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Zusammenfassung

Im Rahmen der Bestimmung von KerngréBen an gespeicherten Hafniumionen mit
der Methode der Laserspektroskopie wurde die Isotopieverschiebung der Isotope
mit gerader Massenzahl von '?Hf bis ®®Hf gemessen. Der Wert fur das Isotop
72Hf und damit die Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsradius war

vorher noch unbekannt.

Die Hafniumionen waren in einer Paulschen lonenfalle gespeichert, die Speicher-
dauer betrug mehr als vier Stunden. Der groBe Vorteil der lonenfalle liegt in der
geringen erforderlichen ProbengréBe, bei Hafnium genligt eine Ausgangsmenge
von 10 pg, um ein Isotop in einer sonst leeren Falle nachweisen zu kénnen.

Die Linienbreite der Spekiren ist dopplerverbreitert durch die Geschwindigkeit
der lonen aufgrund des speichernden Wechselfeldes. Die damit erreichte Aufl6-
sung reicht nicht aus, um bei Hafniumionen die Isotopieverschiebung oder Hy-
perfeinstruktur-Aufspaltung zu messen. Es wurden deshalb neue Methoden ent-
wickelt, mit denen die Linienbreite reduziert werden kann, indem die lonen nur in
bestimmten Phasen zum speichernden Wechselfeld mit Licht angeregt wurden.
Die Breite der Spektren geht dann um einen Faktor drei zurtlick, die Signalrate
nimmt dabei héchstens um die Hélfte ab.

Auch die Dopplerverbreiterung von Zwei-Stufen-Spektren, die durch die Ge-
schwindigkeitsdnderung der lonen durch das angelegte Feld verursacht wird,
konnte mit der Methode der gepulsten Anregung bis hin zur natirlichen Linien-
breite reduziert werden. Die Signalrate blieb dabei fast gleich.

Dariber hinaus wurde gezeigt, da mit diesen neuen laserspektroskopischen
Methoden bislang schwer zugéngliche Untersuchungen der lonenbewegung in

der lonenfalle vorgenommen werden kénnen.




Abstract

Methods reducing doppler broadening in laserspectroscopy of stored ions and the
isotope shifts of hafnium

In context to determine nuclear parameters of stored hafnium ions with laser-
spectroscopic methods the isotope shifts of the isotopes with even mass numbers
from '?Hf to '®Hf has been measured. The value for the isotope '2Hf and with it
the change of the mean square charge radius has been unknown so far.

Hafnium ions were stored in a Paul trap for more than four hours. The advantage
in using an ion trap is the small necessary sample size. In the case of hafnium an
amount of 10 pg is sufficient.

Because of the ion velocily the iinewidth of a spectrum is doppierbroadened. This
is mainly due to the applied storage voltage. The spectral resolution is not enough
to measure isotope shift and hyperfine structure of hafnium ions. Therefore new
methods have been developed to reduce the linewidth by excitation of the ions
with light only in definite phases of the applied alternating voltage. The width of
the spectra is then reduced to a factor three. The signal strength decreases not
more than 50%.

Also the dopplerwidth of two-step-spectra, caused by velocity changing due to the
applied field, has been reduced with the method of pulsed excitation. In this case
the natural linewidth has been observed. The signal strength decreases not sig-
nificantly.

In addition it has been shown that it is possible with these new spectroscopic
methods to investigate the ion motion in an rf ion trap.
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1. Einleitung

Die optische Spektroskopie, insbesondere die Laserspektroskopie, ist eine au-
Berordentlich nitzliche, in vieler Hinsicht einzigartige Methode flr systematische
Untersuchungen der Kernstruktur [De88,Re88]. Sie liefert Informationen Uber
GréBe und Gestalt der Ladungsverteilung der Atomkerne, da die beobachteten
Isotopieverschiebungen von optischen Ubergingen die Anderung des mittleren
quadratischen Kernladungsradius widerspiegeln. Aus der bei Kernen mit von Null
verschiedenem Kernspii: gemessenen Hyperfeinstruktur-Aufspaltung der elektro-
nischen Terme erhalt man zusétzlich d e GréBe der elektromagnetischen Mo-
mente des Kerns [Ot88,KR89,KB91]. Die in dieser Weise vorliegenden Daten bil-
den eine wichtige Grundlage zur Begriindung von Kernmodellen. Einer der gro-
Ben Vorteile der Laserspektroskopie im Vergleich zu anderen Methoden, mit de-
nen sich unter Umstanden Kernstrukturdaten direkter bestimmen lassen, ist die
groBBe Nachweisempfindlichkeit. Insbesondere bei Probenmengen im Bereich von
Mikrogramm und weit darunter ist dies die einzige Methode, um Kernladungsra-

dien zu erhalten.

Im Falle von langlebigen Nukliden 148t sich eine extreme Empfindlichkeit mit der
Laserspektroskopie an lonen in einer Paulschen Falle erreichen. Fir spektrosko-
pische Experimente gentigen 10% bis 10* lonen, falls diese fur Stunden gespeichert
werden kdénnen. Die erforderliche ProbengréBe wird dann vor allem durch die Ef-
fektivitdt beim Flllen der lonenfalle bestimmt. Allerdings erscheint bei dieser
Methode die durch die lonenbewegung bedingte starke Verbreiterung der beob-
achteten Spektrallinien zunachst als groBer Nachteil. Die Geschwindigkeitsvertei-
lung der lonen aufgrund des speichernden Wechselfeldes flihrt durch den Dopp-
lereffekt zu einer Linienbreite, die mindestens die GréBenordnung der Isotopie-
verschiebung und der Hyperfeinstruktur-Aufspaltung erreicht.

In dieser Arbeit werden Verfahren vorgestellt, mit denen die Dopplerverbreite-
rung ohne grofien Verlust an Nachweisempfindlichkeit reduziert werden kann. In
dieser Hinsicht ist eine neue, allgemein anwendbare Methode die gepulste Anre-
gung der lonen mit Licht im Takt der an der lonenfalle anliegenden Wechsel-
spannung. Im Gegensatz zu einem Gas, bei dem die Teilchen zu jedem Zeitpunkt
die gleiche Geschwindigkeitsverteilung haben, ist bei lonen in einer Paulschen
lonenfalle die Geschwindigkeitsverteilung zum Teil mit der Oszillation der anlie-
genden Spannung korreliert. Bei Anregung der lonen nur in den Maxima der




Wechselspannung nimmt die Breite der Spektrallinie um einen Faktor drei ab, der
Signalverlust betrdagt dabei héchstens 50%. Dies wird im folgenden mit Experi-

menten an Thorium- und Hafniumionen demonstriert.

Das Verfahren der gepulsten Anregung wird auch an Zwei-Stufen-Anregungen
gezeigt. Die erste Anregung erfolgt bei fester Frequenz und prépariert so lonen
einer bestimmten Geschwindigkeit in den mittleren Zustand, an denen mit der
zweiten Anregung ein Spektrum gemessenen wird. Wahrend der Aufenthaltsdauer
im mittleren Zustand kénnen die lonen, hervorgerufen durch das auBere Feld,
ihre Geschwindigkeit &r.dern. Dies fihrt zu einer Verbreiterung des Spektrums.
Mit einer Anregung der lonen nur im Nulldurchgang der Wechselspannung wird
die Auflésung nur noch durch die natiirlichen Linienbreiten der beteiligten Uber-
génge begrenzt. Die gepulste Anregung ermdglicht auch eine genauere Untersu-
chung der Bewegung der lonenwolke in der Falle. Vergleiche mit der theoreti-
schen Beschreibung der Dynamik eines lons erlauben so Einblicke in das kollek-
tive Verhalten vieler lonen.

Die entwickelten spektroskopischen Methoden dienen einem experimentellen
Vorhaben, das auf die Bestimmung der Isomerieverschiebung des Hafnium-Iso-
mers '®mHf abzielt. Die Grundzustandseigenschaften der stabilen Hafniumkerne
sind bereits bekannt [AH87]. Das gegenwartige Interesse an Hafnium hangt mit
der Existenz besonders langlebiger Hochspin-lsomere zusammen. Das Isomer
7emeHf  zum Beispiel, hat eine Lebensdauer von 31 Jahren und einen Spin
| = 16* (K = 16) [HR73]. Untersuchungen der Kernniveaus von '®Hf zeigen, daf
dieses Isomer aus einem Vier-Quasi-Teilchen-Zustand aus zwei Protonen und
zwei Neutronen aufgebaut wird [BG76]. Genauere Untersuchungen dieses lso-
mers kénnen dazu beitragen, Einblicke in das Zusammenspiel von kollektivem
Verhalten der Kernnukieonen und den Quasi-Teilchen-Freiheitsgraden zu erhal-
ten. In diesem Zusammenhang ist die Bestimmung der Isomerieverschiebung des
Isomers zum '7®Hf — Grundzustand und des spektroskopischen Quadrupolmo-
mentes von besonderem Interesse. Zur Zeit werden Anstrengungen unternom-
men, hinreichend groBe Proben dieses Isomers an intensiven Beschleunigern
herzustellen [0Og91]. Solche Proben sollen es ermdglichen, mit den beschriebe-
nen dopplerreduzierenden Methoden die Isomerieverschiebung und die Hyper-
feinstruktur zu bestimmen. Uber die dabei auftretenden Probleme und erste
Schritte zur Messung wird berichtet. In diesem Zusammenhang ist im Rahmen der
vorliegenden Arbeit die bislang unbekannte Isotopieverschiebung des Isotops
"2Hf (T, = 1,87 a) bestimmt worden.




2. Experimenteller und methodischer Uberblick

Fur die laserspektroskopischen Untersuchungen an Hafniumionen in einer Paul-
schen lonenfalle wurde der in Abbildung 1 gezeigte experimentelle Aufbau ver-

wendet.

Ein Argon-lonen-Laser pumpt zwei Farbstoff-Ringlaser mit Licht der Wellenlange
514 nm. Mit Hilfe von geeigneten Kristallen erzeugen beide Ringlaser frequenz-
verdoppeltes Licht im UV-Bereich, das die gespeicherten Hafnium-lonen zu Re-
sonanzfluoreszenz anregt. Je nach experimenteller Methode sind daflir bis zu
zwei Laser notwendig. Die Aufldsung der Spekitren zum einen und die Sensitivitat
des Nachweises zum anderen sind die wichtigsten Kriterien, die die Wahl der
Methode bestimmen. Ein Nachweis-System aus optischen Filtern, Photomultiplier
und Zahlelektronik miBt die Starke des Fluoreszenzlichts der lonen. Die Signalrate
in Abhangigkeit von der Laserfrequenz ergibt dann ein Spektrum. Die Verdnde-
rung und die Kontrolle der Laserfrequenz ist computergesteuert. Die Frequenz-
anderung bestimmt ein Wellenldngen-MeBgerét, das aus einem Monochromator

und drei Fabry-Perot-Interferometern besteht.

Experimente wurden nicht nur an Hafniumionen, sondern auch an Thoriumionen
durchgefliihrt. Die besonderen Eigenschaften der ausgewéhiten und durch Laser-
licht angeregten Zustdnde des Thoriumions erlauben hier bei geeigneter spektro-
skopischer Methode einen Einblick zum Beispiel in Orts- und Geschwindigkeits-
amplituden des gespeicherten lonen-Ensembles. Der hierflir verwendete experi-
mentelle Aufbau weicht etwas von dem flr die Hafnium-Experimente ab und ist in
Abbildung 2 dargestellt. Statt eines zweiten Ringlasers kommt ein linearer Farb-
stofflaser zum Einsatz. Da das benétigte Licht fUr die Anregung der Thorium-lonen
im roten Spektralbereich liegt, erfoligt die Lichtfihrung von den Lasern zur lo-

nenfalle Uber Einzelmode-Glasfasern.

Ein wichtiges Element des optischen Aufbaus ist ein elektrooptischer Modulator
im Strahlengang einer der beiden Laser. Es ist damit insbesondere maoglich, ge-
pulstes Licht variabler Ldnge zu erzeugen, wobei die Pulsfrequenz der 600-kHz-
Wechselspannung der lonenfalle entspricht. Das Licht flir die Anregung der lonen
kann so in bestimmten Phasen zu dem elektrischen Feld in der lonenfalle einge-

strahlt werden.




In3zoor Zzzea

AuoJRR1YEZ

YW

q3931dS \ 3jejuauo)
HUoL
VILEIHI o Y313W0YISHILNI 8
~1043d-A4¥8Vd =
Y3ASVISYID ¥nd [ 1 ¢ 2mejuauel
NIV == ygonassiy 02T 2w A S 7N
>0
~, 241
Joje|npojy T Wd
Jayasiydooayyai3
L L
“ Y
<
AoIPRIBNEZ
a3
<+ 3odjuonzusanbaly
e =z
wor e
x4 3w
<> g w“ S
o oy
N2 53 = )
1-dad wa N3
wayshs 2w =%
414 sm -J3jndwo) ER 44
o g f<His T
“A" 3 =
P
[ e | |52 2h
« L 9y | R M9
AN SMS
T
jeubis > AV
-por Mm
23S
zuanbayjsaseq wn3
JajawIARM T
N 1
v ~J

ZuazsaJonjy ZuazsaJonly

Is an einem der bei-

jewel

Aufbau fiir die Hafnium-Experimente, um

Abbildung 1.

den zur Verfiigung stehenden lonenfallensysteme laserspektrosko-

he Messungen durchzufiihren.

pisc



Die lonenfalle selbst befindet sich in einem ausheizbaren Ultrahochvakuum-Rezi-
pienten, Flr die Experimente stehen zwei lonenfallensysteme zur Verfligung. Ein
Rezipient ist an eine Handschuhbox angebaut, damit auch die laserspektroskopi-
sche Untersuchung von radioaktiven Isotopen mdéglich ist. Die bendtigten Pro-

benmengen betragen daflr einige Pikogramm bis wenige Nanogramm.
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Abbildung 2. Experimenteller Aufbau fiir laserspektroskopische Messungen an

Thoriumionen.







3. Die lonenfalle

3.1 Theoretische Beschreibung der lonenfalle

Die Paulsche lonenfalle ist in vielen Artikein und Arbeiten schon ausfiihrlich be-
schrieben worden [PO58,IW77,We84,Da80]. An dieser Stelle soll deshalb die
Theorie nur soweit dargestellt werden, wie es zur Erkldrung und Beschreibung

der Experimente notwendig ist.

/7z—— Endkappe

>~
\\ %Ringelek(rode
Zo
= U(t) N

/ \‘ Endkappe

Abbildung 3. Schnitt durch die lonenfalle. Zwischen den beiden Endkappen und
der Ringelektrode liegt die Spannung U(t) an.

Die lonenfalle mit einer Ringelektrode und zwei Endkappen in Form von Rota-
tionshyperboloiden wurde zum erstenmal von Penning mit einem zeitlich kon-
stanten elektrischen und magnetischen Feld betrieben [Pe36]. Die Paulsche lo-
nenfalle besteht aus der gleichen Elektroden-Anordnung, an die aber eine peri-
odische elektrische Spannung einschlieBlich eines Gleichspannungsanteils gelegt
ist (Abb. 3). Die Bewegungsgleichungen eines lons in einer solchen Falle lauten:

' d2xj

m—(;t—z—— = — grad;$ j = 1,2,3 (Raumkoordinaten),




wobei sich ¢(t) aus der angelegten Spannung U(t) und der Geometrie der Elek-
troden wie folgt ergibt (r, ist der Radius der Ringeiektrode, die Falle ist rota-
tionssymmetrisch zur x; — Achse):

o) =~ (2 + 22 - 2:2)

Fo

Die Fourierdarstellung der periodischen Spannung mit der Grund-Kreisfrequenz
Q,

o0

o
ut) = To + Zam cos m&t,

m=1

eingesetzt in die Bewegungsgleichung, ergibt die Hillschen Differentialgleichun-
gen, die hier in ihrer kanonischen Form angegeben werden [Da76]:

{
-
d2Xj > 0 1 = — 4 o
— , m
a2 + | 0+ E 20, jcos2ml | |x; = 0 m mQQrg
m=1 6
‘ m,3
9m,1 = 0m,2 = >

Dies ist die Bewegungsgleichung flir ein lon in der lonenfalle, an der irgendeine
periodische Spannung plus eines Gleichspannungsanteils 0,; anliegt. Wir betrei-
ben die Paulsche Falle mit

U(t) = U, + V, cos Qt

und die Hillschen Differentialgleichungen gehen flr 0,,;,=0, 0,;,=a; und

;= —q; Uber in die Mathieuschen Differentialgleichungen :
8eU, a,
2 a, = — a, —a,=——
d*(¢) : 22 0 BTHTTD
j . _ mQrg
a2 + [a;—2qgjcos 2{]x(¢) = O . 4oV, . q,
q, = ) Qy=0qy = T 5~
‘ mQQrg * y 2

Zwei linear unabhdngige Losungen dieser Differentialgleichungen sind

o0

Xj(ﬁ) = eiﬁjf E Cn,jezing und Xj(f) _ E_iﬁjé }: Cn,je—Qin{
nN=-~-co

N=—oco




Diese Losung, in die Mathieuschen Differentialgleichungen eingesetzt, ergibt fol-

gende Beziehung:

o0

z {cn'j(iﬂ +2in)® + [a; — 2qjc0s2¢] cn,jezinf} =0

nN=-—o00

Daraus 148t sich eine Rekursionsformel fur die Koeffizienten c,/c,—; herleiten:

°n _ — K K =3 | —q__—a
Ch—1 | — kn kn+1 n (ﬂ + n)2 n (ﬂ + n)2
" | kn+1 kn+2
net T [T

Damit kénnen nun die Verhéltnisse c,/c, in der gewlinschten Genauigkeit berech-
net werden. Die Fallenparameter entsprechen denen aus Kap. 3.2 fur die Spei-
cherung von Thoriumionen. Flr die x- oder y-Richtung in der Falle lauten sie dann

cq/c, = — 0,048
c_4/c, = — 0,072
-2
| C|2n|24/C_0 | < 10 °,

Die Werte flir die Speicherung von Hafniumionen weichen davon nur unwesentlich
ab.

lonen kénnen nur gespeichert werden, wenn die Lésungen der Bewegungsglei-
chungen beschrénkt sind. Dies ist der Fall, wenn f reell ist, d.h. Im[f]=0. Die
zwei linear unabhdngigen Lésungen haben dann folgende Gestalt:

O o0

Ot , Ot
xjt) = A Z Cp,j €OS(2n + Bj)—z——- + B, Z cn, sIn(2n +ﬂj)—2—

N=-oo0o Nn=-—o00

Die Konstanten A und B hdngen dabei nur von den Anfangsbedingungen ab. in
die Koeffizienten c, gehen die lonenfallenparameter ein.

Um eine Vorstellung von der Bewegung eines einzelnen lons zu bekommen, ge-
nigt es, in der Bewegungsgleichung x(é=Qt/2) die ersten drei Koeffizienten
Co, €y und c_, zu berticksichtigen. Die weiteren Koeffizienten c,», sind, wie oben
gezeigt, wesentlich kleiner und werden vernachléassigt. Die Losungen der Bewe-
gungsgleichung lauten dann in x- oder in y-Richtung, also in Richtung des Laser-
strahls




BQ cy4—¢ . pQ Ci+cC_4 pQ
x(t) = Aco[ cos — t+ c sin — tsin Qt + e cos — tcos Qt | +
Q cy —C_ Q Ci+c_ Q
Be,| sin B t + ! ! cos B tsin Qt + ! ! sin b t cos Ot
° 2 Co 2 Co 2

Fiar = die Speicherung von Thoriumionen gilt ci/c, = —0,048,
c_i/c, = —0,072 und f, = 0,2. Der Betrag von (c; — c_4/c,) ist daher klein gegen den
Betrag von (c_s + cy)/c, und wird deshalb vernachldssigt. Daraus ergibt sich
(Abb.4)

x(t) pQ . pQ
c _Acos—2——t+BsmTt
cy +C_ Q Ccy +cC_ Q
+[A 1c 1cosﬂ t+B 1 1sinﬁ t]coth
o 2 Co 2

x(t)

Abbildung 4. Bewegung eines lons in der lonenfalle in x-Richtung. Die Fallenpa-
rameter entsprechen denen fiir die Speicherung von Thoriumionen
(ax=0,01, q,=0,23, f,=0,2).

Die Struktur der Losung wird in einer Umformung von x(t) besser sichtbar:

X(t Q c;+c_ Q
—()—zC-sin('B—t+s)+C 1 1-sin(ﬂ t + ¢) e cos Q
Co 2 Co 2
2
mit s=arctanE und C=A. 1+§_-
A A2

Ublicherweise wird der langsame Bewegungsanteil mit der Amplitude C Makro-
bewegung genannt. lhre Frequenz betragt /2 und ist damit langsamer als die
Frequenz der anliegenden Wechselspannung. Die Bewegung mit der Frequenz Q
des Wechselfeldes wird Mikrobewegung genannt. lhre Amplitude C(cy + c_)/c, ist

10




kieiner als die der Makrobewegung. Verschiedene Anfangsbedingungen wirken
sich nur in ¢ und C aus, dadurch &ndert sich die Phase der Makrobewegung zur
Mikrobewegung. Dies ist auch bei vielen lonen in der Falle gliltig. Jedes lon hat
eine Maximalamplitude C und eine bestimmte Phase ¢ der Makrobewegung zur
Mikrobewegung, insgesamt liegt daher eine e-Verteilung vor. Vorausgesezt wurde
dabei, daB sich die Bewegung eines lons nicht auf die Ubrigen lonen auswirkt.

Die gro3e Breite der Spektren, die mit den Ublichen laserspektroskopischen Me-
thoden gemessen werden, hangt aufgrund des Dopplereffekts unmittelbar mit der
Geschwindigkeit der lonen zusammen. Die Geschwindigkeitsabhé&ngigkeit eines
lons mit der Zeit erhalt man durch Ableiten der L6sung der Bewegungsgleichung.
Wie schon bei x(t) bestimmen vor allem die ersten drei Koeffizienten den Ge-
schwindigkeitsverlauf (Beitrdge mit kleiner Amplitude werden wieder vernachléas-

sigt):

Q ¢, +c_ Q
» cos( '82 t+¢) -——1-——é-———1—C.Qesin(—ﬂ——t+s).sith

x(t) _ fQ
=~ C - 5

Co 2

Dies ist in Abbildung 5 dargestelit.

| W\ §

x(t)

t

0

+[ 2]

Abbildung 5. Geschwindigkeit eines lons in x-Richtung (a,=0,01, q,=0,23 ,
B = 0,2 ). Die schnellen Geschwindigkeitsamplituden werden durch
die Mikrobewegungs-Anteile verursacht, die Makrobewegung be-
wirkt eine Modulation der Geschwindigkeiten.

Um die Linienform der Zwei-Stufen-Spektren von Thoriumionen zu verstehen
(siehe Kap. 5.3), ist auch die Beschleunigung eines lons von Interesse. Diese wird
Uberwiegend durch die Mikrobewegung verursacht. Das zeigt die Lésung der
Mathieu-Differentialgleichung fiir die Beschleunigung eines lons in einer Raum-
richtung, die sich durch Ableiten des Geschwindigkeitsverlaufes fir ein lon ergibt
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(es werden wieder nur die Koeffizienten c,, c,und c_; und die Anteile mit den
groBten Amplituden berlicksichtigt):
X(t) Cq + C_4

~ —-———E——Cﬂzosin(ﬁ—Q—t+s)-coth
O 2

Die Makrobewegung macht sich in der Beschleunigung nur noch als Amplituden-
modulation bemerkbar (Abb. 6).

X{t)

o AN
OSATRTNAS V\/

Abbildung 6. Beschleunigung eines lons in einer Raumrichtung (a.= 0,01,
qx = 0,23, B, =0,2 ). Die Beschleunigung folgt der Mikrobewegung,
die Makrobewegung ist als Schwebung zu erkennen.

3.2 Aufbau der lonenfalle

Die Elektroden der lonenfalle sind aus Edelstahl (Legierung 1.4301) gefrdst und
durch Quarzglas-Rohrstiicke voneinander elektrisch isoliert (Abb. 7). Durch zwei
Locher in einer Endkappe ragen zwei Drahtschleifen in die lonenfalle, auf denen
die Hafnium- oder Thoriumproben eingetrocknet wurden. Die Dicke der Dréhte
betragt Ublicherweise 0,25 mm oder 0,3 mm. Die andere Endkappe hat eine
Siebstruktur, damit werden 55% des Fluoreszenzlichts durchgelassen. Eine
asphérische Kronglaslinse oder eine bikonvexe Quarzlinse blindeln das Fluores-
zenzlicht in den Photomultiplier. Zwei Lécher in der Ringelektrode lassen das
Licht fur die Anregung der lonen durch.

Die elektronische Versorgung einschlieBlich eines elektronischen Nachweiskrei-
ses ist in Abbildung 8 dargestellt. Fiir diesen Nachweis der lonen liegt zusétzlich
zum Speicherfeld eine Wechselspannung mit der Kreisfrequenz w= /2 an, der
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Abbildung 7. Aufbau der lonenfalle fiir laserspektroskopische Untersuchungen an

gespeicherten lonen.

Frequenz der Makrobewegung, zwischen den Endkappen an. Dadurch werden die
lonen zu erzwungenen Schwingungen angeregt und entziehen dem Schwingkreis
Energie. Die Abnahme der Schwingkreisspannung gegen die Anderung des
Gleichspannungsanteils U, wird gemessen. Durch die Anderung von U, dndert
sich auch der Parameter . Damit wird bei einer konstanten Schwingkreis-Fre-
quenz die Makro-Kreisfrequenz w durchgestimmt. Aus der Lage der Resonanz
bezlglich U, ergibt sich bei Kenntnis von w, Q und V, ein mittleres e/m-Verhéltnis

der gespeicherten lonensorten [Ka89].

StéBe und chemische Reaktionen der gespeicherten lonen mit umgebenden Gas-
molekillen machen die Nutzungs- und Speicherdauer zu kurz, um bei laserspek-
troskopischen Messungen mit Nanogramm-Proben auszukommen. Unter Umstan-
den ist eine Messung Uberhaupt nicht méglich. Zur Reinigung der lonenfalle von
Restgas befindet sich diese deshalb in einem ausheizbaren UHV-Rezipienten
(Abb. 9). Der erzielte Enddruck nach dem Ausheizen liegt bei unter
3¢ 107" mbar. Da bei Dricken in dieser GroBenordnung das Restgas ausschlieB-

lich aus Ausgasungsprodukten der Wande besteht und die Ausgasungsrate nach
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Daflir umgeben vier Tantalwendeln die Falle. Sie liefern Gluhelektronen, die bei
einer Beschleunigungsspannung von 1 kV zwischen Falle und Glihdraht diese
durch einen Elektronenstrom von 75 mA auf Dunkelrotglut erhitzen. Die ge-
schatzte Temperatur der lonenfalle liegt dabei im Bereich von 600 °C bis 900 °C.
Zur zusétzlichen Reinigung des Rezipienten von Restgas befindet sich im unteren
Teil des Rezipienten eine Kihlfalle mit flissigem Stickstoff und eine Titanver-

dampferpumpe.

. Kaltkathoden-
Vakuummeter Brewster-Fenster

Saphir-Fenster

Quadrupot~
Massenspektrometer

Flansch 150CF
I I .

-Kiihtfalle —_—
Ny-KG H,~Einla

/

Drehschieber-
pumpe

Turbopumpe — Dif fusionspumpe

Abbildung 9. Ultrahochvakuum-Apparatur fiir die lonenfalle und Vorpumpensy-
stem mit H, —EinlaB.

Eine Turbomolekularpumpe mit vorgeschalteter Diffusions- und Drehschieber-
pumpe evakuiert das System. Wahrend des Betriebes der lonenfalle befindet sich
im Rezipienten ein Gas, meistens Wasserstoff oder Helium (siehe Kap. 3.4). Der
EinlaB dieser Gase erfolgt Uiber das Vorvakuum.,

Um Hafniumionen zu speichern, wird die lonenfalle mit folgenden Parametern
betrieben (in Klammern die abweichenden Werte flir Thoriumionen):

ro = 1cm
z, = 0,7cm
V, = 380V (400V)
U, = 3V (10V)
Q/2n = 600 kHz
py, = 110 *mbar (py, = 5+ 10 °mbar)
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3.3 Erzeugung der Hafniumionen und Préparation der

Hafniumisotope

Das Hafnium liegt zunéchst als Hafniumchlorid (HfCl,) vor. In konzentrierter Salz-
sdure wird das Hafniumpréparat geldst, je nach Anwendung in Konzentrationen
von 1 g bis 1 ug Hf pro Liter. Die Losung wird dann in ul-Mengen auf die Spitze
einer der beiden Drahtschlaufen gebracht., Durch elektrischen StromfluB3 bei etwa
2 A wird die Lésung in 10 s bis 30 s eingetrocknet. Bei fast allen Experimenten
bestand der Draht aus Tantal mit einem Durchmesser von 0,25 mm. Die Tantal-
drahte wurden vor der Probenauftragung im Rezipienten bei einem Druck von
10-¢ mbar knapp unterhalb der Schmelztemperatur von ca. 3000 °C vorgegliiht.
Nach Einbau der Drahte in die lonenfalle beginnt das Evakuieren und Ausheizen

des Rezipienten.

Zur Erzeugung der lonen in der Falle wird der Tantal-Draht ein bis drei Sekunden
mit einem Strom von 5 A gegliht, wobei zwischen Draht und lonenfallen-Elektrode
zusétzlich ein Potential von 10 V anliegt, um die Elektronen zu beschleunigen.
Der Elektronenstrom betrégt dabei 3 mA bis 6 mA. Die Gluhelektronen ionisieren
teilweise die Verdampfungsprodukte, so daB unter anderem Hafniumionen ent-
stehen, die dann in der lonenfalle gespeichert werden. Im Rezipienten befindet
sich wahrend des Glihens Wasserstoffgas mit einem Druck von 1 10~ mbar.

AuBer Tantal wurden auch andere Drahtmaterialien untersucht. Sie unterscheiden
sich vor allem in der Full-Effizienz. Auf den jeweiligen Draht wurden 3 ng eines
Hafniumisotops gegeben und die Starke der Fluoreszenz nach dem Fillen wurde
gemessen. Bei dieser Menge befindet sich nach einmaligem Glihen kaum noch
Hafnium auf dem Draht. Als Referenz dient der zweite Draht, der aus Tantal be-
steht. Auf ihm befindet sich in ug-Mengen ein anderes Hafniumisotop. Damit 148t
sich durch Glihen dieses Drahtes die Fluoreszenzstarke von Hafniumionen bei
voller Falle bestimmen. Aus dem Verhéltnis der beiden Fluoreszenzstdrken und
der Kenntnis der maximalen lonenzahl in der Falle, die 5¢ 10° [Ka89] betréagt, er-
gibt sich dann die Fll-Effizienz der jeweiligen Drahtsorte (Tab. 1). Die beste Effi-
zienz wird mit Tantal- und Wolframdrahten erreicht. Mit beiden Dréhten gentligen
etwa 3 ng Hafnium auf dem Draht, um durch einmaliges Glihen die Falle maximal
zu fullen. Die Effizienz betrdgt dann 5+ 1078,
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Die verschiedenen stabilen Hafniumisotope lagen urspringlich als Hafniumoxid
oder als Metall vor. Sie wurden in Saizsdure gelost und damit in Hafniumchlorid

Gberfuhrt.

. i relative Fulleffi-
) ) absolute Fulleffi- . .
Drahtmaterial Heizstrom ienz zienz im Ver-
zie
gleich zu Tantal
Tantal 5A 5¢10°% 1
Wolfram 6,5 A 5¢10°% 1
Molybdé&n 5A 1,5 1078 0,26
Rhenium 6 A 2¢10°° 0,04

Tabelle 1.  Erzeugung von Hafniumionen durch Glithen verschiedener Trigerdrihte,
die Drahtdurchmesser betragen 0,25 mm. Der Elektronenstrom zwi-

schen Draht und Endkappe lag zwischen 3 mA bis 6 mA.

Die Herstellung des Isotops '"?Hf erfolgte am Karlsruher Zyklotron mit der Reak-
tion ''Yb(a, 3n)'"72Hf. Eine 0,3 mm dicke, gepreBte Ytterbiumoxid-Tablette wurde
mit a-Teilchen der Energie 37 MeV bestrahlt. Die chemische Abtrennung der Haf-
niumatome vom Ytterbium-Target verlangt eine Trennmethode, bei der der
Trennfaktor eine GréBenordnung von 10" erreichen muB, da sich nach der Be-
strahlung in 30 mg Ytterbiumoxid nur einige Nanogramm Hafnium befinden. Dafur
bietet sich die extraktions-chromatographische Methode mit Trioctylphosphinoxid
(TOPO) mit salpetersaurer Lésung an [Go90]. An einer Saule, die TOPO auf einem
pulverférmigen Teflon-Trédger oberflachlich adsorbiert enthalt, wird aus einer
Yb**/Hf**/HNO, -Lésung das Hafnium praktisch quantitativ sorbiert, wahrend Yt-
terbium die Sdule weitgehend pa‘ssiert. Der Trennfaktor betrdagt 10%, durch mehr-
maliges Spulen mit HNO; wird er auf 10" erhéht. AnschlieBend erfolgt die Haf-

nium-Elution mit FluBs&ure. Die Aufarbeitung erfolgt nach folgendem Schema:
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Target 100 mg Ybp034
mit Hafnium

Losen in HNO3

Extraktions — Chromatographie mit TOPO

Yb(NO3)3, HNO3

HNO4 > spiiten

Hafnium in der
Sduleeluleren

HF N
Eindampfen
des Hafniumfluorid
konz. HC| >
Eindampfen

L

Hafniumchiorid

Um das abgetrennte Hafnium auf den Tantaldraht zu bringen, wird die einge-
dampfte Probe mit einer kleinen Menge an Salzsaure geldst (meist einige ul) und
einen gewlinschten Teil der Lésung auf der Spitze des Drahtes eingetrocknet.

3.4 Speicherzeiten in einer lonenfalle

3.4.1 Speicherdauer verschiedener lonensorten

Um einen der Hauptvorteile der lonenfalle nutzen zu kénnen, nadmlich die Még-
lichkeit dieselben lonen immer wieder optisch anzuregen, sollte die Speicher-
dauer im Bereich von einigen Stunden liegen. Mehrere Parameter beeinflussen

die Beobachtbarkeitsdauer.
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Zunachst muB der Arbeitspunkt der lonenfalle im Bereich der maximalen Anzahl
speicherbarer lonen liegen [IW77]. Dies ist dann der Fall, wenn die Falle mit den
Parametern ¢,~0,27 und a,~0,02 betrieben wird. Des weiteren hangt die Spei-
cherdauer von dem Speicher- und Quenchgas ab. Je nach Gasart kann der Druck,
bei dem die Speicherdauer maximal ist, zwischen 10-5und 10-2 mbar betragen.
Die Anzahl der Restgasmolekile und der Molekille, die eventuell bei Anwesenheit
des Speichergases entstehen, &ndert sich dabei je nach Druck und Gasart. Ins-
besondere bei Verwendung von Wasserstoff kann sich die Speicherdauer durch
die Bildung von Molekiilen drastisch verkirzen. Auch die Art der lonenerzeugung
| beeinfluBt die Speicherdauer, wenn, wie in diesem Fall, ein Draht innerhalb der
lonenfalle geglitht wird und dadurch der Partialdruck im Inneren der Falle fir
Minuten um Zehnerpotenzen gréBer ist als vor dem Glihen.

Die Speicherdauern verschiedener lonensorten in einer lonenfalle in einem aus-
geheizten Ultrahochvakuum-Rezipienten, der nur von einer Turbomolekularpum-
pe ausgepumpt wurde, schwanken um mehrere Zehnerpotenzen (Tab. 2).

lonensor- , .
{ lonenerzeugung Speicherdauer Speichergasdruck
e
Glihen des Rhenium-
Rhenium >2 h Pr, = 4 » 10~°mbar
drahtes
Gilthen einer Tantal-
Barium . ~1h Pr, = 4« 10-°mbar
folie
Glihen eines Tantal-
Thorium 10 min Pre = 5 ¢ 10°mbar
drahtes
Glihen eines Tantal-
Thorium 1 min Pr, = 5 10~°mbar
drahtes
Glihen eines Wolf-
Lanthan 1 min Pu, = 5 ¢ 105mbar
ramdrahtes
Glihen eines Tantal-
Hafnium , 1 min pr, = 1 ¢ 10~*mbar
drahtes

Tabelle 2. Speicherzeiten verschiedener lonen in der lonenfalle.
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Es gibt auch Berichte von anderen Arbeitsgruppen, denen es aufgrund der zu
geringen Speicherdauer Gberhaupt nicht mégiich war, lonen optisch nachzuwei-
sen. Bei Uran und Plutonium war zum Beispiel kein Fluoreszenzlicht zu sehen
[Ru86]. Bei fast allen lonensorten zeigte es sich, daB nicht etwa die Aufenthalts-
dauer der lonen in der lonenfalle die Nutzungsdauer limitiert, sondern die che-
mischen Reaktionen zu Molekllen oder Molekilionen. Optisch sind sie dann nicht
mehr nachweisbar, obwohl sie durchaus noch in der Falle gespeichert werden
kénnen. Da diese Probleme sowohl bei Thorium als auch bei Hafnium auftraten,
wurde als weitere Detektionsmoglichkeit auBer der laserinduzierten Fluoreszenz
der elektronische Nachweis der lonen in der lonenfalle benutzt (siehe 2.2). Bei
Speichergasdriicken in der GroBenordnung von 10-5mbar liefert der elektroni-
sche Nachweis ein mittleres e/m-Verhéltnis der gespeicherten lonensorten
[Ka89]. Eine chemische Reaktion von lonen mit Atomen oder Molekilen zu Mo-
lekllionen, die weiter gespeichert werden, I4Bt sich als stetige Anderung des
e/m-Wertes feststellen. Um die Restgaszusammensetzung bestimmen zu kénnen,
befindet sich auBerdem im Rezipienten ein Quadrupol-Massenspektrometer, des-
sen Sensitivitdt bei 10-'* mbar liegt.

3.4.2 Speicherdauer der Hafhiumionen

Bei verschiedenen Speichergasen (H,, He; N,) betrdgt die Speicherdauer der
Hafniumionen ohne zusétzliche Reinigung nur Sekunden bis wenige Minuten. Da
die Zahlrate des Fluoreszenzlichts bei Wasserstoff wegen der hohen Quenchrate
bei Hafniumionen am groBten ist, wurde die Lebensdauer der lonen mit diesem
Speichergas ausflhrlicher untersucht.

Der optimale Gasdruck fiir Wasserstoff liegt bei 1« 10~* mbar. Bei kleineren Drik-
ken nimmt das Fluoreszenzlicht aufgrund der geringeren Quenchrate schnell ab.
Ist der Druck zu hoch, dann werden im Rezipienten Massen beobachtet, die die
Speicherdauer drastisch senken, vermutlich indem sie mit den Hafniumionen
reagieren. Dies zeigen die mit einem Quadrupol-Massenspektrometer aufgenom-
menen Massenspektren in Abbildung 10. Unter Zugabe von Wasserstoff bilden
sich Kohlenwasserstoffe, méglicherweise durch St6Be der Wasserstoffmolekile
mit den Wénden [Mi92].

Um den EinfluB von Verunreinigungen zu untersuchen, wurde zum Beispiel Koh-
lendioxid (CO,) zusétzlich zum Wasserstoff Gber ein UHV-Ventil in den Rezipien-
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ten eingelassen. Die Speicherdauer sank bei einem CO, Partialdruck von
5+ 10°*mbar um den Faktor 4 und bei Zugabe von 5+ 10-"/mbar um den Faktor 10.

Druck (mbar]
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Abbildung 10. Massenspektren des Restgases im Vergleich:
a) Ausgeheizter Rezipient, mit einer Stickstoff-Kiihifalle zusatzlich

gepumpt (schwarze Balken).
b) Wasserstoffgas mit (p =4 .10~ mbar) wird eingelassen (weifle

Balken).

Mit einem Kuhlbaffle flr flissigen Stickstoff gelang es, einige der reagierenden
Molekile auszufrieren, so daB die Speicherdauer um einen Faktor 5 gesteigert
werden konnte. Dabei stellte sich heraus, daB das TotaldruckmeBgerat im Rezi-
pienten die Speicherdauer um mehr als eine GréBenordnung verkirzt. Das Mel-
gerat, bei dem eine Kaltentladung bei 1 kV geziindet wird und der Elektronen-
strom ein MaB fiir den Druck ist (Typ IKR der Fa. Balzers), liefert Kohlenwasser-
stoffe. Insbesondere 4Bt sich Acetylen mit dem Massenspektrometer nachweisen.

Die durch Fluoreszenz gemessenen Beobachtungsdauern unter den verschiede-

nen Bedingungen sind in Tabelle 3 dargestellt.

Mit Hilfe des elektronischen Nachweises zeigt sich, daB eine kurze Lebensdauer
immer verbunden ist mit einer Anderung des mittleren e/m-Wertes der gespei-
cherten lonen. Die Hafniumionen reagieren vermutlich zum Teil zu MolekUlionen,
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die weiterhin in der Falle gespeichert werden kénnen [Mi92]. Vorteilhaft auf die
Speicherdauer wirkt sich aus, wenn der Rezipient vor dem Offnen mit Argon be-
liftet wird. Wahrend und nach dem Ausheizen ist dann die Ausgasungsrate der
Wénde geringer als bei Belliftung mit Luft. Wichtig ist auBerdem, daBl die Aus-

heiztemperatur des Rezipienten mdéglichst tiberall 300 °C erreicht.

Halbwertszeit der

Speicherbedingungen Speichergas
P gung P g Fluoreszenz
Kaltentladung an Py, = 1 10~°mbar 102 h
~ Kaltentladung an, Stickstoff
) “g pu, = 1 10°mbar 410 'h
im Kihlbaffle
Kaltentladung aus, Stickstoff
g Py, = 1 10-Smbar >4h

im Kuhlbaffle

Tabelle 3. Dauer der Beobachtbarkeit der Hafniumionen unter verschiedenen Be-

dingungen.

AbschlieBend 1aBt sich flir das Speichern von Hafniumionen feststellen, daB3 die
lonen in einer Edelstahlfalle, die bei 600 bis 900 °C ausgegliht wurde in einem bei
300 °C ausgeheizten Rezipienten eine optische Nutzungsdauer von mehr als
4 Stunden erreichen. Dabei wurde Waserstoff ber das Vorvakuum eingelassen
und das Kihlbaffle mit flissigem Stickstoff gefllit.

3.4.3 Hafniummolekiile in der lonenfalle

Die Speicherdauer der Hafniumionen ist vor allem begrenzt durch Reaktionen zu
Molekilen und zu Molekllionen. Dabe ist es mdglich, einige der Molekilionen
weiterhin in der Falle zu speichern. Dies hat unterschiedliche Einflisse auf die
Spektroskopie an Hafniumionen.

Abbildung 11 zeigt die Signalrate von Hafniumionen nach Anregung mit Licht der
Wellenldnge 301,3 nm (siehe Kap. 4.3.1). Die Frequenz des UV-Lichts regt die
lonen resonant an. Strahlt nun ein weiterer UV-Strahl bei etwa 275 nm ein, dann
erhdht sich die Z&ahlrate innerhalb von 4 Sekunden um bis zu 50%. Die Wellen-
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lange des zweiten Laserstrahls kann dabei ohne einer Anderung dieses Effektes
um mehrere Nanometer verandert werden. Die Leistung betragt 2 bis 4 mW. Wird
die Einstrahlung unterbrochen, féllt die Zahlrate innerhalb von 18 Sekunden wie-

der auf den urspringlichen Wert zurtck.
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Abbildung 11. Fluoreszenz bei resonanter Einstrahlung mit fester Frequenz von
Laser 1. Bei =zusédtzlicher, nichtresonanter Einstrahlung von
Laser 2 (272 nm, 2 mW) erhoht sich das Signal in 4 sek. um 50%,
bei Ausschalten geht die Fluoreszenz auf ihren urspriinglichen Wert

in 18 sek. zuriick.

Eine moégliche Interpretation dieses Effektes ist, daB bei Einstrahlung des zweiten
Lichtstrahls die schon gebildeten Molekllionen photodissoziieren. Es sind dann
mehr Hafniumionen in der lonenfalle und das Fluoreszenzlicht wird starker. Bei
einer Unterbrechung des Strahls bilden sich die Moleklile wieder.

Dies zeigt auch der elektronische Nachweis (Abb. 12), indem die Anderung des
mittleren e/m-Wertes der gespeicherten lonen mit und ohne zweitem UV-Strahl
beobachtet wird. Die relativ schnelle Anderung zu groBen Massen hangt hier mit
einer sehr kurzen Nutzungsdauer von 35 Sekunden zusammen, da der Rezipient
nicht lange genug ausgeheizt wurde. Zu erkennen ist jedoch, daB mit Einstrahlung
des zweiten Strahls die lonen langsamer reagieren. Die Bildung von Molekilionen

wird dadurch entweder behindert oder wieder riickgdngig gemacht.
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Abbildung 12. Mit dem elektronischen Nachwels bestimmte mittlere Masse des
gespeicherten lonenensembles. Durch Reaktionen der Hafnium-
ionen zu Molekiilionen nimmt die mittlere Masse zu. Bei Einstrah-
lung von Licht mit 272 nm verlangsamt sich die Reaktionsge-
schwindigkeit. Das Fluoreszenzsignal nimmt bei dieser Messung in
35 Sekunden um die Haélfte ab.

Spektrallinien von Molektlionen sind auch in den Ein-Stufen-Spektren nachweis-
bar (Abb. 13). Bei einer Probe mit "®Hf wurden {ber einen Bereich von 200 GHz
Spektrallinien beobachtet. Die Signalh6he dieser Linien betragt 1/1000 der Haf-
nium-Signalhéhe. Die Linienbreite der vermuteten Molekdllinien ist um 10% bis
20% kleiner als die der Hafniumlinie. Da die Linienbreite (ber den Dopplereffekt
direkt mit der Geschwindigkeitsverteilung der lonen zusammenhéngt, zeigt die
Breite dieser Spektren, daB die lonen, die bei dieser Frequenz Fluoreszenzlicht
abgeben, schwerer sind als die Hafniumionen. Bei einer Verschmalerung um 10%
bis 20% entspricht das einer Masse von 210 bis 290 amu im Vergleich zu den
Hafniumionen mit der Masse 178 amu. Diese groBe Masse ist ein weiterer Hin-
weis darauf, daB hier Molekllionen zusammen mit den Hafniumionen in der Falle
gespeichert werden. Eine nahere Identifizierung der Moleklle wurde nicht vorge-

nommen.
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Abbildung 13. Molekiillinien von lonen, die gleichzeitig mit ®Hf —lonen in der lo-
nenfalle gespeichert sind. Das Hafnium-Signal ist um einen Faktor

1000 groBer als das der Molekiilionen.







4. Laserspektroskopie

41 Laseraufbau und Lasersteuerung

4.1.1 Die Lasersysteme fiir die Experimente an Hafniumionen

Der energetisch niedrigste elektronische Ubergang des Hafniumions, der andere
Paritat als der Grundzustand besitzt, liegt bei 356,2 nm. Es ist schon bei dieser
Wellenldnge nicht mdéglich, Farbstofflaser kontinuierlich zu betreiben. Deshalb
mufB Laserlicht der doppelten Wellenl&nge erzeugt und in geeigneten Einkristallen
zu UV-Licht frequenzverdoppelt werden. Die Konversion in frequenzverdoppeltes
Licht betragt je nach Kristall maximal 102 bis 10-* der Primaérleistung und ist da-
mit in den meisten Fallen zu klein, um mit ausgekoppeltem Laserlicht die bend-
tigte Leistung zu erreichen. Die Erzeugung des UV-Lichts geschieht deshalb im
inneren des Laserresonators. Um dessen Verluste klein zu halten, wurde ein
neues Single-Mode-Konzept flr einen Farbstofflaser verwendet [Ko91], ausge-
hend vom Resonator eines kommerziellen CR699-Coherent-Lasers (Abb. 14).

Zwei unbeschichtete Etalons mit den freien Spektralbereichen FSR =50 GHz (Dik-
ke d=2 mm) und FSR=200 GHz (d =0,5 mm) sind zusammen mit einem Lyotfilter
die einzigen frequenzselektierenden Elemente im Resonator. Der Gesamtverlust
des Resonators ohne einen frequenzverdoppelnden Kristall betrdgt damit etwa
1%. Durch diese frequenzselektierenden Elemente schwingen nur noch wenige
Resonatormoden an, jedoch nie gleichzeitig, sondern immer nacheinander. Ist ein
solcher Modensprung passiert, dann unterbricht ein Relais mechanisch den Re-
sonatorstrahl so oft, bis der urspriingliche Mode wieder eingestellt ist.

Far die Zwei-Stufen-Anregung an Hafniumionen sind zwei dieser Laser notwen-
dig. Abbildung 14 a zeigt den Ringlaser fiir die erste Anregungsstufe. Er wird mit
dem Farbstoff Rhodamin 6G betrieben. Ein 5 mm langer Lithiumjodat-Kristall
(LilO;) mit einer A/4-Entspiegelung befindet sich im oberen Resonatorarm. Der
Kristall ist so geschnitten, daB die‘ Ein- und Austrittsflichen bei einer Frequenz-
verdopplung von 600-nm-Licht senkrecht zum Laserstrahl stehen. Damit kann
Licht im Bereich um 300 nm erzeugt werden. Durch einen dichroitischen Spiegel,
der nur fur das frequenzverdoppelte Licht durchlassig ist, wird das UV-Licht aus
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dem Resonator ausgekoppelt. Die UV-Leistung betragt zwischen 1 und 4 mWw, ab-
hangig von Pumpleistung (max. 5 W) und Kristallposition.
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Abbildung 14. Aufbau der Farbstoff-Ringlaser
a) fiir 603 nm und Frequenzverdopplung mit LilO; zu 301 nm.
b) fiir 542 nm und Frequenzverdopplung mit BBO zu 271 nm.

Die mit einem Kristall erreichbare Lichtleistung durch Frequenzverdopplung
héngt unter anderem empfindlich von der Intensitdt und damit von den Fokussie-
rungsbedingungen des Primérlichtes im Kristall ab [BK68]. Ein Maximum wird
erreicht, wenn die Rayleigh-Ldnge des Laserstrahls etwa die Hélfte der Kri-
stalldnge betrdgt und der Fokus in der Mitte des Kristalls liegt. Unter diesen Ge-
sichtspunkten stiinde im Resonator eine zunéchst scheinbar geeignetere Stelle flr
den LilO; — Kristall zur Verfligung, ndmlich der Fokus zwischen den Spiegeln mit
R=100 mm und R=150 mm. Die UV-Leistung betragt dann tatsachlich 10 mW bis
20 mW, jedoch nur kurzzeitig, denn innerhalb von 30 bis 60 Sekunden fallt sie auf
die Halfte ab. Erst bei einer Leistung von weniger als 4 mW ist lber einen Zeit-
raum von einer Stunde keine Abnahme mehr zu beobachten. Ebenso nimmt die
Laserleistung im Resonator ab, der Kristall hat also héhere Verluste. Dieser Effekt
tritt jedoch nur auf, wenn UV-Licht erzeugt wird. Ist der Kristall gekippt, so daB
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die Phasenanpassung nicht mehr stimmt, dndert sich die Laserleistung nicht. Da
also zuviel UV-Licht dem Kristall schadet, wurde eine Steiie im unfokussierten,
oberen Arm des Resonators fir den Kristall benutzt. Ein weiterer Grund, der fir
diese Position spricht, hangt mit Etalon-Effekten des Kristalls zusammen. Befindet
sich der Kristall im Resonatorfokus, ist auch bei einer Verkippung um mehr als
10° kein Einmoden-Betrieb mehr méglich. Im unfokussierten Arm dagegen gentigt

eine Verkippung um 2° .

Der Ringlaser flir die zweite Stufe der Anregung der Hafniumionen ist in Abbil-
dung 14 b dargestellt. Fiir den gewahlten Ubergang muB Licht der Wellenldnge
271,8 nm erzeugt werden, es wird also Laserlicht mit 543,6 nm bendétigt. Da beide
Anregungen gleichzeitig erfolgen und die Wellenldnge des Pumplasers wegen der
ersten Anregung bei 514 nm liegt, kommt fir 543,6 nm nur der Farbstoff
Rhodamin 110 in Frage. Da die Arbeits- und die Pumpwellenldnge nur 30 nm
voneinander entfernt sind, ist die Absorption bei 543 nm noch verhéaltnisméaBig
hoch. Die Transmission dieses Farbstoffs bei der optimalen Konzentration
(0,4 g/l) fur diese Wellenldnge ist in Abbildung 15 a dargestellt. Die geringe Effi-
zienz hangt mit der relativ kleinen Transmission bei der Arbeitswellenldnge zu-
sammen, denn durch Verdinnung des Farbstoffs wird zwar die Transmission
verbessert, die Absorption des Pumpstrahls verringert sich jedoch ebenfalls. Eine
wesentliche Verbesserung der Farbstoffeffizienz liefert die Zugabe von geséttigter
wésseriger Natronlauge (NaOH). Die Absorption fir 543 nm nimmt dann ab. Die
Transmissionskurven mit 1,5 ml NaOH in einem Liter Farbstoffiésung bei einer
Konzentration von 0,4 g/l zeigt Abbildung 15 b [Sc92].

Um Laserlicht der Wellenldange 543,8 nm zu verdoppeln, eignet sich ein
Barium-f-Borat-Kristall (BBO). Die optimale Konversion betragt 90 uW/W? und ist
damit eine GréBenordnung geringer als bei LilOs. Im Gegensatz zu LilO; kann je-
doch der BBO-Kristall in den Fokus zwischen den Resonatorspiegeln mit R=100
mm und R=150 mm eingesetzt werden. Zum einen wird der Kristall im Brew-
sterwinkel verwendet, Etaloneffekte treten deshalb nicht auf, zum anderen wurde
keine Verschlechterung des Kristalls durch UV-Licht festgestellt. Die GréBe des
Fokus im Resonator betrdgt 27 um und der Kristall ist 5 mm lang. Unter diesen
Bedingungen reduziert sich die Konversion auf 35 uW/W?* [Ko91] und die verfiig-
bare Leistung betragt bei einer Pumpleistung von 6 W maximal 11 mW.
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Abbildung 15. Transmissionskurven des Farbstoffs Rhodamin 110, optimiert fiir
543 nm bei 514 nm-Pumplicht.
a) Losung 0,4 g/l in Ethylenglykol.
b) Zugabe von 1,5 ml NaOH in 1 | Lésung.

4.1.2 Die Lasersysteme flir die Thorium-Experimente

Die beiden Laser fir die Experimente an Thoriumionen sind nahezu unverandert
gebliebene kommerzielle Gerate (Coherent CR599 und CR 699). Die Wellenlangen,
die fur die Zwei-Stufen-Anregung gebraucht werden, betragen 583,9 nm und
573,8 nm. Die Erzeugung von Licht mit diesen Wellenldngen ist mit dem unpro-
blematischen Farbstoff Rhodamin 6G mdglich, der durch 514-nm-Pumplicht ange-
regt wird. Die Ausgangsleistungen betragen mehrere hundert Milliwatt. Die Satti-
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gungsleistungen flr Thoriomionen liegen bei den untersuchten Anregungen unter
15 mW [Ri88], es steht also ausreichend Laserlicht zur Verfligung.

4.1.3 Frequenzstabilisierung und Durchstimmung

Die Frequenzstabilisierung der Laser erfolgt durch Regelung auf eine Flanke ei-
nes konfokalen Referenzinterferometers mit freiem Spektralbereich FSR=1 GHz.
Ein Regelsignal steuert die beiden Brewsterplatten, die beiden Etalons und einen
Piezokristall, an dem einer der Resonatorspiegel befestigt ist. Bei dem gewdhlten
Etalonsystem sind noch Frequenzspriinge in verschiedene Resonatormoden
(Av=750 MHz) méglich. Ein Sprung von vier Resonatormoden zum Beispiel liegt
wieder innerhalb eines Transmissionspeaks ‘des Referenzinterferometers. Der
Laser wiirde dann auf einer falschen Frequenz geregelt. Diese Abweichung wird
jedoch mit dem WelienlangenmeBgerat bestimmt, und ein Relais unterbricht den
Resonatorstrahl so oft, bis der richtige Frequenzwert wieder eingestellt ist.

Die kontrollierte Frequenzénderung der Laser geschieht durch Drehen einer
Brewsterplatte im Referenzinterferometer. Die Laserfrequenz wird durch die Ele-
mente im Resonator auf diesen neuen Flankenwert geregeit.

41.4 Frequenzmessung

Mit einem Monochromator und der ldentifizierung von bekannten Jodlinien
[GL78,GL79] wird die absolute Frequenzeinstellung der Laser vorgenommen.

Far die Messung von Frequenzénderungen zur Bestimmung zum Beispiel von Li-
nienabstanden steht ein WellenldngenmeBgerat zur Verfligung. Der Monochro-
mator und die drei Fabry-Perot-Interferometer (FSR; = 340 GHz, FSR, = 20 GHz,
FSR; = 1,5 GHz ) erlauben eine eindeutige Frequenzbestimmung [St84,Sc90].

Die Abweichung einer mit diesem Wavemeter gemessenen Frequenzénderung zu
dem wahren Wert kann, bedingt d‘urch das dritte Interferometer, bis zu 15 MHz
betragen. Die Genauigkeit der Frequenzachse kann allerdings gesteigert werden,
indem innerhalb von Frequenzintervallen (z.B. 250 MHz) durch lineare Regression
die gemessenen Frequenzpunkte angepaBt werden. Die angepaBte Kurve inner-
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halb eines Intervalls ist dann die neue Frequenzachse. Der Fehler eines Fre-
quenzmesspunktes betrdgt dann nur noch 2 bis 4 MHz, je nach Zahl der Punkte
im Frequenzintervall [KoS1].

4.2 Lichtiibertragung und Lichtmodulation

Um bei Zwei-Stufen-Anregungen maglichst viel Fluoreszenzlicht zu bekommen, ist
eine auf beide Strahlen abgestimmte Fokussierung und eine optimale Uberlage-
rung notwendig. Bei Verwendung von Einzelmoden-Glasfasern flr die Thorium-
Experimente ist das einfach, da das aus der Faser kommende TEM,, — Licht mit
einem Mikroskop-Objektiv auf die lonenwolke fokussiert werden kann. Die beiden
Strahlen Gberdecken einander dann optimal, wenn Laserlicht aus der Faser vor
dem Rezipienten, in dem sich die lonenfalle befindet, in die Faser hinter dem
Rezipienten eingekoppelt wird. Da dann aber Laserlicht des jeweils anderen La-
sers in das Referenzinterferometer gelangt und der Laser nicht mehr geregelt
werden kann, befinden sich optische Dioden zwischen Laserausgang und Fase-

reingang.

Der Lichttransport der UV-Strahlen flir die Hafnium-Experimente muB Uber Spie-
gel erfolgen, da es keine Einzelmoden-Fasern flir UV-Licht gibt. Der UV-Strahl fur
die erste Anregung der Hafniumionen hat eine sehr kleine Divergenz, da der
LilO; — Kristall im unfokussierten Arm des Laserresonators steht (Abb. 14). Zwei
Bikonvexlinsen genligen, so daB am Ort der lonenwolke der Strahldurchmesser

etwa 0,1 mm betragt.

Der mit dem BBO-Kristall erzeugte Strahl ist dagegen zum einen sehr divergent,
da der Kristall im Resonatorfokus sitzt, zum anderen ist er astigmatisch. Das liegt
an den verschiedenen FokusgréBen im Resonator (Wyer =30um und
Wheriz. = 210 um ). Um einen einigermaBen sphéarischen Strahl zu erzeugen, ist eine
Kombination aus zylindrischen und sphérischen Linsen notwendig. Die Strahlfih-
rung beider UV-Strahlen erfolgt (iber Spiegel mit speziellen dielektrischen Be-
schichtungen. Uberlagert werden die beiden Strahlen, indem deren Reflexe auf
den Spiegeln M1 und M2 (Abb. 1) Uberdeckt werden.

Um jeweils den Strahl flir die erste Anregung der Hafnium- oder Thoriumionen
gepulst in einer bestimmten Phase zum Wechselfeld der lonenfalle einstrahlen zu
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kénnen (siehe Kap. 5), befindet sich ein elektrooptischer Modulator (Modell
LM0202-UV, Fa. Gsénger) im Strahiengang. Die 600-kHz-Wechselspannung der
lonenfalle triggert einen Pulsgenerator, der TTL-Pulse fiir den externen Eingang
der Spannungsversorgung des Modulators liefert. Damit sind Lichtpulse ab 50 ns
Dauer im 600-kHz-Takt mdglich. Am Pulsgenerator kénnen verschiedene Verz6-
gerungen und damit verschiedene Phasenlagen eingestellt werden. Das
Hell/Dunkel-Tastverhéltnis betragt 400:1.

4.3 Termschemaia und Nachweiskanéle fiir die

Spektroskopie

4.3.1 Spektroskopie an Hafniumionen

Die Auswahl des Ubergangs, der mit Licht angeregt werden soll, hangt von der
Ubergangswahrscheinlichkeit, der benétigten Wellenldnge und dem Fluoreszenz-
nachweis der Besetzung des angeregten Zustands ab. Nach diesen Kriterien
wurde fur die Ein-Stufen-Anregung der folgende Ubergang ausgewéhlt (Abb. 16):

5d6s6p(z°DY)y) -
33181,98 cm ™’

5d6s%(a°Dy)y)

_)
’ 301,3 nm

Ocm™
Der Nachweis des angeregten Ubergangs bei 353 nm ist der Zerfall zum Zustand
5d%s(a’Fs;;). Alle anderen Zerféalle liefern weniger Photonen. Dies wurde be-
stimmt, indem verschiedene Kantenfilter im Strahlengang des Fluoreszenzlichts
nur einige der moglichen Nachweiswellenldngen durchlassen (Tab. 4). Um das
breitbandige Streulicht zu unterdriicken, 188t ein schmales Interferenzfilter (volle
Halbwertsbreite 8 nm) nur das Fluoreszenzlicht bei 353 nm durch. Der gewéhite
Ubergang ist bei einer UV-Leistung von 0,3 mW bereits gesattigt (Abb. 17). Die
maximale Zahlrate hdngt dann im wesentlichen nur noch daven ab, wie schnell
die Hafniumionen von den metastabilen Zustanden den Grundzustand erreichen
kdnnen, um fir eine weitere Anregung zur Verfligung zu stehen. Durch Sté3e der
lonen mit dem Wasserstoff, der sich im Rezipienten befindet, gelangen die lonen
wesentlich schneller in den Grundzustand. Der Wasserstoffdruck betrdgt dabei
1¢10~* mbar .
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Nachweiswellenldngen Z&hlrate bei voller Falle {5¢10° lonen)

353 nm 1000 kHz

332 nm, 338 nm, 473 nm, 493 nm,
507 nm, 531 nm, 552 nm, 646 nm, > = 50 kHz — 100 kHz
651 nm, 766 nm

Tabelle 4. Fluoreszenzstiarke der verschiedenen Nachweiswellenlingen nach An-
regung der Hafniumionen mit 301,3 nm.

Aus der Nachweiswahrscheinlichkeit und der maximalen Zahl der gespeicherten
lonen 148t sich die Photonenrate pro lon und die mittlere Zykluszeit bis zur nich-
ste Anregung abschétzen (Tab. 5).

Nachweiswahrscheinlichkeit (Raumwinkel 12,5%, Transmission
Endkappe 55%, Transmission Interferenzfilter 50%, Quanteneffi- 561073
zienz Photomultiplier 23%, Transmission Glasflachen 75%)

Gemessene Zahlrate bei 5¢10° lonen 8¢ 10°Hz
Emittierte Photonenzahl pro lon bei 353 nm 320 Hz
Mittlere Zykluszeit flir die Anregung eines lons 3 ms

Tabelle 5. Empfindlichkeit des Nachweises bei 353 nm fiir die Ein-Stufen-Anregung

Flr die Zwei-Stufen-Anregung wird der oben beschriebene Ubergang als erste
Stufe benutzt. Vom 5d6s6p(z?Dg,) — Niveau werden die Hafniumionen in das
5d6s7s(53,) — Niveau mit Licht der Wellenldnge 271,8 nm weiter angeregt
(Abb. 16). Das Zwei-Stufen-Schema sieht dann folgendermaBen aus:
5d6s’(a’Dyy) = 5d6s6p(z’Dg,) > 5d6sTs(5yp)

4 301,3 nm 271,8 nm

0cm 33181,98 cm ™' 69964,21 cm™!

Der Nachweis des oberen Zustands erfolgt bei 455 nm. Die Sattigung fur die
zweite Stufe wird dabei nicht erreicht. Fur eine UV-Leistung von
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P(272 nm)=2 mW ist die Emittierte Photonenzahl pro lon in Tabelle 6 angege-
ben.
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Abbildung 17. Fluoreszenzrate in Abhidngigkeit von der Lichtleistung bei Ein-
strahlung von 301,3 nm. Die Nachweiswellenldnge betrdgt 353 nm.

Nachweiswahrscheinlichkeit 4010
Gemessene Zahlrate bei 5¢10° lonen 7¢10° Hz
Emittierte Photonenzahl pro lon bei 455 nm 4 Hz

Tabelle 6. Empfindlichkeit des Nachweises bei 455 nm fiir die Zwei-Stufen-Anre-
gung.

4.3.2 Spektroskopie an Thoriumionen

Die Ubergénge fiir die Ein- und Zwei-Stufen-Anregung an Thoriumionen sind in
Abbildung 18 dargestellt. Die lonen werden vom 6d?7s(‘Fs,) — Grundzustand
durch Laserlicht der Wellenldange 583,9 nm in das 5f6d7s(2P;;) — Niveau angeregt.
Der Nachweis erfolgt bei 640,9 nm. Durch StéBe mit Heliumgas bei einem Druck
von 5+« 10-* mbar gelangen die lonen in den Grundzustand, aus dem sie wieder
angeregt werden kénnen.
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Abbildung 18. Ausschnitt aus dem Termschema von Thoriumionen.

Fir das Zwei-Stufen-Spektrum werden die lonen vom 5f6d7s(?P;,) — Zustand mit
573,8 nm in das Niveau bei 34544 cm~' angeregt. Das detektierte Fluoreszenzlicht
setzt sich aus den Wellenldngen 332,6 nm, 358,4 nm und 367,4 nm zusammen.

Im Gegensatz zu den Hafniumionen, bei denen Wasserstoff als Speicher- und
Quenchgas verwendet werden kann, befindet sich bei Experimenten an Thorium-
ionen Heliumgas im Rezipienten, obwohl mit H, eine hohere Quenchrate und da-
mit eine hohere Signalrate erreicht werden kann. Der Nachteil liegt in der kirze-
ren Beobachtbarkeits-Dauer der Thoriumionen, die mit H, unter einer Stunde liegt
und bei Helium mehrere Stunden betréagt [Ka89].

4.3.3 Vergleich der Zwei-Stufen-Anregung an Hafnium- und Thoriumionen

Die ndherungsweise Bestimmung des lonen-Anteils, der den oberen Zustand er-
reicht, erfolgt durch Beobachtung der Abnahme des Fluoreszenzlichts vom mitt-
leren Zustand. Die Frequenz des Lichts flr die erste Anregung wird dabei kon-
stant gehalten, die Frequenz des Lichts flir die zweite Anregung wird durchge-
stimmt. Es wird die Starke des Fluoreszenzlichts gemessen, welches vom ersten
angeregten Zustand ausgeht. Ist die Frequenz der zweiten Anregung resonant
mit dem Ubergang, so nimmt die Zahl der Fluoreszenzphotonen ab, da einige der
lonen weiter. angeregt werden (Abb. 19). Die Halbwertsbreite dieses Einbruchs
entspricht der des Zwei-Stufen-Spektrums. Unter der Annahme, daB die mittleren
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Zykluszeiten der Ein- und Zwei-Stufen-Anregung gleich sind, ergibt die relative

Tiefe der Abnahme der Fluoreszenz unmittelbar den Antell der lonen, die in den

oberen Zustand gelangen.
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Abbildung 19. Fluoreszenzrate von der ersten Stufe der Zwei-Stufen-Anregung,
wihrend die Frequenz des zweiten Lasers durchgestimmt wird. Die
lonen werden weiter angeregt, deshalb nimmt die Signalrate der
ersten Stufe ab.

Sind dagegen die Zykluszeiten unterschiedlich, so héhgt es von deren Verhaltnis
ab, wie groB3 die Abnahme des Fluoreszenzlichts ist, und unter Umstanden laBt
sich aus der Tiefe dieser Abnahme der Anteil der lonen im oberen Zustand tber-
haupt nicht bestimmen. Das zeigt im Gegensatz zur Anregung der Hafniumionen
die Zwei-Stufen-Anregung an Thoriumionen. Mit den gewahlten Ubergdngen
(Abb. 18) beobachtet man keine Abnahme trotz zweiter Resonanz. Der Grund fir
dieses zunéchst Uberraschende Ergebnis ist vermutlich eine wesentlich kirzere
Zwei-Stufen-Zykluszeit im Vergleich zur Ein-Stufen-Zykluszeit. Die Zykluszeit der
Ein-Stufen-Anregung wird durch die Aufenthaltsdauer der Thoriumionen in den
metastabilen Zustdnden bestimmt. Sie hdngt von der Quenchrate der lonen auf-
grund der St6Be mit dem Heliumgas ab. Beim Zwei-Stufen-Zykius dagegen ge-
langen die Thoriumionen nach der zweiten Anregung in Zustdnde, die andere
Paritat als der Grundzustand haben [ZC74] und deshalb nicht metastabil sind. Sie
kénnen den Grundzustand schneller erreichen und damit ist die Zykluszeit klrzer.

Da nur ein Teil der Thoriumionen vom mittleren in den oberen Zustand angeregt

werden kann, gelangt jedes lon nach einigen schnellen Zwei-Stufen-Zyklen vom
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mittleren Zustand in einen metastabilen Zustand und ergibt ein Ein-Stufen-Signal.
Die Verweildauer in diesen metastabilen Zustanden ist dabei wie gesagt grofs ge-
genlber der Zykluszeit der Zwei-Stufen-Anregung. Es werden also bei einer
Zwei-Stufen-Anregung nicht weniger Fluoreszenzphotonen vom mittieren Zustand
gemessen, sondern es finden einige Zwei-Stufen-Zyklen statt, die aber die Ein-
Stufen-Zyklusdauer nur unwesentlich verlangern.

Bei Hafnium dagegen ist eine Abnahme der Fluoreszenzphotonen zu beobachten,
deshalb kann der Zwei-Stufen-Zyklus zeitlich nicht wesentlich kiirzer sein als der
Ein-Stufen-Zyklus, wohl aber ldnger. Aus der gemessenen Photonenzahl vom
oberen Zustand und der GréBe der Abnahme der Fluoreszenz vom mittleren Zu-
stand 1aBt sich daher nur folgern, daB unter den aktuellen experimentellen Be-
dingungen mehr als 6% der lonen in den oberen Zustand angeregt werden.

4.4 Nachweis-Empfindlichkeit und spektrale Auflésung

Die Effizienz bei der Erzeugung und anschlieBenden Speicherung der lonen be-
tragt nur 5+ 10-¢ (siehe Kap. 3.3). Werden die Hafniumionen mit der Ein-Stufen-
Anregung nachgewiesen, genligen 80 lonen in der Falle; dies ergibt sich aus der
Ein-Stufen-Anregung mit gepulstem Licht: Die Z&hirate bei voller Falle betrédgt
800 kHz, wobei die Zahl der lonen 5¢10° [Ka89] ist. Um in einer Sekunde ein
20-Signal bezlglich des Untergrundes, der 1 kHz betréagt, zu messen, sind dem-
nach 80 lonen in der Falle ausreichend. Dies entspricht einer urspringlich auf
dem Tantaldraht vorhandenen Hafniummenge von nur 0,4 pg. Vorausgesetzt
wurde dabei, daB3 die an 1 ng-Proben gemessene Transferrate bei diesen kleinen
Mengen dieselbe ist. Probenmengen unter 10 pg konnten bisher aber noch nicht
gemessen werden, da Hafniumverunreinigungen im Bereich von 10 pg auftreten.
Der Grund fir diese Verunreinigungen ist vermutlich im Tantaldraht enthaltenes
Hafnium, welches durch die aufgetragene Salzsdure gel6st wird und sich beim
anschlieBenden Glihen wie die aufgetragene Hafniumprobe verhélt.

Die Auflésung der Ein-Stufen-Spektren ist aufgrund der groBen Dopplerverbreite-
rung der Resonanzlinie, verursacht durch die schnelle lonenbewegung, gering.
Werden die lonen immer nur dann angeregt werden, wenn die an der Falle anlie-
gende Wechselspannung ihr Maximum erreicht, reduziert sich die Breite um ei-
nen Faktor drei (siehe Kap. 5.2). In Abbildung 20 ist dies anhand einer Probe mit
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natlirlichem Hafnium-Isotopengemisch dargestellt. Die volle Halbwertsbreite re-
duziert sich von 4800 MHz auf 1600 MHz.

a)

b)

Abbildung 20.
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Ein-Stufen-Anregung an Hafniumionen.

a) Spektrum des natiirlichen Hafnium-lsotopengemischs bei konti-
nuierlicher Einstrahlung.

b) Spektrum an derselben lonenwolke mit gepulstem Laserlicht,
das nur in den Maxima der Fallenspannung eingestrahlt wird.

Die Nachweis-Empfindlichkeit bei der Zwei-Stufen-Anregung ist bei Hafnium
deutlich geringer als bei der Ein-Stufen-Anregung. Zum einen werden nicht alle
lonen, die sich nach der ersten Anregung im mittleren Zustand befinden, in den

oberen Zustand

angeregt, zum anderen existieren viele mogliche Zerfall-Uber-

gange vom oberen angeregten Zustand (vgl. Abb. 16), es wird aber nur einer da-
von nachgewiesen. Deshalb sind ca. 7000 lonen in der Falle notwendig, um in ei-
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ner Sekunde ein 20-Signal bezlglich des Untergrundes von 1 kHz messen zu

kénnen. Auf dem Draht wéare daflr eine Menge von 50 pg notwendig.

Die Auflésung der Zwei-Stufen-Spektren ist durch die natlrliche Linienbreite des
mittleren und des oberen Zustandes begrenzt. Da der erste angeregte Zustand
der Hafniumionen eine Lebensdauer von unter 35 ns hat, findet keine nennens-
werte Beschleunigungsverbreiterung durch Geschwindigkeitsanderung in diesem
Zustand statt, wie sie dagegen bei Thoriumionen beobachtet wird. Die Lebens-
dauer des mittleren Zustandes wurde abgeschéatzt, indem zu verschiedenen Zei-
ten nach der gepulsten Anregung die Abnahme der Zahlrate bestimmt wurde. Der
Wert von 35 ns entspricht dabei der zeitlichen Auflésung von Photomultiplier und
Nachweis-Elektronik, die Lebensdauer kann daher durchaus kiirzer sein.

Das Zwei-Stufen-Spektrum in Abbildung 21 zeigt das Isotop "7¢Hf . Die Linienbreite
betragt 190 MHz. Da die Lebensdauer des mittleren Zustands nur abgeschéatzt
werden konnte, ist der Beitrag des zweiten Ubergangs an dieser Linienbreite un-

bekannt,

16000]
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Abbildung 21. Zwei-Stufen-Spektrum des Hafniumisotops "°Hf. Die Halbwertsbrei-
te betrdagt 190 MHz.
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5. Spektroskopische Methoden an gespeicherten lonen

3.1 Voriiberlegungen

Um die Laserspektroskopie an gespeicherten lonen in einer Hochfrequenz-lonen-
falle sinnvoll einsetzen zu kénnen, sind die in Kap. 3 beschriebenen Aspekte wie
die Effizienz beim Flllen der lonenfalle und eine lange Speicherdauer nur ein Teil
der Voraussetzungen daflir. Ebenfalls wichtig ist die Auflésung der Spektren. In
diesem Punkt scheint die Paulsche lonenfalle zundchst ungeeignet fir die hoch-
auflésende Spekiroskopie zu sein. Dies gilt insbesondere, wenn |sotopieverschie-
bungen und Hyperfeinstruktur-Aufspaltungen bestimmt werden sollen, da die ge-
messenen Linienbreiten in der gleichen GréBenordnung liegen. Ein Spektrum, das
mit Ublicher Resonanzfluoreszenz-Spektroskopie gemessen wurde, ist in Abbil-

dung 22 dargestellt.
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Abbildung 22, Dopplerverbreitertes Spektrum von Hafniumionen in einer Paul-
schen Falle (der eingezeichnete Balken hat die Grofle der natiirli-

chen Linienbreite des Ubergangs).

Charakteristisch flir Spektren von gespeicherten lonen ist dabei die groBe Dopp-
lerverbreiterung, hervorgerufen durch das speichernde Wechselfeld, das an der
Falle anliegt. Bei typischen Werten, zum Beispiel einer Frequenz von 600 kHz und
einer Amplitude von 400 V, ist das Spektrum sogar viermal so breit wie ein ver-
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gleichbares dopplerverbreitertes Spektrum eines Hafniumgases bei Raumtempe-
ratur. Die natlrlichen Linienbreiten der angeregten elektronischen Zustédnde lie-
gen ein bis zwei GréBenordnungen unter der Dopplerbreite. Es sind deshalb
spektroskopische Methoden notwendig, mit denen die Dopplerbreite der Spektren

reduziert werden kann.

Es existieren bereits die unterschiedlichsten Spektroskopiearten, um an einem
Ensemble von Teilchen mit einer Geschwindigkeitsverteilung eine Auflésung im
Bereich der natlrlichen Linienbreite zu erhalten [De88,LC77,Sh76]. Als Beispiele
seien hier die Séattigungsspektroskopie, die Polarisationsspektroskopie und die
Spektroskopie an Mehr-Niveau-Systemen genannt. Diesen Methoden ist gemein-
sam, daB die verbesserte Auflésung mit einer zum Teil sehr viel geringeren Sen-
sitivitat erkauft wird. Damit scheiden die lblichen Methoden, um dopplerredu-
zierte Spektren zu erhalten, aus.

Auch die Methode, durch Laserkihlung [Er87,St88] dopplerfreie Spektren zu
messen, ist nur in Sonderfillen anwendbar, denn es kénnen nicht beliebige Atom-
oder lonensorten benutzt werden. Um zum Beispiel ein Ensemble bei Raumtem-
peratur mit einem Laser zu kiihlen, ist eine Zykluszeit eines Atoms von der Gré-
Benordnung der natirlichen Lebensdauer notwendig, also im Bereich von Nano-
sekunden. Da die meisten Ubergdnge mehrere Zerfallskanile haben, wobei vor
allem metastabile Zustande populiert werden, liegt die typische Lebensdauer im
Bereich von Sekunden. Dies ist jedoch nicht ausreichend, um die flir Laserklh-
lung erforderliche Anregungsrate zu erhalten. Laserkihiung wird deshalb nur an
wenigen Atom- und lonensorten mdoglich, wie zum Beispiel an Magnesium, Be-
ryllium, Barium und Quecksilber [BP85,BP89,DB89,NH78], wobei zum Teil meh-
rere Laser notwendig sind.

9.2 Dopplerreduzierte Ein-Stufen-Anregung

5.21 Einflhrung

Die Ursache der groBen Dopplerbreite der Spektren liegt in dem speichernden
Wechselfeld. Dieses Feld macht sich in der Geschwindigkeitsverteilung der lonen
bemerkbar. Aus der Lésung der Mathieu-Differentialgleichung (siehe Kap. 3) be-
kommt man eine Vorstellung von der Bewegung der lonen (vgl. Abb. 4). Es sind
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grob zwei Bewegungsanteile zu unterscheiden. Der schnelle Bewegungsanteil mit
kleiner Amplitude folgt der Oszillation des Wechseifeldes, wahrend der langsa-
mere Bewegungsanteil mit groBer Amplitude eine Frequenz von ungeféhr 90 kHz

besitzt.

Die Geschwindigkeitsamplituden (vgl. Abb. 5) werden ebenfalls durch einen
schnellen Anteil, der der Oszillation des speichernden Feldes folgt, und dem Ma-
krobewegungs-Anteil verursacht. Die Verteilung der Geschwindigkeitsampﬁfuden
variiert dabei mit der Oszillation der anliegenden Spannung. Hat die Wechsel-
spannung ihr Maximum erreicht, ist die Verteilung der Geschwindigkeiten
schmaler als im Nulldurchgang. Flr die Laserspektroskopie bedeutet dies, daB
die Spektren eine geringere Dopplerbreite aufweisen, wenn die lonen ausschlieB3-
lich im Maximum der Wechselspannung mit Licht angeregt werden. Dies wird im

folgenden mit Experimenten an Hafnium- und Thoriumionen gezeigt.
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Abbildung 23. Experimenteller Aufbau, um lonen zeitselektiv in bestimmten Pha-
sen zu dem speichernden Wechselfeld mit Licht anzuregen.
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5.2.2 Experimenteller Aufbau

Um den Laserstrahl oder, wie bei den Hafniumionen, den UV-Strahl mit der Fre-
quenz Q/2n der Wechselspannung aus- und einschalten zu kénnen, befindet sich
ein elektrooptischer Modulator zusammen mit zwei Wollaston-Prismen als Polari-
sator und Analysator im Strahlengang (Abb. 23). Das Signal flir den Pulsgenera-
tor, der den Modulator versorgt, wird iber eine Probewicklung der Spule abge-
griffen, die die Amplitude der Wechselspannung liefert (Abb. 8). Die Transmis-
sions-Verluste durch das Modulatorsystem belaufen sich auf etwa 20 bis 25 %.

Die minimale Breite der Pulse betrdgt 50 nsec.

Da die Fluoreszenzstarke des durch einen Laserpuls angeregten Zustandes mit
der Zeit abnimmt, ist es sinnvoll, auch die Z&ahlelektronik zu unterbrechen
(Abb. 23). Ohne starken Signalverlust nimmt der Untergrund betrachtlich ab,
wenn die Lebensdauer des angeregten Zustandes deutlich kleiner als die Zeit
zwischen zwei Laserpulsen ist. Bei einer Fallenfrequenz von 600 kHz betragt
diese Zeit ca. 1700 ns bei einem Puls pro Periode. Sie ist damit l&nger als die
natlirlichen Lebensdauern der bei den Thoriumionen und Hafniumionen angereg-
ten Niveaus. Ein elektronisches Gatter, das ebenfalls mit der Frequenz /2= ge-
steuert wird, unterbricht daflir das Photomultipliersignal. Die minimale Breite des

Zahlgatter-Intervalls betréagt 150 ns.

5.2.3 Gepulste Anregung von gespeicherten lonen

Die Methode der gepulsten optischen Anregung mit der Oszillation der Fallen-
spannung ist bei Hafniumionen in Abbildung 24 an dem Isotop '®Hf gezeigt. Die
Anregung erfolgt im Bereich des Maximums der Wechselspannung mit 60 ns
breiten Lichtpulsen. Pro Periode finden zwei Anregungen statt. Die Halbwerts-
breite geht im Vergleich zum ungepulsten Spektrum von 4800 MHz auf 1600 MHz
zurlck, die Breite reduziert sich also um einen Faktor drei. In Abbildung 25 ist das
auch an gespeicherten Thoriumionen gezeigt, jedoch wird in diesem Spektrum
nur einmal pro Periode angeregt. Auch hier nimmt die Halbwertsbreite ungeféhr
um einen Faktor drei von 2200 MHz auf 700 MHz ab.
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Die unterschiedlichen Breiten der Hafnium- und Thoriumspektren hdngen vor al-
lem mit den unterschiedlichen Anregungswellenldngen zusammen: Die Hafnium-
ionen werden mit Licht bei 301,3 nm angeregt, die Thoriumionen mit 583,9 nm.
Die Wellenldngen unterscheiden sich ungefdhr um einen Faktor zwei und damit
auch die Dopplerbreiten.

Die typischen Halbwertsbreiten und ein Vergleich der Signalhéhen der gepulsten
und der ungepulsten Spektren sind in Tabelle 7 zusammengestelit.

Isotop Methode Halbwertsbreite Signalhéhe
ungepulst 4800 MHz 100%
176Hf
gepulst 1400 MHz 50%
ungepulst 2200 MHz 100%
232Th
gepulst 700 MHz 80%

Tabelle 7. Vergleich der gepulsten mit der ungepulsten Anregung.

Die Halbwertsbreiten kénnen dabei je nach Arbeitspunkt der lonenfalle um bis zu
30 % schwanken. Die Verschmélerung bei gepulster Anregung um einen Faktor
drei ist unter den gewahlten Parametern davon jedoch unabh&ngig. Die Signal-
héhe nimmt dabei héchstens auf die Halfte ab, obwohl das Verhéltnis von Puls-
l&nge zu Pulspause etwa im Falle des Hafniums 1:14 betrdgt. Bei Thorium wird nur
einmal pro Periode angeregt, damit ist das Verhéaltnis sogar 1:28, wahrend das
Signal nicht nennenswert abnimmt. Im gleichen Taktverhaltnis geht damit natlr-
lich auch das mitdetektierte Streulicht des Lichtstrahls zurlick.

Der Grund fiir diese im Verhélinis zu den Lichtpausen kaum abnehmende Signal-
rate hadngt mit dem Verhéltnis von Zyklus- und Pulsdauer zusammen. Damit ein
lon bei kontinuierlicher Anregung wieder bei einer bestimmten Geschwindigkeit
vy (d.h. einer bestimmten Frequenz) angeregt werden kann, muB3 es erstens wie-
der im Grundzustand sein und zweitens wieder die Geschwindigkeit v, einneh-
men. Bei gepulster Anregung mufB3 die Geschwindigkeit v, genau wéhrend eines
Lichtpulses angenommen werden. Dadurch wird die Wartezeit fiir eine weitere
Anregung des lons im Vergleich zur kontinuierlichen Anregung ldnger. Die Zy-
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kluszeit, nach der ein lon wieder angeregt wird, betragt Millisekunden. Wenn, wie
hier, die Signalrate bei gepulster Anregung nicht abnimmt, dann ist die Wartezeit
eines lons bis zum néchsten Lichtpuls klein gegen die Zykluszeit. Der Unterschied
der geringeren Abnahme der Signalrate bei Thoriumionen im Vergleich zu den
Hafniumionen héangt vermutlich damit zusammen, daB die Zykluszeit fir Thorium-
ionen 35 ms betragt [Ka89], wahrend sie fiir Hafniumionen 3 ms betrégt (siehe
4.3).

Ein weiterer Punkt, der dabei eine Rolle spielt, ist die gednderte Geschwindig-
keitsverteilung der lonen wahrend der Pulszeit im Maximum der Fallenspannung
im Vergleich zur Geschwindigkeitsverteilung bei nichtgepulster Anregung. Da die
Geschwindigkeit v=0 wahrend des Lichtpulses wahrscheinlicher ist als bei dau-
ernder Einstrahlung, wirkt dieser Effekt der Abnahme des Fluoreszenzlichts durch

die Pulspausen entgegen.

Es ist also mdglich, nahezu ohne Signalverlust an einem lonenensemble mit einer
schmaieren Geschwindigkeitsverieilung Spekiren zu messen, indem die lonen nur
im Maximum der Fallenspannung angeregt werden [MKR91]. Die Linienform des
gepulsten Spektrums 148t sich mit einer GauBkurve sehr gut anpassen, die Li-
nienform des ungepulsten Spektrums dagegen nicht (vgl. Abb. 25).

Eine Anwendung dieses Verfahrens im Bereich der Messung von Isotopiever-
schiebungen von Spektrallinien wurde an Hafniumionen demonstriert (vgl.
Abb. 20). Die Isotopieverschiebung (siehe Kap. 6.2) von zwei geraden Isotopen
(zum Beispiel '"®Hf und 7¢Hf) betrdgt cirka 2 GHz. Bei einer vollen Dopplerbreite
von 4,8 GHz sind die zwei Isotope, vor allem wenn sie in unterschiedlichen Men-
genverhéltnissen vorliegen, nicht aufzulésen. Die gepulste Anregung der lonen,
die zu einer Halbwertsbreite von 1,6 GHz flihrt, macht dies jedoch mdglich. Auch
im Hinblick auf die Messung von Hyperfeinkomponenten des Hafniumisomers
7em:Hf ist dieses Verfahren wichtig. Wegen des zehnfachen magnetischen Mo-
ments des Isomers im Vergleich zu dem des "7Hf und '°Hf erstreckt sich die Hy-
perfeinstruktur vermutlich ber 8 GHz (siehe Kap. 6.3).

5.2.4 Untersuchungen zur lonenbewegung mit gepulster Anregung

Das Verfahren der im Takt mit der Fallenfrequenz Q/2n gepulsten Ein-Stufen-An-
regung an gespeicherten lonen gibt die Mdglichkeit, die Geschwindigkeitsvertei-
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Spektren von Thoriumionen, bei denen ein 50 ns breiter Lichtpuls

die lonen zu verschiedenen Phasen beziiglich des Wechselfeldes
anregt. Die unterschiedliche Hohe der beiden Maxima ist auf Ab-
bildungsfehler des Fluoreszenzlicht-Strahlengangs zuriickzufiihren.
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lung einer lonenwolke in Abhangigkeit von der Zeit zu verfolgen. Dazu wird die
Phase der Lichtpulse bezliglich der Wechselfrequenz verédndert und jeweils bei
der eingestellten Phase ein Ein-Stufen-Spektrum gemessen (Abb. 26). An den
Spektren ist auffallend, daB sie aus zwei Maxima bestehen, die mit der Phase ih-
ren Abstand &ndern. Die Abstédnde (ber der Zeit aufgetragen folgen dabei einer

harmonischen Schwingung mit der Kreisfrequenz Q (Abb. 27).

Frequenzlage (MHz]

Zeit
& t{2n/Q)

Q=
0

Abbildung 27. Die Frequenzlagen der beiden Maxima (bezogen auf die Lage des
ungepulsten Spektrums) bei gepulster Anregung der Thoriumionen
(aus den Spektren in Abbildung 26) in Abhangigkeit von der Phase
stellen eine harmonische Schwingung dar (durchgezogene Kurve).
Zum Vergleich ist die an der Falle anliegende Wechselspannung

mit dargestellf.

Um diese H6ckerstruktur zu verstehen, wurde die Fluoreszenz bei verschiedenen
Phasen des Laserpulses grob ortsaufgelést gemessen. Dafiir steht im Strahlen-
gang des Fluoreszenzlichts ein verschiebbarer Schirm. Deckt er die Hélfte der
Fluoreszenz so ab, daB nur Photonen in den Photomultiplier gelangen, die in

Richtung des Laserstrahls vor der Fallenmitte erzeugt werden, dann ist nur noch
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einer der beiden Hocker zu erkennen (Abb. 28). Bei Abdecken der anderen Hélfte
der lonenwolke verschwindet das eine Maximum und das andere erscheint.
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Die Phase des Lichtpulses ist so gewéhlt, daf3 die lonen im Null-
durchgang von negativer zu positiver Spannung angeregt werden.
Durch Abdecken einer Hélfte des Fluoreszenzlichts ist nur noch ei-
nes der beiden Maxima zu beobachten. Die beiden Hocker der
Spektren werden also an unterschiedlichen Orten der lonenfalie
erzeugt, ndmlich in Richtung des Laserstrahls vor und nach der

Abbildung 28,

Fallenmitte.

Das Fluoreszenzlicht der lonen, das die beiden Hécker bildet, wird also an unter-
schiedlichen Orten der lonenwolke erzeugt. Beim Durchstimmen der Phase des
Lichtpulses, wenn nur eine Haélfte der Fluoreszenz beobachtet wird, veréandert sich
die Lage des Peaks (Abb. 29 und 30).

Die Frequenzlage bezlglich der Phase folgt dabei einer harmonischen Schwin-
gung. Eine verdnderte Peaklage bedeutet flir die gemessene Geschwindigkeits-
verteilung, daB sich der Wert der wahrscheinlichsten Geschwindigkeit &ndert. Je
nach Phase bewegen sich deshalb diejenigen lonen, die sich zum Beispiel in der
Hélfte vor der Fallenmitte befinden, in Richtung des Laserstrahls. Dies ist eine
Bewegung in Richtung Ringelektroden-Wand. Eine Halbperiode spater dndert die
Geschwindigkeitsverteilung ihr Vorzeichen, die lonenhélfte bewegt sich daher auf
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Abbildung 29.

Eine Hilfte des Fluoreszenzlichts ist abgedeckt (In Richtung des
Laserstrahls die erste Hilfte). Die beobachtete lonenwolkenhilfte
oszilliert mit der Frequenz £2/2n des speichernden Feldes. Das zei-
gen die verschiedenen Frequenz- (und damit Geschwindigkeits-)
Lagen der Spektren bei unterschiedlichen Phasen der Lichtpulse.
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die Fallenmitte zu. Da die Richtung des Laserstrahls beziglich der Rotationsach-
se (z-Achse) der lonenfalle nicht ausgezeichnet ist, gilt diese kollektive Anderung
der Geschwindigkeitsverteilung fliir die gesamte r- oder x-y-Ebene. Die gesamte
lonenwolke bewegt sich in der x-y-Ebene zur Fallenmitte hin beim Nulldurchgang
von positiver zu negativer Spannung und bewegt sich von ihr weg im Bereich von
negativer zu positiver Spannung.

Frequenzlage [MHZ]
4
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400 -
200 ~ Zeit
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- 600 1 v

Abbildung 30. Frequenzlage des Maximums in Abhdngigkeit von der Phase des
Lichtpulses, wenn in Richtung des Laserstrahls nur die hintere
Hélfte des Fluoreszenzlichts gemessen wird. Die MeBpunkte wer-
den mit einer harmonischen Schwingung der Kreisfrequenz Q an-

gepalt.

Das gleiche Ergebnis 1aBt sich aus der Losung der Bewegungsgleichung flr ein
lon in der Falle gewinnen (vgl. Kap. 3.1 und 5.5): Bei einer Wechselspannung von
U(t) = V, cos Qt verlduft der schnelle Geschwingigkeitsanteil fir lonen, die sich in
Richtung des Laserstrahls hinter der Fallenmitte- aufhalten, wie x(t) ~ + sin Qt .
Beim Nulldurchgang nach der negativen Halbperiode der Spannung ist der Ge-
schwindigkeitsanteil negativ, und das lon bewegt sich bezlglich der x-Achse in
Richtung Fallenmittelpunkt. Dem entspricht in Abbildung 29 das untere Spektrum.

In Richtung der z-Achse solite ein um die Phase = der Kreisfrequenz Q verscho-
benes Verhalten vorliegen, da immer dann, wenn die Ringelektrode auf positivem
Potential liegt, die Endkappen negatives Potential haben und umgekehrt. Wenn
also der Bewegungsanteil der lonen, der mit Q verlauft, in der x-y-Richtung in
Mitte der Falle zeigt, bewegen sich gleichzeitig die lonen, ausgehend von der
Fallenmitte, in Richtung der Endkappen.
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Dies gilt wohlgemerkt nur fir den schnellen Bewegungsanteil der lonen, der mit
der Frequenz Q/2xn verlduft. Nur dieser Bewegungsanteil wird hier untersucht.
Alle anderen Anteile, insbesondere die Makrobewegung, die letztendlich die
GroBe der lonenwolke bestimmt, sind nach wie vor vorhanden und verursachen
die Rest-Dopplerbreite. Die Experimente sagen daher nichts dariber aus, wo sich
ein lon nach zehn, hundert oder tausend Periodendauern der Wechselspannung
aufhalt. Jedoch 148t sich hier feststellen, daB die Geschwindigkeitsverteilung des
lonenensembles einen Anteil hat, der kollektiv mit der Kreisfrequenz Q schwingt.
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Abbildung 31. Gepulste Anregung der Thoriumionen, wobei einmal nur der innere
Teil der Fluoreszenz der lonenwolke beobachtet wird (a) und in (b)
der duBlere Teil. Die Lichtpulse regen die lonen im Nulldurchgang
des Wechselfeldes an. Das wesentlich breitere Spektum des dufie-
ren Teils der Fluoreszenz zeigt, daBl die schnellen lonen sich vor
allem im duBeren Bereich der lonenwolke befinden.

Mit Hilfe des ortsselektiven Fluoreszenznachweises bei gepulster Anregung wur-
de gezeigt, wie sich bei einer Hélfte der lonenwolke bei verschiedenen Phasen
die Geschwindigkeitsverteilung &ndert. Es ist aber auch méglich, bei einer be-
stimmten Phase die Fluoreszenz an verschiedenen Orten ihrer Entstehung zu
messen, indem unterschiedliche Blenden nur Teilbereiche des Fluoreszenzlichts
durchlassen. Auf diese Weise bekommt man Informationen lber die 6rtliche Ver-
teilung der Geschwindigkeiten dervlonen. Als Beispiel sind in Abbildung 31 zwei
Spektren gezeigt, bei denen einmal eine Lochblende nur den inneren Teil des
Fluoreszenzlichts durchldBt (Abb. 31 a) und einmal nur der duBere Teil, indem
eine Scheibe im Strahlengang steht (Abb. 31 b). Die GréBe der Blende und der
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Scheibe ist so gewahit, daB jeweils die Halfte der Fldche, die das Fluoreszenzlicht
einnimmt, blockiert wird. Die Lichtpulse werden nur dann eingestrahli, wenn die
Spannung einen Nulldurchgang hat. Die Teilspektren der beiden lonenhélften ha-
ben im inneren Teil der lonenwolke (Spektrum mit Kreisblende) einen kleineren
Frequenzabstand als das Spektrum der duBleren lonen. Das bedeutet, daB8 die lo-
nen, die sich gerade in der Nahe der Fallenmitte aufhalten, kleinere Mikro-Ge-
schwindigkeitsamplituden haben als die, die sich weiter auBen befinden. Dies ist
zu verstehen, wenn man berlcksichtigt, daB8 die Feldstarke in der Mitte der Falle
Null ist und an der Wand der Ringelektrode ihr Maximum hat. Das speichernde
Feld solite sich deshalb auf die duBeren lonen starker auswirken.

3.3 Dopplerfreie Zwei-Stufen-Anregung

5.3.1 Zwei-Stufen-Anregung an gespeicherten lonen

Mit der in geeigneter Weise gepulsten Anregung von lonen in einer Paul-Falie ist,
wie oben gezeigt, eine Reduzierung der Breite der Spektren um einen Faktor drei
zu erreichen. Fir die Messung der Hyperfeinstruktur-Aufspaltung von lonen ist
dies jedoch noch nicht ausreichend (Abb. 32). Um eine weitere Verschmaélerung
der Spektrallinien zu bekommen, wurde deshalb eine andere spektroskopische
Methode angewendet, ndmlich die Zwei-Stufen-Anregung.

Mit zwei Lichtstrahlen geeigneter Wellenldngen werden die lonen, ausgehend
vom Grundzustand, nacheinander angeregt, und die Fluoreszenz vom obersten
Zustand wird gemessen. Die beiden Lichtstrahlen tiberlappen dabei einander und
verlaufen parallel oder antiparallel. Dadurch, daB die erste Anregung vom
Grundzustand bei fester Frequenz erfolgt, befinden sich im mittleren Zustand zu-
néachst nur lonen einer bestimmten Geschwindigkeit, zum Beispiel v=0. Die Fre-
quenz des Lichtstrahls flir den nachfolgenden zweiten Schritt wird durchgestimmt,
und die lonen gelangen vom mittleren Zustand in den oberen Zustand. Durch das
Prédparieren von lonen innerhalb eines schmalen Geschwindigkeitsintervalls
durch den ersten Anregungsschritt sollte die Linienbreite des mit dem zweiten
Schritt gemessenen Spektrums nur durch die natlrlichen Breiten der zwei ange-
regten Zustande bestimmt sein. Bei den fUr die Zwei-Stufen-Anregung an Hafniu-
mionen ausgewahlten Ubergéngen ist dies auch der Fall (Abb. 33).
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Abbildung 32. Gepulste Anregung an lonen, die Hyperfeinstruktur zeigen.
a) Das Spektrum an ?Th — lonen (1=5/2) besteht aus 10 Einzelili-
nien [Ka89].
b) *"Hf hat den Kernspin I=712, das Spektrum besteht aus 12 Li-
nien, aufBerdem ist noch eine Beimischung von *®Hf in der linken

Flanke zu erkennen.

Eine Lorentzkurve mit einer Halbwertsbreite von 180 MHz wurde dabei an das

Spektrum angepaBt und gibt die Linienform sehr gut wieder.

Im Gegensatz dazu haben Zwei-Stufen-Spektren an Thoriumionen eine ganz an-
dere Form. In Abbildung 34 ist das Spektrum von #2Th dargestellt. Die beobach-

tete Linienbreite betrdgt 1000 MHz. Zum Vergleich ist ein Spektrum mit der na-
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turlichen Linienbreite von 32 MHz (siehe Kap. 5.3.2), mit eingezeichnet. Das

Spekirum ist also wesentlich breiter als erwartet.
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Abbildung 33. Zwei-Stufen-Spektrum von "8Hf, Die erste Anregung erfolgt bei

Abbildung 34.
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301 nm bei fester Frequenz, die zweite Anregung bel 272 nm wird
durchgestimmt. Die beiden Laserstrahlen wurden gegenlaufig ein-
gestrahilt.
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Zwei-Stufen-Spektrum von #2Th (kontinuierliche Anregung). Der er-
ste Laserstrahl bel fester Frequenz regt die lonen mit v=0 an, der
zweite Laserstrahl wird durchgestimmt. Das Spektrum ist wesent-
lich breiter als die natiirlichen Breiten der beiden Uberginge er-
warten lassen (b).




Die Ursache der Verbreiterung des Zwei-Stufen-Spektrums fiir Thoriumionen liegt
in der Geschwindigkeitsdnderung der lonen, wahrend sie im mittleren Zustand
sind, hervorgerufen durch das speichernde Wechselfeld. Die maximale Signalrate
ergibt sich, wenn beide Laser lonen mit der Geschwindigkeit v=0 anregen. Ist die

Frequenz des zweiten Laserstrahls aber resonant fiir eine Geschwindigkeit v, # 0 |
eingestellt, dann kénnen zunédchst keine lonen angeregt werden. Erst wenn ein lon
durch Geschwindigkeitsdnderung aufgrund des angelegten Wechselfeldes die
Geschwindigkeit v, erreicht, wird es weiter angeregt. Die Linienform ergibt sich
so aus zwei konkurrierenden Prozessen: Entweder gelangt ein angeregtes lon
vom mittleren Zustand durch spontane Emission in einen tieferen Zustand, oder
es wird weiter angeregt, sofern es durch die Geschwindigkeitsdnderung resonant
mit der Frequenz des zweiten Laserstrahis wird. Der wesentliche Unterschied
zwischen Hafniumionen und Thoriumionen liegt dabei in der unterschiedlichen
Verweildauer im mittleren Zustand. Bei Thorium betrdgt die natlrliche Lebens-
dauer dieses Zustandes etwa 1 us (Messung der Abnahme der Fluoreszenz von
diesem Zustand nach gepulster Anregung; siehe auch Ende von Kap. 5.3.3), wéh-
rend sie bei Hafniumionen maximal 35 ns groB ist (siche Kap. 4.4). Bevor sich
eine Geschwindigkeitsanderung in den Spektren der Hafniumionen bemerkbar
machen kann, sind die lonen si:hon in tiefer liegende Zustande zerfallen. Beim
Thoriumion reicht die natiirliche Lebensdauer des mittleren Zustands und damit
die Aufenthaltsdauer jedoch aus, um eine Auswirkung der Beschleunigung zu

beobachten.

Eine ausflihrliche Darstellung und Untersuchung dieser Linienform bei gespei-
cherten Thoriumionen ist in [Ri88] gegeben. Da die Form des Zwei-Stufen-Spek-
trums durch die Beschleunigung der lonen verursacht wird, ergibt sich auch hier
die Mdoglichkeit, etwas lber die zeitliche Entwicklung der lonenbewegung zu er-
fahren, insbesondere Uber das Beschleunigungsverhalten. Dartber und Uber ein
einfaches Modell zur recht guten Beschreibung der Linienform des Spektrums
wird an anderer Stelle berichtet [KM92].

Ein wichtiger Punkt dabei ist das Verhéltnis der Lebensdauer des mittleren Zu-
standes zur Periodendauer T=2n/Q) des angelegten Feldes, die etwa 1,7 us be-
tréagt. Die Form und die Breite der Spektren, die sich bei verschiedenen Lebens-
dauern 7, des mittleren Zustandes und damit unterschiedlichen Verhéltnissen
Tm/T ergeben wiirden, sind in Abbildung 35 dargestellt. Bei extrem kurzer Le-
bensdauer (0,1 ns) dominiert die entsprechend groBe natiirliche Linienbreite das
Spektrum, das dann etwa 2000 MHz breit wére. Liegt die Lebensdauer im Bereich
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von 1 ns bis 100 ns, wird das Spektrum schmaler, wie an den Spektren von Haf-
niumionen zu sehen ist. Ein Minimum wird bei etwa 100 ns erreicht, die volle
Halbwertsbreite betrdgt dann 0,01 GHz. Im Bereich von 1 us ist die Lebensdauer
schon vergleichbar mit der Periodendauer, deshalb ist dieses Spektrum be-
schleunigungsverbreitert um etwa 1000 MHz. Dies ist an den Zwei-Stufen-Spek-
tren von Thoriumionen zu erkennen. Bei einer Lebensdauer von 10 us schlieBlich
sollten die lonen wieder die urspriingliche Geschwindigkeitsverteilung haben, das
Spektrum entspricht deshalb dem einer Ein-Stufen-Anregung mit der vollen
Dopplerbreite von 2000 MHz.

natUrliche Linienbreite Beschleunigungs-Verbreiterung
A A
7T rd TN
A —z — 0.1 GHz — 0,005 GHiz Az\ A
| | | | | 7,
107 1073 102 10-! 1 10 10! Ty
10710 1077 1078 1077 1078 1073 1074 7 lsec)

Abbildung 35. Form und Breite der Zwei-Stufen-Spektren in Abhédngigkeit von der
Lebensdauer 1, des mittleren Zustands (die natiirliche Breite des
obersten Zustands wird als Null angenommen). Weitere Erlaute-
rungen befinden sich im Text.

Im Rahmen dieser Arbeit werden weiterflihrend neue Methoden dargestelit, die
zu einer weiteren Verbesserung der Auflésung flihren, so daB die Breite der
Spektren nicht mehr durch Beschleunigungsverbreiterung bestimmt wird.

5.3.2 Dopplerfreies Zwei-Stufen-Spektrum

Eine Mdglichkeit die Breite des Zwei-Stufen-Spektrums zu reduzieren, besteht
darin, in geeigneter Weise den Zwei-Stufen-Proze3 gegenlber dem Zwei-Photon-
ProzeB zu unterdriicken. Auch das Zwei-Stufen-Spektrum besteht zu einem, wenn
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auch geringen, Teil aus Zwei-Photon-Anregungen [KM92]. Ist nun der Laserstrahl
fur die erste Anregung so verstimmt, daB die Frequenz auBerhalb des Doppler-
spektrums liegt, dann bIe‘ibt als Zwei-Stufen-Spektrum lediglich der Zwei-Photo-
nen-Anteil Ubrig (Abb. 36).
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Abbildung 36. Dopplerfreies Zwei-Photonen-Spektrum von #?Th. Der erste Laser
ist 2,5 GHz von der Resonanz verstimmt. Unter diesen Bedingun-
gen liberwiegt der Zwei-Photon-Prozef.

Die Zwei-Stufen-Anregung macht sich nur noch in dem zu héherer Frequenz an-
steigenden Untergrund bemerkbar. Das Spektrum hat eine Breite von 35 MHz,
das ist eine Verschmélerung von ungefahr einer GréBenordnung. In die Breite
dieses Spektrums gehen zwei Anteile ein: Zum einen die natlrliche Breite des
oberen Zustandes, die hochstens 32 MHz betragt (siehe unten) und zum anderen
ein Anteil, der durch die unterschiedliche Frequenz der beiden Laserstrahlen
verursacht wird [Ri88].

Die Signalhéhe des Spektrums ist sehr klein, sie betrdgt bei Laserleistungen von
einigen Milliwatt nur 1% des resonanten Zwei-Stufen-Spektrums. Damit ist die
Sensitivitat in vielen Féallen nicht mehr ausreichend. Allerdings gibt es die Még-
lichkeit, durch Erhéhung der Lichtleistungen die Signalrate zu steigern. Das Pro-
dukt der beiden Laserleistungen miiBte einen Faktor hundert gréBer sein, damit
die Signalrate die gleiche Hohe erreicht wie das Zwei-Stufen-Spektrum. Der Un-
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tergrund stiege jedoch, verursacht durch Streulicht, ebenfalls an. Die Anwendun-
gen dieser Methode sind zwar begrenzt, aber nicht unrealistisch.

Eine weitere Moglichkeit ergibt sich auch beim Zwei-Stufen-Spektrum durch die
Anwendung der gepulsten Anregung. Die Lésung der Bewegungsgleichung zeigt,
daB ebenso wie die Geschwindigkeit auch die Beschleunigung genau der Oszilla-
tion des angelegten Feldes folgt (vgl. Abb. 6). Andere' Beschieunigungsanteile
sind lediglich als Schwebung zu erkennen. Auch hier ist deshalb zu erwarten, daf3
bei gepulster Anregung der lonen in bestimmten Phasen mit der Frequenz €/2n
sich die Beschleunigungsverteilung andert. Sie ist minimal flr die Anregung im
Nulldurchgang der Wechselspannung, da dann in der lonenfalle das von auBlen
angelegte Feld Null ist und die lonen ihre jeweilige Geschwindigkeit nicht &ndern.

Der experimentelle Aufbau fir gepulste Zwei-Stufen-Spektren ist der gleiche wie
fir die Ein-Stufen-Anregung (siehe 4.2.2). Gepulst wird der Laserstrahl fir die er-
ste Anregung und der Laserstrahl flr die zweite Anregung wird durchgestimmt.
Das Ergebnis eines solchen Experiments ist an Thoriumionen in Abbildung 37 a
gezeigt. Der Laserpuis ist 150 ns breit und die (ungepulsten) Laserleistungen be-
tragen wenige Milliwatt. Die Halbwertsbreite betrdgt 104 MHz, im Vergleich dazu
hat das entsprechende ungepulste Zwei-Stufen-Spektrum (Abb. 37 b) eine Breite
von 1000 MHz. Die Signalrate des gepulsten Spektrums erreicht dabei 90% des
ungepulsten. Mit dieser Methode der gepulsten Anregung der lonen im Null-
durchgang der Fallenspannung l&Bt sich also die Auflésung nahezu ohne Signal-
verlust um eine GréBenordnung verbessern [MK91].

Auch in diesem gepulsten Zwei-Stufen-Spektrum sind aber noch Anteile der Be-
schieunigungsverteilung vorhanden. Gelangt namlich ein lon durch einen Laser-
puls in den mittleren Zustand und wird nicht sofort weiter angeregt, dann kann
es durch die Beschleunigung (die aber kleiner ist als bei kontinuierlicher Anre-
gung), nach einer gewissen Zeit doch noch vom (kontinuierlichen) zweiten Laser-
strahl angeregt werden. Das lon hat dann aber eine von v=0 verschiedene Ge-
schwindigkeit und dieser Signalbeitrag ist als Verbreiterung im Spektrum in Ab-
bildung 37 a links und rechts des Maximums zu erkennen.

Um auch noch diese Restverbreiterung zu beseitigen, wird das Signal vom Pho-
tomultiplier im Takt mit der Frequenz Q/2n in kurzen Zeitintervallen gezahlt (Auf-
bau in Abb. 23). Das Zeitintervall ist so gewéhlt, daB nur wdhrend und nach einem
erfolgten Laserpuls das Fluoreszenzsignal registriert wird. Fluoreszenzlicht von
lonen, die erst durch die alimé&hlich einsetzende Beschleunigung in Resonanz mit

62




dem zweiten Laserstrahl gelangen und eine Verbreiterung des Signals verursa-
chen, wird dann nicht gezahit.
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Abbildung 37. Vergleich der gepulsten Zwei-Stufen-Anregung an #2Th. mit der
kontinuierlichen Anregung.
a) Der erste Laserstrahl bei fester Frequenz ist gepulst in solcher
Phase mit Q, daB die 100 ns-Pulse nur um U(t)=0 lonen anregen.
Die Beschleunigungsverbreiterung wird dadurch entscheidend re-
duziert. Die Signalrate des gepulsten Spektrums erreicht 90% des
ungepulsten.
b) Spektrum mit kontinuierlicher Anregung.

Im typisch 150 ns langen Intervall, wadhrend dessen das Signal registriert wird,
andert sich die Geschwindigkeit der lonen nicht meBbar. Das Ergebnis ist ein
dopplerfreies Zwei-Stufen-Spektrum (Abb. 38).
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Abbildung 38. Gepulste Zwei-Stufen-Anregung, wobei zusdtzlich das Fluores-
zenzsignal nur die ersten 150 ns wdhrend und nach dem Laserpuls
gemessen wird. Die Signalhdhe erreicht 75% des ungepulsten
Spektrums. Die Breite des Spektrums betrdagt nur noch 32 MHz.

Die Breite betragt nur noch 32 MHz, die Form 148t sich mit einer Lorentzkurve
sehr gut anpassen. Der Unterschied zur oben beschriebenen Zwei-Photon-Anre-
gung liegt vor allem in der Signalhdhe. Das Spektrum mit gepulster Anregung des
Laserstrahls flr die erste Anregung, einschlieBlich der Z&hlintervalle flr das
Fluoreszenzsignal, erreicht zu 75% die Hohe des ungepulsten Spektrums, wéah-
rend das Zwei-Photonen-Signal nur 1% hoch war. Gleichzeitig nimmt der Unter-
grund im Vergleich zum ungepulsten Spektrum um einen Faktor 40 ab, da erstens
der Laserstrahl gepulst wird und zweitens das Photomultipliersignal nicht wéah-
rend des ganzen Laserpulses gezéahlt wird.

Die Linienbreiten und Signalhéhen der Zwei-Stufen-Spektren, die sich mit den
verschiedenen Methoden ergeben, sind in Tabelle 8 gezeigt.

5.3.3 Untersuchungen der lonenbewegung mit der Zwei-Stufen-Anregung

Analog zur Ein-Stufen-Anregung, bei der es mit der Methode der gepulsten An-
regung moéglich war, die Geschwindigkeitsverteilung in Abhdngigkeit von der Zeit
zu verfolgen; kann mit der gepulsten Zwei-Stufen-Anregung die zeitliche Entwick-
lung der Beschleunigungsverteilung der lonen beobachtet werden. Dies ge-
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schieht, indem die Phase des gepulsten Laserstrahls fir die erste Anregung ver-
andert wird und jeweils ein Zwei-Stufen-Spektrum gemessen wird. Dabei wird die
Frequenz des zweiten, kontinuierlichen Laserstrahls durchgestimmt (Abb. 39). Die
maximale mittlere Beschieunigung und damit die gréBte Breite tritt wie erwartet
bei Anregung der lonen im Maximum der Fallenspannung auf. Das Spektrum bei
dieser Phase ist breiter als das ungepuiste Zwei-Stufen-Spektrum. Addiert erge-
ben die Spektren wieder die Linienform des ungepulsten Zwei-Stufen-Spektrums.

Halbwerts- , "
Methode ) Signalhéhe
breite
kontinuierliche Zwei-Stufen-Anregung 1000 MHz 100%
kontinuierliche Zwei-Photon-Anregung (Laser 1
) gung ( 35 MHz 1%
ist 2,56 GHz weg von der Resonanz)
150 ns Pulse von Laser 1 100 MHz 90%
80-ns-Pulse von Laser 1 mit 150-ns-Intervall fur
s © , 32 MHz 75%
das Fluoreszenzsignal

Tabelle 8. Vergleich der gepulsten mit der ungepulsten Anregung von Zwei-Stu-

fen-Spektren an #Th.

Aus der Untersuchung der gepulsten Ein-Stufen-Anregung zeigte sich, daB
hauptséchlich der schnelle Bewegungsanteil der lonen mit der Frequenz /27 die
Dopplerverbreiterung verursacht. Da im Fall der Zwei-Stufen-Anregung bei ge-
pulster Anregung mit dieser Frequenz sogar die natlrliche Linienbreite der be-
teiligten Zusténde erreicht wird, spielen andere Bewegungsanteile Uberhaupt kei-
ne Rolle mehr. Dies 8Bt sich auch auf ganz andere Weise mit der Zwei-Stufen-
. Anregung Uberprifen. Dazu werden die Frequenzen der beiden Laser so einge-
stellt, daB die lonen bei der Geschwindigkeit v=0 resonant angeregt werden. Der
erste Laserstrahl ist wieder in bestimmten Phasen bezlglich der Wechselspan-
nung gepulst. Gemessen wird die Fluoreszenz, die in Intervallen von 200 ns bis
250 ns Dauer gezdhlt wird. Die Phase dieses Z3hlfensters wird nun bezliglich des

Laserpulses zeitlich verschoben (Abb. 40).
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Abbildung 39. Gepulste Zwei-Stufen-Anregung mit unterschiedlicher Phase des

Laserpulses beziiglich U(t). Die Pulse sind 150 ns lang.

66




Photonenzahl [ 1/s]

A
1000 il
800 *
600 1 L 680 ns N
I . 1
400 1
[ ]
° 0000° 00
® L]
200 { o . . ’
.. o ®
® .‘. o .. ...
0 > T T Al L] v .:....| L) L] L ¥ ...l....:.. P
0 200 400 600 800 1000 1200
Phase zwischen Laserpuls
und Zdhlfenster [ns]
Ui =\ sin ot Geschwindigkeitsanteil 5¢{t)
I
Laserpuls
tins) - — M —+  tins)

soN\ 800 | w0/ | 100 2000 400

Abbildung 40. Fluoreszenz der Zwei-Stufen-Anregung in Abh&ngigkeit von der
Zeit zwischen Laserpuls und Zahlfenster. Die Signalrate wird nur
innerhalb des Z&hlfensters gemessen. Das zweite Maximum er-
scheint, wenn der schnelle Geschwindigkeitsanteil x,(t) wieder den
gleichen Wert annimmt wie zum Zeitpunkt des Laserpulses. Das
geschieht bei der hier eingesteliten Phase des Laserstrahls zur

Wechselspannung nach 680 ns.

Das Signal ist zunachst Null, wenn das Zahlfenster zeitlich vor dem Laserpuls
liegt, erreicht ein Maximum und fallt dann ab. In die Steilheit des Abfalls gehen
die Lebensdauer des oberen Zustands und die Auflésung der MeBeinrichtungen
ein. In diesem Fall ist die Lebensdauer so kurz, daB die zeitliche Auflésung der
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Apparatur nicht ausreicht. Es ergibt sich die Abschétzung, daB die Lebensdauer
kleiner als 50 ns ist. Da die volle Breite des dopplerfreien Spektrums 32 MHz
betragt und der mittlere Zustand eine Lebensdauer von 1000 ns. hat (dem ent-
spricht eine Linienbreite von 0,2 MHz), ergibt sich daraus eine Lebensdauer des
oberen Zustandes von 5 ns. Diese Zeit ist tatsachlich klein gegen die zeitliche
Auflésung der Zahlelektronik, so daB die Flankensteilheit des Maximums in Ab-

bildung 40 nur apparative Ursachen hat.

Zunéachst Gberraschend im weiteren zeitlichen Verlauf des Fluoreszenzsignals ist
das Auftreten eines zweiten Signalmaximums. Der Abstand At der beiden Maxima
hat dabei einen ganz bestimmten Wert. Das zeigt der untere Teil von
Abbildung 40, in der die Phase des Laserpulses bezlglich der Spannung U(t) und
des schnellen Geschwindigkeitsanteils xqo(t) eingezeichnet sind. Der zeitliche Ab-
stand At der zwei Maxima entspricht der Zeitdauer, die das lon braucht, um wie-
der die gleiche Geschwindigkeit einzunehmen. Da nur lonen angeregt werden, die
die Komponente v=0 in Richtung des Laserstrahls haben, bedeutet das zunéchst,
daf sich die Geschwindigkeitskomponente des schneiien Bewegungsanteils und
der Geschwindigkeitsanteil der Makrobewegung zu Null addieren. Wéahrend den
1000 ns, nach denen das zweite Maximum beobachtet wird, bleibt der Makroan-
teil fast konstant. Die Zeit, bis das lon wieder die Geschwindigkeit v=0 einnimmt,
hdngt also Uberwiegend von der Anderung des schnellen Bewegungsanteils ab,
die eine harmonische Schwingung darstelit. Das zweite Maximum ist deshalb das
Signal derjeniger lonen, die nach Erreichen des mittleren Zustands nicht weiter
angeregt werden, sondern durch das &uBere Feld ihre Geschwindigkeit andern.
Da die beiden Laserstrahlen eine feste Frequenz haben, kénnen diese lonen erst
dann weiter angeregt werden, wenn sie wieder die gleiche Geschwindigkeit ein-
nehmen. Das passiert nach einer Zeit At.

In Abbildung 41 ist dies verdeutlicht, indem der Abstand der zwei Maxima in Ab-
héngigkeit von verschiedenen Phasen des gepulsten Laserstrahls gemessen wur-
de. Die Ubereinstimmung mit dem einfachen Modell, nach dem der schnelle Ge-
schwindigkeitsanteil einer harmonischen Schwingung mit der Frequenz (2/2n
folgt, wahrend in dieser Zeitskala sich die anderen Geschwindigkeitsanteile nicht
andern, ist dabei sehr gut. Die Abweichung der Modellgeraden zu den MeBpunk-
ten bei gréBer werdendem Peakabstand hangt vermutlich bereits mit der Ande-
rung der anderen Geschwindigkeitsanteile zusammen,

Aus dem Hohenverhaltnis der beiden Maxima bei verschiedenen Phasen des
Zahlfensters, also verschiedenen zeitlichen Abstdnden von Laserpuls und Nach-
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weis, kann noch die Lebensdauer des mittleren Zustands ermittelt werden. Sie
betragt 1000 ns. Dieser Wert stimmt mit dem Ergebnis einer anderen MeBmetho-
de Uberein, bei der die zeitliche Abnahme der Signalrate von diesem Zustand

nach gepulster Ein-Stufen-Anregung beobachtet wurde.

Abstand der beiden Maxima At [ns)

1200 4

y it
7] 5

800 -
y L
4 3
’ 2

400 1
- 1

0 i . ‘ . Phase des

0 -200 -400 ~600 Laserpulses bez.

Nulldurchgang von
uft) {ns]

Ult)

4121000 ns /
. N —r+ tHR
S

Abbildung 41. Bei verschiedenen Phasen des Laserpulses wurde der Abstand der
beiden Maxima bestimmt, die entstehen, wenn das Z&hlfenster ge-
geniiber dem Laserpuls zeitlich verschoben wird (vgl. Abb. 40). Die
eingezeichnefe Gerade ergibt sich, wenn der Abstand der beiden
Maxima allein auf die Anderung des schnellen Geschwindigkeits-

anteil xg zurilickzufiihren ist.
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5.4 Uberblick iiber die spektroskopischen Methoden

Methode Belatnxe Halbw?rts- Bemerkungen
Signalhohe breite
. tionelle Las t kopie;
Ein-Stufen-Anre- 100%( 100%) 2200 MHZ Konven.lo.e g a erspgk roskopie;
gung (Bezugs=- (4800 MHz) Geschwindigkeitsverbreiterung des
punkt) Spektrums.
Gepulste Ein-Stu=~ Die lonen haben eine schmaiere
fen-Anregung im Geschwindigkeitsverteilung im Ma-
. . 700 MHz . :
Maximum der Wech- 807 {50%) ximum der Wechselspannung, dadurch
{1400 MHz) , ) ]
selspannung nimmt die Breite des Spektrums um
VosinQt einen Faktor drei ab.
Die Beschleunigung der Thorium=
Zvei-Stufen-Anre- ionen um.ersten angeregten Zustand
. verbreitert das Spektrum. Die
gung; die erste
500 MHz groBen Schwankungen der Halb~-

Anregung erfoligt . . . .

. bis wertsbreiten bei verschiedenen

bei fester Fre- 100% (1%) .

. 1000 MHz lonenwolken sind noch unverstan-
quenz, der zweite . : .
. (190 MHz) den. Bei Hafnium ist die Lebens-
Laserstrahl wird
. dauer des ersten angeregten Zu-
durchgestimmt X
standes so kurz, daB8 keine Ver-
breiterung beobachtet wird.
Zwei-Photon-Anre- Daduth, dap kean'ZW|schenzust§nd
populiert wird, gibt es auch keine
gung; der erste B hleunigungsverbreiteru mehr
Laserstrah! regt 1% 35 MHz ?SC euntgung , r E ng L

. . Die Halbwertsbreite wird durch die

die lonen nicht-
Lebensdauer des angeregten Zu-
resonant an,
stands verursacht,
Gepulste Zwei-
Stufen-Anregung;
aung; Im Nul ldurchgang von U(t) ist das
der erste Laser . .
, anliegende Feld Null, deshalb gibt
regt lonen nur im . . .
es keine Beschleunigungsverteilung
Nul Ildurchgang der , L . .
Wechse | spannun 759 32 MHzZ mehr. Bei Hafniumionen ist diese
? J Methode nicht notwendig, da die
an, und die Fluo- .
. Lebensdauer des mittleren Zustands
reszenz wird nur . .

o zu kurz fir eine nennenswerte Be-
wahrend und kurz hi . breiteru st
nach dem Puls ge- schleunigungsverbreiterung ist,

zdhit
Tabelle 9. Ubersicht iiber die verschiedenen zur Verfiigung stehenden Methoden.

Die Werte sind fiir die Spektroskopie an Thoriumionen angegeben. In
Klammern stehen die Zahlen fiir die Hafniumionen, sofern die jeweilige
Methode verwendet wurde.

Im Vorausgegangenen wurde gezeigt, daB die Verbreiterung von Spektrallinien,
die an lonen in einer Paulschen lonenfalle gemessen wurden, unmittelbar auf das
speichernde Feld zurlickzufiihren sind. Im Gegensatz zu anderen Ensemblen von

70




freien Atomen, zum Beispiel einem Gas, verédndert sich zeitlich der Phasenraum
von gespeicherten lonen, in diesem Fall vor allem mit der Frequenz /27 der
anliegenden Wechselspannung. Diese nicht-statistische Dynamik der lonen bietet
nun die Mdéglichkeit, neue spektroskopische Methoden anzuwenden, um die Li-
nienbreiten zu reduzieren. Dies wurde anhand der gepulsten Ein-Stufen- und
Zwei-Stufen-Anregung gezeigt. Die verwendeten und entwickelten laserspektro-
skopischen Methoden, die in diesem Kapitel dargestellt wurden, sind noch einmal
als Zusammenfassung in Tabelle 9 aufgefiihrt.

Die gepulste Zwei-Stufen-Anregung wurde bereits erfolgreich bei den laserspek-
troskopischen Untersuchungen an ?*Th —lonen eingesetzt. Im Gegensatz zur un-
gepulsten Zwei-Stufen-Anregung konnten alle Hyperfeinkomponenten aufgel6st
werden.

9.9 Zusammenfassung der Untersuchungen zur

lonenbewegung

Die durchgeflihrten laserspektroskopischen Untersuchungen, bei denen die lonen
nur in bestimmten Phasen zur Wechselspannung angeregt wurden, lassen sich
mit Resultaten aus der Lésung der Mathieu-Differentialgleichung vergleichen. Die
verschiedenen Experimente mit gepulster Anregung zeigen, da3 die Mikrobewe-
gung sowohl die Geschwindigkeit wie auch die Beschleunigung dominiert, wobei
das flir alle lonen in Phase mit der anliegenden Wechselspannung geschieht.

Die Lésungen der Bewegungsgleichung flr ein einzelnes lon in einer sonst leeren
Falle aus Kapitel 3.1. sind hier noch einmal in ihrer Struktur dargestellt:

U(t) = Uy + V, cos Qt
x(t) = Fq(t) — F,(t) cos Qt

X(t) = Fa(t) + F4(t) sin Qt _ . o
X(t) = + Fs(t) cos Qt Fs = 5(AB, c1cy) COS[ 5 t+83(A,B)]

[ BQ
Fi245 = f1245(A,B, C1,C—1)'S'n[_2 t+ ;,45(A,B)

Zunachst 148t sich aus den Experimenten feststellen, daB alle beobachteten Pha-
senlagen zwischen Spannung, Geschwindigkeit und Beschleunigung durch die
Mathieu-Gleichung richtig wiedergegeben werden. Dabei genligt es, nur die Mi-
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krobewegung zu bericksichtigen. In dieser Hinsicht spielt es keine Rolle, ob sich
nur wenige oder viele lonen in der Falle befinden. Sie unterscheiden sich lediglich
durch ihre Amplitude und der Phase zwischen Mikro- und Makrobewegung.

Die Gleichungen lassen aber noch eine weitere Interpretation zu: In die Amplitu-
den F, gehen die langsame Makrobewegung, die Anfangsbedingungen A, B und
die Koeffizienten ¢y, c_, ein. In der Zeitskala der Makrobewegung &ndert sich F;
nur wenig, das zeigten die Experimente mit der gepulsten Zwei-Stufen-Anregung.
Dann lassen sich die Gleichungen aber auch als Lésung der Bewegungsgleichung
eines schwach gekoppelten, gedampften harmonischen Oszillators verstehen,
wobei die Eigenfrequenz des lons klein gegeniiber der antreibenden Frequenz ist:
Ort und Spannung verlaufen dabei gegenphasig und die Dampfung wird durch F,
bestimmt. Die Eigenfrequenz des lons ist die Frequenz der Makrobewegung. Die
exakte Realisierung dieser Vorstellung wére ein geladenes Teilchen in einem
Plattenkondensator, an dem eine Wechselspannung anliegt. Der Unterschied der
lonenfalle zu einem Plattenkondensator, ndmlich die rotationshyperboloidische
Elektrodenform, macht sich lediglich in einer Zeitabhangigkeit der Ampiitude F;
bemerkbar, die mit der Kreisfrequenz /2 moduliert ist, und in einem weiteren
Summanden, der letztendlich die GréBe der lonenwolke bestimmt.

72




6. Kernladungsradien von Hafniumisotopen

6.1 Zur Theorie der Isotopieverschiebung

Unter der Isotopieverschiebung einer Spektrallinie versteht man den Unterschied
der Ubergangsfrequenz von einem Isotop deselben Elements zum anderen. Sie
wird durch die Anderung der Masse, der Gestalt und dem Volumen des Kerns
verursacht. Dies wird in zwei Beitrdgen berlcksichtigt, ndmlich im Masseneffekt
(ME) und im Kernvolumeneffekt (KVE).

Der Massseneffekt wird durch die Anderung der Kernmasse bei unterschiedlicher
Neutronenzahl verursacht. Eine Anderung der Masse bewirkt eine Anderung der
kinetischen Energie des Kerns. Der Kern mit der Masse M und die Elektronen der
Masse m bewegen sich um den gemeinsamen Schwerpunkt. Die Elektronen be-
wegen sich dann wie Teilchen mit der reduzierten Masse Mm/M+m in einem
Zentralpotential. Eine Anderung der Kernmasse M fiihrt zu einer anderen redu-
zierten Masse und damit andern sich die Energieniveaus. Dies ist der normale
Masseneffekt (NME). Die bis jetzt nicht berlicksichtigte Korrelation zwischen den
Elektronen wird ebenso durch eine unterschiedliche Kernmasse beeinflut. Dieser
Anteil heiBt spezifischer Masseneffekt (SME).

Im normalen Masseneffekt (NME) sind die Wechselwirkungen der einzelnen Elek-

tronen mit dem Kern bericksichtigt:

NMEA ~ Ep?.

Der Impuls des Elektrons i sei p; und die Massenzahlen der beiden Isotope seien
A und A’. Der Unterschied in der Ubergangsfrequenz aufgrund des normalen

Massenefekts kann berechnet werden [HS74]. Er lautet

A LS o Mg A— A" A
YNME ~ YNME = vNME__mp TAA
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Dabei ist v* die Ubergangsfrequenz, v~ der Frequenzunterschied und m,/m, das
Verhéltnis aus Elektronenmasse und Protonenmasse. Fir den verwendeten
Ubergang an Hafniumionen betragt der Unterschied zwischen Isotopen mit einem
Neutronenzahl-Unterschied von zwei (vA~10'® Hz, m./m,~1/1835)

YNTE — Ve = OVame™ = 34 MHz.
Die gemessenen Isotopieverschiebungen betragen etwa 2000 MHz, der Beitrag
des normalen Masseneffektes liegt also unter 2%.

Die Berechnung des spezifischen Masseneffektes (SME) dagegen ist weitaus
schwieriger, da die Korrelation der Elektronen untereinander berechnet werden

muf:

SME™ ~ > b,

i>j

Abgesehen von Alkali-Atomen sind theoretische Vorhersagen bislang nicht ver-
flgbar. Vergleiche der moéglichen Wege zur Bestimmung des- spezifischen Mas-
seneffekts sind in [HS74,BC76] beschrieben. Im Falle des Hafnium kann eine Ab-
schitzung gegeben werden [AH87]. Fiir einen Ubergang zwischen Zustédnden der
Form ns? — nsnp, wie es beim Ein-Stufen-Spektrum an Hafnium der Fall ist, gilt

Svane = (0,0 £ 0,5)5vE.

Der spezifische Masseneffekt betrdgt danach héchstens die Hélfte des normalen
Masseneffektes. Dieser Wert ist auch vertrdglich mit Untersuchungen von
[AH91], bei denen fiir 33 Ubergdnge an den Hafniumionen '8Hf und '®Hf unter
anderem der Masseneffekt angegeben wurde.

Der Beitrag des spezifischen Masseneffektes zur Isotopieverschiebung der Haf-
niumionen bei dem verwendeten Ubergang kann deshalb mit

Va2 — VSAME < 417 MHz

abgeschéatzt werden. Da die Fehler bei der Bestimmung des mittleren quadrati-
schen Kernladungsradius durch die unten angegebene Kalibrierung wesentlich
gréBer sind als dieser Betrag, wird der spezifische Masseneffekt lediglich als zu-
séatzlicher Fehler beriicksichtigt. Der normale Masseneffekt dagegen wurde beli
der Auswertung der Isotopieverschiebungs-Messungen mit eingerechnet.
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Der Kernvolumeneffekt wird verursacht durch die Anderung der Bindungsenergie
des Elektrons, da es eine gewisse Aufenthaltswahrscheinlichkeit im Kern hat:
Enthalt ein Kern mehr oder weniger Neutronen, so dndert sich dessen Ladungs-
verteilung, was wiederum die Bindungsenergie des Elektrons beeinfluBt. Damit
hat die Anderung der Ladungsverteilung des Kerns EinfluB auf die Ubergangs-

energie des Elektrons:
A A’ AA’ AA’
VKVE — VKve = OVkyg =F e A7

In den elektronischen Faktor F gehen im wesentlichen der Unterschied der Elek-
tronendichten des betrachteten Ubergangs ein. Die Anderung der Kernladungs-
radien zwischen zwei Isotopen stecken im Faktor A*"

, ' C ' C '
MV Z s PSP L T2 5 A L 3B 5 SSA L

Cy Cy
=Ke5<r2>AA,
mit
K14 22 §<rt A L G 5<r6>AA'_|_m
- c 2 _AA’ C 2 _AA’ )
1 0<r° > 1 <r >

Der Wert von K kann modellm&Big berechnet werden. Die C, heien Seltzer-
Koeffizienten und kénnen entweder berechnet oder durch Messungen der Isoto-
pieverschiebung in Réntgenspektren gemessen werden [HS74]. Die Verhéltnisse
der radialen Momente & < r >A[ < r2 >A werden zum Beispiel mit Hilfe des
Dropletmodells berechnet [MS83]. Damit ist der Faktor K bestimmt. Er weicht fur
alle Kerne nur wenig von eins ab (0,92<K<1), bei Hafnium ist K=0,95 [TF85]. Der
Hauptbeitrag der Kernladungsverteilung zum Kernvolumeneffekt resultiert also
von der Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsradius <r?>.

Da flir Hafniumisotope bereits Daten fir § < r2 >A% vorliegen, muB der Faktor F
nicht bestimmt werden. Stattdessen kann ein schon bekannter Wert von
d < r2 > ejnes Isotopenpaares als Kalibrierung verwendet werden. Der spezifi-
sche Masseneffekt wird (wie oben beschrieben) nur als zusétzlicher Fehler be-
ricksichtigt. Als Kalibrierung wird ein Wert von [AH91] benutzt:

<S>0 2078 5 25180178 g 076(4) fm?.

Dieser Wert wurde aus optischen Isotopieverschiebungs-Messungen an Hafnium-
ionen und Skalierung von theoretischen Werten an die MeBdaten gewonnen
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[AH91]. Die Isotopieverschiebung 6 < r2 >'%.178 yon 33 Ubergéngen des Hafnium-
ions wurden daflir gemessen. Mit nichtrelativistischen Hatree-Fock-Rechnungen
[Fr78] wurden flr reine Russel-Saunders-Terme die Elektronendichten am Kern-
ort berechnet und unter Berlicksichtigung von Feinstrukturanalysen [Me68] die
Elektronendichten fir die gemessenen Terme bestimmt. Durch einen Skalie-
rungsfaktor fir alle Terme wurde mit der so berechneten Elektronendichte der
Kernvolumeneffekt bestimmt und an die experimentellen Daten angepafBt. Einer
der  gemessenen Ubergénge ist ein reiner  6s-6p-Ubergang:
5d%6s(a’Fy,) — 5d26p(z'Gsy2). Fur diesen kann aus den Elektronendichten der

. elektronische Faktor F am genauesten berechnet werden. Durch Vergleich mit
dem experimentellen Wert des Kernvolumeneffekts ergibt sich dann der Kernpa-
rameter A'%'8 und mit K=0,95 die Anderung des mittleren quadratischen Kern-
ladungsradius § < r2 >180.178
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Abbildung 42. Spektrum von "?Hf, AuBer diesem Isotop ist noch ein Isotopenge-
misch zu sehen, das vor allem aus *®*Hf und "®Hf besteht.

6.2 Messungen und Auswertung

Mit der Methode der gepulsten Ein-Stufen-Anregung (siehe Kap. 5.2) wurde die
Isotopieverschiebung des Ubergangs 0 — 33181 cm~' von den Hafniumionen
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72Hf, 179Hf, '°Hf und '®°Hf bezuglich '8Hf Als Beispiel ist in
Abbildung 42 ein Spektrum mit '"2Hf gezeigt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 10

dargestellt.

gemessen.

Isotopieverschiebung Anderung des mittle-
. Kernparame- .
von Hf Il des Uber- ren quadratischen
Massen- ter .
gangs 0 — 33181 cm™!' Kernladungsradius
zahl A JA17T8
yA — 178 é( < r2 SA e & r2 >178)
[fm?]
[MHZz] [fm?]
180 -2068(28) 0,072(4) * 0,076(2)
176 1836(18) -0,064(4) -0,067(1)
174 3673(14) -0,127(9) -0,134(2)
172 6602(15) -0,230(15) -0,242(3)
Tabelle 10. Isotopieverschiebung von verschiedenen Hafniumisotopen beziiglich

78Hf. Die Fehler der Isotopieverschiebung sind Ungenauigkeiten der
Messung. Die Fehler von 2278 und § < 12 >A"% werden ausschlieBlich
durch die Kalibrierung verursacht. In den angegebenen Fehler von
155 < r?> gehen der Masseneffekt und die MeBungenauigkeit ein, der
Kalibrierungsfehler steckt in £ =1 + 0,06.

Die Werte der Kernparameter A und die Anderung der mittleren quadratischen
Kernladungsradien wurden mit der in Kap. 6.1 beschriebenen Kalibrierung be-
rechnet. Der Masseneffekt wurde dabei berlicksichtigt. Die Werte flr das Isotop

'72Hf waren bis dahin unbekannt.

Der Fehler von A und § < r2> | der im Bereich von 7% liegt, wird vor allem durch
die Kalibrierung verursacht. Da eine Anderung der Kalibrierung innerhalb der
Fehlergrenzen die Werte fiir alle Isotope &ndert, ist es sinnvoll, den Fehler der
Kalibrierung als gemeinsamen Skalierungsfaktor & zu beriicksichtigen. Fiir die
hier angegebene Kalibrierung ist £ =140,06 . Die sich in dieser Weise ergebenden
Werte flr 6 < r? > sind in der letzten Spalte von Tabelle 10 eingetragen. Die dort
angegebenen\l Fehler setzen sich noch aus der Berlcksichtigung des Massenef-

fekts und de'm MeBfehler zusammen.
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Bis auf die Isotopieverschiebung von '?Hf kdnnen die Werte mit schon bekannten
Messungen verglichen werden [AH87]. In Tabelle 11 ist der relative Kernpara-
meter A fUr diese Messungen und aus anderen Messungen dargestellt. Aus der
Tabelle ist zu sehen, daB die Werte flir die schon bekannten relativen Isotopie-
verschiebungen mit diesen Messungen im Rahmen der Fehler bereinstimmen.

Massen- Relativer Kernparameter A 17
zahl A Diese Messungen Werte aus [AH87]
172 -3,19(10) -
174 -1,77(6) -1,735(15)
176 -0,88(3) -0,868(3)
178 0 0
180 1 1

Tabelle 11.  Vergleich der relativen Kernparameter aus dieser Messung mit Werten
aus [AH87]

In Abbildung 43 sind die Anderungen der Kernladungsradien der verschiedenen
Isotope graphisch dargestellt. Die mit dem Dropletmodell (Standard-Parameter-
Satz [MS83]) berechneten Werte fiir Hafniumkerne sind mit eingezeichnet.

Das Dropletmodell [MS69] ist eine Erweiterung des Tropfchenmodells. Die Proto-
nenverteilung wird getrennt von der Neutronverteilung berechnet, da deren Ra-
dien nicht gleich sind. AuBerdem wird die Coulomb-AbstoBung der Protonen be-
ricksichtigt und ein diffuser Kern wird zugelassen. Die Kalibrierung der Werte,
die den Standard-Parameter-Satz bilden, wurde an Bleikernen durchgefihrt.

Die Deformation eines Kernes wurde bisher noch nicht bertcksichtigt. Eine Mog-
lichkeit, dies in die Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsradius
einflieBen zu lassen, besteht darin, einen Korrekturterm [GS67] einzuflhren, der

auf experimentell bestimmbare GréB3en zurlickzufiihren ist:

5<r2>def_=6<r2>sph.+6<r2>sph_—4§n—z(5<ﬁ?>
i
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Der Term &<pf¢> ist die Anderung der mittleren quadratischen
2'-Pol-Deformation des Kerns. Den Hauptanteil an der nichtspharischen Korrektur

bildet die Quadrupoldeformation (8, — Werte).

014
172 Massen-
0 -_/,; X o . zahl
A
-01-
~ sphdrisches
Dropletmodel
~0,2
7
-0,3

Abbildung 43. Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsradius von Haf-
nium. Der Fehler der Kalibrierung ist in ¢ beriicksichtigt. Die Mef3-
ungenauigkeit und der Fehler aus dem spezifischen Masseneffekt
sind dagegen kleiner als die eingezeichneten MefBpunkte. AuBler
den Werten aus dem sphérischen Dropletmodell ist eine Kurve ein-
gezeichnet, die sich unter Beriicksichtigung einer konstanten De-
formationsdnderung, bezogen auf "Hf, ergibt.

Die B, sind aus den gemessenen reduzierten elektrischen Ubergangswahrschein-
lichkeiten (BE2-Werte) bestimmt worden [RM87]. Die damit berechneten Korrek-
turen fur Hafniumkerne sind in Tabelle 12 dargestelit. Die groBe Ungenauigkeit
der berechneten Werte wird durch die Streuung der experimentell bestimmten
BE2-Werte verursacht [RM87]. Die hier gewonnenen experimentellen Werte fir
die Anderung des mittleren quadratischen Kernladungsradius stimmen zwar da-
mit Gberein, die groBe Unsicherheit in der Quadrupolkorrektur erlaubt jedoch

keine gesicherten Aussagen.
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Sphérisches Droplet- Korrektur
modell durch Qua- Droplet-
Mas- B2
drupolde- modell
sen- (Aus formation | d <rz>A1s
S < r2 >A18 '
zahl A <r> [fmz] . [RM87]) (aus ﬂz) [fm2]
[fm*]
[fm*]
180 27,9351 0,106 0,272(18) -0,051+0,11 0,055(100)
176 27,7234 -0,106 0,296(11) 0,095+0,07 -0,011(70)
174 27,6180 -0,211 0,287(29) 0,0424+0,18 | -0,169(180)
172 27,5128 -0,316 0,274(20) -0,038+0,12 | -0,354(120)
Tabelle 12.  Sphérisches Dropletmodell mit Quadrupolkorrektur aus den experi-

mentell bestimmten BE2-Werten.

DaB die Deformation der Hafniumkerne berlcksichtigt werden muB, zeigt in Ab-
bildung 43 der Vergleich des sphéarischen Dropletmodells mit den experimentellen
Werten. Die Steigung der experimentellen Kurve ist kleiner als die mit dem Dro-
pletmodell berechnete. Das wird als Anderung der Deformation verstanden. Die
Hafniumkerne &ndern ihre Deformation so, daB sie mit abnehmender Neutronen-
zahl abnimmt.

6.3 Ausblick auf die Messungen am 1=16"-Isomer "7®mHf

Die an lonen in einer Paulschen lonenfalle entwickelten spektroskopischen Me-
thoden zur Reduzierung der Linienbreiten ohne nennenswerten Verlust der
Nachweisempfindlichkeit sind unter anderem ausgerichtet auf die Messungen am
Hochspin-lsomers 78mHf |

Das Isomer hat eine sehr lange Lebensdauer von 31 Jahren und einen Spin
I" = 16" (K=16) bei einer Anregungs-Energie von 2,45 MeV. Es wurde nach Neu-
tronenbestrahlung von natlrlichem Hafnium mit der Reaktion "7Hf(n, y)'"®*mHf ent-
deckt [HR68,HR73]. Aus Zerfallseigenschaften wurde gefolgert, daB das Isomer
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durch einen Vier-Quasi-Teilchen-Zustand aus zwei Protonen und zwei Neutronen
aufgebaut wird [BG76]. Die lange Lebensdauer wird durch die kleine Ubergangs-

wahrscheinlichkeit des E3-Ubergangs vom |=16(K=16)-Isomer-Zustand zum
=13(K =8)-Zustand bestimmt.

Die genauere Untersuchung der Kernstruktur dieses Hoch-Spin-lsomers ver-
spricht Einsichten in das Zusammenspiel von Quasi-Teilchen-Freiheitsgraden und
kollektivem Verhalten der Kernnukleonen. Die Mdglichkeit, das Isomer in Mengen
von Nanogramm bis zu einem Mikrogramm zu erzeugen [0g91], hat verschiedene
Experimente angeregt. Wahrend etwa in der GS|, Darmstadt durch Coulomb-An-
regung eines '®mHf —Targets, mit einem Blei-Strahl das Ubergangs-Quadrupol-
moment bestimmt werden soll [Wo91], ist im Institut flir Kernphysik 3 des KiK,
Karlsruhe eine laserspektroskopische Messung der Isomerieverschiebung und
der Hyperfeinstruktur-Aufspaltung geplant. In diesem Zusammenhang sind fol-
gende Problemfelder zu bedenken:

—Herstellung: Bei der Erzeugung des Isomers ist zum einen ein hoher Wirkungs-
querschnitt wichtig, zum anderen soll das Verhaltnis der Wirkungsquerschnitte
o(""*"zHf)/g(""®Hf) méglichst groB sein. Unter diesen Voraussetzungen wurde der
BeschuB von Ytterbium mit Heliumkernen ausgewahlt: '6Yb(‘He,2n)'"®™Hf, Der
Wirkungsquerschnitt betrédgt bei einer Energie E, = 35 MeV etwa 9 mb fur eine
Targetdicke von 80 mg/cm?. Der Anteil des Isomers am Grundzustand betrégt
etwa 10% [OK91]. Im JINR, Dubna, Russland und Alma Ata, Kasachstan wurden
bereits Proben mit 10'3-10** Isomeratomen hergestellt. Weitere Proben mit bis zu
10"® Atomen sind fiir das Jahr 1992 geplant [0g91].

—Chemische Aufbereitung und Massenseparation: Die Abtrennung der Hafnium-
atome vom Ytterbium-Target erfolgt nach dem in Kap. 3.3 angegebenen Schema
[Go90]. Durch andere Reaktionskandle und durch geringe Verunreinigung des
'7%Yb — Targets mit anderen Ytterbium-Isotopen werden andere Hafniumisotope in
einer Menge erzeugt, die groB gegentber der Zahl der Isomer-Atome ist. Auf-
grund des begrenzten Fassungsvermégens der lonenfalle (ca. 5¢10° lonen) ist
dann bei Anwesenheit anderer Isotope der Anteil der Isomer-lonen so klein, daB
sie laserspektroskopisch nicht nachgewiesen werden kénnen. Aus diesem Grund
ist eine Massentrennung erforderlich. Vorversuche am CSNSM, Orsay zeigten
dabei eine Effizienz der Trennung von 1% bis 5 %. Letztendlich bleiben also
héchstens Proben mit 10" bis 10'® Isomer-Atome (d.h. wenige Nanogramm) bei
einem zehnfachen UberschuB an '78Hf —Atomen (brig. Hierflr ist die Empfindlich-
keit der spektroskopischen Verfahren einzustellen.
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—Spektroskopie: Bei dem fir die Ein-Stufen-Anregung ausgewéhlten Ubergang
besteht das Spektrum des Isomers aus zwélf Hypeifeinstruktur-Komponenten. Die
maximale Aufspaltung hat im wesentlichen die GréBe F.x ¢ £uH(0)/(IJ) (H(0) ist das
durch die Elektronen am Kernort erzeugte Magnetfeld, | der Kernspin, J der
Drehimpuls des elektronischen Terms und F die Hyperfeinstruktur-Quantenzahl)
[Ko56]. Das magnetische Moment des Isomers ist bereits aus anderen Messun-
gen bekannt, der beobachtete Wert ist x=7,26 n.m. [PK89] und damit einen Fak-
tor zehn gréBer als die magnetischen Momente der stabilen ungeraden Hafnium-
Isotope. Aus vorlaufigen Untersuchungen mit gepulster Ein-Stufen-Anregung und
kontinuierlicher Zwei-Stufen-Anregung an '7Hf und "7°Hf 1&4Bt sich deren Aufspal-
tung mit 2+1 GHz abschétzen. Die Isomer-Aufspaltung erstreckt sich dann (ber
1246 GHz, der Effekt des Quadrupolmomentes ist dabei nicht beriicksichtigt.
Wéhrend die '""Hf — Aufspaltung mit der gepuisten Ein-Stufen-Anregung nicht
aufgel6st werden kann (vgl. Abb 31b), ist das bei der Isomer-Aufspaltung jedoch
moglich. Die erzielte Nachweisempfindlichkeit reicht aus, um das Isomer in einer
massengetrennten Probe durch einige der Hyperfein-Ubergénge nachweisen zu
kénnen: Bei dem in Kapitel. 4.3 dargestellten Ubergang betrégt die Zahirate bei
voller Falle mit gepulster Anregung der lonen etwa 800 kHz. Die Signalrate pro
Hyperfeinstruktur-Komponente des Isomers erreicht dann einige Kiloherz, wéh-
rend die Signalrate des '"®Hf 720 kHz groB3 ist. Aufgrund der groBen Hyperfein-
struktur-Aufspaltung ist es dann maéglich, abseits der "*Hf —Komponente einige
der Hyperfeinaufspaltungs-Komponenten zu messen.
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