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Das Titelbild zeigt die Mikrowellenlinse direkt nach dem Einbau (siehe auch

Kapitel [5.1)).
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Kapitel 1

Einleitung

Die Physik ist eine grundlegende Naturwissenschaft in dem Sinne, dass ihre Ge-
setze das Ziel haben, alle Systeme der Natur zu beschreiben. Aus diesem Streben
nach Erkenntnis entstanden schon relativ frith Theorien iiber die uns unmittelbar
umgebende Materie. Daraus entwickelte sich vor etwa 200 Jahren das, was wir heu-
te Atom- und Molekiilphysik nennen. Seitdem nehmen sowohl das Verstdandnis der
untersuchten Systeme, also der Atome und Molekiile, als auch das Verstdndnis der
grundlegenden dynamischen Prozesse stetig weiter zu. Die Molekiilphysik umfasst
u.a. die strukturelle Aufklarung von Molekiilen, sowie die eingehende Untersuchung
ihrer Interaktion untereinander oder mit duferen Feldern [I]. Viele Experimente
in der Molekiilphysik stiitzen sich auf spektroskopische Untersuchungen, die die
Wechselwirkung der Molekiile mit elektromagnetischer Strahlung und dariiber hin-
aus beispielsweise auch mit statischen externen Feldern studiert. Aufserdem finden
Stokexperimente Verwendung, mit denen u.a. intermolekulare Wechselwirkungen

untersucht werden konnen.

Ein noch junges Forschungsgebiet innerhalb der Molekiilphysik ist das der ,kalten
Molekiile* |2}, 3]. Thre Temperatur ist iiber Ey;, = kgT' (kp: Boltzmann-Konstante)
mit der kinetischen Energie verkniipft; kalte Molekiile sind also auch langsame Mo-

lekiile und vice versa. Eine besondere Eigenschaft langsamer Teilchen ist, dass die
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de-Broglie-Wellenldnge A=h/(2rmkpT)"/? mit dem Planckschen Wirkungsquantum
h, der Teilchenmasse m und der Temperatur T mit abnehmender Energie grofier
wird. Bei niedrigen Temperaturen wird die de-Broglie-Wellenldnge etwa so grof,
wie der interatomare Abstand in einem Molekiil. Stofte zwischen zwei derartig kal-
ten Molekiilen konnen nicht mehr wie Stofe zwischen zwei harten Kugeln, sondern
als Interferenz zweier Wellen beschrieben werden. Stofe zwischen kalten Molekiilen
sind also fundamental anders als Stofse zwischen warmen Molekiilen. Fiir Ammoniak
beispielsweise betriagt die de-Broglie-Wellenlange bei Raumtemperatur etwa A=23

pm, wohingegen sie bei 30mK mit 2,5 nm knapp das Hundertfache betragt.

Unterhalb einer kritischen Temperatur wird die de-Broglie-Wellenlange grofser
als der mittlere Abstand der Teilchen in einem Ensemble. Das gesamte Ensemble
weist nun Wellencharakter auf. Eine besondere Eigenschaft kalter bosonischer Ato-
me und Molekiile ist, dass sie bei ausreichend hohen Dichten und ausreichend niedri-
gen Temperaturen in ein Regime gelangen, in dem alle Teilchen denselben Quanten-
zustand besitzen. Man nennt diesen Zustand Bose-Einstein-Kondensat (BEC); nach
Satyendra Nath Bose und Albert Einstein, die dieses Verhalten von kalten Atomen
schon 1924 theoretisch vorhersagen konnten [4]. Erst 71 Jahre spéter, also 1995,
konnten Bose-Einstein-Kondensate mit Rubidiumatomen experimentell realisiert
werden [5l, 6]. Hochinteressante Anwendungen atomarer BECs sind Atominterfero-
metrie [7] und Atomlaser [6]. Fiir atomare BECs hat sich die Laserkiihlung, mit an-
schlieftender Verdampfungskiihlung, als Werkzeug zum Reduzieren der kinetischen
Energie der Atome durchgesetzt. Die Voraussetzung fiir Laserkiihlung beruht auf
dem h#ufigen Durchlaufen desselben geschlossenen Absorptions-Emissions-Zyklus.
Molekiile besitzen jedoch, im Gegensatz zu Atomen, aufgrund ihrer komplizierte-
ren Struktur zusatzliche Vibrations- und Rotationsfreiheitsgrade, die zudem noch
miteinander gekoppelt sein konnen und somit in eine Vielzahl von Energieniveaus
resultieren. Folglich lésst sich allgemein kein geschlossener Emissions-Absorptions-

Zyklus zur Laserkiihlung finden [§].
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Im letzten Jahrzehnt wurden daher einige alternative Methoden zur Herstellung
kalter Molekiile entwickelt [3, 0]. Eine Reihe von Techniken basieren auf einem En-
semble lasergekiihlter ultrakalter Atomen mit hoher Dichte, die zu Dimeren zusam-
mengesetzt werden. Fiir die Bildung von Molekiilen aus kalten Atome wird wegen
der Energie- und Impulserhaltung ein dritter Partner benotigt. Hierin unterscheiden
sich die einzelnen Techniken: Wird als dritter Stofspartner ein Photon verwendet,
so gelingt die Molekiilbildung durch Photoassoziation [I0HI2]. Steht hingegen ein
dritter Stofspartner in Form eines Atoms oder Molekiils zur Verfiigung, so kann das
Molekiil durch Kollision gebildet werden. Die dritte Technik beruht auf dem Durch-
laufen einer Feshbach-Resonanz in einem verédnderlichen Magnetfeld und resultiert
ebenso in einem gebundenen Zustand [I3HI7|. Erst kiirzlich wurden Verfahren ent-
wickelt, um die so erhaltenen, hochangeregten und damit kurzlebigen Dimere in ihre

stabilen Rotations- und Schwingungsgrundzusténde zu {iberfiihren [18-21].

Neben diesen indirekten Methoden existieren auch eine Reihe von Methoden,
die die Molekiile direkt kiihlen. Zwei arbeiten dabei mit Thermalisierung in Heli-
um. Im ersten Fall werden Teilchen in suprafliissige Heliumtropfchen eingebracht
und nehmen die Temperatur (T~0,4 K) der Umgebung an [22125]. Der zweite Fall,
die Puffergaskiihlung, ist eine allgemeine Methode, die sowohl fiir Atome als auch
fiir Molekiile Verwendung findet. Hier werden Stofsprozesse mit sehr kalten Puffe-
ratomen (Helium bei bis zu 550 mK) in einer kryogenen Zelle genutzt, um die zu

untersuchende Spezies zu thermalisieren [26H-29).

Eine weitere Methode macht sich die Tatsache zu Nutze, dass in jedem thermi-
schen Gas bereits langsame und damit kalte Molekiile enthalten sind. Hier gilt es,
nur diese heraus zu selektieren. Eine Moglichkeit hierfiir ist ein gebogener Multipol,
der den Starkeffekt ausnutzt, um langsame Molekiile aus einer effusiven Quelle her-

auszufiltern [30].
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Abschliefsend sind noch Methoden zu nennen, die von einem gepulsten Mole-
kiilstrahl ausgehen. Neben der Abbremsung mit magnetischen [31H34] und mit op-
tischen Feldern [35H-37] hat sich die Starkabbremsung [38] etabliert, die sich den
DC-Stark-Effekt polarer Molekiile in elektrischen Feldern zunutze macht. Diese Me-
thode findet auch in dieser Arbeit Anwendung und ist in Kapitel [2.5|ndher erldutert.
Zustdnde polarer Molekiile zeigen in elektrischen Feldern im Allgemeinen drei ver-
schiedene Verhaltensweisen. Entweder gewinnen oder verlieren sie potentielle Ener-
gie im zunehmenden Feld, oder sie werden wenig bis gar nicht beeinflusst. Bei den
ersteren spricht man von sogenannten tieffeldsuchenden bzw. hochfeldsuchenden
Zusténden (siehe Abschnitt [2.3). Alle Grundzustinde sowie alle Zustéinde groferer
bzw. schwerer Molekiile zeigen hochfeldsuchendes Verhalten. Die Starkabbremsung
von Molekiilen in tieffeldsuchenden Zusténden ist mittlerweile gut entwickelt (sie-
he Kapitel . Fiir Molekiile in hochfeldsuchenden Zustéinden hingegen ist der
Abbremsvorgang komplizierter. Grundzustidnde sind insbesondere wichtig zum Er-
reichen langer Fangzeiten in Molekiilfallen, da sie deutlich stabiler sind als angeregte
Zustande. Grofse Molekiile sind Kandidaten fiir die hochgenaue Messung des elek-
trischen Dipolmoments und der Paritatsverletzung in chiralen Molekiilen. Molekii-
le in hochfeldsuchenden Zustédnden werden aber in statischen elektrischen Feldern
zum Feldmaximum gezogen, das sich immer an den Elektroden befindet. Um auch
Molekiile in hochfeldsuchenden Zustdnden mit elektrischen Feldern manipulieren zu
konnen, wurden in der ndheren Vergangenheit sogenannte Alternierende-Gradienten
(AG)-Verfahren, die dynamische Fokussierung benutzen, entwickelt und erfolgreich
angewendet. Mit der AG-Abbremsung [39H43| konnten CO, OH, das grofe Molekiil
Benzonitril, sowie das schwere Molekiil YbF erfolgreich abgebremst werden. Mit ei-
nem AC-Guide gelang es 3-Aminophenol in seine cis- und trans-Isomere zu trennen.

Zudem wurden verschiedene AC-Fallentypen [44-48] entwickelt.

Diese Diplomarbeit untersucht speziell das Verhalten polarer Molekiile in Mi-
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krowellenfeldern am Beispiel von Ammoniak, wobei es hier nicht um strukturelle
Aufklarung geht. Vielmehr soll ein Werkzeug entwickelt werden, mit dem die Bewe-
gung polarer Molekiile mit Mikrowellenfeldern manipuliert werden kann. Erst kiirz-
lich wurde vorgeschlagen, dass Mikrowellenfelder zum Abbremsen [49] und Fangen
[50] polarer Molekiile in hochfeldsuchenden Zustdnden verwendet werden kénnen.
Da im Prinzip sehr starke Mikrowellen-Verstiarker zur Verfiigung stehen, konnen
hohe Mikrowellenfeldstirken und damit auch sehr tiefe Fallen von bis zu 1 K reali-
siert werden. Derartige Experimente wurden allerdings bisher noch nicht erfolgreich
demonstriert. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit werden neuartige Experimente
durchgefiihrt, mit denen die transversale Bewegung von polaren Molekiilen in AC-

hochfeldsuchenden Zustdnden manipuliert werden kann.

Es wurde eine positive Linse fiir polare Molekiile, analog einem elektrostatischen
Hexapol oder Quadrupol [51], entwickelt. Allerdings ist mit Mikrowellenfeldern mog-
lich, sowohl Molekiile in DC-tieffeldsuchenden als auch DC-hochfeldsuchenden Zu-
standen zu manipulieren. Das Experiment wird in der Gasphase durchgefiihrt, da
die Molekiile hier als von der Umgebung isoliert betrachtet werden koénnen. Um
moglichst lange Interaktionszeiten zwischen Mikrowellenfeld und Molekiilen gewahr-
leisten zu konnen, gibt es zwei Moglichkeiten: Zum einen kann die Mikrowellenlinse
sehr lang konzipiert werden. Dies birgt allerdings fertigungstechnische Probleme,
da wie in Kapitel beschrieben, die Innenmafe der Linse, insbesondere der In-
nendurchmesser, hochst prazise und sehr einheitlich gefertigt werden muss. Zum
anderen konnen bei einer kiirzeren, handlicheren und einfacher zu fertigenden Linse
die Molekiile verlangsamt werden, um Wechselwirkungszeiten zu erhohen. In dem
hier beschriebenen Experiment werden dazu bereits Stark-abgebremste Molekiile
verwendet. Die neu gewonnenen Erkenntnisse sollen dazu beitragen, in einem néch-

sten Schritt Molekiile mit Mikrowellenfeldern ebenfalls abzubremsen und zu fangen.

Die Arbeit ist wie folgt gegliedert. In Kapitel [2| wird eine Einfiihrung in die
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Grundlagen zur Herstellung kalter Molekiile mittels Starkabbremsung gegeben. Dar-
iiber hinaus wird der AC-Stark-Effekt beschrieben, der die theoretische Grundlage
fiir die Wechselwirkung polarer Molekiile mit Mikrowellenfeldern bildet. Kapitel
liefert eine ausfiihrliche Herleitung und Diskussion von elektromagnetischen Fel-
dern in Wellenleitern und Resonatoren und damit eine wichtige Grundlage beziiglich
der richtigen Wahl experimenteller Parameter fiir die Mikrowellenlinse. Kapitel [4]
beschreibt die Ansétze zur Simulation von Trajektorien polarer Teilchen in elek-
tromagnetischen Feldern. In Kapitel [5| werden Aufbau des Experiments und alle
wichtigen Einstellungen dargelegt. In Kapitel [6] schlieflich werden die Ergebnisse
diskutiert und in Kapitel [7]neben einer Zusammenfassung weiterfithrende Konzepte

vorgestellt.
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Grundlagen zu kalten Molekiilen

2.1 Kalte Molekiile

Die Maxwellverteilung gibt an, wie grofs die Wahrscheinlichkeit w ist, innerhalb
eines Ensembles ein Teilchen der Energie E zu finden, wenn sich das System im
Gleichgewicht befindet und die Temperatur T besitzt [52].

E
7Tk’BT

w(E)dE =2 ( )36‘E/kBTdE. (2.1)

kp ist die Boltzmann-Konstante. Setzt man die kinetische Energie E=p?/2m mit
der Masse m und dem Impuls p ein, erhédlt man die Maxwellsche Geschwindig-
keitsverteilung [52], die die Wahrscheinlichkeit, ein Teilchen der Geschwindigkeit
v = \/W innerhalb des Ensembles anzutreffen, angibt:

3
w(v)dv =4r (QWT/Z;T> e 2T 2. (2.2)

Aus Gleichung folgt fiir eine niedrige Temperatur eine niedrige mittlere Teil-
chengeschwindigkeit und zusétzlich eine schmale Geschwindigkeitsverteilung. Spe-
ziell fiir Ammoniak (*NH;) ergibt sich bei einer Geschwindigkeitsverteilung mit
A v=5 m/s eine Temperatur von etwa 30 mK. ,Kalte Molekiile“ sind also gleich-
zeitig Molekiile mit einer schmalen Geschwindigkeitverteilung. In Molekiilstrahlex-

perimenten ist die absolute Geschwindigkeit im Laborbezugssystem zwar relativ

11
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hoch, im Bezugssystem der Molekiile jedoch ist relative Geschwindigkeit aufgrund
der schmalen Geschwindigkeitsverteilung sehr klein. Die Molekiile in einem Mole-
kiilstrahl befinden sich allerdings nicht in einem thermischen Gleichgewicht, so dass
streng genommen keine einheitliche Temperatur definiert werden kann. Sie findet

trotzdem als Angabe der kinetischen Energie Verwendung.

2.2  Uberschallexpansion

Fiir die Starkabbremsung werden gepulste Molekiilstrahlen mit einer méglichst nied-
rigen transversalen Geschwindigkeitsverteilung benétigt. Diese einzelnen Pakete des
Strahls werden in einer Diise per Uberschallexpansion erzeugt. Hier wird das Prin-
zip der Uberschallexpansion am Beispiel von Ammoniak beschrieben. Fiir weitere
Informationen zur Uberschallexpansion sei auf die Referenz [53] verwiesen.

Es wird ein kontrolliertes Leck in der Vakuumkammer geschaffen. Auf der einen
Seite des ,Lecks* befindet sich der Gasbehélter mit Ammoniak bei p=2 bar, auf
der anderen Seite Hochvakuum mit p=10"% mbar (siche Abb. . In Abstanden
von 100 ms (10 Hz) 6ffnet sich die Diise fiir 100-200 us, so dass eine kleine Menge
des Gasgemisches durch das ,Leck” in die Vakuumkammer expandiert. Aufgrund
der geringen Lochgrofe kommt es zu einer signifikanten Anzahl von Stéften zwi-
schen den Ammoniakmolekiilen als auch zwischen den Ammoniakmolekiilen und
den Triagergasmolekiilen (Xenon). Bei diesen inelastischen Prozessen werden sowohl
die Rotations- als auch die Translationsfreiheitsgrade abgekiihlt. Nach der Expansi-
on befinden sich fast alle Molekiile sowohl im elektronischen Grundzustand als auch
im Vibrationsgrundzustand. Ein anschliefsender Skimmer filtert Molekiile mit hoher
transversaler Geschwindigkeit heraus (Abbildung . Das Resultat sind Molekiile,
bei denen der Grofsteil der kinetischen Energie longitudinal gerichtet ist. Mit einem
schweren Tragergas wie Xenon ist die Geschwindigkeit des resultierenden Molekiil-
strahls noch einmal deutlich niedriger und die Geschwindigkeitsverteilung schmaler

als bei einem reinen Ammoniakstrahl (siehe Abbildung . Fiir eine Mischung aus

12
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5% NHj und 95% Xenon haben die Molekiilpakete eine Geschwindigkeit von etwa
330 m/s. Wird die Diise zusitzlich auf -70°C gekiihlt, so kann die longitudinale
Geschwindigkeit bis auf 280 m/s reduziert werden und im Anschluss mithilfe eines
Starkabbremsers weiter verringert werden (Abbildung 2.2 und Abschnitt 2.5). Eine
genauere Rechnung fiir die Energien und Dichten vor und nach einer Uberschallex-

pansion am Beispiel von NDj ist in Referenz [54] zu finden.

p=10-° mbar

p=2 bar

p=10® mbar
!
" Ammoniak ||

| Verdlinnt || .
Mit Xenon ||  Teiner

H || Ammoniak
|| -Strahl
0 500 1000 1500
Geschwindigkeit m/s : ‘ J ; :
0 100 200 300 400
Abbildung  2.1:  Schematische Geschwindigkeit m/s

Darstellung der FErzeugung eines
gepulsten  Molekiilstrahls — mittels
Uberschallexpansion. Zusétzlich ist
die Verteilung der Geschwindig-
keiten im Gasreservoir, im reinen
Ammoniakstrahl als auch im mit
Xenon verdiinnten Ammoniakstrahl
angegeben.

Abbildung 2.2: Darstellung der
Wirkung eines Starkabbremsers auf

ein per Uberschallexpansion erzeugtes
Molekiilpaket.

2.3 DC-Stark-Effekt

Als Stark-Effekt bezeichnet man die Verschiebung und Aufspaltung von Energieni-
veaus in einem Atom oder Molekiil aufgrund der Wechselwirkung zwischen seinem
Dipolmoment mit einem &ufseren elektrischen Feld. Man unterscheidet allgemein
zwischen dem Stark-Effekt in statischen Feldern (DC-Stark-Effekt), der unter an-
derem in den Starkabbremsern (Abschnitt ausgenutzt wird, und dem fiir die
Mikrowellenlinse interessanten Stark-Effekt in Wechselfeldern (AC-Stark-Effekt).

13
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Nimmt man das Molekiil als einen symmetrischen, ungestorten Kreisel an, dann
sieht der Hamilton-Operator unter Vernachléssigung aller Freiheitsgrade bis auf die

Rotation folgendermafen aus:
Hy=BJ*+(C—-B)J." (2.3)

B und C stehen fiir die Rotationskonstanten des Systems und hidngen von den
Haupttragheitsmomenten des Molekiils ab, J bezeichnet den Gesamtdrehimpulsope-
rator und J, die Projektion des Gesamtdrehimpulsoperators auf die Molekiilachse.
Die Energie eines solchen Zustands kann mithilfe der Eigenwerte J und K von J

und J, dargestellt werden:
W =BJ(J+1)+(C— B)K*. (2.4)

Unter dem Einfluss eines duferen elektrischen Feldes hat der Gesamtdrehimpuls eine
Vorzugrichtung V. Zur Beschreibung des Systems muss ein neuer Operator Jy mit
dem Eigenwert M eingefiihrt werden, der der Projektion des Gesamtdrehimpulses
auf die Vorzugsrichtung entspricht.

Fiir hinreichend kleine Felder kann das elektrische Feld als eine kleine Storung
des Systems betrachtet werden. Nach erster Ordnung Stérungstheorie wird der

Hamilton-Operator folgendermafsen angegeben:
H=Hy—fi-E. (2.5)

Bei Molekiilen ohne ein permanentes Dipolmoment bewirkt das dufsere elektrische
Feld eine Polarisierung des Molekiils proportional zum E-Feld selbst. Abhéngig von

der elektrischen Polarisierbarkeit des Molekiils a wird ein Dipolmoment induziert:

—

Bina (E) — oF. (2.6)

Dieses induzierte Dipolmoment fiihrt zu einer Verschiebung der Energieniveaus, die

quadratisch von der Feldstdarke E abhéngt:

E
o o 1
AW = —a/ fiing - B dE = —50@-“(1 - E? (2.7)
0

14
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Man spricht daher vom quadratischen Stark-Effekt.
Besitzt das Molekiil hingegen ein permanentes Dipolmoment und ist die Projektion
des Gesamtdrehimpulses auf die Molekiilachse von Null verschieden, dann lautet

das mittlere Dipolmoment in Richtung des elektrischen Feldes:
M K
HE = Jj—F—— ,mit fy = p———e. 2.8
J(J+1) VI (T +1) (2:8)
Daraus ergibt sich die Starkenergie erster Ordnung zu:

KM
KT+
Nach Gleichung (2.9)) spaltet ein im Nullfeld entarteter Zustand in 2J+1 Niveaus

W =W, E (2.9)

auf, deren energetische Abstdnde mit zunehmender Feldstéirke linear zunehmen.
Man spricht vom linearen Stark-Effekt oder vom Stark-Effekt erster Ordnung.
Je nachdem, ob ein Zustand MK< 0 oder MK> 0 erfiillt, gewinnt oder verliert er
mit zunehmendem elektrischen Feld Stark-Energie. Man spricht auch von tieffeldsu-
chenden (MK< 0) und hochfeldsuchenden (MK> 0) Zustdnden. Diese Eigenschaft
ist essentiell fiir die Manipulation von polaren Molekiilen mit statischen elektrischen
Feldern.

Aus Gleichung erfolgt keine Aufspaltung fiir K=0 und lineare Molekiile in
1¥-Zusténden, weil das Dipolmoment senkrecht zur Rotationsachse steht. Mit ei-
ner Storungsrechnung zweiter Ordnung, die auch die Wechselwirkung zwischen be-
nachbarten Energieniveaus beriicksichtigt, kann auch fiir K=0 eine Aufspaltung be-
stimmt werden. Diese geht jedoch mit dem Quadrat der Feldstéirke (Stark-Effekt
zweiter Ordnung) ein und ist im Allgemeinen deutlich schwécher als die Auf-
spaltung aus dem Stark-Effekt erster Ordnung. Eine detaillierte Beschreibung des
DC-Stark-Effekts bis zur zweiten Ordnung ist in den Referenzen [55] und [56] gege-

ben.

2.3.1 DC-Stark-Effekt von Ammoniak

Ammoniak ist eines der einfachsten symmtrischen Kreiselmolekiile und zeichnet

sich dadurch als Lehrbuchbeispiel fiir den Stark-Effekt erster Ordnung aus. Cha-
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rakteristisch fiir Ammoniak ist das Doppelminimumpotential, das aus der Pyra-
midenstruktur resultiert. Das Stickstoffatom bildet die Spitze der Pyramide iiber
der Ebene der Wasserstoffatome und ist in der Lage, durch diese hindurch zu tun-
neln. Die Tunnelbarriere bewirkt eine Aufspaltung aller Energieniveaus gemaf ihrer
Paritét in symmetrische und antisymmetrische Zusténde, wie sie in Abbildung [2.3]
zu sehen sind. Hier stehen die horizontalen Linien fiir die Vibrationsmoden der v,-
Regenschirmschwingung, die durch die Tunnelbarriere aufgespalten werden. Fiir das
v,=0 - Niveau betrigt diese Aufspaltung 0,79 cm™! [55]. Fiir detaillierte Angaben
zu den Eigenschaften von Ammoniak in elektrischen Feldern sei auf Referenz [57]

verwiesen. Fiir die hier beschriebenen Abbrems- und Fokussierexperimente wird das

Energie

X(1)

_p)?(o)l .=§10 211

68° 90° 112°
—
Inversionswinkel

.—300

JK

Abbildung 2.3: Inversionsdoppelminimumpotential (links) und Rotations-
Energieniveauschema (rechts) fiir ortho und para-NHj. Die Inversionsbewegung
sorgt fiir eine Aufspaltung der Rotationsenergieniveaus in symmetrische (s) und
anti-symmetrische (a) Zustéande.

nach der Uberschallexpansion zu rund 60% besetzte Ammoniakisotopolog **NHj im
|J, K)= |1, 1)-para-Grundzustand verwendet [58]. Ein duferes elektrisches Feld fiihrt
zu Wechselwirkungen der symmetrischen und antisymmetrischen Komponenten, die
sich daraufhin abstoften, wie in Abbildung fiir den J=K=1-para-Grundzustand
gezeigt wird. Dieser Zustand ist im Nullfeld zum einen Inversionsaufgespalten, zum
anderen sind die beiden inversionsaufgespaltenen Niveaus 2-fach entartet. Diese

Entartung wird im auferen elektrischen Feld aufgehoben und ist abhingig von Ori-
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entierung des Molekiils zum Feld (M = -1, 0, 1). Diese insgesamt vier Niveaus sind

gegen die Feldstérke (bis 150 kV /cm) aufgetragen. Ab einer bestimmten Feldstérke

:‘g MK
g 2 e “NH, antisym -1
O P 14ND
g
=
<
n 1
=
23.694 o 0
<\
-1
-2 sym 1
0] 50 100 150
E (kV/cm)

Abbildung 2.4: Stark-Energien fiir para-'* NHz und para-'*NDs im |J, K)= |1, 1)-
Zustand

kann die Starkenergie zunehmend als linear beschrieben werden. Diese Feldstérke
ist je nach Isotopolog verschieden und héangt fiir den gleichen Zustand ausschliefslich
von der Inversionsaufspaltung ab. Fiir 1*NDs mit W;,,,—0,05 cm ™" tritt diese Linea-
risierung schon bei wenigen kV /cm ein, bei “NHjz mit W;,,=0,79 cm~! hingegen

wird der Stark-Effekt erst ab etwa 50 kV /cm linear [55].

Die Inversionsaufspaltung ist klein im Hinblick auf die Rotationskonstanten, grofs je-
doch in Bezug auf die Hyperfeinaufspaltung der Rotationsniveaus, die aus der Qua-
drupolkopplung des Stickstoff-Kernspins I(}*N)=1 mit den Hiillelektronen und der
Spin-Rotatonskopplung der Hiillelektronen mit den Wasserstoffkernspins I(*H)=1/2
herriihrt. Deswegen kann die Hyperfeinstruktur vernachlassigt werden, so dass die
von der Stérung durch das elektrischen Felds betroffenen Komponenten des Inversi-
onsdubletts aus MK < 0 und MK > 0 als Zwei-Niveau-System betrachtet werden

konnen. Die Matrixdarstellung des Hamilton-Operators, der die Wechselwirkung
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mit dem elektrischen Feld beriicksichtigt, hat dann folgende Form:

”f KM
H— inv —H (J+1)E
KM
—HianE 0

mit der Inversionsaufspaltung W, des betroffenen Zustandspaares im Nullfeld (sie-
he Abbildung . Die Eigenenergien €, 5 von H, und damit die energetische Ab-
hangigkeit der beiden Inversionsniveaus vom elektrischen Feld, ergeben sich aus der

charakteristischen Gleichung

MK \?
€15 — €12 Winy — (MEm) =0

‘/Vimj Wim} 2 MK 2
€12 = Wtan.po = 5 i\/( 5 ) + (MEJ(J—JFD) : (2.10)

Der Term mit der positiven Wurzel beschreibt das Verhalten von Molekiilen in

tieffeldsuchenden Zustédnden (antisymmetrisch), wohingegen der Term mit der ne-

gativen Wurzel fiir Molekiile in hochfeldsuchenden Zustédnden (symmetrisch) gilt.

2.4 AC-Stark-Effekt

Die zeitabhéngige Schrodinger-Gleichung fiir ein polares Teilchen in einem elektro-

magnetischen Feld lautet (vgl. 2.5)):

0 ~ e
Zﬁa—f = Hy — fiEY

mit dem feldfreien Hamiltonoperator Iflo, der elektrischen Feldstirke £ und dem Di-
polmomentoperator fi. Nehmen wir das Feld als ein linear polarisiertes, monochro-
matisches Mikrowellenfeld der Frequenz w wie bei den in dieser Arbeit beschriebenen

Experimenten an, dann gilt an einem bestimmten Ort fiir die elektrische Feldstarke:
E, =& - cos(wt).

Damit ergibt sich die Formel fiir die Intensitit der Mikrowellenstrahlung zu Iy =

(¢/8m)E?. Wir nehmen weiterhin an, dass der Wellenvektor der Mikrowelle in Rich-
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tung der z-Achse zeigt. Die Dipolwechselwirkung V= —/ZE kann dann folgender-
mafsen beschrieben werden:

V — _g (,uze—iwt + queiwt) .

1, bezeichnet die Komponente des Dipolmomentoperators in z-Richtung.
Die Matrixelemente des Dipolmomentoperators kénnen mit der Wigner-Eckart-

Formel berechnet werden:

IR AV J =M’ J! 1J 1q!
(T I M) = (—1) o |l nd)
-M 0 M
Hier ist (n'J’ ||u|| nJ) das reduzierte Matrixelement des Dipoloperators. Die Quan-
tenzahl n bezeichnet die elektronischen Zusténde, J und M sind Quantenzahlen fiir

die Rotationszustdnde. Unter Beriicksichtigung der Dipolwechselwirkung wird die

Schrédinger-Gleichung geschrieben als

. aw & L. iw A —iw
zhﬁ = Hyy — 5 (,uze "+ ise t) .

Die Losung der Schrédinger-Gleichung kann in eine Fourierreihe aus Harmonischen

imwt

der Form e entwickelt werden:

m=+0o0

,¢ _ Z Z amyneimwt—iet/h,ébn.

m=—o00 n
Hier sind die v, die Eigenfunktionen des Hamiltonoperators fiir ein Teilchen im

feldfreien Raum ﬁown = E,,. Fiir die Amplituden a,,, erhalt man:

1
€ Ump = (En + mhw) am, — 55 Z (,Uz)n,n/ A1+ Z (Mz)n,n/ Amt1,n0

Den Eigenwert € nennt man Quasienergie. Er bezeichnet die Energie eines Mischzu-
standes aus dem Partikel und m Photonen des Feldes. In guter Naherung zur nullten
Ordnung ergibt sich also € = E,,+m/w. Die Matrixelemente —3& (i )y, koppeln die
Quasienergieniveaus E,, + m/'hw und E,, + mhw mit Am = £1. Eine Veranschauli-

chung dieses sogenannten , Dressed-State“-Bildes ist in Abbildung zu sehen. Das
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elektromagnetische Feld verschiebt die Energieniveaus und insbesondere bei kleiner
Frequenzverschiebung A zwischen dem Molekiiliibergang und der Frequenz des Fel-
des kénnen die Energieniveaus F,, und E,, deutlich starker wechselwirken als im feld-

freien Fall. Die Gleichung fiir die Quasienergie kann nun in eine Matrixschreibwei-

E,~ + (m+tl)he

E,~ + mho
E, + (m+t1)he

E,-+ (m-1)he

V, AE
ey
En' + (m_ ]_)h(\) En + mho

V=En/2

— AE=E_- E_-ho
E, + (m-1)he

Abbildung 2.5: Quasienergieniveaus nach dem "Dressed-State’-Bild fiir Quanten-
partikel mit einem Dipolmoment in elektromagnetischen Feldern. Vertikal ist die
Quasienergie € aufgetragen. Die drei Tripel aus Energiezustinden korrespondieren
zu unterschiedlichen Feldern mit (m-1), m und (m+1) Photonen, d.h. die Quasiener-
giezustande sind um jeweils den Betrag hw erhoht. Daraus resultiert eine Kopplung
zwischen den Zustidnden [E,, + (m — 1)hw| und [E,, + (m)hw], die je nach Frequenz-
verschiebung zwischen hw und E, — E,, deutlich gréfer sein kann, als zwischen den
ungestorten Energiezustinden E,, und F,,.

se mit dem Amplitudenvektor @ = (..., tmn, Gmntt,- - Gnrip,am+1n+1,...)

ubersetzt werden:
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mit dem erweiterten Hamiltonoperator

0 0
. E, +mhw —3E(p2) 0
H= . (2.11)
0 —2&(p.) En+(m+1)hw
0 0

Fiir eine vollstiandige Beschreibung des AC-Stark-Effekts bzw. allgemeiner gespro-

chen des sogenannten Light-Shifts sei auf die Referenzen [59] und [60] verwiesen.

2.4.1 AC-Stark-Effekt von Ammoniak

Fiir das Zwei-Niveau System aus den Zustédnden |1, 1, s) und |1, 1, a) im Ammoniak-

molekiil vereinfacht sich der erweiterte Hamilton-Operator (2.11)) zu

MK

1
7:[ _ O _§g,uperm J(J+1)
MK

1
_ﬁgﬂpermm hw — Winv

Man erhélt die Energieeigenwerte, indem die charakteristische Gleichung
e — spur(H) - € — det(H) =0

gelost wird. Das bedeutet

62—(M—W0)-6—(M5ﬂ))220

EWOES (212)

Die Losung der Gleichung (2.12)) lautet dann

A A\° MK \?
mfl N — - -

A ist hierbei die Frequenzverschiebung (engl. detuning) zwischen Wechselfeld und

Molekiilresonanz: A = Aw — Wy,,. Die Quantenzahlen M, K und J, die elektrische
Feldstérke E und das Dipolmoment p sind analog definiert wie in Abschnitt zum
DC-Stark-Effekt.

Der AC-Stark-Effekt hat mehrere besondere Eigenschaften, die wir uns fiir unser

Experiment zu Nutze machen kénnen. Zum Einen ist die Wechselwirkung zwischen
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den einzelnen interagierenden Niveaus nicht von deren Energieunterschied im Null-
feld, also der Tunnelaufspaltung W;,, (siehe Abbildung wie beim DC-Stark-
Effekt abhéngig, sondern von der Frequenzverschiebung A zwischen elektromagne-
tischem Feld Aw und Wj,,. Damit lassen sich bei geschickter Wahl des detuning
deutlich hohere Wechselwirkungsenergien als beim DC-Stark-Effekt verwirklichen.
Aufserdem konnen je nach Frequenzverschiebung A sowohl DC-tieffeldsuchende als
auch DC-hochfeldsuchende Zusténde eines Molekiils als AC-hochfeldsuchend oder

als AC-tieffeldsuchend gewahlt werden:

1. Fiir eine in Bezug auf den molekularen Ubergang blau-verschobene elektro-
magnetische Welle (A > 0) ist ein DC-tieffeldsuchender Zustand in einem

AC-Feld hochfeldsuchend und vice versa.

E A= +50 MHz (blau-verschoben)
mmmmmgomm oo MK
50 MHZ I i \ = ]_
o)
T 0,79
cm!
/ O
______ S -1

0 0,5
Feldstarke in kV/cm

Abbildung 2.6: Grafische Darstellung der AC-Starkenergie von '*NHjy iiber der
Feldstérke fiir eine blau-verschobene (A=50 MHz) Mikrowelle. Dargestellt sind die
Starkenergien fiir den |J,K>=|1,1> Zustand. Zu beachten ist das Eintreten einer Li-
nearisierung der Starkenergie fiir die MK=+ 1-Zustédnde schon bei etwa 0,25 kV /cm.

2. Fiir eine in Bezug auf den molekularen Ubergang rot-verschobene elektroma-
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gnetische Welle (A < 0) ist ein DC-tieffeldsuchender (DC-hochfeldsuchender)
Zustand ebenfalls AC-tieffeldsuchend (AC-hochfeldsuchend).

E = -50 MHz (rot-verschoben)

/ =1
50 MHz | 0

\\
\
=
-
Ne}

0 0,5
Feldstarke in kV/cm

Abbildung 2.7: Grafische Darstellung der AC-Starkenergie von “NHj; iiber der
Feldstérke fiir eine rot-verschobene (A=-50 MHz) Mikrowelle. Dargestellt sind die
Starkenergien fiir den [J,K>=|1,1> Zustand. Zu beachten ist das Eintreten einer Li-
nearisierung der Starkenergie fiir die MK=+ 1-Zustédnde schon bei etwa 0,25 kV /cm.

Diese Tatsache hat Folgen fiir die Manipulation von Molekiilen mithilfe elektro-
magnetischer Strahlung. Es ist moglich, sowohl Molekiile in DC-tieffeldsuchenden
als auch in DC-hochfeldsuchenden Zustdnden mit demselben Aufbau zu manipulie-
ren, indem nur das detuning verdndert wird. Aufferdem konnen insbesondere mit
Mikrowellenstrahlung sehr kleine detuning realisiert werden, da im Gegensatz zu
optischen Ubergingen die Lebensdauer der angeregten Rotationszustinde im All-
gemeinen sehr lang sind. Diese kleinen detunings kénnen schon bei relativ niedrigen
Feldstarken zu einer Linearisierung des AC-Stark-Effekts fiihren und damit hohe

Wechselwirkungsenergien bei vergleichsweise geringer Feldstarke ermoglichen (siehe

Abbildungen und .
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2.5 Starkabbremser

Der Starkabbremser ist das Analogon eines Linearbeschleunigers fiir neutrale Teil-
chen und macht sich den DC-Stark-Effekt zu Nutze (vgl. Kapitel 2.3)), um polaren
Molekiilen kinetische Energie zu entziehen und sie somit abzubremsen. Die Methode
der Stark-Abbremsung [61], [62] ist mittlerweile etabliert und konnte bisher erfolg-
reich zur Abbremsung einer Reihe polarer Molekiile verwendet werden, wie z.B. von
metastabilem CO (¢®II) [61], ND3 und NH;3 [38, 63], OH [41, 64, 65] und OD [66],
metastabilem NH (a'A) [67], HoCO [68] sowie SO, [69] in tieffeldsuchenden Zustéin-
den; aukerdem metastabiles CO (¢®II) [40], OH [41], YbF [42] und Benzonitril [43]
in hochfeldsuchenden Zusténden.

Im Gegensatz zur Situation in einem homogenen elektrischen Feld (Abbildung
erfahrt ein Dipol in einem inhomogenen Feld (Abbildung eine Kraft, die je
nach Orientierung des Dipolmoments parallel oder antiparallel zum Feld, zu héhe-
ren oder niedrigeren Feldstarken gerichtet ist. Man spricht, wie in Kapitel néher

beschrieben, von Molekiilen in hoch- oder tieffeldsuchenden Zustédnden.

-10 kV 10KV

/ ey \
r'/ + ;\\
\ g Ts |
\\\\\\ N /
10 kV e

10 kV

Abbildung 2.8: Polares Molekiil
im homogenen elektrischen Feld
eines planparallelen Plattenkon-
densators.

Abbildung 2.9: Polares Molekiil im inho-
mogenen elektrischen Feld eines modifizier-
ten Plattenkondensators.

Der in dieser Arbeit verwendete Starkabbremser besteht aus einer Reihe von par-
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allelen Elektrodenpaaren, die, wie in Abbildung dargestellt, senkrecht zur Aus-
breitungsrichtung des Molekiilstrahls orientiert sind. Die Elektroden besitzen einen
Durchmesser von 3 mm und sind innerhalb eines Paares um 2 mm getrennt, wiahrend
die Elektrodenpaare jeweils mit einem Abstand von 2,5 mm angeordnet sind. Ein
polares Molekiil, das sich einem Elektrodenpaar auf Hochspannung (high voltage,
HV) néhert, passiert ein inhomogenes elektrisches Feld, welches umso stérker wird,
je naher das Molekiil den Elektroden kommt. FEin Molekiil in einem tieffeldsuchen-
den Zustand wandelt einen Teil der kinetischen Energie in Starkenergie (potentielle
Energie) um, die letztlich in der Spannungsversorgung abféllt. Bliebe die Spannung
eingeschaltet, wiirde das Molekiil hinter dem Elektrodenpaar ein abnehmendes elek-
trisches Feld passieren, die Starkenergie wieder verlieren und beschleunigt werden.
Der Nettoeffekt in der Geschwindigkeit wire dann null.

Schaltet man allerdings das Feld ab, bevor das Molekiil die Elektroden passiert und
das Feld wieder verlasst, dann gewinnt es die verlorene Energie nicht zuriick und ist
in Molekiilstrahlrichtung abgebremst geworden. Pro Elektrodenpaar verlieren die
Molekiile nur wenig kinetische Energie, so dass dieser Vorgang haufig wiederholt
werden muss, um Molekiile sehr langsam zu machen oder sogar zum Stillstand zu
bringen. In dem hier beschriebenen Experiment mit Ammoniak *NH; stehen uns
95 Elektrodenpaare zur Abbremsung zur Verfiigung.

Eine wichtige Grofe fiir das Mak der entzogenen kinetischen Energie pro Stufe oder
Elektrodenpaar ist der Phasenwinkel ¢. Dieser gibt an, in welcher Position z sich
das Molekiil in Bezug auf die Elektroden befindet (¢ = z7/L), wenn die Spannun-
gen umgeschaltet werden. Der Phasenwinkel ist im unteren Bild der Abbildung[2.10
aufgetragen. Die Position ¢p—=0° befindet sich genau zwischen dem geerdeten Elek-
trodenpaar und dem Elektrodenpaar auf +HV'.

Bei einem Phasenwinkel ¢ <0° wird das Molekiil effektiv beschleunigt. Fiir genau
¢ =0° ist der Nettoeffekt null, wihrend fiir positive Werte das Molekiil effektiv ab-
gebremst wird. Als synchrones Molekiil definiert man genau das Molekiil, fiir das

bei jedem Umschaltzeitpunkt der Phasenwinkel ¢y = ¢ konstant ist. Das synchrone
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Stark-Energie

Stark-Energie

S0 e

Phasenwinkel

Molektllstrahlachse z

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung eines Starkabbremsers, bestehend aus
den parallelen Elektrodenpaaren mit Radius R und Abstand L=2R+d. Die Elek-
trodenpaare sind immer abwechselnd geerdet und auf Hochspannung (£HV) ge-
schaltet. Im oberen Bild ist das erste Elektrodenpaar geerdet, wahrend im unteren
das zweiten Elektrodenpaar geerdet ist. Zwischen den Elektroden sind einige Linien
konstanter Feldstarke aufgetragen.

Zudem ist jeweils die Starkenergie als Funktion des Ortes auf der Molekiilstrahl-
achse z dargestellt. (Man beachte die Periodizitit von 2L.) Der Zeitraum, fiir den
die jeweilige Spannungskonfiguration bei einem Phasenwinkel von 53° fiir das syn-
chrone Molekiil eines Molekiilpakets eingeschaltet ist, wurde mit dickeren Linien
gekennzeichnet. [70)]

26



Kapitel 2. Grundlagen zu kalten Molekiilen

Molekiil soll pro Stufe also immer gleich viel kinetische Energie verlieren, wodurch
die Schaltzeiten im Abbremsprozess von Stufe zu Stufe langer werden.

Betrachten wir ein Molekiilpaket mit einer Geschwindigkeitsverteilung um das syn-
chrone Molekiil mit der Geschwindigkeit v = vy im Abbremser, dann werden die
schnelleren (langsameren) Molekiile im Paket dem synchronen Molekiil voraus eilen
(zurtick bleiben). Zu jedem Umschaltzeitpunkt erfahren die schnelleren (langsame-
ren) Molekiile einen grofseren (kleineren) Phasenwinkel und werden dementspre-
chend stérker (weniger stark) abgebremst. Dieser Vorgang entspricht einer longitu-
dinalen Fokussierung und wird als Phasenstabilitdt bezeichnet. Die Phasenstabili-
tat hangt vom Phasenwinkel des synchronen Molekiils ab und wird umso kleiner,
je ndher der Phasenwinkel dem Maximum von 90° kommt. Zur longitudinalen Fo-
kussierung im Abbremser kommt eine transversale Fokussierung fiir Molekiile in
tieffeldsuchenden Zustdnden hinzu, da das Feldminimum in transversaler Richtung
auf der Strahlachse liegt.

Ein weiterer Effekt im Starkabbremser ist die Zustandsselektivitéit. Sie bezieht sich
darauf, dass allgemein nur Molekiile in einem ganz bestimmten tieffeldsuchenden
Zustand phasensynchron abgebremst werden konnen. Andere Zustédnde haben einen
anderen Stark-Effekt und bediirfen daher anderer Schaltzeiten im Abbremsprozess.
Auch Molekiile in hochfeldsuchenden Zustdnden konnen allgemein nicht abgebremst
werden, da nach dem Earnshaw-Theorem kein Feldmaximum im freien Raum exi-
stieren kann, sondern immer an den Elektroden liegt. Hochfeldsuchende Molekiile
werden also defokussiert und kollidieren im Extremfall sogar mit den Elektroden.
Molekiile mit nur vernachléassigharem Stark-Effekt werden nicht abgebremst bzw.
sind unsynchron zu den Schaltzeiten und verlassen den Abbremser deutlich friiher.
Fiir “NH; wird also nur der X, v =0, |J, K >=|1,1 >, MK=-1 - Zustand effektiv
abgebremst, so dass die Experimente mit ausschlieflich einem einzelnen Quanten-

zustand von Ammoniak durchgefiihrt werden koénnen.
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Resonatoren & Wellenleiter

Der Begriff Resonator bezeichnet ein Bauteil oder allgemeiner ein System, das Re-
sonanzen besitzt. Eine Resonanz ist nichts anderes als eine Eigenschwingung, die
durch Energiezufuhr von aufsen angeregt wird und mit groferer Amplitude als alle

anderen Frequenzen schwingt. Resonatoren gliedern sich in zwei Teilbereiche:

1. Resonatoren fiir mechanische Schwingungen

2. Resonatoren fiir elektromagnetische Schwingungen

Ein eindringliches Beispiel fiir einen mechanischen Resonator und den damit ver-
kniipften Begriff der Resonanzkatastrophe ist die Tacoma-Narrows-Héangebriicke im
US-Bundesstaat Washington, die am 7.11.1940 durch starken Wind in eine Torsi-
onsschwingung geriet und schliefslich bei Anndherung an die Resonanz zerriss.

Ein Beispiel fiir einen elektromagnetischen Resonator sind Fabry-Pérot Interferome-
ter. Diese bestehen im Prinzip nur aus zwei hochreflektierenden planaren Spiegeln
in einem Abstand L. Gelangt Licht in das Interferometer, dann wird es zwischen den
beiden Spiegeln hin und her reflektiert, wobei die Anzahl der Reflexionen von der
Reflektivitit der Spiegel R abhéingt. Die haufigen Reflexionen fithren zu einer Uber-
lagerung des eingestrahlten Lichts mit sich selbst, wobei unter Vernachldssigung

eventueller Phasenspriinge bei der Reflexion

2
0= TWQLCOS@
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die Phasendifferenz ¢ in Abhéngigkeit vom Einstrahlwinkel 8, der Wellenldnge A und
dem Spiegelabstand L im Vakuum angibt. Phasengleichheit und damit konstruktive
Resonanz tritt fiir 6 = 2nw, n = 0,1,2,--- auf. Im Falle einer einzigen Reflexi-
on tritt destruktive Interferenz zwar nur bei § = (2+ 1)nm n = 0,1,--- auf, mit
zunehmender Reflektivitat der Spiegel, also unter Zunahme der sich {iberlagernden
reflektierten Teilwellen, tritt destruktive Interferenz fiir immer mehr Phasenunter-
schiede auf. Im Idealfall 100%iger Reflektivitdt verschwinden alle Teilwellen, die
nicht 6 =2nmw, n=1,2,--- erfiillen, durch destruktive Interfenz.

Offensichtliche Eigenschaft eines solchen Interferometers ist die Wellenldngenselek-
tivitdt. Wird der Einstrahlwinkel 0 = 6, festgelegt und der Abstand der Spiegel L
passend gewéhlt, dann fungiert das Interferometer als Filter fiir bestimmte Wellen-
langen A\, = 2L/n - cos .. Nur diese Wellenldnge des von einer Seite eingestrahlten
Lichts wird das Etalon passieren konnen. Eine weitere Konsequenz dieses Effekts
ist die Felderhohung, resultierend aus der konstruktiven Interferenz der Wellenlan-
ge A, innerhalb des Interferometers. Im Zusammenhang mit der Feldverstarkung
spricht man auch von Resonanz, wodurch das Interferometer zu einem Resonator
wird. Das Maf fiir die Erhéhung der Feldstédrke oder der Feldintensitit in einem
Resonator ist die Giite @). Diese gibt den Quotienten aus gespeicherter Energie und

Verlustleistung an:

0 gesp. Energie gesp. Energie
—w —

— WO . - . . . .
Verlustleistung verlorene Energie in einer Periode

(3.1)

mit der Resonanzfrequenz wy.

Die vorliegende Arbeit legt ihren Fokus speziell auf elektromagnetische Wellen im
Frequenzbereich von etwa 300 MHz bis 300 GHz, bzw. mit Wellenléngen von 1 m bis
1 mm, den sogenannten Mikrowellen, die hidufig nochmals in Radiofrequenzwellen,
Mikrowellen und Millimeterwellen unterteilt werden. Wie oben bereits diskutiert,
werden Resonatoren im Allgemeinen eingesetzt, um hohe Energiedichten definierter
Intensitétsverteilung zu erzeugen. Dieser Effekt wird auch in dem hier beschriebenen

Projekt genutzt, um ein moglichst starkes Mikrowellenfeld fiir die Fokussierexperi-

30



Kapitel 3. Resonatoren & Wellenleiter

mente zu erzeugen. Resonatoren fiir elektromagnetische Wellen lassen sich zunéchst
entsprechend ihrem Aufbau in zwei verschiedene Klassen einteilen:

offene und geschlossene Resonatoren. Zu den geschlossenen Resonatoren zéhlen die
Hohlraumresonatoren, die in ihrer einfachsten Ausfithrung aus einem rechteckigen
Hohlleiter bestehen und an den Stirnflichen leitend verschlossen sind. Hohlraumre-
sonatoren konnen auch zylindersymmetrisch oder kugelsymmetrisch sein.

Zu den offenen Resonatoren gehoren Fabry-Pérot Typus Resonatoren, wie sie in der
Mikrowellen-Spektroskopie haufig verwendet und in Abschnitt naher beschrie-

ben werden.

3.1 Theoretische Grundlagen zu Wellenleitern

Im Folgenden werden Grundlagen zur Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in
Wellenhohlleitern und Hohlraumresonatoren vorgestellt. Die Diskussion basiert zu
grofsen Teilen auf den Referenzen [71] und [72]. In den folgenden Abschnitten werden
zunachst die elektromagnetischen Felder in Hohlleitern diskutiert, um schlieflich un-
ter Beriicksichtigung der entsprechenden Randbedingungen Hohlraumresonatoren,
wie sie hier verwendet werden, zu beschreiben. Aufserdem werden offene Resonato-
ren diskutiert, die fiir zukiinftige Anwendungen in der Mikrowellen-Manipulation
polarer Molekiile wichtig sind.

Nehmen wir einen gleichméfigen, hohlen Metallzylinder aus einem idealen Leiter an.
Der Hohlraum ist mit einem Medium der Permeabilitdt p und der dielektrischen
Konstante e gefiillt. Unter Beriicksichtigung der Zeitabhéangigkeit des elektroma-
iwt

gnetischen Feldes e™* sehen die Maxwell-Gleichungen im Inneren des Zylinders
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folgendermafen aus:

VxE=i%B, (3.2)
C
- - . w =
V X B = —iue — F, (3.3)
&
V-B=0, (3.4)
V-E=0 (3.5)

Um das E- und B-Feld zu entkoppeln, wendet man den Rotationsoperator von links
auf die erste Maxwellsche Gleichung (3.2]) an:
V x <ﬁxﬁ>:i V x B.

w
C

Setzt man nun die zweite Maxwell-Gleichung (3.3)) auf der rechten Seite ein und
beriicksichtigt V x (ﬁ X /T) =V <6%T> — V24, so0 erhilt man
2

\Y <§E’)> —V’E = /LE% E.

Ohne Ladungsdichte innerhalb des Zylinders folgt

2 7 w? =
V°E + ) E=0.
Geht man genau umgekehrt in gleicher Art und Weise mit den ersten beiden Maxwell-

Gleichungen um, so erhélt man den Ausdruck fiir B:

25 w? =
VB+M€§B:O

Die beiden Ausdriicke kann man elegant zu

—

(v2 + “6%2) (g) =0 (3.6)

zusammenfassen. An dieser Stelle ist es hilfreich, die Zylindersymmetrie zu nutzen
und den Losungsansatz fiir E und B so zu wahlen, dass die transversalen Kompo-

nenten (X, y) und die longitudinale Komponente z voneinander separiert werden:

E (z,y,2,t) = E (x,y) et (3.7)

B (z,y,2,t) = B (z,y) e*** ", (38)
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Die Wellenzahl k ist ein noch nicht ndher definierter Parameter, der komplex oder
reell sein kann. Mit dieser z-Abhéngigkeit und der Einfithrung des transversalen

Laplace-Operators VZ = V2 — g—; vereinfacht sich die Gleichung 1' zur Wellen-

[V? + <ue°‘0)—22 — k2>} (g) = 0. (3.9)

Desweiteren ist es hilfreich, die E- und B-Felder in Komponenten parallel und or-

gleichung

thogonal zur z-Achse zu zerlegen:
E=E.+E ud B=DB.+B,. (3.10)
In Kombination mit der ersten Maxwellschen Gleichung (3.2)) erhélt man
(Ve+9.) x B+ E.) =i2 B+ B.).
c

Mit dem Einheitsvektor in z-Richtung Z wird deutlich, dass der Term
ﬁz X EZ = 68—52 x z = 0 wegféllt. Aulerdem konnen die restlichen Terme in solche

entweder parallel oder senkrecht zu 2z aufgeteilt werden:

€

615 X Et =1— B; und 62 X Et + 615 X Ez == ZE Et. (311)
C Cc

Vektorielles Multiplizieren von der linken Seite mit ﬁz liefert
V., X <§Z X eq> +V, X (6,5 X EZ> = z‘f V. x B;. (3.12)
c

Fiir die doppelten Kreuzprodukte gilt wie eingangs erwahnt:

V. x (ﬁz X Et) = V. (ﬁz : Et) - (ﬁz : ﬁz) - Ey,
ﬁz X (ﬁt X Ez) = ﬁt (ﬁz . Ez) — <6z . ﬁt> . Ez-
Auch hier fallen zwei Terme aufgrund des Orthogonalitatskriteriums weg

(V.- E,=0und V.-V, = 0) und damit ergibt sich aus Gleichung (3.12)

-

- . - (0E
V. x B, = —V?E, + V, (8@ ) : (3.13)

l

o | &

z
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Unter Verwendung der expliziten z-Abhéngigkeit des allgemeinen Losungsansatzes

(3.8) ergibt sich fiir den ersten Summanden der rechten Seite:

, 02 . ,
_V3Et — _@ (Et (x’y> eilkz 'Lwt) — k2Et.

Verfahrt man analog mit der zweiten Maxwell-Gleichung 1) und setzt E und B
nach (3.10)) ein, so ergibt sich die folgende Gleichung:

—

vt X Bt—l—Vt X BZ—I—VZ X Bt—l—VZ X Bz = —Z,ue— Et—i/LE— Ez;
c c
aufgeteilt nach Komponenten parallel und senkrecht zu Zz:

VZ X gt = —ﬁt X Ez — ZMGE Et. (314)
C

Die Gleichung ([3.14)) in (3.13)) eingesetzt liefert

. - 2 . o (OE
—i%VtXBz+N€CZ—2Et:k2Et+vt< Z)?

0z
unter Ausschluss von pie (w?/c2) — k2 = 0 und mit V, x B, = —¥2 X V,B. nach E,
aufgelOst:
4 1 - O, -
E=— V.2 ¥ xv,B, | . (3.15)
Me‘(‘:’—Q — k2 0z C

Diese ausschliefliche Abhéngigkeit des transversalen Feldes von axialen Komponen-
ten léasst sich auch fir Et bestimmen:

Die zweite Maxwell-Gleichung (3.3) unter Beriicksichtigung von Gleichung (i3.10)

liefert
— — — — 3 W = 3 w =
(Vt + VZ> X <Bt + Bz> = —iue — By —ipe — E,. (3.16)
c c
Anwenden von (ﬁz x ) von der rechten Seite, Auflésen der doppelten Kreuzprodukte

und Aufteilen auf Komponenten senkrecht und parallel zu ? fithrt zum Aquivalent

von Gleichung (3.13)):

L . (aB.
_ Z/I/GE vz X Et = —Vth -+ Vt (a ) . (317)
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Gleichung (3.10)), in die erste Maxwell-Gleichung (3.2) eingesetzt, liefert aufgeteilt
nach Komponenten parallel und senkrecht zu 2:

—

6,2 X Et = — _)t X E; —+ ZE Et. (318)
C

Die Kombination aus den Gleichungen (3.17) und (3.18)) fithrt fiir TE- und TM-
Felder, d.h. unter der Einschrankung pe (w?/c?) — k* # 0 auf

_ 1 _ OB, w. =
B, = AV ue—z X Vi E, | . 3.19
! ,ue“(j—j—kﬂ( oz +z,uecz>< ! ) ( )

Folglich reduziert sich der Losungsaufwand fiir die zwei-dimensionale Wellengelei-

chung 1) auf E, und B,, da sich die transversalen Felder E, und B, mithilfe der
Gleichungen (3.15) und (3.19) aus den axialen Komponenten bestimmen lassen.

Bisher wurden nur elektromagnetische Felder in zylindersymmetrischen Umgebun-
gen beschrieben. Hier soll nun der Einfluss der Oberflachen betrachtet werden.

Die Annahme, die Zylinderoberfliche sei ein idealer Leiter, fithrt zu Randbedingun-

gen
AxE=0 und
f-B=0,

an der Oberfldche S, wobei n = 71/ |7i| der Normaleneinheitsvektor auf der Oberfla-

che des Zylinders ist. Das bedeutet nichts anderes als

S S
(- B+ B)| =0=(-B)| .
S S
Fiir die erste Gleichung folgt direkt
E.|ls = 0. (3.20)

Das elektrische Feld in longitudinaler Richtung z muss an der Oberfliche verschwin-

den, also einen Knoten haben. Bei der zweiten Gleichung ist das Ergebnis nicht so
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offensichtlich. Das Einsetzen von B; nach Gleichung 1) liefert

1 . 0B, o
s - (vt Fipels x vth)

s pe‘;’—j— 0z c g
1 - OB,
pesy — k2 0z |4
<= n Vta =0
0z |g
o 90 0B.| 0 9B, 0
on 0z s_ 0z On |4 B

Die z-Abhéngigkeit nach Gleichung 1} fiihrt zu OB, [0z = ikB,. Damit ergibt
sich die Randbedingung fiir das Magnetfeld zu
OB,
on

— 0. (3.21)
S

Im Gegensatz zum elektrischen Feld ist die Bedingung an das magnetische Feld in
longitudinaler Richtung B. auf einer leitenden Oberfliche das Verschwinden seines
Gradienten entlang der Normalen. Die Feldlinien fiir konstante Werte des Magnet-

feldes stehen also senkrecht auf der Leiteroberflache.

Die Wellengleichung bildet mit den Randbedingungen fiir E. und B, (Glei-
chungen und ) ein Eigenwertproblem. Das bedeutet, dass fiir eine ge-
gebene Frequenz w nur bestimmte Wellenzahlen k& die Differentialgleichung mit den
Randbedingungen 16sen. Vice versa losen fiir feste k£ auch nur bestimmte Frequenzen
die Gleichung. Im ersten Fall spricht man von einem Wellenleiter, im zweiten Fall
handelt es sich um einen Hohlraumresonator. Die Randbedingungen an das E.-Feld
und das B,-Feld sind grundsatzlich verschieden und koénnen nicht iiberall gleich-
zeitig erfiillt werden. Konsequenterweise teilen sich die Felder in zwei Kategorien

auf:

1. Transversal Magnetisch (TM):
Es gilt iiberall B, = 0, mit der Randbedingung EZ| s =0.
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2. Transversal Elektrisch (TE):
Es gilt iiberall E, = 0, mit der Randbedingung %—%

s =0.

3. Transversal Elektro-Magnetisch (TEM):

Hierbei handelt es sich um den Sonderfall mit Ez = éz = (0 iiberall.

TEM-Wellen konnen sich nur in Koaxialkabeln und offenen Resonatoren ausbreiten.

3.2 Wellenleiter

Betrachten wir nun die Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle entlang eines
Wellenhohlleiters mit konstanter Querschnittsfliche. Mit der z-Abhingigkeit e™*?
einer Welle, die nur in —z-Richtung lauft, lassen sich die Gleichungen (3.15)) und

—

(3.19)) weiter vereinfachen. Fiir TE-Wellen (E, = 0 tiberall) gilt

E=-—2:xV,B, (3.22)
¥4 c
1 =8B, ik = =
By = ) Vi = 5 ViDz.
gl 0z v

—

(3.23)

Diesen Umformungen liegt 72 = ueﬁ—j — k? und die exponentielle z-Abhiingigkeit
nach Gleichung (3.8) zugrunde. Das transversale elektrische Feld aus Gleichung
(3.22) lasst sich mit Gleichung (3.23)) weiter vereinfachen zu

Et —_ — 7:' X Bt' (324)

Fiir die TM-Wellen fithren analoge Uberlegungen zu den folgenden beiden Aus-

dricken:

Et = ? vtEZ7 (325)
= w =
B, = “C—k 5 x B (3.26)

Die skalare Wellenfunktion ¢ mit ¢ = B, (EZ) fir TE (TM)-Wellen erfiillt die

zweidimensionale Wellengleichung

(Vi+9*) v =0 (3.27)
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mit
2
2 W 2

und den Randbedingungen fiir TE- bzw. TM-Wellen.

oy

" S:o und Y[, =0 (3.29)

Die Konstante 4? muss positiv sein, da sonst die (3.27) und die Randbedingung
(3.29) nicht gleichzeitig erfiillt werden kénnen. Fiir 42 < 0 wiire die Losung fiir ¢
eine Exponentialfunktion mit reellem Exponenten und dementsprechend nicht pe-
riodisch. In einem solchen Fall kénnen die Randbedingungen nur trivial (¢p = 0)
erfiillt werden.

Fiir 2 > 0 bilden die Losungen v, einen orthogonalen Satz zu den Eigenwerten
73, A =1,2,3, ... Diese unterschiedlichen Losungen werden Moden des Wellenleiters
genannt. Fiir eine bestimmte Frequenz w ergibt sich die Wellenzahl k in Abhéngig-
keit von A aus

2 w? 2

Eine sinnvolle Definition ist die sogenannte Grenzfrequenz

)

NG

Die Wellenzahl k lasst sich dann auch folgendermafsen beschreiben:

ky = —"%\/(,u2 — w2
c

W, =¢

Fir w > w, ist die Wellenzahl reell, das bedeutet, dass sich alle Moden 1), im
Wellenleiter ausbreiten. Sinkt die Frequenz unter die Grenzfrequenz (w < w.), dann
wird k) imaginér und die Moden werden geddmpft (vgl. Abbildung|3.1)). Eine weitere
Uberlegung gilt der Wellenléinge, die im Wellenleiter grundsitzlich gréfer ist als im

freien Raum bei gleicher Frequenz. Das bedeutet fiir die Phasengeschwindigkeit v,:

_c 1 - &
B Ve JI- (=) VEE
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Die Phasengeschwindigkeit ist also immer grofier als im freien Raum und wird spe-

ziell an der Grenzfrequenz sogar unendlich grofs.

IE|” IE|”

AV A

Z Z

W< W, W > W,

Abbildung 3.1: Geddmpfte und ungedampfte TE- bzw. TM-Welle in einem Wel-
lenleiter mit der Grenzfrequenz w, [72]

3.2.1 Zylindersymmetrische Wellenleiter

Betrachtung verdient nun der spezielle Fall eines Wellenleiters, der begrenzt wird
von einem runden Zylinder mit unendlicher Lénge, den wir als idealen Leiter, gefiillt
mit einem idealen Dielektrikum, annehmen. Aufgrund der Symmetrie ist es sinn-
voll, Zylinderkoordinaten p, ¢, z zu verwenden, wobei z entlang der Zylinderachse
orientiert ist. Die z-Abhéngigkeit des Feldes sei wie in Abschnitt Z(z) = e,
dann geniigt die Wellengleichung in Zylinderkoordinaten der Gleichung und
hat die Form
2

Wir nehmen die Losung 1 (p, ¢, z) = R(p)®(¢)e** an. Fiir eine stehende Welle in ¢-
Richtung und eine sich gleichzeitig in z-Richtung ausbreitende Welle 16st folgender

Ansatz die Differentialgleichung

V(p, @, 2) = Jon(Yimnp) cos (mg)e’™?,

wobei J,, die Besselfunktion erster Art und der Ordnung m ist. Fiir v,,, gilt die
Beziehung (3.28)). Die Uniformitét des Feldes in ¢-Richtung ist durch den Kosinus-

term gewéhrleistet. Es ist jedoch notwendig die Randbedingung radialer Richtung
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am Zylinderrand zu erfiillen, wie im Folgenden beschrieben wird.

Fir TE-Wellen gilt nach Gleichung (|3.29 g—i|R =0

S (YrmnP) _
95 =0 (3.31)
< J (ymnR) =0 (3.32)

Die erste Ableitung der Besselfunktion hat unendlich viele Nullstellen. Wir wollen
an dieser Stelle die Notation z/, . fiir die n-te Nullstelle der Ableitung der Bessel-
funktion J/ einfithren. Dann kénnen die 4, genauer bestimmt werden:

X
gt i (3.33)

Fir TM-Wellen gilt die Randbedingung v (p, ¢) |,=r = 0.

< Jn(YmnR) =0 (3.34)
Das bedeutet fiir die v, »:
xmn
Ymn = R

mit der nten Nullstelle der Besselfunktion mter Ordnung x,,,. Einige Werte fiir x,,,

und x,,, sind der Tabelle zu entnehmen.

TE-Wellen TM-Wellen

/ /

!
xml me xmg Tm1 Tm2 Tm3

m=0 3.832 7.016 10.173 2.405 5.520 8.654
m=1 1.841 0.331  8.536 3.832 7.016 10.173
m-—2 3.054 6.706  9.969 5.136 8.417 11.620

Tabelle 3.1: Tabelle mit Werten der nten Nullstelle !,
tionen J] (x) bzw. J,,(x) [73]

,, und x,,, der Besselfunk-

Die Randbedingungen (3.32)) und (3.34) haben mit den z,,, und 2/, unendlich
viele Losungen. Davon werden allerdings nur endlich viele auch ungedampft trans-

portiert, ndmlich die, fiir die die Wellenzahl k& (vgl. Gleichung (3.28))) rein reell ist.
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Das bedeutet jedoch, dass nach Gleichung sich nur solche Wellen einer be-
stimmten mn-Mode ungeddmpft ausbreiten konnen, deren Frequenz grofer ist als
die zugehorige Grenzfrequenz w, = c'\%g. Eine detaillierte Herleitung ist in Referenz
[73] zu finden. Die Abbildung bietet einen guten Uberblick iiber die Feldvertei-
lung fiir verschiedene Moden in Wellenleitern. Interessant fiir das hier beschriebene
Experiment ist im Zusammenhang mit dem Stark-Effekt das elektrische Feld, das
sowohl fiir die TMy;- als auch die TEy;-Mode ein zylindersymmetrisches Verhal-
ten zeigt. Im Falle der TMy;-Mode liegt ein uniformes elektrisches Feld in radialer
Richtung vor (Abbildung [3.2/A), wéhrend im Falle der TEg;-Mode das elektrische
Feld ein Maximum beim halben Radius sowie Knoten auf der Zylinderachse und
am Zylinderrand besitzt (Abbildung ). Bei den TE;;- und TMy;-Moden ist
die Zylindersymmetrie gebrochen. Im Fall der TE;;-Mode liegt ein Maximum des
elektrischen Feldes auf der Zylinderachse mit Knoten an der Zylinderoberflache vor
(Abbildung [3.2D). Das elektrische Feld der TM;;-Mode besitzt zwar ebenfalls ein

Maximum auf der Zylinderachse, es kommen allerdings noch zwei weitere in der

Néhe der Zylinderoberflache hinzu (Abbildung [3.2B).

3.3 Zylindersymmetrische Hohlraumresonatoren

Eine wichtige Klasse von Hohlraumresonatoren ist der zylindrische Wellenhohlleiter
mit geschlossenen Stirnflichen (siehe Abbildung . Unter der Annahme, dass
diese Stirnflachen aus einem idealen Leiter und flach sind sowie senkrecht auf der

Zylinderachse stehen, ergibt sich die z-Abhéangigkeit des Feldes zu
Asinkz + Bcoskz. (3.35)

Diese Abhéngigkeit entspricht dem Feld einer stehenden Welle und ist die direkte

Folge der reflektierenden Endflaichen. Nimmt man an, dass die Endflachen bei z = 0

und z = d liegen, dann kénnen die Randbedingungen nur mit k& = %T (mit [ =

0,1,2,...) erfiillt werden.
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Abbildung 3.2: Feldlinien des elektrischen und magnetischen Feldes in einem zy-
lindersymmetrischen Wellenleiter fiir ausgewdhlte TE- und TM-Moden. Rechts ist
der Querschnitt ldngs durch den Wellenleiter gezeigt, links die Querschnittsfliche
durch die Punkte ¢ und d.
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Fir TE-Felder fordert das Verschwinden von B, bei 2 =0 und z = d:

B, = (p, ¢)sin (Z%Z) [=1,2,.... (3.36)

Fiir TM-Felder geniigt folgender Ansatz den Bedingungen an £, = 0 bei z = 0 und
z=d:
l
E, = (p, ¢) cos (%) 1=0,1,2,.... (3.37)
Aus den Gleichungen ([3.15) und (3.19)) erhélt man die transversalen Felder:
TE-Moden:

E, = —j—;”? sin (Z%Z)z X Vb (3.38)
B, = ;—; cos (Z%Z) Vb (3.39)
TM-Moden:
E, = _I in (l”—’z> AT (3.40)
dn? d
B, = Zé‘;" cos (%Z) 2 % V. (3.41)

Den Randbedingungen an den Stirnflachen des Resonators ist damit Geniige getan,
allerdings bleibt das Eigenwertproblem (vgl. Gleichung (3.27))). Im Gegensatz zu
Gleichung ((3.28)) lautet die Konstante vy nun

U (LAY

Fiir jeden 1-Wert legt der Eigenwert 73 eine Eigenfrequenz w?, fest, die wir im

Folgenden als Resonanzfrequenz bezeichnen:

Vi + <%T>2] : (3.42)
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;,/"T_

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung eines zylindersymmetrischen Hohlraum-
resonators [71].

Fiir unseren Zylinder mit Radius R und Hohe d (vgl. Abbildung lautet die

allgemeine Losung der Wellenfunktion in Zylinderkoordinaten:

V(s @) = I (Ymnp) cos M. (3.43)

Jm steht fiir die Besselfunktion erster Ordnung. Das 7,,, bestimmt sich aus der
Randbedingung in radialer Richtung analog zu Abschnitt [3.2}
Fir TE-Wellen folgt:

mn = 3.44
g i (3.44)
Fir TM-Wellen ergibt sich v zu
xmn
g = (3.45)

Einige Werte fiir z,,, und /,,, sind der Tabelle [3.1] zu entnehmen. Durch Einsetzen
der v, in Gleichung (3.42)) erhalten wir die Resonanzfrequenzen im TE- respektive
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TM-Fall:

c x2 P2 .
Wl = iV + 7 fur TE-Wellen (3.46)

und (3.47)

Wt = —— \/ L + Fr fiir TM-Wellen (3.48)

Damit befinden wir uns nun in der Lage, die Felder und Resonanzfrequenzen in-

nerhalb eines jeden zylindersymmetrischen Resonators bestimmen zu kénnen. Die
Modenstruktur in zylindersymmetrischen Resonatoren unterscheidet sich von zy-
lindersymmetrischen Wellenleitern (siehe Abbildung [3.2)) nur in der longitudina-
len Richtung z, da die Randbedingungen und das Eigenwertproblem fiir den rein
transversalen Teil den gleichen Ursprung haben. In der longitudinalen Richtung je-
doch kommen aufgrund der zusétzlichen Randbedingung, je nach Resonanzfrequenz,

Knoten hinzu.

3.4 Offene Resonatoren

Eine weitere Klasse von Resonatoren fiir elektromagnetische Strahlung sind die of-
fenen Resonatoren. Ein viel verwendeter Vertreter ist der sphérische Resonator vom
Fabry-Pérot-Typ, wie er in der Mikrowellenspektroskopie benutzt wird. Er soll im
Folgenden néher charakterisiert werden. Die elektromagnetische Feldverteilung in
einem solchen offenen, sphérischen Resonator wird durch TEM-Moden beschrie-
ben(s. auch Abschnitt [3.1).

Offene, sphérische Resonatoren haben den Vorteil gegeniiber geschlossenen Resona-
toren, dass sehr hohe Giiten () im Bereich von 80000-100000 moglich sind, so dass
hohe Feldstéarken erzeugt werden konnen. Dafiir sind die Wahl des Resonatortyps
(konfokal, semi-konfokal, nahe-konfokal) sowie seine geometrischen Abmessungen
und, wie bei den geschlossenen Resonatoren auch, das verwendete Reflektormate-

rial von Bedeutung. Die geometrischen Abhéngigkeiten verschiedener sphérischer
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Reflektoren vom Fabry-Pérot-Typ wurden bereits eingehend in der Literatur dis-
kutiert [74H77]. In Abbildung [3.4ist ein zweidimensionales Stabilitdtsdiagramm fiir
verschiedene Resonatortypen dargestellt. Die Achsen sind mit den reflektorspezi-
fischen Parametern g; und g, bezeichnet, wobei sich die Nummerierung auf die
beiden Reflektoren bezieht [74] [76]. Reflektoren mit identischen Kriimmungsradien
werden durch die Diagonale beschrieben, konfokale und konzentrische durch hyper-
bolische Linien. Dunkle Regionen beschreiben instabile Resonatoren, die besonders
hohe Beugungsverluste aufweisen. Der exakt konfokale Resonator (mit zwei sphéri-
schen Reflektoren vom Kriimmungsradius &' bei einem Abstand d = V') befindet sich
in der Mitte des Diagramms. Es wird deutlich, dass dieser direkt an zwei instabile
Regionen angrenzt. Daher ist es empfehlenswert, anstelle dieser, eine nahe-konfokale
Reflektoranordnung zu wéhlen (im Diagramm durch ein Kreuz gekennzeichnet), in
der der Reflektorabstand d etwas von ihrem Kriimmungsradius b’ abweicht, und die
zudem ausreichend von den instabilen Regionen entfernt ist. Alternativ ist auch
ein semi-konfokaler Resonator mit einem ebenen und einem sphérischen Reflektor
mit 2d = b’ denkbar, der das doppelte Modenvolumen in Bezug auf einen gegebe-
nen Reflektorabstand d aufweist. Allerdings werden auch die Anforderungen an die
Ausgangsleistung der speisenden Mikrowellenquelle grofser. Fiir das Erreichen sehr

hoher elektrischer Felder ist ein fast-konfokaler Aufbau daher vielversprechender.

Die Verluste in offenen, sphérischen Resonatoren setzen sich zum einen aus Ohm-
schen Verlusten an den Spiegeloberflichen und zum anderen aus Beugungsverlusten
an den Reflektoren [78] zusammen. Um die Ohmschen Verluste zu reduzieren, wird
auf Materialien mit hoher elektrischer Leitfahigkeit wie beispielsweise Kupfer zu-
riickgegriffen. Die Beugungsverluste konnen durch die richtige Wahl der Resonator-
geometrie minimiert werden [78]. Hierbei muss besonders darauf geachtet werden,
dass die Reflektoren bezogen auf ihren Abstand zueinander ausreichend grof sind.
Werden die entsprechenden Anforderungen beriicksichtigt, so sind, wie bereits er-

wahnt, fiir offene Resonatoren sehr hohe Giiten und damit sehr hohe Feldstéarken
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moglich, die fiir weitere Experimente zur Mikrowellenmanipulation polarer Molekii-

le bedeutend sein konnen.

Die Feldverteilung einer in Y-Richtung linear-polarisierten Mikrowelle ist durch

Gleichung ([3.49)) gegeben [78]:

Ey(r,t) =€y UUN cos(wt + ¢) (3.49)
0
mit
2 _ 8P0Q0Ugﬁ o 4P0QLU3
v = WCEO(]- + 5)2 B We€o <35O)
und
Qo= (1+0)Qr = 2Qr. (3.51)

[ ist der sogenannte Kopplungskoeffizient, der bei kritischer Kopplung gleich eins
gesetzt werden kann. Py ist die Eingangsleisung, 3y, das sogenannte loaded @), (d.h.
inklusive Kopplungseffekte), und w, die verwendete Resonanzfrequenz des Resona-

tors. Uy wird durch Integration iiber das gesamte Resonatorvolumen definiert.

Fakt man die Gleichungen (3.49)) bis (3.51)) zusammen, so erhélt man

PQr

We€o

Ey(r,t) =2 U(r)cos(wt + ¢). (3.52)
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U(r) beschreibt die relative Feldverteilung, also das Modenmuster einer TEM,,;, Mo-
de, die sich zwischen den Reflektoren eines nicht-konfokalen Resonators ausbreitet,
wobei die beiden Reflektoren denselben Radius mit der Kriimmung & sowie den

Abstand d voneinander haben:
2

2z£’(z)) + %q + @pi(2)]cos(lp).  (3.53)

Upiq(1, @, 2) = UgRyiy(r, 2)cos[kz(1 +
Von besonderem Interesse sind die Fundamentalmoden TEMg, mit p = = 0. Fiir
diese wird Gleichung signifikant vereinfacht. Der komplette Satz an Gleichun-
gen, der benétigt wird, um U(r) und damit Ey(r,t) fir beliebige Werte von p, 1
und ¢ zu berechnen, findet sich in Ref. [78]. Hier liegt der Fokus auf den Funda-

mentalmoden mit p =1 = 0:

0 r
Ry(r,z) = Roo(r,2) = R(r, 2) = 50 -exp(—wl(z))2,
wo
bl = £ o) = arceos( 1),
k2w’ (2)wp?
/ R
b(z) = 4z ’
1+g 2z ,1—g
/ 2 g2 £2N2
S =u  Zplg
w/? _ 2("}02
s 1_'_g7
/
A
2 _ 1 42
wo ot g,
2T
k= —.
A

Zusammengefasst liefern diese Gleichungen einen Ausdruck fiir die relative Feldver-

teilung einer TEMo,-Fundamentalmode Ugg,(r, ¢, 2):

U00q<r7¢7 Z) =Up-

Wo

(3.54)
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Abbildung zeigt Gaufprofile der Feldamplitude U/Up in einem nahezu konfo-
kalen Resonator. r/wy beschreibt den Abstand von der Resonatorachse, wihrend
y/(d/2) die Entfernung von der Resonatormitte entlang der Resonatorachse wie-
dergibt. Fiir die Manipulation der Bewegung polarer Molekiile mittels Mikrowel-
lenstrahlung ist neben der Grofe des elektromagnetischen Feldes insbesondere die
Grolse seiner Gradienten bedeutend, die sich aus dieser Darstellung gut erkennen
lassen: In der Mitte des offenen Resonators sind die Gradienten des elektrischen

Feldes fiir eine T'EM,,;,-Grundmode am grofiten.

Abbildung 3.5: Knotenfreie Feldamplitudenprofile des Fundamentalmodus eines
nahezu konfokaler Resonators mit sphéarischen Reflektoren zirkularer Apertur. Der
Abstand zur Resonatorachse wird durch r/wy, die Entfernung von der Resonator-
mitte mit y/(d/2), beschrieben [74].

Neben den hohen Giiten und damit hohen Feldstérken bietet fiir einige Anwen-
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dungen auch das offene Design einen Vorteil fiir offene gegeniiber den geschlossenen
Resonatoren. Beispielsweise sind so in der Mikrowellenspektroskopie Doppelreso-
nanzexperimente, die entweder einen Laser oder eine weitere Mikrowellenquelle be-
notigen, moglich. Fiir die Mikrowellenmanipulation polarer Molekiile, wie sie in
dieser Arbeit vorgestellt wird, kdnnen so im Prinzip polare Molekiile nicht nur mit
Mikrowellenstrahlung gefangen, sondern auch durch Detektionsmethoden aufgrund

des offenen Aufbaus nachgewiesen werden.

3.5 Experimentelle Realisierung einer Mikrowellen-

linse

Ziel des Experiments ist es, Ammoniakmolekiile in AC-hochfeldsuchenden Zustén-
den zu fokussieren. Die Bedingung an das elektrische Feld fordert ein Feldmaximum
des transversalen Teils auf der Molekiilstrahlachse. Insbesondere die TE;;-Mode
(siehe Abbildung und Abschnitt innerhalb eines zylindersymmetrischen
Wellenleiters liefert die passende transversale Feldverteilung. Ein Resonator bietet
zusitzlich die Eigenschaft der Feldiiberhohung bei Resonanzfrequenzen. Kombiniert
man die beiden Voraussetzungen, so zeigt sich, dass ein zylindersymmetrischer Hohl-
raumresonator mit der Mode TE;y; gut fiir die geplanten Experimente geeignet zu
sein scheint. Aus experimentellen Griinden betreibt man Resonatoren haufig in der
Néhe ihrer Grundmode. In dem hier beschriebenen Experiment findet die TEq9-
Mode Verwendung, deswegen wollen wir uns im Folgenden darauf beschrénken.

Fiir eine moglichst starke Wechselwirkung zwischen dem elektromagnetischen Feld
und den Molekiilen ist neben der Feldstdarke die Frequenzverschiebung A zwischen
der Resonanz im Resonator und der Ubergangsfrequenz im Molekiil (siche Gleichung
die wichtigste Grofe. Dieser Frequenzunterschied wird haufig als Verstimmung
(engl. detuning) bezeichnet. Bei der Wahl des passenden detuning ist zu beachten,

dass kleine Werte zwar eine grofse Wechselwirkung mit den Molekiilen bewirken, zu
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kleine Werte allerdings Ubergiinge vom symmetrischen (antisymmetrischen) in den
antisymmetrischen (symmetrischen) Zustand |1, 1,a) < |1, 1, s) induzieren konnen
und somit zu Verlusten fithren. In dem der Arbeit zu Grunde liegenden Experiment
haben wir den Resonator daher so entworfen, dass die Grundmode in Bezug auf die
Molekiilresonanz bei v = 23694 MHz um etwa 50 MHz verschoben ist. Fiir einen
Durchmesser von 7,41 mm bewirkt eine Ungenauigkeit von 0,01 mm eine Frequenz-
verschiebung der TE;;5 Mode um 32 MHz. Damit sind die Anforderungen an die

Genauigkeit in der Fertigung enorm hoch. Die beiden Moden mit den niedrigsten

TE 14 - Mode

D =0°

@ =90°

Abbildung 3.6: Feldstirken des transversalen elektrischen Feldes in Abhéngig-
keit vom Ort im Resonator. Abgebildet sind zwei reprasentative Moden, die TE;5-
(links) und die TEy14-Mode (rechts). Bei Einkopplung einer linear polarisierten Mi-
krowelle treten zwei Extremfélle ein:

In der Ebene entlang der Polarisationsrichtung (¢=90°) sind die Gradienten des
Feldes am kleinsten, in der Ebene senkrecht zur Polarisationsebene am grofsten

(0=0°).

Resonanzfrequenzen (TE;15 23765 MHz und TE;q14 24153 MHz) sind in Abbildung
[3.6] dargestellt. Aus experimentellen Griinden, die in Kapitel [5.I] ndher beschrieben
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sind, werden im gewahlten Aufbau nur Moden mit geraden [ unterstiitzt. Obwohl
der Resonator zylindersymmetrisch ist, folgt die Feldverteilung fiir die TE;;,-Mode
nicht dieser Symmetrie. In der Schnittebene, gebildet aus der Verldngerung der
Antenne und der z-Achse (¢=90°), ist das elektrische Feld an den Rédndern des Re-
sonators deutlich grofer als in der Ebene senkrecht dazu (¢=0°) (Abbildung [3.6).
Die Folge sind unterschiedlich hohe transversale Feldgradienten in unterschiedlichen
Raumrichtungen, die mafsgeblich die Fokussierleistung beeinflussen. Die Linse be-
sitzt also keinen Fokuspunkt, sondern eine Fokusellipse. Genauere Angaben zum
tatséchlich realisierten Resonator, dem experimentell gewéhlten detuning und den

Resonanzfrequenzen sind in Kapitel zu finden.
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Trajektorienrechnung

Die Berechnung von Trajektorien von Ammoniakmolekiilen in der Mikrowellenlin-

se ist insbesondere wichtig, um die passenden Parameter fiir das reale Experiment

einzugrenzen. In diesem Abschnitt werden die Grundlagen fiir die Simulation des

Fokussierexperiments dargelegt.

Die Krafte des elektromagnetischen Feldes auf die Ammoniakmolekiile in der zylin-

dersymmetrischen Mikrowellenlinse koénnen mit den Newtonschen Bewegungsglei-

chungen berechnet werden [79]:

p—pd*=—
m
und
. . 1
Pp+2pp = ———
mp
und

2 =
m

L undcii—W:
z

o L dWsiarkac

p—pp = m o dp
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und
1 dWsiarkac 1 dWsiark,ac OF

5 — oMY — oo . 4.
& m dz m dFE 0z (4.3)

E bezeichnet hier den Betrag des gesamten elektrischen Feldes, also

E=\JIB 2 1B, + B2 = \|E )2 + |Bol2,  da B0,

Die Ableitung der AC-Starkenergie aus Gleichung ([2.13]) nach der Feldstérke ergibt:

2
MK
AW stark,ac _ 4 <'u2J(J+1)> B

T = — =, (4.4)
T T (MEzj(JH))
damit folgt aus den Gleichungen , und
MK 2 E
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T e (i 49
7T (:“E2J(J+1)>
2
MK
1 (mthe) B oop "
mp | wr )2 99 g |
7T <ME2J(J+1))
2
MK
1 (M ) E  oE
PR 2J(J+1) 8_ (47)

m 2 0z
A2 MK
\/T + (“EQJ(JH))

Fir Molekiile in DC-tieffeldsuchenden Zustédnden ist das Vorzeichen hier positiv
und fiir Molekiile in DC-hochfeldsuchenden Zustédnden negativ. Diese Gleichungen
lassen sich fiir bekannte elektrische Feldverteilungen 16sen. Fiir den in diesem Expe-
riment verwendeten Hohlraumresonator wird die Verteilung des elektrischen Feldes
nach Gleichung mit der Resonanzfrequenz nach Gleichung bestimmt.
Die Berechnungen hierfiir wurden mit dem Computerprogramm MATHEMATICA
ausgefiihrt. (Der Quellcode findet sich im Anhang.) Die Ergebnisse der Trajektori-
enrechnung werden in Kapitel [6.2] zusammen mit den experimentellen Ergebnissen

gezeigt.
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Experimenteller Aufbau

Detektion

MW-Linse

Diise e LB e
= «3 % Starkabbremser UV-Laser (REMPI)

Skimmer

Abbildung 5.1: Der experimentelle Aufbau (schematische Darstellung).

Die Abbildung zeigt eine schematische Darstellung (mit verzerrten Léngenver-

héltnissen) der im Experiment verwendeten Molekiilstrahlapparatur. Der gesamte

Aufbau ist in eine Vakuumkammer eingebaut und wird iiber zwei Turbomoleku-

larpumpen (TMU 501 und TMU 1001, Pfeiffer Vakuum) auf den Arbeitsdruck

2 — 4 -107® mbar gebracht. Der gepulste Molekiilstrahl mit einem Volumenan-

teil von etwa 5% Ammoniak *NH; in Xenon als Trigergas wird mit einer Diise

(General Valve Series 9) mittels Uberschallexpansion erzeugt (siche Kapitel .
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Die Diise wird mit fliilssigem Stickstoff auf -70°C gekiihlt, so dass die Molekiilpa-
kete im resultierenden Strahl eine Geschwindigkeit in longitudinaler Richtung von
rund 280 m/s besitzen. Der Skimmer dient als differentielle Pumpstufe und trennt
die Kammer in einen vorderen Bereich (Quellbereich), in dem ein deutlich héherer
Druck vorherrscht, sowie einen Detektionsbereich, in dem sich der Starkabbrem-
ser, die Mikrowellenlinse und die Detektionszone befinden. Aufserdem gelangen nur
Molekiile mit niedrigen transversalen Geschwindigkeiten durch den Skimmer in die
Detektionskammer. Nach dem Skimmer passieren die Molekiile einen Hexapol, der
fiir solche im DC-tieffeldsuchenden Zustand wie eine positive Linse fungiert und
sie auf die Eintrittséffnung des Starkabbremsers fokussiert. Im Abbremser wird ein
ausgewahlter Teil der Molekiile sowohl transversal zusammengehalten als auch in
longitudinaler Richtung abgebremst (siehe Abschnitt zum Funktionsprinzip des
Starkabbremsers). Direkt hinter dem letzten Elektrodenpaar des Starkabbremsers
befindet sich in einem Abstand von etwa 3 mm die Mikrowellenlinse (sieche auch
Abbildung |5.2)). Die Detektionszone schlieft sich an die Mikrowellenlinse an (siehe
Abbildungen und . Der genaue Detektionsmechanismus ist in Kapitel

naher beschrieben.

5.1 Mikrowellenlinse

Die Mikrowellenlinse ist ein Kupferrohr mit einem Innendurchmesser von (7,41 +
0,02) mm, einem Aufendurchmesser von 20 mm und einer Lénge von 120 mm.
Sie wird von einer Kupferkappe auf der Detektionsseite und einer Kupfer/Wolfram-
Kappe (80% Cu zu 20% W) auf der Seite des Starkabbremsers verschlossen (siehe
Abbildung . Das Kupfer/Wolfram-Gemisch wird verwendet, um Uberschlige zu
den auf £10 kV liegenden Hochspannungselektroden des Abbremsers zu vermeiden
(siche Kapitel . Um einen Mikrowellenresonator mit hoher Giite sicherzustel-
len, bietet sich Kupfer mit seiner hohen elektrischen Leitfihigkeit (o = 58 - 10°

A/(Vm)) als Material an. Auf Grund seiner geringen Hérte (Mohs-Hérte: 3,0) und
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NN glrfu

Abbildung 5.2: Bild vom Eingang
des Resonators mit den letzten Ab-
bremserstufen. Der Abstand zwischen
dem letzen Elektrodenpaar des Ab-
bremsers und der Mikrowellenlinse
betragt rund 3 mm.

Abbildung 5.3: Bild vom Ausgang
des Resonators inkl. der Elektroden-
anordnung fiir die Detektion. Der Ab-
stand zwischen der Endkappe und
dem ersten Elektrodenpaar der De-
tektionszone betrdgt rund 3 mm.

des niedrigen Schmelzpunktes (Ts = 1084,4°C) ist Kupfer allerdings besonders
anfillig fiir elektrische Uberschlige. Wolfram hingegen ist extrem hochschmelzend
(T's = 3422°C) und hart (Mohs-Héarte: 7,5), also hervorragend fiir Hochspannungs-
experimente geeignet.

Die beiden Kappen wurden gedreht und haben jeweils ein kleines Loch von 3 mm
Durchmesser, um den Molekiilstrahl hindurch zu lassen (siehe Abbildung[5.4). Die
Auftenseite, die den Hochspannungselektroden des Starkabbremsers zugewandt ist,
wurde zusétzlich poliert, so dass das weiche Kupfer und damit die Uberschlagsnei-
gung deutlich reduziert werden konnte.

Der Lochdurchmesser (3 mm) ist deutlich kleiner als die Wellenlédnge der verwende-
ten Mikrowellenstrahlung (A/2=6.31 mm), somit ist der daraus resultierende Gii-

teverlust des Resonators vernachléssighar. Mit der Angabe der Giite aus Tabelle
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Abbildung 5.4: Bild des Resonators in Einzelteilen; bestehend aus: Kupferkappe

(links), Kupfer-Hohlleiter mit Schraubgewinde und einer Kupfer/Wolfram-Kappe
(rechts).

Mode TEqy; | vges in MHz | FWHM | Giite ()7, | Einkopplung | detuning
1=2 23765 4.5 MHz 5280 98% 71 MHz
1=4 24153 7,0 MHz 3450 95% 459 MHz
1=6 24778 6,0 MHz | 4130 95% 1084 MHz
1=8 25635 6,0 MHz | 4270 70% 1941 MHz

Tabelle 5.1: Eigenschaften der resonanten TE-Moden in der Mikrowellenlinse.

kann die maximale Feldstirke Ey der TE;;5-Mode im Resonator abgeschatzt
werden. Fiir die gespeicherte Energie des Feldes gilt:

1
W = 560331/,

mit dem Resonatorvolumen V = 7r?d und der Dielektrizititskonstante ¢, = 8.8542-
1072 C?/(Jm). Unter der Annahme, dass die Verlustleistung genau der eingespeis-
ten Leistung P, entspricht, kann die Gleichung ([3.1)) umgestellt werden zu

.P
W:Q In.

w112

Lost man diese Gleichung nach der maximalen Feldstéirke Ey auf, dann erhélt man

2Q 1Py,
By = ) 29ulm
1260V

Mit den Werten aus Tabelle[5.Iund einem effektiven Radius, der aus den Absténden

(5.1)

der einzelnen Resonanzfrequenzen bestimmt wurde (r.;y = 7.437/2 mm), erhlt
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Abbildung 5.5: Hier ist der Quotient aus reflektierter Leistung geteilt durch die
eingespeiste Leistung Pr /P (bzw. der Quotient aus eingekoppelter und eingespeister
Leistung Pgx /P=1-Pg/P) iiber der Frequenz dargestellt. An den Peaks, bei denen
die reflektierte Leistung gegen null geht, kann man deutlich die Resonanzfrequenzen
erkennen. Die interessanten Gréfsen der Resonanzen sind in Tabe]]e@ dargestellt.

man fiir die maximale Feldstérke bei P, = 6,5 Watt:

By =141 7 (5.2)
cm

Die Mikrowellenstrahlung wird kapazitiv iiber den Innenleiter eines Koaxialkabels
eingekoppelt. Diese Antenne aus vergoldetem Nickel ragt genau in der Mitte des
Resonators in die Kavitdat und ist bei einem Durchmesser von nur 0,4 mm etwa 5,5
mm lang. In Abbildung[5.4]ist das Loch zur Einkopplung deutlich sichtbar. Die Ab-
messungen sind wichtig fiir eine effektive Einkopplung und ein hohes ), allerdings
ziehen sie auch einige negative Konsequenzen nach sich. Die Antenne ist ein Hin-
dernis fiir den Molekiilstrahl, da sie weit iiber die Zylinderachse hinausragt. (Der

Durchmesser des Resonators betragt nur 7,41 mm.) Alternative Einkopplungsme-
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thoden, z.B. iiber einen Hohlleiter, sind jedoch zu aufwendig fiir den hier verwende-
ten Hohlraumresonator und haben noch zusétzliche Nachteile. Ein weiterer Effekt,
der durch die Antenne hervorgerufen wird, ist das Verschwinden aller TE;;;-Moden
mit ungeraden [. Die Antenne ist im Prinzip ein idealer Leiter und fordert somit
einen Knoten des elektrischen Feldes genau bei z=Resonatorlinge /2. Da Moden mit
geraden [ genau dort ein Maximum aufweisen, werden sie maximal gestort. Moden
mit geradem [ besitzen genau bei z—Resonatorlinge/2 einen Knoten, erfiillen die
Randbedingung und werden nicht gestért. Abbildung zeigt einen Frequenzscan
iiber die Resonanzen und verdeutlicht die in Tabelle gegebenen Werte.

Der elektronische Aufbau (Abbildung fiir die Mikrowellenfokussierexperimente
ist der Folgende: Die Mikrowellenstrahlung wird mit einem Mikrowellengenerator
(SMR 27, Rhode & Schwarz; Frequenzbereich 1 kHz - 27 GHz, max. Ausgangslei-
stung W=1000 mW) (Abbildung m, 1) erzeugt. Sie passiert einen vom Messrechner
gesteuerten Hochgeschwindigkeitspindiodenschalter ((SFB-0526, Sierra Microwave),
2) und wird im Anschluss mit einem speziellen Festkorperverstérker (Kuhne Elek-
tronik, modifizierter KU 2410A fiir 23,694 GHz, 4) mit einer maximalen Ausgangs-
leistung von 40 dBm (10 Watt) verstérkt. Bedingt durch Verluste in den zufithren-
den Kabeln, der Vakuumdurchfiihrung und den weiteren Bauteilen (sieche Abbildung
betragt die maximale Eingangsleistung in den Resonator circa 6,5 Watt. Bei
resonant eingekoppelter Leistung kann je nach Einkopplung die komplette Leistung
ins Mikrowellenfeld gespeist werden. Bei nicht resonanten Frequenzen wird die Lei-
stung reflektiert und am Zirkulator (SMC1826, SMT, 5) iiber den dritten Ausgang
zunéchst durch einen regelbaren Abschwécher ((AF868-10, Advanced Technical Ma-
terials), 6) und dann auf eine Detektordiode (8473C Agilent, 7) geleitet. Der Aufbau
ldsst eine permanente Kontrolle der Einkopplung, also der Resonanzfrequenz, iiber

ein Oszilloskop (TDS 220, Tektronix, 8) zu.
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Abbildung 5.6: Schematische Darstellung des Aufbaus der verwendeten Mikro-
wellenelektronik: 1: Mikrowellensignalgenerator 1 kHz - 27 GHz (SMR 27, Rohde
& Schwarz), 2: Pindiodenschalter SPDT (SFB-0526, Sierra Microwave), 3: 50 Ohm
Abschluss, 4: Leistungsverstiarker (MKU-2410 A, Kuhne Elektronik), 5: Zirkulator
18-26 GHz (SMC1826, Sierra Microwave), 6: regelbarer Abschwécher 14-26 GHz
(AF868-10, Advanced Technical Materials), 7: Detektordiode 10 MHz - 26,5 GHz
(8473C, Agilent), 8: Oszilloskop (TDS 220, Tektronix)

5.2 Detektion von Ammoniak

Die Ammoniakmolekiile werden mit Hilfe des sogenannten 241 REMPI-Prozesses
detektiert. REMPI steht fiir ,, Resonance enhanced multi-photon ionisation’, also re-
sonanzverstarkter Multiphotonenionisierung, und bedeutet, dass mit zwei Photonen
einer Lichtquelle das Molekiil aus dem Grundzustand X in den elektronisch ange-
regten B-Zustand tiberfiihrt und danach mithilfe eines dritten Photons der gleichen
Lichtquelle ionisiert wird (Abbildung . Das entstandene Ion wird anschliefsend

mittels Flugzeitmassenspektrometrie (time-of-flight, TOF) detektiert.

Die fiir Multiphotoneniibergénge erforderlichen Leistungsdichten werden mit ei-
nem Farbstofflaser, der von einem Nd-YAG-Laser gepumpt wird, im nahen Ultravio-
lett bei 317 nm erzielt. Neben der hohen Detektionsausbeute ist der Vorteil dieser
Methode die Moglichkeit, die Ammoniakmolekiile in hochfeldsuchenden bzw. in tief-
feldsuchenden Zustanden selektiv zu detektieren. Die Molekiile im symmetrischen,
hochfeldsuchenden |J; K, s) para-Grundzustand werden wegen der Symmetrieerhal-
tung bei Zweiphotonenprozessen in verschiedene Rotationszusténde des ebenfalls

symmetrischen v=4 - Vibrationszustands im angeregten elektronischen B-Zustand
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2+1 REMPI

»

A

B(v = 5)
B(v=4)

Abbildung 5.7: Sche-
matische Darstellung des
241 REMPI - Prozesses 4
im Ammoniakmolekiil (mit
verzerrten Energieabstédnden
zur besseren Visualisierung)
[8()] v=0;J=K=1____|

tiberfithrt und anschliefend mit einem dritten Photon ionisiert (siche Abbildung
[5.7). Die Molekiile im antisymmetrischen tieffeldsuchenden |1, 1, a)-Zustand wer-
den iiber Rotationszustidnde des antisymmetrischen Zwischenniveaus B (v, = 5) io-
nisiert. In Abbildung ist das rotationsaufgeléste REMPI-Spektrum fiir “NH;
im antisymmetrischen, tieffeldsuchenden |J, K) = |1, 1)-Grundzustand mit und oh-
ne elektrisches Feld gezeigt. Die beiden Messungen sind direkt hinter dem Stark-
Abbremser aufgenommen worden. Gut zu erkennen ist insbesondere der fokussie-
rende Effekt auf Molekiile in DC-tieffeldsuchenden Zusténden durch die Felder im
Starkabbremser. Fiir die Detektion im Experiment findet der stirkste Ubergang mit

Viaser = 16008,6 cm ™! Verwendung.
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Abbildung 5.8: Rotationsaufgeléstes REMPI-Spektrum fiir **NH; sowohl mit fo-
kussierenden Feldern im Abbremser (unten), als auch ohne elektrische Felder (oben).
Der Ionisationskanal ist der X (v = 0) — B(v = 5)-Ubergang. Das Niveau Jx aus
dem die Molekiile angeregt werden ist iiber den jeweiligen Peaks fiir den feldfreien
Fall angegeben. Das mit einem Stern gekennzeichnete feldfreie Maximum lésst sich
nicht eindeutig zuordnen. Es ist jedoch eindeutig ein hochfeldsuchender Zustand,
der moglicherweise von héheren v- oder J-Zustanden herriihrt. Fiir die spatere De-
tektion wird der mit einem Pfeil gekennzeichnete Ubergang verwendet.
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Ergebnisse

6.1 Abbremsexperimente mit “NH;

In vorbereitenden Experimenten wurde zuniichst die Starkabbremsung von *NH;
im tieffeldsuchenden |J, K >= |1, 1 >-Zustand optimiert. Das fiir die Starkabbrem-
sung wegen der kleineren Inversionsaufspaltung deutlich besser geeignete NDj (siehe
Abbildung[2.4)) kam fiir die im Anschluss durchgefiihrten Fokussierexperimente nicht
in Frage. Denn genau diese kleinere Inversionsaufspaltung von etwa 1,5 GHz lasst
die passenden zylindersymmetrischen Hohlraumresonatoren auf einen Durchmesser
von etwa 11 cm anwachsen. Ein solcher Resonator wére zum einen zu grof fiir die
Maschine, zum anderen miisste die Mikrowellenleistung um ein Vielfaches erhoht
werden, um &hnliche Gradienten zu erzeugen. Eine derartig hohe Mikrowellenlei-
stung zieht wiederum (abgesehen von der Sicherheit) neue Probleme nach sich, wie

z.B. eine Temperaturstabilisierung in Form von aktiver Kiihlung.

Die Abbremsexperimente wurden ohne Mikrowellenresonator gemessen, d.h. die
REMPI-Detektionszone schloss sich direkt an den Starkabbremser an (siehe auch
Abbildung[5.1)). In Abbildung|6.1]sind Flugzeitmessungen fiir abgebremste Molekiil-
pakete mit 100, 50, 30 und 17 m/s dargestellt. Zusétzlich ist eine Flugzeitmessung

ohne elektrische Felder im Abbremser gezeigt. Alle Kurven haben das Maximum

65



Kapitel 6. Ergebnisse

des ungebremsten Strahls mit v=280 m/s bei etwa 1,8 ms. Werden die Felder ein-
geschaltet, wird das Signal aufgrund von Fokussiereffekten im Abbremser deutlich

erhoht (siehe auch Kapitel 2.5)).

1 I | | | I 1

— 100 m/s

l — 50 m/s
— 30 m/s

— 17 m/s

ohne Felder

NH,-Dichte in willk. Einheiten

L L T T
1 2 3

4 S

Zeit t in ms

Abbildung 6.1: Flugzeitmessungen fiir verschiedene Abbremsexperimente mit
YNH;. Die Detektionszone liegt fiir diese Messungen direkt hinter dem Starkab-
bremser. Aufgetragen sind die Kurven fiir die Molekiilpaketgeschwindigkeiten 100,
50, 30 und 17 m/s sowie ohne Felder. Bei allen Messungen kann man bei etwa
1,8 ms den unabgebremsten Strahl beobachten. Die Ankunftszeit der abgebremsten
Molekiile in der Detektionszone ist mit einem Pfteil gekennzeichnet.
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Aus der Diise kommt ein ausgedehntes Molekiilpaket, das deutlich grofer ist als
der Abstand zwischen den Elektrodenpaaren im Abbremser. Die Folge ist eine Auf-
spaltung des Molekiilpakets in mehrere Teile. Die Schaltzeiten fiir die Elektroden
sind speziell auf das synchrone Molekiilpaket, also das Paket, welches das synchrone
Molekiil enthalt, angepasst. Es gibt dann ein Molekiilpaket, welches dem synchro-
nen Molekiilpaket um den Abstand der Elektrodenpaare (L) vorauseilt und ebenfalls
synchron, aber einmal weniger abgebremst wird. Es gibt genauso ein Molekiilpaket,
das dem Synchronen um den Elektrodenabstand L folgt. Dieses Molekiilpaket er-
fahrt genauso viele Schaltzyklen wie das Synchrone und wird daher auf die gleiche
Geschwindigkeit abgebremst, verldsst den Abbremser allerdings etwas spéter. Die-
ser Effekt zieht also immer wenigstens drei abgebremste Peaks nach sich, die auch
in den Flugzeitmessungen wieder gefunden werden kénnen. Das Paket mit dem syn-
chronen Molekiil, das zur angegebenen Geschwindigkeit gehort, ist mit einem Pfeil
markiert (siche Abbildung . Je niedriger die Endgeschwindigkeit gewéhlt wird,
desto geringer wird die Ammoniakdichte in der Detektionszone. Der Grund hierfiir
ist die Phasenstabilitdt in einem Starkabbremser, die abnimmt, je starker abge-
bremst wird (siche dazu auch Kapitel . Es ist bemerkenswert, dass fiir das auf
17 m/s abgebremste Molekiilpaket noch Dichten erreicht werden, wie sie im warmen

Strahl ohne elektrische Felder auftreten.

Diese Messung ist als Auftakt der Fokussierexperimente zu sehen. Im Anschluss
wurde die Mikrowellenlinse in die Vakuumkammer eingebaut. Die Aufnahme von
Abbremskurven analog zu Abbildung wurde aufgrund des langen Freiflugs zwi-

schen Starkabbremser und Detektionszone (ca. 135 mm) unméglich (Abbildung

6.6D).
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6.2 Fokussierexperimente

Fiir die Fokussierexperimente wurde die Mikrowellenlinse eingeschaltet, sobald das
synchrone Molekiil nach Verlassen des Abbremsers durch das Eintrittsloch in die
Linse gelangt ist. Bei Austritt des synchronen Molekiils wurde die Mikrowellen-
strahlung wieder ausgeschaltet. Fiir auf 20 m/s abgebremste Molekiile entspricht
das einer Fokussierzeit von 6 ms. Es wurde die TE;15-Mode bei 23765 MHz, also
einem detuning von A=71 MHz, und mit einem gemessenen Qp-Faktor von 5280
verwendet (siehe Tabelle [5.1]). Die Temperaturerh6hung durch Ohmsche Verluste an
der Resonatoroberfliche fithrt aufgrund der gepulsten Mikrowelle und dem massiven
Kupferresonator nur zu einer leichten Verschiebung der Resonanzfrequenzen im kHz
Bereich. Damit ist die Temperaturstabilitiat auch ohne aktive Kiithlung ausreichend

fiir das Experiment.

Abbildung [6.2) zeigt verschiedene Flugzeitmessungen fiir Molekiilpakete, die mit
einer longitudinalen Geschwindigkeit von v, ~20 m/s die Mikrowellenlinse passie-
ren. Die schwarze Kurve zeigt die Intensitdt an NHz-Molekiilen ohne Mikrowellen-
strahlung im Resonator. Das resultierende Molekiilpaket ist in diesem Fall aufgrund
des langen Freiflugs sehr schwach, aber durchaus noch erkennbar. Die drei Kurven
sind mit eingeschaltetem Mikrowellenfeld, aber unterschiedlichen Mikrowellenlei-
stungen gemessen worden. Zunéchst fallt auf, dass die maximale Dichte fiir auf 20
m /s abgebremste “NHz-Molekiile um einen Faktor 5 zunimmt, wenn die Mikrowel-
lenlinse eingeschaltet ist (mit 6 W Eingangsleistung). Die volle Breite bei halber
Hohe (full width at half maximum, FWHM) ist nur wenig geringer. Eine longitu-
dinale Fokussierung (bunching) tritt, wie zu erwarten, kaum auf. Zudem sind die
Maxima der einzelnen fokussierten Signale gegeniiber dem nicht-fokussierten und
auch gegeneinander verschoben (t,,,,=10,05 ms fiir 6,5 W, t,,,,=10,21 ms fiir 6,0
W, t0:=10,47 ms fiir 5,0 W sowie t,,4,—10,41 ms ohne Mikrowellenstrahlung).

Hier treten mehrere Effekte auf, die in diese Verschiebungen kulminieren. Das Mo-
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Abbildung 6.2: Flugzeitmessungen fiir den auf etwa 20 m/s abgebremsten und
anschliefsend mittels Mikrowellenstrahlung fokussierten NHs-Strahl: Die Zeit bezieht
sich auf die Flugzeit vom Eintritt in den Hexapol (vgl. Abbildung bis zur
Detektion. Aufgetragen sind Messungen mit verschiedenen Mikrowellenleistungen
sowie ohne Mikrowellenstrahlung mit ihren jeweiligen Gaufs-Anpassungsrechnungen.
Die Maxima liegen bei t=10,05 ms fiir 6,5 W, t=10,21 ms fiir 6W und t=10,47 ms
fiir 5 W. Im feldfreien Fall ist die Molekiildichte in der Detektionszone nach t=10,4
ms am Gréfkten. Die Halbwertsbreiten der Maxima sind in allen vier Féallen etwa
gleich grok.

lekiilpaket, welches die Linse passiert, besitzt nicht nur eine rdumliche Ausdehnung,
sondern auch ein Verteilung der Geschwindigkeiten. Geht man von einer konstanten
Geschwindigkeit in der Linse aus, dann héngen die Molekiilgeschwindigkeiten line-
ar mit der Flugzeit zusammen. Bei hoherer Mikrowellenleistung werden nun mehr
der in Strahlrichtung schnelleren Molekiile fokussiert als bei niedriger Leistung. Die
Folge ist eine Verschiebung des Signalmaximums. Ein weiterer, allerdings sehr klei-
ner Effekt ist die Tatsache, dass die Geschwindigkeit der Molekiile innerhalb der

Linse nicht konstant bleibt. Die Gradienten des elektrischen Feldes in z-Richtung
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sind verschieden von Null, damit erfahren die Molekiile eine Kraft. Aufgrund der
Intensitatsverteilung bewirkt diese Kraft netto eine kleine Beschleunigung gegen-
iiber dem feldfreien Fall. Dieser fiihrt zu zuséatzlichen zeitlichen Verschiebungen der
Maxima, abhéngig von der Feldstéarke bzw. Mikrowellenleistung.

In einem weiteren Experiment wurde die optimale Zeit fiir 6 Watt Eingangsleistung

0.552 % /%
= %/
S SN S

o] 1

0.25

NH;-Dichte in willk. Einheiten

0.20 v T v T ’ T v T v T v T v
0 1 2 3 4 5 6 7

MW-Leistungin W

Abbildung 6.3: Fokussierkurve fiir einen auf 20 m/s abgebremsten NHs-Strahl bei
einer Detektionszeit von t=10,21 ms. Die Ammoniakdichte in der Detektionszone
nimmt mit zunehmender Mikrowellenleistung bis etwa 6 W Leistung zu. Danach
bleibt die Signalstarke stabil bzw. nimmt sogar leicht ab.

gewahlt (t,,4,,=10,2 ms, Abbildung [6.2) und die Abhéngigkeit der Signalstérke von
der Eingangsleistung untersucht. So kann eine Fokussierkurve, wie sie in Abbildung
fir v, =~ 20 m/s dargestellt ist, aufgenommen werden. Auch hier ist der Fo-
kussiereffekt durch die Mikrowellenstrahlung deutlich sichtbar. Es fallt ein kleines
lokales Maximum bei etwa 1,5 W auf. Aufserdem erreicht die Ammoniakdichte ein
Maximum bei etwa 6 W und bleibt bei héheren Leistungen konstant bzw. nimmt

sogar wieder etwas ab.
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Abbildung 6.4: Héhenprofil des abgebremsten Molekiilpakets (v—=20m/s) mit und
ohne fokussierendes Feld. Man erkennt eine deutliche Erhéhung des Molekiilsignals,
aber keine wirkliche Fokussierung in Form einer geringeren Breite.

Zudem wurde das Profil des Molekiilstrahls vermessen (Abbildung [6.4)). Hierfiir
wird der Laserfokus vertikal durch den Molekiilstrahl bewegt. Der Fokussiereffekt

ist auch hier deutlich erkennbar, allerdings tritt keine Abnahme der Breite auf.

Die das Experiment ergidnzenden Trajektorienrechnungen (siehe Kapitel 4)) wur-
den zunéchst auf nur zwei Dimensionen und 101 Molekiile beschrinkt. Alle Simu-
lationen zeigen nur Molekiile, die sich in einer bestimmten Ebene, charakterisiert
durch den Winkel ¢ (siehe Abbildung|6.5)) entlang der Zylinderachse durch den Re-
sonator bewegen. Fiir eine sinnvolle Abschétzung der Prozesse innerhalb der Linse
sollten also immer mindestens drei verschiedene Ebenen betrachtet werden (¢ = 0°,
45° und 90°). Die Startbedingungen sind fiir alle Simulationen gleich. Die Molekiile
starten von einem Punkt, also z=p=0. Der Winkel ¢ wird konstant gehalten. Die
Startwerte fiir die Geschwindigkeit werden zufillig aus einer Normalverteilung mit

dem Erwartungswert p und der Standardabweichung o zugewiesen (siehe Tabel-
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le . Die Abbildung zeigt die Simulation des Molekiilstrahls mit v, /20

Geschwindigkeit 1 o
U0 Om/s  3m/s
V20 20,12m/s 5 m/s

Tabelle 6.1: Tabelle der Anfangswerte fiir die Simulationen. y und o bezeichnen

den Erwartungswert und die Standardabweichung einer Normalverteilung.

D =90°

Antenne

D
R oo

@ =7.41mm

Abbildung 6.5: Darstellung des Winkels ¢ im Querschnitt des Resonators. Die
Antenne ist zur Orientierung rot hervorgehoben.

m/s bei ausgeschaltetem Mikrowellenfeld. Man erkennt deutlich die Verluste im
feldfreien Kupferresonator durch Kollisionen mit den Wanden. Von 101 gestarte-
ten Molekiilen gelangen durchschnittlich 10 Molekiile durch den Resonator. Dies
erklart die drastische Abnahme der Molekiildichte fiir abgebremste Molekiile hinter
dem Kupferresonator (Abbildung [6.2)), verglichen mit den Messungen direkt hinter
dem Abbremser (Abbildung . Wird das Mikrowellenfeld jedoch eingeschaltet
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(Abbildung , dann werden die Molekiile je nach Schnittebene unterschiedlich
stark transversal fokussiert. Fiir den Molekiilstrahl mit v, ~20 m/s zeigt sich, das
sowohl die stark fokussierende ¢=0°-Ebene (siche dazu auch Abbildung [3.6]), als
auch die am wenigsten fokussierende Ebene mit ¢=90° einen Fokus in der Néhe der
Detektionszone besitzen. Bei der 0°-Ebene handelt es sich um den ersten Oberton.
Auch fiir die beiden 45°-Ebenen befinden sich die Foki in der Ndhe der Detekti-
onszone. Damit ldsst sich die experimentell gefundene, deutliche Uberhéhung des
Signals erkldren (Faktor 5). Die Simulationen zeigen weiterhin, dass der erste Fokus
fiir die 0°-Ebene dann in die Detektionszone riickt, wenn die Mikrowellenleistung
etwa 1,0 - 1,5 Watt betragt. Dies deckt sich mit den experimentellen Resultaten,

die dort fiir v,= 20 m/s ein kleines lokales Maximum aufweisen (sieche Abbildung

6.3).
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v, =20 m/s | MW an@ 6,5 W | 9=0° &
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Resonatorlange

Abbildung 6.6: Simulierte Trajektorien fiir 101 Molekiile mit einer Geschwin-
digkeit in longitudinaler Richtung von v,= 20 m/s im Hohlraumresonator. In den
Darstellungen A-C wird das Mikrowellenfeld beriicksichtigt. Da das Feld nicht zy-
lindersymmetrisch ist, sind drei représentative Schnittebenen ldngs durch den Re-
sonator angegeben (¢ = 0° (A) , 45° (B) und 90°). In Darstellung (D) sind die
Trajektorien fiir den feldfreien Fall angegeben.

6.2.1 Fokuslange - Vergleich mit einer Hexapollinse

Im Folgenden soll die Abhéngigkeit der Fokuslédnge der verwendeten Mikrowellenlin-

se von allen wichtigen Parametern néaher betrachtet werden. Dariiber hinaus sollen
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diese Eigenschaften mit denen einer Hexapollinse fiir polare Molekiile verglichen
werden (siehe auch Tabelle [6.2)).
Wird die Molekiilstrahlquelle als eine Punktquelle angenommen und dariiber hin-
aus die Geschwindigkeit in longitudinaler Richtung innerhalb der Linse als konstant
angenommen, dann gilt folgende Beziehung fiir die Oszillationen der Molekiile in
der Linse:

r(2) = rpsinkz (6.1)
Der Fokuspunkt soll direkt am Ausgang der Linse mit der Lange L sein
(r(z=0) =r(z = L) =0). Daraus folgt die Beziehung

kL =nm

fiir n Oszillationen. Aufgespalten in radiale und longitudinale Komponente ergeben

sich die Flugzeiten

und

tr=—=—n,n=12,...
2

mit der Schwingungsdauer in radialer Richtung T. Fiir den Fokus gilt dann genau

t, = t, und damit:

L T
L L 6.2
2" (6.2)

Unter Vernachléssigung von %2 unter der Wurzel der AC-Starkenergie (siehe Glei-
chung [2.13)), erhélt man ein harmonisches Potential fiir ein Teilchen im Mikrowel-

lenfeld. Daraus ergibt sich fiir die Schwingungsdauer T

T = 27'(\/?, (6.3)

wobei f fiir die Kraftkonstante steht. Einsetzen in Gleichung (6.2) liefert

L
= = m 6.4
o nmw \/7 (6.4)

g 65)

— =

Vmu,
2 (a2 (6.6)

1 2
§mvz
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multiplizieren mit r? liefert einen allgemeingiiltigen Ausdruck fiir jedes harmonische

Potential, das zur Fokussierung verwendet wird:

W (r) (rmr

- (™ )" it W(r) = %er. (6.7)

1
SLCH
Fiir den Hexapol ergibt sich nach Referenz [81] unter Verwendung des DC-Stark-

Effekts (2.10]) fiir die Fokuslange L:

J(J + 1)mw?
= 6.8
= nmy/7g 6]KM|MV (6.8)

mit der Spannung zwischen den Hexapolelektroden V, dem Dipolmoment y und dem

inneren Radius des Feldes rg,. Fiir die Mikrowellenlinse, betrieben mit der T'E};9-

Mode, gilt gemif Gleichung (2.13) und unter der Annahme (A << £5X_p) .

2J(J+1)
wmmm=—¢%+<ﬁ§¥ﬁ)E2 (6.9)
UK M
ST (6.10)

Weiterhin wird ein langer Hohlraumresonator mit kleinem Querschnitt angenommen

(R « L). Setzt man die elektrische Feldstérke in Gleichung ein, so ergibt sich:

KME A 8.1 \”

Warw (x) &~ —ﬁ (;1) sin? ¢ + (a—xl) cos2¢| +sin*kz  (6.11)
mit y = Y Die sin- und cos?-Terme liefern gemittelt jeweils den Wert 1 . Damit
wird die Gleichung (6.11)) vereinfacht zu

uKM Ey [(J\> (0]
W, N ———— — — . 6.12
ww (X) 2J(J+1) 2 \/( X * ox (6.12)

Die Besselfunktion und die Ableitung der Besselfunktion lassen sich in eine Taylor-

reihe entwickeln:

A0 =5 = 3=+ o) (6.13)
OJi(x) 1 3x° 5
oy 2 16 +o(x)?, (6.14)
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es folgt direkt:

I
) ()

1 2
~s\1- X? (6.15)
~ - ) (6.16)
und somit

Unter Vernachlassigung des konstanten Teils und Einsetzen von x ergibt sich:

plMK|  Ey 5511 2

1% ~ 6.18
ww (1) 2J(J+ )82 R? (6.18)
Gleichung ((6.18)) in (6.7)) eingesetzt liefert fiir die Fokuslénge:
4 mv2J(J+1) R
L=nr—= - 6.19
V2 \ MKz Ey (6.19)
Aus Gleichung ([5.1)) ergibt sich die Abhéngigkeit der Feldstérke Ey zu
Pr,
Ey ~ QLV In (6.20)

V bezeichnet hier das Volumen des Resonators V =~ R? . L. Fiir die Fokuslinge
in Abhéangigkeit vom Radius R und der Lange L. des Resonators, der eingespeisten
Leistung Pr,, der Anfangsgeschwindigkeit der Molekiile in longitudinaler Richtung

v, und der Giite @)1, ergibt sich damit

mWJJ+1 N
L =nm4 6.21
M|MK|$11 2QLPIn ( )

Ein direkter Vergleich zwischen den Eigenschaften der Hexalpollinse und der Mikro-
wellenlinse ist in der folgenden Tabelle[6.2 gegeben. Es zeigt sich, dass die Abhéngig-
keit der Fokuslinge eines Hexpols und einer Mikrowellenlinse gewisse Ahnlichkeiten

aufweisen. Die Abhéngigkeit vom Radius der Linse ist in beiden Féllen o< v R?
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Parameter || Fokusldngenabhéngigkeit
Mikrowellenlinse Hexapol nach [81]
Radius R x vV R3 X \/Tg-p
v, X U, X Uy
Qr o« 1/v/Q1
Pr, o< 1/v/Pr,
\Y x 1/VV

Tabelle 6.2: Parametrische Abhéngigkeit der Fokuslange im Mikrowellenresonator

und in einem Hexapol (siehe dazu auch Gleichungen

6.21) und ).

respektive o Tgp. Dariiber hinaus zeigen beide Linsen ein lineares Verhalten be-

zliglich der Geschwindigkeit der Teilchen in longitudinaler Richtung. Die Parameter,

die das Feld im Innern der Linsen beschreiben, unterscheiden sich grundlegend und

konnen nicht verglichen werden. An dieser Stelle sei abschlieften darauf hingewiesen,

dass die Fokusldnge in der Mikrowellenlinse mit dem Inversen der vierten Wurzel

aus Giite und Leistung Skaliert.
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Abbildung 7.1: Schematische Darstellung einer Molekiilstrahlapparatur mit ei-
nem offenen Resonator zum Abbremsen und Fangen von Ammoniakmolekiilen. Der
zylindersymmetrische Hohlraumresonator aus Abbildung [5.1] wird durch einen of-
fenen Fabry-Pérot-Typus-Resonator ersetzt, in dem sich auch die Detektionszone
befindet.

Mit den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimenten konnte erfolg-
reich gezeigt werden, dass sich die Bewegung polarer Molekiile mit Mikrowellenfel-
dern manipulieren lasst. Unter Verwendung eines zylindersymmetrischen Hohlraum-
resonators (TE;j2-Mode) wurden Stark-abgebremste 1*NHz-Molekiile transversal fo-
kussiert. Dieser Fokussiereffekt wurde auch als Funktion der im Resonator ausge-
bildeten Feldstéirke untersucht und mittels Trajektorienrechnungen simuliert. Diese
ersten neuartigen Experimente zur Mikrowellenfokussierung lassen auch komplizier-

tere Experimente mit Mikrowellenfeldern in Reichweite riicken, wie beispielsweise
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das Abbremsen oder Fangen. Ein moglicher Aufbau fiir ein solches Experiment ist
in Abbildung [7.1] dargestellt. Hier wird im Gegensatz zum Hohlraumresonator ein
offener Resonatoransatz gewihlt, um eine Detektion in seinem Inneren zu ermogli-
chen. Weitere Informationen zu offenen Resonatoren vom Fabry-Pérot-Typ und zu

dessen Modenstruktur sind in Kapitel [3.4] gegeben. Abbildung [7.2] zeigt die Inten-

11
=

Abbildung 7.2: Modenstruktur der TEMqyy,-Mode (q=17) in einem offene Re-
sonator vom Fabry-Pérot-Typus (dargestellt ist eine beliebige Schnittebene durch
die Molekiilstrahlachse). Zusétzlich zu den Feldintensitédten sind die Schaltinterval-
le fiir das Fiihren, Abbremsen und Beschleunigen von polaren Molekiilen in AC-
hochteldsuchenden Zustanden eingezeichnet.

sitdtsverteilung im Mikrowellenfeld in einer beliebigen Ebene durch die Molekiil-
strahlachse fiir die zylindersymmetrische TEMy,-Mode in dem oben beschriebenen
Resonator. Schaltet man das Mikrowellenfeld entsprechend, kénnen Molekiile in AC-
hochfeldsuchenden Zusténden durch den Resonator gefiihrt werden (guiding). Das
bedeutet, dass sie zwar keine Anderung der Geschwindigkeit in z-Richtung erfah-
ren, doch sorgt die Fokussierung sowohl in longitudinaler als auch in transversaler
Richtung dafiir, dass die Molekiile als Paket zusammen bleiben.

Schaltet man das Feld immer dann ein, wenn die Molekiile sich in Bereichen zuneh-

mender Feldstiarke bewegen und schaltet es aus, wenn die Molekiile durch Bereiche
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mit abnehmender Feldstéarke fliegen, dann werden die Molekiile zusétzlich beschleu-
nigt. Im umgekehrten Fall werden sie abgebremst. Bleibt das Mikrowellenfeld an-
schlieffend permanent eingeschaltet, so konnen die Molekiile in den Feldmaxima der

stehenden Welle gefangen werden.

Durch ihren offenen Aufbau verspricht eine derartige Mikrowellenfalle neue Mog-
lichkeiten fiir Experimente zum sympathetischen Kiihlen polarer Molekiile. Dabei
konnen in der Mikrowellenfalle gefangene polare Molekiile mit einer ultrakalten
Atomwolke iiberlagert werden und durch Stéfse mit diesen ultrakalten Atomen ther-
malisieren. Damit sollte es moglich sein, in den Bereich ultrakalter Molekiile zu

gelangen.
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