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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 Moglichkeit einen solchen Gassensor
zu realisieren ist die Rydberganregung eines ausgewihlten Atoms oder Molekiils,
das dann durch Stofle mit anderen Teilchen ionisiert. Der dadurch messbare Ioni-
sationsstrom ist abhéngig von der Konzentration des betrachteten Stoffs und gibt
damit direkt Auskunft iiber die selbige [1, 2]. Da der Rydbergzustand {iber eine Zwei-
Photonen-Anregung realisiert wird, werden sehr selektiv nur die zu untersuchenden
Atome und Molekiile angeregt, wodurch nur diese einen Beitrag zum lonisationss-
trom geben kénnen.

Um Atome und Molekiile in einen Rydbergzustand anzuregen bedarf es Laser, die bei
geeigneten Wellenldngen genug Leistung zur Verfiigung stellen um die gewiinschten
Ubergénge anzutreiben. Durch die Weiterentwicklung von Lasern in der Vergangen-
heit kann man davon ausgehen, dass dies in wenigen Jahren fiir die meisten Atome
und Molekiile der Fall sein wird.
Die Bindungsenergie von Elektronen im Rydbergzustand ist gering, wodurch diese
leicht ionisiert werden konnen. Die Messung des dabei entstehenden lonisations-
stroms kann, alternativ zu optischen Messungen, dazu genutzt werden um ausge-
wihlte Atome oder Molekiile zu detektieren.
Die Gasdetektion am Beispiel von Rubidium ist die Grundidee des Projekts fiir das
diese Arbeit einen Beitrag leisten soll. Der Schwerpunkt liegt dabei auf dem do-
minierenden Prozess der Stoffionisation durch St68e mit einem Hintergrundgas, im
Falle dieser Arbeit mit Stickstoft.
Dazu wird in Kapitel 2 zunéchst auf die theoretischen Grundlagen die dieser Arbeit
zugrunde liegen, eingegangen. Die Eigenschaften von Rydbergatomen sowie Prozes-
se, die zu deren lonisation fiihren, 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 Ubergéngen und Prozesse, die zu deren Verbreiterung fithren.

In Kapitel 3 wird kurz auf den Aufbau des Experiments eingegangen. Dabei wer-
den die zwei Aufbauten fiir die Rydberganregung und die Grundzustandsspektro-
skopie von Rubidium kurz vorgestellt.
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Die experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit werden in Kapitel 4 vorgestellt. Unter-
sucht wird die Abhéngigkeit des Ionisationsstroms von der Rubidiumkonzentration
und der Rabifrequnez.

Der Einfluss von Stofiprozessen, genauer gesagt die druckabhéngige Verschiebung,
sowie Verbreiterung (3, 4], sollen zudem Gegenstidnde genauerer Betrachtung sein.
Aus der Charakterisierung der Verbreiterung durch einen Verbreiterungskoeffizien-
ten wird dann der Wirkungsquerschnitt von Sto8en langsamer Elektronen mit Stick-
stoff berechnet.

Abschlieflend werden in Kapitel 5 die Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst und
ein Ausblick fiir zukiinftige Anwendungen gegeben.



2 Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel geht es um die physikalischen Grundlagen dieser Arbeit. Hier-
bei wird zunéchst kurz auf Rydbergatome und deren Eigenschaften eingegangen, da
diese in der Literatur [4, 5, 6] ausfiihrlich besprochen werden. Der Quantendefekt,
sowie die Vorgénge der Ionisation werden dabei genauer betrachtet.

Anschlielend wird auf die Wechselwirkung von Atomen und Licht eingegangen. Da-
bei wird zunéchst das Drei-Niveau-System zum Anregen von Atomen eingefiihrt,
sowie der Effekt der elektromagnetisch induzierten Transparenz (EIT) besprochen.
Da die durchgefiihrten Messungen auf der optogalvanischen Spektroskopie basieren
wird auch der grundlegende Unterschied zwischen optischem und Stromsignal ge-
zeigt.

Abschlielend werden verschiedene Linienverbreiterungsmechanismen betrachtet.

2.1 Rydbergatome

Wird ein Atom so angeregt, dass ein Elektron eine hohe Hauptquantenzahl n und
damit wasserstoffahnliche Figenschaften aufweist, wird es als Rydbergatom bezeich-
net. Der klassische Abstand zwischen Atomkern und Elektron skaliert mit n? und
kann dabei leicht mehrere hundert nm annehmen. Durch den groflen Abstand zum
Atomkern ist die Bindungsenergie des Rydbergelektrons FE,, klein und das Dipolmo-
ment d, sowie die Polarisierbarkeit o grof.

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 fiir 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 kugelfor-
mig ab und werden dabei nicht vom Valenzelektron beeinflusst. Ein solches System
hat eine wasserstoffihnliche Struktur und kann mathematisch als solches betrachtet
werden.
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Die Bindungsenergie eines Wasserstoffzustandes ist gegeben durch

h e
_ C}}" . mit Ry, = ¢ (2.1)

E, = =
8ceah?

n

Hierbei ist m, die Elektronenmasse, e die Elementarladung, ¢ die Lichtgeschwindig-
keit, €y die elektrische Feldkonstante und A das Plank’sche Wirkungsquantum.
Zustédnde 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
Verénderung des Coulomb-Potentials aufgehoben.

Es lésst sich nun ein ,Quantendefekt” d); einfiihren, der die Hautquantenzahl n zu
einer effektiven Hauptquantenzahl n* = n — §); reduziert. Berechnet werden kann

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

b= > —(n_éido)i, (2.2)

i=0,2.,4, ...

wobei die Koeffizienten ¢; experimentell bestimmt werden miissen. Der Quantende-
fekt d;; wird mit zunehmender Drehimpulsquantenzahl [ 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 wasserstoffahnlicher.

2.1.2 lonisation von Rydbergatomen

Bei der Ionisation von Atomen entstehen freie Elektronen und Ionen. Dabei gibt es
verschiedene Moglichkeiten 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 Stéfe sowie durch Schwarzkorper-
strahlung.

Da durch Ionisationsprozesse die Anzahl an Rydbergatomen sinkt, kann die Ioni-
sationsrate auch als Zerfallsrate I',, betrachtet werden. Wie auch bei jedem ande-
ren Zerfall beobachtet man auch hier eine Linienverbreiterung, da die Lebensdauer
verkiirzt 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 iibertragen.



2.1 Rydbergatome

Dies ist jedoch nur méglich, wenn die Energie des Photons mindestens der Austritts-
arbeit des Elektrons entspricht. Diese ist vom Metall abhingig.
Die Energie Ep;, eines Photons der Wellenldnge \ ist gegeben durch

Epy, = —~ (2.3)
Der im Experiment verwendete blaue Laser, um Rubidium von der D1-Linie in einen
Rydbergzustand anzuregen, wird bei einer Wellenlédnge von etwa 474 nm betrieben.
Daraus ergibt sich die Energie eines Photons zu 2,61 eV. Die Austrittsarbeit aus
Rubidium betragt 2,26 ¢V [9]. Somit reicht die Energie der Photonen des blauen
Lasers um durch den photoelektrischen Effekt Elektronen aus Rubidium zu l6sen.

Zustand ‘ geometrischer Querschnitt oy

5P /2 1,3-107%'m? [10]

22512 5—10-10"*'m? [11]
Tabelle 2.1: Die Tabelle enthélt die geometrischen Querschnitte des ersten angereg-
ten Zustands sowie eines Rydbergzustandes von Rubidium.

Die Energie der Photonen reicht auch um Rydbergzustéinde zu ionisieren. Fiir die
Ionisationsrate der Photoionisation I'py, [8] gilt

th =p-C:0g (24)

wobei o der geometrische Querschnitt des Atoms und p die Anzahl der Photonen im
Anregungsvolumen V ist. Diese Anzahl berechnet sich wiederum aus der Leistung
des Lasers P und der Léange der Zelle [

P-l-)

= a (2:5)

Fiir den verwendeten blauen Laser mit einer Wellenléinge von 474 nm und einer
Leistung von 50 mW ergibt sich eine Photoionisationsrate von

th ~ 19 kHz (26)

Wie bereits erwédhnt, konnen Rydbergatome nicht nur durch Photoionisation ioni-
siert werden, sondern auch durch Stéle mit andern Teilchen.
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Stoflionisation

Durch die Bewegung der Atome und Molekiile kommt es unweigerlich zu StoBen
untereinander. Dabei unterscheidet man zwischen elastischen und inelastischen Sto-
Ben. Bei inelastischen Stoflen kann das betroffene Atom durch die Energieiibertra-
gung weiter an- oder abgeregt werden. Dies fiithrt zu einer Verkiirzung der Lebenszeit
des eigentlich angeregten Zustands. Diese Verkiirzung fithrt zu einer Vergréflerung
der Energieunschérfe und somit auch zu einer Verbreiterung der Spektrallinie.
Elastische Stofle hingegen verschieben das Energieniveau des Elektrons statistisch.
Aus der Summe der Verschiebungen ergibt sich dann eine effektive Verbreiterung.
Nimmt ein gestoflenes Atom Energie auf, so kann es, falls es schon hoch angeregt
ist, auch ionisiert werden. Wichtig fiir die Ionisationsrate ist dabei die Dichte an
Storteilchen wie etwa anderen Atomen oder Molekiilen ng, die relative Geschwindig-
keit der Teilchen zueinander v, und der Wirkungsquerschnitt o der betrachteten
Atome. Daraus ldsst sich die Ionisationsrate durch Stéfe aufstellen

I's = ng - Vral - Og (27)

Ionisation durch Schwarzkorperstrahlung

Da die verwendete Zelle aufgeheizt wird, kann Schwartzkorperstrahlung auch eine
Quelle fiir Ionisaton sein. Diese kann aufgrund der kleinen Energieabstdnde benach-
barter Rydbergzustinde angeregte Atome direkt oder auch schrittweise ionisieren.
Die Linienverbreiterung durch Absorbtion von Schwarzkorperstrahlung wird jedoch
in [12] auf etwa 1 kHz geschétzt. Dieser Beitrag kann bei den im Experiment gemes-
senen Linienbreiten von mehreren MHz jedoch vernachléssigt werden.

Unabhéngig von ihrem Weg werden bei der Ionisation Ladungstriger frei. Diese
Ladungstréger, je ein Elektron und ein Kation, kénnen mithilfe eines externen elek-
trischen Feldes als elektrischer Strom detektiert werden. Der maximal zu erwarten-
de Strom [ ergibt sich dann aus der Dichte an Atomen in einem zu betrachtenden
Zustand np in einem Anregungsvolumen V', der Elementarladung e und der Ionisa-

tionsrate I'joy.
I=np -Tin-V-e (2.8)

Tatséchliche Messwerte konnen diesen Wert aufgrund verschiedener Verluste wie
beispielsweise Rekombination nie erreichen.
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2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

Durch Absorption von Photonen ist es moglich Atome in verschiedene Energieni-
veaus anzuheben. Durch die Kombination verschiedener Energieniveaus und deren
Kopplung durch Lichtfelder konnen Effekte wie beispielsweise die elektromagnetisch
induzierte Transparenz auftreten.

Die Frequenz des Lichtes, das benotigt wird um zwei Zusténde 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

Will man die Wechselwirkung zwischen e ot e ot et s
Licht und Atomen beschreiben, eignet A :
sich fiir 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
hoher liegenden angeregten Zustand |e)
mit einer Zerfallsrate I'ye und einem

energetisch noch hoher gelegenen Zu-

stand, beispielsweise einem Rydbergzu-
tand |r) mit der Zerfallsrate I',.

Die beiden Zustdnde |g) und |e) sind
mittels eines leistungsschwachen, so ge-

nannten Probe-Lasers mit der Frequenz
Wrge Mmit einer Verstimmung A, =
Wrge — Woge gekoppelt. Ein leistungsstér-
kerer Coupling-Laser mit der Frequenz Yy YV |g>
Wrer und der Verstimmung Aq, = Wrer —

woer koppelt die beiden Zusténde |e) und Abbildung 2.1: Skizze eines Drei-Niveau-
7). Systems in Leiterscl'qema mit eingezeich-
Die Wahrscheinlichkeitsamplitude zwei- Deten Laser- und Ubergangsfrequenzen,

er Zusténde oszilliert dabei mit der Ra- Verstimmungen und Rabifrequenzen so-
bifrequenz € wie Zerfillen. In Rot und Blau sind die

zwei Anregungswege in den Zustand |e)

di: - By . .
QO = Jh j (2.9) eingezeichnet.
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Dabei ist dj; das Dipoliibergangsmoment und und Ej; die elektrische Feldstéirke des
Lichtfeldes des betreffenden Ubergangs.

Mathematisch kann dieses System durch eine Summe aus Hamilton-Operatoren be-
schrieben werden unter der Voraussetzung, dass man die Zerfélle I';; vernachldssigt.

H = Hy + Hy, + Hww (2.10)
Wobei sich fiir den Anteil des Atoms

Hy = hewoge|e) €] + Pwoge + woer) 1) (7] (2.11)

und den Anteil des Lichtfeldes

1 1
Hy, = hwige (ageage - 5) + AWLer (aeragr - 5) (2.12)

ergibt. Dabei sind af und @ die Erzeugungs- beziehungsweise Vernichtungsoperato-
ren des Lichtfeldes.

Fiir den Wechselwirkungsoperator Hww gilt, unter der Annahme, dass die Wellen-
lange des Lichts deutlich grofer ist als das Atom,

Yy
2

h$2

(€)oo + lgelal,) + 2 (le)glaee + o) elaly) — (213)

Hww =

Driickt man diesen Hamilton-Operator in der Basis seiner Eigenzustédnde aus und
verschiebt den Nullpunkt, erhélt man mit Age = wWee — Wige UNd Ay = Wer — Wrer

Qge
H = ;;e —QA*ge 2€r (2]‘4)
0 = —(Age+Ag)

Bis jetzt wurden allerdings mogliche Zerfélle vernachlassigt. Um diese zu beriick-
sichtigen wird die sogenannte Dichtematrix

Pgg  Pge  Pegr
p=e)el = | pg Pec Per (2.15)
prg Pre  Prr

eingefiihrt, deren Diagonalelemente die Population der Zustdnde und deren Neben-
diagonalelemente die Kohdrenzen beschreiben. Diese Dichtematrix wird dann mittels
der Liouville von Neumann Gleichung [13] zeitlich entwickelt.

dp

il = [H.p] +ihL(p) (2.16)
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Dabei wird die klassische Liouville von Neumann Gleichung um einen dissipativen
Lindbald-Operator L(p) erginzt, der alle moglichen Zerfélle des Systems beinhaltet.
Fiir das Drei-Niveau-System aus Abbildung 2.1 ergibt sich dieser zu

F € er
Fgepee _Tgpeg _F2 prg
Pge er Lge
L(Ig) = _Tgpge 1jerlorr - Fgepee - (FT + § ) Per | . (217)
Ige
_Fger Pgr — <% + 2g ) Pre _Ferprr

Beitriage die die Population oder Kohérenzen erhéhen haben ein positives Vorzei-
chen, wihrend Beitriage die die Selbigen verringern eine negatives Vorzeichen haben.
Die Liouville von Neumann Gleichung ergeben die sogenannten optischen Blochglei-
chungen. Die Losung dieser beschreiben dann die zeitliche Entwicklung der Dichte-
matrixelemente.

2.2.2 Elektromagnetisch induzierte Transparenz

Wie eben behandelt, kann die Anregung
Re(X), Im(X) [a.u] eines Rydbergzustandes mit einem Drei-
Niveau-System in Leiterschema wie in
Abbildung 2.1 beschrieben werden.
Fiir den Fall der Zweiphotonenresonanz,
also fir den Fall A, + Ay = 0
beobachtet man in einem optisch dich-
ten Medium ein Transparenzfenster fiir
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)-

Abbildung 2.2: Realteil (magenta) und Zustands resultiert.

Imaginérteil (blau) der Suszeptibilitit Dabel ist die Qirektg Anregung  iiber
eines Drei-Niveau-Systems. g) — le) allein mittels des Probela-
sers moglich, als auch durch Einbeziehen

des |r)-Zustandes tiber |g) — |r) — |e). Der vollstindige Rabizyklus zwischen
Zustand |e) und |r) bewirkt ein negatives Vorzeichen der Wellenfunktion der indirek-

>

ten gegeniiber der direkten Anregung. Daraus resultiert die angesprochene negative
Interferenz der beiden Wege, wodurch die Anregung des |e)-Zustands nicht mehr
moglich ist.

Dieses sogenannte EIT-Fenster ist auch in der Suszeptibilitédt x zu beobachten. Die
Suszeptibilitét ist eine komplexe Zahl, beschreibt das Antwortverhalten eines Medi-
ums auf ein Lichtfeld und ist proportional zu —pes. Der Brechungsindex wird vom
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Realteil der Suszeptibilitdt beschrieben, wihrend der Imaginérteil die Absorption
des Mediums darstellt. Abbildung 2.2 zeigt den Verlauf der Suszeptibilitat fiir 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 Verhéltnis
von Signal zu Rauschen.

Wiéhrend bei der Optischen Spektroskopie iiber viele Messungen gemittelt werden
muss, bietet die optogalvanische Spektroskopie eine deutlich schnellere Alternative
wie Abbildung 2.3 zeigt.

= <

=4 15 min £ 4 0,1s

a g

B £ 6

é 2 g

. R

< 72]

=0 !
-500 0 500 - -500 0 500
Verstimmung A [2n MHz]| Verstimmung A [2n MHz]

Abbildung 2.3: Gemitteltes optisches Signal des EIT nach 15 Minuten (links) im
Vergleich zum Tonisationsstromsignal nach nur 0,1 Sekunden. Aus [14]

Zusétzlich zum Hauptpeak wird bei der optogalvanischen Spektroskopie ein Neben-
peak sichtbar. Bei der optischen Messung beobachtet man eine Verringerung der
Absorption aufgrund des sich 6ffnenden EIT-Fensters. Dieses Fenster 6ffnet sich,
wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, da bei der Zwei-Photonen-Resonanz die
Absorption des Mediums verschwindet. Diese ist abhéingig von den Kohérenzen.
Das Stromsignal kann auch ohne Kohérenzen beobachtet werden, da hier der Ionisa-
tionsprozess entscheidend ist. Aufgrund der thermischen Geschwindigkeit mancher
Atome konnen auch andere Hyperfeiniibergéinge durch die Dopplerverschiebung in
einen Rydbergzustand angeregt werden. Diese kdnnen auch ionisiert und damit de-
tektiert werden.

10



2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

2.2.4 Linienbreite von Spektrallinien

Wie bereits erwihnt ist die Linienbreite eines Ubergangs endlich und héngt von der
Storung durch die Umgebung ab. Hier soll nun kurz auf die natiirliche Linienbreite,
sowie verschiedene Verbreiterungsmechanismen eingegangen werden.

Natiirliche Linienbreite

Die natiirliche Linienbreite eines Ubergangs ergibt sich aus der Lebensdauer des
angeregten Zustandes, der durch spontane Emission in einen energetisch tiefer gele-
genen Zustand iibergeht.

Aufgrund der Heisenberg’schen Unschérferelation konnen Energie und Zeit nicht
gleichzeitig beliebig genau bestimmt werden. Fiir einen Ubergang mit einer Energie-
differenz AE = Awh und einer Lebensdauer des angeregten Zustands 7, ergibt sich
demnach

AET, >h = Aw> S (2.18)

Tn

Aw entspricht dann der natiirlichen Linienbreite des beobachteten Ubergangs, da
sie nur von der Lebensdauer des angeregten Zustands abhéngig ist.

Thermische Verbreiterungen

Atome in der Gasphase sind stidndig in Bewegung. Die Geschwindigkeit mit der sie
sich bewegen ist von der Temperatur abhéngig und folgt der Maxwell-Boltzmann-
Verteilung. Die eindimensionale mittlere Geschwindigkeit ergibt sich dann zu

8kpT

TIMA

(2.19)

T =
wobei kg 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
W' =wp — kv, (2.20)

die zudem von der tatsédchlichen Frequenz des Lasers wp, und dessen Wellenvektor
k abhéngt. 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 fiir die Anzahl der Atome mit einer
Geschwindigkeit v, in einem Intervall dv,

Nno )2
v, = — = /" d, 2.21
n(v,)dv N e v (2.21)
mit der Atomdichte ng. Unter Zuhilfenahme der Laserfrequenz wy, ergibt sich v, =
c¢(w/wy, — 1) und dv, = (¢/wr,)dw. Die Anzahl der Atome mit einer Absorptionsfre-
quenz w im Frequenzintervall dw berechnet sich damit durch

U _ =, 2
dw — [e(w—wr)/(@wL)? ., 2.22
n(w)dw NG e w (2.22)
Die Losung von Gleichung 2.22 ist eine Gaufifunktion [5], die symmetrisch zu wy, ist.
Daraus ergibt sich durch Einsetzen von v eine Dopplerbreite von

w [8kgT - In(2
1—‘Doppler = ?L : BT() (223)

Aufgrund der Bewegung der Atome und des endlichen Durchmessers eines Laser-
strahls gibt es noch einen weiteren Effekt, der zu einer Linienverbreiterung fiihrt.
Durch die mittlere Geschwindigkeit ¥ halten sich die Atome nur eine bestimmte Zeit

!

t= (2.24)

<

im Laserstrahl mit der Strahltaille [ auf. Wird die Zeit, in der die Atome mit dem
Licht wechselwirken konnen, kleiner als die natiirliche Lebensdauer, so ergibt sich
fiir einen Laser mit Gaufl’schem Intensitatsprofil nach [15] eine Flugzeitverbreiterung
von .

m:% 2 In(2) (2.25)

Druckverbreiterung

Da Atome miteinander wechselwirken, miissen auch Stofie von Atomen unterein-
ander betrachtet werden.

Wie bereits in Abschnitt 2.1.2 erwéhnt, verringern inelastische Sto8e mit anderen
Atomen die Lebensdauer des angeregten Zustandes und konnen somit als Zerfallsrate
beschrieben werden. Fiir die Stofirate ergibt sich dabei

[t = nsUasos, (2.26)

wobei og den Wirkungsquerschnitt, vag die mittlere Relativgeschwindigkeit und ng
die Dichte an Storatomen beschreibt. Diese wiederum hédngt vom Partialdruck der
Storatome ab.
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2.2 Atom-Licht-Wechselwirkung

Elastische Stofle verschieben abhéngig vom Abstand von Stératom und angeregtem
Atom dessen Energieniveau. Da der Abstand R statistisch verteilt ist, fithrt dies zu
zufilligen 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 Ubergang beteiligten Niveaus, oszilliert mit der
Rabifrequenz Qgapn; aus Gleichung 2.9. Da diese von der elektrischen Feldstéarke des
Lichtfeldes abhéngt, steigt sie mit zunehmender Lichtintensitdat I an. Wird die Ra-
bifrequenz so groB, dass sie in der Nihe der Zerfallsrate des Ubergangs liegt, so
verkiirzt sich die Lebensdauer des angeregten Zustands durch stimulierte Emission.
Die Emission eines Photons ist dann also nicht immer spontan, sondern durch ein
anderes Photon ausgeldst. Die Verkiirzung der Lebensdauer fiihrt zur sogenannten
Leistungsverbreiterung, wodurch sich eine effektive Linienbreite I'og ergibt mit

/ / I , whel’
Fl = [2 + QQl%{abi =I4/1 + Ji t, mit [sat = W, (227)

Sa’

wobei A die Wellenlénge des Lichts und I, die Séttigungsintensitét ist. Diese be-
schreibt die Lichtintensitdt im Resonanzfall, bei der die natiirliche Linienbreite do-
miniert.
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3 Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel soll zunichst auf die verwendeten Ubergéinge von Rubidium und
anschlielend auf den generellen Aufbau des Experiments eingegangen werden.

3.1 Anregungsschema von Rubidium

nS

F=3
5P1/2 —— 1361,58 MHz
~~———F=2

PR A"
5 S]/ —— 3036 MHz
2

——F=

Abbildung 3.1: Anregungsschema von
8Rb mit Hyperfeinstruktur und Wellen-
lingen der Ubergiinge.

Fiir die Messungen dieser Arbeit wird
$Rb iiber den D1-Ubergang 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, 6ff-
net.

Der Probe-Laser koppelt, frequenzsta-
bilisiert, mit einer Wellenldnge von 795
nm den Grundzustand von Rubidium
5S1, F=3 mit dem 5Py, F=2 Zustand.
Der Coupling-Laser wird iiber die Re-
sonanz des Ubergangs vom 5Py, F=2
Zustand in einen Rydbergzustand nS
gescant, wobei n die Hauptquantenzahl
des Rydbergzustands ist. Fiir diese Arbeit
wurden die Zustdnde 22S, 24S, 27S, 29S
und 32S untersucht.

Durch das Andern des Rydbergzustands
muss auch die Wellenlénge des Coupling-

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

Zustand bis 474 nm fiir den 32S Zustand.

Abbildung 3.2 zeigt den schematischen Aufbau des fiir diese Arbeit relevanten Teils
des Experiments. Ein genauerer Aufbau der verwendeten Laser und deren Aufberei-

tung fiir das Experiment kann in [16] gefunden werden.
Fiir das Experiment werden zwei grundlegende Messungen durchgefiihrt, 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 gegenldufig in die
Zelle, wodurch nur Atome mit einer verschwindenden Geschwindigkeitskomponente
in Richtung der beiden Strahlen von beiden Lasern angeregt werden konnen.

[ Nd \ [ Faserkoppler
— M2-Pléttchen

Spiegel

polarisierender
Strahlteiler

Block
Zelle

Photodiode

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 griine Pfeil zeigt das Einstromen 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 hoher die Temperatur, desto mehr Rubidium geht in die Gas-
phase iiber und desto hoher 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 erhéht werden kann. Mit ho-
herem Druck in der Zelle sinkt die mittlere freie Wegldnge wodurch das Rubidium
nur noch schwer in die Zelle diffundiert und die Anzahl an noch nicht ionisierten
Rubidiumatomen sinkt.

Durch Offnen des Schmetterlingventils kann nach ende der Messung die Zelle wieder
ausgepumpt werden.
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3.3 Grundzustandsspektroskopie

Die Intensitét der beiden Laser kann durch das Drehen der A/2-Plittchen vor den
Faserkopplern eingestellt werden. Dabei wird fiir die EIT-Messung fiir den 795 nm-
Laser eine Leistung von 20 uW eingestellt, da man sich so in einem geséttigten
Zustand befindet wodurch zwar eine Leistungsverbreiterung auftritt, welche aber im
Vergleich zu anderen Lineinverbreiteungen noch klein ist [8]. Fiir den 474 nm-Laser
wird jeweils die maximal mdgliche 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 Stoffio-
nisation freiwerdenden Ladungstriager separiertt. Diese Elektroden sind mit einem
Verstéarker, bei dem die Gréfenordnung der Verstéarkung eingestellt werden kann,
verbunden, da der zu erwartende Strom in einem Bereich von wenigen nA zu erwar-
ten ist und so moglichst 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 durchgefiihrt.

Dabei wird der Spiegel hochgeklappt, sodass der blaue Laser nicht mehr in die Zelle
strahlt und keine Rydberganregung mehr stattfindet, siche Abbildung 3.2.

Im Gegensatz zur Rydberganregung, bei dem der rote Laser auf den D1-Ubergang
frequenzstabilisiert ist, wird er hier iiber den Ubergang gescannt. Mittels der Pho-
todiode wird die frequenzabhéngige Intensitiat des Lasers detektiert. Dabei sinkt die
Intensitéit, wenn die Laserfrequenz die Resonanzfrequenz eines Ubergangs trifft, da
dann ein Teil des Laserlichts absorbiert wird.

Durch das Einstromen von Stickstoff wird wieder die mittlere freie Weglange in der
Zelle reduziert und somit auch die Anzahl der diffundierenden Rubidiumatome, was
sich in einer Verringerung der Absorption duflert.
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4 Ergebnisse

In diesem Abschnitt soll es um die experimentellen Ergebnisse gehen. Dabei wird
zunéchst die Abhéngikeit des Ionisationsstroms von der Coupling-Rabifrequenz und
der Rubidiumkonzentration gezeigt. Anschliefend wird die druckabhéingige Verschie-
bung sowie dir druckabhéngige Verbreiterung des beobachteten Ionisationssignals fiir
verschiedene Rydberzusténde vorgestellt und charakterisiert.

Zuletzt wird aus der druckabhéngigen Verbreiterung ein Wirkungsquerschnitt fiir
die einzelnen Rydbergzustédnde berechnet.

4.1 lonisationsstrom in Abhangigkeit der
Rabifrequenz

Wie bereits in Abschnitt 2.2.1 erwahnt, ist die Rabifrequenz Q2 vom Dipoliibergangs-
matrixelement d des Ubergangs sowie der elektrischen Feldstirke des Lichtfeldes E
durch die Abhéngigkeit
Q=-——- 4.1
- (4.1)
gegeben. Die elektrische Feldstéarke des Lichtfeldes E hidngt wiederum von der Leis-
tung des Lasers P, ab. Fiir einen Laser mit einem Gauf3-Profil ergibt sich
4P,
E=./— 4.2
ml2ceq (42)
mit der Strahltaille [, der Lichtgeschwindigkeit ¢ und der elektrischen Feldkonstante.
Durch Einsetzen von Gleichung 4.2 in Gleichung 4.1 ergibt sich fiir die Rabifrequenz

d [ 4P
Q=—- =

h\ ml2cey

(4.3)

Fiir die verwendeten Laserleistungen ergeben sich dann die Rabifrequenzen aus Ta-
belle 4.1. Der maximal zu erwartende Ionisationsstrom I kann durch

I=¢- MRy V. P33 FIon (44)

berechnet werden. Dabei entspricht e der Elementarladung, ng;, der Rubidiumdichte,
V' dem Anregungsvolumen, I'y,, der lonisationsrate und p33 dem Dichtematrixele-
ment des Rydbergzustands eines Drei-Niveau-Systems.
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4 FErgebnisse

Leistung P, [mW] | Rabi-Frequenz Q¢ [2r MHz]
20 2,34
65 2,66
80 2,95
95 3,22

Tabelle 4.1: Verwendete Laserleistungen mit berechneten Rabifrequenzen.

Die lonisationsrate setzt sich dabei aus allen beteiligten Mechanismen zusammen
und kann aus der Linienbreite abgeschéatzt werden. Mogliche Beitrédge sind Kollisio-
nen mit Grundzustandsatomen von Rubidium und Stickstoff sowie Elektronen,
Schwarzkorperstrahlung und Photoionisation. Der dominierende Anteil ist dabei je-
doch die Ionisation durch Sté88e mit Stickstoff, sodass die anderen eitridge vernachlés-
sigt werden kénnen. Das Dichtematrixelement des Rydbergzustands ps3 kann, wie in
Abschnitt 2.2.1 vorgestellt, mittels der Liouville von Neumann Gleichung berechnet
werden.

Die Ionisationsrate I',, wird, da sie als Zerfallsrate der Rydbergzustands betrachtet
werden kann, aus der Linienbreite des Signals abgeschétzt. Dazu miissen jedoch erst
Verbreiterungsmechanismen, die keinen Beitrag zur lonisation geben, berechnet und
von der beobachteten Linienbreite abgezogen werden.

Trotz der gegenldufigen Strahlen von Coupling- und Probe-Laser mit den Wellen-
vektoren k¢ und kp beobachtet man durch die Zwei-Photonen-Anregung fiir den 32S
Zustand eine Dopplerverbreiterung von

k
T boppler = Lge (1 — k—c) ~ 2 - 3,9 MHz (4.5)
P
Parameter Wert Da die Zelle mit einem Ofen auf 100°C ge-
heizt wird, wird auch fiir die thermische Ge-
Ty 5,75 - 2~ MHz [17] schwindigkeit eine Temperatur von 373 K
r 0 MHz angesetzt. Mit der Masse von Rubidium aus
Fer 0 MH [17] ergibt sich fiir die mittlere thermische
&t g Geschwindigkeit
ng = PFZ 0,4 - 27 MHz % T
Ty = Tion 8- 27 MHz Trp = 1/ 2 A 305 . (4.6)
TMRb s
Qe 8,3-2r MH o '
& 4 g Mit einer Strahltaille von [ = 0.0011 m er-
Uth 0 m/s gibt sich damit eine Flugzeitverbreiterung

Tabelle 4.2: Verwendete Parameter pach [15] von

zur Berechnung von pss. 15
Ty, — le

2 1In(2) ~ 27-0,4 MHz (4.7)
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4.1 Ionisationsstrom in Abhédngigkeit der Rabifrequenz

Der Anteil der Druckverbreiterung kann aus den x4
Fitparametern des 32S Zustands aus Abbildung N t
4.7, auf die spéter néher eingegangen wird, aus ,"

Tabelle 4.3 abgelesen werden. Der Wert von !
2m-12,64 MHz kann als Linienbreite ohne Druck- -
verbreiterung interpretiert werden, wobei die Io- ','
nisationsrate nun durch Abziehen der berechne- !
1
i
1
1
\

s

ten Verbreiterungen mit 27 - 8 MHz abgeschétzt
werden kann. Entscheidend fiir den Ionisationss-

trom ist die Anzahl an Rubidiumatomen in der Y 1w
Zelle. Um zu bestimmen wie viel Rubidium sich ' ! f &)
]
I

in der Zelle befindet, wird eine Grundzustandss-

. . I /
pektroskopie durchgefiihrt. I;ge ’,r Qge /:
Jedoch kann nicht jedes Rubidiumatom in Ryd- i /
bergzustand angeregt werden. Um die Anzahl N ¥
an theoretisch maximal moglichen Rubidiuma- Ay Y 2>

tomen in der Zelle zu bestimmen, wird der in
Abschnitt 2.2.1 eingefiihrte Dichtematrixforma-
lismus verwendet. Dabei wird ein Drei-Niveau-
System wie in Abbildung 4.1 um ein weiteres
Niveau [i) erweitert. Dieses lonisationsniveau
wird nur iiber die Ionisationsrate des Rydberg-
zustands I'y,, = I’y bevolkert, wobei der Zyklus
durch einen Zerfall I'y; geschlossen wird, der wiederum durch die Flugzeitverbreite-
rung I'r, abgeschitzt werden kann.

Berechnet wird die Losung des stationdren Zustands, fiir den %§ = 0 gilt. Tabelle 4.2
listet die dazu verwendeten Zerfélle auf. Die Rabifrequenz des D1-Ubergangs wur-
de mit Gleichung 4.3 bestimmt, wobei fiir beide Uberginge von einer Verstimmung
von Age = Ag = 0 ausgegangen wurde. Da im Experiment die Strahlen gegenldufig
angeordnet sind geben Atome mit verschwindender Geschwindigkeitskomponente in
Richtung der Strahlen den gréfiten Beitrag. Da dies nur fiir einen Teil der Atome in
der Zelle gilt muss noch mit einem Boltzmann-Faktor gg von

Abbildung 4.1: Skizze eines Drei-
Niveau-Systems mit zusétzlichem
vierten ionisierten Zustand. Ein-
gezeichnet sind die moglichen
Zertille sowie die Rabifrequenzen
der Uberginge.

2
g = 27:’;% . exp (%) =Y g A~ 0,002 (4.8)
multipliziert werden. Die Dichtematrixelemente sind dann nur noch von der
Coupling-Rabifrequenz abhingig.

Da bei der Grundzustandsspektroskopie die Rubidiumdichte aller Hyperfein-Niveaus
bestimmt wird, muss noch mit einem Korrekturfaktor multipliziert werden, da nur
der 5S1/, 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 fiinf
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4 FErgebnisse

Zeemann-Niveaus aufgespaltet, woraus sich ein Faktor von 1—72 ergibt.

Abbildung 4.2 zeigt den gemessenen lonisationsstrom in Abhéngigkeit der Coupling-
Rabi-Frequenz.

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

7
Fion(Qc) =a- 5 0,002 - e - p33 - I'on (4.9)

1 0 T T T T

¢ Messdaten
gl | Theorie |

NR\)

1018

I
V x NRb

1 1 1 1

0 1 2 3 4
Coupling-Rabifrequenz [27-MHZz]

Abbildung 4.2: Ionisationsstrom pro Anzahl an Rubidiumatomen in Abhéingigkeit
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 fiir die selbe Schwankung.

Der Ionisationsstrom wurde fiir die vier Leistungen mehrmals gemessen. Dabei va-
riiert auch die Menge an Rubidium in der Zelle von Messung zu Messung, weshalb
der Tonisationsstrom pro Menge an Rubidium aufgetragen ist.

Wie man sieht stimmen die Messwerte, die trotz der Korrektur durch die Menge an
Rubidium schwanken, nur méfiig mit der Theorie iiber ein. Die Laserleistung in der
Zelle und damit die Rabifrequenzen der Uberginge sind dabei die groBte Fehlerquel-
le. Die Laserleistung schwankt iiber die Dauer der Messung, was die Berechnung
der Rabifrequenz verfilscht. Zudem kann die Laserleistung nicht exakt eingestellt
werden was zu einer zusétzlichen Verschiebung der Messdaten fiihrt. Ein Weiterer
entscheidender Punkt ist das festgesetzte Rubidium an den Winden 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 lonisationsstrom in Abhéngigkeit der Rubidiumkonzentration

Die Beriicksichtigung vieler Geschwindigkeitsklassen konnte eine zusétzliche Mog-
lichkeit zur Verbesserung der Theorie, abseits der Rabifrequenz fithren.

Um mehr Informationen iiber den experimentellen Verlauf zu erhalten miissten meh-
rere Messwerte sowohl fiir hohere als auch fiir niedrigere Rabifrequenzen ermittelt
werden.

Die Verbesserung des theoretische Verlaufs konnte dann dazu fiithren, dass die Mess-
daten und die Theorie besser iibereinstimmen.

4.2 lonisationsstrom in Abhangigkeit der
Rubidiumkonzentration

Der Ionisationstrom ist zusitzlich zu den Rabifrequenzen der betrachteten Ubergiin-
ge auch von der Rubidiumkonzentration abhéngig.

Bei dieser Messung wird der Verlauf des Ionisationsstroms in Abhéingigkeit der Ru-
bidiumkonzentration beobachtet. Dazu wird bei einer festgelegten Resvoirofentem-
peratur das Rubidium in die Zelle gedampft und durch Schliefen des Ventils und
gleichméfiges Einstromen von Stickstoff der Druck in der Zelle erh6ht und die Rubi-
diumkonzentration gesenkt, da mit steigendem Druck weniger Rubidium in die Zelle
diffundiert und somit mehr Rubidium ionisiert wird als nachstrémen kann.

3

Stromstérke I [nA]

0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25
Druck p [mbar]

Abbildung 4.3: Verlauf des gemessen lonisationsstroms in Abhéngigkeit des Drucks
in der Zelle. Fiir diese Messung wurde der Rydbergzustand 32S unter gleichen Mess-
bedingungen angeregt.
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4 FErgebnisse

Der Verlauf des lonisationsstroms ist fiir 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 stromt. Wie man sieht,
steigt der Ionisationsstrom nach Schlieffen des Ventils zusammen mit dem Druck
kurz an. Dies lasst sich durch eine steigende Anzahl an Stofivorgéingen erkldren, da,
wie bereits in Abschnitt 2.1.2 beschrieben, die Stofirate mit der Anzahl an Storteil-
chen ansteigt.

Da die Stofirate den grofiten Teil zur Ionisationsrate I'y,, beitréigt, ist dieser Anstieg
auch beobachtbar.

Nach kurzer Zeit fallt der Ionisationsstrom ab, was sich durch das Sinken der Rubi-
diumkonzentration erklédren lidsst. Zwar steigt die Anzahl an Storteilchen, was nach
Gleichung 4.10 eine Erhohung der Stofirate bewirkt und somit auch die lonisati-
onsrate erhoht, jedoch kollidieren nicht nur die Rubidimatome im Rydbergzustand
sondern auch die des ersten angeregten Zustands. Diese Stofle fithren dazu, dass die
Population des des 5P/, Zustands durch An- oder Abregung sinkt. Dadurch sinkt
die Anzahl an ionisierbaren Rydberatomen und somit auch der Ionisationsstrom.

T T T

4 n,/n,=716x10° |
10 - .
‘ . | IJL
5 B T T T _ _6 ]
—_ an/nNz—54,6><lO
< 4l ]
=
I:‘ .A_
3F ! ! ! *ﬂ
0.8 1 1 1
n,,/n,=12,1x10°
0.6 - .
e s s i e s et A
0.4 : : :
-400 -200 0 200 400

Verstimmung AC [27m-MHZz]
Abbildung 4.4: Verlauf des gemessen lonisationsstroms in Abhéngigkeit der Verstim-

mung des Coupling-Lasers A fiir drei verschiedene Verhéltnisse von Rubidium zu
Stickstoff. Fiir diese Messung wurde der Rydbergzustand 32S untersucht.
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4.3 Druckverschiebung verschiedener Rydbergzustédnde

Weitaus bedeutender ist jedoch, dass durch den erhohten Druck die mittlere freie
Weglénge, sinkt wodurch das Rubidium schwerer in die Zelle diffundiert. Nach gewis-
ser Zeit ist dann ein Grofiteil des Rubidiums in der Zelle ionisiert worden, wodurch
das Signal immer kleiner wird und schliellich im Rauschen verschwindet. Durch 6ff-
nen des Ventils sinkt der Druck, die freie Wegléange steigt und das Rubidium kann
wieder in die Zelle diffundieren.

Der Verlauf des Ionisationsstroms in Abhéngigkeit der Verstimmung des Coupling-
Lasers ist in Abbildung 4.4 fiir drei verschiedene Rubidiumkonzentrationen zu sehen.
Der kleinere Nebenpeak, der bei einer Verstimmung von etwa 240 27-MHz zu sehen
ist, kommt von Atomen, die aufgrund ihrer hohen Geschwindigkeit in den 5P/, F=3
Zustand angeregt wurden.

Dabei kompensieren die Atome durch den Doppler-Effekt genau die Verstimmung
des Probe-Lasers zur Resonanzfrequenz des 55, F=3 — 5P, F=3 Ubergangs.
Durch das Scannen des Coupling-Lasers werden dann auch diese Atome in den Ryd-
bergzustand angeregt, wo sie ionisiert werden kénnen.

Der Offset des Ionisationsstroms ist durch die Photoionisation von Rubidium gege-
ben. Dabei gibt nur das Rubidium, dass an den Wénden der Zelle kondensiert ist,
einen Betrag. Nur fiir festes Rubidium gilt die Austrittsarbeit, die, wie in Abschnitt
2.1.2 besprochen, von den Photonen des blauen Lasers {iberwunden werden kann.
Wie auch in Abbildung 4.3 zu sehen, sinkt die Grofle des Stromsignals mit abneh-
mender Rubidiumkonzentration, wobei zusétzlich auch die Druckverbreiterung zu
sehen ist.

Zu bemerken ist aulerdem, dass der Ionisationsstrom auch noch fiir Rubidiumkon-
zentrationen im parts per million (ppm) Bereich gut zu erkennen ist. Diese Eigen-
schaft ist besonders fiir die Detektion von Spuren von Gasen niitzlich.

4.3 Druckverschiebung verschiedener
Rydbergzustande

Bei dieser Messung wurde eine durch den Druck in der Zelle verursachte Verschie-
bung des Stromsignals untersucht. Abbildung 4.5 zeigt den Verlauf der iiber mehrere
Messungen gemittelten Verschiebung des Signals fiir verschiedene Rydbergzustinde.
Fiir hohere Driicke sinkt die Rubidiumkonzentration und somit auch die Signalqua-
litdt. Fir hohere Driicke 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-
fachern der Messdaten fiir hohere Driicke fiihrt. Dies konnte 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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Abbildung 4.5: Verschiebung des Stromsignals verschiedener Rydbergzustinde in
Abhéngigkeit des Drucks in der Zelle.

Die Messungen fiir den 22S und den 27S Zustand wurden bei einer hoheren Startkon-
zentration von Rubidium durchgefiihrt als die Messungen des 32S Zustands. Dadurch
kann auch noch fiir héhere Driicke ein Signal detektiert werden.

Der unterschiedliche Verlauf der Messreihen lésst darauf schlieflen, dass nicht nur
ein Effekt fiir die Verschiebung verantwortlich ist.

Fiir kleinere Driicke {iberwiegt die Druckverschiebung. In ein naiven Bild verkleinert
sich das Aufenthaltsvolumen der Elektronen durch die haufigen Stofe, wodurch die
Bindungsenergie erhoht wird [18].

Tatséchlich kann man annehmen, dass sich aufgrund des groflen klassischen Bahn-
radius eines Rydbergelektrons, im Inneren dessen mehrere hundert Stératome oder
-molekiile befinden [19]. Dadurch kann man das Rydbergelektron als quasifreies,
langsames Elektron betrachten, das durch elastische St68e mit den Storatomen sta-
tistisch, energetisch verschoben wird. Diese energetische Verschiebung der Elektro-
nen bewirkt dann eine Verschiebung des beobachteten Signals.

Bei hoheren Driicken ergibt sich fiir den 22S und den 27S eine schwécher werdende
Blau- und fiir den 32S Zustand sogar eine Rotverschiebung des lonisationsstroms.
Diese Rotverschiebung wiirde sich durch den Stark-Shift erkléren [20] lassen. Dabei
verschieben Photoelektronen in der Zelle und an den Zellwénden 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 fiir den 32S Zustand sieht. Fiir hohere Aus-
gangskonzentrationen von Rubidium, wie bei beiden Messungen des 22S und des
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4.4 Druckverbreiterung verschiedener Rydbergzustédnde

27S Zustands zu sehen ist, {iberwiegt der Anteil der Druckverschiebung, die wegen
eines vermutlichen Stark-Shifts abgeschwécht wird, aber dennoch dominiert.

4.4 Druckverbreiterung verschiedener
Rydbergzustande

Neben der Druckverschiebung lasst sich auch eine Druckverbreiterung des Ionisati-
onsstroms beobachten. Abbildung 4.6 zeigt den Verlauf der Linienbreite fiir mehrere
Messungen des 325 Zustands. Wie auch bei der Druckverbreiterung konvergiert der
Fit der Lorenzfunktion durch die verringerte Auflosung fiir gréflere Verstiarkungen
nicht mehr eindeutig, wodurch auch hier die Messdaten fiir hohere Driicke auffé-

chern.
Wie man sieht steigt die Linienbreite linear mit dem Druck in der Zelle an [3].
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Abbildung 4.6: Verlauf der Breite des 32S Zustands in Abhéngigkeit des Drucks
in der Zelle. Fiir hohere Driicke konvergiert der Fit an die Messdaten nicht mehr,
wodurch die Messdaten auffachern. Fiir diese Messungen wurde der 32S Zustand

angeregt.
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Die Druckverbreiterung wird dabei zum einen durch die Verkiirzung der Lebensdauer
des angeregten Zustands durch inelastische St68e mit Storteilchen und zum anderen
durch eine statistische, energetische Verschiebung der Elektronen durch elastische
StoBe verursacht. Die Stofirate I'syog ist dabei gegeben durch die Anzahl der Stor-
teilchen ng, der Relativgeschwindigkeit v, und dem Stoflquerschnitt o.

FStO =nNns- Urel * O (410)

Durch das Erhohen des Drucks nimmt die Anzahl an Stickstoff-Molekiilen, also an
Storteilchen, zu, wodurch die Stofirate zunimmt. Da die Stofirate als Zerfallsrate
aufgefasst werden kann, bedingt eine Vergréflerung der Stofirate eine Verkiirzung
der Lebenszeit des angeregten Zustands, was, wie bereits erwdahnt, nach der Heisen-
berg’schen Unschérferelation zu einer Erhéhung der Energieunschérfe und damit zu
Verbreiterung des Messsignals fiihrt.
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Abbildung 4.7: Gemittelte Verbreiterung mehrerer Messungen der Rydbergzustande
225, 27S und 32S mit Fit-Funktion 4.11.

Diese Verbreiterung des lonisationsstroms wurde fiir fiinf verschiedene Rydberg-
zustdnde untersucht. Dabei wurden mehrere Messungen durchgefiihrt und in den
Abbildungen 4.7 und 4.8 der Mittelwert gegen den Druck in der Zelle aufgetragen.
Fiir alle Zustande ergibt sich ein linearer Zusammenhang mit verschiedenen Stei-
gungen.

Um einen druckabhéngigen Verbreiterungskoeffizienten ¢, zu bestimmen wird eine
lineare Fit-Funktion

Fop) =C-p+0b (4.11)
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4.4 Druckverbreiterung verschiedener Rydbergzustédnde

angesetzt. Dabei ist sowohl (, als auch b ein Fit-Parameter, wobei letzterer als
Linienbreite ohne Druckverbreiterung interpretiert werden kann.
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Abbildung 4.8: Gemittelte Verbreiterung mehrerer Messungen der Rydbergzustande
24S und 29S mit Fit-Funktion 4.11.

Rydbergzustand | ¢, 27 MHz/mbar] | b [2r 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.

Fiir den Fit der Messdaten des 325, 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 ¢, kleiner wird.
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4.5 Bestimmung des Wirkungsquerschnitts fiir
langsame Elektronen

Fiir die theoretische Beschreibung der Stoiprozesse ist es niitzlich, einen Wirkungs-
querschnitt o zu bestimmen. Bei einem Stofl zwischen einem Rydbergatom und
einem Storteilchen kann davon ausgegangen werden, dass Elektron und Ionenrumpf
unabhéngig voneinander mit diesem stolen. Es wurde bereits gezeigt, dass es zur Be-
stimmung des Wirkungsquerschnitts ausreicht, die Wechselwirkung zwischen Elek-
tron und Storteilchen zu betrachten [21, 22], da der Beitrag von Atom-Ion-Kollisionen
zu vernaldssigen ist [23]. Dazu kann der zuvor bestimmte Verbreiterungskoeffizient
genutzt werden. Ausgegangen wird dabei von einer Umformung von Gleichung 4.10.

FStoB
ng - /l_]rel

o= (4.12)
Dabei kann die Stofirate durch den zuvor bestimmten Verbreiterungskoeffizienten ¢,
ausgedriickt werden

Istop = Cp - P (4.13)

und die Stickstoffdichte ny, mit Hilfe des idealen Gasgesetzes iiber den Druck p in
der Zelle und deren Temperatur Ty, abgeschétzt werden.

N j%

R A — 4.14
Vo kg Tgene N (4.14)

Die mittlere Relativgeschwindigkeit v, zweier Teilchen in einem Gas ist abhéngig
von deren reduzierter Masse p [24]. Fiir die mittlere Relativgeschwindigkeit von
Rubidium und Stickstoff ergibt sich damit

B = 8kg * TZelle mit = MR, * N, (4.15)
h Uy MRy + MN,

Durch Einsetzen von 4.13, 4.14 und 4.15 in Gleichung 4.10 kann der Wirkungsquer-
schnitt o mit folgender Gleichung berechnet werden.

kg Trelle kg - Tyele
g:w—ﬂzgp.\/”“ B 27l (4.16)

8kp-T7zelle 8
T

Tabelle 4.4 zeigt die berechneten Werte des Wirkungsquerschnitts der fiinf betrach-
teten Rydbergzustinde, wihrend in Abbildung 4.9 diese gegen die effektive Quanten-
zahl n* aufgetragen sind. Da ausschliefilich nS Rydbergzusténde untersucht wurden,
gilt fiir alle Zustdnde ein Quantendefekt 6 = 3,131 [6].
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Abbildung 4.9: Wirkungsquerschnitt ¢ und Verbreiterungskoetlizient ¢, aufgetragen
gegen die effektive Quantenzahl. Der Fehler entspricht der umgerechneten Standar-
tabweichung der linearen Verbreiterung.

Rydbergzustand o [m?] ¢, [MHz/mbar]
229 (2,10 +0,07) - 1018 25,36
248 (2,05 £ 0,08) - 108 24,83
27S (1,99 +0,07) - 10718 24,06
29S (1,88 +0,06) - 10718 22,80
325 (1,53 +0,05) - 1018 18,54

Tabelle 4.4: Berechneter Wirkungsquerschnitt o und umgerechneter Verbreiterungs-
koeffizient ¢, 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 erwéhnt iiberwiegt
die Wechselwirkung des Elektrons mit dem Storatom wodurch diese separat be-
trachtet werden. Dies kann dazu genutzt werden um effektiv Stofiprozesse langsamer
Elektronen zu untersuchen|25]. Diese Néherung basiert auf drei Punkten [26].

e Die Reichweite der Wechselwirkung ist klein gegeniiber der Teilchendistanz.
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e Die Teilchendichte ist gering, wodurch die einzelnen Stéfle unabhéngig von
vorherigen Stoflen sind

e Der Stof} ist so kurz, dass Bindungsenergien vernachléssigt werden kénnen.

Es lasst sich dann ein Fermi-Pseudopotential herleiten, das nur von der s-Wellen
Streuléinge a abhéngt [27].
2rh%a
‘/psuedo(r> = 6(1') (417)

Me

Nach [25] kann a, abhéngig von der Art des Streuatoms oder -molekiils und dem
Elektron- sowie Kernspin, positiv oder negativ sein.

In [21] wurden fiir verschiedene Edelgase als Storgas ebenfalls Wirkungsquerschnitte
fiir die Depopulation von Rydbergzustianden (Fluoreszenldschen, engl. quenching)
berechnet und mit unterschiedlichen theoretischen Modellen verglichen. Die groéf-
te Ubereinstimmung zwischen Experiment und Theorie ergab sich dabei fiir die
theoretische Berechnung des Wirkungsquerschnitts mittels der Born-Oppenheimer-
Néherung und einem Fermi-Pseudopotential [22], wobei auch hier eine abnehmende
Tendenz zu beobachten war.

Der berechnete Wirkungsquerschnitt ist abhéngig von der Art des Storgases, so-
wie dem Quantendefekt der benachbarten Zustinde des Rydberatoms[21]. Die dort
berechneten Wirkungsquerschnitte liegen wie auch die hier bestimmten Werte im
Bereich von 1071 m? - 107!" m? fiir die dort betrachteten Edelgase.
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5 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war es Stofiprozesse von Rubidium und Stickstoff, sowie die Abhén-
gigkeit des Ionisationsstroms von der Rubidiumkonzentartion und der Rabifrequenz
mittels optogalvanischer Spektroskopie zu untersuchen.

Das theoretische Modell der Abhéngigkeit 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 Zellwédnden und ungenaues
Einstellen sowie Schwankungen der Laserleistung fithren dazu, dass weniger Leistung
fiir die Anregung der Atome in der Zelle ankommt. Dies wiirde in einer Korrektur zu
einer Verschiebung der Messdaten zu kleineren Rabifrequenzen fithren, was in einem
besseren iibereinstimmen des theoretischen Verlaufs mit den Messdaten resultieren
konnte. Weiterhin kénne das Modell um Zerfélle des ersten angeregten Zustands
durch Stofle mit Stickstoff erweitert werden, was zu einer weiteren Verbesserung
fithren konnte.

Weiterhin wurde der lonisationsstromverlauf fiir sinkende Rubidiumkonzentratio-
nen beobachtet. Messbar war der Ionisationsstrom dabei, trotz der kurzen optischen
Weglénge durch die Zelle von nur 1 cm, bis zu Konzentrationen von unter 1 ppm.
Dies ist besonders fiir die Anwendung als Gassensor von Nutzen. Wie ein Vergleich
mit [28] zeigt ist der fiir diese Arbeit verwendete Aufbau sowohl schneller und hat
auch, auf die optische Weglidnge gerechnet, ein sehr niedriges Detektionslimit. Diese
kénnte, wie in der Abhéngigkeit von der Rabifrequenz zu sehen ist, durch erhchen
der Laserleistung, sowie verldngern der optischen Weglénge erhoht werden, da durch
beide Mafinahmen die Anzahl an angeregten Atomen und somit auch die Anzahl an
potenziell moglichen Ladungstrigern ansteigt.

Die Druckverschiebung durch elastische Stofe mit Stickstoff konnte nur schwer be-
obachtet werden. Fiir geringe Driicke zeigte sich eine charakteristische Verschiebung,
die jedoch fiir hohere Driicke von einer anderen Veschiebung iiberlagert wurde. Die
Form lésst dabei auf einen Stark-Shift schlieflen, dessen Herkunft nicht eindeutig auf
die freien Ladungstriager zu bestimmen war.

Fiir die lineare Druckverbreiterung des Stromsignals wurden aus Fit-Funktionen
Verbreiterungskoeffizienten fiir fiinf Rydbergzustinde bestimmt. Aus diesen wurde
dann jeweils ein Wirkungsquerschnitt fiir die Streuung von langsamen Elektronen
bestimmt, welcher eine leicht abnehmende Tendenz fiir hohere Quantenzahlen auf-
weiset. Dieser liegt dabei im Bereich von 107! m? was durch andere Arbeiten
[21, 22] bestétigt werden kann.
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