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Zusammenfassung

Gegenstand dieser Arbeit sind Experimente zur stoffinduzierten Redistributionskiihlung von
dichten Gasmischungen. Der Fokus liegt hier auf Experimenten mit Rubidiumatomen in Argon-
Puffergas bei hohen Driicken bis zu 230 bar, sowie hohen anfinglichen Gastemperaturen von bis
zu 730 K. Fiir diese Gasmischungen wird eine punktuelle Kiihlung von mehreren Hundert Kelvin
erreicht.

Bei Betrachtung der Spektren der redistribuierten Fluoreszenz lassen sich die Effizienz dieses
Verfahrens sowie die erreichbare Kiihlleistung abschétzen; die Kiihlleistung liegt hier mehrere
Groflenordnungen iiber der in Experimenten zur Dopplerkiihlung diinner atomarer Gase beob-
achtbaren Werte. Die Effizienz des Prozesses liegt bei den hier durchgefiihrten Experimenten im
einstelligen Prozentbereich.

Die optischen Ubergéinge der Alkaliatome werden durch die hohen Puffergasdriicke stark ver-
breitert, die Linienbreiten liegen im Bereich der thermischen Energie, betrachtet in Frequenzein-
heiten, kgT'/h. Im Bild der Alkali-Edelgas-Quasimolekiile lasst sich das Kiihlprinzip geeignet
beschreiben. Bei Einstrahlung von rot zu den Alkaliresonanzen verstimmtem Licht wird die
zur Anregung fehlende Energie durch St68e des Alkaliatoms mit umgebenden Puffergasatomen
ausgeglichen. Nach dem Stof} entfernen sich die beiden Kollisionspartner voneinander, und der
angeregte Zustand zerfillt nach seiner natiirlichen Lebensdauer. Die Energiedifferenz zwischen
Grund- und angeregtem Zustand wird als Fluoreszenzphoton emittiert, dessen Energie im Mittel
hoher ist als die des zuvor absorbierten Photons: seine Frequenz liegt naher an den Frequenzen
des Ubergangs eines isoliert betrachteten Alkaliatoms. Die Warmemenge in der Gré8enordnung
kgT wird aus der Gasmischung entfernt, es tritt eine lokale Kiihlung des Gases auf.

Messungen der thermischen Ablenkungsspektroskopie erlauben eine Berechnung der erzielten
Temperaturdnderung. Bei diesem Verfahren wird die durch die Temperaturdnderung hervorge-
rufene Dichtednderung, die einer Anderung des Brechungsindex entspricht, durch einen nicht
mit der Gasmischung resonanten Tastlaserstrahl untersucht. Dessen Ausbreitungsrichtung &n-
dert sich infolge der Propagation durch die gekiihlte Region der Gasmischung. Die Verteilung
der Ablenkwinkel als Funktion des Abstands zur Position des Kiihllasers ermdoglicht eine Be-
rechnung der relativen Temperaturdnderung im Gas.

Auch wird die Laserkiihlung dieser Gasmischungen im Rahmen dieser Arbeit parameterabhéngig
hinsichtlich der eingestrahlten Leistung, sowie der Wellenldnge des Kiihllasers, und des Puffer-
gasdrucks experimentell untersucht. Daran anschlieend wird die Verwendung der beiden schwe-
reren Edelgase Krypton und Xenon und ihre Eignung als Puffergase thematisiert, da aufgrund
ihrer geringeren Warmeleitfihigkeit verglichen mit der von Argon, hohere relative Temperatur-
anderungen erwartet werden.

Die experimentellen Ergebnisse werden durch Simulationen zur erwarteten Temperaturverteilung
und die daraus erfolgende Berechnung der Messgriofle, der erwarteten Ablenkwinkel, gestiitzt.

Abschlielend erfolgt eine Darstellung der im Rahmen dieser Arbeit erstmalig realisierten Kiih-
lung von Kaliumatomen in dichtem Argongas, sowie ein Ausblick iiber moégliche zukiinftige
Ansitze und Ziele von Experimenten zur Redistributionslaserkiihung.
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1 Einleitung

Die Idee, Licht zur Kihlung von Materie zu verwenden, wurde erstmalig von P. Pringsheim
1929 formuliert [1] und ist damit deutlich dlter als die erste experimentelle Realisierung des
Lasers [2], die wiederum den Grundstein fir Experimente zu verschiedenen Techniken der La-
serkiihlung legte. Die wohl bekannteste Technik ist die der Dopplerkiihlung [3-5], experimentell
erstmals 1985 realisiert [6] und wesentlich fiir Experimente mit diinnen atomaren Gasen fiir
das Erreichen von Bose-Einstein-Kondensationen zahlreicher Spezies in den letzten Jahren seit
1995 [7,8], sowie in neueren Experimenten fiir erstmalige Laserkiihlung einer molekularen Spe-
zies [9]. Dieses Verfahren basiert darauf, dass Atome mit einem rot-verstimmten Laser durch die
Dopplerverschiebung aufgrund ihrer Eigengeschwindigkeit resonant angeregt werden. Eine Ab-
bremsung erfolgt durch die Aufnahme des Photonenimpulses bei Absorption und anschlieflende,
isotrope Emission von Fluoreszenz, sodass im Mittel netto kein Impulsiibertrag erfolgt und die
kinetische Energie verringert wird.

Ein anderer Ansatz besteht in der Anti-Stokes-Kiihlung in Mehr-Niveau-Systemen, beispiels-
weise der von Festkorpern, insofern das jeweilige System hinreichend separierte Energiebdnder
aufweist. Der erste Vorschlag zur experimentellen Fluoreszenzkiihlung stammt aus dem Jahr
1950 [10]. Bei Einstrahlen eines Strahlungsfelds erfolgt eine Absorption der Photonen, und da-
mit eine Anregung aus den energetisch-hochsten Zustdnden des niederenergetischeren Bandes
in die niedrigeren Niveaus des energetisch hoheren Bandes. Die hoheren Niveaus dieses Ban-
des werden im Anschluss daran durch thermische Anregung besetzt, bevor eine Relaxation des
Systems in das energetisch niedrigere Band unter Emission von Photonen erfolgt. Die Energie
der emittierten Photonen ist im Mittel hoher als die der zuvor absorbierten, dieser Energie-
verlust fithrt daher netto zu einer Kiihlung des betrachteten Systems. Erstmalig experimentell
realisiert wurde diese Technik 1981 an CO2 sowie an COg-Xenon-Mischungen [11], in jiingster
Vergangenheit zeigten sich Experimente zur Kiihlung von u.a. mit Ytterbium dotierten Schwer-
metallfluoridglasern erfolgreich [12,13].

Im Rahmen dieser Arbeit wird das Verfahren der stofiinduzierten Redistributionslaserkiihlung in
dichten Gasmischungen untersucht. Redistribution von Fluoreszenz ist in Experimenten mit in
magnetooptischen Fallen gefangenen ultrakalten Atomen als hauptsachlicher Grund fiir Fallen-
verluste bekannt [5]. Im Bereich von atomaren Kollisionen bei Raumtemperatur gilt Fluoreszenz-
redistribution als natiirliche Konsequenz von Linienverbreiterungseffekten durch kollisionsunter-
stlitzte Anregung (,,collisional aided excitation®) [14]. Theoretisch wurde das hier untersuchte
Kihlverfahren in einer ersten Idee von Berman und Stenholm 1978 [15] formuliert: Durch kollisi-
onsunterstiitzte Anregung miisse es moglich sein, eine Kithlung oder Aufheizung des betrachteten
Zwei-Niveau-Systems zu erreichen. Experimentell wurde diese Technik erstmals fiir Rubidiuma-
tome umgeben von Argon bei 230 bar realisiert [16,17], bei denen eine relative Kithlung um 66 K
erreicht wurde, die Experimente in dieser Arbeit schlielen daran an.

In geeigneten Rezipienten werden die optischen Uberginge der Alkaliatome durch Anwesen-
heit der hohen Edelgasdriicke stark verbreitert. Die Linienbreiten und die thermische Energie in
Frequenzheiten liegen dann in der gleichen Gréfienordnung, kg7’ /h. Um das Kiihlprinzip fur die-
ses System geeignet zu beschreiben, bietet sich das Bild von Alkali-Edelgas-Quasimolekiilen an.
Wird rot zu den Alkaliresonanzen verstimmtes Licht in die mit der Gasmischung gefiillte Hoch-
drucksichtzelle eingestrahlt, kann die fiir die Anregung des Alkaliatoms fehlende Energie durch
StoBe mit umgebenden Puffergasatomen erreicht werden. Nach der jeweiligen Kollision entfernen
sich die beiden Stofpartner wieder von einander, der angeregte Zustand zerfillt innerhalb sei-
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ner natiirlichen Lebensdauer unter Emission eines Photons. Die Energie des Fluoreszenzphotons
ist im Mittel hoher als die Energie des eingestrahlten und zuvor absorbierten Photons, somit
entfernt das Photon die Differenz aus dem System. Die mittlere Frequenz des beobachteten
Fluoreszenzspektrums liegt deutlich niher an den Ubergangsfrequenzen des isoliert betrachte-
ten Alkaliatoms. Es tritt eine lokale Kiihlung des Gases an der Stelle des eingestrahlten Lasers
auf.

Im Folgenden wird nach einigen theoretischer Grundlagen (Kapitel 2) zur Druckverbreiterung
von Spektrallinien, zum betrachteten Kiihlprozess, sowie zum Wéarmetransport in Gasen der
experimentelle Aufbau in Kapitel 3 skizziert. Ein besonderes Augenmerk liegt hierbei auf den
verwendeten, in ihrem Aufbau und dem jeweiligen Dichtungsprinzip unterschiedlichen Hoch-
drucksichtzellen. Die Technik der thermischen Ablenkungsspektroskopie, die wesentlich zur Be-
stimmung der erzielten relativen Temperaturdnderung in den Gasmischungen dient, wird im
Anschluss daran erlautert.

Kapitel 4 behandelt die im Rahmen dieser Arbeit erzielten experimentellen Ergebnisse. Die
notwendige Voraussetzung fiir die Anwendung des Kiihlprinzips, die im Fluoreszenzspektrum
beobachtbare Redistribution von Strahlung, wird spektral untersucht und erméoglicht so die Ab-
schéitzung von Kiihlleistung und Effizienz der Kiihlexperimente.

Der Schwerpunkt liegt auf Experimenten mit Rubidium als optisch anregbarer Spezies; hier
werden insbesondere zwei Ergebnisse vorgestellt, die mit unterschiedlichen eingestrahlten In-
tensitdten bei deutlich unterschiedlichen optischen Dichten der Gasmischungen durchgefiihrt
wurden. Die auf einigen vereinfachenden Annahmen basierende Auswertung dieser Messdaten
deutet auf eine Kiihlung in der Gréflenordnung mehrerer Hundert Kelvin in den Bereich des ab-
soluten Temperaturnullpunkts bei einer anfinglichen Temperatur der Gasmischung von 680 K
hin. Im Anschluss daran wird die beobachtete Kithlung parameterabhéngig unter Variation des
Puffergasdrucks, der eingestrahlten Laserwellenldnge, sowie der Kiihllaserintensitdt untersucht.
Erste Uberlegungen deuten auf einen optimalen Parametersatz fiir zukiinftige Experimente hin.
Erste Messungen mit den schwereren Edelgasen Krypton und Xenon als Puffergase stellen eine
Variation der Warmeleitfdhigkeit der Gasmischungen dar; dies bietet sich aufgrund der inversen
Proportionalitdt zwischen Temperaturdnderung und Warmeleitfdhigkeit anhand der Wérme-
transportgleichung an.

Der Einstieg in die Experimente im Rahmen dieser Arbeit lag bei der erstmalig realisierten
Kiihlung dichter, atomarer Kalium-Argon-Mischungen, die hier erzielten Ergebnisse, sowie ein
kurzer Abriss anderer in Vergangenheit realisierter Ansétze beschlieflen Kapitel 4.

Die Auswertung der mittels thermischer Ablenkungsspektroskopie gewonnenen Messdaten er-
folgt unter mehreren Annahmen, u.a. hinsichtlich einer konstanten Absorption entlang der Aus-
breitungsrichtung des Kiihllasers. Folglich bietet es sich an, mithilfe von Simulationen des unter
experimentellen Bedingungen zu erwartenden Temperaturprofils und einer daran anschlieffen-
den Berechnung der daraus resultierenden Ablenkwinkel einen Vergleich zu den gemessenen
Ablenkwinkeln, sowie den daraus berechneten relativen Temperaturdnderungen zu ziehen. Dies
ist Gegenstand von Kapitel 5. Es zeigt sich, dass die Temperaturdnderung, die im Rahmen der
Auswertung der experimentellen Daten gewonnen wird, umso deutlicher von der simulierten
Temperaturanderung abweicht, je hoher die (gemessene) Absorption in der Gasmischung ist.
Die maximale Temperaturdnderung, die in den zuvor vorgestellten Experimenten erreicht wur-
de, liegt geméfl der Simulationen dazu in der Groéflenordnung einiger Hundert Kelvin, es wird
eine lokale Endtemperatur erreicht, die knapp iiber Raumtemperatur liegt.



Zukiinftig sind Experimente denkbar, in denen das Verfahren der stoflinduzierten Redistributi-
onslaserkithlung auf dichte, molekulare Gasmischungen angewendet wird. Hier wurden in den
vergangenen Jahren Experimente mit zwei unterschiedlichen Ansétzen begonnen, die vielverspre-
chend erscheinen: die Erzeugung zweiatomiger Molekiile durch Laserablation, sowie der an die
hier beschriebenen Experimente angelehnte Ansatz, die in einer heiflen Alkali-Edelgasmischung
natiirlich vorkommenden zweiatomigen Alkalimolekiile hinsichtlich einer potentiellen Fluores-
zenzredistribution als Eignung fiir eine Laserkiihlung zu untersuchen.

Im Hinblick auf das System dichter atomarer Gasmischungen sind sowohl Modifikationen hin-
sichtlich der Messmethodik, als auch der Rezipienten denkbar. Ziel konnte es sein, eine Alkali-
Xenon-Gasmischung unterhalb des kritischen Punktes zu kiihlen, und eine Kondensation des
Edelgases unter der alleinigen Verwendung von Laserkiihlverfahren zu beobachten. Dies ist Ge-
genstand des diese Arbeit beschliefenden Kapitels 6.






2 Theoretische Grundlagen

Die Experimente zur Redistributionslaserkiihlung im Rahmen dieser Arbeit werden auf Grund-
lage dichter atomarer Alkali-Edelgasmischungen durchgefiithrt. Im Folgenden sollen daher eini-
ge Systemcharakteristika dieser Mischungen (Abschnitt 2.1) und sich daraus ergebene Eigen-
schaften, beispielsweise hinsichtlich der dominierenden Verbreiterungsmechanismen der Spek-
trallinien (Abschnitt 2.2) benannt und diskutiert werden. Im Abschnitt 2.3 erfolgt mittels des
Dichtematrixformalismus, sowie der optischen Blochgleichungen eine Abschétzung hinsichtlich
der Sittigung der betrachteten Ubergéinge anhand der eingestrahlten Laserintensititen, um die
Verbreiterungsmechanismen der beobachteten Fluoreszenzspektren, die in Abschnitt 4.1 gezeigt
werden, identifizieren zu konnen.

Daran anschliefiend erfolgt eine Erldauterung des Prinzips der Fluoreszenzredistribution (Ab-
schnitt 2.4), sowie des Prinzips der Redistributionslaserkiihlung (Abschnitt 2.5) anhand der
Potentialkurven eines Alkali-Edelgas-Quasimolekiils, sowie weitergehende Uberlegungen zum
Wirmetransport in den betrachteten Gasmischungen (Abschnitt 2.6), als Grundlage fur die
in Kapitel 5 vorgestellten Simulationen zu den durchgefiithrten Experimenten.

2.1 Systemcharakteristika dichter atomarer Alkali-Edelgasmischungen

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt auf Experimenten mit dichten Rubidium-Argon-Mischungen.!
Ebenfalls wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmalig die Kiihlung einer dichten Kalium-Argon-
Mischung untersucht, daher erfolgt neben der Darstellung der fiir die Experimente wichtigen
Eigenschaften von Rubidiumatomen parallel dazu eine Auflistung der Eigenschaften von Kaliu-
matomen. Die Experimente werden mit Alkaliatomen im natiirlichen Isoptopengemisch durch-
gefiihrt.

Beide verwendeten Alkalispezies befinden sich unter Normalbedingungen im festen Zustand, die
Schmelzpunkte liegen bei 39°C fiir Rubidium und bei 63,7°C fiir Kalium [18]. Wie in Abschnitt
2.5 dargestellt, bedarf es hoher optischer Dichten der optisch adressierten (Alkali-)Atome, um
eine deutliche Temperaturdnderung beobachten zu kénnen, daher wurden die Experimente unter
Heizen der Gasmischungen durchgefithrt, um signifikante Teilchenzahldichten zu erzielen.

Mit den empirischen Gleichungen fiir die Dampfdriicke fiir Rubidium [19, 20]:

44634

logyo(p) = 13,7111 — —2,1307 - logyo(T) — 7,2787 - 10757 +1,8422 - 107772 (2.1)

bzw. fiir Kalium [20-22]:
4693,4

logyo(p) = 10,8410 — —1,1916 - log1o(T) + 1,5875 - 10747 41,7454 - 107177%  (2.2)
und der idealen Gasgleichung pV = NkgT (N Teilchenanzahl, V' betrachtetes Volumen, kp
Boltzmannkonstante und 7" absolute Temperatur) lassen sich die Teilchenzahldichten n = N/V
fiir beide betrachteten Alkalispezies als Funktion der Temperatur bestimmen. Die Gleichge-
wichtsdampfdruckkurven fir beide experimentell verwendeten Alkalispezies sind in Abbildung
2.1 dargestellt. Aufgrund des niedrigeren Schmelzpunkts von Rubidium im Vergleich zu Kali-
um lasst sich mit steigender Temperatur eine etwas hohere Teilchenzahldichte dieser Spezies
erzielen. Bei einer Temperatur der Gasmischung von ca. 680 K, bei der viele der Experimente
durchgefiihrt wurden, sind - je nach Spezies - (106 —10'7) /cm?® Alkaliatome mit 102! /cm? Edel-
gasatomen im Rezipienten vorhanden.

Im Rahmen dieser Arbeit wird der Druck des Puffergases bzw. der betrachteten Gasmischung in Bar angege-
ben, obwohl die SI-Einheit Pascal ist, 1 bar = 10° Pa, dies ist intuitiver.



6 2 THEORETISCHE GRUNDLAGEN

1E17

1E16

Rubidium
Kalium

1E15

1E14

1E13

1E12

1E11

1E10

Teilchenzahldichte [1Icm3]

1E9

1E8

T 3 T : T . T . T
300 400 500 600 700
Temperatur [K]

Abbildung 2.1: Teilchenzahldichten der beiden in den Experimenten zur Laserkiihlung verwen-
deten Alkaliatomspezies, Rubidium und Kalium, in gesittigtemm Dampfdruck als Funktion der
Temperatur.

Fir ein Gas ldsst sich die mittlere freie Wegldnge A iiber den Wirkungsquerschnitt o mit sto-
Benden, umgebenden Atomen, sowie die Teilchenzahldichte n abschétzen:

1

A= gt (2.3)
Wie zuvor dargestellt, liegt die Teilchenzahldichte in der GréBenordnung 102! /em?. Setzt man
fiir den Wirkungsquerschnitt den geometrischen StoBquerschnitt wd? an, wobei d den Durch-
messer eines Edelgasatoms bezeichnet und mit ca. 3,76 - 10719 m, entsprechend des doppelten
van-der-Waals - Radius von Argon [23], angenommen wird, erhilt man eine mittlere freie Weg-
lange A =~ 2,3nm. Ferner lésst sich aus der mittleren freien Wegldnge und der Geschwindigkeit
der Edelgasatome die Stofirate abschétzen. Die wahrscheinlichste Geschwindigkeit ergibt sich aus
der Boltzmann-Verteilung mit o = (2kpT/m)/? fiir Argonatome mit Masse m = 39,948u [24] zu
v = 532m/s. Angenommen wurde hier eine in den Experimenten iibliche Temperatur 7" = 680 K.
Aus 1/t = v/ ergibt sich dann eine Stofirate von 2,4 - 10! /s.
AbschlieBend sollen nun noch die in den Experimenten betrachteten atomaren Ubergéinge dar-
gestellt werden, bevor im néchsten Abschnitt auf die Verbreiterungsmechanismen eingegangen
wird.
In den Experimenten mit Rubidium-Edelgasmischungen werden die Dy bzw. Dy - Uberginge
bei 780 nm bzw. 795 nm [25] adressiert; als Kiihliibergénge bei den Experimenten mit dichten
Kalium-Argon-Gasmischungen werden ebenfalls die D-Resonanzen bei 766 nm (D) und 770 nm
(D7) [26] angesprochen. Die hier angegebenen Werte entsprechen denen des jeweils ,,ungestor-
ten“ bzw. isoliert betrachteten Alkaliatoms; die im dichten atomaren Gasgemisch auftretenden
spektralen Verschiebungen aufgrund von Stéflen mit den umgebenden Puffergasatomen sind
Gegenstand des folgenden Abschnitts 2.2.

2.2 Spektrallinienformen und Verbreiterungsmechanismen

Aufgrund der hohen Teilchenzahldichten und Driicke in den Experimenten werden schwerpunkt-
artig verschiedene Ansétze zur Stofiverbreiterung der Spektallinien erldutert. Die Darstellung
erfolgt im Wesentlichen in Anlehnung an [27-30].



2.2 Spektrallinienformen und Verbreiterungsmechanismen 7

Néherungsweise wird in der folgenden Betrachtung das aktive, emittierende Alkaliatom als Zwei-
Niveau-System behandelt.

Erste Betrachtungen zur Druckverbreiterung von Spektrallinien formulierte Michelson bereits im
19. Jahrhundert [31]: Jeder Einfluss auf ein strahlendes bzw. absorbierendes Atom beeinflusst die
Spektrallinie des betrachteten Ubergangs. Aufgrund der endlichen Breite der beteiligten Niveaus
tritt eine natiirliche Linienbreite auf. Der Einfluss durch die eigene thermische Bewegung des
Atoms bewirkt zudem eine statistische Verbreiterung, die Doppler-Verbreiterung. Die plotzliche
Storung der atomaren Strahlung durch Kollisionen mit benachbarten Atomen bewirkt ebenfalls
eine Verbreiterung der beobachteten Spektrallinie. Diese Stof3- bzw. Druckverbreiterung ist dich-
teabhéngig und in unserem Fall gréfler als die natiirliche Linienbreite und Dopplerverbreiterung,
die daher in den folgenden Betrachtungen vernachlissigt werden.

Lorentz [32] betrachtete das strahlende Atom als geddmpften harmonischen Oszillator. P16tzli-
che Stérungen durch Kollisionen mit umgebenden Atomen bewirken eine zusétzliche Dampfung
der Schwingung. Die sich aus dieser Betrachtungsweise ergebende Linienform soll im Folgenden
kurz hergeleitet werden.

Im Falle von Absorption respektive (spontaner) Emission von elektromagnetischer Strahlung in
einem atomaren Zweiniveausystem mit den Zusténden |i),|f), die zu einer Anderung hinsicht-
lich der Besetzung der beiden beteiligten Niveaus fiihrt, ist die Ubergangsfrequenz w; ¢ zwischen
den beiden beteiligten Energiezustdnden nicht monochromatisch, sondern es tritt eine frequenz-
abhéngige Intensititsverteilung auf. Diese spektrale Verteilung lasst sich iber eine Betrachtung
des angeregten Elektrons unter der Annahme berechnen, dass das Elektron aus seiner Gleichge-
wichtslage ausgelenkt wurde und nun harmonische Schwingungen um den Atomrumpf vollfiihrt.
Es erfolgt somit eine Betrachtung im Modell des klassischen geddmpften harmonischen Oszilla-
tors (Frequenz w, Masse m, Riickstellkonstante k):

&+ i + wir =0, (2.4)
wobei wy = (k/m)'/? die Frequenz des ungedidmpften Oszillators bezeichnet. Fiir kleine Damp-
fungen, v < w, ist

z(t) = zoe” /2 cos(wot) (2.5)
die Losung von Gleichung 2.4. Aus der Fouriertransformation von GIl. 2.5 ergeben sich die fre-

quenzabhéngigen Amplituden A(w) der geddmpften Schwingung, aus denen sich mittels I(w) o
A(w)A*(w) das normierte Lorentz-formige Intensitétsprofil berechnen lésst:

v/2m
((w—=wo))?+ (v/2)*
Die Halbwertsbreite dieser Verteilung entspricht der inversen Lebensdauer des angeregten Zu-
stands, v = 1/79. Gleichung 2.6 stellt die Linienform ohne Beriicksichtigung der Druckverbreite-
rung dar, eine Erweiterung dessen wird in den folgenden Abschnitten besprochen. Im Folgenden
soll dieser Einfluss von Stéflen auf die zu beobachtende spektrale Intensitdtsverteilung genauer
diskutiert werden.

I(w — wo) = I() . (26)

2.2.1 Stoflverbreiterung von Spektrallinien: Impakt-Ndherung

In einer der frithesten Arbeiten zur Stofiverbreiterung behandelt Michelson [31] die Stopartner
wie Billardkugeln, die ,,harte” Kollisionen ausfithren, wenn ihr Abstand geringer ist als die Sum-
me ihrer mittleren atomaren Durchmesser. Die Zeit zwischen zwei Kollisionen 7 ist ebenfalls die
Zeit, wahrend der eine Emission von Strahlung erfolgt, die Stofe erfolgen instantan. Betrachtet
werden Wellenziige finiter Lange c7 (¢ Lichtgeschwindigkeit) und gleicher Phase mit Amplitude

f(t) = R fo exp(—iwot)O(T — [t/2])]. (2.7)
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Hierbei ist {O(z) = 1 (z > 0), = 0 sonst} die Heaviside-Funktion. Fiir die Intensitétsverteilung
ergibt sich:

sin[r(w — wo)/2]1?

(w—wo)/2

Die Breite dieser Verteilung ist invers proportional zur Zeit 7 zwischen den Kollisionen. Der
Linienschwerpunkt ist unverschoben zur natiirlichen Frequenz.

Betrachtet man Wellenziige unterschiedlicher, endlicher Ausdehnung wie in [32], so ergibt sich
eine Intensitétsverteilung, die von der mittleren Zeit zwischen den Kollisionen, 7. abhangig ist:

I(w) x (2.8)

1
(w—wo)? + (1/7)*

I(w) x (2.9)
das bekannte Lorentz-Profil, analog zu Gl. 2.6. Die Linienverbreiterung in diesem Modell erfolgt
durch quasi instantane Kollisionen, die Kollisionsdauer ty ist kurz verglichen mit der Zeit zwi-
schen zwei Stoflen 7, (Adiabasie-Annahme) [33], d.h. {9 < 7.. Die Kollisionsdauer bzw. Dauer
der Stérung ty kann iiber die Geschwindigkeit v des jeweiligen Stératoms, sowie den Stof3- bzw.
Impaktparameter p. abgeschatzt werden: tg = p./v.

Gleichung 2.9 beschreibt eine symmetrische Intensititsverteilung um die Resonanzfrequenz. Die-
se Betrachtungsweise liefert somit jedoch keine Erklarung fiir die beobachtbare Verschiebung der
Linie, sowie fiir eine eventuell auftretende Asymmetrie. Es bedarf einer Erweiterung dieses Mo-
dells um eine Phasenverschiebung aufgrund von Stéflen zwischen dem strahlenden Atom und
den umgebenden Stératomen [34-37].

Man spricht von Impakt-Ndherung, da aufgrund der Adiabasie-Annahme der Frequenzschub
nahezu instantan erfolgt. Die Beriicksichtigung der Phasenverschiebung lésst sich iiber eine
Zerlegung der Frequenz w(t) in den ,ungestorten Anteil wp und einen die Phasenidnderung
beriicksichtigenden Anteil realisieren:

dn

w(t) =wo+ € (2.10)

Fir die frequenzabhéngige Intensitétsverteilung ergibt sich dann ein verschobenes Lorentzprofil:

i
(w—wy—0)2 492

I(w) x (2.11)
Die Verschiebung o, sowie die Halbwertsbreite v werden durch die Phasenverschiebung(en) be-
stimmt. Die Halbwertsbreite v ist hierbei propotional zur Teilchenzahldichte n und zur Ge-
schwindigkeit v der Stératome, sowie zum Streuquerschnitt des jeweilig betrachteten Stofles ¢,
yxmn-v-q [38].

Im Allgemeinen beeinflussen Kollisionen den Strahlungsprozess auf zwei verschiedene Arten [39],
neben der Phasendnderung der emittierten Strahlung kann es auch zur ,,Loschung® der Strah-
lung/Fluoreszenz (,Quenching, sieche Abschnitt 2.5) kommen. Wird die Anregungsenergie des
hoher-energetischen Zustands des Zwei-Niveau-Atoms durch Kollisionen mit Fremdatomen par-
tiell oder vollstdndig in innere Energie des Stoflpartners umgewandelt, tritt keine Emission von
Strahlung auf.

2.2.2 Stof3verbreiterung von Spektrallinien: Quasi-statische Nidherung

Ein gegensétzlicher Ansatz zur Beschreibung der Stofiverbreiterung bzw. -verschiebung von
Spektrallinien besteht in der quasi-statischen Naherung [40-43]. Hinsichtlich der Impakt-Néaherung
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sind viele der experimentellen Ergebnisse inkonsistent, beispielsweise innerhalb der linearen Ab-
héngigkeit der Halbwertsbreite von der Teilchenzahldichte, die man durch die Phasenverschie-
bungsannahme erhélt. Diese Diskrepanz ist bei hohen Dichten ausgepriagter, da dort Vielkor-
perinteraktionen tiber die Zweikoérperwechselwirkungen dominieren. Ferner sagt die Impaktna-
herung symmetrische Linienprofile voraus, dies stimmt jedoch mit experimentellen Ergebnissen,
insbesondere im Bereich der Linienfliigel bei héheren Driicken, nicht iiberein.

Bei dem im folgenden beschriebenen Ansatz der quasi-statischen Néherung befindet sich das
betrachtete Zwei-Niveau-Atom anders als bei der Impakt-Néherung dauerhaft im ,,Einflussbe-
reich® eines Stératoms und nicht nur eine als kurz angenommene Dauer der jeweiligen Kollision.
Das betrachtete Atom befindet sich ndherungsweise in Ruhe, die relative Bewegung zwischen
dem Zwei-Niveau-Atom und den umgebenden Stoératomen wird als unendlich langsam, also
quasi-statisch angesehen. Das strahlende Atom emittiert eine Frequenz wg+ Aw. Diese Frequenz
wird festgelegt durch die Energiedifferenz der beteiligten Zusténde [i),|f):

w0+Aw:(Ei—Ef)/h:w0—|—AV/h. (2.12)

Durch die Stérung des strahlenden Atoms durch die umgebenden Atome sind die beteiligten
Niveaus im Allgemeinen zu denen eines ,ungestorten” Atoms verschoben und abhéngig von
dem Abstand zu den Stératomen, der kleiner ist als die jeweiligen interatomaren Abstande, wes-
halb das System aus Zwei-Niveau-Atom und den umgebenden Atomen auch als Quasi-Molekiil
betrachtet wird.

A

Aw.

>
|

Potential V(R)
£
E
Intensitat

N\

(L)()wo >

Interatomarer Abstand R Frequenz

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Potentialkurven eines Stofipaares als Funktion des
interatomaren Abstands R (linke Abb.), sowie der Linienverbreiterung und -verschiebung auf-
grund der Stéfle des betrachteten strahlenden Zwei-Niveau-Atomes mit umgebenden Atomen
(rechte Abb.). Bei grolen Abstédnden entspricht die abstandsabhéngige Frequenz der ,,ungestor-
ten“ Frequenz wy, fiir kleinere Absténde ist dies abhéngig von der Gestalt des Wechselwirkungs-
potentials. Gegeniiber der ungestorten Intensitétsverteilung ist die stoflverbreiterte Spektrallinie
im Frequenzraum betrachtet zu kleineren Frequenzen verschoben und auflerdem verbreitert. Eine
eventuell auftretende Asymmetrie dieser stoverbreiterten Spektrallinie ist hier der Ubersicht-
lichkeit halber nicht dargestellt.

Das Potential AV ldsst sich als Funktion der Position aller betrachteten Stératome bzw. ihres
Abstands R; zum strahlenden Atom ausdriicken, AV = AV(R;).
Die Intensitétsverteilung ist proportional zur Wahrscheinlichkeit, ein Stératom zwischen R und
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R + dR zu finden, hierbei bezeichnet n die Teilchenzahldichte der Stératome:

I(Aw) |dw| o n-47R*|dR)| (2.13)
= I(Aw) o n-47R? d—WA (2.14)
dR ‘
dAV |
4rR*|——| h 2.1
x n-47R IR (2.15)

Die Strahlung im Linienfliigel resultiert aus dem Zeitpunkt der Kollision, die Gestalt des Lini-
enkerns resultiert aus ,ungestorten® Strahlung zwischen den Kollisionen.

Als Beispiel fiir ein Wechselwirkungspotential bietet sich ein Ansatz geméf} des repulsiven Anteils
des Lennard-Jones-Potentiales V(R) = C, R™P an, somit ldsst sich fiir die Intensitétsverteilung
durch Einsetzen in Gleichung 2.15 schreiben:

I(Aw) = (";T) n ((;;,,)3/  (Aw)- 043/ (2.16)

Fiir eine Van-der-Waals-Wechselwirkung, (p = 6), ergibt sich:
I(Aw) o« Aw™/2, (2.17)

Die quasi-statische Ndherung liefert eine gute Beschreibung der Intensitdtsverteilung im Linien-
fliigel, das Auftreten von Satellitenresonanzen, Resonanzen aufgrund nicht-monotoner Wech-
selwirkungspotentiale in verbreiterten Linienfliigeln, eingeschlossen, wohingegen die Impakt-
Néherung eine bessere Beschreibung fiir den Bereich nahe des ,ungestorten* Linienkerns liefert.
In diesem Bereich versagt die quasi-statische Néherung, da die Bewegung der Stératome im
Ansatz vernachlissigt wurde. Im folgenden wird eine beide Ansétze als Grenzfille vereinende
Theorie dargestellt, was relevant fiir die Berechnung des vollstdndigen Linienprofils bei héheren
Driicken ist.

2.2.3 Verallgemeinerte Theorie der Stof3iverbreiterung

Um das Verbreiterungsverhalten bzw. die Linienform sowohl im Linienkern, als auch im Li-
nienfliigel moglichst exakt beschreiben zu kénnen, bedarf es einer Theorie, die die Ergebnisse
aus Impakt- und quasi-statischer Naherung vereint. Diesbeziiglich gibt es mehrere Ansétze, bei-
spielsweise [44-49], im Folgenden wird der Ansatz nach [49] dargestellt.

Sei w die emittierte Frequenz in einem Zwei-Niveau-System wie bisher. Dann lésst sich mittels
einer zeitabhingigen Korrelationsfunktion ¢(7):

- N
o(7) = <exp[—i / Aw(R)dt’]> (2.18)
0 t
unter Verwendung der Anzahl der Storatome NN, des Abstands R zwischen Zwei-Niveau-Atom
und Stératom, sowie der Storung der Frequenz Aw(R) = —(y/RP) die Intensitétsverteilung der
betrachteten Spektrallinie ausdriicken. Der Koeffizient ~ ist abhdngig sowohl vom strahlenden
Zwei-Niveau-Atom, als auch vom jeweiligen Stératom.

I(w) %(m /0 (7 expliwr)dr). (2.19)

Die Kollisionen des betrachteten Zwei-Niveau-Atoms mit den umgebenden Atomen werden als
isotrop und von einander unabhéngig betrachtet. Die Korrelationsfunktion aus Gleichung 2.18
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lasst sich unter der Annahme, dass die stoenden Atome sich mit Geschwindigkeit v auf geraden
Trajektorien bewegen, als Funktion des betrachteten Volumens ausdriicken. Hierzu wird das
Volumen V' des betrachteten Systems durch die generalisierten Koordinaten p, xy beschrieben:

V= 27r/pdp/dmo. (2.20)

Einsetzen der Gleichung 2.20 in Gleichung 2.18 unter Verwendung von R? = (x¢ + ot')? + p?

ergibt einen Ausdruck fiir die Korrelationsfunktion:

< /dVexp{ / Aw(R dt])
(1 - 7 pdp/ dx - <1 — exp { / dt' Aw \/((CL’O +ot')? + ,02))]>)N (2.21)

-

Fiir den Fall einer groBer Teilchenanzahl N, (N — o0), bei konstanter Teilchenzahldichte n
ergibt sich der folgende Ausdruck fiir die Korrelationsfunktion:

(1) = exp[—nV'(7)] (2.22)

Fir den Fall einer geringen bzw. verschwindenen Geschwindigkeit v der Stératome ergibt sich
der Grenzfall der quasi-statischen Ndherung wie in Abschnitt 2.2.2 beschrieben. Ferner liefern
die obigen Gleichungen auch eine giiltige Beschreibung fiir den Fall 7 — 0, dies ist der Grenzfall
hoher Driicke.

Fir grofle mittlere Geschwindigkeiten v der Umgebungsatome und eine geringe Dichte ergibt
sich aus Gleichung 2.22 die Impakt-Néaherung.

Um den Bereich zwischen den beiden Grenzfillen zu betrachten, bietet sich eine Darstellung mit
folgenden Variablen an:

v

p = Ror; x = Ryz (2.24)
h VAW’
- . Aw — 2.25
I (225)
v v

Die Korrelationsfunktion (Gleichung 2.22) ldsst sich dann tiber obige Variablen sowie der Pha-
senverschiebung ©(y)

y
_ / dul(z + u)? + 12?2 (2.27)
0
und des umgeschriebenen Volumenelements 1 (y):
W(y) = / rdr / dz(1 — expl(if)) (2.28)
0 —00

ausdriicken:
¢(Roy/v) = exp(—hi(y)). (2.29)

Die Intensitdtsverteilung ldsst sich dann wie folgt schreiben:

R o0
158 /Ro) = 5 > [ dy explidw'y — hib(y)). (2.30)
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Bei Betrachtung von Gleichung 2.30 féllt auf, dass die Intensitdtsverteilung wesentlich durch
den Parameter h, h = nR3 = ny/ 73/ (=1 bestimmt wird; die GroBenordnung dieses Parameters
bestimmt somit die Giiltigkeit der Grenzfélle Impakt- bzw. statischer Ndherung respektive den
Zwischenbereich. Die Berechnung der Linienform reduziert sich somit auf die Berechnung von
Gleichung 2.28. Eine Moglichkeit [49] besteht in der Berechnung fiir kleine, sowie fiir grofle Werte
y und einer Interpolation fiir den Zwischenbereich. Fiir kleine Werte y ergibt sich:

194w (1 169 (D
¢(y) =1 1/2?1—‘ (2> y1/2 “+1 1/6ﬁ1—‘ <6> y13/6 (231)

sowie fiir grole Werte y:

2 3m\ % /2
bly) = gi—z/s (;T) T <5> y+ 1,91+ 2,63i (2.32)

In beiden Gleichungen (2.31), (2.32) bezeichnet I'(...) die Gammafunktion.

Numerisch ldsst sich nun mit diesen beiden Grenzfillen fiir p = 6 die Intensitatsverteilung (Glei-
chung 2.30) fiir beliebige Driicke berechnen. Es kann jedoch kein allgemeingiiltiger, analytischer,
Ausdruck angegeben werden.

Abschlieflend soll an dieser Stelle noch der Vollstdndigkeit halber auf das Phdnomen der sto-
Binduzierten Einengung von Spektrallinien eingegangen werden. Im Mikrowellen- und infraroten
Spektralbereich kann statt einer Stofiverbreiterung unter bestimmten Bedingungen eine Sto-
Binduzierte Verkleinerung der Linienbreite beobachtet werden, das sogenannte ,Dicke narro-
wing® [50].

Fiir den Fall, dass die Lebensdauer des angeregten Zustands des betrachteten, strahlenden Uber-
gangs deutlich langer ist als die Zeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Kollisionen, dndert das
Atom seine Geschwindigkeit und Richtung vielfach wihrend der Emission oder Absorption eines
Photons. Die mittlere Geschwindigkeit ist somit geringer als fiir den Fall, dass es keine Kollisio-
nen gibe. Dies flihrt zu einer schmaleren Doppler-Breite.

Ist die Doppler-Breite grofier als die Druckverbreiterung, ergibt sich eine Einengung der Lini-
enbreite, wenn die mittlere freie Weglénge des Atoms deutlich kleiner als die Wellenldnge des
betrachteten Ubergangs ist.

Die Linienbreite nimmt in einem speziesabhéangigen Bereich mit steigendem Druck ab, bis die
Druckverbreiterung die stoffinduzierte Einengung wieder ausgleicht, und die Linienbreite wieder
ansteigt. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Experimente behandeln Gasmischungen
bei Driicken, bei denen die Verbreiterung aufgrund der hohen Puffergasdriicke dominiert. ,,Dicke
narrowing® spielt dagegen nur in Druckbereichen unterhalb weniger Bar Druck eine Rolle [30].

2.2.4 Sittigungsverbreiterung

Ein weiterer Spektrallinienverbreiterungsmechanismus, der in den im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Experimenten eine Rolle spielen kann, resultiert aus den durch Laserstrahlung
realisierbaren hohen Intensitéiten, die sogenannte Sattigungsverbreiterung [30].

Um einen Ausdruck fiir die spektrale Intensitédtsverteilung dhnlich derer in den Betrachtungen
zur Stoflverbreiterung herzuleiten, wird erneut ein Zwei-Niveau-System betrachtet. Ny und Na
bezeichnen im Folgenden die Besetzungsdichten der beteiligten Niveaus. Mit R;(w) wird die Re-
laxationsrate des entsprechenden Niveaus bezeichnet, P(w) ist die Pumprate durch Absorption.
Unter Annahme, dass die Summe der Besetzungsdichten konstant ist, N1 + Ny = N = const.,
lassen sich aus der Ratengleichung

AN, dNy

el —P(w)N1 — R (w)N1 + P(w)N2 + Ra(w)Na (2.33)
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die Besetzungsdichten als Funktion der Relaxations- und der Pumprate ausdriicken:

N(P(w) + Ra(w))

N = 2P(w) + Ry (w) + Ro(w)”

(2.34)

Im Grenzfall P(w) > R;(w) konvergiert der Ausdruck in Gleichung 2.34 gegen N/2. In diesem
Fall sind die Besetzungsdichten der beteiligten Niveaus gleich, es tritt keine Absorption mehr
auf.

Betrachtet man ein Zwei-Niveau-System, das keinem Strahlungsfeld ausgesetzt wird (P = 0),
sind die Besetzungsdichten im thermischen Gleichgewicht:

Ry (w) Ri(w)
Nig=N—-—"F-"—— d Ngg=N—rr— — 2, 2.35
L= AR + Ra(w) % 20T TRI(W) + Rao(w) (2:35)
Mit den Besetzungsdifferenzen ANy = Ny g — Nog und AN = N; — N lésst sich iiber
AN, AN,
0 0 (2.36)

N PR T @) 145

ein Sattigungsparameter S(w) definieren, der das Verhéltnis aus Pumprate P(w) und der Rela-

xationsraten beschreibt:
2P (w)

N Rl(w) + Rg(w) '
Eine analoge Beziehung lasst sich fiir den Absorptionskoeffizienten o unter Beriicksichtigung des
Absorptionskoeffizienten an der Stelle wy, ap = a(wyp), finden:

S(w) (2.37)

g
o = .
14+ 8

(2.38)

Das Intensitétsprofil einer betrachteten Spektrallinie ist sensitiv auf die Besetzungszahlénderung
als Folge von Absorption und stimulierter Emission unter Anwesenheit eines Strahlungsfelds.
Die einfallende Strahlung kann eine teilweise oder vollsténdige Sattigung bewirken und somit
zu einer zusétzlichen Verbreiterung des Linienprofils fiihren.

Bei Betrachtung eines homogenen Linienprofils ist der Séttigungsparameter S(w) durch ein
Lorentz-Profil wie in Gleichung 2.6 gegeben:

_ (7/2) _
S(w) = So (w — UJO)2 n (7/2)2, SO = S(wo). (2.39)

Mit Gleichung 2.39 lisst sich die Absorptionsrate des gesittigten Ubergangs berechnen:

(v/2)*
w —wo)? + (v5/2)%

as(w) = ag(wp) - ( (2.40)

Gleichung 2.40 ist erkennbar Lorentz-férmig, die Linienbreite vg = Awg ist jedoch im Vergleich
mit der ,,ungestérten® Linienbreite wp um einen Faktor (1 + Sp)'/? groBer:

Aws = Awgv/ 1+ 5. (241)

Wird der Ubergang also gesittigt, d.h. die Besetzungszahl des angeregten Zustands betrigt 1/2,
findet eine Verbreiterung der Linie statt. Bei entsprechender Pumprate kénnen mehr Photonen
an den Fliigeln der betrachteten Spektrallinie absorbiert werden, was zur Verbreiterung fiihrt.
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2.3 Atom-Licht-Wechselwirkung: Dichtematrixformalismus & optische Bloch-
gleichungen

Fiir einige der Experimente wie in Kapitel 4 beschrieben ist es sinnvoll, abzuschétzen, ob durch
die eingestrahlte Intensitit des jeweilig verwendeten Lasers bereits eine Sattigung der angespro-
chenen atomaren Ubergiinge eintritt, respektive ob die betrachtenen Spektrallinien neben der
Druck- auch eine Sattigungsverbreiterung erfahren. Hierzu bietet sich der Dichtematrixformalis-
mus (Dichtematrix p) und daraus folgend die optischen Blochgleichungen an, um einen Ausdruck
fir die Besetzung des angeregten Zustands des betrachteten Zwei-Niveau-Atoms in Abhéngig-
keit der eingestrahlten Intensitéit, sowie anderer Parameter zu erhalten.

Anhand des Dichtematrixformalismus und der Gleichgewichtslésungen der optischen Blochglei-
chungen lésst sich ein Ausdruck fiir die Besetzung des angeregten Zustands in einem Zwei-
Niveau-System herleiten [51,52]. Unter der Annahme, dass die Besetzungsinversion, entsprechend
der Differenz aus der Besetzung von Grund- (p11) und angeregtem Zustand (p22), w = pa2 — p11
stationdr ist, ergibt sich fiir die Besetzung des angeregten Zustands poo:

r, 02

it K=t
ml 2112 2

a2 = (2.42)

K

I +2K
[ ist die inverse longitudinale Relaxationszeit des angeregten Zustands |a) und entspricht der
Lebensdauer dieses Zustands (I'| = v = 1/7). ' bezeichnet die inverse transversale Relaxa-
tionszeit, also die Zeit, in der die Kohérenz zerfillt, (§ = w — wp) ist die Verstimmung des
Lichtfeldes zur Resonanzfrequenz wy.

Fiir die Abschiitzung zur Séttigung des betrachteten Ubergangs bietet es sich an, Gleichung 2.42
durch experimentelle Groflen zu vereinfachen; es liegt nahe, die Rabi-Frequenz (2, die ein Mafl
fiir die Oszillation der Besetzung der beiden Zustédnde darstellt, {iber die einfallende Intensitét
I und die Sittigungsintensitit des betrachteten Ubergangs bei resonant eingestrahltem Licht,
Ig auszudriicken:

I 02
=2

— =2—. 2.43
Ig Iy ( )

Aus Gleichung 2.42 ergibt sich somit unter Verwendung der Gleichung 2.43, sowie der Tatsache,
dass die Besetzungszahl pes = n, des angeregten Zustand bei Sattigung gleich 1/4 ist:

4(6% +T7 ) p2o

Iw) = I 2.44
@) L) C(1 = 2p20) i (2.44)
6% +17
LAY (2.45)
Iy

ein Ausdruck, der es erlaubt, die Sittigung eines Ubergangs abhéngig von der Frequenz w des
eingestrahlten Lichts abzuschétzen.

Da der Schwerpunkt dieser Arbeit auf Experimenten mit Rubidiumatomen im dichten Edelgas
liegt, wird nun fiir einen Beispielparametersatz abgeschéitzt, bei welchen eingestrahlten Intensi-
taten die adressierten D-Resonanzen gesattigt werden. Die Werte fiir die druckverbreiterte Lini-
enbreite wurden aus [53] entnommen, die Werte fiir die Sattigungsintensitiaten der D-Resonanzen
stammen aus [25]. Fiir den Fall von Rubidiumatomen in 50 bar Argon ergeben sich fir die einge-
strahlte Laserwellenlinge A = 810 nm die Werte der Intensititen, die eingestrahlt werden miiss-
ten, um die Ubergénge zu séttigen: I(D1) = 1,08-10° mW /cm?, I(D2) = 1,76-108 mW /cm?. Die-
se Intensitédten liegen mehr als eine Gréflenordnung iiber den mit dem vorhandenen Titan:Saphir-
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Lasersystem erreichbaren Intensititen, mit denen die Experimente zur Laserkiihlung durchge-
fiihrt wurden; die dort verwendeten Strahltaillen liegen typischerweise im Bereich einiger hun-
dert Mikrometer. Fiir die Messungen der Fluoreszenz im konfokalen Aufbau wie in 3.3 erldutert,
wurde der eingestrahlte Laser deutlich stérker fokussiert; fir diese Messungen wurde daher die
Sattigungsintensitit erreicht, sodass in Abschnitt 4.1 gezeigte Fluoreszenzspektren auch durch
Sattigung verbreiterte Spektrallinien zeigen.

2.4 Kollisionsinduzierte Redistribution von Strahlung

Gegenstand dieses Abschnitts ist eine qualitative Erklarung des Prozesses der Kollisionsindu-
zierten Redistribution von (Laser-)Strahlung, siehe [54], im Hinblick auf die Darstellung des
Kiihlprinzips, wie im folgenden Abschnitt 2.5 erlautert.

Kollisionsinduzierte Redistribution von Strahlung beruht auf der Wechselwirkung eines einge-
strahlten Lichtfelds mit einem Atom, das von Fremdatomen umgeben ist und mit ihnen sto8t;
einer Stofiverbreiterung, die vor allem im Impakt-Regime, wie in Abschnitt 2.2.1, gut beschrie-
ben werden kann [55].

Durch Kollisionen werden die beteiligten atomaren Zustdnde verschoben, es wird eine Absorpti-
on bzw. Emission von Strahlung méglich, die von einem freien Atom, das nicht von Fremdatomen
umgeben wird, nicht moglich ware.

Experimentell wurde dieser Effekt erstmalig spektral aufgelost in Strontiumdampf bei niedrigen
Puffergasdriicken beobachtet [56], eine theoretische Vorhersage erfolgte zuvor von Huber, sowie
Omont et al. [57,58].

Die Photonen des eingestrahlten Lichtfelds haben die Energie hwr,. Die Differenz zwischen der
Ubergangsenergie der beteiligten Zustinde des (Zwei-Niveau-)Atoms, Awg, und der Photonen-
energie sei im Folgenden vergleichbar oder kleiner als die thermische Translationsenergie der
Storatome, kpT. Die Photonen kénnen dann gestreut werden (sog. Rayleigh-Streuung), oder
aber absorbiert und als Fluoreszenz wieder reemittiert werden, wenn die Energiedifferenz durch
einen Ubertrag der Energie eines oder mehrerer stoender Stératome ,iiberbriickt* wird. Ab-
bildung 2.3 zeigt schematisch den Redistributionsprozess eines Zwei-Niveau-Atoms nach Kolli-
sion mit einem umgebenden Atom. Nach Einstrahlen der Laserfrequenz wy, kommt es entweder
nach einem elastischen Stofl zu Rayleigh-Streuung mit der Frequenz wgr, oder aber, nach einer
inelastischen Kollision mit Energieiibertrag durch den Stofipartner, zu Emission eines Fluores-
zenzphotons mit Frequenz wgy.

Betrachtet man statt zwei beteiligter Niveaus ein Atom mit mehreren Niveaus, so ist durch den
beschriebenen Prozess eine Anregung in Zustdnde durch Absorption mdglich, die fiir ein freies
Atom aufgrund der grofien Laserverstimmung hinsichtlich der Resonanz ebenfalls nicht méglich
waren.

Erklarbar wird dieser Prozess im Bild einer Quasimolekiilbildung. Durch die St68e bildet sich ein
Quasimolekiil aus dem (strahlenden) Atom und einem Stofipartner-Atom, das beispielsweise im
Moment der Kollision Licht absorbiert und angeregt wird, und bei grofleren Abstdnden zwischen
strahlendem Atom und Fremdatom wieder dissoziiert, und die Energiedifferenz zwischen Grund-
und angeregtem Zustand des strahlenden Atoms als Fluoreszenz emittiert. Die Intensitéat dieser
Fluoreszenz ist proportional zur eingestrahlten Laserintensitdt und der Storatomteilchenzahl-
dichte fiir geringe Intensitdten und Driicke. Fiir grofle Intensitdten und Driicke tritt jedoch eine
Sattigung ein [55].

Im folgenden Abschnitt soll dieses Quasimolekiilbild der Erklarung des den in Kapitel 4 be-
schriebenen Experimenten zugrundeliegenden Kiihlprinzips dienen.
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Abbildung 2.3: Redistributionsprozess in einem Zwei-Niveau-Atom. Je nachdem, ob das betrach-
tete Atom elastisch oder inelastisch mit einem umgebenden Fremdatom stoft, tritt entweder
Rayleigh-Streuung bei der eingestrahlten Frequenz auf, oder es wird Fluoreszenz mit einer von
der Laserfrequenz verschiedenen Frequenz emittiert.

2.5 Prinzip der Redistributionslaserkiihlung

Das den Experimenten zur Laserkiihlung dichter Gasmischungen zugrundeliegende Kiihlprinzip
soll im Folgenden dargestellt werden.

Wie im vorherigen Abschnitt 2.4 ldsst sich der Prozess der Redistribution von Strahlung gut
im Quasimolekiilbild erkldren. In den Experimenten tritt eine starke Verbreiterung der Linien
aufgrund des hohen Puffergasdrucks auf, die die Absorption der rotverstimmt eingestrahlten
Laserstrahlung ermoglicht. Die radiative Lebensdauer der angeregten Zusténde fiir Rubidium
bzw. Kalium liegt bei 27ns (Rb) bzw. 28ns (K) [25,26]. Das ist deutlich langer als die Dau-
er einer Kollision (verglichen mit der Abschidtzung zur StoBrate in Abschnitt 2.1), sodass der
Zerfall des angeregten Zustands durch Emission eines Fluoreszenzphotons bei grofem Abstand
zwischen Alkali- und Edelgasatom erfolgt. Somit ist die Wellenlédnge des Fluoreszenzphotons
deutlich kleiner als die des eingestrahlten Lasers. Energie wird aus der dichten Gasmischung
extrahiert: Es findet eine Kiihlung statt.

Schematisch ist dieser Prozess in Abbildung 2.4 fiir den Fall von Rubidiumatomen in dich-
tem Argongas dargestellt. Die dargestellten Potentialkurven beruhen auf einer Rechnung [59]
zu den entsprechenden Rb-Ar-Van-der-Waals-Komplexen, anhand von [Rb*] und [e™ — Ar]-
Pseudopotentialen.

Die erwartete Kiihlleistung Pk lédsst sich aus der mittleren auftretenden Frequenz der Fluo-
reszenz, vg, der eingestrahlten Frequenz v, der eingestrahlten optischen Leistung Fyp¢ und der
Absorptionswahrscheinlichkeit der dichten Gasmischung, a(v) abschétzen:

vg — v
Py = a(v)Popt

(2.46)
Unter typischen experimentellen Bedingungen konnten Kiihlleistungen von bis zu 100 mW beob-
achtet werden [16,17,60-62]. Experimentell ist es wichtig, eine Verstimmung zu wéhlen, bei der
die Absorptionswahrscheinlichkeit a(r) ausreichend hoch ist, hier spielt die StoBverbreiterung
der Spektrallinien eine entscheidende Rolle.

Auf das genaue Messprinzip der redistribuierten Fluoreszenz wird in Abschnitt 3.3 eingegangen,
in den Abschnitten 4.1 und 4.3 werden gemessene Fluoreszenzspektren gezeigt und diskutiert.
Das hier prasentierte Kiihlverfahren wurde theoretisch erstmalig von Berman und Stenholm im
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Abbildung 2.4: Kiihlprinzip fiir den Fall einer dichten Rubidium-Argon-Mischung mit den be-
rechneten Quasimolekiil-Potentialen gemaf [59]. Sto8t ein Argonatom mit einem Rubidiumatom,
ist die Absorption rotverstimmt eingestrahlter Photonen méglich. Das Alkaliatom wird ange-
regt und Fluoreszenz tritt ndher zu den ungestérten D-Resonanzen auf, hat also eine kiirzere
Wellenlénge als das eingestrahlte Licht. Es tritt eine Kiihlung auf.

Jahr 1978 vorgeschlagen [15]. In dieser Veroffentlichung wird das Heizen- oder Kiihlen eines
atomaren Zwei-Niveau-Systems basierend auf dem Energieverlust wihrend kollisionsinduzierter
Anregung von Atomen diskutiert. Unmittelbar daran anschlieBende Experimente mit moderaten
Puffergasdriicken konnten zu diesem Zeitpunkt jedoch keine Kiithlung, sondern nur Heizung fiir
blau-verstimmt eingestrahlte Laserstrahlung beobachten [63]. In diesen Experimenten wurden
Gase von vergleichsweise moderatem Druck (6 — 40 mbar) verwendet. Experimentell erstmals
beobachtet wurde eine Redistributionslaserkiihlung im Jahr 2009 [16]. Dabei wurden Puffergas-
driicke im Bereich von 230 bar verwendet, bei denen die Druckverbreiterung in Frequenzeinheiten
im Bereich der thermischen Energie kg1 liegt.

Hinsichtlich der als Puffergase verwendeten Edelgase spielt deren Reinheit fiir die Experimente
eine entscheidende Rolle, wie sich experimentell gezeigt hat; die meisten Experimente wurden
daher mit Argon mit Reinheit 6.0, entsprechend einer Reinheit von 99,99990 Volumenprozent,
durchgefiihrt, um Fluoreszenzldschung, das sog. Quenching, weitestgehend zu vermeiden. Bei
diesem zum untersuchten Kiihlprozess auftretenden, konkurrierenden Heizprozess wird die An-
regungsenergie eines Atoms durch Stéfe auf ein Fremdatom oder -molekiil iibertragen [64—66].
Es tritt somit ein strahlungsloser Ubergang in den Grundzustand, mitunter {iber Zwischenni-
veaus, auf, und die thermische Energie verbleibt im System, es kommt zu einer Autheizung.
Wird weniger reines Edelgas verwendet, steigt die Anzahl der Verunreinigungen durch Stickstoff
(Ng), sowie einiger Kohlenwasserstoffe, und ein vollstandiges Erloschen des Laserkiihlprozesses
ist moglich.
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Ein weiterer, konkurrierender Heizprozess besteht im stofinduzierten Energietransfer, engl. ,,ener-
gy pooling*“. Bei diesem Vorgang stoflen zwei sich im 5P-Zustand befindende, angeregte Alkalia-
tome, woraufhin ein Atom abgeregt und das zweite in den 6P-Zustand angeregt wird [67]. Die
Relaxation dieses Atoms in den Grundzustand zeigt sich im Experiment als deutlich sichtbare,
blaue Fluoreszenzstrahlung bei einer Wellenldnge von A =~ 420 nm fiir den Fall von Rubidiuma-
tomen. Die vollstdndige Reaktionsgleichung fiir diesen Prozess lautet:
mv?  mo3 moi  mos

Rb* 4+ Rb +T+T—>Rb+Rb +T+T (2.47)

Die Summe der Energien der einfach angeregten Rubidiumatome vor dem Stof ist hoher als die
des hoher angeregten Atoms, die iiberschiissige Energie wird somit als kinetische Energie von
beiden Stofipartnern aufgenommen und verbleibt im System [68].

2.6 Waiarmetransportgleichung

In diesem Abschnitt liegt der Fokus auf dem Verstindnis des Wéarmetransports anhand von
Wiérmeleitung. Ferner wird die Warmetransportgleichung als Grundlage fiir die Simulationen
zur Temperaturdnderung in dichten atomaren Gasen, die in Kapitel 5 dargestellt werden, pra-
sentiert.
Als Wérme bezeichnet man im Allgemeinen die bei einem Temperaturgradienten fliefende Ener-
gie. Die hauptséichlichen Mechanismen der Warmeiibertragung sind Wérmeleitung/Konduktion,
Konvektion, und Wirmestrahlung [69, 70]. Bei den betrachteten hohen Driicken dominiert der
Prozess der Warmeleitung.
Wiérmeleitung bezeichnet den diffusen Energietransport durch Bewegung der Atome/Molekiile
in Fliissigkeiten und Gasen, bzw. der Phononen in Festkorpern. Es findet kein Massentrans-
port statt, obwohl der Warmeiibertrag mit der Anwesenheit von Materie verkniipft ist. Es soll
hier die Warmetransportgleichung angewendet werden, was eine Simulation der bei gegebener
Kiihlleistung erwarteter Temperaturdanderung im Gas erlauben soll. Als Vorbereitung fir das
Verstdndnis der Warmetransportgleichung soll nun das Fourier’sche Gesetz der Warmeleitung
anhand der Betrachtung einer Platte der Dicke Ax und der Fliche A, an deren gegeniiberlie-
genden Seiten unterschiedliche Temperaturen 77 o auftreten, hergeleitet werden. Abbildung 2.5
zeigt die entsprechende Anordnung. Wahrend der Zeit At fliefit die Warmemenge @ durch die
Platte. Man beobachtet, dass die Warmemenge proportional ist zur Differenz der Temperaturen
T 2, zur Fliche, zur Zeit, sowie zur inversen Plattendicke:
T —T A At 2.48

Q oc (T1 — Ta) At (2.48)
Experimentell kann man mit dieser Anordnung ebenfalls beobachten, dass die Warmemenge vom
Material der verwendeten Platte abhéngig ist. Die Proportionalitdtskonstante x zu Gleichung
2.48 wird allgemein als Warmeleitfahigkeit bezeichnet, sie ist ebenfalls temperaturabhéngig:

A

=k(T) - (T1 — To)—At. 2.4
Q = K(T) - (Ty — To) At (2.49)
Pro Zeiteinheit wird somit ein Warmestrom @ iibertragen:
: d A
Q=" _ iy -1 £ (2:50)

Codt Az
Betrachtet man den Warmefluss dQ /dA in z-Richtung fir den Grenziibergang Ax — 0, ergibt

sich das Fourier’sche Gesetz [70]:
dQ oT
— | =—xT) - — 2.51
(dA)x ") o (251)
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Abbildung 2.5: Stationdre Warmeleitung durch eine Platte mit thermischer Leitfahigkeit .
Durch das Temperaturgefélle von T zu 715 tritt ein Warmestrom ) durch die Platte auf.

Hierbei wird vorausgesetzt, dass die Warmeleitfdhigkeit « nicht anisotrop ist, und somit nicht
durch einen Tensor ausgedriickt werden muss. Dies ist fiir Gase erfiillt.
Aus diesem Gesetz (2.51) ldsst sich unter Annahme der Energieerhaltung die Warmeleitungs-

gleichung zu o7
pCP ot

herleiten, p bezeichnet hier die Dichte, C), ist die Warmekapazitat bei konstantem Druck.

Die stationdre Form der Warmeleitungsgleichung 2.52 14sst sich ebenfalls iiber Analogiebetrach-

tungen zu den Grundgleichungen der Elektrostatik herleiten [71].

Schreibt man die beiden Maxwell-Gleichungen fiir den elektrostatischen Fall mit Dielektrizitats-

konstante e:

_V(kVT) = Q (2.52)

V(E) = L~ (2.53)
€0
VxE = 0 (2.54)
in anderer mathematischer Form:
E = —V¢ (2.55)
V- (eV) = —Eﬁ, (2.56)
0

so lasst sich der Wéarmefluss wie in Gleichung 2.51 als Analogon zur elektrischen Feldstérke E
verstehen, der Temperatur 1" wird das elektrostatische Potential ¢ zugeordnet. Der Warmeleit-
fahigkeit k entspricht die Dielektrizitdtskonstante e. Gegeniibergestellt ergibt sich:

Lo Q) -
E=-V¢ o (dA) = VT (2.57)
Vo (eVo)=-L & V.V =-Q (2.58)

€0
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Es ist somit moglich, Losungen fir die statische Warmetransportgleichung analog zu den Losun-
gen fiir die elektrostatischen Gleichungen 2.56 zu finden und sich entsprechend zu veranschauli-
chen.

Mithilfe der Warmetransportgleichung 2.52 und einem Ausdruck fir die Warmequelle/-senke
@, der von verschiedenen Experimentparametern sowie ortsabhéngig, @@ = Q(r, z), abhingig
ist, lasst sich die Temperaturverteilung infolge der Redistributionslaserkiihlung im dichten Gas
simulieren. Dies ist Gegenstand von Kapitel 5 und wird dort sowohl zeitabhéngig, als auch in
stationdrer Form genauer dargestellt.
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3 Experimenteller Aufbau und Messmethodik

In diesem Kapitel werden die in den Experimenten verwendeten Hochdrucksichtzellen (Abschnitt
3.1) und die verwendeten Laser (Abschnitt 3.2) beschrieben, sowie die beiden experimentellen
Aufbauten erlautert, die der spektroskopischen Messung der Fluoreszenzredistribution dienen
(Abschnitt 3.3). Eine Beschreibung der zur Temperaturverteilungsmessung verwendeten Technik
der thermischen Ablenkungsspektroskopie erfolgt in Abschnitt 3.4 dieses Kapitels.

3.1 Die Hochdrucksichtzellen

Im Hinblick auf Experimente zur Laserkiihlung dichter atomarer Gase bedarf es geeigneter Re-
zipienten, um die Voraussetzungen hoher Puffergasdriicke und hoher Alkaliatomdichten zu ge-
wahrleisten. Im Folgenden sollen daher die fir die Experimente verwendeten, unterschiedlichen
Hochdrucksichtzellen vorgestellt und ihre Vor- und Nachteile dargestellt werden. Es handelt
sich um zwei kommerziell gefertigte Sichtzellen der Firma Sitec Sieber Engeneering, und zwei
Hochdrucksichtzellen, die in der Feinmechanikwerkstatt des Instituts fiir Angewandte Physik
angefertigt wurden. Von beiden Zellenkonzepten gab es zu Beginn der dieser Arbeit zugrun-
de liegenden Experimente je eine Version. Jeweils eine weitere Version fiir die Zellen dieser
yzweiten“ Generation wurde anhand eigener Vorschlége weiterentwickelt und verbessert. Somit
standen fiir die in Kapitel 4 beschriebenen Experimente schliefllich vier geeignete Rezipienten
zur Verfiigung. Bei allen vier Sichtzellen werden Saphirfenster verwendet, da sich die Alkalia-
tome an Quartzglasfenstern bei Temperaturen oberhalb von ungefihr 150°C ablagern wiirden
bzw. in das Glas hinein diffundieren. Saphir kann in den erforderlichen Temperaturbereichen
den Alkaliddmpfen ausgesetzt werden und besitzt aulerdem geniigend mechanische Stabilitét,
um hohen Puffergasdriicken ausgesetzt zu werden.

Zum Ende dieser Arbeit erfolgte die Fertigstellung einer nach eigenen, aufgrund experimenteller
Anforderungen entstandenen Ideen und durch die Firma Nova Swiss hergestellten Hochdruck-
sichtzelle, die anders als die vier zuvor verwendeten Rezipienten vier optische Sichtzuginge
besitzt, sodass eine der beiden senkrecht zueinander stehenden optischen Achsen von der ande-
ren komplett ’eingesehen’ werden kann. Der Aufbau dieser Zelle wird in Abschnitt 3.1.3 genauer
beschrieben.

3.1.1 Selbst konstruierte Zellen

Die erste Version der selbst konstruierten Zelle wurde im Rahmen einer Diplomarbeit [72] im
Jahr 2008 entworfen und durch die Feinmechanische Werkstatt des Instituts fiir Angewandte
Physik gefertigt. Eine schematische Darstellung dieser Zelle ist in Abbildung 3.1 gezeigt.
Gefertigt wurden beide Zellen dieser Art aus hochwarmfestem Stahl (Werkstoffnummer 1.7335),
der einen Betrieb bei hohen Temperaturen und hohen Puffergasdriicken erlaubt. Durch zwei ge-
gentiberliegende Saphirfenster wird ein optischer Zugang gewéhrleistet. Senkrecht dazu befindet
sich das Reservoir fiir mit Alkalimetallen gefiillte Glasampullen. Hier ist die Zelle auf einer Lénge
von mehreren Zentimetern entsprechend verjiingt, sodass durch getrenntes elektrisches Heizen
des Reservoirs anhand von Heizbandern die Temperatur dieses Bereichs begrenzt unabhéngig
von der Betriebstemperatur des umliegenden Zellkérpers realisiert werden kann, um einen fiir
die Experimente ausreichenden Alkalidampfdruck - wie in Abschnitt 2.1 theoretisch berechnet
und dargestellt - zu gewéhrleisten. (Eine genauere Beschreibung des Heizens der Zellen erfolgt in
Abschnitt 3.1.4.) In das Reservoir wird jeweils eine Glasampulle, die ein Gramm des jeweiligen
Alkalimetalls enthélt, eingefiihrt.

Verschlossen wird das Reservoir, wie auch die gegeniiberliegende Offnung, durch die beispiels-
weise ein Probenhalter wie fiir die Experimente mit Wellenleitern, in die Zelle integriert werden
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Alkaliatome-Reservoir

Abbildung 3.1: Schematische Ansicht des Designs der selbst konstruierten Zellen aus dem Jahr
2008 nach [73].

kann [74]?, mit einem Blindflansch. Urspriinglich wurden beide Blindflansche unter Verwendung
von CF-Dichtringen an den Zellkérper geschraubt und gedichtet. Bei den im Rahmen dieser
Arbeit durchgefithrten Experimenten stellte sich jedoch heraus, dass durch die dauerhaft hohen
Betriebstemperaturen der Zelle von iiber 300°C die Kupferinge schnell weich und die Zellen
somit undicht wurden, sodass sie durch Nickelringe ersetzt wurden. Hiermit lieBen sich ldngere
Laufzeiten im Hinblick auf die Dichtigkeit der Zellen realisieren. Ahnliche Beobachtungen wur-
den im Bereich der Dichtungen an den Fenstern gemacht. Die 5 mm dicken Saphirfenster mit
einem Sichtfelddurchmesser von 10 mm werden jeweils auf einen versilberten Nickel-C-Dichtring
aus Inconel X-750% in die Aussparungen des Zellkorpers gelegt. Von der anderen Seite wurde
anfinglich mit einem Dichtring aus Kupfer gedichtet, der vom entsprechenden Flansch auf das
Saphirfenster gedriickt wurde. Auch hier zeigte sich jedoch die bessere Langzeitstabilitéat von Ni-
ckelringen, sodass ebenfalls ein Materialwechsel stattfand. Seither kann eine Dichtigkeit dieser
Zellen von mehreren Wochen erreicht werden. Mit den hinsichtlich ihrer Geometrie einfachsten
Fenstern besitzen die beiden Zellen eine innere optische Wegldnge von 20 mm. Durch Verwen-
dung von gestuften Fenstern mit einem T-formigen Querschnitt lasst sich diese Weglange auf
bis zu 4 mm verkiirzen. Ein solches gestuftes Fenster ist in Abbildung 3.2 gezeigt. Somit lassen
sich groflere Alkaliatomdichten gemessen am reduzierten Zellvolumen erreichen.

Das Befiillen dieser Hochdrucksichtzellen mit einem Edelgas erfolgt iiber einen Einschraubadap-
ter* wie in Abb. 3.1 dargestellt. Mittels eines T-Stiicks kann hier auch ein Rohrfedermanometer®
an den Zellkorper angeschlossen werden, sodass die Dichtigkeit der Zellen im Verlauf der jewei-

2Fiir Experimente mit Wellenleitern wurde bei der selbst konstruierten Zelle der zweiten Generation die Posi-
tion des Gaszufuhreinschraubadapters etwas zur Seite versetzt, um die Wellenleiter keinem senkrechten Gasstrom
beim Befiillen der Zelle auszusetzen.

3Inconel ist der Name einer Reihe von korrosionsbestéindigen Nickel-Legierungen, die sich besonders fiir
Hochtemperaturandwendungen eignen.

4Firma Hoke, Artikelnr. 6CM4-316/MMRS-ITA

5Firma Manometer-Preiss Empeo
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Abbildung 3.2: Seitenansicht eines gestuften Saphirfensters zur Reduktion der optischen Weg-
linge in den selbstkonstruierten Zellen.

ligen Experimente tiberpriift werden kann.

Ein Vorteil dieser Hochdrucksichtzellen besteht in der einfachen Handhabbarkeit im Hinblick auf
das Auswechseln und Erneuern von Dichtungen und Fenstern, und die Mdoglichkeit, die Dicht-
und Auflageflichen regelméfig in der Institutsfeinmechanikwerkstatt nachbessern bzw. polieren
zu lassen. Trotz der Tatsache, dass die Zellen auf Temperaturen bis 500°C und Driicken bis
500 bar ausgelegt sind, zeigte sich, dass ein ldngeres, kontinuierliches Arbeiten nur bei Tem-
peraturen von bis zu 350°C und Driicken von ungefihr 250 bar moglich war, da bei hoheren
Temperaturen und Driicken zumeist das Dichtprinzip im Bereich der Saphirfenster dahingehend
versagte, dass eines oder beide Fenster brachen. Deshalb wurden diese Zellen zumeist eingesetzt,
um verschiedene Tests durchzufiihren, etwa die Eignung anderer Edelgase fiir das Kiihlverfahren
(Abschnitt 4.2.2) im Hinblick auf ihre geringere Reinheit als das in den ersten Experimenten [16]
verwendete Argon 6.0, wohingegen fiir die meisten Messungen zur Laserkiihlung dichter atomarer
Gase die im folgenden beschriebenen, kommerziellen Zellen mit einer optischen Achse verwendet
wurden, die eine wesentlich héhere Stabilitdt bei hoheren Temperaturen aufweisen.

3.1.2 Kommerzielle Sichtzellen mit einer optischen Achse

Neben den beiden selbst konstruierten Hochdrucksichtzellen stehen fiir die Experimente zwei
Sichtzellen zu Verfiigung, die von der Schweizer Firma Sitec Sieber Engineering ebenfalls aus
hochwarmfesten Stahl (Werkstoffnummer 1.4980) gefertigt wurden. Der optische Zugang wird
hier ebenfalls durch zwei gegeniiberliegende Saphirfenster realisiert, Unterschiede gibt es jedoch
hinsichtlich des Dichtprinzips; hier findet das Bridgman-Dichtverfahren [75] Anwendung. Die Sa-
phirfenster (Sichtfelddurchmesser 18 mm) werden vom Hersteller am Rand mit Metall bedampft,
um im Anschluss daran stabiler in Metallstopfen eingespannt werden zu konnen, auf die ober-
halb des jeweiligen Fensters je zwei Dichtringe aus Silber und einer aus Graphit angebracht
werden, wie in Abb. 3.3 schematisch dargestellt. Diese Stopfen werden in die entsprechenden
Aussparungen des Zellkorpers eingelegt und durch eine oberhalb aufliegenden Druckschraube
angepresst. Im Inneren des Zellkorpers betragt die optische Wegldnge 10 mm.

Beide Zellen besitzen an der Oberseite eine Moglichkeit, einen Adapter fiir die Gaszufuhr bzw.
ein Manometer anzuschrauben, sowie an der Unterseite eine Offnung mit Gewinde, um ein Re-
servoir aus gleichem Material anzuschrauben, das eine mit dem jeweiligen Alkalimetall befiillte
Ampulle enthélt. Somit kann dieses Reservoir, dhnlich wie bei den selbst konstruierten Zellen,
unabhéngig vom restlichen Zellkérper beheizt werden, um geeignete Partialdriicke der Alkalime-
talle zu gewéhrleisten. Enthielt die kommerzielle Zelle der ersten Generation noch zusétzlich zwei
seitliche Offnungen, durch die beispielsweise ein Probenhalter oder Temperaturfiihler in die Zelle
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Abbildung 3.3: Schematische Ansicht eines Fensterstopfens der kommerziellen Zellen gemé&f
[76]. Der Rand des Saphirfensters ist metallisch bedampft und an der Vorderseite des Stopfens
eingespannt. Oberhalb dessen werden die drei Dichtungen auf den Stopfen aufgebracht, die beim
Einlegen und Anpressen den Zellkérper dichten.

eingebracht werden konnten, wurde bei der Zelle der zweiten Generation auf diese zusétzlichen,
vormals selten verwendeten Zugéinge verzichtet, um mogliche Undichtigkeiten auszuschliefen
und den Zellkoérper homogener heizen zu konnen (Vgl. Abschnitt 3.1.4). Eine Messung eines
lasergekiihlten Gases mittels eines Temperaturfithlers bot sich nicht an, da sich die Rubidiu-
matome stets am Fiihler agglomerierten und dort wéhrend des Experimentbetriebs nicht mehr
abzulosen waren, sodass der Fiihler schliefSlich entfernt wurde.

Die neuere Zelle ist schematisch in Abbildung 3.4 dargestellt. Im Vergleich zur ,alteren® Zel-
le wurde bei dieser Sichtzelle auch der Zugang vom Reservoir in den Zellkérper bewusst im
Durchmesser vergroflert, um das Risiko einer zuvor einige Male aufgetretenen Verstopfung durch
angelagerte Alkaliatome deutlich zu reduzieren und somit eine verlésslichere Diffusion des Al-
kalidampfs in das Zellvolumen zwischen den Sichtfenster zu gewéhrleisten.

Die Zelle ist ausgelegt auf Driicke bis zu 1000 bar und Temperaturen bis 450°C. Bei Driicken von
bis zu 230 bar und Temperaturen bis 450°C konnten bei diesen Zellen Dichtigkeiten von mehre-
ren Monaten beobachtet werden. Die hoheren Betriebstemperaturen erlauben eine ca. sechsfach
hohere Teilchenzahldichte (siehe Abschnitt 2.1) der jeweiligen Alkalispezies, sodass diese beiden
Sichtzellen vorranging fiir Experimente zur Laserkiihlung eingesetzt wurden.

Nachteilig an dem beschriebenen Dichtprinzip ist die Tatsache, dass es aufgrund der Beschaf-
fenheit der Dichtringe auf dem Fensterstopfen kaum moglich ist, Dichtungen und Fenster selbst
zu wechseln, sodass nach mehreren Experimentphasen die jeweilige Zelle zum Hersteller einge-
schickt werden musste, um dort nachgebessert bzw. repariert zu werden. Der Hersteller emp-
fiehlt zur lingeren Haltbarkeit der Dichtungen, die Fensterstopfen nicht zu demontieren, um
feine Beschidigungen des Graphitrings zu vermeiden, was eine Reinigung des Zellkérpers im
Ultraschallbad somit ausschliefft. Zwischen den Experimentierzeiten ist es jedoch notwendig, die
Zellkorper griindlich zu reinigen, um Verunreinigungen zu reduzieren. Ferner ist aufgrund der
Bridgmandichttechnik ein Ausheizen bei gleichzeitigem Evakuieren der Zelle auf Unterdriicke
kaum moglich; bei Driicken von bis zu 1072 mbar kann die Zelle nur auf 85°C geheizt wer-
den, um die Stabilitdt der Befestigung der Saphirfenster auf dem Zellstopfen nicht dauerhaft
zu beschidigen. Eine ausreichende Zellreinigung ist somit erst nach wesentlich langerer Zeit
realisierbar.
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Abbildung 3.4: Schematische Ansicht der Zelle der zweiten Generation der Firma Sitec, Darstel-
lung nach [76]. Links im Bild ist die Zelle mit einer konfektionierten Heizmanschette abgebildet,
rechts ist ein vertikaler Schnitt durch den Zellkérper dargestellt. In blau unterlegt sind die
Saphirfenster.

3.1.3 Kommerzielle Sichtzelle mit zwei optischen Achsen

Wiéhrend des Experimentierens mit den verschiedenen Hochdrucksichtzellen zeigte sich, dass es
von Vorteil wére, mit einem Rezipienten zu arbeiten, der zwei optische Achsen besitzt. Dies wiir-
de beispielsweise eine Temperaturmessung mittels thermischer Ablenkungsspektroskopie (wie in
Abschnitt 3.4 beschrieben wird) bei gleichzeitiger Messung der Fluoreszenz im konfokalen Auf-
bau wie nachfolgend im Abschnitt 3.3 erlautert, ermoglichen, sowie, bei geeigneter Orientierung
der beiden optischen Achsen zueinander, eine vollstindige Einsicht in die Kiihlregion erlau-
ben. Ferner kann es bei der Suche nach alternativen Methoden zur Temperaturbestimmung,
beispielsweise durch optische Tomographie [77-81], sinnvoll sein, senkrecht zur Richtung des
Kihllaserstrahles zusétzlich einen Laserstrahl einstrahlen zu kénnen, um zusédtzliche Informa-
tionen zu gewinnen.

Mit diesen und Vorgaben hinsichtlich Temperatur-, Druck- und Alkalidampf-Bestdndigkeit ent-
stand in enger Kollaboration mit der Firma Nova Swiss eine entsprechende Hochdrucksichtzelle.
Die beiden optischen Achsen stehen senkrecht zueinander, und die Durchmesser der Saphirfens-
ter sind so gewéhlt, dass eine der beiden optischen Wegléngen zwischen den Fenstern senkrecht
dazu komplett eingesehen werden kann. Ebenso wie die beiden Zellen der Firma Sitec besitzt
diese Zelle ein einschraubbares Reservoir fiir die Ampulle mit der jeweiligen Alkalispezies, sowie
einen Zugang fiir das Einfiillen des Edelgases bzw. Befestigen von Manometer und geeignetem
Ventil. Abbildung 3.5 zeigt die Zelle aus einer Seitenansicht, sowie von oben. Abbildung 3.6 zeigt
eine schematische Darstellung der Anordnung der vier Saphirfenster zueinander. Wird der Kiihl-
laserstrahl durch eines der schmaleren (6 mm Sichtfelddurchmesser) Saphirfenster eingestrahlt,
kann die Kiihlregion durch eines der beiden breiteren (15 mm Sichtfelddurchmesser) Fenster bei-
spielsweise mit einer Kamera oder durch das Einstrahlen eines zweiten Lasers und Detektion
mit einer Photodiode vollstédndig eingesehen werden.

Das Dichtsystem im Bereich der Fenster unterscheidet sich von dem der anderen Zellen: bei
diesem Zellentyp liegt das jeweilige Fenster auf einem diinnen Nickelring mit Aussparung fiir das
Sichtfeld, von der anderen Seite wird es mit einem aufliegenden Hohlzylinder aus dem gleichen
Material wie die Zelle fixiert und schliefllich durch eine mit definiertem Drehmoment anziehbare
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Abbildung 3.5: Zwei Ansichten der Hochdrucksichtzelle mit zwei optischen Achsen. Von unten
kann das Reservoir in den Zellkorper geschraubt werden, oben am Zellkérper kann die Gaszufuhr
mit Ventil und Manometer eingeschraubt werden. Senkrecht zueinander stehen die beiden opti-
schen Achsen mit den vier Saphirfenstern. Die Fenster werden von Druckschrauben im Zellkorper
fixiert.

Druckschraube (wie in Abbildung 3.5 zu erkennen) im Zellkorper gehalten.

Der Arbeitsbereich dieser Zelle liegt bei Temperaturen bis 400°C und Driicken bis 230 bar. Bei
ersten Tests dieser Zelle zeigte sich eine vollstdndige Dichtigkeit im zugelassenen Druck- und
Temperaturbereich, sodass zukiinftige Experimente moglich sind.

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Konfiguration der vier Saphirfenster, blau unter-
legt, in der Sichtzelle geméf [82]. Bei Einstrahlen des Kiihllaserstrahls durch eines der beiden
schmaleren Fenster kann die direkt hinter dem Eintrittsfenster lokalisierte Kiihlregion senkrecht
dazu durch die beiden breiteren Saphirfenster beobachtet werden.
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3.1.4 Elektrische Heizung der Zellen

Das Heizen der Zellen erfolgt mittels elektrischen Heizbdndern sowie Heizpatronen bzw. die fiir
die beiden Zellen der Firma Sitec verwendeten keramischen, passgenau konfektionierten Heiz-
manschetten, die mitsamt Temperaturfiihlern an einen Mehrkanalheizregler® angeschlossen wer-
den. Die Verwendung dieses Reglers erméglicht ein homogenes Aufheizen des Zellkdrpers {iber
das Einstellen einer gleichméfigen Erhchung der Temperatur fiir jeden einzelnen Kanal, um
mechanische Spannungen zu reduzieren und somit Beschddigungen im Bereich der Saphirfenster
zu vermeiden. Das getrennte Aufheizen von Zellkérper und jeweiligem Reservoir durch Verwen-
den mehrerer Heizbédnder und Temperaturfithler wird derart durchgefiihrt, dass der Bereich der
Fenster nicht am kéltesten ist, da sich dort ansonsten Alkaliatome niederschlagen und weiteres
Experimentieren mit der entsprechenden Zelle ohne vorherige Grundreinigung unméglich wiirde.

3.2 Das Lasersystem

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Experimente wurden zwei verschiedene Laser
verwendet, um sowohl die Vorteile spektral weiter Durchstimmbarkeit, als auch die Mo6glich-
keit, mit hoher Leistung bei fester Wellenldnge zu experimentieren, ausnutzen zu kénnen. Fir
Messungen von Fluoreszenz- und Absorptionsspektren ist es essentiell, mit unterschiedlichen ein-
gestrahlten Wellenldngen zu arbeiten und somit einen in der Wellenlénge verstimmbaren Laser
zu verwenden. Dies wurde mit einem Titan:Saphir-Laser realisiert, wie in Abschnit 3.2.1 genauer
erlautert. Fiir Messungen zur Laserkithlung mit Rubidiumatomen und verschiedenen Pufferga-
sen wurden neben den Messungen, die mit dem Titan:Saphir-Laser durchgefithrt wurden, auch
Messungen mit einem Diodenlaser mit fester Wellenlénge und einer optischen Ausgangsleistung
von 25 W als Kiihllaser durchgefiihrt. Dieser Laser wird mitsamt des verwendeten optischen Auf-
baus, an den bedingt durch die Strahlcharakteristik andere Anforderungen an die verwendeten
Optiken gelten, in Abschnitt 3.2.2 dargestellt.

3.2.1 Titan:Saphir-Laser

Die oben genannten Anforderungen hinsichtlich der Durchstimmbarkeit, sowie einer geeignet
hohen Ausgangsleistung erfiillt der verwendete Titan:Saphir-Laser”, der von einem Dioden-
gepumpten Festkorperlaser® mit maximal 18 W gepumpt eine Ausgangsleistung von bis zu 3,5 W
liefert. Der Titan:Saphir-Laser ist iiber das Drehen eines Lyot-Filters, sowie unter Verwendung
verschiedener Auskoppelspiegel des Ringresonators in einem Wellenldngenbereich von 700 nm
bis zu ca. 950 nm durchstimmbar.

3.2.2 Diodenlaser

Um die Kiihlung von Rubidiumatomen in unterschiedlichen Puffergasen bei hohen Leistungen zu
untersuchen, wurde ein fasergekoppelter Diodenlaser? bei einer festen Wellenléinge von 808 nm
mit einer Ausgangsleistung von 25 W angeschafft. Messungen mit dem Titan:Saphir-Laser zeigen,
dass bei dieser Wellenldnge und entsprechenden experimentellen Bedingungen die Temperatur-
anderung gut zu beobachten ist. Der aus der Faser (Faserdurchmesser 200 ym, numerische Aper-
tur 0,22) austretende Strahl ist sehr divergent und besitzt kein Gaufi’sches Intensitéatsprofil (Die
die Strahlqualitit beziffernde Beugungsmafzahl M? betrigt entsprechenden Messungen zufolge
ungefihr 100), weshalb sich das Fokussieren des Strahls auf geeignete Durchmesser anfanglich

5Fa. Horst, Typ HT60
"MBR 110, Fa. Coherent
8Verdi V18, Fa. Coherent
9MINI, Firma Dilas
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als schwierig erwies. Aufgrund der Geometrie der Zelle, insbesondere hinsichtlich der Fensterdi-
cken, und der Tatsache, dass die Sichtzellen stark geheizt werden, ist es wiinschenswert, einen
hinreichend grofien Arbeitsabstand zwischen der Fokussieroptik und der Zelle zu realisieren. Liefl
sich der Laserstrahl auf sehr kurze Distanzen (ca. 75 mm) geeignet fokussieren, konnte dies fiir
wiinschenswerte Absténde (ca. 30 cm) weder mit Plankonvex-Linsen, Kondenserlinsen, noch mit
Achromatenpaaren erreicht werden. Mittels speziell angefertigter, silberbeschichteter Kupferpa-
rabolspiegel lie} sich der Laserstrahl schlieflich in einem (2:1)-Teleskopaufbau bestehend aus
zwei Parabeln (Durchmesser d = 100 mm) mit Brennweiten f = 200mm und f = 400 mm auf
einen Durchmesser von 450 ym fokussieren. Eine schematische Darstellung dieses Aufbaus ist
in Abbildung 3.7 gezeigt; die mit diesem Laser durchgefithrten Messungen werden in Abschnitt
4.2.4 dargestellt und erlautert.

‘‘‘‘‘‘‘

}r=20 omm Hochdruckzelle

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung des Aufbaus mit den verwendeten Kupferparabolspie-
geln zur Fokussierung des Faser-gekoppelten Diodenlasers. Aufgrund der Masse der Parabol-
spiegel von ungefihr 4 kg werden selbst konstruierte Aluminium-Halter und je zwei Goniome-
ter verwendet, um den Spiegel geeignet verkippen zu konnen. Unter Verwendung eines (2:1)-
Teleskopaufbaus wird ein Fokusdurchmesser von ungefihr 450 ym erreicht.

3.3 Fluoreszenzspektroskopie

In den Abbildungen 3.8 und 3.9 sind schematisch zwei unterschiedliche, im Rahmen der Arbeit
verwendete Aufbauten zur Messung von Fluoreszenzspektren gezeigt, bei denen die Wellenlénge
des eingestrahlten Lasers variiert wurde, um beispielsweise die Redistribution der Fluoreszenz
zu beobachten. Eine genauere Erlduterung dieser Messungen und ihrer Ergebnisse erfolgt in
Abschnitt 4.1.

Der in Abbildung 3.8 skizzierte konfokale Aufbau erlaubt die Detektion atomarer Fluoreszenz
mit einer hohen Tiefenschérfe, da sowohl der stark fokussierte, in die Zelle eingestrahlte La-
serstrahl, wie auch die Fluoreszenz in Riickrichtung mittels konfokaler Lochblenden rdumlich
sehr stark gefiltert werden. Derartiges Filtern der Fluoreszenz reduziert Streulicht, beispielswei-
se durch Reflexionen am Eintrittsfenster der Hochdrucksichtzelle. Das Fluoreszenzsignal wird
im Anschluss an das rdumliche Filtern mittels eines optischen Spektrometers aufgenommen. Ein
auf diese Weise aufgenommenes Fluoreszenzspektrum ist im nachfolgenden Kapitel 4.1 zu sehen.
Dieser Aufbau erlaubt jedoch keine gleichzeitige Messung der Temperaturdnderung durch das
hauptséchlich angewendete Verfahren der thermischen Ablenkungsspektroskopie (siehe Abschnitt
3.4), da eine Variation der Abstande zwischen Kiihl- und nicht-resonantem Tastlaserstrahl durch
die Verwendung des Achromaten zur Fokussierung des Kiihllaserstrahls direkt vor der Zelle ver-
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Abbildung 3.8: Schematische Ansicht des konfokalen Aufbaus zur Detektion atomarer Fluores-
zenz. Eine hohe Tiefenschéirfe der mittels eines optischen Spektrometers aufgenommenen ato-
maren Fluoreszenz wird durch starkes rdumliches Filtern mit konfokalen Lochblenden sowohl
des eingestrahlten Laserlichtes, als auch der in Riickrichtung betrachteten Fluoreszenz erreicht.

hindert wird. Fir solche , gleichzeitigen“ Messungen von Temperaturdnderung und Fluoreszenz
in der gekiihlten Region wird ein Aufbau verwendet wie in Abbildung 3.9 dargestellt.

Der weniger stark als im konfokalen Aufbau fokussierte Kiihllaser wird in die Hochdrucksicht-
zelle eingestrahlt. Die Fluoreszenz wird nun nicht mehr in exakter Riickrichtung, sondern unter
einem flachen Winkel zum eingestrahlten Laser mithilfe eines konkaven Spiegels auf eine Loch-
blende fokussiert. Diese ermdglicht eine ausreichende rdumliche Filterung des Fluoreszenzsignals,
das anschliefend ebenfalls mit einem optischen Spektrometer detektiert und aufgezeichnet wird.
Dieser Aufbau wurde vor allem fiir eine qualitative Fluoreszenzdetektion zur Uberpriifung der
Redistribution verwendet, Fluoreszenzspektren mit besserem Signal-zu-Untergrund-Verhéltnis
lieferte einzig der konfokale Aufbau.

Eine Messung der Fluoreszenz in Transmission bietet sich bei hohen optischen Dichten aufgrund
von Reabsorptionsprozessen nicht an. Die in der Kiihlregion emittierten Fluoreszenzphotonen
werden beim Durchgang durch die dichte Gasmischung reabsorbiert. Hinter der Zelle kann daher
nur Licht detektiert werden, das mehrfach absorbiert wurde und dem tatséchlichen Fluoreszenz-
spektrum der dichten Gasmischung nicht entspricht.

3.4 Thermische Ablenkungsspektroskopie

Um die Temperaturdnderung in dichten Gasen quantitativ zu bestimmen, wird die Technik
thermischer Ablenkungsspektroskopie [83-85] verwendet. Die Grundidee dieser Technik besteht
darin, dass sich durch die Absorption des Laserstrahls im Gas und der daraus resultierenden
Temperaturianderung (Heizen oder Kiihlen) eine lokale Dichtednderung ausbildet, die mit ei-
ner Anderung des Brechungsindexprofils einher geht. Wird nun ein zweiter, nicht-resonanter
Laserstrahl (nachfolgend auch als Taststrahl bezeichnet) parallel zum absorbierten Laserstrahl
in das Gas eingestrahlt, erfahrt dieser infolge des verdnderten Brechungsindex eine messbare
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Abbildung 3.9: Schematische Ansicht des Aufbaus zur Detektion atomarer Fluoreszenz, der ei-
ne gleichzeitige Messung der Temperaturdnderung mittels thermischer Ablenkungsspektroskopie
erlaubt (Zur besseren Ubersichtlichkeit ist der nicht-resonante Taststrahl nicht eingezeichnet.).
Der Kiihllaser wird in die Hochdrucksichtzelle eingestrahlt, die Fluoreszenzphotonen, die unter
einem flachen Winkel zur Riickrichtung aus der Zelle austreten, werden mit einem konkaven
Spiegel auf eine Lochblende fokussiert und anschlieBend mit einem optischen Spektrometer de-
tektiert.

Winkeldnderung beziiglich seiner urspriinglichen Ausbreitungsrichtung, wie in Abbildung 3.10
schematisch dargestellt.

Wird der Abstand zwischen den beiden Laserstrahlen variiert, kann das Ablenkprofil in radiale
Richtung vollstdndig gemessen werden, und damit zusammenhéngend auf die Temperaturver-
teilung geschlossen werden. Im Fall der hier durchgefithrten Experimente kann diese Ablenkung
mit einer Positions-sensitiven Photodiode hinter der Hochdrucksichtzelle gemessen werden.

Im Folgenden wird der Zusammenhang zwischen dem messbaren Ablenkwinkel und der daraus
zu berechnenden Temperaturverteilung orientiert an [84] dargestellt. Betrachtet man die Aus-
breitung eines Laserstrahls mit Gauf3’schem Intensitéatsprofil durch ein raumlich verédnderliches
Brechungsindexprofil, ergibt sich die Anderung hinsichtlich der urspriinglichen Ausbreitungs-
richtung z wie folgt:

d < dr

dz \""dz

dz

r bezeichnet hier die senkrechte Ablenkung des Taststrahls von seiner urspriinglichen Propaga-
tionsrichtung, ng ist der Brechungsindex des Gases unter Normalbedingungen, V | n(7,t) ist der
Gradient des Brechungsindex senkrecht zur Strahlrichtung [86]. Die einmalige Integration von
Gleichung 3.1 entlang der Ausbreitungsrichtung z (siehe Skizze 3.10) liefert einen Zusammenhang
zwischen dem (messbaren) Ablenkwinkel ¢ und der riumlichen Anderung des Brechungsindex:

) — Vin(t). (3.1)



3.4 Thermische Ablenkungsspektroskopie 31

Kuhlstrahl

Taststrahl | ®
—
z n(r,t)

Abbildung 3.10: Skizze zur Verdeutlichung der Anderung seiner Ausbreitungsrichtung um den
Winkel ¢ eines Taststrahles aufgrund der Propagation durch ein rdumlich verénderliches Bre-
chungsindexprofil.

an

= 2
@ e (3.2)
1
= — [ Vin(#t)dz (3.3)
no
1 dn
= — [ =4 4
ngJ dr i (3.4)

Betrachtet wird hier der Fall kleiner Ablenkwinkel ¢ in radiale Richtung r, da der Ausdruck
geméB dr/dz = tan & =~ & gendhert wurde. Um die Gleichung fiir den Ablenkwinkel als Funktion
der Temperaturanderung zu betrachten, wird Gleichung 3.4 entsprechend weiter umgeformt:

1 dn

= — | —d 3.5
v ngJ dr : (35)
1 dn dT

Betrachtet man Gleichung 3.6, bietet es sich an, den Ausdruck dn/dT noch zu vereinfachen,
um einen Ausdruck fiir die Temperaturanderung zu erhalten, der nur von experimentellen Pa-
rametern bzw. Messgroflen abhingig ist. Da zu dn/dT nur zwei Mechanismen beitragen kon-
nen [83], thermische Ausdehnung, sowie thermisch bedingte Verschiebungen der Absorptions-
bander des Mediums, und letzteres durch geeignete Wahl des Tastlasers abseits von starken
Absorptionsbidndern ausgeschlossen werden kann, ldsst sich der Ausdruck geméfl der Lorentz-

Lorenz-Beziehung [87]
1(n*-1
- (n > = const. (3.7)

p\n2+2

weiter vereinfachen. p bezeichnet hier die Dichte des betrachteten Mediums. Fiir ideale Gase
lasst sich unter der Annahme, dass der Brechungsindex n ndherungsweise gleich Eins ist, {iber
die Vereinfachung der Ableitung nach der Temperatur von Gleichung 3.7 der folgende Ausdruck
fir dn/dT erhalten:

dn  (n—1)

ar =~ T
Eingesetzt in Gleichung 3.6 ergibt sich damit:

©= —/ (n; D C;—Zdz. (3.9)

(3.8)
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Fiir eine grobe Abschétzung zur Auswertung der Messdaten wird im Folgenden die starke Ver-
einfachung gemacht, dass der erste Bruch in Gleichung 3.9, (n — 1)/T, eine Konstante ist und
sich entlang der Ausbreitungsrichtung z der eingestrahlten Laser nicht &ndert:

(n—1) [dT

Diese Annahme wird fiir eine erste, einfache Abschitzung der Temperaturdnderung gemacht;
eine gute Naherung ist dies nur fiir den Fall, dass die durch die Kiihlung erreichte Temperatur-
anderung viel kleiner ist als die absolute Temperatur ist. Eine genauere Betrachtung erfolgt im
Rahmen der Simulationen in Kapitel 5, wo anstatt der Naherung aus Gleichung 3.8 die vollstan-
dige Temperaturverteilung in die Berechnung der relativen Temperaturdnderung eingeht, bzw.
wie im Rahmen der Simulationen erldutert, die erwartete Winkelverteilung aus einer mit den
experimentellen Parametern simulierten Temperaturanderung berechnet wird.

Unter der Annahme, dass der Kiihllaserstrahl ein Gauf}’sches Intensitatsprofil besitzt und dass
die thermische Energie mit einer Rate dhnlich der seiner Intensitdtsverteilung abgetragen wird,
ergibt sich fiir die relative Temperaturanderung AT (r, 2):

AT(r,z) = AT(r,0) - exp (—az). (3.11)

Mit einer Umformung von Gleichung 3.10 ergibt sich dann fiir die relative Temperaturdnderung
ATeyp als Funktion experimenteller Parameter:

AT(r,2) = (nTl) . (10‘2‘;}((_“;2)) - / dr'o(r'). (3.12)

r bezeichnet hier den transversalen Strahlversatz zwischen Kiihl- und Tastlaserstrahl, L ist die
innere Lange in der jeweiligen Hochdrucksichtzelle, T' die anfangliche Temperatur der Gasmi-
schung, und n bezeichnet den Brechungsindex des Edelgases unter experimentellen Bedingungen
fiir die Wellenléinge des verwendeten Tastlasers. Uber die Lorentz-Lorenz-Beziehung (3.7) lisst
sich eine Proportionalitét von (n —1) zur Teilchenanzahl pro Volumen erkennen. Mit der idealen
Gasgleichung pV = NkgT und der Annahme einer konstanten Teilchenanzahl, ergibt sich die
Relation zwischen dem Brechungsindex n unter experimentellen Bedingungen als Funktion des
Brechungsindex ng unter Normalbedingungen (py = 1 bar, Ty = 273 K) zu:
pTo

(n—1)=(no 1)pOT. (3.13)
Die sich so ergebenen Werte fiir den Brechungsindex sind vertraglich mit einer Berechnung iiber
Virialkoeffizienten [88-91].
Ferner wird angenommen, dass der Kiihllaserstrahl Absorption mit konstantem Absorptionsko-
effizient « erfdhrt.
Gleichung 3.11 setzt voraus, dass der Warmetransport hauptsachlich in radialer Richtung statt-
findet. Da das Eintrittsfenster der Zelle aus Saphir wie ein thermischer Kurzschluss fungiert, gilt
dies nur, wenn die Absorptionslange 1/« wesentlich groBer als die Strahltaille des Lasers wg im
Fokus ist. Fiir Messungen, bei denen die Temperaturdnderung im Bereich der Gréflenordnung
der absoluten Temperatur liegt, ist es erforderlich, den Absorptionskoeffizienten « ebenfalls als
Funktion der Temperatur zu betrachten, auch das wird im Rahmen der Simulationen realisiert.
Abbildung 3.11 zeigt ein Schema des verwendeten experimentellen Aufbaus zur Messung des
Ablenkwinkels des Taststrahls als Funktion des Abstands zwischen den beiden eingestrahlten
Laserstrahlen. Fiir die Experimente hier wurde als Taststrahl ein Helium-Neon-Laser mit einer
Wellenlédnge A = 632,8nm verwendet, der nichtresonant zu den untersuchten dichten Gasmi-
schungen ist [92]. Ferner wurden auch Experimente mit einem Tastlaser bei einer Wellenlédnge
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Abbildung 3.11: Schema der experimentellen Anordnung zur Messung der Winkeldnderung auf-
grund der sich ausbildenden thermischen Linse als Funktion des Abstands der beiden einge-
strahlten Laser zueinander zur Bestimmung der Temperaturdnderung. Kiihl- und Tastlaser-
strahl werden an einem beweglich gelagerten Strahlteilerwiirfel iiberlagert und kollinear in die
Zelle eingestrahlt. Die laterale Beweglichkeit des Strahlteilerwiirfels erméglicht die Verdnderung
des Abstands zwischen den beiden Laserstrahlen: wiahrend der Kiihllaserstrahl (und somit die
Kihlregion) an fester Position bleiben, wird der Tastlaserstrahl bewegt, um die Kiihlregion voll-
stdndig abzurastern, damit aus dem vollstdndigen Profil der Winkelverteilung auf die Tempera-
turdnderung geschlossen werden kann. Der Ablenkwinkel ¢ wird mit einer Positions-sensitiven
Photodiode gemessen, vor der ein Filter nur das Licht des Helium-Neon-Lasers transmittiert,
um Verfilschungen aufgrund von transmittiertem Licht des Kiihllasers sowie Fluoreszenz zu ver-
meiden. Periodisches Unterbrechen des Kiihllasers mit einem mechanischen Blocker ermoglicht
die genaue Messung der Ablenkung aus der Nulllage.

von A = 1064 nm durchgefiihrt, um sicherzustellen, dass die aus den gemessenen Ablenkungen
berechnete Temperaturdnderung nicht von der Wahl des nichtresonanten Tastlasers abhingig
ist. Die Wahl eines Tastlasers mit einer Wellenldnge im sichtbaren Spektralbereich bietet sich
aus Griinden der so vereinfachten Justage an.

Uberlagert werden die beiden Strahlen mithilfe eines beweglich gelagerten Strahlteilerwiirfels,
und im Folgenden parallel in die Zelle eingestrahlt. Der Strahlteilerwiirfel ist auf einem ma-
nuellen oder motorisierten Verschiebetisch!® gelagert, sodass der Abstand zwischen den beiden
Laserstrahlen in nahezu beliebig kleinen Schritten variiert werden kann, um die Kiihlregion voll-
stdndig und genau abzutasten. Zumeist wurde das entstehende Brechungsindexprofil iiber eine
Breite einiger Millimeter in Schritten von (50 — 100) ym abgetastet, wie auf den Messkurven in
den nachfolgenden Kapiteln erkennbar ist. Experimente zur Laserkiihlung wurden sowohl mit
kollimierten, als auch mit fokussierten Strahlen durchgefithrt, die Abbildung zeigt den Fall fo-
kussierter Strahlen. Der Durchmesser des Taststrahls wurde stets kleiner gewéhlt als der des
Kiihllasers, um die Kiihlregion geeignet abtasten zu konnen.

°Tn anfinglichen Experimenten wurde mit einem manuellen Verschiebetisch gearbeitet; spiter erfolgte eine
Automatisierung der Messung mithilfe eines motorisierten Verschiebetisches und der Software LabVIEW [93].



34 3 EXPERIMENTELLER AUFBAU UND MESSMETHODIK

Unter Verwendung eines mechanischen Blockers zur periodischen Unterbrechung des Kiihlla-
serstrahls wurde gewéhrleistet, dass die Position des unabgelenkten Tastlaserstrahls von der
Positions-sensitiven Photodiode!! detektiert werden konnte, um den systematischen Fehler bei
der Berechnung der Winkeldnderung méglichst gering zu halten. Zwischen dem Austrittsfenster
der Hochdrucksichtzelle und dem verwendeten Detektor wurden ein oder mehrere Kurzpassfil-
ter montiert, damit transmittiertes Licht des Kiihllasers geblockt und ausschliellich Licht des
Taststrahls transmittiert und detektiert wird.

In den folgenden Abschnitten 4.2, 4.3 werden Messungen erldutert, die mit dem hier beschrie-
benen Verfahren der thermischen Ablenkungsspektroskopie durchgefithrt wurden.

HErste Experimente [16,60] wurden unter Verwendung einer Quadrantenphotodiode durchgefiihrt. Diese wurde
jedoch im Rahmen der Experimente, die dieser Arbeit zugrunde liegen, ersetzt, da es fiir die Auswertung der
mit der Quadrantenphotodiode aufgenommenen Signale notwendig war, den Durchmesser des Taststrahls auf
dem Detektorchip genau zu kennen/messen. Dies war jedoch schwierig zu realisieren, da das Strahlprofil nach
Durchgang durch die Zelle leicht deformiert war aufgrund der erfahrenen Temperaturdnderung.
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4 Experimente zur Laserkiihlung dichter atomarer Gase

In diesem Kapitel werden die Messungen zur Laserkiihlung dichter atomarer Gase beschrieben
und diskutiert; der Schwerpunkt liegt hier auf der Betrachtung dichter atomarer Rubidium-
Edelgasmischungen. Zuerst werden Messungen zur Fluoreszenzredistribution gezeigt (Abschnitt
4.1), anschliefend erfolgt eine Betrachtung unterschiedlicher Messungen zur Laserkiihlung ei-
ner Rubidium-Edelgasmischungen hinsichtlich verschiedener experimenteller Parameter, sowie
die Betrachtung der Ergebnisse von Experimenten mit einer Kalium-Argon-Mischung. Um das
Kiihlverfahren der redistributionsbasierten Laserkiihlung dichter Gase auf eine andere Alka-
lispezies anzuwenden, wurden zu Beginn dieser Arbeit Experimente mit Kaliumatomen in bis
zu 230 bar Argon durchgefiihrt, da der 4s <+ 4p - Ubergang des Kaliumatoms ohne Anderun-
gen am Resonator des verwendeten Titan:Saphir-Lasers sowohl resonant, wie auch rot- und
blauverstimmt angesprochen werden kann. Ferner ist die Lebensdauer des angeregten Zustands
(T = 28ns) vergleichbar [26] mit der Lebensdauer des angeregten Zustands von Rubidium, sodass
ahnliche Kollisionsraten angenommen werden kénnen.

4.1 Messungen zur Fluoreszenzredistribution

Als Vorbereitung auf Messungen zur Laserkiihlung einer dichten atomaren Gasmischung wurde
die Redistribution der atomaren Fluoreszenz als Voraussetzung mittels eines konfokalen Auf-
baus, wie in Abschnitt 3.3 skizziert, tiberpriift. Abbildung 4.1 zeigt ein gemessenes Fluoreszenz-
spektrum von Rubidiumatomen umgeben von 160 bar Argon-Puffergas. Die verwendete Hoch-
druckzelle wurde hier auf eine Temperatur T' = 580 K geheizt, um eine ausreichende Rubidium-
Teilchenzahldichte zu erzielen. Rot-verstimmt zu den Rubidium-Resonanzen wurde Licht des
Titan:Saphir-Lasersystems bei einer Wellenlange A = 810 nm und mit einer optischen Leistung
von circa 100 mW eingestrahlt, die mit einem Achromaten auf eine Strahltaille von ungefahr
2wg ~ 10 um fokussiert wurde. Mit einem Spektrometer wurde die atomare Fluoreszenz detek-
tiert.

Eine deutliche Redistribution in Richtung hoherer Energien hinsichtlich der D-Resonanzen des
Rubidiumatoms wird beobachtet. Die im Spektrum ebenfalls sichtbare Signatur von Streulicht
des eingestrahlten Lasers bei der Laserwellenlédnge resultiert aus nicht-perfekter rdumlicher Fil-
terung im konfokalen Aufbau. Die beobachteten Resonanzen sind sowohl Druck- als auch Satti-
gungsverbreitert, wie sich durch Lorentz-Anpassungen sowie der Abschitzung der eingestrahl-
ten Intensitit (Jpaser = 1,27 - 108 mW /cm?) verglichen mit der Sdttigungsintensitit bei ver-
stimmt eingestrahltem Licht der Uberginge nach Gleichung 2.45 ergibt, In; = 5,3-10" mW /cm?,
Ips = 8,8 - 10" mW /cm?. Unterligen die Resonanzen nur dem Effekt der Druckverbreiterung,
wiirde man geméaf [53] und der Extrapolation aus diesen Daten fiir hohere Driicke Linienbreiten
von Av(D1) = 1,43 THz, Av(D2) = 1,97 THz erwarten, die aus Anpassungen an die Messdaten
erhaltenen Linienbreiten sind jedoch groer, Av/(D1) = 3,4 THz, Av/(D2) = 5,9 THz.

Ebenfalls ist eine Verschiebung der Linienschwerpunkte aufgrund des hohen Puffergasdrucks hin
zu grofleren Wellenléingen beobachtbar. Verglichen mit den Positionen der ,,ungestérten” Reso-
nanzen, A(D1) = 795nm, A(D2) = 780nm sind die Schwerpunkte der beiden Resonanzen hier
um jeweils ungefahr fiinf Nanometer zu hoheren Wellenléngen hin verschoben, \'(D1) & 800 nm,
N (D2) ~ 785 nm.

Unterhalb der beiden scharfen D-Resonanzen sind zwei breite spektrale Fliigel zu erkennen, das
Spektrum ist deutlich asymmetrisch hinsichtlich der Mittenwellenldnge der emittierten Fluores-
zenz. Der Fliigel im Bereich hoherer Wellenlangen ist deutlich langreichweitiger als der im Bereich
kiirzerer Wellenléngen. Dies ist konsistent mit Rechnungen im Rahmen des quasi-statischen
Ansatzes zur Druckverbreiterung bei Betrachtung von Rubidium-Argon-Quasimolekiilen. Die
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Abbildung 4.1: Detektierte Fluoreszenz von Rubidiumatomen als Funktion der Wellenlédnge in
160 bar Argon-Puffergas bei einer Temperatur 7" = 580 K. Die atomaren D-Resonanzen kénnen
spektral aufgelost werden, wohingegen wegen des hohen Drucks keinerlei Hyperfeinstruktur-
Ubergéinge sichtbar sind. Die Resonanzen sind deutlich druckverbreitert und -verschoben und
ebenso sattigungsverbreitert. Eine Redistribution hinsichtlich der beiden D-Linien ist erkennbar.
Die vertikale, gestrichelte Linie zeigt die spektrale Position des eingestrahlten Laserlichtfelds, es
wird aufgrund nicht-perfekter rdumlicher Filterung auch dessen Streulicht beobachtet.

|
760

Satellitenresonanz bei einer Wellenldnge von ca. A &~ 760 nm resultiert aus dem quasimolekula-
ren Ubergang B%Y, 12— X 2y, s2- Der Fligel im Bereich groferer Wellenléngen relativ zu den
Resonanzen betrachtet resultiert aus dem Ubergang A%l 2= X 2y, /2. Fr Experimente mit
schwereren Edelgasen ist diese Satellitenresonanz deutlich ausgepragter [94,95], wie die in der
folgenden Abbildung 4.2 dargestellte Messung mit Xenon als Puffergas zeigt.

Analog zur vorherigen Messung mit dem leichteren Argon-Puffergas wurde die Fluoreszenz
einer Rubidium-Xenon-Mischung bei einem Puffergasdruck von 40 bar fiir zwei unterschiedli-
che Laserwellenlangen bei gleicher Eingangsleistung gemessen. Einstrahlen von Laserlicht rot-
(A = 810nm) und blauverstimmt (A = 760nm) bei einer Leistung P, = 500 mW zu den atoma-
ren Rubidium-Resonanzen und anschlieBende Detektion der Fluoreszenz zeigt, dass in beiden
Fillen eine Redistribution der Strahlung zu den D-Resonanzen auftritt. Wie zuvor sind die Lini-
en deutlich verbreitert und verschoben, eine Asymmetrie hinsichtlich der Mittenwellenléinge der
emittierten Fluoreszenz tritt hier ebenfalls auf. Fiir den Fall rotverstimmten Lichts ist auch die
Satellitenresonanz bei ca. A &~ 760 nm erkennbar, im Fall der blauen Verstimmung tiberdeckt das
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Abbildung 4.2: Zwei Messungen der Fluoreszenz einer dichten Rubidium-Xenon-Mischung fiir
unterschiedliche Verstimmungen hinsichtlich der D-Resonanzen. Neben der Redistribution der
Strahlung ist eine Satellitenresonanz blau zu den Alkaliresonanzen erkennbar.

Streulicht des Lasers diese Resonanz. Beide Messungen zeigen eine Signatur von Streulicht bei
der eingestrahlten Laserwellenlinge aufgrund imperfekter rdumlicher Filterung. Diese Messda-
ten wurden mit dem in Abb. 3.9 gezeigten Aufbau zur Fluoreszenzdetektion aufgenommen, um
bei erkennbarer Redistribution gleichzeitig die Temperaturdnderung in einer dichten Rubidium-
Xenon-Mischung, wie in Abschnitt 4.2.2 beschrieben wird, zu bestimmen.

In weiteren Messungen wurden Fluoreszenzspektren fiir unterschiedliche Puffergasdriicke von
Rubidium-Argon-Mischungen untersucht. Diese Spektren dienten im spéteren Verlauf dieser Ar-
beit auch dazu, im Rahmen der Simulationen aus den jeweiligen Schwerpunktfrequenzen der
Fluoreszenz die Kiihlleistung berechnen zu kénnen. Fiir die Messungen wurde als einziger Para-
meter der Puffergasdruck verringert und das Fluoreszenzsignal detektiert, die Temperatur der
Gasmischung betrug fiir die Messungen 7' = 573 K. Abbildung 4.3 zeigt die Ergebnisse einer
Messung fiir fiinf unterschiedliche Puffergasdriicke im Bereich zwischen 40 bar und 160 bar. Wie
zuvor wurde hier bei einer Wellenldnge A = 810 nm Licht des Titan:Saphir-Lasers eingestrahlt,
die Leistung war fiir jede Messung konstant und betrug ca. 100 mW.

Die Redistribution des eingestrahlten Laserlichts zu den atomaren Rubidiumresonanzen ist wie
bei der zuvor gezeigten Messung deutlich sichtbar, ebenso wie die aufgrund nicht ausreichender
raumlicher Filterung auftretende Signatur von Streulicht bei der eingestrahlten Laserwellenlan-
ge. Auch lédsst sich eine Verschiebung der Resonanzen mit steigendem Druck erkennen.

In Abbildung 4.4 ist eine analog durchgefithrte Messung der atomaren Fluoreszenz zu sehen, bei
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Abbildung 4.3: Messung der atomaren Fluoreszenz der dichten Rubidium-Argon-Gasmischung
fiir unterschiedliche Puffergasdriicke im Bereich zwischen 40 bar und 160 bar. Redistribution der
eingestrahlten Laserstrahlung zu den D-Resonanzen hin ist erkennbar; ebenso eine druckabhén-
gige Rotverschiebung der Resonanzen mit steigendem Druck.

dieser Messung wurde das Fluoreszenzsignal fiir eine anndhernd konstante Intensitiat bei einge-
strahlter Laserleistung von ca. 100 mW in einem kleineren spektralen Bereich aufgenommen.

Signal 30bar Puffergasdruck

= D1 + Signal 60bar Puffergasdruck
i + Signal 100bar Puffergasdruck
N + Signal 140bar Puffergasdruck
] *
T D2 b ke
e | : i
o] l e ‘.Streullcht S
=} -
= =, % A g’
g e s 0 =
L=, & o
ﬂ N n‘: - ::" ‘ e a: g
g b ‘ PR AAR : ‘:"..' %
= , o, St | PR N, 2
T N, S 5-%,%. )
ga=r"® . L
™ L ™ . ~
(™
| ) 1 — I
780 800 820

Wellenlange [nm]

Abbildung 4.4: Messung des Fluoreszenzsignals fiir Gasmischungen unterschiedlichen Puffergas-
drucks zwischen 30 bar und 140 bar bei konstant eingestrahlter Leistung und Laserwellenldnge.
Im Vergleich zu den vorherigen Messungen wird hier ein schmalerer spektraler Bereich betrach-
tet. Neben der Redistribution der Strahlung wird hier die druckabhéngige Verschiebung deutlich.
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Wie zuvor ist eine klare Redistribution sichtbar, auflerdem zeigt der geringere, spektrale Aus-
schnitt des Spektrums die druckabhéngige Verschiebung der Resonanzen noch deutlicher.
Fluoreszenzredistribution ist eine notwendige Voraussetzung fiir den untersuchten Kiihlprozess,
jedoch kann es durchaus sein, dass die Kiihleffizienz pro Photon von Quenchingraten und/oder
unerwiinschten Absorptionen an in der Zelle befindlichen Verunreinigungen kompensiert oder so-
gar iiberkompensiert wird. Es bedarf also einer Untersuchung der erzielten Temperaturdnderung,
beispielsweise mit dem Verfahren der thermischen Ablenkungsspektroskopie, das im Abschnitt
3.4 beschrieben wird, um festzustellen, dass tatséichlich eine Kiihlung der dichten Gasmischung
auftritt, und um zu bestimmen, wie grofl die relative Temperaturdnderung ausfallt.

4.2 Kiihlexperimente mit dichten Rubidium-Edelgas-Mischungen

Beide untersuchten Alkalispezies haben ihre Kiihliibergéinge spektral nah beeinander (siehe Ab-
schnitt 2.1), jedoch weist Rubidium eine hohere Teilchenzahldichte bei gleicher Temperatur als
Kalium auf. Aulerdem liegt das Maximum der Ausgangsleistung des verwendeten Titan:Saphir-
Lasers bei circa 800 nm, was fiir eine rot-verstimmte Einstrahlung hinsichtlich der Rubidium-D-
Resonanzen geeignet ist. Dies begriindet die Schwerpunktsetzung der Experimente auf Untersu-
chungen von Rubidium in dichten Edelgasen, die im Folgenden vorgestellt werden.

Fir alle Experimente mit dichten Gasmischungen zeigte sich im Verlauf dieser Arbeit, wie auch
schon aus vorherigen Arbeiten bekannt [17] war, dass kontinuierliches Experimentieren mit den
verwendeten Rezipienten durch Lecks und/oder den Kiihlprozess ausloschenden Verunreinigun-
gen oft unterbrochen wurde. Generell zeigte sich - wie erwartet - eine deutliche Sensitivitat des
Kiihlprozesses auf Verschmutzungen der Zelle bzw. auf Verunreinigungen des Puffergases. Neben
der Dichtigkeit der Rezipienten ist auch die optische Dichte sehr sensitiv gegeniiber jeglicher Ver-
anderung experimenteller Parameter (Druck, anféngliche Temperatur der Gasmischung), sodass
gerade hinsichtlich der Untersuchungen zur Parameterabhingigkeit des Kiihleffekts (Abschnitt
4.2.3) nur wenige Messreihen tiber einen weiten Bereich des Puffergasdrucks durchgefiihrt werden
konnten.

4.2.1 Kiihlung dichter Rubidium-Argon-Mischungen

In diesem Abschnitt werden beispielhaft zwei typische Messungen zur Laserkiihlung dichter
Rubidium-Argon-Mischungen présentiert, die sich hinsichtlich einiger experimenteller Parame-
ter unterscheiden. Nachfolgend wird zuerst eine Messung bei geringerer Starttemperatur und
damit zusammenhédngend geringerer optischer Dichte der Alkaliatome betrachtet, bevor im An-
schluss daran der Fokus auf der Betrachtung einer Messung bei hoher Anfangstemperatur, sowie
hoher Absorption liegt, bei der eine deutlichere Temperaturdnderung beobachtet wurde.

Im Zusammenhang mit der im vorherigen Kapitel dargestellten Messung der atomaren Fluo-
reszenz einer dichten Rubidium-Argon-Mischung wurden mehrere Messungen zur thermischen
Ablenkungsspektroskopie durchgefithrt, um die Temperaturdnderung zu bestimmen. Fir eine
Messung wurde die Position des Kiihllaserstrahls (und somit der gekiihlten Region der Gas-
mischung) konstant gelassen, und die Position des Tastlasers relativ zum Kiihllaser schrittweise
verdndert. Bei einigen Messungen wurde an den Rdndern des Temperaturprofils aufgrund der ge-
ringen Anderung der Ausbreitungsrichtung mit gréSerer Schrittweite gearbeitet als im Bereich
starker Temperaturdnderung. Der Tastlaserstrahl wurde an die Position des Kiihlaserstrahls
angenéhert, bis beide Strahlen iiberlagert eingestrahlt wurden, bevor der Abstand zwischen bei-
den Strahlen wieder vergrofiert wurde, um das erzeugte Temperaturprofil vollsténdig in radialer
Richtung zu untersuchen. Aus dem Photodiodensignal wurde fiir jede Position des Tastlasers
der Ablenkwinkel relativ zur urspriinglichen Ausbreitungsrichtung gemessen. Die Ablenkungen
werden als Funktion des Abstands der beiden Laserstrahlen zueinander aufgetragen.
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Bei exakt paralleler Justage der Strahlen ist ein symmetrisches Profil zu erwarten. Es zeigte
sich, dass bereits kleine Abweichungen von der beabsichtigten kollinearen Ausrichtung beider
Strahlen zueinander zu einer mitunter sehr stark asymmetrischen Winkelverteilung fithren. Aus
diesem Grund bietet es sich an, einen theoretischen Verlauf an die Verteilung der Ablenkwinkel
anzupassen, um daraus die relative Temperaturdnderung abzuschétzen. Aus der Wérmeleitungs-
gleichung fiir den Temperaturgradienten ergibt sich geméaf [96]:

dr o 212 o 212 (4.1)
— x exp|——5 | —exp| —=——— .
dr P wi P\ 7 sDt+ wi

Die Proportionalitdtskonstante dieser Gleichung 4.1 setzt sich aus der Kiihlleistung Px und der
Wiérmeleitfahigkeit £ zusammen, D bezeichnet die thermische Diffusivitit des Edelgases, sowie
t die Zeit. Die Anpassung an die gemessenen Ablenkungen wurde geméf

dT a 2(r — b)?2 2(r — b)?
=10 =(%5) (exp (‘W) —exp <—(wz>)>> (4.2)

mit a, b und d sowie der Strahltaille w als Anpassungsparametern durchgefiihrt. Integration
dieses Verlaufs liefert dann die relative Temperaturdnderung geméif des im Abschnitt 3.4 dar-
gestellten Zusammenhangs mit dem Ablenkwinkel (7).

Da im Rahmen dieser Herleitung einige Ndherungen gemacht wurden, wurde fiir die nachfolgend
dargestellten Messungen bei der Berechnung der Temperaturdnderung auf eine Fehlerrechnung
verzichtet, da der systematische Fehler aufgrund der Annahmen héher einzuschétzen ist als der
Fehler durch Messunsicherheiten hinsichtlich der experimentellen Parameter. Fiir die Position
des Tastlasers im Abstand zur Kiihlregion wurde anhand der Skalen des jeweilig verwendeten
Verschiebetisches ein Fehler angenommen (fiir die nachfolgend gezeigten Messungen wurde der
Fehler zu +10 pum geschétzt), der Fehler der Ablenkwinkel berechnet sich mit Gaufl’scher Fehler-
fortpflanzung aus den Fehlern der Abstandsmessung zwischen Zelle und Photodiode (mit 42 mm
angenommen), sowie dem zu 5% geschétzten Fehler beim Auslesen der Photodiode mittels des
Oszilloskops.

Ferner wird fiir die Auswertung der Messdaten jeweils eine tiber die optische Weglédnge durch die
Gasmischung konstante Absorption a angenommen, die sich aus der gemessenen Kiihllaserleis-
tung vor und hinter der Zelle berechnet. Die aus den experimentellen Daten berechnete relative
Temperaturdnderung wird im Folgenden mit ATy, bezeichnet werden.

Als erstes wird nun eine Messung mit Rubidiumatomen in 160 bar Argon-Puffergas bei einer
anfanglichen Gastemperatur von T' = 543 K gezeigt. Licht des Titan:Saphir-Lasers wurde auf ei-
ne Strahltaille 2wy = 700 pm fokussiert. Die Messung zur thermischen Ablenkungsspektroskopie
wurde mit einer eingestrahlten Leistung Ppaser = 2 W bei einer Wellenlénge A = 810 nm durch-
gefiihrt. Das durch die Temperaturanderung entstehende Brechungsindexprofil wurde durch Ver-
fahren des Kiihllaserstrahls in 100 um-Schritten abgetastet. Die entsprechende Messung ist in
Abbildung 4.5 zu sehen.

Aus den gemessenen Ablenkungen wurde anhand des Zusammenhangs zwischen Ablenkwinkel
©(r) und der relativen Temperaturdnderung letztere zu AT, = —130K berechnet.

Fiir die Berechnung wurde eine konstante Absorption mit Absorptionskoeffizienten o = 0,37 /mm
bzw. einer optischen Dichte von 3,7 beriicksichtigt. Eine leichte Abweichung hinsichtlich der
parallelen Justage der beiden eingestrahlten Laserstrahlen zueinander scheint der Grund fur die
beobachtete Asymmetrie der Winkelverteilung als Funktion des Abstands der beiden Strahlen.
Da die verwendeten Hochdruckzellen auf héhere Temperaturen als die bei dieser Messung ein-
gestellte Starttemperatur geheizt werden kénnen, wurden die meisten Messungen bei héheren
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Abbildung 4.5: Gemessene Ablenkung des in die Rubidium-Argon-Gasmischung bei einem Puf-
fergasdruck von 160 bar eingestrahlten Taststrahls als Funktion des Abstands zwischen Kiihl-
und Tastlaserstrahls (rote Punkte). Die gestrichelte Linie stellt eine theoretische Anpassung an
die gemessenen Ablenkungen geméfl Gleichung 4.2 dar, aus der die relative Temperaturdnderung
einer Rubidium-Argon-Mischung (blaue durchgezogene Linie) berechnet wurde. Das durch die
Temperaturdnderung entstehende Brechungsindexprofil wurde mit einer Schrittweite von 100 ym
abgetastet und aus der Verteilung der Ablenkwinkel als Funktion des Abstands zwischen Kiihl-
und Tastlaserstrahl wurde die relative Temperaturdnderung ausgehend von der anfinglichen
Gasmischungstemperatur von 7' = 543 K zu ATy, = —130K berechnet.

Anfangstemperaturen des Gasgemisches durchgefiihrt, um mit einer hoheren Teilchenzahldichte
der Alkali-Atome, und damit zusammenhéangend, hoheren optischen Dichte zu experimentieren.
Im Folgenden wird eine Messung vorgestellt, bei der die Zelle auf eine Temperatur 7" = 683 K ge-
heizt wurde, und somit eine circa 25-fach héhere Teilchenzahldichte der Rubidiumatome fiir die
Experimente zur Verfiigung stand. Bei gleicher eingestrahlter Kiihllaserleistung und Wellenldnge
wurde jedoch mit stérker fokussierten Strahlen gearbeitet, die Strahltaille des Kiihllaserstrahls
betrug circa 2wy ~ 400 pm, sodass mit einer ungefahr dreimal hoheren Intensitat des Kiihllasers
gemessen wurde. Abbildung 4.6 zeigt analog zur Abbildung 4.5 die Messung des Ablenkwinkels
als Funktion der Position des Taststrahls relativ zum Kiihllaserstrahl.

Das Brechungsindexprofil wurde an den Réndern mit schwachen Ablenkwinkeln bzw. gerin-
ger Temperaturdnderung mit 100 um - Schritten des Tastlasers abgetastet, in den Bereichen
deutlicherer Ablenkungen erfolgte ein Abrastern der Kiihlregion in 50 yum-Schritten. Aus dieser
Verteilung der Winkel als Funktion des relativen Abstandes beider eingestrahlter Laserstrahlen
zueinander lief} sich analog zur vorherigen Messung eine relative Temperaturdnderung berech-
nen. Die Abweichungen der gemessenen Ablenkungen von der angepassten Kurve resultieren
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Abbildung 4.6: Gemessene Ablenkung des Taststrahls als Funktion des Abstands zwischen Kiihl-
und Tastlaserstrahl und daraus berechnete relative Temperaturdnderung einer Rubidium-Argon-
Mischung bei einem Puffergasdruck von 220 bar. Die gemessenen Ablenkungen sind durch rote
Punkte dargestellt, schwarz-gestrichelt ist die theoretische Anpassung an die Messdaten fiir
die Ablenkung, aus der das Temperaturprofil (blaue durchgezogene Linie) berechnet wurde.
Der Ablenkwinkel wurde in 50 pm-, bzw. in den Bereichen schwacher Ablenkung bzw. geringer
Temperaturdnderung in 100 gm-Schritten gemessen. Aus der Winkelverteilung lief sich bei ei-
ner anfanglichen Temperatur der Gasmischung 7" = 683 K eine relative Temperaturdnderung
ATeyp = —675 K berechnen. Dieser Wert obliegt jedoch einigen Annahmen, weshalb in Kapitel
5 eine Simulation dieser Temperaturverteilung unter den experimentellen Parametern erfolgt.

erneut hauptsichlich aus imperfekter Justage der beiden Laserstrahlen zueinander, die Fehler-
rechnung hinsichtlich der Ablenkwinkel als Funktion des Abstands erfolgte ebenfalls wie zuvor
beschrieben.

Fiir die gemessene, hier als konstant angenommene Absorption (o = 1,4/mm) bzw. optische
Dichte von 14 ergibt sich eine relative Temperaturdanderung von ATy, = —675 K. Unmittelbar
im Fokus entspréche dies einer Endtemperatur von 8 K. Dies deutet jedoch darauf hin, dass bei
der Berechnung wie im Abschnitt 3.4 dargestellt gemachte Annahmen in diesem Fall versagen,
da bei die berechnete Endtemperatur deutlich unterhalb der kritischen Temperatur von Argon,
die fiir einen Druck p &~ 49 bar bei T = 150 K [97] liegt, und fiir den hier héheren Druck eine Kon-
densation ab einer entsprechend hoheren Temperatur beobachtbar sein miisste [98,99]. Dies kann
jedoch im Rahmen der Messgenauigkeit der verwendeten positionssensitiven Photodiode ausge-
schlossen werden, da aufler der Positionsdnderung des Laserstrahls auf der Detektorfliche auch
die Gesamtintensitit detektiert wurde, und hier keine Schwankungen bzw. Einbriiche gemessen
wurden. Um eine Aussage iiber die wirkliche Temperaturdnderung unter den betrachteten ex-
perimentellen Bedingungen treffen zu konnen, ist es daher notwendig, entweder zusétzlich eine
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andere experimentelle Methode zur Bestimmung der Temperaturdnderung zu verwenden, oder
die Temperaturverteilung theoretisch zu berechnen und aus dieser Verteilung die erwarteten Ab-
lenkwinkel zu bestimmen. Dies ist Gegenstand der Simulationen in Kapitel 5, wo explizit fiir die
obig genannten Parameter, sowie fiir die der zuvor gezeigten Messung bei geringerer optischer
Dichte, die Temperaturverteilung berechnet wird.

Alternative experimentelle Techniken zur quantitativen Messung des Kiihleffekts konnten, wie
zuvor bereits angedeutet, durch die Verwendung einer Hochdruckzelle mit mehreren optischen
Zugédngen realisiert werden. Hier bietet sich die Ausnutzung der GesetzméafBigkeit von Kennard
und Stepanov [100-102] zum Zusammenhang zwischen Fluoreszenz und Absorption iiber den
Boltzmann-Faktor und somit die Temperatur an. Ferner ist das Vermessen der sich auspriagen-
den thermischen Linse mit einem Wellenfrontdetektor, beispielsweise einem Shack-Hartmann-
Sensor, denkbar [103,104]. Im Ausblick zu dieser Arbeit in Kapitel 6 wird auch die Méglichkeit
einer interferometrischen Messung der Temperaturdnderung naher erldutert.

4.2.2 Experimente mit den schwereren Puffergasen Krypton & Xenon

Bei Betrachtung der Warmetransportgleichung 2.52 wird deutlich, dass die erwartete Tempera-
turdnderung bei konstanter Kiihlleistung invers proportional zur Wérmeleitfahigkeit des verwen-
deten Puffergases ist. Dies legt Experimente mit den schwereren Edelgasen Krypton und Xenon
nahe, deren Werte fir die Warmeleitfahigkeiten bei Normalbedingungen (Kr: 8,74 mW /m - K)
bzw. (Xe: 5,06 mW /m - K) deutlich unter dem Wert von Argon (16,94 mW /m - K) liegen [18].
Die Edelgase Krypton und Xenon sind nur in geringerer Reinheit (5.0) als das in den bisherigen
Experimenten verwendete Argon erhéltlich; tendentiell kénnen also mehr fluoreszenzléschende
StoBe von Verunreinigungsatomen/-molekiilen (Kohlenwasserstoffe, Stickstoff Ny) mit den Ru-
bidiumatomen auftreten, was im ungiinstigsten Fall, wie in Abschnitt 2.5 erldutert, den Kiihl-
prozess verhindern kann. Bei ersten Experimenten mit Xenon einer noch geringeren Reinheit
(4.7) war es nicht moglich, atomare Fluoreszenz zu beobachten, was darauf zurtick gefiihrt wird,
dass der Effekt der Fluoreszenzloschung hier dominierte.

Ferner ist es nur schwierig moglich, exakt gleiche Bedingungen fiir Experimente mit unterschiedli-
chen Puffergasen zu gewahrleisten, da die Zellen nicht identisch sind hinsichtlich ihrer Sauberkeit
nach sorgfiltiger Reinigung. Der hauptsédchliche Grund dafiir liegt vermutlich in zwar geringen,
aber doch verschiedenen Verunreinigungen der Rezipienten durch Fremdatome. Zumeist wurde
daher mit einer Zelle experimentiert, bei der das Edelgas getauscht wurde, anstatt mit zwei
Zellen zu arbeiten. So konnte zumindest annidhernd eine gleiche Absorption des eingestrahl-
ten Kiihllaserlichts gewéhrleistet werden. Abbildung 4.7 zeigt zwei Messungen zur thermischen
Ablenkungsspektroskopie mit Rubidium in jeweils 40 bar Krypton bzw. Xenon.

Nach den Messungen mit Krypton wurde das Puffergas abgelassen und Xenon in die Hochdruck-
sichtzelle eingefiillt. Es zeigte sich nach dem Gaswechsel eine leicht verminderte Absorption in
der Zelle (o(Kr) = 0,76 /mm gegeniiber a(Xe) = 0,66/mm), was auf eine andere Druckverbreite-
rung, sowie eine gednderte Fremdatomkonzentration und -zusammensetzung im Xenongas und
dadurch einen anderen Grad der Verschmutzung und somit der Fluoreszenzloschung zuriick zu
fithren sein kénnte.

Beide gezeigten Messungen wurden mit jeweils P, = 1 W Laserleistung durchgefiihrt. Die an-
fangliche Temperatur der Gasmischung betrug 7' = 665 K.

Fiir die Rubidium-Krypton-Mischung konnte eine relative Temperaturdnderung AT = —165K
beobachtet werden, die Rubidium-Xenon-Mischung wurde um AT, = —223K gekiihlt. Das
Verhéltnis der beiden Temperaturdnderungen entspricht nicht ganz dem Verhéltnis der War-
meleitfadhigkeiten; demnach miisste eine 1,73-fach héhere Temperaturdnderung fiir die Xenon-
mischung entsprechend einer relativen Temperaturdnderung ATe,, = —285K beobachtbar sein.
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Abbildung 4.7: Messungen zur thermischen Ablenkungsspektroskopie in zwei verschiedenen dich-
ten Gasmischungen mit Rubidium und unterschiedlichen Puffergasen, Krypton und Xenon, je-
weils bei 40bar Druck und gleicher eingestrahlter Laserleistung P, = 1 W und Wellenldnge
A = 810nm bei gleicher anfinglicher Gastemperatur (7' = 665 K). Wie aufgrund der Warme-
transportgleichung zu erwarten, zeigt sich wegen der geringeren Wérmeleitfahigkeit eine grofiere
relative Temperaturinderung fiir den Fall der Rubidium-Xenon-Mischung. Das Verhéltnis der
beobachteten Temperaturidnderungen entspricht jedoch nicht dem Verhéltnis der Warmeleit-
fahigkeiten der beiden Edelgase, vermutlich aufgrund der leicht unterschiedlichen, gemessenen
Absorptionen.

Jedoch ist, wie bereits erwihnt, die Absorption fiir beide Gasmischungen unterschiedlich, sodass
der erwartete Wert nicht erreicht wird. Es ist jedoch wichtig zu sehen, dass auch mit Kryp-
ton und Xenon eine Kiihlung beobachtbar ist, da gerade Experimente mit Xenon zukiinftig fiir
die Beobachtung eines Phaseniibergangs in den fliissigen Bereich mit dem Verfahren der Laser-
kithlung aufgrund des geeigneten kritischen Punkts bei (16,6°C/58,4 bar) infrage kommen [24].
Wenn eine Kiithlung unterhalb der kritischen Temperatur bei einem Druck, der kleiner ist als der
kritische Druck (von Xenon), erreicht wird, sollte eine Tropfchenbildung von Xenon beobachtbar
sein. Dies kann ein Ziel kiinftiger Experimente mit dichten atomaren Gasmischungen sein.

4.2.3 Messungen zur Parameterabhingigkeit des Kiihleffekts

Nach den zuvor gezeigten Experimenten mit unterschiedlichen optischen Dichten und gering-
fligig anderen Puffergasdriicken werden in diesem Abschnitt Untersuchungen hinsichtlich der
Parameterabhéngigkeit des Kiihleffekts dargestellt.

Da es schwierig ist, die Absorption bzw. optische Dichte gezielt zu kontrollieren, da ein Absen-
ken der Zelltemperatur gelegentlich eine Undichtigkeit hinsichtlich der Fensterdichtungen zur
Folge hatte, bzw. eine Anderung der Zelltemperatur eine nicht prézise kontrollierbare Anderung
der optischen Dichte bewirkt, bieten sich stattdessen als einfacher zu dndernde Parameter der
Puffergasdruck, und die Verstimmung, also die Wellenlénge des eingestrahlten Kiihllasers, sowie
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die eingestrahlte Leistung an. Im Folgenden wird zuerst eine Messreihe fiir die Kiihlung einer
Rubidium-Argon-Mischung bei fester eingestrahlter Wellenldinge A = 810nm des kollimierten
Laserstrahls und Leistung P, = 1,1 W und unterschiedlichen Driicken gezeigt. Die Hochdruck-
sichtzelle wurde bei einer Temperatur T' = 623 K betrieben. Beginnend bei einem Puffergasdruck
von p = 290 bar wurde fiir jeden Druck das Ablenkwinkelprofil gemessen und daraus die jewei-
lige Temperaturdnderung berechnet, wie zuvor im Abschnitt 4.2.1 erldutert. Die berechneten
relativen Temperaturdnderungen in Abhéngigkeit des Puffergasdrucks sind in Abbildung 4.8
dargestellt.
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Abbildung 4.8: Verlauf der relativen Temperaturdnderung bei konstanter eingestrahlter Leistung
und eingestrahlter Wellenldnge als Funktion des Puffergasdrucks, der in mehreren Schritten von
290 bar bis 40 bar variiert wird. Die gemessene optische Dichte ist zwischen 290 bar und 60 bar
jeweils circa 10, und sinkt bei 40 bar auf einen Wert von 4 ab, wie markiert.

Die hochste Temperaturdnderung wird fiir einen Druck von 60bar beobachtet, zu hoéheren
Driicken hin ist ein exponentiell mit dem Druck skalierender Abfall zu beobachten, wie auch
die Anpassung (in rot dargestellt) verdeutlicht.

Zwischen den einzelnen Messungen wurde schrittweise der Puffergasdruck abgelassen. Es zeigt
sich, dass die Temperaturdnderung betraglich mit fallendem Druck bis zu einem Druck von
60 bar zunimmt, und danach wieder abfillt. Um die Dichtigkeit der Zelle nicht zu gefahrden,
deren Dichtungen sensitiv auf Druckminimierung reagieren koénnen, wurde nur bis zu einem
minimalen Druck von 40bar gemessen, da bei diesem Wert auch die gemessene Absorption
deutlich abnahm und die optische Dichte nur noch ungefihr 4 betrug; bei den Messungen mit
hoherem Druck blieb die optische Dichte bei einem Wert von etwa 10. Dies hat geméfl der
in Abschnitt 3.4 gezeigten Berechnung der Temperaturverteilung aus der Ablenkwinkelvertei-
lung einen deutlichen Einfluss auf die Temperaturidnderung. Die verringerte Absorption bei der
eingestrahlten Wellenldnge wird auf ein aufgrund des niedrigeren Puffergasdrucks verdndertes
Absorptionsspektrum zuriickgefiihrt, da die Absorptionswahrscheinlichkeit bei einer Wellenlén-
ge auch druckabhéngig ist.

An die Temperaturdnderungen wurde eine Anpassung geméfl eines exponentiellen Abfalls ge-
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macht. Im Bereich hoherer Driicke beschreibt diese Anpassung das Verhalten. Um das Verhalten
im Bereich hoherer Driicke genauer beurteilen zu konnen, bedarf es zukiinftig noch genauerer
Messungen im Bereich ab einem Druck von 200 bar. Eine genauere Betrachtung der Potentiale
des Quasimolekiils fiir unterschiedliche Driicke kénnten Riickschliisse auf das druckabhéngige
Verhalten der gekiihlten Gasmischungen erlauben.

Analog dazu wurde zu einem spéteren Zeitpunkt diese Messung auch fiir eine Rubidium-Xenon-
Mischung durchgefiihrt, deren Ergebnis in Abbildung 4.9 zu sehen ist. Hier wurde die Tempe-
raturdnderung durch thermische Ablenkungsspektroskopie im Bereich geringerer Driicke als bei
der vorherig gezeigten Messung untersucht. Durch die Verwendung einer selbstkonstruierten Zel-
le, deren Dichtprinzip weniger sensitiv auf kleine Driicke ist, konnte hier der Bereich fiir kleinere
Puffergasdriicke bis zu 25 bar untersucht werden, ohne die Dichtigkeit der Zelle zu gefahrden.
Eingestrahlt wurde fiir diese Experimente eine Leistung P &~ 1,2 W bei anfinglicher Temperatur
der Gasmischung von T' = 623 K.
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Abbildung 4.9: Untersuchung der Druckabhéngigkeit der beobachteten Temperaturdnderung ei-
ner dichten Rubidium-Xenon-Mischung fiir verschiedene Puffergasdriicke zwischen 25bar und
100 bar. Bei konstanter eingestrahlter Laserleistung wurde jeweils anhand von thermischer Ab-
lenkungsspektroskopie die Temperaturdnderung bestimmt. Fir die Messungen bei Driicken zwi-
schen 50 bar und 100 bar betrug die optische Dichte (OD) fiir die Messungen 13, fiir die Mes-
sungen bei geringeren Driicken war der Absorptionskoeffizient geringer, wie in den Graphen
eingezeichnet.

Hier zeigt sich eine dhnliche Abhéngigkeit fiir Driicke bis zu 100 bar. Die Temperaturdnderung
ist fiir einen Xenondruck von 50 bar am gréfften und fallt mit héheren Driicken linear ab. Im
Bereich zwischen 50 bar und 100 bar ist der Absorptionskoeffizient konstant, die optische Dichte
betragt fiir jede dieser Messungen OD = 13. Im Bereich kleinerer Driicke féllt die berechnete
Temperaturdnderung geringer aus. Ab einem Druck von 40 bar sinkt die optische Dichte mit
jeder Messung um je Eins auf einen Wert von 10 bei einem Puffergasdruck von 25bar. Dies
kann erneut auf eine verringerte Absorptionswahrscheinlichkeit bei der eingestrahlten Wellen-
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lange zuriickzufithren sein und bedarf weiterer Messungen.

Nachfolgend wird eine Messreihe vorgestellt, bei der fiir einen festen Druck jeweils drei Mes-
sungen zur thermischen Ablenkungsspektroskopie in einer dichten Rubidium-Argon-Mischung
mit unterschiedlichen Wellenléingen rotverstimmt zur Resonanz durchgefithrt und daraus die
Temperaturanderung berechnet wurde. Nach den je drei Messungen wurde dann der Druck
verringert, und erneut fiir die drei verschiedenen Wellenldngen des Kiihllasers das Ablenkungs-
profil aufgrund der Temperaturdnderung vermessen. Abbildung 4.10 zeigt das Ergebnis dieser
Messreihe. Bei jeweils konstanter Kiihllaserleistung Ppaser = 2 W wurde Licht der Wellenldngen
A =815nm, A = 810nm. A = 805 nm eingestrahlt.
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Abbildung 4.10: Fiir unterschiedliche, eingestrahlte Wellenldngen bei konstanter Laserleistung
P = 2 W bestimmte relative Temperaturdnderungen als Funktion des Puffergasdrucks fiir eine
Rubidium-Argon-Mischung. Fiir die beiden gréfieren, eingestrahlten Wellenldngen dhnelt die
Abhéngigkeit der relativen Temperaturdnderung vom Puffergasdruck dem zuvor in Abbildung
4.8 gezeigten Verlauf fiir den Bereich mittlerer und kleinerer Driicke. Fiir hohere Driicke scheint
die Temperaturdnderung jedoch nicht zu séttigen, sondern betraglich wieder anzusteigen. Um
dies jedoch final einordnen zu kénnen, bedarf es weiterer Messungen in héheren Druckbereichen.
Betrachtet man den Verlauf der Abhéngigkeit fiir die kleinste eingestrahlte Wellenldnge (A =
805nm), ist zu erkennen, dass mit fallendem Druck die Temperaturdnderung nicht wie bei
beiden hoheren Wellenldngen betraglich einbricht, sondern weiter ansteigt, vermutlich aufgrund
der bei der Wellenldnge noch deutlich héheren Absorption. Gestrichelt eingezeichnet ist die
Grenze zwischen dem Bereich unterschiedlicher Absorptionskoeffizienten fir die verschiedenen
Wellenlédngen sowie dem Bereich der fiir alle drei Wellenldngen konstanten optischen Dichte.

Bei Betrachtung des Verlaufs der relativen Temperaturdanderung in Abhéngigkeit des Puffergas-
drucks ist erkennbar, dass fiir die beiden héheren Wellenldngen A = 810 nm, 815 nm im Bereich
mittlerer und kleinerer Driicke ein zur vorherigen Messung wie in Abbildung 4.8 gezeigt konsis-
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tentes Verhalten beobachtbar ist. Fiir hohe Driicke ab ungefdhr 140 bar zeigt sich jedoch eine
Diskrepanz zur vorherigen Messung, hier steigt die Temperaturanderung vom Betrag her wieder
an.'? Dies ist auch bei der Messreihe mit der geringsten Wellenlinge A = 805nm zu erkennen,
jedoch zeigt sich hier kein betragliches Absinken der Temperaturdnderung bei kleinen Driicken.
Zusammen mit der aus den gemessenen Leistungen vor und hinter der Zelle bestimmten optischen
Dichte und deren Verlauf bei Variation des Puffergasdrucks legt das eine Erklirung im Quasi-
molekiilbild wie in Abschnitt 2.5 nahe. Fiir die Messungen ab einem Druck von 60 bar betrug
die optische Dichte fiir alle drei Wellenldngen «- L = OD & 10, bei einem Druck von p = 40 bar
zeigte sich ein Einbruch der optischen Dichten, OD(A = 815nm) ~ 5, OD(A = 810nm) =~ 6,
OD(A = 805nm) ~ 7,5. Fiir geringere Driicke steigt der Abstand zwischen Alkali- und Edel-
gasatom an, und eine Absorption eines rotverstimmten Photons ist fiir kleinere Verstimmungen
wahrscheinlicher, da die grofiere Energiedifferenz bei einer im Vergleich zu héheren Puffergas-
driicken geringeren Verbreiterung somit eher iiberbriickt werden kann.

Fiir eine abschliefende Beurteilung des Verhaltens in Bereichen hoher Driicke bedarf es wei-
terer, zukiinftiger Messungen. Aufgrund des begrenzten Fiilldrucks der kommerziellen Argon-
Gasflasche konnten im Rahmen dieser Messreihe keine Experimente mit hoheren Puffergas-
driicken unter gleichen experimentellen Bedingungen wie zuvor durchgefiithrt werden.

Dass ein (zumindest lokales) Maximum der Temperaturinderung bei kleineren Driicken im Be-
reich zwischen 40bar und 60bar zu beobachten ist, kommt Messungen mit den schwereren
Edelgasen Krypton und Xenon entgegen, da diese nur in Flaschen mit geringeren Fiilldriicken
erhéltlich sind.

Eine generelle Abhéngigkeit zwischen Temperaturianderung, Druck und Wellenlédnge des einge-
strahlten Kiihllasers lisst sich bei Betrachtung der idealen Gasgleichung verstehen. Bei sinken-
der Temperatur 7" steigt die Dichte p = N/V bei konstantem Druck p in der Kiihlregion (wie
gemaf [84] angenommen). Dieser Effekt hat einen Einfluss auf das Fluoreszenzspektrum; der
Schwerpunkt der Fluoreszenz verschiebt sich hin zu héheren Wellenldngen, und der Kiihlvor-
gang stoppt, wenn die Schwerpunktfrequenz der Fluoreszenz der eingestrahlten Laserfrequenz
entspricht. Es gibt somit immer einen optimalen Parametersatz aus eingestrahlter Wellenlan-
ge und Druck. Untersuchungen hinsichtlich der redistribuierten Fluoreszenz als Funktion des
Drucks [55] deuten ebenfalls darauf hin.

Eine genauere Bestimmung ldsst sich erst mit gleichzeitiger Messung von Fluoreszenz- und Ab-
sorptionsspektren treffen, die Gegenstand zukiinftiger Experimente sein sollen. Mitunter wegen
des in den Fluoreszenzspektren ebenfalls detektierten Streulichts war dies aus bisherigen Mes-
sungen nicht zu ermitteln.

Um die Abhéngigkeit der relativen Temperaturdnderung als Funktion der eingestrahlten Leis-
tung zu untersuchen, wurden mehrere Messungen thermischer Ablenkungsspektroskopie bei fes-
ter Wellenldnge (A = 810nm), fester Anfangstemperatur (700 K), sowie festem Puffergasdruck
(150 bar) an einer dichten Rubidium-Argon-Mischung durchgefithrt. Abbildung 4.11 zeigt die
relative Temperaturdnderung als Funktion der direkt vor der Hochdrucksichtzelle gemessenen
Leistung des Kiihllaserstrahls.

Es zeigte sich, dass die relative Temperaturdnderung bei kleinen und mittleren eingestrahlten
Leistungen zunahm, ab einer Leistung P = 2,6 W jedoch zu sattigen schien. Die optische Dichte
war fiir jede dieser Messungen konstant bei einem Wert von 4,6.

Da die Ausgangsleistung des Titan-Saphir-Lasers keine Messungen mit hoherer eingestrahlter
Leistung erlaubte, wurde die Messung zur Leistungsabhéngigkeit mit einem Diodenlaser hoher

12Die Diskrepanz zwischen den in den beiden Abbildungen 4.8 und 4.10 gezeigten Messreihen hinsichtlich
der berechneten Temperaturdnderungen bei dhnlichen optischen Dichten wird auf unterschiedliche, eingestrahlte
Intensitaten aufgrund unterschiedlicher Strahldurchmesser zuriickgefiihrt.
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Abbildung 4.11: Beobachtete Temperaturdnderung als Funktion der eingestrahlten Leistung des
Kihllasers (Wellenldnge A = 810 nm, Strahltaille 2wg ~ 700 um). Nach einem linearen Anstieg
scheint die Kiithlung bei hohen Leistungen zu sattigen.

Leistung wiederholt.

Fiir eine Rubidium-Argon-Mischung bei einem konstanten Druck von 170bar und einer an-
fanglichen Gastemperatur von 700 K wurden fiir verschiedene eingestrahlte Leistungen anhand
thermischer Ablenkungsspektroskopie das Temperaturprofil bestimmt, und die Temperaturin-
derung als Funktion der eingestrahlten Laserleistung aufgetragen. Dies ist in Abbildung 4.12 zu
sehen.

Es zeigt sich wie in den Experimenten mit dem Titan:Saphir-Laser als Kiihllaser eine Sta-
gnation der beobachteten Temperaturdnderung als Funktion der Leistung. Diese ersten Experi-
mente mit dem Hochleistungsdiodenlaser wurden mit einem Strahldurchmesser von ca. 1,2 mm
durchgefiihrt, somit sind die eingestrahlten Intensitéten (die maximal-eingestrahlte Intensitét
betrug hier 1,3 - 10 mW /cm?) circa eine GréBenordnung gréBer als bei den Messungen mit dem
Titan:Saphir-Laser als Kiihllaser.

In Abschnitt 2.3 wurde das Verfahren zur Abschétzung der Sattigungsintensitét fiir eine Verstim-
mung relativ zu den betrachteten atomaren Ubergingen dargestellt. Darauf aufbauend werden
diese Werte mit den hier eingestrahlten Intensitédten verglichen, um festzustellen, ob das beob-
achtete Verhalten auf eine Séttigung der D-Resonanzen zuriickzufiihren ist.

In den hier durchgefithrten Messungen mit dem Titan:Saphir-Laser wurde der Kiihllaser auf
einen Durchmesser von 2wg ~ 700 ym fokussiert. Die in die Hochdrucksichtzelle eingestrahlten
Intensititen lagen somit zwischen ((3,1 —7,8)-10° mW /cm?). Diese Intensitiiten liegen ungefiihr
zwei GroBenordnungen unter der Sattigungsintensitit fiir verstimmte Einstrahlung hinsichtlich
der D-Resonanzen, Iy (D1) = 5,6 - 10" mW /cm?, I (D2) = 9,4 - 10" mW /cm?, daher kann ei-
ne Sattigung der Resonanzen und somit des beobachteten Kiihleffekts eigentlich ausgeschlossen
werden, wenn man zusétzlich annimmt, dass der Einfluss des hohen Puffergasdrucks auf die
Sattigungsintensitit gering ausfallt.
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Abbildung 4.12: Beobachtete Temperaturanderung als Funktion der eingestrahlten Leistung fiir
Experimente mit dem Diodenlaser hoher Ausgangsleistung. Eingestrahlt wurde der Laser bei
einer Wellenldnge A = 808 nm mit einer Strahltaille 2wy =~ 1,2 mm. Nach einem linearen Anstieg
sattigt die Kithlung bei hohen Leistungen.

Zukunftig konnte die redistribuierte Fluoreszenz als Funktion der eingestrahlten Leistung noch
genauer gemessen werden, als in fritheren Experimenten erfolgt [17]. In Experimenten zur Re-
distribution in diinneren Gasmischungen [55] ist eine Séttigung der Fluoreszenz als Funktion der
eingestrahlten Leistung zu beschrieben, dies wird auf Strahlungseinschluss, also der Reabsorp-
tion von Fluoreszenzphotonen in (dichten) Gasen [105,106], zurtickgefithrt. Frithere Messungen
zur Lebensdauer sprechen gegen ein Auftreten dieses Effekts, spétere zeigen jedoch eine um ei-
nige, wenige Nanosekunden verliangerte Lebensdauer des angeregten Zustands [17], was auf den
Effekt des Strahlungseinschlusses zuriickgefiihrt wird. Dies kdnnte ein Grund fiir die beobachtete
Stagnation der Temperaturdnderung in Abhéngigkeit der eingestrahlten Intensitét sein.

Diesen Abschnitt zur parameterabhéngigen Betrachtung des Kiihleffektes abschlieflend wird nun
eine Messung zur Temperaturdnderung fiir eine Rubidium-Argon-Mischung bei 60 bar und an-
fanglicher Temperatur 7' = 710K vorgestellt. Bei einer Wellenldnge A = 810 nm und einer ein-
gestrahlten Leistung P, ~ 3 W wurde eine relative Temperaturénderung von AT, = —500 K
aus der Verteilung der Ablenkwinkel berechnet. Diese Messung wurde mit den laut der zuvor
gezeigten Beobachtungen geeignetesten Parametern durchgefiihrt.

Die gemessene, optische Dichte fiir die Messung betrug - L = 6,9, weshalb die berechnete Tem-
peraturdnderung trotz geeigneterer Parameter, verglichen mit der zuvor gezeigten Messung bei
220 bar Puffergasdruck, eine geringere relative Temperaturdnderung aufweist, weil die konstant
angenommene Absorption a entlang der Propagationsrichtung des Lasers innerhalb der Zelle
(Weglédnge L) und somit die Kiihlleistung hier geringer ausféllt.

Simulationen zu diesem Parametersatz finden sich im Anhang D.
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Abbildung 4.13: Thermische-Ablenkspektroskopie-Messung zur Bestimmung der Temperaturén-
derung in einer Rubidium-Argon-Mischung bei 60 bar, die roten Punkte stellen die gemessenen
Werte dar; gestrichelt ist die theoretische Anpassung an diesen Verlauf. Messungen zur Pa-
rameterabhingigkeit zeigen bei diesem Druck die grofite relative Temperaturdanderung (blau
dargestellt). Fiir eine eingestrahlte Leistung von ca. P, =~ 3 W berechnet sich die Temperatur-

anderung zu ATy, = —500K, beginnend bei einer anfinglichen Temperatur der Gasmischung
von T'=T710K.

4.2.4 Experimente mit einem Diodenlaser hoher Ausgangsleistung als Kiihllaser

Da die Kiihlleistung Px nach Gleichung 2.46 von der eingestrahlten Leistung abhéngt, wurde
neben dem Titan:Saphir-Laser auch ein Mehrmoden-Diodenlaser hoher Ausgangsleistung in den
experimentellen Aufbau integriert, um mit hoheren eingestrahlten Laserleistungen zu experimen-
tieren, als es mit dem Titan:Saphir-Laser moglich ist. Erste Experimente mit einem dhnlichen
Laser erlaubten bereits die Beobachtung einer Kiihlung einer dichten Gasmischung [107]. Auf-
grund ihrer Verwendung als Pumpdioden fiir (frequenzverdoppelte) Nd:YAG-Laser sind solche
Laserdioden in Bereichen hoher Ausgangsleistungen erhéltlich.

Wie bereits im Abschnitt 3.2.2 dargestellt, gestaltete sich die Fokussierung des aus der Fa-
ser austretenden Lichts als aufwéindig und konnte schliefSlich mit zwei parabolisch geformten
Kupferspiegeln realisiert werden. Bei der Justage wurde mit einer CCD-Kamera und mehreren
Strahlabschwéchern kontrolliert, dass der Strahl im Fokus rund und frei von deutlich erkennba-
rem Astigmatismus ist.

Wie beim Aufbau fiir die thermische Ablenkungsspektroskopie fiir Experimente mit Titan:Saphir-
als Kiihllaser wurde hier parallel zum Diodenlaser wieder der nicht-resonante Helium-Neon-Laser
in die Hochdrucksichtzelle eingestrahlt und zum Abtasten der Kiihlregion mit einem Verschie-
betisch bewegt. Abbildung 4.14 zeigt qualitativ eine solche Messung fiir eine Rubidium-Argon-
Mischung.

Es zeigte sich, dass trotz vorheriger, sorgfiltiger Uberpriifung des Fokus das Nicht-Gauf’sche
Intensitatsprofil des Diodenlasers eine nicht-vernachléssigbare Rolle spielte und das durch den
Tastlaser abgerasterte Temperaturprofil eine deutliche Asymmetrie hinsichtlich der Winkelver-
teilung aufwies. Die Temperaturverteilung ist aus dieser asymmetrischen Winkelverteilung ab-
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Abbildung 4.14: Qualitative Darstellung des mit dem Hochleistungsdiodenlaser gemessenen Ab-
lenkwinkelprofils fiir die Temperaturdnderung in einer Rubidium-Argon-Mischung anhand eines
Bildschirmfotos der LabView-Oberfliche zur Experimentsteuerung. Das Ablenkprofil ist nicht
symmetrisch, was auf das Nicht-Gaufy’sche Intensitatsprofil zuriickgefithrt wird. Entsprechend
ist das Temperaturprofil nicht symmetrisch abtastbar, und die Temperaturdnderung nur sehr
grob abschétzbar.

schitzbar, jedoch mit einem groflen Fehler behaftet. Fiir zukiinftige Messungen bietet es sich
daher an, mit der neuen Hochdrucksichtzelle mit zwei optischen Achsen zu arbeiten, um die
Kiihlregion auch transversal zu vermessen, bzw. eine andere Technik zur Messung der Tempe-
raturdnderung zu verwenden, um genauere Aussagen iiber die mit dem Diodenlaser erzielbare
Kiihlresultate treffen zu kénnen.

Es waren nur wenige, erste Experimente vor Anschaffung der Kupferparabeln moglich, bei de-
nen der Kiihllaserstrahl mit einer Plankonvexlinse und durch Filtern mit mehreren Blenden, und
damit verbunden, einem Leistungsverlust von ca. einem Drittel der Ausgangsleistung, auf einen
groflen Strahldurchmesser > 1,2 mm fokussiert wurde. Insgesamt ergeben sich damit jedoch nur
Intensitdten, die nur wenig Gber den Intensititen des Titan:Saphir-Lasers liegen, weshalb hier
keine weiteren dieser Messungen genauer vorgestellt werden.

4.3 Laserkiihlung dichter Kalium-Argon-Mischungen

Fir Experimente mit Kaliumatomen in einer Puffergasumgebung bei hohem Druck musste die
Hochdrucksichtzelle aufgrund des niedrigeren Dampfdrucks von Kalium im Vergleich zu Rubidi-
um bis an ihr Temperaturlimit (7" = 450°C) geheizt werden, um eine ausreichend hohe optische
Dichte fiir die Experimente gewéhrleisten zu kénnen (siehe die berechneten Teilchenzahldichten
als Funktion der Temperatur in Abschnitt 2.1). Die Potentialkurven des KAr-Quasimolekiil sind
mit denen des in Abschnitt 2.5 gezeigten RbAr-Quasimolekiils vergleichbar [108,109].

Unter Verwendung eines konfokalen Fluoreszenzauftbaus wie in 3.3 beschrieben, wurden mehrere
Spektren aufgenommen, um die fir den Kiihlprozess vorausgesetzte Fluoreszenzredistribution
zu beobachten. Zwei typische Spektren sind in Abb. 4.15 dargestellt.

Mit einer eingestrahlten Laserleistung P;, =~ 0,6 W fokussiert auf eine Strahltaille 2wy = 6 ym
wurde die emittierte Fluoreszenz sowohl rot- (A = 780 nm), als auch blauverstimmt (A = 765 nm)
zu den atomaren Resonanzen spektral aufgelost detektiert. Redistribution in Richtung der ato-
maren Resonanzen ist deutlich erkennbar, ebenso wie eine starke Rotverschiebung der D2- bzw.
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Abbildung 4.15: Spektrum emittierter Fluoreszenz von Kaliumatomen in 200bar Argon-
Puffergas, detektiert in einem konfokalen Fluoreszenzaufbau und mittels eines optischen Spek-
trometers. Fiir Wellenldngen A = 780nm (rot verstimmt zu den Resonanzen, rot dargestellt),
sowie A = 765nm (blau verstimmt) ist eine Redistribution der Fluoreszenz hin zu den ato-
maren Resonanzen deutlich zu erkennen. Auflerdem ist jeweils die Position des eingestrahlten
Lasers zur besseren Ubersichtlichkeit eingezeichnet. Die eingestrahlte Laserleistung betrug je-
weils P, =~ 0,6 W.

D1-Linie um je 3 — 4nm verglichen mit den ungestorten Resonanzen.

Weiterhin sichtbar ist das Streulicht des eingestrahlten Lasers an der entsprechenden spektralen
Position, zuriickzufithren auf nicht-ausreichendes, raumliches Filtern. Aufgrund des schwéche-
ren Signals als Konsequenz des niedrigeren Dampfdrucks der Kaliumatome, mussten fiir diese
Messung groere Lochblenden verwendet werden als notig gewesen wéren, um Reflexe des La-
sers beispielsweise an den unbeschichteten Oberflachen der Saphirzellenfenster weitestgehend zu
filtern. Dass das Fluoreszenzsignal im Bereich hoherer Wellenldngen gréfer ist - verglichen mit
den Bereichen kleinerer Wellenldnge - und auflerdem einige Resonanzen geringerer Intensitét
als die atomaren Kalium-D-Resonanzen aufweist, ist auf Satellitenbdnder des Kalium-Argon-
Quasimolekiils zuriickzufithren [110,111].

Messungen zur thermischen Ablenkungsspektroskopie wie in 3.4 erldutert wurden fiir unter-
schiedliche Wellenldngen rot-verstimmt zu den Kaliumresonanzen durchgefiihrt. Bei einer ein-
gestrahlten Wellenldnge A = 785 nm des Titan-Saphir-Lasers und einer Leistung P, ~ 1,5 W
konnte die grofite relative Temperaturdnderung ATe, ~ —280K beobachtet werden, wie in
Abb. 4.16 dargestellt.

Das Brechungsindexprofil, das der parallel zum Kiihllaser eingestrahlte Helium-Neon-Laserstrahl
erfahrt, wurde mit einer Schrittweite von 50 um abgetastet. Beide Strahlen wurden zuvor auf
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Abbildung 4.16: Ablenkungsmessung und berechnetes Temperaturprofil gemessen an einer
Kalium-Argon-Mischung bei 200 bar. Eingestrahlt wurde der Titan:Saphir-Laser bei einer Wel-
lenldnge A = 785 nm rotverstimmt zu den ungestorten D-Resonanzen. Beobachtet wurde bei
einer eingestrahlten Leistung P, ~ 1,5W eine relative Temperaturédnderung ATy, ~ —280 K.
Das Brechungsindexprofil wurde mit einer Schrittweite von 50 um abgetastet, sowohl der Kiihl-,
als auch der Tastlaser wurden auf Durchmesser von ca. 0,5 mm fokussiert.

Strahldurchmesser von ca. 0,5mm fokussiert. Die optische Dichte betrug ungefahr (oL ~ 8,5);
dies entspricht einer Absorptionsldnge l,hs =~ 1,2mm. Mittels eines fiir diese Kiihlwellenldnge
aufgenommen Fluoreszenzspektrums dhnlich denen in Abb. 4.15 dargestellten lassen sich aufler-
dem die Kiihlleistung und die Effizienz zu ungefdhr 30 mW bzw. 2% abschétzen. Analog zu dieser
Messung wurden auch Ablenkungsmessungen mit anderen Wellenléngen rot-verstimmt zu den
Resonanzen durchgefihrt; fiir Wellenlangen A = 780 nm, 785 nm, 790 nm und 795 nm wurden
relative Temperaturanderungen AT, = —150K, —280 K, —173 K sowie — 93 K beobachtet.

4.4 Laserkiihlung einer dichten Caesium-Argon-Mischung

Im Verlauf der Experimente zu dieser Arbeit wurde das Prinzip der Redistributionslaserkiihlung
noch auf andere Gasmischungen angewendet, die ebenfalls kurz erwéhnt werden sollen. Im Fol-
genden wird die Kiihlung einer atomaren Caesium-Argon-Mischung diskutiert, da sie von der
Durchfihrung der Messungen an die zuvor gezeigten Messungen mit Rubidium- und Kaliuma-
tomen in dichten Edelgasen anschliefft, bevor im Anhang zu dieser Arbeit zwei unterschiedli-
che Ansitze, das Prinzip der Redistributionslaserkiihlung auf dichte molekulare Gasmischungen
anzuwenden, vorgestellt werden. Mittels eines im Rahmen einer Bachelorarbeit [93] gebauten
Diodenlasers konnte die Laserkiihlung einer Caesium-Argon-Mischung bei hohem Druck unter-
sucht werden.

Der gebaute Diodenlaser hat eine feste Wellenldnge A &~ 915 nm. Das Licht des Lasers ist somit
rot-verstimmt zu den atomaren Caesium-Resonanzen bei A = 852nm und A = 894 nm [112]. Bei
einer Temperatur der Zelle von ca. T' = 560 K wurden Messungen zur thermischen Ablenkungs-
spektroskopie fiir Caesiumdampf in 120 bar Argon-Puffergas durchgefithrt. In 50 pm-Schritten
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wurde das Temperaturprofil durch den Helium-Neon-Laser abgetastet und daraus die relative
Temperaturdnderung berechnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.17 zu sehen.
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Abbildung 4.17: Ablenkungsmessung und berechnetes Temperaturprofil fiir eine Caesium-Argon-
Mischung bei einem Puffergasdruck von 120 bar. Eingestrahlt wurde ein Diodenlaser bei einer
Wellenldnge A = 915 nm rotverstimmt zu den ungestoérten atomaren Cs-D-Resonanzen. Beob-
achtet wurde bei einer eingestrahlten Leistung P, ~ 0,5 W eine relative Temperaturdnderung
ATeyp =~ —6 K. Das Brechungsindexprofil wurde mit einer Schrittweite von 50 um abgetastet.

Bei einer eingestrahlten Leistung von ca. 0,5 W und einer gemessenen, konstant iiber die Lange
der Zelle angenommenen Absorption a = 0,23 /mm ergibt sich eine relative Temperaturianderung
von ca. ATy, ~ —6 K. Durch die geringe optische Dichte ist der Kiihleffekt sehr schwach und
damit zusammenhéngend die Dichtednderung gering. Die gemessenen Ablenkwinkel liegen daher
ungefahr eine GroBenordnung unter denen der zuvor gezeigten Messungen. Es zeigen sich starke-
re Schwankungen hinsichtlich der theoretischen Anpassung an die Messdaten. Im Vergleich mit
den zuvor gezeigten Messungen mit Rubidium- und Kaliumatomen féllt die relative Tempera-
turdnderung hier geringer aus, dies ist auf die geringere Absorption in der dichten Gasmischung,
sowie auf die deutlich geringere Kiihllaserleistung zuriickzufiihren.
Die Kiihlung von Caesium in dichten Edelgasen wurde wegen Mangel an einer durchstimmba-
ren Laser-Quelle nicht systematisch untersucht!®, sondern nur punktuelle Messungen wie die
gezeigte durchgefithrt. Caesium besitzt einen héheren Dampfdruck als die beiden anderen un-
tersuchten Alkali-Spezies [20], weshalb die verwendete Hochdrucksichtzelle fiir eine geeignete
optische Dichte nicht so hoch geheizt werden miisste. Nach der obig gezeigten Messung wurde
die verwendete Hochdrucksichtzelle jedoch undicht, sodass keine Messungen mit hoherer Ab-
sorption mehr durchgefithrt werden konnten. Ob die wesentlich gréflere Feinstrukturaufspaltung
einen Einfluss auf den Kiihleffekt hat, miisste systematischer untersucht werden, als bisher durch
die wenigen Messungen bei fester Wellenlénge realisiert werden konnte.

13Bei dem fiir die Experimente mit Rubidium und Kalium verwendeten Titan:Saphir-Laser war ein Spiegelhalter
im Ringresonator defekt, weshalb auf den Wechsel des wellenlangenselektiven Auskoppelspiegels verzichtet wurde.
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5 Simulationen zur Temperaturverteilung in dichten Gasen

Die aus den im vorherigen Kapitel gezeigten Messungen bestimmten relativen Temperaturan-
derungen wurden mit einigen Annahmen bzw. Vereinfachungen berechnet. Gegenstand dieses
Kapitels ist es daher, anhand experimenteller Parameter das jeweilige Temperaturprofil zu si-
mulieren und daraus das zu erwartende, messbare Ablenkprofil zu bestimmen.

Im Folgenden wird zuerst das Verfahren zur Simulation der Temperaturverteilung, sowie dar-
aus resultierend die Methodik zur Berechnung des Ablenkwinkels als Funktion des Abstands
zwischen Kiihl- und Tastlaserstrahl vorgestellt. Anhand von zwei Datensitzen angelehnt an die
im Abschnitt 4.2.1 vorgestellten Messungen wird anschlieffend ein Vergleich zwischen der aus
Messdaten berechneten Temperaturdnderung ATy, und der theoretisch bestimmten relativen
Temperaturdnderung ATy, erfolgt. Ferner erfolgt eine Betrachtung der gemessenen, sowie aus
der simulierten Temperatur ausgerechneten Ablenkwinkel und ein Vergleich derer.

5.1 Simulationen zur erwarteten Temperaturverteilung

Zur Berechnung der erwarteten Temperaturverteilung/-dnderung als Funktion experimenteller
Parameter wird die kommerzielle Software Comsol'* verwendet. Anhand der Auswahl der ent-
sprechenden Module, die die jeweiligen physikalischen Themengebiete beeinhalten, sowie der
Vorgabe der entsprechenden Geometrie, lassen sich dann Losungen fiir die dem betrachteten
Problem zugehorigen Differentialgleichungen berechnen.

Fiir die hier betrachtete Fragestellung nach der zu erwarteten Temperaturdnderung unter Vor-
gabe fester experimenteller Parameter wurde die Warmetransportgleichung, wie in Abschnitt
2.6 bereits vorgestellt, gelost:

PGy oE V- (R(I)VT) = Q (5.1)
T bezeichnet die Temperatur, ¢ die Zeit, p die Gasdichte, C), ist die Warmekapazitéit bei kon-
stantem Druck, x(7T') die thermische Leitfdhigkeit, sowie @ die Leistungsdichte der Wéarmequelle
bzw. - wie in den betrachten Experimenten - Wéarmesenke oder Kiihlquelle. Die thermische Leit-
fahigkeit wird in den Simulationen temperaturabhangig betrachtet.

Gleichung 5.1 ist zeitabhéngig, jedoch geniigt es fiir den Kiihlprozess hier, die stationdre Losung
der Gleichung zu betrachten, wie an einem Beispieldatensatz erkennbar ist (siehe Abb. 5.2), wo
die Temperaturverteilung in Schritten von 10ms berechnet und mit dem stationéren Loésung
verglichen wurde. Die Einstrahldauer ist bei den verwendeten experimentellen Parametern lang
genug, dass am Ende die stationdre Temperatur erreicht wird.

Fir die Leistungsdichte der Kiithlquelle @ gilt es, einen Ausdruck zu finden, der von experimentell
zugénglichen Groflen abhéngt. Unter Berticksichtigung von [96, 113] lasst sich fiir einen einfal-
lenden Laserstrahl mit Gaufi’schem Intensitdtsprofil (Strahlradius wg) der folgende Ausdruck
herleiten:

2a Pk 272
) = _ _ 5.2
ans) = 2 exp( w3>exp< 02) (5.2
2aP asern 2r2
= Tageexp <_w8 exp(—az) (5.3)

11 Comsol Multiphysics, eine Software zur Simulation physikalischer Phanomene, die anhand von Differential-
gleichungen gel6st werden konnen, basierend auf der Methode finiter Elemente, einem numerischen Verfahren zur
Losung partieller Differentialgleichungen
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Die Kiihlleistung Pk wurde hier durch die einfallende Leistung Pj.se; und die Effizienz n, einer
Funktion aus der Absorptionswahrscheinlichkeit a(v), sowie der Mittenfrequenz des beobachte-
ten, redistribuierten Fluoreszenzspektrums, vg, und der eingestrahlten Laserfrequenz v, ersetzt:
n = a(v)(va—v)/v. a bezeichnet den Absorptionskoeffizienten. Die Temperaturverteilung wurde
sowohl fiir eine konstante Absorption, als auch fiir einen temperaturabhingigen Absorptionsko-
effizienten, v = a(T"), berechnet. Darauf wird im weiteren Verlauf dieses Kapitels noch genauer
eingegangen.

Die Daten fiir die Mittenfrequenzen der Fluoreszenz, und damit zusammenhéngend die Effizienz,
wurden aus den in Abschnitt 4.1 gezeigten Fluoreszenzspektren fiir unterschiedliche Puffergas-
driicke extrapoliert. Die dort gezeigten Messungen wurden fiir eine anfingliche Temperatur der
Gasmischung von T' = 573 K durchgefiihrt. Zukiinftig bietet sich an, die Fluoreszenz auch als
Funktion der anfanglichen Temperatur zu messen, da sie ebenfalls einen Einfluss auf die detek-
tierbare Fluoreszenz hat, um im Rahmen der Simulationen die Mittenfrequenz und die Effizienz
auch temperaturabhéngig betrachten zu kénnen. Fiir die im Folgenden dargestellten Simulatio-
nen werden diese beiden Grofien jedoch als konstant betrachtet.

Die hier vorgestellten Simulationen wurden auf Grundlage einer zylindrischen Geometrie durch-
gefithrt unter Ausnutzung der radialen Symmetrie dieses Problems. Abbildung 5.1 zeigt un-
ter Vorgabe eines Beispielparametersatzes die Temperaturverteilung der gesamten, betrachteten
Geometrie.

Die Abmafle fiir die simulierte Geometrie wurden geméfl der Abmafle der kommerziellen Sicht-
zellen mit einer optischen Achse vorgegeben; die optische Weglénge in der dichten Gasmischung
wurde dementsprechend in den Simulationen auf die Dimension des Fensterabstands dieser bei-
den Zellen, 10 mm, angesetzt, die Fenster haben eine Dicke 10 mm bei einem Durchmesser 18 mm.
Wie bereits angesprochen, wurde die Fragestellung nach der zu beobachtenden Temperaturver-
teilung sowohl zeitabhéngig, als auch stationér betrachtet. Wie Abbildung 5.2 zeigt, gentigt eine
stationdre Betrachtung, da die berechnete Temperaturdnderung fiir die verwendeten Parame-
ter viel schneller als die der Frequenz, mit der der Kiihllaser durch den mechanischen Blocker
periodisch unterbrochen wird, entsprechenden Einstrahldauer von 62,5ms ist. In diesem Da-
tensatz betrug die Leistung des Kiihllasers P, = 1,45 W, die Strahltaille des Kiihllasers war
2wy =~ 500 pm. Die konstant angenommene Absorption bei der eingestrahlten Wellenlénge lag
bei a = 0,87 /mm.

Anhand dieser Daten lésst sich auch erkennen, ob und wie stark sich die Temperaturdnderung
in die Saphirfenster fortpflanzt. Hierzu wird nur ein kleiner Bereich des Beispieldatensatzes aus
Abb. 5.2 betrachtet. Abbildung 5.3 zeigt den Temperaturverlauf innerhalb der Saphirfenster als
Funktion der z-Koordinate (Ausbreitungsrichtung des Kiihllasers) fiir das Eintritts-, sowie das
Austrittsfenster im Falle der stationéren, sowie der zeitabhingigen Lsungen.

Die Temperaturdnderung der dichten Gasmischung pflanzt sich innerhalb beider Saphirfenster
fort. Da das Eintrittsfenster unmittelbar an der gekiihlten Region in der Gasmischung anschlief3t,
dndert sich die Temperatur dieses Fensters an der Stelle um einige Millikelvin, die Temperaturan-
derung féllt jedoch bis zu der Seite, die zur Gasmischung abgewandt ist, ab, sodass sie zu Beginn
des Fensters gering ist, fiir den hier dargestellten Beispieldatensatz betriagt die Abweichung von
der anfianglichen Temperatur 7' = 713,15K an der Stelle (z = —0,01m) circa 10 mK fiir die
stationdre Losung. Fiir das Austrittsfenster der Zelle ist ein &hnliches Verhalten beobachtbar.
Auch hier breitet sich die Temperaturdnderung innerhalb der Gasmischung in das Fenster aus,
da die Kiithlung innerhalb der Gasmischung zu Beginn des Fensters nur noch schwach ausgeprégt
ist, fallt auch die Temperaturdnderung innerhalb des Fensters geringer aus als beim Eintritts-
fenster. An der Stelle (z = 0,02m) betragt die Abweichung von der urspriinglichen Temperatur
des Fensters circa 1 mK (stationdre Losung).

Die Warmeleitfahigkeiten von Saphir und von Argon unterscheiden sich fiir die anfingliche
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Abbildung 5.1: Beispiel fiir die aus Simulationen berechnete Temperaturverteilung in der Hoch-
druckzelle bei entsprechend vorgegebener Geometrie und unter Verwendung eines Beispielpara-
metersatzes fiir eine dichte Alkali-Edelgasmischung bei einem Puffergasdruck von 200 bar. Hinter
dem Eintrittsfenster breitet sich die Temperaturverteilung mit Eintritt des Kiihllasers in die dich-
te Gasmischung aus. Die Skala verdeutlicht die Farbcodierung fiir die im betrachteten System
auftretenden Temperaturen in Kelvin, weifl entspricht hier der urspriinglichen Temperatur der
Zelle, T = 713,15 K, (dunkel-)rot der tiefsten erreichten Temperatur T = 611,55 K. Die Leistung
des Kiihllasers betrug P, = 1,45 W, die Strahltaille des Kiihllasers betrug 2wy =~ 500 ym. Die
konstant angenommene Absorption bei der eingestrahlten Wellenldnge lag bei o = 0,87 /mm.

Temperatur der Gasmischung sehr stark. Fiir eine absolute Temperatur 7" = 713 K betragt die
Wirmeleitfahigkeit von Argon, x = 33,95 mW /K - m [114], der Wert fiir Saphir ist um ungeféhr
einen Faktor 370 hoher, x = 12,56 W/K-m [115]. Geméfl der Warmetransportgleichung Gl. 2.52
ist die thermische Leitfdhigkeit invers proportional zur relativen Temperaturdnderung. Durch die
héhere thermische Leitfahigkeit von Saphir erwartet man eine geringere Temperaturdnderung
in diesem Material. Die berechnete, relative Temperaturdnderung in der dichten Gasmischung
betragt fiir den Beispieldatensatz , ATy, = —101,6 K. Die auftretende Temperaturdnderung
im Saphir fallt kleiner aus. Dass der Quotient der aus Simulationen berechneten Temperatur-
dnderungen nicht exakt dem inversen Verhéltnis der Warmeleitfahigkeiten entspricht, resultiert
vermutlich aus der Tatsache, dass die auftretenden Temperaturidnderungen auch noch von der
Geometrie der Anordnung abhéngig sind. Zukiinftig zu kléren ist, in welcher Tiefe des Ein-
trittsfensters der Zelle eine Temperaturverteilung mit dem spektralen Empfindlichkeitsverlauf
handelsiiblicher Infrarotkameras abgebildet werden kann.
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Abbildung 5.2: Vergleich der zeitabhingigen mit der stationdren Losung der Warmetransport-
gleichung fiir einen betrachteten Datensatz an der Stelle r = 0. Dargestellt ist die Temperatur in
der Gasmischung sowie in den Saphirfenstern als Funktion der Ausbreitungsrichtung z des einge-
strahlten Kiihllasers. Das Temperaturprofil bildet sich in ungefdhr 20 ms vollstdndig aus, sodass
bei einer Einstrahlzeit des Kiihllasers, die sich aus der Hélfte der inversen Chopperfrequenz zu
62,5 ms ergibt, fiir die erreichbare Endtemperatur eine stationdre Betrachtung ausreichend ist.
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Abbildung 5.3: Nahbetrachtung des Temperaturverlaufs im Eintrittsfenster (links) und im Aus-
trittsfenster (rechts) fiir die stationdre und die zeitabhédngigen Losungen in Ausbreitungsrichtung
des Lasers, betrachtet fiir die radiale Koordinate r = 0. Die Temperaturdnderung innerhalb der
dichten Gasmischung pflanzt sich unterschiedlich stark in beide Fenster fort. Zu beachten ist,
dass der stationdre Wert der Temperaturverteilung in den Saphirfenstern erst nach einer lingeren
Zeit erreicht wird, als in der Gasmischung.
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5.2 Winkelablenkung aus simulierten Temperaturprofilen

Um ein simuliertes Temperaturprofil mit der aus den gemessenen Ablenkwinkeln berechneten
Temperaturverteilung zu vergleichen, miissen aus dem simulierten Ergebnis die zugehorigen
Ablenkwinkel berechnet werden, um diese gemessenen Daten gegeniiberzustellen. Da die aus
Messdaten berechnete Temperaturdnderung ATy, auf einigen Annahmen basiert, erscheint es
sinnvoll, direkt die Messgrofie, also die Ablenkwinkel als Funktion des Abstands zwischen Kiihl-
und Tastlaserstrahl, mit aus der simulierten Temperaturverteilung berechneten Ablenkwinkel-
verteilung zu vergleichen. Zu diesem Zweck wurden die Temperaturdnderungen, die mit der Soft-
ware Comsol berechnet wurden, als Funktion der rdumlichen Koordinaten r» und z exportiert,
anhand derer die Winkelberechnung mit der Software Mathematica erfolgte. Fiir die Tempe-
raturverteilung 7'(r, z) wurde eine Funktion interpoliert, aus deren Ableitung sich gemifl der
Herleitung der thermischen Ablenkungsspektroskopie wie in Abschnitt 3.4 vorgestellt, der jewei-
lige Ablenkwinkel als Funktion der radialen Koordinate, entsprechend des Abstands zwischen
Tast- und Kiihllaserstrahl, integriert iiber die komplette Liange der Zelle, berechnen lasst. Auf
vereinfachende Annahmen wurde hier verzichtet.

Waéhrend fiir die Auswertung der Messdaten wie beschrieben die Ndherung aus Gleichung 3.8,
sowie die Aquivalenz der Gleichungen 3.9 und 3.10 angenommen wurde, geht in die Berechnung
hier die vollstindige Temperaturverteilung ein, sodass ein Vergleich zwischen berechneten und
gemessenen Ablenkwinkeln méglich ist. Eine Ubersicht iiber die genaue Rechnung anhand der
Mathematica-Datei befindet sich im Anhang B.

5.3 Simulationen zu Rubidium-Argon-Mischungen

Zu den in Abschnitt 4.2.1 gezeigten Messungen wurden mit den experimentellen Parametern die
Temperaturdnderungen, sowie wie zuvor beschrieben die daraus resultierenden Ablenkwinkel als
Funktion des Abstands zwischen Kiihl- und Tastlaserstrahl berechnet.

Simuliert werden fiir jeden Datensatz jeweils drei Félle: die Berechnung der Temperaturvertei-
lung erfolgt sowohl mit konstantem, gemessenem Absorptionskoeffizienten «, als auch mit einem
temperaturabhéngigen Absorptionskoeffizienten, o = «(7T'). Hier werden zwei unterschiedliche
Ansétze zur Temperaturabhingigkeit verfolgt, wie im Folgenden dargelegt.

Bei Betrachtung der idealen Gasgleichung sowie des Lambert-Beer’schen Gesetz lasst sich eine
Abhéngigkeit der Absorption herleiten. Der Absorptionskoeffizient ergibt sich aus Teilchenzahl-
dichte n und Streuquerschnitt o, & = no. Bei Einsetzen des Ausdrucks fiir die Teilchenzahldichte
n gemdB idealer Gasgleichung, n = N/V = p/(kgT), lésst sich der Absorptionskoeffizient als
Funktion von Druck p, Temperatur T, Streuquerschnitt ¢ sowie der Boltzmannkonstanten kg

ausdriicken:
D

=——0

kT
Unter der Annahme, dass der Absorptionsquerschnitt konstant bleibt, weil ebenso angenom-
men wird, dass der Druck in der Kiihlregion sich nicht dndert, entspricht der gemessene Ab-
sorptionskoeffizient ay, ndherungsweise der Absorption der (ungekiihlten) Gasmischung bei der
anfinglichen Temperatur Ty der Gasmischung;:

«

(5.4)

am = an(T =Tp) =

5.5
o’ (5.5)
Unter diesen Annahmen lésst sich der Absorptionskoeffizient a(T" = Ti) an einer beliebigen
Stelle mit Temperatur Ti(r, z) in der Kiihlregion nun durch die anfingliche Temperatur der
Gasmischung sowie des aus den Messungen der Leistung unmittelbar vor und hinter der Hoch-
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drucksichtzelle berechneten Absorptionskoeffizienten oy, ausdriicken:

o(Ty) = am(Th) <Tk(Tr°Z)> (5.6)
Dieser Ausdruck wird fiir die Simulationen mit temperaturabhéngiger Absorption in die Glei-
chung 5.3 eingesetzt und die Berechnungen der Temperaturverteilung damit durchgefiihrt.

Im Bereich der Atmosphérenphysik existiert ein modifizierter Ansatz zur Berechnung temperatu-
rabhéngiger, kollisionsinduzierter Absorption von Molekiilen [116-118], der aus der Betrachtung
von realen Gasen anhand der van-der-Waals-Gleichung resultiert. Fiir den temperaturabhéingi-
gen Absorptionskoeffizient ergibt sich verglichen mit Gl. 5.6 eine modifizierte Abhéngigkeit:

T<>)

T (5.7)

a(T) = an(To)
Der Exponent A lédsst sich fiir verschiedene gemessene Absorptionskoeffizienten und Tempera-
turen berechnen als Steigung einer Geraden bei logarithmischer Auftragung der Quotienten der
Absorptionskoeffizienten sowie der Temperaturen. Unter Beriicksichtigung vieler Messungen zur
Bestimmung der Temperaturianderung in dichten Rubidium-Argon-Gasmischungen im Verlaufe
dieser Arbeit kann der Wert fiir A zu (—0,10 £ 0,03) fir einen Druck p = 160 bar, sowie fiir
einen hoheren Druck p = 220 bar zu (—0,09 £ 0,02) berechnet werden, die genauere Berechnung
fiir die beiden Driicke befindet sich im Anhang C.
Um diese Methode (zukiinftig) vollstdndig unabhéngig von experimentellen Daten durchfithren
zu kénnen, bediirfte es den genauen Potentialverldufen der Absorptionsspektren fiir die betrach-
teten Driicke und Temperaturen.

5.3.1 Simulationen fiir Rubidiumatome in 160 bar Argon-Puffergas

In diesem Abschnitt werden die Simulationen anhand der Parameter fiir die erste der in Ab-
schnitt 4.2.1 vorgestellten Messungen gezeigt und diskutiert. Betrachtet wird eine Rubidium-
Argon-Mischung bei 160 bar Puffergasdruck. Als erstes wird die Temperaturverteilung unter
Annahme einer konstanten Absorption entlang der optischen Weglédnge innerhalb der Zelle be-
rechnet, das Ergebnis ist in Abbildung 5.4 gezeigt.

Unter den gegebenen, experimentellen Bedingungen betrigt die berechnete, maximale Tempe-
raturdnderung ATy, = —113 K entsprechend einer Endtemperatur von T = 430 K.

Als néchstes wird der Fall einer variablen, linear mit der Temperatur T skalierenden Absorption
geméafl Gleichung 5.6 berechnet. Wie bei der vorherigen Rechnungen wird die Temperaturver-
teilung unter Verwendung der experimentellen Parameter berechnet. Abbildung 5.5 zeigt das
Ergebnis dieser Rechnung.

Fiir den betrachteten Fall eines variablen, linear von der jeweiligen Gasmischungstemperatur
abhingigen Absorptionskoeffizienten ergibt sich eine maximale, relative Temperaturdnderung
ATgm = —102 K, was wie dargestellt einer minimalen Endtemperatur von T' = 441 K entspricht
(Abbildung 5.5).

Als drittes wurde die Temperaturverteilung der lasergekiihlten Gasmischung fiir einen variablen,
geméaB Gleichung 5.6 skalierenden, temperaturabhédngigen Absorptionskoeffizienten berechnet.
Das Ergebnis ist in Abbildung 5.6 dargestellt.

Die maximale Temperaturdnderung betrigt in diesem Fall ATy, = —115K, die minimale
Temperatur innerhalb der gekiihlten Region betragt T = 428 K, was ndherungsweise gleich den
Werten fiir Temperaturdnderung und Minimaltemperatur entspricht, die mit einer iiber die Lan-
ge der Gasmischung konstanten Absorption berechnet wurde.
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Abbildung 5.4: Temperaturverteilung fiir Rubidiumatome in 160 bar Argon unter Annahme einer
konstanten Absorption.
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Abbildung 5.5: Temperaturverteilung fiir Rubidiumatome in 160 bar Argon unter Annahme einer
variablen, linear von der Temperatur Ty abhéngigen Absorption geméfl Gleichung 5.6.

Betrachtet man die z-Abhéngigkeit der Temperaturanderung fiur alle drei Ansétze, ist erkenn-
bar, dass die grofite Temperaturdnderung auf wenigen Millimetern innerhalb der Gasmischung
ausgepragt ist, und innerhalb der Fenster nur sehr gering ausfillt. Dies ist in Abbildung 5.7
dargestellt.

Alle drei Ansétze liefern somit Temperaturdnderungen, die (minimal) geringer ausfallen, als die
aus den Messdaten und unter den zuvor vorgestellten Annahmen berechnete (AT, = —130K).
Um folglich abschétzen zu kénnen, welcher der drei Ansétze am sinnvollsten erscheint, liegt
es nahe, die jeweiligen Ablenkwinkel aus den Temperaturdnderungen, wie in Abschnitt 5.2 be-
schrieben, zu berechnen und mit den gemessenen Winkeln zu vergleichen. Abbildung 5.8 zeigt
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Abbildung 5.6: Temperaturverteilung fiir Rubidiumatome in 160 bar Argon unter Annahme einer
variablen Absorption geméfl Gleichung 5.7

diesen Vergleich.

Kleine Abweichungen resultieren vermutlich aus einer Diskrepanz zwischen dem theoretisch
angenommenen und dem tatséchlichen Strahldurchmesser, mit denen die Experimente durchge-
fithrt wurden, im Rahmen der Messungen erfolgte nur eine grobe Messung der Strahltaille 2wy,
sowie aus der als konstant bzw. temperaturunabhéngig angenommenen Effizienz des Kiihlvor-
gangs.

Die groBte Ubereinstimmung mit den gemessenen Ablenkwinkeln erfolgt fiir den Ansatz eines
linear mit der jeweiligen Temperatur Ty skalierenden Absorptionskoeffizienten. Jedoch ist die
Diskrepanz mit den Messdaten auch fiir die beiden anderen Ansétze eines konstanten Absorpti-
onskoeffizienten, sowie einer Skalierung gemafl Gleichung 5.7 mit der Temperatur nicht besonders
grof}, sodass anhand dieses Datensatzes nicht abschliefend beurteilt werden kann, welcher An-
satz am sinnvollsten ist. Auch deshalb werden im folgenden Rechnungen mit den Parameters der
zweiten, im Abschnitt 4.2.1 vorgestellten Messung zur Kiihlung einer dichten Rubidium-Argon-
Mischung vorgestellt. Da der gemessene Absorptionskoeffizient, sowie die aus den gemessenen
Ablenkwinkeln berechnete, relative Temperaturdnderung dort deutlich grofier ausfielen, werden
groflere Unterschiede zwischen den einzelnen Ansétzen zur temperaturabhéngigen Betrachtung
des Absorptionskoeffizienten erwartet.
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Abbildung 5.7: Temperaturverteilung als Funktion der z-Koordinate (Ausbreitungsrichtung des

Kiihllasers) fiir die

drei simulierten Temperaturverteilungen fiir die dichte Rubidium-Argon-

Mischung bei einem Puffergasdruck von 160 bar. Die maximale Temperaturdnderung tritt un-
mittelbar hinter dem Eintrittsfenster in der Gasmischung auf.
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Abbildung 5.8: Vergleich der gemessenen Ablenkwinkel als Funktion des Abstands zw. Kiihl-
und Tastlaserstrahl mit den berechneten Ablenkwinkeln fiir die drei unterschiedlichen Ansétze
hinsichtlich der Absorption.
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5.3.2 Simulationen fiir Rubidiumatome in 220 bar Argon-Puffergas

Gegenstand dieses Abschnitts sind Simulationen angelehnt an den Parametersatz der in Kapitel
4.2.1 gezeigten Messung zur Temperaturdnderung in einer dichten Rubidium-Argon-Mischung
bei einem Puffergasdruck von 220 bar.

Wie im vorherigen Abschnitt wird die Temperaturverteilung fiir die drei zuvor vorgestellten
Ansétze hinsichtlich der Temperaturabhingigkeit des Absorptionskoeffizienten berechnet und
abschlieBend durch Berechnung der jeweiligen Winkelverteilung mit den gemessenen Ablenk-
winkeln verglichen. Zuerst wurde die Temperaturverteilung mit der gemessenen, konstanten
Absorption berechnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 5.9 zu sehen.
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Abbildung 5.9: Temperaturverteilung fiir Rubidiumatome in 220 bar Argon unter Annahme einer
konstanten Absorption. Die relative, maximale Temperaturdnderung fillt deutlich geringer aus
als die zuvor aus den Messdaten unter einigen Annahmen gemachte Temperaturdnderung.

Die unter Annahme einer konstanten Absorption berechnete, maximale Temperaturdnderung
betragt ATgm = —329 K entsprechend einer minimalen Temperatur in der Gasmischung 7' =
354 K. Dies unterscheidet sich deutlich von der unter mehreren Annahmen aus den Messdaten
berechneten Temperaturdnderung von AT, = —675K.

Der Fall eines linear von der Temperatur Ty abhéngigen Absorptionskoeffizienten ist in Abbil-
dung 5.10 dargestellt.

Anhand der experimentellen Parameter ergibt sich eine maximale, relative Temperaturdnde-
rung ATgm = —266 K, was wie im Fall einer konstanten Absorption deutlich geringer ist, als
experimentell berechnet. Ein dhnliches Ergebnis liefert auch der Ansatz fiir einen mit einer Po-
tenz der Temperatur skalierenden Absorptionskoeffizienten; hier betrégt die minimale, in der
Gasmischung aufgrund des Kiihlprozesses auftretende Temperatur T' = 372 K, was einer relati-
ven Temperaturdnderung ATy, = —311 K entspricht. Dieser Sachverhalt ist in Abbildung 5.11
dargestellt.

Fir alle drei berechneten Temperaturverteilungen lasst sich auch die Ausbreitung der Tempe-
raturdnderung in z-Richtung, in Ausbreitungsrichtung des Kiihllasers, betrachten, wie in Abb.
5.12 dargestellt.

Wie fiir den Fall der Gasmischung bei 160 bar tritt die Kithlung im unmittelbaren Bereich hinter
dem Eintrittsfenster auf, die Temperaturdnderung der Gasmischung kurz vor dem Austrittsfens-
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Abbildung 5.10: Temperaturverteilung fiir Rubidiumatome in 220 bar Argon unter Annahme
einer variablen, linear von der Temperatur Ty abhéngigen Absorption geméfl Gleichung 5.6. Die
maximale, relative Temperaturdnderung betrégt hier ATy, = —266 K.
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Abbildung 5.11: Temperaturverteilung fiir Rubidiumatome in 220 bar Argon unter Annahme
einer variablen Absorption geméfl Gleichung 5.7. Die minimal-erreichte Temperatur ergibt sich
hier zu T' = 372K bei einer anfanglichen Temperatur 7' = 683 K der Gasmischung.

ter fallt sehr gering aus.

Um beurteilen zu kénnen, welcher der betrachteten Ansétze hinsichtlich des Absorptionskoef-
fizienten am sinnvollsten erscheint, werden wie zuvor im Fall von Rubidiumatomen in 160 bar-
Argon-Puffergas die zu beobachtenden Ablenkwinkel, die aus den jeweiligen Temperaturvertei-
lungen resultieren, berechnet, und mit den gemessenen Werten verglichen. Das Ergebnis ist in
Abbildung 5.13 zu sehen.

Da aufgrund imperfekter Justage im Experiment die Messpunkte leicht asymmetrisch verteilt
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Abbildung 5.12: Temperaturverteilung als Funktion der z-Koordinate (Ausbreitungsrichtung
des Kiihllasers) fiir die drei simulierten Temperaturverteilungen fiir die dichte Rubidium-Argon-
Mischung bei einem Puffergasdruck von 220 bar und einer anfinglichen Temperatur des Systems
von 683 K.

sind, wird die Anpassung geméf des theoretischen Verlaufs laut Gleichung 4.1 mit eingezeichnet.
Die beste Ubereinstimmung ergibt sich fiir die Simulation mit dem konstanten Absorptionsko-
effizienten.

Eine deutliche Diskrepanz zwischen den aus den Messdaten berechneten Temperaturdnderungen
und den simulierten Werten ist auch deshalb zu erwarten, da sich zeigt, dass zwischen der im
Rahmen der Herleitung zur thermischen Ablenkspektroskopie angenommenen Ausbreitung der
Temperaturdnderung in Ausbreitungsrichtung des Kiihllasers, Gleichung 3.11, und dem simu-
lierten, tatséchlichen Verlauf der Temperaturdnderung in z-Richtung, wie in den Abbildungen
5.7 und 5.12 erkennbar, eine grofle Diskrepanz besteht.

Im Rahmen der Experimente zur thermischen Ablenkungsspektroskopie wurde stets angenom-
men, dass der Druck p sich in der Kiihlregion nicht &ndert, sondern konstant ist [84]. Fiir den
Fall, dass eine eventuell auftretende Druckédnderung mitbetrachtet werden sollte, wiirde sich eine
Erweiterung des Ansatzes nach [117] zur temperatur- und druckabhéngigen Absorption anbieten.
Dies wiirde zu einer deutlicheren Anderung des Absorptionskoeffizienten fiithren. Ferner miisste
eine solche Betrachtungsweise die genaue Linienform der stark druckverbreiterten Resonanzen
implizieren, was den Ansatz deutlich verkomplizierte. Auch in diese Richtung wére folglich die
genaue Kenntnis der Linienformen durch Absorptions- und Fluoreszenzmessungen unabdingbar.
Dass die gemachte Annahme hinsichtlich des konstanten Drucks in guter Ndherung zutrifft, ist
jedoch durch die Vertréiglichkeit von gemessenen zu berechneten Ablenkwinkeln bestétigt.

Zukiinftig kann es sich dennoch anbieten, den Absorptionskoeffizienten fiir eine Gasmischung
und verschiedene Temperaturen zu messen, um den skalierenden Exponenten gemaf Gleichung
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Abbildung 5.13: Vergleich der gemessenen Ablenkwinkel (rote Punkte) als Funktion des Ab-
stands zwischen Kiihl- und Tastlaserstrahl mit den berechneten Ablenkwinkeln fiir die drei
unterschiedlichen Ansétze hinsichtlich der Absorption. Die beste Ubereinstimmung zeigt sich
fiir einen konstanten Absorptionskoeffizienten (blaue Kurve). Aufgrund der leicht asymmetri-
schen Verteilung der Messdaten wegen imperfekter Justage ist die theoretische Anpassung an
die Messdaten wie schon in Abbildung 4.6 mit eingezeichnet (schwarz gestrichelt).

5.7 noch genauer bzw. unter Beriicksichtigung der genauen Charakteristika, beispielsweise klei-
ner, den Kihleffekt schwéchender, aber nicht ausloschender Verunreinigungen, der zu kiihlenden
Gasmischung zu bestimmen.

In den hier gezeigten Simulationen wurde die Effizienz, bzw. die Mittenfrequenz der Fluoreszenz
jeweils als konstant angenommen, der jeweilige Wert wurde aus gemessenen Spektren der redistri-
buierten Fluoreszenz fiir den jeweiligen Puffergasdruck ermittelt, um die Temperaturverteilung
zu berechnen. Es kann sich jedoch anbieten, diese auch temperaturabhéngig zu betrachten, da
aufgrund absinkender Temperatur ein Anstieg der Dichte sich auch auf das Fluoreszenzspek-
trum auswirken kénnte. Wie in Abschnitt 4.2.3 bereits angedeutet, liegt es nahe, dass es einen
optimalen Parametersatz bestehend aus Puffergasdruck und Verstimmung bzw. eingestrahlter
Wellenlénge gibt, dies kénnte unter Berticksichtigung einer temperaturabhingigen Mittenfre-
quenz dann auch simuliert werden.

Um die Aussagekraft der Simulationen einschétzen zu kénnen, wurden fiir die zuvor gezeigten
Daten fiir Rubidiumatome in Argonpuffergas bei 220 bar Druck und einer anfanglichen Tempera-
tur der Gasmischung von 683 K verschiedene zusétzliche Simulationen durchgefiihrt, wo jeweils
nur ein Parameter variiert wurde, um die Sensitivitdt der simulierten Ergebnisse hinsichtlich der
Strahltaille des Kiihllasers, der eingestrahlten Kiihllaserleistung, sowie der Mittenfrequenz der
redistribuierten Fluoreszenz zu iiberpriifen.

Abbildung 5.14 zeigt die berechneten Ablenkwinkel als Funktion des Abstands zwischen Kiihl-
und Tastlaserstrahl fiir Temperaturverteilungen, die fiir unterschiedliche Strahlradien wg des
Kiihllaserstrahls berechnet wurden. Fiir Strahlradien zwischen wg = 170 yum und wg = 250 um
wurden jeweils die Temperaturverteilungen simuliert und daraus die erwarteten Ablenkwinkel



70 5 SIMULATIONEN ZUR TEMPERATURVERTEILUNG IN DICHTEN GASEN

] Rb+220 bar Ar

0,10
— - — Ber. Abl. firr w (KL)=170um
— - — Ber. Abl. fiir w (KL)=180um
0,054 — - —Ber. Abl. fur w (KL)=190um
(

g Ny, — —Ber. Abl. fur w(KL)=200um

£ 0,00 =

£ Ber. Abl. fur w,(KL)=210um

E — - —Ber. Abl. fur w,(KL)=220um

-3 -0,05 Ber. Abl. fur w (KL)=230um
——Ber. Abl. fur w, (KL)=240um
— - —Ber. Abl. fur w (KL)=250um

-0,10 4

40 05 00 05 10
Abstand zwischen Kiihl- & Tastlaser [mm]
Abbildung 5.14: Ablenkwinkel als Funktion des Abstandes der Laserstrahlen relativ zueinander
fiir Temperaturverteilungen einer dichten Rubidium-Argon-Mischung, die fiir unterschiedliche

Strahlradien wg des Kiihllasers (KL) berechnet wurden. Fiir kleinere Strahlradien, also grofiere
Kiihllaserintensitéten, ergeben sich gréfiere Ablenkungen.

berechnet, alle anderen Parameter blieben konstant. Es zeigt sich ein deutliches Ansteigen der
maximal beobachtbaren Ablenkungen mit sinkendem Strahlradius, also steigender Kiihllaserin-
tensitat.

Bei Variation der Kiihllaserleistung ist ein &hnliches Verhalten beobachtbar. Mit steigender Leis-
tung des Kiihllasers bei konstantem Strahlradius, also ansteigender Kiihllaserintensitét steigt der
Wert der maximal beobachtbaren Ablenkung ebenfalls an. Ergebnisse dieser Rechnung sind in
Abb. 5.15 zu sehen. Die Kiihllaserleistung wurde zwischen 250 mW und 2,5 W, dem Bereich der
Ausgangsleistungen des Titan:Saphir-Lasers, variiert.
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Abbildung 5.15: Fiir den Fall einer Rubidium-Argon-Mischung bei einem Puffergasdruck von
220 bar und einer anfénglichen Temperatur T' = 683 K berechnete Ablenkwinkel fiir unterschied-
liche Leistungen des Kiihllasers. Mit steigender eingestrahlter Leistung steigt auch die maximal
zu beobachtende Ablenkung.

Um eine Abhéngigkeit der Simulationen und ihrer Ergebnisse hinsichtlich der Mittenfrequenz
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der Fluoreszenz zu iiberpriifen, die in die Effizienz des Kihlprozesses eingeht, wurde diese Fre-
quenz in Schritten von 0,2 THz zwischen 378,2 THz und 379,2 THz variiert - dies entspricht Mit-
tenfrequenzen der Fluoreszenz in einem Druckbereich zwischen 10 bar und 300 bar. Abbildung
5.16 zeigt die Ergebnisse der aus den simulierten Temperaturverteilungen berechneten Ablen-
kungen als Funktion des Abstands zwischen Kiihl- und Tastlaserstrahl. Fiir die den Ablenkungen
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Abbildung 5.16: Berechnete Ablenkwinkel fiir die Kiithlung einer Rubidium-Argon-Mischung
bei 220 bar Puffergasdruck fiir eine Variation der Mittenfrequenz des Fluoreszenzspektrums.
Mit steigender Frequenz steigt auch die maximale Ablenkung, da bei konstant angenommener
Absorptionswahrscheinlichkeit die Effizienz des Kiihlprozesses steigt.

zugrunde liegenden Temperaturverteilungen wurde die Absorptionswahrscheinlichkeit, wie auch
alle anderen Parameter abgesehen von der Mittenfrequenz der Fluoreszenz, als konstant ange-
setzt. Beobachtet wird ein Anstieg der maximalen Ablenkung mit steigender Mittenfrequenz, da
aufgrund der konstanten Absorptionswahrscheinlichkeit somit die Effizienz des Kiihlprozesses
ansteigt. In der Realitdt wird eine solche Abhédngigkeit der Mittenfrequenz aufgrund der Abhén-
gigkeit von der Temperatur ortsabhingig sein.

Es zeigt sich eine deutliche Sensitivitdt der Simulationsergebnisse auf eine Variation unter-
schiedlicher Parameter in Form der Strahltaille des Kiihllasers, der Kiihllaserleistung, sowie der
Mittenfrequenz der Fluoreszenz. Die durchgefiihrten Simulationen erscheinen daher geeignet, ex-
perimentell erzielte Temperaturdnderungen betraglich besser einordnen zu kénnen anhand eines
Vergleichs der Ablenkwinkel mit dem theoretisch berechneten Winkelverlauf.
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6 Ausblick

Schwerpunkt dieser Arbeit waren Untersuchungen zum Prinzip der kollisionsinduzierten Redis-
tributionskiihlung. Hinsichtlich dieses Laserkiihlprinzips wurden primér dichte Rubidium-Argon-
Mischungen betrachtet und hinsichtlich der Parameterabhéingigkeit des Kiihleffekts untersucht.
Abschlielend erfolgte ein Vergleich zwischen gemessenen Daten und simulierten Temperaturver-
teilungen.

Ferner erfolgte im Rahmen dieser Arbeit die erste Redistributionslaserkiihlung einer dichten
Kalium-Argon-Mischung.

Zukunftig liegt es nahe, den bestehenden Aufbau respektive das untersuchte Verfahren in ver-
schiedene Richtungen weiter zu betrachten. In den dieser Arbeit zugrunde liegenden Experimen-
ten wurde das Verfahren der thermischen Ablenkungsspektroskopie angewandt, um eine qua-
litative Abschétzung hinsichtlich der beobachteten Temperaturdnderung zu erhalten. Es zeigte
sich, dass einige der in diese Rechnungen eingehenden Annahmen fiir Gasmischungen mit hohen
optischen Dichten den Temperatureffekt iiberschéitzen, weshalb es sich anbieten konnte, zukiinf-
tig auch andere Techniken zur Temperaturbestimmung zu nutzen.

Eine rein spektroskopische Technik stellt dabei, wie zuvor bereits angedeutet, der Ansatz genauer
Messungen von Fluoreszenz und Absorption in der gekiihlten Region und eine daraus mégliche
Berechnung der spektralen Temperatur anhand der Kennard-Stepanov-Relation [100,101] dar.
Es bedarf hierzu jedoch genauerer Messungen der Spektren, als es bisher moglich war. Tenden-
tiell stimmen erste Experimente in diese Richtung jedoch optimistisch, diese Technik auch zur
Temperaturbestimmung in dichten Gasmischungen anzuwenden [102,119].

Ein weiterer Ansatz, der dhnlich dem der thermischen Ablenkungsspektroskopie auf das Ver-
messen der durch die Temperaturdnderung entstehenden thermischen Linse abzielt, liegt in
der Verwendung eines Shack-Hartmann-Wellenfrontsensors [103,104]. Mit einem Leihgerat wur-
den im Rahmen dieser Arbeit bereits erste Testaufnahmen gemacht; da jedoch bisher nur mit
Sichtzellen mit einer optischen Achse gearbeitet wurde, konnte mit den Aufnahmen nicht auf
eine dreidimensionale Temperaturverteilung geschlossen werden. Experimentieren mit der neu-
en Hochdrucksichtzelle, die, wie in Abschnitt 3.1.3 vorgestellt, vier optische Zugénge auf zwei
optischen Achsen hat, wobei eine der beiden Weglédngen innerhalb der Zelle senkrecht dazu voll-
stdndig eingesehen werden kann, kénnte hier zukiinftig Abhilfe schaffen.

Ebenfalls denkbar wére eine interferometrische Messung der minimal in der Gasmischung er-
reichten Temperatur mithilfe eines Mach-Zehnder-Interferometers. Zu diesem Zweck wird der
Tastlaser mit einem nicht-polarisierten Strahlteilerwiirfel aufgespalten, und nur ein Teilstrahl
mit der Hélfte der Intensitdt mit dem Kiihllaser exakt {iberlagert und in die Zelle eingestrahlt,
sodass der Tastlaserstrahl keine Ablenkung erfahrt. Der andere Teilstrahl wird an der Zelle vor-
bei gefithrt und mit dem durch die Zelle propagierenden Teilstrahl im Anschluss daran mittels
eines weiteren nicht-polarisierten Strahlteilerwiirfels wieder tiberlagert. Es braucht zwei Mes-
sungen, eine mit eingestrahltem Kiihllaser, und eine ohne den Kiihllaser, um aus der Anderung
der Anzahl der beobachteten Interferenzstreifen auf den temperaturabhidngigen Brechungsindex,
und somit auf die minimale, in der Gasmischung auftretende Temperatur zuriick zu rechnen.
In bisherigen Versuchen hinsichtlich dieses Ansatzes konnte die Anzahldnderung nicht eindeutig
bestimmt werden; hier konnte zukiinftig eine bessere Beobachtungsmethode hilfreich sein.

Ein Ziel der Experimente mit Alkaliatomen besteht in der Fragestellung, ob es moglich ist, durch
die alleinige Verwendung von Laserkiihlung einen Phaseniibergang im dichten Gas beobachten
zu konnen, wenn es gelingt, die Gasmischung lokal unterhalb des kritischen Punktes des ver-
wendeten Edelgases zu kiihlen. Xenon scheint diesbeziiglich ein besonders geeigneter Kandidat
zu sein und ist daher Gegenstand aktueller Experimente. Mit dieser kontaktfreien Kiihltech-
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nik kénnten auflerdem Experimente zur homogenen Keimbildung in unterkiihlten Fliissigkeiten
durchgefiihrt werden [120].

Der Einbau einer diinnen Saphirfaser unmittelbar hinter das Eintrittsfenster der Zelle wiirde
eine Verlagerung der Kiihlregion in die Mitte der Gasmischung bewirken und somit die momen-
tane Limitierung der Ausbreitung der Temperaturinderung durch das Saphirfenster, das einen
thermischen Kurzschluss darstellt, iiberwinden. Somit sollten noch deutlichere Temperaturan-
derungen beobachtbar sein. Eine schematische Ansicht dessen ist in Abbildung 6.1 dargestellt.

Kahllaser

Saphir-.;
faser

Abbildung 6.1: Schematische Ansicht einer in die Hochdruckzelle integrierten Saphirfaser zur
Verlagerung der Kiihlregion in die Mitte der Gasmischung. Die Faser ist zur besseren Sichtbarkeit
nicht maflstabsgetreu hinsichtlich ihres Durchmessers eingezeichnet. Direkt im Anschluss an
das Eintrittsfenster des Kiihllaserstrahls wird die Saphirfaser montiert, die den Austritt des
Kiihllasers in das Gas weg vom Eintrittsfenster erlaubt. Das Saphirfenster fungiert nun nicht
mehr als thermischer Kurzschluss, und es sind aufgrund der niedrigeren thermischen Leitfahigkeit
des Edelgases hohere Temperaturdnderungen zu erwarten.

Unmittelbar an das Eintrittsfenster des Kiihllaserstrahls wird eine Saphirfaser befestigt. Die
Position, an der der Laserstrahl in die dichte Gasmischung eintritt, verschiebt sich somit in
die Zellenmitte. Saphir fungiert nur noch auf der wesentlich kleineren Kontaktfliche zur Gas-
mischung als thermischer Kurzschluss, sodass sich eine grofiere Temperaturdnderung auspriagen
kann.

Abbildung 6.2 zeigt Simulationen fiir zwei hinsichtlich ihres Durchmessers unterschiedliche Sa-
phirfasern im Vergleich mit der jeweils experimentellen Situation ohne in die Gasmischung in-
tegrierte Faser. Fiir diese Simulationen wurde jeweils mit einem dem Faserdurchmesser entspre-
chenden Kiihllaserdurchmesser gerechnet.
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Abbildung 6.2: Vergleich der Temperaturverteilung der Gasmischung fiir den Fall integrierter
Saphirfasern mit der sich ergebenen Temperaturverteilung in der bisherigen experimentellen
Situation ohne Faser. Berechnet wurde fiir einen Beispielparametersatz die Temperaturvertei-
lung fiir eine Faser mit Durchmesser d = 20 um (oben links), sowie fiir einen Faserdurchmesser
d = 100 um (unten links), sowie fiir die Félle einer Kiithlung des Gases ohne Faser mit einem
Kiihllaserstrahldurchmesser von 20 um (oben rechts) bzw. 100 um (unten rechts). Fiir den klei-
neren Faserdurchmesser zeigt sich die grofite Temperaturdnderung. Zukiinftig gilt es somit eine
Faser mit einem Durchmesser in die Zelle zu implementieren, in die hinreichend Leistung des
Lasers eingekoppelt werden kann.

Fiir Faserdurchmesser von 20 pm und 100 gm wurde die Temperaturverteilung fiir einen Bei-
spielparametersatz berechnet. Mit integrierter Faser tritt aufgrund der geringeren Wérmeleitfa-
higkeit der Gasmischung als des Saphirs eine groflere relative Temperaturdnderung als fiir die
Kiihlung in einer Gasmischung ohne Saphirfaser auf. Fiir die Faser mit dem kleineren Durchmes-
ser wird eine groflere Temperaturéinderung erreicht. Dies legt nahe, dass es sich in zukiinftigen
Experimenten anbietet, eine Saphirfaser in die Hochdruckzelle zu integrieren. Ferner gilt es, hin-
sichtlich der Faser einen Kompromiss zu finden aus Durchmesser und den damit verbundenen
Verlusten der Laserleistung beim Einkoppeln in die Faser, um mit einer ausreichenden Kiihllaser-
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leistung experimentieren zu kénnen. Fir die beiden Simulationen hier wurde eine eingestrahlte
Leistung des Kiihllasers P = 1,5 W angenommen.

Auflerdem wére es interessant, das untersuchte Verfahren auf dichte molekulare Gasmischungen
anzuwenden. Beide bisher verfolgten Ansétze, der Betrachtung von Alkalidimeren, sowie der
Erzeugung eines zweiatomigen Molekiils durch Laserablation [121], erscheinen vielversprechend,
koénnen jedoch langfristig nur ein Zwischenschritt auf dem Weg zur eventuellen technischen An-
wendbarkeit dieses Verfahrens sein, fiir das sich eine Kithlung eines (molekularen) Gases anbieten
wiirde, das nicht erst erzeugt werden muss, sondern einfach in den entsprechenden Rezipienten
eingefiillt werden kann, um damit kontaktfrei Materie zu kiihlen.
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A Experimente zur Redistribution in molekularen Gasen

Im Folgenden werden zwei unterschiedliche Ansétze dargestellt, die sich mit der Frage befassen,
ob das Prinzip der Redistributionslaserkiihlung auf dichte molekulare Gasmischungen anwend-
bar ist. Entscheidend ist es, zu untersuchen, ob das fiir Zwei-Niveau-Systeme giiltige Prinzip der
Redistributionslaserkiihlung auch auf dichte molekulare Gasmischungen, also im Allgemeinen
Mehr-Niveau-Systeme, anwendbar ist. Dies wire ebenfalls ein Schritt in Richtung technischer
Anwendbarkeit des Redistributionslaserkiihlverfahrens, wenn es gelédnge, ein Gas oder eine Gas-
mischung zu kiihlen, die anders als die im Rahmen dieser Arbeit schwerpunktartig betrachteten
Alkali-Edelgasmischungen bereits bei Raumtemperatur gasférmig sind, und somit ohne vorhe-
riges Heizen direkt fiir das Kiihlverfahren zur Verfiigung stiinden.

A.1 Ansatz zur Kiihlung dichter Alkalidimer-Edelgas-Mischungen

An die Experimente mit Caesiumatomen, sowie die Experimente mit Rubidiumatomen, schlief3t
sich der Ansatz zur Laserkiihlung dichter molekularer Alkali-Edelgas-Mischungen an, wo erste
Experimente zur Fluoreszenzredistribution mit den Dimeren Csy sowie Rbg erfolgten [122]. In
den vergangenen Jahren wurden bereits Doppler- und Sisyphuskiithung fiir unterschiedliche mo-
lekulare Spezies experimentell beobachtet [9,123].

Im Hinblick darauf, ob das Verfahren der Redistributionslaserkiihlung fiir molekulare Mischun-
gen anwendbar ist, wurden verschiedene Experimente mit Alkali-Dimeren bei hohem Puffergas-
druck durchgefiihrt [62,122]. Beim Heizen der mit einem Alkalimetall, sowie dem Edelgas befiill-
ten Hochdrucksichtzelle konnen bei geeignet hohen Temperaturen neben den Alkali-Monomeren
auch ein geringer Prozentsatz Dimere durch Absorptionsmessungen detektiert werden [124]. Bei
der Betrachtung dieser dichten Gasmischungen wird davon ausgegangen, dass ein Alkalimolekiil
durch Absorption eines Photons in einen elektronischen Zustand angeregt wird. Nach der Ab-
sorption thermalisiert der angeregte Zustand durch Stéf8e mit den umgebenen Puffergasatomen.
Analog zu den bisher betrachteten, dichten atomaren Gasmischungen wird davon ausgegangen,
dass ein Redistributionsprozess fiir molekulare Mischungen von verschiedenen Parametern, wie
der Verstimmung, der eingestrahlten Leistung, dem Druck und der Temperatur, abhéngig ist.
Ferner darf keine Fluoreszenzloschung auftreten, es muss molekulare Fluoreszenz detektierbar
sein.

Erste Absorptionsmessungen zeigen das Auftreten sowohl von Cso-, als auch von Rby - Mo-
lekiilen in den entsprechenden Gasmischungen, da verschiedene molekulare Absorptionsbande
verglichen mit [92] detektiert werden kénnen. Das Ergebnis einer solchen Messung, bei der die
Absorption einer Breitband-Weifilichtlampe in eine dichte Rubidium-Argon-Gasmischung bei ei-
nem Puffergasdruck von 180 bar und einer Temperatur der Gasmischung T = 680 K eingestrahlt
und hinter der Zelle spektral aufgelost detektiert wurde, ist in Abbildung A.1 zu sehen.

Das Absorptionsspektrum weist Signaturen verschiedener Starke auf. Das Signal bei einer Wel-
lenlinge A ~ 420 nm ist dem atomaren Ubergang des Rubidiumatoms (58 — 6P) zuzuordnen,
zwischen ca. 730 nm und 880 nm ist der Absorptionskoeffizient aufgrund der druckverbreiterten
D-Resonanzen (Ubergang 55 — 5P) hoch. Bei einer Wellenliinge von ca. 680 nm ist ebenfalls eine
erhohte Absorption des eingestrahlten Weifllichtes erkennbar, dies wird dem (X — A)-Ubergang
des Rubidiumdimers zugeschrieben. Ob im Bereich der roten Flanke im Bereich héherer Wel-
lenlingen der D-Resonanzen noch eine Signatur des (X — A)-Ubergangs auftritt, ist aufgrund
der Uberlagerung mit dem starken Signal der atomaren Ubergéinge nicht eindeutig festzustellen.
Ferner sind im Spektrum in den entsprechenden Bereichen erhéhte Absorptionskoeffizienten bei
Wellenlédngen von ungefdhr A ~ 500 nm, sowie A ~ 590 nm zu erkennen, deren Ursprung zukiinf-
tig weiterer Untersuchungen bedarf.
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Abbildung A.1: Absorptionsspektrum einer Breitband-Weifllichtquelle, die in eine dichte
Rubidium-Argon-Mischung bei einer Gastemperatur von 680 K und einem Puffergasdruck von
180 bar eingestrahlt wurde. Die grofiten Signaturen resultieren von den atomaren Rubidium-
D-Ubergingen, die aufgrund des hohen Drucks stark verbreitert sind. Bei einer Wellenlinge
A =~ 420nm ist zudem der (55 — 6P)-Ubergang sichtbar. Anhand eines Vergleichs mit [92]
lassen sich zwei Absorptionsbénder von Rby erkennen, wobei der Ubergang (X — A) anhand
der Uberlagerung des Signals der D-Resonanzen nicht eindeutig zuzuordnen ist und somit ein-
geklammert eingezeichnet wird.

Hinsichtlich der Experimente mit Rbs konnte mittels eines Diodenlasers bei eingestrahlter Wel-
lenldinge A = 920nm ein bekanntes, schwaches Fluoreszenzband im Bereich zwischen (800 —
1100) nm beobachtet werden [125]. Hier sind im Hinblick auf das Beobachten einer Tempera-
turdnderung weitere Untersuchungen mit einer verstimmbaren Laserquelle notwendig, um eine
klare Fluoreszenzredistribution beobachten zu konnen, als sie bisher erfolgen konnten [122].

A.2 Experimente zur Redistribution an Wasserdampf

Ein kontrarer Ansatz zur Anwendung der Redistributionlaserkiihlung auf eine dichte, molekulare
Gasmischung liegt in der Betrachtung von Wasserdampf in dichtem Argon.

Anschliefend an erste Experimente in diese Richtung [17] wurden im Rahmen dieser Arbeit auch
Experimente dazu durchgefithrt und hinsichtlich einer méglichen Fluoreszenzredistribution im
Absorptionsband bei 1,5 ym untersucht [126]; Abbildung A.2 zeigt den Absorptionskoeffizienten
als Funktion der Wellenldnge.

Die Experimente wurden mit Licht eines Optisch-Parametrischen-Oszillators (OPO) durchge-
fithrt. Die Hochdrucksichtzelle wurde mit einem Milliliter Wasser und 100 bar Argon befillt
und auf 7" = 150°C geheizt. Da mit dem OPO eine durchstimmbare Lichtquelle zur Verfii-
gung stand, konnten Fluoreszenzmessungen bei unterschiedlichen eingestrahlten Wellenldngen
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Abbildung A.2: Absorptionskoeffizient von Wasserdampf als Funktion der Wellenlénge geméfl
der Daten aus [126].

zwischen 1,4 um und 1,55 um im Bereich des spektral breiten Absorptionsbands durchgefiihrt
werden. Abbildung A.3 zeigt zwei solche Messungen.
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Abbildung A.3: Experimente mit einer dichten Wasserdampf-Argon-Mischung bei 100 bar Druck
und einer Zelltemperatur von 150°C. Licht eines OPOs wird bei zwei unterschiedlichen Wellen-
langen im Bereich eines Absorptionsbandes von Wasserdampf in die Hochdrucksichtzelle einge-
strahlt. Jedoch kann keine (redistribuierte) Fluoreszenz detektiert werden.

AuBer des transmittierten Lichts, das in die Zelle eingestrahlt wurde, konnte jedoch keine (re-
distribuierte) Fluoreszenz beobachtet werden. Es stellte sich in diesem Zusammenhang heraus,
dass aufgrund nichtradiativer Ubergéinge eine Abregung eines angeregten Niveaus iiber mehrere
Zwischenniveaus erfolgt und somit keine Redistribution hin zu héheren Energien erfolgt [127].
Wasserdampf scheint somit - zumindest im betrachteten Wellenldngenbereich - kein geeigneter
Kandidat fiir eine Redistributionslaserkiihlung zu sein.
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B Ablenkwinkelberechnung aus simuliertem Temperaturprofil

Im Folgenden wird die Befehlskette des Mathematica-Notebooks dargestellt und kommentiert,
anhand derer eine Berechnung der Ablenkwinkel als Funktion der radialen Koordinate r aus der
simulierten Temperaturverteilung erfolgt.

SetDirectory"..."
% Verzeichnis auswahlen

DataComsol = Import[" ... "T;
% Datensatz aus Datei importieren

Length[DataComsol]

% Lange des Datensatzes

r = Table[DataComsol([i, 111, {i, ..., ...}];

z = Table[DataComsol[[i, 2], {i, ---, ---J];

Tf = Table[DataComsoll[i, 3], {i, -.., --.}];

data = Table[{r[[il], z[[il], T}, {i, -0 .- 1]

ListPlot3D[data, PlotRange ->{... , ...}]

% Importieren und Darstellen der drei Datenreihen fir die raumlichen Koordinaten r,
z, sowie der Temperatur T

F = Table[{r([il], z[[i1], T} {i, ..., .-.}]

P = Interpolation[F]

Plot3D[P[x, V], {X, .., ...} {¥, ..., ...}, PlotRange -> {... , ...}]

% Interpolation einer Funktion die die Verteilung beschreibt und Darstellung (zum
Vergleich) derer

Hix_, y_] = D[P[x, y], X]
Abl = Table[{r[[il], z([], HI[T], 2([0}, {i, ..., ..}

% Berechnung der Ableitung nach x (entspricht r) der interpolierten Funktion

pbar := 200

(n-1) := 0,000281

% Druck in [bar] fur den jeweilig simuliert wurde, sowie Brechungsindex n des
Edelgases unter Normalbedingungen

AbI2 = Table[{r[[il], z[[i]], (n-1)*pbar*273/(T[iI]) 2*HI[r[[il], ([}, {i, --., ---}]
Q = Interpolation[Abl2]
% Berechnung von ¢ = [ dz (dn/dT) (dT/dr)

J[x_]=N[Integrate[Q[X, Y], {Y, --s ---}]
% Integration Uber y (entspricht der z-Koordinate (gesamte Lénge der Zelle))

Plot[J[x], {X, ..., ...}, PlotRange ->{..., ...}]

Phidata = Table[{x, J[X]}, {X, .--s ., ---}]

Export["Phidata.txt", Phidata, "List"]

% Darstellung und Export der berechneten Ablenkwinkel als Funktion der radialen
Koordinate r
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C Berechnung der Skalierungsexponenten fiir die Simulationen
zur temperaturabhingigen Absorption

Wie in Abschnitt 5.3 erldutert, wurde flir die Simulationen zur Temperaturverteilung neben
dem Ansatz zur linearen Abhéngigkeit der Absorption von der Temperatur auch ein Ansatz
mit Ursprung aus der Atmosphérenphysik betrachtet (Gleichung 5.7), fiir den es anhand von
Messdaten galt, den Skalierungsexponenten A zu bestimmen. Zu diesem Zweck wurden fiir die
beiden betrachteten Driicke jeweils aus mehreren Experimenten die Daten fiir die gemessene Ab-
sorption bei fester Kiithlwellenldnge 810 nm betrachtet. Als Referenzwerte ag, Ty wurden jeweils
der geringste, fiir den Absorptionskoeffizienten gemessene Wert, sowie die zugehorige Tempe-
ratur der Gasmischung gesetzt. Abbildung C.1 zeigt die beiden Messkurven sowie die linearen
Anpassungen an die Daten. Fiir einen Druck p = 160 bar ergibt sich A = —(0,10 £ 0,03), fiir
den hoheren Druck p = 220bar liefert die lineare Anpassung A = —(0,09 £ 0,02). Dass es in
beiden Messkurven Abweichungen des Verlaufs von einer Gerade gibt, resultiert daraus, dass
jeweils unterschiedliche Messreihen aus dem gesamten Verlauf dieser Arbeit miteinander vergli-
chen wurden.
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Abbildung C.1: Anhand von mehreren Messdaten fiir die optische Dichte bei fester Wellenlén-
gen A = 810nm, sowie verschiedenen anfinglichen Gastemperaturen wurde der Logarithmus
der Absorptionskoeffizienten als Funktion des Logarithmus der Temperaturen aufgetragen. Die
Steigung der linearen Anpassung liefert den Skalierungsexponenten. Die linke Abbildung zeigt
die Daten fiir einen Druck p = 160 bar, rechts sind die Daten fiir 220 bar dargestellt. Als Re-
ferenzwerte «q,To wurden der geringste, gemessenene Wert des Absorptionskoeffizienten sowie
die zugehorige Temperatur angenommen.
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D Simulationen fiir Rubidiumatome in 60 bar Argon-Puffergas

Fir die Parameter der in Abschnitt 4.2.3 gezeigten Messung fiir Rubidiumatome in 60 bar
Argon-Puffergas wurden analog zu den in Kapitel 5 gezeigten Simulationen die relativen Tem-
peraturdnderungen fiir die drei Ansétze hinsichtlich des Absorptionskoeffizienten und die damit
zusammenhangenden Winkelverteilungen berechnet. Bei einer urspriinglichen Temperatur der
Gasmischung T = 710K ergab sich fiir die relative Temperaturdnderung fiir eine konstante,
eine linear von der Temperatur abhingige, sowie fiir eine mit einer Potenz A von der Tem-
peratur 1" skalierende Absorption Werte von (ATgm = —251 K)eonst. , (ATsim = —240 K)jin.
(ATgim = —234K)pot.; diese Werte fallen circa einen Faktor zwei geringer aus als die direkt aus
den experimentellen Daten berechnete Temperaturdnderung von AT, = —500 K. Die folgende
Abbildung D.1 zeigt den Vergleich zwischen den gemessenen Ablenkungen und den berechneten.

¢ Gemessene Ablenkungen
— - — Anpassung an Messdaten
— - — Berechnete Ablenkung
a=const.
Berechnete Ablenkung
a~T
— - — Berechnete Ablenkung

0,010 {Rb + 60 bar Ar

0,005 -

0,000 -

Ablenkwinkel [rad]
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Abbildung D.1: Vergleich der gemessenen Ablenkwinkel fiir eine Rubidium-Argon-Gasmischung
bei 60 bar mit den aus den simulierten Temperaturverteilungen berechneten Winkelverteilungen.

Die fiir eine linear mit der Temperatur skalierende Absorption simulierte Temperaturverteilung
liefert eine Verteilung der Ablenkwinkel, die der gemessenen am néchsten kommt, die Unter-
schiede zu den beiden anderen Ansétzen sind jedoch, wie im Beispiel von Rubidiumatomen in
160 bar Argon-Puffergas nicht signifikant. Leichte Abweichungen resultieren vermutlich aus einer
Diskrepanz zwischen theoretisch angenommenem und dem im Experiment realisierten Strahl-
durchmesser im Bereich weniger Mikrometer.
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