
Optogalvanische Alkali-Spektroskopie in
Hintergrundgasen

Bachelorarbeit von

Yannick Münzenmaier

20.7.2018
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1 Motivation und Aufbau der Arbeit

Von der medizinischen Anwendung in der Diagnostik, bis hin zur Optimierung von

Motoren in der Industrie oder in der Wasseranalyse - Gassensoren mit niedrigem

Detektionslimit sind immer mehr gefragt. Eine Möglichkeit einen solchen Gassensor

zu realisieren ist die Rydberganregung eines ausgewählten Atoms oder Moleküls,

das dann durch Stöße mit anderen Teilchen ionisiert. Der dadurch messbare Ioni-

sationsstrom ist abhängig von der Konzentration des betrachteten Stoffs und gibt

damit direkt Auskunft über die selbige [1, 2]. Da der Rydbergzustand über eine Zwei-

Photonen-Anregung realisiert wird, werden sehr selektiv nur die zu untersuchenden

Atome und Moleküle angeregt, wodurch nur diese einen Beitrag zum Ionisationss-

trom geben können.

Um Atome und Moleküle in einen Rydbergzustand anzuregen bedarf es Laser, die bei

geeigneten Wellenlängen genug Leistung zur Verfügung stellen um die gewünschten

Übergänge anzutreiben. Durch die Weiterentwicklung von Lasern in der Vergangen-

heit kann man davon ausgehen, dass dies in wenigen Jahren für die meisten Atome

und Moleküle der Fall sein wird.

Die Bindungsenergie von Elektronen im Rydbergzustand ist gering, wodurch diese

leicht ionisiert werden können. Die Messung des dabei entstehenden Ionisations-

stroms kann, alternativ zu optischen Messungen, dazu genutzt werden um ausge-

wählte Atome oder Moleküle zu detektieren.

Die Gasdetektion am Beispiel von Rubidium ist die Grundidee des Projekts für das

diese Arbeit einen Beitrag leisten soll. Der Schwerpunkt liegt dabei auf dem do-

minierenden Prozess der Stoßionisation durch Stöße mit einem Hintergrundgas, im

Falle dieser Arbeit mit Stickstoff.

Dazu wird in Kapitel 2 zunächst auf die theoretischen Grundlagen die dieser Arbeit

zugrunde liegen, eingegangen. Die Eigenschaften von Rydbergatomen sowie Prozes-

se, die zu deren Ionisation führen, stehen dabei zusammen mit relevanten Aspek-

ten der Atom-Licht-Wechselwirkung im Vordergrund. Diese sind insbesondere das

Drei-Niveau-System zur Beschreibung der Zwei-Photonen-Absorption und der dabei

auftretende Effekt der elektromagnetisch induzierten Transparenz, sowie die Linien-

breite von Übergängen und Prozesse, die zu deren Verbreiterung führen.

In Kapitel 3 wird kurz auf den Aufbau des Experiments eingegangen. Dabei wer-

den die zwei Aufbauten für die Rydberganregung und die Grundzustandsspektro-

skopie von Rubidium kurz vorgestellt.
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1 Motivation und Aufbau der Arbeit

Die experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit werden in Kapitel 4 vorgestellt. Unter-

sucht wird die Abhängigkeit des Ionisationsstroms von der Rubidiumkonzentration

und der Rabifrequnez.

Der Einfluss von Stoßprozessen, genauer gesagt die druckabhängige Verschiebung,

sowie Verbreiterung [3, 4], sollen zudem Gegenstände genauerer Betrachtung sein.

Aus der Charakterisierung der Verbreiterung durch einen Verbreiterungskoeffizien-

ten wird dann der Wirkungsquerschnitt von Stößen langsamer Elektronen mit Stick-

stoff berechnet.

Abschließend werden in Kapitel 5 die Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst und

ein Ausblick für zukünftige Anwendungen gegeben.
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2 Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel geht es um die physikalischen Grundlagen dieser Arbeit. Hier-

bei wird zunächst kurz auf Rydbergatome und deren Eigenschaften eingegangen, da

diese in der Literatur [4, 5, 6] ausführlich besprochen werden. Der Quantendefekt,

sowie die Vorgänge der Ionisation werden dabei genauer betrachtet.

Anschließend wird auf die Wechselwirkung von Atomen und Licht eingegangen. Da-

bei wird zunächst das Drei-Niveau-System zum Anregen von Atomen eingeführt,

sowie der Effekt der elektromagnetisch induzierten Transparenz (EIT) besprochen.

Da die durchgeführten Messungen auf der optogalvanischen Spektroskopie basieren

wird auch der grundlegende Unterschied zwischen optischem und Stromsignal ge-

zeigt.

Abschließend werden verschiedene Linienverbreiterungsmechanismen betrachtet.

2.1 Rydbergatome

Wird ein Atom so angeregt, dass ein Elektron eine hohe Hauptquantenzahl n und

damit wasserstoffähnliche Eigenschaften aufweist, wird es als Rydbergatom bezeich-

net. Der klassische Abstand zwischen Atomkern und Elektron skaliert mit n2 und

kann dabei leicht mehrere hundert nm annehmen. Durch den großen Abstand zum

Atomkern ist die Bindungsenergie des Rydbergelektrons En klein und das Dipolmo-

ment d, sowie die Polarisierbarkeit α groß.

Es soll nun kurz auf die Lage der Energieniveaus aufgrund des Quantendefekts und

verschiedene Ionisationsprozesse eingegangen werden.

2.1.1 Quantendefekt

Vereinfacht kann man sich bei Alkali-Atomen, speziell für diese Arbeit bei Rubidium,

vorstellen, dass das Valenzelektron um den Atomkern und die inneren Elektronen

kreist. Die inneren Elektronen schirmen die positive Ladung des Atomkerns kugelför-

mig ab und werden dabei nicht vom Valenzelektron beeinflusst. Ein solches System

hat eine wasserstoffähnliche Struktur und kann mathematisch als solches betrachtet

werden.
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2 Theoretische Grundlagen

Die Bindungsenergie eines Wasserstoffzustandes ist gegeben durch

En = −hcR∞
n2

, mit R∞ =
mee

4

8cε20h
3

(2.1)

Hierbei ist me die Elektronenmasse, e die Elementarladung, c die Lichtgeschwindig-

keit, ε0 die elektrische Feldkonstante und h das Plank’sche Wirkungsquantum.

Zustände mit unterschiedlichem Drehimpuls und gleicher Hauptquantenzahl sind

energetisch entartet. Diese Entartung wird bei Alkali-Atomen durch die Abschir-

mung des Atomkerns, durch die inneren Elektronen und die damit einhergehende

Veränderung des Coulomb-Potentials aufgehoben.

Es lässt sich nun ein
”
Quantendefekt“ δlj einführen, der die Hautquantenzahl n zu

einer effektiven Hauptquantenzahl n∗ = n − δlj reduziert. Berechnet werden kann

der Quantendefekt mit Hife der Rydberg-Ritz-Formel [7]

δlj =
∑

i=0,2,4,...

δi

(n− δ0)i
, (2.2)

wobei die Koeffizienten δi experimentell bestimmt werden müssen. Der Quantende-

fekt δlj wird mit zunehmender Drehimpulsquantenzahl l kleiner, da die Aufenthalts-

wahrscheinlichkeit des Elektrons dadurch am Kernort kleiner wird. Dadurch
”
sehen“

die Elektronen weniger von den inneren Elektronen und die effektive Abschirmung

wird wasserstoffähnlicher.

2.1.2 Ionisation von Rydbergatomen

Bei der Ionisation von Atomen entstehen freie Elektronen und Ionen. Dabei gibt es

verschiedene Möglichkeiten wie ein Rydbergatom ionisert werden kann [4]. Die fol-

gende Betrachtung lehnt sich an die Arbeit von R. Daschner [8] an und konzentriert

sich auf die Photoionisation, die Ionisation durch Stöße sowie durch Schwarzkörper-

strahlung.

Da durch Ionisationsprozesse die Anzahl an Rydbergatomen sinkt, kann die Ioni-

sationsrate auch als Zerfallsrate ΓIon betrachtet werden. Wie auch bei jedem ande-

ren Zerfall beobachtet man auch hier eine Linienverbreiterung, da die Lebensdauer

verkürzt wird. Dabei tragen alle Arten, auf die die Atome ionisiert wurden, zur Li-

nienverbreiterung bei.

Photoionisation

Wird ein Atom durch das Bestrahlen mit Licht ionisiert, spricht man von Photoioni-

sation. Dabei wird die Energie des Photons auf ein Elektron des Atoms übertragen.
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2.1 Rydbergatome

Dies ist jedoch nur möglich, wenn die Energie des Photons mindestens der Austritts-

arbeit des Elektrons entspricht. Diese ist vom Metall abhängig.

Die Energie EPh eines Photons der Wellenlänge λ ist gegeben durch

EPh =
h · c
λ

(2.3)

Der im Experiment verwendete blaue Laser, um Rubidium von der D1-Linie in einen

Rydbergzustand anzuregen, wird bei einer Wellenlänge von etwa 474 nm betrieben.

Daraus ergibt sich die Energie eines Photons zu 2,61 eV. Die Austrittsarbeit aus

Rubidium beträgt 2,26 eV [9]. Somit reicht die Energie der Photonen des blauen

Lasers um durch den photoelektrischen Effekt Elektronen aus Rubidium zu lösen.

Zustand geometrischer Querschnitt σg

5P1/2 1,3 · 10−21m2 [10]

22S1/2 5− 10 · 10−21m2 [11]

Tabelle 2.1: Die Tabelle enthält die geometrischen Querschnitte des ersten angereg-

ten Zustands sowie eines Rydbergzustandes von Rubidium.

Die Energie der Photonen reicht auch um Rydbergzustände zu ionisieren. Für die

Ionisationsrate der Photoionisation ΓPh [8] gilt

ΓPh = ρ · c · σg (2.4)

wobei σ der geometrische Querschnitt des Atoms und ρ die Anzahl der Photonen im

Anregungsvolumen V ist. Diese Anzahl berechnet sich wiederum aus der Leistung

des Lasers P und der Länge der Zelle l

ρ =
P · l · λ
h · c2

(2.5)

Für den verwendeten blauen Laser mit einer Wellenlänge von 474 nm und einer

Leistung von 50 mW ergibt sich eine Photoionisationsrate von

ΓPh ≈ 19 kHz (2.6)

Wie bereits erwähnt, können Rydbergatome nicht nur durch Photoionisation ioni-

siert werden, sondern auch durch Stöße mit andern Teilchen.
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2 Theoretische Grundlagen

Stoßionisation

Durch die Bewegung der Atome und Moleküle kommt es unweigerlich zu Stößen

untereinander. Dabei unterscheidet man zwischen elastischen und inelastischen Stö-

ßen. Bei inelastischen Stößen kann das betroffene Atom durch die Energieübertra-

gung weiter an- oder abgeregt werden. Dies führt zu einer Verkürzung der Lebenszeit

des eigentlich angeregten Zustands. Diese Verkürzung führt zu einer Vergrößerung

der Energieunschärfe und somit auch zu einer Verbreiterung der Spektrallinie.

Elastische Stöße hingegen verschieben das Energieniveau des Elektrons statistisch.

Aus der Summe der Verschiebungen ergibt sich dann eine effektive Verbreiterung.

Nimmt ein gestoßenes Atom Energie auf, so kann es, falls es schon hoch angeregt

ist, auch ionisiert werden. Wichtig für die Ionisationsrate ist dabei die Dichte an

Störteilchen wie etwa anderen Atomen oder Molekülen nS, die relative Geschwindig-

keit der Teilchen zueinander vrel und der Wirkungsquerschnitt σ der betrachteten

Atome. Daraus lässt sich die Ionisationsrate durch Stöße aufstellen

ΓS = nS · vrel · σg (2.7)

Ionisation durch Schwarzkörperstrahlung

Da die verwendete Zelle aufgeheizt wird, kann Schwartzkörperstrahlung auch eine

Quelle für Ionisaton sein. Diese kann aufgrund der kleinen Energieabstände benach-

barter Rydbergzustände angeregte Atome direkt oder auch schrittweise ionisieren.

Die Linienverbreiterung durch Absorbtion von Schwarzkörperstrahlung wird jedoch

in [12] auf etwa 1 kHz geschätzt. Dieser Beitrag kann bei den im Experiment gemes-

senen Linienbreiten von mehreren MHz jedoch vernachlässigt werden.

Unabhängig von ihrem Weg werden bei der Ionisation Ladungsträger frei. Diese

Ladungsträger, je ein Elektron und ein Kation, können mithilfe eines externen elek-

trischen Feldes als elektrischer Strom detektiert werden. Der maximal zu erwarten-

de Strom I ergibt sich dann aus der Dichte an Atomen in einem zu betrachtenden

Zustand nA in einem Anregungsvolumen V , der Elementarladung e und der Ionisa-

tionsrate ΓIon.

I = nA · ΓIon · V · e (2.8)

Tatsächliche Messwerte können diesen Wert aufgrund verschiedener Verluste wie

beispielsweise Rekombination nie erreichen.
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2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

Durch Absorption von Photonen ist es möglich Atome in verschiedene Energieni-

veaus anzuheben. Durch die Kombination verschiedener Energieniveaus und deren

Kopplung durch Lichtfelder können Effekte wie beispielsweise die elektromagnetisch

induzierte Transparenz auftreten.

Die Frequenz des Lichtes, das benötigt wird um zwei Zustände zu koppeln, ist durch

deren energetischen Abstand gegeben. Dabei ist diese Frequenz nicht eine infinite-

simal schmale Resonanzfrequenz, sondern ein endliches Frequenzband. Dieses Fre-

quenzband, die sogenannte Linienbreite, kann jedoch durch verschiedenen Faktoren

wie Druck oder einer Relativgeschwindigkeit verbreitert werden.

2.2.1 Das Drei-Niveau-System

g

e

r

ω0ge

ω0er

ωLer

ωLge

Ωge

Ωer

Δer

Δge

Γer

Γge

Abbildung 2.1: Skizze eines Drei-Niveau-

Systems in Leiterschema mit eingezeich-

neten Laser- und Übergangsfrequenzen,

Verstimmungen und Rabifrequenzen so-

wie Zerfällen. In Rot und Blau sind die

zwei Anregungswege in den Zustand |e〉
eingezeichnet.

Will man die Wechselwirkung zwischen

Licht und Atomen beschreiben, eignet

sich für die Zwei-Photonen-Anregung

das Drei-Niveau-System. Ein solches ist

in Abbildung 2.1 in Leiterschema darge-

stellt.

Dieses Leiterschema besteht aus einem

Grundzustand |g〉, einem energetisch

höher liegenden angeregten Zustand |e〉
mit einer Zerfallsrate Γge und einem

energetisch noch höher gelegenen Zu-

stand, beispielsweise einem Rydbergzu-

tand |r〉 mit der Zerfallsrate Γer.

Die beiden Zustände |g〉 und |e〉 sind

mittels eines leistungsschwachen, so ge-

nannten Probe-Lasers mit der Frequenz

ωLge mit einer Verstimmung ∆ge =

ωLge−ω0ge gekoppelt. Ein leistungsstär-

kerer Coupling-Laser mit der Frequenz

ωLer und der Verstimmung ∆er = ωLer−
ω0er koppelt die beiden Zustände |e〉 und

|r〉.
Die Wahrscheinlichkeitsamplitude zwei-

er Zustände oszilliert dabei mit der Ra-

bifrequenz Ωij

Ωij =
dij · Eij

~
(2.9)
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2 Theoretische Grundlagen

Dabei ist dij das Dipolübergangsmoment und und Eij die elektrische Feldstärke des

Lichtfeldes des betreffenden Übergangs.

Mathematisch kann dieses System durch eine Summe aus Hamilton-Operatoren be-

schrieben werden unter der Voraussetzung, dass man die Zerfälle Γij vernachlässigt.

H = HA +HL +HWW (2.10)

Wobei sich für den Anteil des Atoms

HA = ~ω0ge|e〉〈e|+ ~(ω0ge + ω0er)|r〉〈r| (2.11)

und den Anteil des Lichtfeldes

HL = ~ωLge

(
âgeâ

†
ge +

1

2

)
+ ~ωLer

(
âerâ

†
er +

1

2

)
(2.12)

ergibt. Dabei sind â† und â die Erzeugungs- beziehungsweise Vernichtungsoperato-

ren des Lichtfeldes.

Für den Wechselwirkungsoperator HWW gilt, unter der Annahme, dass die Wellen-

länge des Lichts deutlich größer ist als das Atom,

HWW =
~Ωge

2

(
|e〉〈g|âge + |g〉〈e|â†ge

)
+

~Ωge

2

(
|e〉〈g|âer + |g〉〈e|â†er

)
(2.13)

Drückt man diesen Hamilton-Operator in der Basis seiner Eigenzustände aus und

verschiebt den Nullpunkt, erhält man mit ∆ge = ωge − ωLge und ∆er = ωer − ωLer

H =

 0 Ωge

2
0

Ω∗
ge

2
−∆ge

Ωer

2

0 Ω∗
er

2
−(∆ge + ∆er)

 (2.14)

Bis jetzt wurden allerdings mögliche Zerfälle vernachlässigt. Um diese zu berück-

sichtigen wird die sogenannte Dichtematrix

ρ = |ϕ〉〈ϕ| =

ρgg ρge ρgr

ρeg ρee ρer

ρrg ρre ρrr

 (2.15)

eingeführt, deren Diagonalelemente die Population der Zustände und deren Neben-

diagonalelemente die Kohärenzen beschreiben. Diese Dichtematrix wird dann mittels

der Liouville von Neumann Gleichung [13] zeitlich entwickelt.

i~
∂ρ

∂t
= [H,ρ] + i~L(ρ) (2.16)
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2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

Dabei wird die klassische Liouville von Neumann Gleichung um einen dissipativen

Lindbald-Operator L(ρ) ergänzt, der alle möglichen Zerfälle des Systems beinhaltet.

Für das Drei-Niveau-System aus Abbildung 2.1 ergibt sich dieser zu

L(ρ) =


Γgeρee −Γge

2
ρeg −Γer

2
ρrg

−Γge

2
ρge Γerρrr − Γgeρee −

(
Γer

2
+ Γge

2

)
ρer

−Γer

2
ρgr −

(
Γer

2
+ Γge

2

)
ρre −Γerρrr

 . (2.17)

Beiträge die die Population oder Kohärenzen erhöhen haben ein positives Vorzei-

chen, während Beiträge die die Selbigen verringern eine negatives Vorzeichen haben.

Die Liouville von Neumann Gleichung ergeben die sogenannten optischen Blochglei-

chungen. Die Lösung dieser beschreiben dann die zeitliche Entwicklung der Dichte-

matrixelemente.

2.2.2 Elektromagnetisch induzierte Transparenz

-6 -4 -2 0 2 4 6

-0.1

0.1

0.2

Γ
Δ

Re(Χ), Im(Χ) [a.u]

Abbildung 2.2: Realteil (magenta) und

Imaginärteil (blau) der Suszeptibilität

eines Drei-Niveau-Systems.

Wie eben behandelt, kann die Anregung

eines Rydbergzustandes mit einem Drei-

Niveau-System in Leiterschema wie in

Abbildung 2.1 beschrieben werden.

Für den Fall der Zweiphotonenresonanz,

also für den Fall ∆ge + ∆er = 0 ,

beobachtet man in einem optisch dich-

ten Medium ein Transparenzfenster für

den Probelaser. Diesen Effekt bezeich-

net man als elektromagnetisch induzier-

te Transparenz, kurz EIT, wobei dieser

aus der destruktiven Interferenz der zwei

unterschiedlichen Anregungswege des |e〉-
Zustands resultiert.

Dabei ist die direkte Anregung über

|g〉 → |e〉 allein mittels des Probela-

sers möglich, als auch durch Einbeziehen

des |r〉-Zustandes über |g〉 → |r〉 → |e〉. Der vollständige Rabizyklus zwischen

Zustand |e〉 und |r〉 bewirkt ein negatives Vorzeichen der Wellenfunktion der indirek-

ten gegenüber der direkten Anregung. Daraus resultiert die angesprochene negative

Interferenz der beiden Wege, wodurch die Anregung des |e〉-Zustands nicht mehr

möglich ist.

Dieses sogenannte EIT-Fenster ist auch in der Suszeptibilität χ zu beobachten. Die

Suszeptibilität ist eine komplexe Zahl, beschreibt das Antwortverhalten eines Medi-

ums auf ein Lichtfeld und ist proportional zu −ρeg. Der Brechungsindex wird vom

9



2 Theoretische Grundlagen

Realteil der Suszeptibilität beschrieben, während der Imaginärteil die Absorption

des Mediums darstellt. Abbildung 2.2 zeigt den Verlauf der Suszeptibilität für den

Probelaser eines Drei-Niveau-Systems. Wie man sieht, sinkt im Fall der Resonanz

die Absorption auf Null und das Medium wird transparent.

2.2.3 Vergleich des optischen Signals und des Stromsignal

Im Gegensatz zur optischen Spektroskopie, bei der Informationen aus der Absorption

und Transmission eines Mediums gezogen werden, wird bei der optogalvanischen

Spektroskopie der Ionisationsstrom gemessen. Dadurch ist diese Spektroskopie auf

leicht ionisierbare Rydbergatome begrenzt. Der Vorteil besteht jedoch im Verhältnis

von Signal zu Rauschen.

Während bei der Optischen Spektroskopie über viele Messungen gemittelt werden

muss, bietet die optogalvanische Spektroskopie eine deutlich schnellere Alternative

wie Abbildung 2.3 zeigt.

0

2

4

-500 5000
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m
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a.
u.
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-500 5000
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ni

sa
ti

on
ss

tr
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 [
nA

]

4

5

6

715 min 0,1 s

Abbildung 2.3: Gemitteltes optisches Signal des EIT nach 15 Minuten (links) im

Vergleich zum Ionisationsstromsignal nach nur 0,1 Sekunden. Aus [14]

Zusätzlich zum Hauptpeak wird bei der optogalvanischen Spektroskopie ein Neben-

peak sichtbar. Bei der optischen Messung beobachtet man eine Verringerung der

Absorption aufgrund des sich öffnenden EIT-Fensters. Dieses Fenster öffnet sich,

wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, da bei der Zwei-Photonen-Resonanz die

Absorption des Mediums verschwindet. Diese ist abhängig von den Kohärenzen.

Das Stromsignal kann auch ohne Kohärenzen beobachtet werden, da hier der Ionisa-

tionsprozess entscheidend ist. Aufgrund der thermischen Geschwindigkeit mancher

Atome können auch andere Hyperfeinübergänge durch die Dopplerverschiebung in

einen Rydbergzustand angeregt werden. Diese können auch ionisiert und damit de-

tektiert werden.
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2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

2.2.4 Linienbreite von Spektrallinien

Wie bereits erwähnt ist die Linienbreite eines Übergangs endlich und hängt von der

Störung durch die Umgebung ab. Hier soll nun kurz auf die natürliche Linienbreite,

sowie verschiedene Verbreiterungsmechanismen eingegangen werden.

Natürliche Linienbreite

Die natürliche Linienbreite eines Übergangs ergibt sich aus der Lebensdauer des

angeregten Zustandes, der durch spontane Emission in einen energetisch tiefer gele-

genen Zustand übergeht.

Aufgrund der Heisenberg’schen Unschärferelation können Energie und Zeit nicht

gleichzeitig beliebig genau bestimmt werden. Für einen Übergang mit einer Energie-

differenz ∆E = ∆ω~ und einer Lebensdauer des angeregten Zustands τn ergibt sich

demnach

∆Eτn ≥ ~ ⇒ ∆ω ≥ 1

τn

(2.18)

∆ω entspricht dann der natürlichen Linienbreite des beobachteten Übergangs, da

sie nur von der Lebensdauer des angeregten Zustands abhängig ist.

Thermische Verbreiterungen

Atome in der Gasphase sind ständig in Bewegung. Die Geschwindigkeit mit der sie

sich bewegen ist von der Temperatur abhängig und folgt der Maxwell-Boltzmann-

Verteilung. Die eindimensionale mittlere Geschwindigkeit ergibt sich dann zu

v =

√
8kBT

πmA

(2.19)

wobei kB die Boltzmann-Konstante, T die absolute Temperatur und mA die Atom-

masse ist. Durch diese Bewegung der Atome kommt es zu Verbreiterungen der Spek-

trallinien.

Aufgrund des Doppler-Effekts
”
sieht“ein Atom mit der Geschwindigkeit v eine ver-

schobene Laserfrequenz

ω′ = ωL − kv, (2.20)

die zudem von der tatsächlichen Frequenz des Lasers ωL und dessen Wellenvektor

k abhängt. Durch das Skalarprodukt gibt nur der Geschwindigkeitsanteil parallel

zum Strahlengang einen Beitrag zur Frequenzverschiebung, wodurch man diese ein-

dimensional, beispielsweise entlang der z-Achse betrachten kann.
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2 Theoretische Grundlagen

Durch die Maxwell-Boltzmann-Verteilung gilt für die Anzahl der Atome mit einer

Geschwindigkeit vz in einem Intervall dvz

n(vz)dvz =
n0

v
√
π
e(vz/v)2dvz (2.21)

mit der Atomdichte n0. Unter Zuhilfenahme der Laserfrequenz ωL ergibt sich vz =

c(ω/ωL − 1) und dvz = (c/ωL)dω. Die Anzahl der Atome mit einer Absorptionsfre-

quenz ω im Frequenzintervall dω berechnet sich damit durch

n(ω)dω =
n0

v
√
π
e[c(ω−ωL)/(v·ωL)]2dω. (2.22)

Die Lösung von Gleichung 2.22 ist eine Gaußfunktion [5], die symmetrisch zu ωL ist.

Daraus ergibt sich durch Einsetzen von v eine Dopplerbreite von

ΓDoppler =
ωL

c
·
√

8kBT · ln(2)

m
(2.23)

Aufgrund der Bewegung der Atome und des endlichen Durchmessers eines Laser-

strahls gibt es noch einen weiteren Effekt, der zu einer Linienverbreiterung führt.

Durch die mittlere Geschwindigkeit v halten sich die Atome nur eine bestimmte Zeit

t =
l

v
(2.24)

im Laserstrahl mit der Strahltaille l auf. Wird die Zeit, in der die Atome mit dem

Licht wechselwirken können, kleiner als die natürliche Lebensdauer, so ergibt sich

für einen Laser mit Gauß’schem Intensitätsprofil nach [15] eine Flugzeitverbreiterung

von

Γfz =
4v

l

√
2 · ln(2) (2.25)

Druckverbreiterung

Da Atome miteinander wechselwirken, müssen auch Stöße von Atomen unterein-

ander betrachtet werden.

Wie bereits in Abschnitt 2.1.2 erwähnt, verringern inelastische Stöße mit anderen

Atomen die Lebensdauer des angeregten Zustandes und können somit als Zerfallsrate

beschrieben werden. Für die Stoßrate ergibt sich dabei

Γst = nSvASσst, (2.26)

wobei σst den Wirkungsquerschnitt, vAS die mittlere Relativgeschwindigkeit und nS

die Dichte an Störatomen beschreibt. Diese wiederum hängt vom Partialdruck der

Störatome ab.
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2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

Elastische Stöße verschieben abhängig vom Abstand von Störatom und angeregtem

Atom dessen Energieniveau. Da der Abstand R statistisch verteilt ist, führt dies zu

zufälligen Verschiebungen einzelner Atome, was sich wiederum in einer statistischen

Verteilung der absorbierten Frequenzen um den Mittelwert zeigt. Dadurch beobach-

tet man eine verbreiterte Spektrallinie, die um einen verschobenen Mittelwert ihr

Maximum besitzt.

Somit ist insgesamt sowohl eine Druckverbreiterung als auch eine Druckverschiebung

sichtbar.

Leistungsverbreiterung

Die Besetzungsdichte der an einem Übergang beteiligten Niveaus, oszilliert mit der

Rabifrequenz ΩRabi aus Gleichung 2.9. Da diese von der elektrischen Feldstärke des

Lichtfeldes abhängt, steigt sie mit zunehmender Lichtintensität I an. Wird die Ra-

bifrequenz so groß, dass sie in der Nähe der Zerfallsrate des Übergangs liegt, so

verkürzt sich die Lebensdauer des angeregten Zustands durch stimulierte Emission.

Die Emission eines Photons ist dann also nicht immer spontan, sondern durch ein

anderes Photon ausgelöst. Die Verkürzung der Lebensdauer führt zur sogenannten

Leistungsverbreiterung, wodurch sich eine effektive Linienbreite Γeff ergibt mit

Γl =
√

Γ2 + 2Ω2
Rabi = Γ

√
1 +

I

Isat

, mit Isat =
πhcΓ

3λ3
, (2.27)

wobei λ die Wellenlänge des Lichts und Isat die Sättigungsintensität ist. Diese be-

schreibt die Lichtintensität im Resonanzfall, bei der die natürliche Linienbreite do-

miniert.
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3 Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel soll zunächst auf die verwendeten Übergänge von Rubidium und

anschließend auf den generellen Aufbau des Experiments eingegangen werden.

3.1 Anregungsschema von Rubidium

474 nm

795 nm

5S½

5P½

nS

F=2

F=3

F=2

F=3
361,58 MHz

3036 MHz

Abbildung 3.1: Anregungsschema von
85Rb mit Hyperfeinstruktur und Wellen-

längen der Übergänge.

Für die Messungen dieser Arbeit wird
85Rb über den D1-Übergang in einen Ryd-

bergzustand angeregt. Es findet ein Zwei-

Photonen-Prozess, wie in Kapitel 2.2.2

beschrieben, statt, wodurch sich ein EIT-

Fenster, beschrieben in Kapitel 2.2.3, öff-

net.

Der Probe-Laser koppelt, frequenzsta-

bilisiert, mit einer Wellenlänge von 795

nm den Grundzustand von Rubidium

5S1/2 F=3 mit dem 5P1/2 F=2 Zustand.

Der Coupling-Laser wird über die Re-

sonanz des Übergangs vom 5P1/2 F=2

Zustand in einen Rydbergzustand nS

gescant, wobei n die Hauptquantenzahl

des Rydbergzustands ist. Für diese Arbeit

wurden die Zustände 22S, 24S, 27S, 29S

und 32S untersucht.

Durch das Ändern des Rydbergzustands

muss auch die Wellenlänge des Coupling-

Lasers angepasst werden. Diese liegt dabei in einem Bereich von 480 nm für den 22S

Zustand bis 474 nm für den 32S Zustand.

Abbildung 3.2 zeigt den schematischen Aufbau des für diese Arbeit relevanten Teils

des Experiments. Ein genauerer Aufbau der verwendeten Laser und deren Aufberei-

tung für das Experiment kann in [16] gefunden werden.

Für das Experiment werden zwei grundlegende Messungen durchgeführt, zwischen

denen durch Umklappen eines Spiegels gewechselt werden kann.
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3 Experimenteller Aufbau

3.2 Rydberganregung

Ist der umklappbare Spiegel (gestrichelt) nach unten geklappt, strahlt der blaue

Laser in die Zelle und kann Rubidium nach dem Schema aus Abblidung 3.1 in

einen Rydbergzustand anregen. Dabei strahlen die beiden Laser gegenläufig in die

Zelle, wodurch nur Atome mit einer verschwindenden Geschwindigkeitskomponente

in Richtung der beiden Strahlen von beiden Lasern angeregt werden können.

Faserkoppler

λ/2-Plättchen

polarisierender 

Block

Zelle

Photodiode

Strahlteiler

Spiegel 

umklappbarer
Spiegel

Ventil

Rubidiumreservoir

Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau des Experiments. Mit dem umklappbaren

Spiegel kann schnell zwischen Rydberg- und Grundzustandsmessung gewechselt wer-

den. Der grüne Pfeil zeigt das Einströmen des Stickstoffs. Wird das Ventil geschlos-

sen, steigt der Druck in der Zelle und das Diffundieren von Rubidium wird gehemmt.

Die Menge an Rubidium in der Zelle kann mit der Temperatur des Reservoirofens

eingestellt werden. Je höher die Temperatur, desto mehr Rubidium geht in die Gas-

phase über und desto höher ist die Rubidiumkonzentration in der Zelle.

An die Zelle ist zudem eine Gasflasche mit Stickstoff angeschlossen. Der Stickstoff

dient als Buffergas mit dem der Druck in der Zelle erhöht werden kann. Mit hö-

herem Druck in der Zelle sinkt die mittlere freie Weglänge wodurch das Rubidium

nur noch schwer in die Zelle diffundiert und die Anzahl an noch nicht ionisierten

Rubidiumatomen sinkt.

Durch Öffnen des Schmetterlingventils kann nach ende der Messung die Zelle wieder

ausgepumpt werden.
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3.3 Grundzustandsspektroskopie

Die Intensität der beiden Laser kann durch das Drehen der λ/2-Plättchen vor den

Faserkopplern eingestellt werden. Dabei wird für die EIT-Messung für den 795 nm-

Laser eine Leistung von 20 µW eingestellt, da man sich so in einem gesättigten

Zustand befindet wodurch zwar eine Leistungsverbreiterung auftritt, welche aber im

Vergleich zu anderen Lineinverbreiteungen noch klein ist [8]. Für den 474 nm-Laser

wird jeweils die maximal mögliche Leistung eingestellt, die zwischen 90 mW und

120 mW liegt.

Ziel des Aufbaus ist jedoch das Messen des Ionisationsstroms. Dazu wird an an

den Elektroden der Zelle eine Spannung von 2,6 V angelegt, die die bei der Stoßio-

nisation freiwerdenden Ladungsträger separiertt. Diese Elektroden sind mit einem

Verstärker, bei dem die Größenordnung der Verstärkung eingestellt werden kann,

verbunden, da der zu erwartende Strom in einem Bereich von wenigen nA zu erwar-

ten ist und so möglichst lange ein Signal detektiert werden kann.

3.3 Grundzustandsspektroskopie

Um zu messen wie viel Rubidium sich in der Zelle befindet, wird auch eine Grund-

zustandsspektroskopie durchgeführt.

Dabei wird der Spiegel hochgeklappt, sodass der blaue Laser nicht mehr in die Zelle

strahlt und keine Rydberganregung mehr stattfindet, siehe Abbildung 3.2.

Im Gegensatz zur Rydberganregung, bei dem der rote Laser auf den D1-Übergang

frequenzstabilisiert ist, wird er hier über den Übergang gescannt. Mittels der Pho-

todiode wird die frequenzabhängige Intensität des Lasers detektiert. Dabei sinkt die

Intensität, wenn die Laserfrequenz die Resonanzfrequenz eines Übergangs trifft, da

dann ein Teil des Laserlichts absorbiert wird.

Durch das Einströmen von Stickstoff wird wieder die mittlere freie Weglänge in der

Zelle reduziert und somit auch die Anzahl der diffundierenden Rubidiumatome, was

sich in einer Verringerung der Absorption äußert.
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4 Ergebnisse

In diesem Abschnitt soll es um die experimentellen Ergebnisse gehen. Dabei wird

zunächst die Abhängikeit des Ionisationsstroms von der Coupling-Rabifrequenz und

der Rubidiumkonzentration gezeigt. Anschließend wird die druckabhängige Verschie-

bung sowie dir druckabhängige Verbreiterung des beobachteten Ionisationssignals für

verschiedene Rydberzustände vorgestellt und charakterisiert.

Zuletzt wird aus der druckabhängigen Verbreiterung ein Wirkungsquerschnitt für

die einzelnen Rydbergzustände berechnet.

4.1 Ionisationsstrom in Abhängigkeit der

Rabifrequenz

Wie bereits in Abschnitt 2.2.1 erwähnt, ist die Rabifrequenz Ω vom Dipolübergangs-

matrixelement d des Übergangs sowie der elektrischen Feldstärke des Lichtfeldes E

durch die Abhängigkeit

Ω = −d · E
~

(4.1)

gegeben. Die elektrische Feldstärke des Lichtfeldes E hängt wiederum von der Leis-

tung des Lasers PL ab. Für einen Laser mit einem Gauß-Profil ergibt sich

E =

√
4PL

πl2cε0
(4.2)

mit der Strahltaille l, der Lichtgeschwindigkeit c und der elektrischen Feldkonstante.

Durch Einsetzen von Gleichung 4.2 in Gleichung 4.1 ergibt sich für die Rabifrequenz

Ω = −d
~

√
4PL

πl2cε0
. (4.3)

Für die verwendeten Laserleistungen ergeben sich dann die Rabifrequenzen aus Ta-

belle 4.1. Der maximal zu erwartende Ionisationsstrom I kann durch

I = e · nRb · V · ρ33 · ΓIon (4.4)

berechnet werden. Dabei entspricht e der Elementarladung, nRb der Rubidiumdichte,

V dem Anregungsvolumen, ΓIon der Ionisationsrate und ρ33 dem Dichtematrixele-

ment des Rydbergzustands eines Drei-Niveau-Systems.
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4 Ergebnisse

Leistung PL [mW] Rabi-Frequenz ΩC [2π MHz]

50 2,34

65 2,66

80 2,95

95 3,22

Tabelle 4.1: Verwendete Laserleistungen mit berechneten Rabifrequenzen.

Die Ionisationsrate setzt sich dabei aus allen beteiligten Mechanismen zusammen

und kann aus der Linienbreite abgeschätzt werden. Mögliche Beiträge sind Kollisio-

nen mit Grundzustandsatomen von Rubidium und Stickstoff sowie Elektronen,

Schwarzkörperstrahlung und Photoionisation. Der dominierende Anteil ist dabei je-

doch die Ionisation durch Stöße mit Stickstoff, sodass die anderen eiträge vernachläs-

sigt werden können. Das Dichtematrixelement des Rydbergzustands ρ33 kann, wie in

Abschnitt 2.2.1 vorgestellt, mittels der Liouville von Neumann Gleichung berechnet

werden.

Die Ionisationsrate ΓIon wird, da sie als Zerfallsrate der Rydbergzustands betrachtet

werden kann, aus der Linienbreite des Signals abgeschätzt. Dazu müssen jedoch erst

Verbreiterungsmechanismen, die keinen Beitrag zur Ionisation geben, berechnet und

von der beobachteten Linienbreite abgezogen werden.

Trotz der gegenläufigen Strahlen von Coupling- und Probe-Laser mit den Wellen-

vektoren kC und kP beobachtet man durch die Zwei-Photonen-Anregung für den 32S

Zustand eine Dopplerverbreiterung von

ΓDoppler = Γge

(
1− kC

kP

)
≈ 2π · 3,9 MHz (4.5)

Parameter Wert

Γge 5,75 · 2π· MHz [17]

Γer 0 MHz

Γgr 0 MHz

Γgi = ΓFz 0,4 · 2π· MHz

Γir = ΓIon 8 · 2π· MHz

Ωge 8,3 · 2π· MHz

vth 0 m/s

Tabelle 4.2: Verwendete Parameter

zur Berechnung von ρ33.

Da die Zelle mit einem Ofen auf 100◦C ge-

heizt wird, wird auch für die thermische Ge-

schwindigkeit eine Temperatur von 373 K

angesetzt. Mit der Masse von Rubidium aus

[17] ergibt sich für die mittlere thermische

Geschwindigkeit

vRb =

√
8kB · T
πmRb

≈ 305
m

s
. (4.6)

Mit einer Strahltaille von l = 0.0011 m er-

gibt sich damit eine Flugzeitverbreiterung

nach [15] von

ΓFz =
4vRb

l

√
2 · ln(2) ≈ 2π ·0,4 MHz (4.7)
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4.1 Ionisationsstrom in Abhängigkeit der Rabifrequenz

g

e

r

Ωge

ΩerΓer

Γge

i

Γir

Γgi
Γgr

Abbildung 4.1: Skizze eines Drei-

Niveau-Systems mit zusätzlichem

vierten ionisierten Zustand. Ein-

gezeichnet sind die möglichen

Zerfälle sowie die Rabifrequenzen

der Übergänge.

Der Anteil der Druckverbreiterung kann aus den

Fitparametern des 32S Zustands aus Abbildung

4.7, auf die später näher eingegangen wird, aus

Tabelle 4.3 abgelesen werden. Der Wert von

2π ·12,64 MHz kann als Linienbreite ohne Druck-

verbreiterung interpretiert werden, wobei die Io-

nisationsrate nun durch Abziehen der berechne-

ten Verbreiterungen mit 2π · 8 MHz abgeschätzt

werden kann. Entscheidend für den Ionisationss-

trom ist die Anzahl an Rubidiumatomen in der

Zelle. Um zu bestimmen wie viel Rubidium sich

in der Zelle befindet, wird eine Grundzustandss-

pektroskopie durchgeführt.

Jedoch kann nicht jedes Rubidiumatom in Ryd-

bergzustand angeregt werden. Um die Anzahl

an theoretisch maximal möglichen Rubidiuma-

tomen in der Zelle zu bestimmen, wird der in

Abschnitt 2.2.1 eingeführte Dichtematrixforma-

lismus verwendet. Dabei wird ein Drei-Niveau-

System wie in Abbildung 4.1 um ein weiteres

Niveau |i〉 erweitert. Dieses Ionisationsniveau

wird nur über die Ionisationsrate des Rydberg-

zustands ΓIon = Γir bevölkert, wobei der Zyklus

durch einen Zerfall Γgi geschlossen wird, der wiederum durch die Flugzeitverbreite-

rung ΓFz abgeschätzt werden kann.

Berechnet wird die Lösung des stationären Zustands, für den ∂ρ
∂t

= 0 gilt. Tabelle 4.2

listet die dazu verwendeten Zerfälle auf. Die Rabifrequenz des D1-Übergangs wur-

de mit Gleichung 4.3 bestimmt, wobei für beide Übergänge von einer Verstimmung

von ∆ge = ∆er = 0 ausgegangen wurde. Da im Experiment die Strahlen gegenläufig

angeordnet sind geben Atome mit verschwindender Geschwindigkeitskomponente in

Richtung der Strahlen den größten Beitrag. Da dies nur für einen Teil der Atome in

der Zelle gilt muss noch mit einem Boltzmann-Faktor gB von

gB =

√
mRb

2π · kB · T
· exp

(
−mRb · v2

2kB · T

)
v=0−→ gB ≈ 0,002 (4.8)

multipliziert werden. Die Dichtematrixelemente sind dann nur noch von der

Coupling-Rabifrequenz abhängig.

Da bei der Grundzustandsspektroskopie die Rubidiumdichte aller Hyperfein-Niveaus

bestimmt wird, muss noch mit einem Korrekturfaktor multipliziert werden, da nur

der 5S1/2 F=3 Zustand angeregt wird und somit einen Beitrag zum Ionisationsstrom

geben kann. Der F=3 Zustand wird dabei in sieben und der F=2 Zustand in fünf
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4 Ergebnisse

Zeemann-Niveaus aufgespaltet, woraus sich ein Faktor von 7
12

ergibt.

Abbildung 4.2 zeigt den gemessenen Ionisationsstrom in Abhängigkeit der Coupling-

Rabi-Frequenz.

Die Fit-Funktion F(ΩC) ist eine Umformung von Gleichung 4.4.

Fion(ΩC) = a · 7

12
· 0,002 · e · ρ33 · ΓIon (4.9)

Abbildung 4.2: Ionisationsstrom pro Anzahl an Rubidiumatomen in Abhängigkeit

der berechneten Rabifrequenzen. Die Fehlerbalken entsprechen einer Schwankung

der Rabifrequenz von 10 %. Der rote Bereich der Theorie ist ein Fit von Gleichung

4.9 an die Messdaten für die selbe Schwankung.

Der Ionisationsstrom wurde für die vier Leistungen mehrmals gemessen. Dabei va-

riiert auch die Menge an Rubidium in der Zelle von Messung zu Messung, weshalb

der Ionisationsstrom pro Menge an Rubidium aufgetragen ist.

Wie man sieht stimmen die Messwerte, die trotz der Korrektur durch die Menge an

Rubidium schwanken, nur mäßig mit der Theorie über ein. Die Laserleistung in der

Zelle und damit die Rabifrequenzen der Übergänge sind dabei die größte Fehlerquel-

le. Die Laserleistung schwankt über die Dauer der Messung, was die Berechnung

der Rabifrequenz verfälscht. Zudem kann die Laserleistung nicht exakt eingestellt

werden was zu einer zusätzlichen Verschiebung der Messdaten führt. Ein Weiterer

entscheidender Punkt ist das festgesetzte Rubidium an den Wänden der Zelle, wel-

ches einen Teil des Laserlichts absorbiert, wodurch die gemessene Leistung nicht bei

den Atomen in der Zelle ankommt und somit die Messdaten zu kleineren Rabifre-

quenzen verschiebt.
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4.2 Ionisationsstrom in Abhängigkeit der Rubidiumkonzentration

Die Berücksichtigung vieler Geschwindigkeitsklassen könnte eine zusätzliche Mög-

lichkeit zur Verbesserung der Theorie, abseits der Rabifrequenz führen.

Um mehr Informationen über den experimentellen Verlauf zu erhalten müssten meh-

rere Messwerte sowohl für höhere als auch für niedrigere Rabifrequenzen ermittelt

werden.

Die Verbesserung des theoretische Verlaufs könnte dann dazu führen, dass die Mess-

daten und die Theorie besser übereinstimmen.

4.2 Ionisationsstrom in Abhängigkeit der

Rubidiumkonzentration

Der Ionisationstrom ist zusätzlich zu den Rabifrequenzen der betrachteten Übergän-

ge auch von der Rubidiumkonzentration abhängig.

Bei dieser Messung wird der Verlauf des Ionisationsstroms in Abhängigkeit der Ru-

bidiumkonzentration beobachtet. Dazu wird bei einer festgelegten Resvoirofentem-

peratur das Rubidium in die Zelle gedampft und durch Schließen des Ventils und

gleichmäßiges Einströmen von Stickstoff der Druck in der Zelle erhöht und die Rubi-

diumkonzentration gesenkt, da mit steigendem Druck weniger Rubidium in die Zelle

diffundiert und somit mehr Rubidium ionisiert wird als nachströmen kann.

Abbildung 4.3: Verlauf des gemessen Ionisationsstroms in Abhängigkeit des Drucks

in der Zelle. Für diese Messung wurde der Rydbergzustand 32S unter gleichen Mess-

bedingungen angeregt.
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4 Ergebnisse

Der Verlauf des Ionisationsstroms ist für sieben aufeinanderfolgende Messungen mit

gleichen Messparametern ist in Abbildung 4.3 zu sehen.

Die Messkurven beginnen nicht bei einem verschwindenden Druck, da auch bei of-

fenem Ventil ein schwacher Stickstoffstrom durch die Zelle strömt. Wie man sieht,

steigt der Ionisationsstrom nach Schließen des Ventils zusammen mit dem Druck

kurz an. Dies lässt sich durch eine steigende Anzahl an Stoßvorgängen erklären, da,

wie bereits in Abschnitt 2.1.2 beschrieben, die Stoßrate mit der Anzahl an Störteil-

chen ansteigt.

Da die Stoßrate den größten Teil zur Ionisationsrate Γion beiträgt, ist dieser Anstieg

auch beobachtbar.

Nach kurzer Zeit fällt der Ionisationsstrom ab, was sich durch das Sinken der Rubi-

diumkonzentration erklären lässt. Zwar steigt die Anzahl an Störteilchen, was nach

Gleichung 4.10 eine Erhöhung der Stoßrate bewirkt und somit auch die Ionisati-

onsrate erhöht, jedoch kollidieren nicht nur die Rubidimatome im Rydbergzustand

sondern auch die des ersten angeregten Zustands. Diese Stöße führen dazu, dass die

Population des des 5P1/2 Zustands durch An- oder Abregung sinkt. Dadurch sinkt

die Anzahl an ionisierbaren Rydberatomen und somit auch der Ionisationsstrom.

I 
[n

A
]

n   /n  =716×10Rb N2

-6

n   /n  =54,6×10Rb N2

-6

n   /n  =12,1×10Rb N2

-6

Abbildung 4.4: Verlauf des gemessen Ionisationsstroms in Abhängigkeit der Verstim-

mung des Coupling-Lasers ∆c für drei verschiedene Verhältnisse von Rubidium zu

Stickstoff. Für diese Messung wurde der Rydbergzustand 32S untersucht.
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4.3 Druckverschiebung verschiedener Rydbergzustände

Weitaus bedeutender ist jedoch, dass durch den erhöhten Druck die mittlere freie

Weglänge, sinkt wodurch das Rubidium schwerer in die Zelle diffundiert. Nach gewis-

ser Zeit ist dann ein Großteil des Rubidiums in der Zelle ionisiert worden, wodurch

das Signal immer kleiner wird und schließlich im Rauschen verschwindet. Durch öff-

nen des Ventils sinkt der Druck, die freie Weglänge steigt und das Rubidium kann

wieder in die Zelle diffundieren.

Der Verlauf des Ionisationsstroms in Abhängigkeit der Verstimmung des Coupling-

Lasers ist in Abbildung 4.4 für drei verschiedene Rubidiumkonzentrationen zu sehen.

Der kleinere Nebenpeak, der bei einer Verstimmung von etwa 240 2π·MHz zu sehen

ist, kommt von Atomen, die aufgrund ihrer hohen Geschwindigkeit in den 5P1/2 F=3

Zustand angeregt wurden.

Dabei kompensieren die Atome durch den Doppler-Effekt genau die Verstimmung

des Probe-Lasers zur Resonanzfrequenz des 5S1/2 F=3 → 5P1/2 F=3 Übergangs.

Durch das Scannen des Coupling-Lasers werden dann auch diese Atome in den Ryd-

bergzustand angeregt, wo sie ionisiert werden können.

Der Offset des Ionisationsstroms ist durch die Photoionisation von Rubidium gege-

ben. Dabei gibt nur das Rubidium, dass an den Wänden der Zelle kondensiert ist,

einen Betrag. Nur für festes Rubidium gilt die Austrittsarbeit, die, wie in Abschnitt

2.1.2 besprochen, von den Photonen des blauen Lasers überwunden werden kann.

Wie auch in Abbildung 4.3 zu sehen, sinkt die Größe des Stromsignals mit abneh-

mender Rubidiumkonzentration, wobei zusätzlich auch die Druckverbreiterung zu

sehen ist.

Zu bemerken ist außerdem, dass der Ionisationsstrom auch noch für Rubidiumkon-

zentrationen im parts per million (ppm) Bereich gut zu erkennen ist. Diese Eigen-

schaft ist besonders für die Detektion von Spuren von Gasen nützlich.

4.3 Druckverschiebung verschiedener

Rydbergzustände

Bei dieser Messung wurde eine durch den Druck in der Zelle verursachte Verschie-

bung des Stromsignals untersucht. Abbildung 4.5 zeigt den Verlauf der über mehrere

Messungen gemittelten Verschiebung des Signals für verschiedene Rydbergzustände.

Für höhere Drücke sinkt die Rubidiumkonzentration und somit auch die Signalqua-

lität. Für höhere Drücke hat das Signal kein Loretzprofil mehr, sondern ist ver-

rauscht, wodurch der Fit einer Lorentzkurve nicht mehr genau konvergiert. Dadurch

kann die position des Maximums nicht genau bestimmt werden, was zu einem Auf-

fächern der Messdaten für höhere Drücke führt. Dies könnte durch einen besseren

Fit-Algorithmus verringert werden, wobei das Bestimmen der genauen Position des

Maximums aufgrund der Breite und dem Rauschen des Signals dennoch schwierig

ist.
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4 Ergebnisse

Abbildung 4.5: Verschiebung des Stromsignals verschiedener Rydbergzustände in

Abhängigkeit des Drucks in der Zelle.

Die Messungen für den 22S und den 27S Zustand wurden bei einer höheren Startkon-

zentration von Rubidium durchgeführt als die Messungen des 32S Zustands. Dadurch

kann auch noch für höhere Drücke ein Signal detektiert werden.

Der unterschiedliche Verlauf der Messreihen lässt darauf schließen, dass nicht nur

ein Effekt für die Verschiebung verantwortlich ist.

Für kleinere Drücke überwiegt die Druckverschiebung. In ein naiven Bild verkleinert

sich das Aufenthaltsvolumen der Elektronen durch die häufigen Stöße, wodurch die

Bindungsenergie erhöht wird [18].

Tatsächlich kann man annehmen, dass sich aufgrund des großen klassischen Bahn-

radius eines Rydbergelektrons, im Inneren dessen mehrere hundert Störatome oder

-moleküle befinden [19]. Dadurch kann man das Rydbergelektron als quasifreies,

langsames Elektron betrachten, das durch elastische Stöße mit den Störatomen sta-

tistisch, energetisch verschoben wird. Diese energetische Verschiebung der Elektro-

nen bewirkt dann eine Verschiebung des beobachteten Signals.

Bei höheren Drücken ergibt sich für den 22S und den 27S eine schwächer werdende

Blau- und für den 32S Zustand sogar eine Rotverschiebung des Ionisationsstroms.

Diese Rotverschiebung würde sich durch den Stark-Shift erklären [20] lassen. Dabei

verschieben Photoelektronen in der Zelle und an den Zellwänden die Energieniveaus

von Rubidium mit einem quadratischen Stark-Shift.

Dieser ist besonders bei niedrigeren Rubidiumkonzentrationen in der Zelle deutlich

zu erkennen, wie man in Abbildung 4.5 für den 32S Zustand sieht. Für höhere Aus-

gangskonzentrationen von Rubidium, wie bei beiden Messungen des 22S und des
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4.4 Druckverbreiterung verschiedener Rydbergzustände

27S Zustands zu sehen ist, überwiegt der Anteil der Druckverschiebung, die wegen

eines vermutlichen Stark-Shifts abgeschwächt wird, aber dennoch dominiert.

4.4 Druckverbreiterung verschiedener

Rydbergzustände

Neben der Druckverschiebung lässt sich auch eine Druckverbreiterung des Ionisati-

onsstroms beobachten. Abbildung 4.6 zeigt den Verlauf der Linienbreite für mehrere

Messungen des 32S Zustands. Wie auch bei der Druckverbreiterung konvergiert der

Fit der Lorenzfunktion durch die verringerte Auflösung für größere Verstärkungen

nicht mehr eindeutig, wodurch auch hier die Messdaten für höhere Drücke auffä-

chern.

Wie man sieht steigt die Linienbreite linear mit dem Druck in der Zelle an [3].

Abbildung 4.6: Verlauf der Breite des 32S Zustands in Abhängigkeit des Drucks

in der Zelle. Für höhere Drücke konvergiert der Fit an die Messdaten nicht mehr,

wodurch die Messdaten auffächern. Für diese Messungen wurde der 32S Zustand

angeregt.

27



4 Ergebnisse

Die Druckverbreiterung wird dabei zum einen durch die Verkürzung der Lebensdauer

des angeregten Zustands durch inelastische Stöße mit Störteilchen und zum anderen

durch eine statistische, energetische Verschiebung der Elektronen durch elastische

Stöße verursacht. Die Stoßrate ΓStoß ist dabei gegeben durch die Anzahl der Stör-

teilchen nS, der Relativgeschwindigkeit vrel und dem Stoßquerschnitt σ.

ΓSto = nS · v̄rel · σ (4.10)

Durch das Erhöhen des Drucks nimmt die Anzahl an Stickstoff-Molekülen, also an

Störteilchen, zu, wodurch die Stoßrate zunimmt. Da die Stoßrate als Zerfallsrate

aufgefasst werden kann, bedingt eine Vergrößerung der Stoßrate eine Verkürzung

der Lebenszeit des angeregten Zustands, was, wie bereits erwähnt, nach der Heisen-

berg’schen Unschärferelation zu einer Erhöhung der Energieunschärfe und damit zu

Verbreiterung des Messsignals führt.

Abbildung 4.7: Gemittelte Verbreiterung mehrerer Messungen der Rydbergzustände

22S, 27S und 32S mit Fit-Funktion 4.11.

Diese Verbreiterung des Ionisationsstroms wurde für fünf verschiedene Rydberg-

zustände untersucht. Dabei wurden mehrere Messungen durchgeführt und in den

Abbildungen 4.7 und 4.8 der Mittelwert gegen den Druck in der Zelle aufgetragen.

Für alle Zustände ergibt sich ein linearer Zusammenhang mit verschiedenen Stei-

gungen.

Um einen druckabhängigen Verbreiterungskoeffizienten ζp zu bestimmen wird eine

lineare Fit-Funktion

Fp(p) = ζp · p+ b (4.11)
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4.4 Druckverbreiterung verschiedener Rydbergzustände

angesetzt. Dabei ist sowohl ζp als auch b ein Fit-Parameter, wobei letzterer als

Linienbreite ohne Druckverbreiterung interpretiert werden kann.

Abbildung 4.8: Gemittelte Verbreiterung mehrerer Messungen der Rydbergzustände

24S und 29S mit Fit-Funktion 4.11.

Rydbergzustand ζp [2π MHz/mbar] b [2π MHz]

22 159,39± 5,35 18,57

24 156,03± 6,02 16,50

27 151,31± 5,15 15,99

29 143,27± 4,73 14,89

32 116,50± 3,85 12,64

Tabelle 4.3: Ermittelte Fit-Parameter aus den Abbildungen 4.7 und 4.8. Der Fehler

entspricht der Standartabweichung der Linienbreite.

Für den Fit der Messdaten des 32S, 29S und 24S wurde nur Werte bis zu einem

Druck von 0,14 mbar einbezogen, da bei diesen Messreihen nur in diesem Bereich

von einem konvergierenden Fit der Lorentzfunktion ausgegangen werden kann. Zu-

dem wurden stark abweichende Messwerte ausgeschlossen, da auch hier der Fit der

Lorentzfunktion nicht eindeutig konvergiert.

In Tabelle 4.3 sind die ermittelten Fit-Parameter aufgelistet. Der Fehler entspricht

der Standartabweichung der Liniebreite. Man erkennt, dass mit zunehmender Haupt-

quantenzahl der Verbreiterungskoeffizient ζp kleiner wird.
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4.5 Bestimmung des Wirkungsquerschnitts für

langsame Elektronen

Für die theoretische Beschreibung der Stoßprozesse ist es nützlich, einen Wirkungs-

querschnitt σ zu bestimmen. Bei einem Stoß zwischen einem Rydbergatom und

einem Störteilchen kann davon ausgegangen werden, dass Elektron und Ionenrumpf

unabhängig voneinander mit diesem stoßen. Es wurde bereits gezeigt, dass es zur Be-

stimmung des Wirkungsquerschnitts ausreicht, die Wechselwirkung zwischen Elek-

tron und Störteilchen zu betrachten [21, 22], da der Beitrag von Atom-Ion-Kollisionen

zu vernalässigen ist [23]. Dazu kann der zuvor bestimmte Verbreiterungskoeffizient

genutzt werden. Ausgegangen wird dabei von einer Umformung von Gleichung 4.10.

σ =
ΓStoß

nS · v̄rel

. (4.12)

Dabei kann die Stoßrate durch den zuvor bestimmten Verbreiterungskoeffizienten ζp

ausgedrückt werden

ΓStoß = ζp · p (4.13)

und die Stickstoffdichte nN2 mit Hilfe des idealen Gasgesetzes über den Druck p in

der Zelle und deren Temperatur TZelle abgeschätzt werden.

N

V
=

p

kB · TZelle

= nN2 (4.14)

Die mittlere Relativgeschwindigkeit v̄rel zweier Teilchen in einem Gas ist abhängig

von deren reduzierter Masse µ [24]. Für die mittlere Relativgeschwindigkeit von

Rubidium und Stickstoff ergibt sich damit

v̄rel =

√
8kB · TZelle

πµ
mit µ =

mRb ·mN2

mRb +mN2

(4.15)

Durch Einsetzen von 4.13, 4.14 und 4.15 in Gleichung 4.10 kann der Wirkungsquer-

schnitt σ mit folgender Gleichung berechnet werden.

σ =
ζp · kB · TZelle√

8kB·TZelle
πµ

= ζp ·
√
π · µ · kB · TZelle

8
(4.16)

Tabelle 4.4 zeigt die berechneten Werte des Wirkungsquerschnitts der fünf betrach-

teten Rydbergzustände, während in Abbildung 4.9 diese gegen die effektive Quanten-

zahl n∗ aufgetragen sind. Da ausschließlich nS Rydbergzustände untersucht wurden,

gilt für alle Zustände ein Quantendefekt δ = 3,131 [6].
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4.5 Bestimmung des Wirkungsquerschnitts für langsame Elektronen

Abbildung 4.9: Wirkungsquerschnitt σ und Verbreiterungskoeffizient ζp aufgetragen

gegen die effektive Quantenzahl. Der Fehler entspricht der umgerechneten Standar-

tabweichung der linearen Verbreiterung.

Rydbergzustand σ [m2] ζp [MHz/mbar]

22S (2,10± 0,07) · 10−18 25,36

24S (2,05± 0,08) · 10−18 24,83

27S (1,99± 0,07) · 10−18 24,06

29S (1,88± 0,06) · 10−18 22,80

32S (1,53± 0,05) · 10−18 18,54

Tabelle 4.4: Berechneter Wirkungsquerschnitt σ und umgerechneter Verbreiterungs-

koeffizient ζp der Fit-Funktionen aus den Abbildungen 4.7 und 4.8.

Die Fehlerbalken entsprechen dabei der umgerechneten Standartabweichung der Li-

nienbreite jedes Zustands. Dies rechtfertigt die annahme, dass der Wirkungsquer-

schnitt mit steigender Hauptquantenzahl abnimmt. Wie bereits erwähnt überwiegt

die Wechselwirkung des Elektrons mit dem Störatom wodurch diese separat be-

trachtet werden. Dies kann dazu genutzt werden um effektiv Stoßprozesse langsamer

Elektronen zu untersuchen[25]. Diese Näherung basiert auf drei Punkten [26].

• Die Reichweite der Wechselwirkung ist klein gegenüber der Teilchendistanz.
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4 Ergebnisse

• Die Teilchendichte ist gering, wodurch die einzelnen Stöße unabhängig von

vorherigen Stößen sind

• Der Stoß ist so kurz, dass Bindungsenergien vernachlässigt werden können.

Es lässt sich dann ein Fermi-Pseudopotential herleiten, das nur von der s-Wellen

Streulänge a abhängt [27].

Vpsuedo(r) =
2π~2a

me

δ(r) (4.17)

Nach [25] kann a, abhängig von der Art des Streuatoms oder -moleküls und dem

Elektron- sowie Kernspin, positiv oder negativ sein.

In [21] wurden für verschiedene Edelgase als Störgas ebenfalls Wirkungsquerschnitte

für die Depopulation von Rydbergzuständen (Fluoreszenlöschen, engl. quenching)

berechnet und mit unterschiedlichen theoretischen Modellen verglichen. Die größ-

te Übereinstimmung zwischen Experiment und Theorie ergab sich dabei für die

theoretische Berechnung des Wirkungsquerschnitts mittels der Born-Oppenheimer-

Näherung und einem Fermi-Pseudopotential [22], wobei auch hier eine abnehmende

Tendenz zu beobachten war.

Der berechnete Wirkungsquerschnitt ist abhängig von der Art des Störgases, so-

wie dem Quantendefekt der benachbarten Zustände des Rydberatoms[21]. Die dort

berechneten Wirkungsquerschnitte liegen wie auch die hier bestimmten Werte im

Bereich von 10−18 m2 - 10−17 m2 für die dort betrachteten Edelgase.
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5 Zusammenfassung und Ausblick
Ziel dieser Arbeit war es Stoßprozesse von Rubidium und Stickstoff, sowie die Abhän-

gigkeit des Ionisationsstroms von der Rubidiumkonzentartion und der Rabifrequenz

mittels optogalvanischer Spektroskopie zu untersuchen.

Das theoretische Modell der Abhängigkeit des Ionisationsstroms von der Rabifre-

quenz passt noch nicht ganz zu den experimentellen Daten. Dabei ist die Haupt-

fehlerquelle die Ungenauigkeit der Laserleistung in der Zelle und damit der Ra-

bifrequenz selbst. Durch festgesetztes Rubidium an den Zellwänden und ungenaues

Einstellen sowie Schwankungen der Laserleistung führen dazu, dass weniger Leistung

für die Anregung der Atome in der Zelle ankommt. Dies würde in einer Korrektur zu

einer Verschiebung der Messdaten zu kleineren Rabifrequenzen führen, was in einem

besseren übereinstimmen des theoretischen Verlaufs mit den Messdaten resultieren

könnte. Weiterhin könne das Modell um Zerfälle des ersten angeregten Zustands

durch Stöße mit Stickstoff erweitert werden, was zu einer weiteren Verbesserung

führen könnte.

Weiterhin wurde der Ionisationsstromverlauf für sinkende Rubidiumkonzentratio-

nen beobachtet. Messbar war der Ionisationsstrom dabei, trotz der kurzen optischen

Weglänge durch die Zelle von nur 1 cm, bis zu Konzentrationen von unter 1 ppm.

Dies ist besonders für die Anwendung als Gassensor von Nutzen. Wie ein Vergleich

mit [28] zeigt ist der für diese Arbeit verwendete Aufbau sowohl schneller und hat

auch, auf die optische Weglänge gerechnet, ein sehr niedriges Detektionslimit. Diese

könnte, wie in der Abhängigkeit von der Rabifrequenz zu sehen ist, durch erhöhen

der Laserleistung, sowie verlängern der optischen Weglänge erhöht werden, da durch

beide Maßnahmen die Anzahl an angeregten Atomen und somit auch die Anzahl an

potenziell möglichen Ladungsträgern ansteigt.

Die Druckverschiebung durch elastische Stöße mit Stickstoff konnte nur schwer be-

obachtet werden. Für geringe Drücke zeigte sich eine charakteristische Verschiebung,

die jedoch für höhere Drücke von einer anderen Veschiebung überlagert wurde. Die

Form lässt dabei auf einen Stark-Shift schließen, dessen Herkunft nicht eindeutig auf

die freien Ladungsträger zu bestimmen war.

Für die lineare Druckverbreiterung des Stromsignals wurden aus Fit-Funktionen

Verbreiterungskoeffizienten für fünf Rydbergzustände bestimmt. Aus diesen wurde

dann jeweils ein Wirkungsquerschnitt für die Streuung von langsamen Elektronen

bestimmt, welcher eine leicht abnehmende Tendenz für höhere Quantenzahlen auf-

weiset. Dieser liegt dabei im Bereich von 10−18 m2, was durch andere Arbeiten

[21, 22] bestätigt werden kann.
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Wird das Ventil geschlossen, steigt der Druck in der Zelle und das Dif-

fundieren von Rubidium wird gehemmt. . . . . . . . . . . . . . . . . 16

4.1 Skizze eines Drei-Niveau-Systems mit zusätzlichem vierten ionisierten
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