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1 Einleitung

Niederdruckplasmen des Wasserstoffs und seiner Isotope spielen in einer Vielzahl
von Anwendungen eine wichtige Rolle.

Sie werden z.B. in der Beschichtungs— und Atztechnik eingesetzt. Dort dient das
Plasma als reaktive Phase zur gezielten Modifikation von Oberflichen. Dabei
kann das Plasma je nach Prozessart entweder zur Abscheidung von Schichten mit
definierten Eigenschaften dienen, oder einen gezielten Abtrag des Oberflichenma-
terials herbeifiihren. Dabei handelt es sich meistens um relativ kalte und diinne
Entladungen [Gri94].

Ein weiteres grofies Anwendungsgebiet fiir Wasserstoffplasmen liegt in der Fu-
sionforschung. Dort werden heifle, dichte Plasmen untersucht, um in Zukunft eine
Energiegewinnung aus der Fusion der Wasserstoffisotope Deuterium und Tritium
moglich zu machen [Sch93]. Auch diese magnetisch eingeschlossenen Fusionsplas-
men besitzen jedoch diinne, kalte Randschichtbereiche auflerhalb des magneti-
schen Feldkiifigs. Diese Plasmen konnen durchaus mit jenen in Prozessanlagen
vergleichbar sein. Desweiteren treten in der Fusionsforschung Wasserstoffplasmen
z.B. in Ionenquellen auf. Die Ionenquellen sind dort ein Bestandteil der Anlagen
zur Plasmaheizung.

Dieses haufige Auftreten von Wasserstoff-Niederdruckplasmen in verschiedensten
Anwendungsbereichen fiihrt zu einem hohen Bedarf an plasmadiagnostischen
Methoden, um die Eigenschaften dieser Plasmen zu untersuchen.

Diese Diagnostikmethoden bilden zusammen mit den theoretischen Modellen der
Plasmaphysik die Grundlage fiir das Verstdndnis der Plasmen und der in ihnen
ablaufenden Prozesse.

Zur Untersuchung der Plasmen steht eine grole Anzahl verschiedener Methoden
zur Verfugung [AF89], darunter z.B. elektrische Sonden [SS70], interferometrische
Verfahren [HWG65] oder spektroskopische Verfahren [Fan02], welche auf der Un-
tersuchung des von der Entladung emittierten oder absorbierten Lichtes beruhen.

Emissionsspektroskopische Methoden erlauben fiir Wasserstoffplasmen einen
Zugang zu einer Vielzahl von Messgroffen [Fan02]. Dabei handelt es sich (im
Gegensatz zu z.B. Sondenmessungen) um eine nicht-invasive Diagnostik, d.h.
die Entladung wird durch die Messung nicht gestort. Die Emissionsspektroskopie
ist allerdings darauf angewiesen, dal die zu untersuchenden Plasmateilchen
ausreichende Strahlung in einem geeigneten Wellenléngenbereich emittieren.

Ist dies nicht der Fall, so kann u.U. eine Absorptionsspektroskopie durchgefiihrt
werden. Dabei wird das Plasma aktiv mit einem &ufleren Lichtfeld durchstrahlt
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und nach dem Durchgang eine charakteristische Schwichung des eingestrahlten
Lichtes nachgewiesen. Diese Methode erdffnet einen nicht—invasiven Zugang zu
einer Vielzahl zusétzlicher Messgrofien, ist aber wiederum auf eine ausreichende
Stérke des Absorptionssignals angewiesen.

Daher wird versucht, die Empfindlichkeit der Messanordnungen immer weiter
zu steigern, um immer schwéchere Absorptionssignale nachweisen zu koénnen

[RMKO0].

Eine extrem empfindliche Methode zur Messung von Absorptionen stellt dabei
die Cavity—Ringdown-Spektroskopie (CRDS) dar [OD88]. Sie basiert auf der
Messung der Umlaufgiite eines optischen Resonators, welcher das absorbierende
Medium enthilt. Dieses Vefahren kann Dampfungen von bis zu 107 pro Zenti-
meter Absorptionsweg nachweisen.

Ziel dieser Arbeit ist es, zwei unterschiedliche Anlagen fiir CRDS—Messungen
zu konzipieren, aufzubauen und ihre Funktionstiichtigkeit nachzuweisen. Die
Messmethode soll dabei in zwei verschiedenen Plasmen auf jeweils eine lonen-
spezies des Wasserstoffs angewandt werden.

Dabei handelt es sich um den Nachweis des Hy —Molekiilions in einer Mikro-
wellenentladung und um den Nachweis der negativen Ionen H™ und D™ in einer
HF—getriebenen Hochleistungsionenquelle.

Die Messung am H3 —Molekiilion in einer Mikrowellenentladung hat zum Ziel, die
Anwendbarkeit der CRDS als quantitative Diagnostik fiir Hi zu demonstrieren.
Eine nicht-invasive quantitative Diagnostik des Hi kénnte dann z.B. die Uber-
priifung von Dissoziationsmodellen fiir Wasserstoff unterstiitzen. Auch fiir
Untersuchungen der Wechselwirkung von Wasserstoffplasmen mit Oberfléchen
ist die Kenntnis der Ionenzusammensetzung im Plasma notwendig. Eine Nach-
weis des Hj ist zwar z.B. durch den Einsatz geeigneter Massenspektrometer
bereits moglich, allerdings ist dabei nur eine Messung des relativen Hj —Anteils
moglich. Aulerdem handelt es sich hierbei im Gegensatz zum CRDS-Verfahren
um eine invasive Messung.

Die CRDS-Anlage an einer Hochleistungsionenquelle hat zum Ziel, das Mess-
prinzip der CRDS zur systematischen Messung der H™—Dichte in einer Quelle
fiir negative Wasserstoff- und Deuteriumionen anzuwenden.

Solche leistungsstarken Quellen zur Erzeugung negativer Wasserstoffionen wer-
den fiir die Plasmaheizung zukiinftiger Fusionsexperimente benétigt. Dabei ist
die in der Quelle erzeugte H™—Dichte zwar ein grundlegender Parameter zu Be-
schreibung der Quellenleistung, die tatséichliche Messung dieser Grofe ist jedoch
experimentell sehr schwierig. Die Etablierung einer zuverldssigen Messmethode
fiir die absolute Dichte des H™ im Quellenvolumen ist daher im Rahmen der
Weiterentwicklung dieser Quellen von grofler Bedeutung.



Beide Spezies wurden bereits erfolgreich mit Hilfe der CRDS in Plasmen de-
tektiert [MPO02][QKD98]. Im Falle des H; ~Molekiilions soll jedoch im Gegen-
satz zu vorausgegangenen Arbeiten auch die quantitative Auswertbarkeit des Si-
gnals iiberpriift werden. Eine erfolgreiche CRDS-Diagnostik an H™ wiére die erste
Ubertragung des Messprinzips von Entladungen im Labormafstab auf Hochlei-
stungsionenquellen.






2 Cavity-Ringdown-Spektroskopie

Zur spektroskopischen Untersuchung von Plasmen oder auch neutralen Gaspha-
sen stehen prinzipiell die Methoden der Emissions- und Absorptionsspektroskopie
zur Verfiigung. Die Emissionsspektroskopie beruht auf der Zerlegung und Un-
tersuchung des Lichtes, welches von dem zu untersuchenden Medium selbst
abgestrahlt wird, des sogenannten Emissionsspektrums. Dieses setzt sich aus der
charakteristischen Linien-, Banden- und Kontinuumsstrahlung der angeregten
Atome bzw. Molekiile zusammen. Das Spektrum enthélt Information iiber die
Besetzung angeregter Zustdnde im zu untersuchenden Medium, welche durch
spontane oder induzierte Emission in einen niedrigeren Energiezustand iiberge-
hen. Dabei wird Dipolstrahlung der charakteristischen Frequenz v = % frei. Es
handelt sich daher um eine passive Methode, d.h. dem zu untersuchenden Me-
dium wird keine zusétzliche duffere Anregung zugefiihrt. Sie ist nur anwendbar,
wenn die betrachtete Spezies Strahlung von ausreichender Intensitit emittiert.
Dariiber hinaus muss die emittierte Strahlung auch experimentell zugénglich
sein, d.h. es miissen fiir die betreffende Wellenléinge geeignete optische Bauteile
und Detektoren zur Verfiigung stehen. In vielen Féllen fehlt jedoch dem zu
untersuchenden Medium die Anregung (z.B. in neutralen Gasphasen), oder die
betrachtete Spezies emittiert keine oder nur sehr schwache Dipolstrahlung. Dies
ist z.B. fiir H~ und Hj in in Wasserstoffplasmen gegeben.

In solchen Fillen werden aktive spektroskopische Methoden bendétigt, welche
den Spezies von auflen Energie zufiithren. Dies wird meist durch die Einstrah-
lung eines geeigneten Lichtfeldes erreicht, welchem das durchstrahlte Medium
durch induzierte Absorption die Anregung entnimmt. Danach kann entweder
die dadurch erzeugte Sekundaremission detektiert werden (die sog. ,laserin-
duzierte Fluoreszenz“[Sch95]) oder es kann die Schwéchung des anregenden
Lichtfeldes nachgewiesen werden. Hierbei ist zu bemerken, dafl ein Absorpti-
onsspektrum Informationen iiber die Besetzung des wunteren Zustandes eines
betrachteten Strahlungsiiberganges enthélt, was einen prinzipiellen Unterschied
zur Emissionsspektroskopie darstellt. Dies erfordert eine ausreichende Dichte
des absorbierenden Zustandes entlang des Sichtstrahls. Daher ist man in neu-
tralen Gasphasen oder schwach angeregten Medien auf energetisch tief liegende
Zustande (z.B. den Grundzustand) angewiesen.

Die Absorptionsspektroskopie unterliegt der zuséitzlichen Einschrinkung, dafl
neben der Detektion der Strahlung auch eine geeignete duflere Anregung zur
Verfiigung gestellt werden muss. Im Folgenden sollen nun einige Methoden der
Absorptionsspektroskopie einander gegeniibergestellt werden.
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2.1 Absorptionsspektroskopische Methoden

Der Nachweis der Dédmpfung des anregenden Lichtfeldes ist das gemeinsame Prin-
zip aller Methoden der Absorptionsspektroskopie. Der Unterschied zwischen den
verschiedenen Methoden liegt in der Art der duleren Anregung sowie der Nach-
weisgrenze.

Durchdringt ein einfallendes Strahlungsfeld der anfianglichen Intensitét Iy (0) bei
der Wellenlédnge A ein absorbierendes Medium, so wird dieses geméfl dem Gesetz

von Lambert—Beer
[)\(iL‘) = [)\(0) . 6706()\)% (21)

geddampft (Abb. 2.1, Fall [1]), wobei & den im Medium zuriickgelegten Weg und
a(A) den Absorptionskoeffizienten des Mediums bei der Wellenldnge A bezeich-
net, d.h. ﬁ entspricht der Wegstrecke im Medium, nach der die Intensitét des
Strahlungsfeldes auf den Bruchteil 7, (0)/e gefallen ist. Das Ziel einer absorptions-
spektroskopischen Messung ist zunédchst die moglichst genaue Ermittlung von

a(N). Das Integral
G- / a(N)dN (2.2)
Linie

iiber das gesamte Absorptionssignal ist ein Maf fiir die Dichte des absorbierenden
Zustandes im durchstrahlten Volumen.

Prinzipiell lassen sich beliebig kleine Absorptionskoeffizienten nachweisen, wenn
nur die absorbierende Wegstrecke = lang genug ist, z.B. in astrophysikalischen
Plasmen. Im Folgenden soll die Diskussion jedoch auf Anordnungen im Labor-
mafstab beschriankt bleiben. Zur Messung des Absorptionskoeffizienten steht eine
Vielzahl verschiedener Methoden zu Verfiigung, welche geméfl der zu erwartenden
GroBenordnung von a(\) und des betreffenden Wellenlédngenbereichs augewéhlt
werden kénnen. Unter anderem sind dies

o Weiflichtabsorption:

Das absorbierende Medium wird breitbandig mit dem Spektrum eines ge-
eigneten Kontinuumstrahlers durchleuchtet, um nach dem Durchgang die
selektive Ddmpfung einzelner Wellenldngen an einem Spektrographen nach-
zuweisen. Bei Bedarf kann die effektive Absorptionslédnge durch einen Mehr-
fachdurchgang durch das Medium gesteigert werden. Diese relativ einfache
Methode liefert abhéngig von den Experimentparametern Ergebnisse bis in
den Bereich a = 1072 — 10~* em ™" [BDS77].

e TDLAS (Tunable Diode Laser Absorption Spectroscopy):
Bei der TDLAS wird die schmalbandige Emission einer thermisch und
elektrisch stabilisierten Laserdiode in das zu untersuchende Medium einge-
strahlt, deren Emissionswellenldnge durch eine geeignete Anordnung (z.B.
durch einen externen Riickkopplungsresonator) iiber einen bestimmten Be-
reich variiert werden kann. Die transmittierte Strahlung wird nach Einfach-
oder Mehrfachdurchgang durch das Medium detektiert, und zeigt die dem
Medium korrespondierenden Absorptionssignale bis in einen Bereich von
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Abbildung 2.1: Am Detektor gemessene Intensitit nach einer Linienabsorption [1], einer
Linienabsorption an der Nachweisgrenze der Anordnung [2] und einer breitbandigen Absorption

[3]-

a = 107 em™! [LHST05][MP02], da die Laserdioden ein relativ geringes
Intensitatsrauschen aufweisen.

Trotzdem ist die Empfindlichkeit aller Methoden, welche auf die Messung ab-
soluter oder relativer Intensitdten angewiesen sind, grundséitzlich durch das
Rauschen von Lichtquelle und Detektor begrenzt: Ist die Absorption schwach,
also e=*WN® x~ 1 und somit I, (z) ~ I,(0), so stellt sich die Frage, bis zu welcher
Genauigkeit sich die Intensitéten Iy(z) und I,(0) messen und reproduzieren
lassen. Erreicht e=*™* die Grofenordnung des Fehlers in I, (z)/5(0), welcher
durch das Rauschen der verwendeten Lichtquellen und Detektoren zustande
kommt, so kann das Absorptionssignal nicht mehr vom Untergrund I,(0) unter-
schieden werden (Abb. 2.1, Fall [2]). Besonders kritisch ist dies bei breitbandigen
Absorptionen, wenn der Untergrund 7,(0) nicht simultan erfasst werden kann
(Abb. 2.1, Fall [3]). In diesem Fall ist man auf eine zusétzliche Leermessung
angewiesen, was experimentell nicht immer maoglich ist.

Die durch das Intensitatsrauschen der beteiligten Komponenten bedingte Nach-
weisgrenze klassischer Absorptionsmethoden kann durch die Cavity-Ringdown—
Spektroskopie (CRDS) tiberwunden werden. Bei dieser Methode der Absorptions-
spektroskopie wird die Messung von Intensitdten durch die Messung von Zeiten
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ersetzt, indem das Abklingverhalten eines optischen Resonators untersucht wird.
Auf die grundlegenden Eigenschaften optischer Resonatoren soll im Folgenden
kurz eingegangen werden.

2.2 Optische Resonatoren

2.2.1 Kirchoff—Fresnel’sche Integralgleichung

Ein optischer Resonator ist eine Anordnung von reflektierenden Oberflichen, in
welcher durch innere oder d&uflere Anregung ein Lichtfeld aufrechterhalten werden
kann. Da fiir das Lichtfeld im Resonator Randbedingungen an den Oberflichen
einzuhalten sind, stellt sich die Frage, welche stationédren Feldverteilungen (Re-
sonatormoden) in Abhéngigkeit von der Resonatorgeometrie erlaubt sind. Ist ein
Resonator durch das reflektierende Medium komplett nach auffen abgeschlossen,
so daf} das Strahlungsfeld keine Beugungsverluste erleidet, so spricht man von
einem Hohlraumresonator, in welchem als stationédre Feldverteilung eine beliebi-
ge Uberlagerung ebener Wellen zugelassen ist, solange die Einzelwellen mit den
Randbedingungen vertréglich sind. Optische Resonatoren sind jedoch meist offen,
d.h. da Strahlung aus dem Resonator entweichen kann und nur bestimmte bevor-
zugte Raumrichtungen stabile Resonatormoden aufweisen konnen, deren Lichtfeld
auBerdem Beugungsverlusten unterliegt [Dem93]. In diesen Moden kann jedoch
eine hohe Strahlungsintensitdt erreicht werden, da sich aufgrund der diskreten
Modenstruktur das Lichtfeld nicht auf andere Moden umverteilen kann. Dies ist
in vielen optischen Anwendungen erwiinscht, z.B. fiir die Anwendung in Lasern.
Ziel der Resonatortheorie ist es nun, fiir eine gegebene Geometrie die erlaubten
stationdren Feldverteilungen im Orts- und Frequenzraum zu ermitteln. Das ist im
Allgemeinen nur néherungsweise moglich, da selbst vereinfachte Stationaritéts-
bedingungen keine analytische Losung besitzen.

Fiir die typische Geometrie der in der CRDS benutzten Resonatoren sollen nun
die grundlegenden Uberlegungen skizziert werden.

Als Ausgangspunkt wihlt man einen ebenen Spiegelresonator, welcher durch zwei
planparallele Spiegel des Durchmessers 2a im Abstand d gebildet wird, wobei
d > a. Unter einer ,stationdren“ Feldverteilung ist in diesem Fall zu verstehen,
da das Lichtfeld bei seinem Umlauf im Resonator durch Verlustprozesse wie
Beugung, Streuung, Transmission, etc. an Absolutintensitét verlieren kann, sich
die Form der Feldverteilung jedoch in jedem Umlauf reproduziert. Es ist unmit-
telbar einsichtig, dafl jegliche Strahlung den Resonator nach wenigen Umlédufen
wieder verlésst, welche sich nicht senkrecht zu den Spiegelebenen ausbreitet. Féllt
einen ebene Welle der Wellenldnge A\ auf einen der Spiegel, so entwirft der Spie-
gel als Reflexion ein Beugungsbild, welches identisch zur Transmission durch eine
Blende des Durchmessers 2a ist (Prinzip von Babinet [KF86]). Das Hin- und Her-
laufen der Strahlung entspricht also einer wiederholten Beugung an dquidistanten
Blenden des Durchmessers 2a und des Abstandes d, wie in Abb. 2.2 dargestellt.
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Abbildung 2.2: Zum Umlauf im Resonator dquivalente Mehrfachbeugung einer ebenen Welle
an Blenden des Durchmessers 2a und des Abstandes d. Fine stationdre Feldverteilung stellt sich
mm Limes unendlich vieler Beugungen ein.

Dabei sei in kartesischen Koordinten die z—Richtung die Ausbreitungsrichtung
und die x—y-Ebene definiere dementprechend die Spiegelebene. Man erhélt dann
die Feldverteilung A, (z,y) in der Ebene der n—ten Blende aus der Feldverteilung
A,_1(2',y') durch das Beugungsintegral

: .
Ay (z,y) = —22—)\ / / A, (2 y'); e *P(1 4 cos ) da’dy’. [Bor32] (2.3)
w/ y/

Dabei ist p der Abstand zwischen Punkten P’(2’,y') in der (n — 1)-ten und
Punkten P(z,y) in der n—ten Blendenebene. 6 ist der Winkel der jeweiligen Ver-
bindungslinie zur Resonatorachse (Abb. 2.2). Fiir eine stationdre Feldverteilung
A,_1(x,y) im oben genannten Sinne muss also gefordert werden, dafl diese sich
beim Durchgang durch die n—te Blende bis auf einen Dampfungsfaktor ¢ € C
selbst reproduziert. Dieser darf zwar dem Betrag nach kleiner eins sein, jedoch
nicht von den Ortskoordinaten abhéngen.

An(ZE, y) =c An—l(l‘7 y) (24)

Setzt man die Bedingung (2.4) in (2.3) ein, so erhélt man eine Integralgleichung
fir A,(z,y), deren Losungen die Feldverteilungen der stationéren Resonator-
moden sind. Diese sogenannte Kirchhoff-Fresnel’sche Gleichung l&8t sich im
Allgemeinen nur numerisch 16sen.
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2.2.2 Konfokaler Resonator

In der Praxis sind aufgrund der sehr stabilen Resonanz oft sphérisch gekriimmte
Spiegel mit einem endlichen Kriimmungsradius r» im Einsatz. Haben diese beide
den selben Kriimmungsradius r, so heifit der Resonator symmetrisch. Ist dariiber
hinaus ihr Abstand d = r, so spricht man von einem konfokalen Resonator. Gilt
wie in Abschnitt 2.2.1 vorausgesetzt d >> a, so ist in (2.3) in guter Naherung p = d
und cos 8 = 1. Fiir diesen Fall 148t sich die Integralgleichung fiir die Forderung aus
(2.4) analytisch 1osen [Lot68]. Legt man den Koordinatenursprung in die Mitte
des Resonators, so erhélt man fiir rechteckige Spiegel

Am,l(x> Y, Z) =C- Hm(i)Hl(g) : 6_(:%24_@2)/4620(%%@' (25)

Diese Feldverteilungen werden oft als TEM,,,,—Moden des Resonators bezeichnet.
Dabei sind H,, und H; die Hermitischen Polynome m—ter bzw. [-ter Ordnung. &
und ¢ sind normierte Koordinaten mit & = v/2z Jwund g = \/§y/ w, wobei

w(z) = g [1 + (%2)2] (2.6)

die radiale Amplitudenverteilung angibt. Die Phase ® ist mit £ = 2z/d gegeben
durch

27 [r o (22 4+ y?)E m 1-¢
O(x,y,2) = ~ 5(1+§ )+W} —(14+m+1) (§—arctan 1+£) :
(2.7)
Da die Hermitischen Polynome m-ter und /[~ter Ordnung jeweils m bzw. [ Null-
stellen haben, geben diese sogenannten transversalen Modenindices die Anzahl
der Knoten des elektrischen Feldes in 2— und y—Richtung an. Es gibt auch einen
longitudinalen Modenindex ¢, welcher eine grofle Ganzzahl von der Gréflenord-
nung d/\ ist und die Anzahl der Feldknoten entlang der Resonatorachse angibt.
Eine longitudinale Mode ist immer dann méglich, wenn der Spiegelabstand d ein
Vielfaches von A/2 betréigt, so dafl die Feldverteilung mit den Randbedingun-
gen auf den Spiegeloberflichen vertraglich ist. Der Index q wird in der Notation
unterdriickt, wenn die Anzahl der Feldknoten entlang der Resonatorachse keine
Rolle spielt.
Fiir die Hermitischen Polynome nullter Ordnung gilt H,,—;—¢ = 1, daher ist ist
die Intensitéit I(z,y, z) = |A(x,y, 2)|? fiir m = [ = 0 gerade

z2+92

Ino(z,y,2) =Ig-e w2, (2.8)

Die Intensitit dieser sogenannten longitudinalen Fundamentalmoden (, TEMgo—
Moden*®) ist also radial GauB3—formig verteilt, wobei w den Abstand von der Re-
sonatorachse angibt, an welchem I = [y/e gilt. Wie aus (2.6) ersichtlich, wird
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Abbildung 2.3: TEMy—Intensititsverteilung im konfokalen Resonator.

dieser Abstand minimal fiir z = 0 mit dem Wert

Ad
=4/ — 2.
Wo o 3 ( 9)

der sogenannten Strahltaille (siche Abb. 2.3).

2.2.3 Resonanzfrequenzen

Da die stationdren Feldverteilungen im Resonator stehende Wellen ausbilden,
muf} gefordert werden, dafl das Feld auf den Spiegeloberflichen Knoten besitzt.
Setzt man diese Randbedingung in (2.7) ein, so erhdlt man fir die Resonanz-
frequenzen eines symmetrischen (nicht notwendigerweise konfokalen) Resonators
mit rechteckigen Spiegeln die Bedingung [HW92] [Dem93]

c m+n-+1 d
Vilg = 55 [q + ————— arccos <1 - ;)} . (2.10)
Fiir runde Spiegel erhélt man
c 2p+1+1 d
Vplg = 5 [q + ——arccos (1 — ;)] : (2.11)

wobei p und [ in diesem Fall die Anzahl der radialen bzw. azimutalen Feldknoten
um die Resonatorachse angibt.

Schwingen in einem Resonator verschiedene Moden gleichzeitig an, so modulie-
ren sich diese mit der Differenz ihrer Frequenzen gegenseitig. Diese Schwebungen
(,modebeating“ ) kénnen zu sehr komplizierten zeitlichen Verlaufen der aus dem
Resonator transmittierten Intensitdten fithren, so daff man dieses Verhalten in
der Praxis im Allgemeinen unterdriicken méchte. Dies kann durch das Einfithren
geeigneter Modenblenden geschehen, welche z.B. das Anschwingen transversa-
ler Moden unterdriicken, indem der Strahlengang in der Resonatormitte auf die
TEMgo—Strahltaille begrenzt wird. Im Fall des konfokalen Resonators (d = r)
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der Modenstruktur im symmetrischen (d # r) und
konfokalen Resonator (d = r) fiir rechteckige Spiegel. (Die Ordinatenachse dient nur der Dar-
stellung. Die Hohe der Resonanzen ist aus Grimden der Ubersichtlichkeit willkiirlich unter-
schiedlich gewdhlt).

nimmt der arccos—Term genau den Wert 7/2 an. Dies fithrt zu einer Entartung
der longitudinalen mit den transversalen Resonanzfrequenzen, wobei die Reso-
nanzen mit geradem/ungeradem m + [ auf den gleichen Frequenzen zu liegen

kommen (Abb. 2.4).

2.3 Grundlagen der CRDS

Die CRDS beruht auf der Idee, die Abklingzeit eines optischen Resonators aus
zwei hochreflektiven Spiegeln zu messen. Die Methode wurde erstmals 1988 von
O’Keefe und Deacon vorgestellt [OD88]. Sie entstand aus der Notwendigkeit her-
aus, die Reflektivitdt R von Spezialspiegeln mit R ~ 1 zu messen, da die einfache
Messung der eingestrahlten und reflektierten Intensitéiten fiir sehr gute Reflexi-
on wiederum durch das Rauschen von Quelle und Detektor in ihrer Genauigkeit
begrenzt wird. Bildet man jedoch aus einem Paar solcher Spiegel einen optischen
Resonator der Lange d und regt diesen durch z.B einen Laserpuls an, so zerfallt
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Abbildung 2.5: Ringdown-Signale (schematisch) : Resonator mit 70=20 s und mit zusditzli-
cher Absorption (7'=12 s, entspricht ungefihr o = 10~¢ em=1! fiir d/l,, = 1).

das in ihm gespeicherte Lichtfeld exponentiell mit der charakteristischen Zeitkon-

stanten
d

(1-R)’
welche eine extrem exakte Messung von R zulésst. Dabei bezeichnet ¢ die Licht-
geschwindigkeit. Die Grofle 7y beschreibt den Umlaufverlust des Lichtes, welcher
durch die nicht—idealen Spiegel erzeugt wird. Das System reagiert allerdings auch
sehr empfindlich auf zuséatzliche Dadmpfungen des Lichtfeldes durch ein absorbie-
rendes Medium zwischen des Resonatorspiegeln, was sich in einer verkleinerten
Abklingzeit 7" wiederspiegelt.

Uber den Zusammenhang
1 1 1
a:—-i-(———) (2.13)
c

lassen sich so extrem kleine Absorptionen nachweisen. Dabei ist d/1,,, das Verhélt-
nis von Resonatorldnge zur Liange des aborbierenden Mediums. Somit wurde mit
der Idee zur Messung von R gleichzeitig eine Methode zur Absorptionsspektrosko-
pie entwickelt. Diese erweitert den Empfindlichkeitsbereich der Absorptionsspek-
troskopie durch die Messung von Zeiten anstatt von Intensitdten um mehrere
GroBenordnungen. Der begrenzende Faktor des Quelle-Detektor—-Rauschens ist

70 (2.12)
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damit umgangen. Abbildung 2.5 zeigt theoretische Ringdown—Signale fiir einen
Resonator mit 75=20 ps im leeren Zustand und mit zusétzlicher Absorption
(7'=12 ps). Die gewéhlten Zeitkonstanten entsprechen einer Absorption des Me-
diums von o ~ 1-107% em™ fiir den Fall d/l,,=1.

Die Nachweisgrenze hin zu kleinen Absorptionen ist durch die kleinste Anderung
AT der Abklingzeit gegeben, welche von der intrinsischen Abklingzeit 79 noch
wiederholbar unterschieden werden kann.

Fiir die Nachweisgrenze ,,;, gilt dann:

1d(1 1>_1d AT 1 d Ar

0 +AT 7

QOmin = —

L b (o AT) T 1, T

Man erkennt, dafl die Nachweisgrenze quadratisch mit 7y sinkt. Eine Optimie-
rung der Spiegeloberflichen steigert somit die Empfindlichkeit des Aufbaus dras-
tisch. A7 hiangt von der statistischen Streuung der gemessenen Abklingkonstan-
ten ab. Diese ist stets vorhanden, da die Reproduzierbarkeit der Messung durch
die zeitliche Stabilitdt der Laserquelle und die thermische Drift der Anordnung
begrenzt ist. Auflerdem trigt die messtechnische Aufbereitung des gemessenen
Signals (Rauschen, numerische Fehler der Auswertung,...) zur Streuung bei.
Das Verhiltnis d/l,, ist meist durch den experimentellen Aufbau vorgegeben.
In der Praxis kann allerdings A7 innerhalb eines gewissen Rahmens durch mes-
stechnische und mechanische Mafinahmen optimiert werden, wihrend sich die
Reflektivitat der Spiegeloberflichen kaum aktiv kontrollieren 148t. Unter idealen
Laborbedingungen erreicht man ay,;, bis zu 107% ecm~!.

Warum und unter welchen Bedingungen die grundlegenden Zusammenhénge
(2.12) und (2.13) gelten, soll im Folgenden erldutert werden.

2.3.1 Absorption in optischen Resonatoren

Wird ein Laserpuls koaxial durch einen der Resonatorspiegel in einen leeren Reso-
nator der Léange d eingebracht, so wird dieser bei hinreichend exakter Justierung
der Anordnung Uml&ufe im Resonator in der Zeit ¢, = %d ausfithren. Der Puls soll
nicht mit sich selbst interferieren, also kiirzer als die Umlaufzeit sein (¢, < t,,).
Haben die Spiegel eine Reflektivitéit R, so hat ein Puls der anfianglichen Intensitét
Iy nach einem vollen Umlauf die verbleibende Intensitéit I(t,) = R%I,. Nach n
Umlaufen lautet der Ausdruck entsprechend

I(n-t,) =1 R*™ =1I,- e~ (2.15)
Fiir R ~ 1 gilt in guter Ndherung In R = —(1 — R), und somit
I(n-t,)=1- e =) = [ . gmmlo (2.16)

mit dem Umlaufverlust—Koeffizienten Ly = 2(1 — R). Beriicksichtigt man aufer-
dem n = t/t, gilt schlieBlich

It)y=1Iy-et~a =1Iy-e /™. (2.17)
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Dies definert die intrinsische Abklingzeit 7y (siehe (2.12)). Bringt man hinter dem
zweiten Spiegel einen empfindlichen Detektor an, so registriert dieser ein schwa-
ches transmittiertes Signal proportional zu I(t), dessen zeitlicher Verlauf durch
(2.17) gegeben ist.

Wird der Resonator mit einem absorbierenden Medium der Lénge [, gefiillt,
welches geméfl des Gesetzes von Lambert-Beer (2.1) das Lichtfeld schwiicht,
so erfahrt das Licht pro Umlauf eine zusétzliche Dampfung um den Bruchteil
1 — e 22m ~ 2al,,. Die Niherung fiir schwache Absorptionen ist gerechtfertigt,
da genau dieser Fall das Einsatzgebiet der CRDS darstellt. Damit nimmt der
Umlaufverlust—Koeffizient die Form

L' =2[(1 — R) + o] (2.18)

an. Analog zur Uberlegung fiir 79 erhélt man nun durch Einsetzen von L' in (2.16)
die Abklingzeit mit zusétzlicher Absorption als

d
= . 2.19
’ c[(1 = R)+ aly,] (2.19)
Umstellen nach « liefert zusammen mit (2.12) schliesslich
1 4 ,1 1
=—— (=—-—). 2.20
@ c Iy (T’ 7'0) ( )

Tragt man also ’“"TL,“ auf, erhalt man direkt das Absorptionsspektrum des Me-

diums im Resonator iiber dem Untergrund ’“’TLO“ Dieses grundlegende Ergebnis
wurde allerdings unter der Annahme erzielt, daf§ der Puls im Resonator nicht
mit sich selbst interferiert. Dies erfordert einen sehr kurzen Puls (¢, < t,), was
zwangsldufig die spektrale Auflosung der Anordnung beeintrichtigt, da der Puls
im Frequenzraum entsprechend breit wird (dv ~ 1/dt). Mochte man den Reso-
nator schmalbandig anregen ( z.B. mit einem geeigneten Dauerstrichlaser ) oder
iibersteigt die Pulsldnge aus einem anderen Grund die Umlaufzeit des Lichtes im
Resonator, so muss die Selbstinterferenz des Lichtes im Resonator beriicksichtigt
werden.

2.3.2 Selbstinterferenz im Resonator

Im Abschnitt 2.2 wurden FEigenschaften optischer Resonatoren wie Moden-
strukturen und Resonanzfrequenzen durch Uberlegungen der Beugungstheorie
hergeleitet. Dabei wurde die Anregung des Lichtfeldes im Resonator als von auflen
gegeben hingenommen. Es ist allerdings unmittelbar einsichtig, dafl die zeitliche
und spektrale Form der dufleren Anregung die Antwort des Resonators auf diese
Anregung beeinflussen wird: Unterschreitet die Lénge des anregenden Pulses die
Umlaufzeit des Lichtes im Resonator, so kommt es zu keiner Selbstinterferenz,
da sich zu keiner Zeit Pulsteile mit gleicher Ausbreitungsrichtung im Resonator
iiberlagern. Erreicht die Lénge der dufleren Anregung die Umlauflinge oder
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iibersteigt diese, so wird der Resonator Transmissionseigenschaften ausprigen,
welche von der Selbstinterferenz des Lichtes bestimmt werden. Diese qualitativen
Uberlegungen sollen im Folgenden quantifiziert werden.

Wird Licht als stehende Welle in einem optischen Resonator gehaﬂ:en, 50, muf das
Lichtfeld an den Spiegeloberflichen zu jeder Zeit die Bedingung E| = 0 erfiillen
[Mes01]. Fiir einen Resonator mit Spiegelabstand d und Kriimmungsradius der
Spiegel r fithrt das auf eine Bedingung der Form von (2.10) fiir die Frequenzen
der Wellen, welche im Resonator existieren konnen. Dabei seien die transversalen
Modenindices m = [ = 0, stattdessen wird der longitudinale Modenindex notiert.
Der Frequenzabstand zweier benachbarter longitudinaler Grundmoden ist dann

c
¥R
Der Resonator ist also frequenzselektiv mit dem sogenannten freien Spektralbe-
reich Av (FSR, ,free spectral range“). Dies fiihrt fiir einen Resonator der Léange
d =1 m auf einen Wert von Av ~ 150 MHz.

Diesen charakteristischen Frequenzabstand findet man ebenfalls wieder, wenn
man die Anregung eines Resonators mit einem Puls von variabler Lénge ¢, entlang
der Resonatorachse z betrachtet: Bringt man einen Laserpuls der Form

Av=v,q1—Vv,= 2.21
q+ q

E(z,t) = E(z,t)elk==) (2.22)

durch einen der Spiegel in einen leeren Resonator ein, so {iberlagern sich am
Ausgangsspiegel Pulsanteile, welche alle einmal durch den Eintrittsspiegel trans-
mittiert und dann mehrfach im Resonator reflektiert wurden. Diese haben die
entprechende Anzahl von Umlaufverlusten mit dem Faktor e=%o/? erlitten und
tiberlagern sich mit ihrer momentanen Phase. In (2.23) tragen die Transmission-
faktoren und Dampfungsterme fiir die Feldamplitude jeweils den zusétzlichen Ex-
ponenten %, da diese GroBen fiir die Intensitéit, also fiir | E|? definiert wurden. Die
Summe der iiberlagerten Pulsanteile bestimmt die anfingliche Intensitét des Lich-
tes im Resonator, welche insgesamt mit der Zeitkonstanstanten 7y (siehe (2.17))

abklingt [Z795]:

x{&(
E(1-2d,t)-exp[—1-Lo/2] - expliw - 1 -t,]+
E(2-2d,t) - exp[—2- Lo/2] - expliw - 2 - t,] + ...} (2.23)

—V/T - exp [—n(%tu/ro + z‘wtu)]
« {Z E(2rd,t) - exp {—%TLO] -exp[iwrtu]} |
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Das Verhéltnis der Pulslange zu Umlauflinge im Resonator bestimmt die Anzahl
der Uberlagerungen und damit die Anzahl der Glieder in der Summation iiber
r. Die Intensitéit der hinter dem Austrittsspiegel gemessenen Strahlung ist durch
das Betragsquadrat des Ausdruckes 2.23 gegeben. Fiir einen Rechteckpuls der

Dauer t,
Eolt) = &, fir0<t<t, 1)
o, fiirt >t '

ist diese

2

1
I=FE-E* =1y -t/ xT? Zexp {—57“[/0} - expliwrt,]

r=0

(2.25)

(&

g

=I'(w)

Der frequenzabhéngige Interferenzterm definiert die Transmissionsfunktion I'(w)
des Resonators. Die Teilpulse interferieren konstruktiv, wenn wt, = 27, also mit
der Periode des freien Spektralabstandes (in diesem Fall in Einheiten der Kreis-

frequenz):

Aw = 2rdy = % . (2.26)

Die Transmissionsfunktion l&8t sich fiir gegebene Verhiltnisse ¢,/t, numerisch
auswerten. Abb. 2.6 zeigt I'(w)/T? fiir das Beispiel dreier Pulse, wobei der er-
ste eine Lénge t, < t, besitzt, der zweite die Lénge t, = 2¢,. Der dritte Puls
sei unendlich lange ausgedehnt, ¢, — oo. Man sieht sehr anschaulich, daf§ der
Resonator im Fall des nicht—selbstinterferierenden Pulses keine Wellenl&ngense-
lektivitét zeigt und der Puls mit der numerischen Transmission 7 transmittiert
wird. Beginnt der Puls mit sich selbst zu interferieren, so bilden sich Resonan-
zen, in denen bis zu einigen Prozent der Eingangsleistung transmittiert werden
kénnen, obwohl T2 fiir gute Ringdown-Spiegel von der Gréfienordnung 1078 ist.
Dies wird in der Resonanz durch das ,,Aufladen* des Resonators mit Strahlung
moglich. Gleichzeitig fallt mit steigender Pulslange die Transmission des Resona-
tors auBerhalb der Resonanzen auf sehr geringe Werte.

2.3.3 Linienprofile

Mochte man beurteilen, welche Information die gemessenen Abklingkonstanten
fiir einen gegebenen CRDS—Aufbau enthalten, so miissen die Linienpofile von
Anregung und Absorption, sowie die Transmissionsfunktion I'(w) beriicksichtigt
werden. Im Folgenden sollen die spektralen Halbwertsbreiten der Absorption und
des anregenden Laserpulses mit da bzw. d1 bezeichnet werden. 1 ist typisch fiir
den jeweils verwendeten Laser. Die spektrale Breite des Absorptionssignals da
héngt fiir eine gegebene Probe sowohl von der Lebensdauer des absorbierenden
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Abbildung 2.6: Transmissionsfunktion eines Resonators in Abhdingigkeit von der Linge t, des
eingestrahlten Laserpulses im Vergleich zur Umlaufzeit t,,.

Molekiil- oder Atomzustandes als auch von der Geschwindigkeitsverteilung der
Teilchen und damit von der Gastemperatur ab. Es werden Laserpulse mit ¢, >
t. betrachtet, so dal I'(w) starke Resonanzen mit dem spektralen Abstand Aw
aufweist (siehe (2.25)). Es soll nun fiir die wichtigsten Félle diskutiert werden, ob
und und mit welcher Qualitét ein Absorptionssignal o(w) gemessen werden kann.
Fiir die Darstellung von Anregungs- und Absorptionsprofil wurde eine Gauf3—
formige spektrale Verteilung angenommen.

e da > 01 > Aw (Abb. 2.7):
Da die spektrale Breite des Laserpulses grofler als der longitudinale Mo-
denabstand ist, nimmt der Resonator in jedem Fall Energie aus dem ange-
botenen Anregungspuls auf, wobei mehrere Resonatormoden anschwingen.
Das entsprechende Anregungsspektrum ergibt sich aus dem Produkt I' - I
und ist in Abb. 2.7 zusétzlich dargestellt. Das transmittierte Signal kann
Schwebungen aufweisen, da sich Strahlung aus Resonatormoden mit leicht
verschiedenen Frequenzen hinter dem Austrittsspiegel iiberlagert. Die Ab-
klingkonstanten der einzelnen transmittierten Moden sind in guter Néhe-
rung identisch, da sich das Absorptionsprofil {iber den Frequenzbereich der
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Abbildung 2.7: Schematische Gegeniiberstellung der Transmissionsfunktion T'(w), des An-
requngsprofils I(w) und des Absorptionsprofils a(w) fiir den Fall o > 61 > Aw. Dariiber:
resultierendes Anregungsprofil.

gesamten Anregung kaum #ndert. Daher kann (unter Beriicksichtigung der
eventuellen Schwebungen) eine quantitative Aussage iiber die Absorption
a(w) gewonnen werden. Ist der Laserpuls in geeigneter Weise durchstimm-
bar, so kann die gesamte Absorptionslinie abgetastet werden.

e da > Aw > §I (Abb. 2.8):

In diesem Fall unterschreitet die spektrale Breite der Anregung den Abstand
zwischen den Resonanzen der Transmissionsfunktion I'(w). Der Resonator
transmittiert auferhalb der Resonanzen praktisch keine Leistung, und es ist
keine Messung moglich. Dies macht in der Praxis eine Modenabstimmung
des Resonators notwendig, meist durch Modulation des Spiegelabstandes
(sieche Abschnitt 2.4). Dadurch gerét der Laserpuls periodisch in Resonanz
zur Transmissionsfunktion und ein Ringdown—Signal kann gemessen wer-
den, solange die Modulationsfrequenz des Spiegelabstandes klein gegen 1/7
ist. Dann konnen die Positionen der Resonanzfrequenzen wéihrend des Ab-
klingvorganges als statisch angenommen werden. Da nur maximal eine lon-
gitudinale Mode anschwingt, ist das transmittierte Ringdown—Signal frei
von Schwebungen. Auch in diesem Fall kann durch das Durchstimmen des
Lasers ein quantitativ richtiges Absorptionsspektrum des Mediums im Re-
sonator aufgenommen werden.

e 6] > Aw > da (Abb. 2.9, oben):
Liegt die spektrale Breite des Absorptionssignals unterhalb des Modenab-
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standes Aw, so wird die Absorptionslinie im Spektrum fehlen, wenn sie
zwischen die Resonanzen féllt. Auch eine Modulation des Spiegelabstan-
des verspricht im dargestellten Fall keine Abhilfe, da stets mehrere Moden
gleichzeitig anschwingen, von denen die meisten den Detektor ungedampft
erreichen, so daf} sich das Absorptionssignal nur schlecht vom Untergrund
abhebt. In diesem Fall sind quantitative Aussagen nur schwer zu erhalten.

e da~ 0l > Aw (Abb. 2.9, unten):

Der hier dargestellte Fall fithrt dhnlich wie in Abb. 2.7 stets zu transmit-
tierten Ringdown—Signalen, allerdings sind die spektralen Breiten von An-
regung und Absorption dhnlich, so dafl sich am Detektor Ringdown—Signale
unterschiedlicher Dampfung und damit unterschiedlicher Abklingkonstan-
ten iiberlagern. In diesem Fall muss eine entsprechende Uberlagerung ver-
schiedener Abklingkonstanten an das gemessene Signal angefittet werden,
was nicht immer eindeutig moglich ist. Auflerdem miissen weitergehende
Annahmen iiber die beteiligten Linienprofile gemacht werden um quantita-
tive Aussagen zu erhalten.

Es ist also in der Praxis ratsam, wenn moglich eine der beiden erstgenannten
Konfigurationen herzustellen. Dies ist innerhalb eines gewissen Rahmens durch
die geeignete Wahl von Spiegelabstand und Anregungsquelle moglich.

Als mogliche Anregungsquellen stehen sowohl gepulste Laser als auch continuous—
wave—Laser (Dauerstrichlaser) zur Verfiigung.

Es erscheint dementsprechend sinnvoll, verschiedene CRDS—Aufbauten als gepul-
ste CRDS oder continuous—wave-CRDS zu klassifizieren, da der experimentelle
Aufbau und die Messmoglichkeiten charakteristisch fiir die jeweilige Anregungs-
quelle sind. In den folgenden beiden Abschnitten sollen die Eigenheiten beider
Systeme und ihr schematischer Aufbau dargestellt werden.

2.4 Continuous—wave—CRDS

Bei der cotinuous—wave-CRDS (cw—CRDS) wird als Anregungsquelle ein (meist
durchstimmbarer) Dauerstrichlaser verwendet. Dauerstrichlaser kénnen eine ex-
trem schmalbandige Anregung des absorbierenden Mediums liefern. Die spektrale
Breite der Laseremission kann sehr kleine Werte annehmen, da sie fiir Pulsldngen
t, — oo nicht transformationsbegrenzt ist. Die Linienbreite ergibt sich in diesem
Fall aus den Linienverbreiterungen, welche durch den Aufbau des verwendeten
Lasers erzeugt werden. Dies bedeutet allerdings, dal der Resonator nur dann Lei-
stung aus dem angebotenen Lichtfeld aufnehmen wird, wenn die Anregung nicht
wie in Abb. 2.8 in ein Minimum der Transmissionsfunktion I'(w) féllt. Daher ist es
notwendig eine Resonanzanpassung (meist an die TEMgy—Mode, siehe Abschnitt
2.2.2) vorzunehmen, also den Spiegelabstand auf ein ganzahliges Vielfaches der
halben Laserwellenléinge einzustellen. In diesem Fall fillt die Anregung mit einem
Maximum der Transmissionsfunktion zusammen und eine longitudinale Grund-
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Abbildung 2.8: Schematische Gegeniiberstellung der Transmissionsfunktion I'(w), des Anre-
gungsprofils I(w) und des Absorptionsprofils a(w) fiir den Fall da > Aw > 61.

mode kann anschwingen. Da eine solche Resonanzanpassung bei Wellenldngen im
nm-— oder pm-Bereich in der Praxis nur mit grofem Aufwand aufrechterhalten
werden kann, wird die Resonatorlinge meist periodisch moduliert, indem einer
der Resonatorspiegel auf eine Piezostufe montiert wird. Die duflere Anregung féllt
dann periodisch mit den Transmissionsmaxima von I'(w) zusammen. Die Position
der Spiegel wihrend des Abklingvorganges darf als konstant angenommen wer-
den, solange die Modulationsfrequenz sehr viel kleiner als 1/7 ist.

Da bei einer CRDS-Messung das Abklingverhalten des Resonators beobachtet
werden soll, mufl der anregende Laserstrahl wéhrend der eigentlichen Messung
abgeschaltet werden. Dies wird durch die Verwendung eines geeigneten elektro—
oder akusto—optischen Modulators erreicht. Entsprechende Modulatoren sind fiir
verschiedene Wellenldngenbereiche verfiighar und erlauben Schaltzeiten kleiner
als 1 ps. Das ist ausreichend, wenn man Abklingskonstanten im Bereich einiger
zehn ps erwartet, was fiir CRDS—Messresonatoren ein typischer Wert ist.

Eine Intensitdtsmodulation des cw-Lasers selbst ist nicht ratsam, da eine solche
Modulation zu Lasten der Wellenléngenstabilitét gehen kann oder méglicherweise
das Nachleuchten des Lasers das Ringdown—Signal iiberlagert.

Der Ringdown der transmittierten Intensitdt wird dann mit einem geeigneten
schnellen Detektor (Photodiode, Photomultiplier) aufgezeichnet, und der Signal-
aufbereitung und Datenaufzeichnung zugefiihrt. Diese besteht meist aus einem
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Abbildung 2.9: Schematische Gegeniiberstellung der Transmissionsfunktion I'(w), des Anre-
gungsprofils I(w) und des Absorptionsprofils a(w) fir den Fall I > Aw > da (oben) und
da = 01 > Aw (unten).

Transimpedanzverstéirker und z.B. einem Speicheroszillographen. Zusétzlich kann
ein optischer Isolator in den Strahlengang eingebracht werden, um eine Riick-
kopplung des Messresonators an den Laserresonator zu vermeiden. Méchte man
das Anschwingen transversaler Moden im Resonator unterdriicken, so kann op-
tional eine Modenanpassungsoptik verwendet weden. Hierbei wird der Laser-
strahl auf eine Beugungséffnung (d~ 50-100 pm) fokussiert und das anndhernd
radial-gauBférmige Beugungsmaximum hinter der Offnung auf die Strahltaille der
TEMgy—Grundmode abgebildet.

Stimmt man nun die Wellenlénge der Anregung durch und misst so die Abkling-
konstanten des Resonators als Funktion der Wellenldnge, so kann ein spektral
aufgelostes Absorptionsspektrum geméf (2.13) aufgenommen werden.

2.5 Gepulste CRDS

Bei einer gepulsten Anregung des Resonators muss der Laserstrahl zur Messung
nicht unterbrochen werden, da gepulste Laserquellen meist Pulse aussenden, de-
ren Lénge klein gegeniiber der Abklingkonstanten des Messresonators ist. Un-
terschreitet die Pulslinge die Umlaufdauer des Lichtes im Resonator (¢, < t,),
so ist auch keine Resonanzanpassung an die Laserwellenldnge notwendig. Au-
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Abbildung 2.10: Mdgliche Realisierung einer cw—CRDS und einer gepulsten CRDS (schema-
tisch).

Berdem nimmt der Resonator auch fiir ¢, ~ ¢, stets Leistung auf, da z.B. fiir
eine Pulslédnge kleiner als ¢, ~ 7 ns die spektrale Breite des Pulses bereits den
freien Spektralbereich eines Resonators mit d = 1 m erreicht. Damit liegt stets
ein Transmissionsmaximum von I'(w) im Frequenzbereich der Anregung. Diese
Art von CRD-Aufbau ist dementsprechend einfacher (siehe Abb. 2.10) und eig-
net sich fiir breitbandige Absorptionen, bei denen die spektrale Auflésung nicht
von Interesse ist. Auch hier kann bei Bedarf eine Modenanpassungsoptik verwen-
det werden. Schwingen allerdings mehrere longitudinale Moden gleichzeitig an,
so konnen Schwebungen im transmittierten Signal nicht verhindert werden. Dies
kann bei kurzen Pulsen und grofien Spiegelabstéinden durchaus der Fall sein.
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3 Wasserstoff—Niederdruckplasmen

Wasserstoff-Niederdruckplasmen spielen sowohl in der industriellen Anwendung
als auch in der Fusionsforschung eine wichtige Rolle. In technischen Prozessen
der Industrie wird Wasserstoff als Prozessgas verschiedensten Entladungen z.B.
zur Verdnderung von Oberflichen beigegeben. Diese Prozesse beinhalten sowohl
das Siubern und Atzen von Oberflichen durch Plasmaradikale als auch das auf-
wachsen von Schichten mit definierten Eigenschaften [Rot95][Jan92]. In der Fusi-
onsforschung sind dichte, heifle Plasmen des Wasserstoffs und seiner Isotope von
Interesse, um aus der Verschmelzung von Deuterium- und Tritiumkernen eine
neue Energiequelle zu erschliessen [Sch93]. Die Plasmarandschicht in Fusionsex-
perimenten zeigt wiederum die fiir Niederdruckplasmen typischen Eigenschaften.
Insgesamt decken Niederdruckplasmen den Druckbereich von etwa 0.01 Pa bis
ca. 10000 Pa ab. Die geringen Driicke haben zur Konsequenz, dafl die freien
Wegliangen der Plasmateilchen vergleichbar zur Ausdehnung des Plasmas selbst
sein konnen. Dies fithrt zu geringen Stofiraten fiir die Plasmateilchen. Aus diesem
Grund handelt es sich um sogenannte Nichtgleichgewichtsplasmen, da es kaum zu
einer gegenseitigen Thermalisierung der Spezies im Plasmavolumen kommt. Dar-
aus ergeben sich wichtige Konsequenzen fiir die Beschreibung solcher Plasmen,
deren Giiltigkeit nicht auf Wasserstoff als Arbeitsgas beschrénkt ist.

3.1 Grundlegende Eigenschaften und
Plasmaparameter

Die grundlegensten Plasmaparameter sind stets die Dichten und Temperaturen
der im Plasma vorhandenen Spezies. Die im Folgenden angegebenen typischen Pa-
rameterbereiche beziehen sich dabei auf Laborplasmen und technologische Plas-
men. Die Kernplasmen von Fusionsexperimenten erreichen weitaus extremere Pa-
rameter und lassen sich teilweise bereits durch ein lokales thermisches Gleichge-
wicht beschreiben.

Einem lokal homogenen Plasma 148t sich die Dichte der Elektronen n,., der Tonen
n,; und (in nicht vollstédndig ionisierten Plasmen) der neutralen Schwerteilchen n,,
zuordnen. Aufgrund der bereits erwidhnten schlechten Thermalisierung koénnen
sich fiir die Teilchensorten (Elektronen, Ionen und Neutrale) in Niederdruckplas-
men stark unterschiedliche Temperaturen einstellen. Man unterscheidet daher
zwischen den korrespondierenden Temperaturen T, T; und T,,.

Da das Plasma in der Regel durch eine Heizung der Elektronen aufrechterhal-
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ten wird, erreichen diese in Laborplasmen Temperaturen von T,=0.1 eV! bis
ungefdhr 10 eV. Die Einkopplung der Energie kann z.B. durch eine Gleichstro-
mentladung, eine Hochfrequenzheizung oder durch Mikrowellenheizung erreicht
werden. Einen Uberblick iiber die verschiedenen Moglichkeiten der Plasmaerzeu-
gung bieten u.a. [Gri94] und [Rot95]. Die Elektronendichten liegen typischerweise
im Bereich n,=10'-10'® m™3. Da das Verhalten der Ladungstriiger im Plasma
durch die Coloumb—Wechselwirkung dominiert wird, 148t sich aufgrund der star-
ken Riickstellkrafte keine makroskopische Ladungstrennug aufrechterhalten. Das
Plasma ist daher nach auflen stets quasineutral, und es gilt

ne=y_ Z-nl. (3.1)
Z

Dabei ist n7 die Dichte der Z-fach ionisierten Schwerteilchen. Liegen im Plasma
iiberwiegend einfachionisierte Teilchen vor, so gilt in guter Ndherung

n; ™ Ne . (3.2)

Der Gesamtdruck der Entladung ist durch die Partialdriicke aller Plasmaspezies
zu
p=kgn, -T,+n;- T, +n.-T,) (3.3)

gegeben. Da die betrachteten Niederdruckplasmen meist einen geringen lonisati-
onsgrad § = n;/(n; + n,) =~ n./n, von 1073 bis 107% aufweisen, kann fiir nicht
allzugrofie T; und T, der Gesamtdruck n&dherungsweise mit dem Druck des Neu-
tralgases identifiziert werden. Man erhélt die Neutralteilchendichte dann aus

n, ~ P

~ . 4
T (3-4)

Die Schwerteilchentemperaturen T,, und T; liegen im Gegensatz zu T, weniger
weit iiber der Umgebungstemperatur, da der Energieiibertrag durch elastische
StoBe zwischen Elektronen und Schwerteilchen aufgrund der hohen Massendiffe-
renz und der bereits erwdhnten geringen Stofirate sehr ineffektiv ist. T,, und T;
bewegen sich daher im Bereich zwischen Raumtemperatur und einigen tausend
Kelvin, je nach Heizmethode, Druck und Experimentgeometrie.

3.2 Wichtige Prozesse in Niederdruckplasmen

Befindet sich ein Plasma im thermodynamischen Gleichgewicht, so konnen al-
le wichtigen Systemeigenschaften wie z.B. das Strahlungsfeld, die dazugehérige

11 eV= 11605 K. Richtig wire: kpT.=0.1 eV. Es ist allerdings gebriuchlich, die Boltzmann-
konstante in der Notation zu unterdriicken. Diese Konvention wird verwendet, soweit sie
im Kontext nicht irrefiihrend ist. Aulerdem kann man strenggenommen nur im Fall einer
Maxwell’schen Geschwindigkeitsverteilung von einer Temperatur sprechen.
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Besetzung angeregter Zustéinde in den Atomen und Molekiilen, die Geschwin-
digkeitsverteilung sowie das Ionisationsgleichgewicht direkt als Funktion einer
universellen Temperatur T angegeben werden. Auf mikroskopischer Ebene statt-
findende Einzelprozesse miissen in diesem Fall nicht betrachtet werden.

Die spektrale Energiedichte des Strahlungsfeldes als Funktion der Frequenz ist in
diesem Fall durch die Planck—Strahlung

Srhy? 1

plv, T)dv = B3 /KT _

dv, (3.5)

die Besetzung angeregter Zusténde durch die Boltzmann—Statistik

. . —(E;—Ey)
T (3.6)
n 9k

gegeben. Dabei sind n, g und E jeweils die Teilchendichten, statistischen Ge-
wichte und Energien der betrachteten Zustinde.

Die Geschwindigkeitsverteilung der Plasmateilchen ist durch die Maxwell-
Verteilung gemif

AN 4% [ m. \*? —mev?

— = — z < d 3.7

N (QkBT) 6“’7’< 2kBT) ! (37)
gegeben. Dabei ist dN/N der Anteil der Teilchen, deren Geschwindigkeit zwischen
v und v + dv liegt. Das lonisationsgleichgewicht folgt der Saha—-Gleichung:

3/2 ion
p L o Qe (2TmAT)TE | iy (3.8)
nz Qz h3
nz und nz,q sind die Dichten der Z—fach bzw. Z 4 1-fach ionisierten Atome
oder Molekiile, Q; und @Qz,; deren Zustandssummen, sowie 2 - (%mh—ﬁﬂm

die Zustandssumme der Elektronen. Ej,, ist dabei die notige Energie, um das
Z—fach ionisierte Atom oder Molekiil auf die néchsthohere Ionisationsstufe zu
bringen. Eine gegenseitige Bilanzierung aller Stofiprozessse 1afit sich fiir hohe
Plasmadichten teilweise noch realisieren. Um die Strahlungsbilanz zu erfiillen,
miisste das Plasma allerdings Abmessungen im Bereich der freien Weglénge der
Photonen besitzen.

Liegt ein Plasma fern des Gleichgewichtes vor, so wird das System durch die
Bilanzierung von jeweils dominierenden Einzelprozessen bestimmt. Es ist dann
notwendig, diese Prozesse einzeln zu betrachten:

o FElektronenstoffanregung: Trifft ein schnelles Elektron auf ein Atom, so kann
es einen Teil seiner kinetischen Energie abgeben und dadurch ein Schalen-
elektron in einen Zustand hoherer Energie anheben:

A+e; & A +ef (3.9)

Tritt der Prozess in Gegenrichtung ein, so heifit er Stof§ zweiter Art.
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e Absorption: Ein Atom nimmt aus dem umgebenden Strahlungsfeld ein Pho-
ton passender Energie auf und geht in einen elektronisch angeregten Zu-
stand iiber:

A+hy «— A" (3.10)

Gibt ein angeregtes Atom spontan Strahlung ab, so heifit der Vorgang spon-
tane Emaission.

e Flektronenstof$ionisation: Bei einem Elektron—Atom—Stofl wird genug Ener-
gie iibertragen, um ein Schalenelektron vollstéindig abzulésen:

A+e; « AT+e +e (3.11)

Der Umkehrprozess heifit DreierstofSrekombination.

e Photoionisation: Im Gegensatz zur Elektronenstofiionisation wird ein Elek-
tron durch die Aufnahme eines Lichtquants aus dem Strahlungsfeld vom
Atom gelost:

A+h — AT +e” (3.12)

In diesem Fall bezeichnet man den Umkehrprozess als Strahlungsrekombi-
nation.

Dabei ist es wichtig sich zu vergegenwirtigen, dafl die Prozesse mit den jeweils
angegeben Riickprozessen nicht im Gleichgewicht stehen. Vielmehr miissen die
Erzeugungsprozesse mit den jeweils tatsédchlich dominierenden Verlustprozessen
bilanziert werden: Bei geringen Stofiraten ist die Diffusion aus dem Plasmavo-
lumen hinaus zur Gefafwand der dominierende Verlustprozess fiir die Teilchen-
sorten im Plasma, fiir angeregte Zustdnde dieser Teilchen ist es die spontane
Emission von Strahlung.

Eine derartige Uberlegung soll exemplarisch anhand eines einfachen nulldimen-
sionalen Modells fiir die Elektronentemperatur T, demonstriert werden:

Im stationdren Betrieb der Plasmaquelle stellen sich im Plasma stationére
Elektronen— und Ionendichten n. und n; ein. Dann muss fiir die Quell- und Ver-
nichtungsterme der Ionen gelten:

=7 (3.13)

Der fiir die Erzeugung der Plasmaionen fithrende Term ist die Stofionisation
neutraler Plasmateilchen durch schnelle Elektronen. Er héngt von den Dichten der
Edukte n. und n,, im Volumen und einem effektiven Ionisationsratenkoeflizienten
Serf(Te) ab. Diese Erzeugung wird durch die endliche Einschlusszeit 7; bilanziert,
nach welcher ein Ton dem Plasma durch Diffusion verloren geht.
oS (T) = — . (3.14)
Dabei wird 7; vom Gesamtdruck, der Gasmischung und der Geféf3igeometrie be-
stimmt. Mit (3.2) folgt
1
nnSeff(Te) ~ —. (315)

Ti
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Die Elektronentemperatur muf} sich also fiir unterschiedliche Gase (und damit
unterschiedliche S.f¢) bei konstantem Druck stets so einstellen, dafi der Zusam-
menhang 3.15 erfiillt ist. Gleiches gilt fiir eine gleichbleibende Gasmischung bei
Variation des Druckes. Tatsdchlich beobachtet man fiir Gase mit insgesamt ge-
ringerem lonisationsratenkoeffizienten héhere Elektronentemperaturen, wiahrend
die Elektronentemperatur mit steigendem Druck sinkt. Der tatséchliche Wert von
T, héngt von der korrekten Bestimmung der Groflen S.¢¢(T.) und 7; ab. Dies ist
in der Regel nicht trivial, man erhélt jedoch aus der einfachen Bilanz 3.15 sofort
die qualitativ richtigen Abhéngigkeiten.

3.3 lonen des Wasserstoffs

Wasserstoff liegt in seiner stabilen Form in der Natur als zweiatomiges Molekiil
(Hy) vor. In einem Wasserstoffplasma kann es durch St68e mit schnellen Elek-
tronen zur Dissoziation des Wasserstoffmolekiils kommen, so dafl sich ein eine
bestimmte Dichte atomaren Wasserstoffs (H) einstellt. Sowohl der molekulare als
auch der atomare Wasserstoff konnen dann durch weitere Stofle ionisiert oder
durch Ladungsaustausch umgeladen werden, so daf sich eine grofie Anzahl ver-
schiedener Ionen bilden kann (H*, H=, Hy, Hy , ...). In Plasmen aus Gasmi-
schungen konnen sich auBlerdem komplexe Molekiilionen unter Beteiligung an-
derer Spezies bilden. Dabei héngt der jeweilige Anteil der einzelnen Ionensorten
an der gesamten Ionendichte im Wesentlichen vom Gesamtdruck, von der Elek-
tronendichte und —temperatur sowie den beteiligten Ionisationsratenkoeffizienten
ab. Da im Rahmen dieser Arbeit die Ionen HF und H™ eine groBe Rolle spielen
werden, sollen diese beiden Ionenspezies nun detaillierter betrachtet werden.

3.3.1 H

Das Ton Hi ist das einfachste polyatomare Molekiil, d.h. das einfachste denk-
bare Molekiil aus mehr als zwei Atomen (zweiatomige Molekiile werden in der
Molekiilphysik als eigensténdiger Spezialfall behandelt). Seine Existenz wurde
bereits im Jahre 1912 von J.J. Thompson [Thol2] postuliert, ein spektroskopi-
scher Nachweis seines IR-Spektrums gelang allerdings erst 1980 [Oka80], da die
Strahlungsiibergiinge des H3 extrem kleine Ubergangswahrscheinlichkeiten auf-
weisen und ein spektroskopischer Nachweis im Labor hohe Anforderungen an den
Versuchsaufbau stellt. H kann in astrophysikalischen Plasmen und in Laborplas-
men einen groffen Teil der Ionendichte ausmachen, da es iiber den exothermen
Stof3

Hf +H, — Hf + H (3.16)

mit AE ~ —1.7 eV gebildet wird. Die Vorgang lauft mit dem Langevin—
Ratenkoeffizienten
X, =2-100% m 3! (3.17)



3.3. Ionen des Wasserstofls 33

Vl V2
Abbildung 3.1: Schwingungseigenmoden vy und vy des Hi —Ions [McN95].

ab [BEJ69]. Das Hj ist einerseits von grofiem theoretischem Interesse, da es
das einfachste Modellsystem zur Uberpriifung quantenmechanischer Methoden
zur Beschreibung mehratomiger Molekiile darstellt [JKRK94][MT88]. Zu diesem
Zweck wird versucht, das Infrarotspektrum des H3 im Labor mit immer hoherer
Prézision zu messen [VCa94], um dann dieses Spektrum mit den theoretischen
Vorhersagen zu vergleichen [MOO00]. Andererseits wird u.a in der Astrophysik sei-
ne Reaktionskinetik untersucht, um dadurch Einblick in die interstellare Chemie
zu erhalten [MP02].

Molekulare Eigenschaften

Im Folgenden sollen die wichtigsten Eigenschaften des H; —Tons kurz zusammen-
gefasst werden. Eine sehr detaillierte Beschreibung der zugrundeliegenden Mo-
lekiilphysik findet man in [McN95]. Dort wird auch zwischen Hj, D und den
Isotopomeren HyD ' und DoH™ unterschieden. Die Spektren von D3, T3 und den
Isotopomeren unterscheiden sich stark vom Spektrum des Hy , da jede Anderung
der beteiligten Kernmassen die Vibrationszustdnde des Gesamtmolekiils zu an-
deren Energien hin verschiebt. Daher soll die Betrachtung im vorliegenden Falle
auf Hy beschrinkt bleiben.

Der Grundzustand des Hj ist ein gleichseitiges Dreieck aus drei Protonen, wobei
es keine stabilen elektronisch angeregten Zusténde gibt. Die Protonen tragen je-
weils den Spin 1/2; so dafl fiir den Gesamtspin die Werte 1/2 oder 3/2 moglich
sind. Das Molekiil heifit dann para-H3 bzw. ortho-Hj3 . Von diesem intrinsischen
Drehimpuls der Kerne I ist der Drehimpuls J zu unterscheiden, welcher durch die
Rotation des gesamten Molekiils im Raum gegeben ist. Wie bei allen Molekiilen
lassen sich auch beim Hj die beteiligten Kerne zueinander in Schwingung verset-
zen. In der Ndhe des Grundzustandes lassen sich die Vibrationsanregungen nach
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Quantenzahl Bedeutung Erlaubte Anderung
P Paritét — <+
I Kernspin 0
J Gesamtdrehimpuls 0, £+ 1, nicht jedoch 0+ 0
k Projektion von J +1
1 Drehimpulsbeitrag durch vy #3n,neN
G k-1 3n,neN

Tabelle 3.1: Auswahlregeln fiir Dipoliiberginge des Hi nahe des Grundzustandes nach [MO00]

drei Grundschwingungsmoden entwickeln (Abb. 3.1). Diese werden unterteilt in
die sogenannte v;—Mode, welche einem symmetrischen Aufblihen und Stauchen
des Molekiils gleichkommt, und eine zweifach entartete vo—Mode, bei der sich die
Winkel zwischen den Dreiecksschenkeln dndern.

Die 11—Mode wird aufgrund der charakteristischen Bewegung des Molekiils auch
als ,,breathing—mode“ bezeichnet. Sie dndert nur die Polarisation des Molekiils
und ist daher Raman—aktiv.

Die vo—Mode ist IR—aktiv, da ihre An—und Abregung mit einer Drehimpulsdnde-
rung des Molekiils verbunden ist. Die quantisierte Anregung dieser Vibrationen
wird durch die entsprechenden Quantenzahlen v; und vy beschrieben. Die Quan-
tenzahl [ gibt den durch die Anregung von 15 erzeugten Beitrag zum Drehimpuls
J an und kann die Werte vg, vo — 2, ..., —v9 + 2, —v annehmen.

Fiir viele Molekiile wird eine Quantenzahl k verwendet, welche die Projektion des
Drehimpulses J auf die Symmetrieachse des Molekiils angibt. Dieses Verfahren ist
fiir das H —Ton nur schlecht anwendbar, da die Zustinde mit gleicher Differenz
|k — | energetisch nahezu entartet sind. Daher bietet es sich an, stattdessen den
Wert G = |k — [| selbst als ndherungsweise Quantenzahl zur Beschreibung des
Molekiilzustandes zu verwenden. Fiir Dipoliibergénge gelten die in Tab. 3.1 darge-
stellen Auswahlregeln [MOOO0]. Dabei ist zu beachten, dafi nur die Auswahlregeln
fiir P, I und J auch fiir starke Anregung ohne Ausnahmen gelten. Fiir starke
Verzerrungen des Molekiils (also fiir grole vq) lassen sich eigentlich ,, verbotene*
Ubergéinge mit messbarer Intensitiit beobachten [XRGO92]. AuBerdem tragen al-
le Zustéinde des para-Hj die kernspininduzierte Multiplizitit g*=2, alle Zustinde
des ortho-Hj die kernspininduzierte Multiplizitit g*=4.

Abbildung 3.2 zeigt eine eindimensionale Darstellung der potentiellen Energie
des H3 nach [JKRK94].

Dabei wurde der Winkel 6 zwischen zwei Dreiecksschenkeln variiert. Man erkennt
deutlich die steile Flanke durch die Coloumb—Abstoflung der Protonen fiir 6 — 0
und den Grundzustand minimaler Energie als gleichseitiges Dreieck (0 = 7/3).
Fiir § = 7 wird H zu einem linearen Molekiil und die potentielle Energie dndert
sich nur wenig bei Variation von §. Auierdem sind die minimalen Anregungungs-
energien fiir verschiedene Anregungszustinde vy, + vo1s, sowie einige Ubergéinge
eingetragen.

Die Rotationsbande aus dem Ubergang 0 « v5 (1) heiBt Fundamentalbande des
Hy . Ubergang (2) zeigt ein Beispiel fiir eine sog. Obertonbande. Dies sind alle
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Abbildung 3.2: Potentielle Energie des H; in Abhdngigkeit des Winkels 0 und Energieminima
fiir die Anregungen vivy + vals.

Ubergénge mit v; = 0 und vy # 1. Banden welche nicht auf dem Grundzustand
enden werden als heiffe Banden bezeichnet (3). AuBlerdem gibt es sogenannte
Kombinationsbanden (4), bei denen sich v; und vy gleichzeitig &ndern. Verbote-
ne Banden (5) sind Uberginge, welche nur eine Anregungsinderung der Dipol-
inaktiven v;-Mode beinhalten.

Die spektroskopische Notation einer einzelnen Rotationslinie innerhalb eines
Uberganges ist von der Form

L PIQIRY(, Gl (3.18)

Dabei sind AJ = {—1]0| + 1} = {P|Q|R}, analog zur Konvention fiir zweiatomi-
ge Molekiile.

(J,G) sind die Werte der entsprechenden Quantenzahlen J und G im unteren
Zustand des Uberganges. Die Subskripte und Superskripte n,¢, v und [ kénnen
gesetzt werden, um dadurch Mehrdeutigkeiten bei Entartungsfillen klarzustel-
len, da z.B. ein Wert G = |k — [| durch verschiedene Kombinationen aus k und [
erzeugt werden kann. Details dazu findet man in [Her45][McC00].
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Messung absoluter Dichten

Die absolute Stérke einer Absorptionslinie im Plasma hingt sowohl von der Uber-
gangswahrscheinlichkeit der Linie selbst, als auch von der Besetzung des unteren
Zustandes der Absorptionslinie ab. Méchte man aus dem Absorptionssignal nicht
nur die Besetzungsdichte des absorbierenden Zustandes, sondern die Gesamtdich-
te der dazugehorigen Spezies erhalten, so miissen weitergehende Annahmen iiber
die Besetzungsstatistik der angeregten Zusténde innerhalb der absorbierenden
Teilchen gemacht werden.

Wihrend die Ubergangswahrscheinlichkeit aus der Faltung der beteiligten Wel-
lenfunktionen mit dem Dipolmoment als feste Grofie hervorgeht, hingt die Beset-
zung des unteren Zustandes der Absorptionslinie von der thermischen Besetzung
der Rotations— und Vibrationszustdnde im Molekiil ab. Elektronisch angeregte
Zustinde miissen im konkreten Fall des H3 nicht beriicksichtigt werden.

Da die Rotations— und Vibrationszustdnde von Molekiilspezies im Plasma stark
unterschiedlichen Anregungsmechanismen unterliegen, ist héufig eine Unterschei-
dung zwischen der Rotationstemperatur T,, und der Vibrationstemperatur T,
der angeregten Zustdnde notwendig.

So ist beispielsweise fiir das Ho—Molekiil die Rotationstemperatur in Niederdruck-
plasmen dhnlich der Gastemperatur, wihrend die Vibrationstemperatur zusétz-
lich durch Stéfe mit schnellen Elektronen modifiziert wird und weit {iberhalb der
Rotationstemperatur liegen kann [Heg03].

Unter Annahme einer thermischen Besetzung mit den Temperaturen T, und
T 148t sich ein Skalierungsfaktor fiir die Absorptionsstérke einer Linie ermit-
teln:

Bildet man fiir verschiedene Temperaturen die Zustandssumme des Hj und setzt
diese ins Verhéltnis zum Boltzmannfaktor eines gegebenen einzelnen Zustandes,
so erhélt man einen Skalierungfaktor
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welcher das Verhéltnis der Gesamtdichte an Hj zur Dichte des Einzelzustandes
wiederspiegelt.

Abbildung 3.3 zeigt das Ergebnis einer solchen Abschitzung fiir den unteren
Zustand der Absorptionslinie P(3,3) 3v, «—0 des H3 . Dabei ist das statistische
Gewicht g, =282 und E;=0.039 eV. In der Zustandssumme sind Zusténde bis zu
einer Energie von 1.1 eV beriicksichtigt, entsprechend der von [LMO1] angegebe-
nen Datenbasis.

Fiir eine Rotationstemperatur von 600 K und eine Vibrationstemperatur von
1500 K ermittelt man einen Faktor von f=11, d.h. fiir die im Beispiel gew&hlten
Besetzungstemperaturen tragen 1—11 der tatséchlich vorhandenen Hj zum Absorp-
tionssignal bei.

2Es gilt: g = (2J + 1) - ¢g*, hier mit J=3 und g*=4, da es sich um einen Ubergang des ortho—
Hy handelt.
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In Anbetracht der Tatsache, dafl ungefdhr tausend Zustdnde an der Zustands-
summe beteiligt sind, stellt dies einen sehr grofien Bruchteil dar. Diese hohe
Besetzung kommt zustande, da der betrachtete Zustand innerhalb des vibra-
torischen Grundzustandes liegt und gleichzeitig ein hohes statistisches Gewicht
aufweist. Er eignet sich daher als Ausgangszustand fiir Absorptionsmessungen.
Eine aus der Auswertung der Absorptionslinie ermittelte Dichte im unteren
Zustand kann dann auf die Gesamtdichte aller Hj skaliert werden.

McCall stellt tabellierte Linienstérken o* basierend auf [NMT96] fiir verschie-
dene Uberginge des Hf zur Verfiigung, welche den Faktor f; fiir frei wihlba-
re Besetzungstemperaturen bereits beinhalten [McC]. Diese tragen die Einheit
[em~2 atm™!], geben also die integrierte Absorption einer Linie pro absorbieren-
der Lange in cm und Atmosphére an, wobei das Spektrum iiber die Wellenzahl
in cm~! aufgetragen ist. Dabei entspricht eine Atmosphire einer Teilchendichte
von N g, =2.68-10% m=3.

Liegt ein gemessenes Spektrum vor, so erhélt man die absolute Dichte somit zu
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3.3.2 H

Lagert sich ein zusétzliches Elektron an ein Wasserstoff- oder Deuteriumatom
an, so bildet sich das negative Wasserstoffion H™ bzw. das korrespondierende
Deuteriumion D~. Im Folgenden wird aus Griinden der Ubersichtlichkeit nur auf
H~ Bezug genommen, da alle Uberlegungen fiir D~ in gleicher Weise gelten.
Das Wasserstoffatom besitzt eine relativ geringe Elektronenaffinitit, so dafl das
zusétzliche Elektron nur mit einer Energie von AE=0.77 eV gebunden ist [Bar77].
Das H™ besitzt keinen angeregten elektronischen Zustand unterhalb dieser Disso-
ziationsschwelle. Da es im Gegensatz zum H3 kein Molekiilion ist, existieren auch
keine rotatorischen oder vibratorischen Anregungsniveaus.

In Wasserstoffplasmen unterliegt das H™ verschiedenen Erzeugungs— und Ver-
nichtungsprozessen. Nachdem die gezielte Erzeugung von H™ in der aktuellen
Forschung zur Fusionstechnologie ein wichtiges Thema darstellt (siche Kapitel
5), lohnt es sich an dieser Stelle einen Uberblick iiber die Erzeugungs- und Ver-
nichtungsprozessen zu geben [BMB96].

Die wichtigsten Erzeugungsprozesse sind

e Dissoziative Anlagerung:
Hy(v)+e —H +H (3.21)

Bei diesem Prozess dissoziiert ein vibratorisch angeregtes Wasserstoffmo-
lekiil nach dem Stofl mit einem langsamen Elektron in ein H™ und ein neu-
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Abbildung 3.3: Verhdltnis der Zustandssumme des H;f —Molekiils zum Boltzmannfaktor des
Zustands (v1,v2,J,G)=(0,0,3,3) fiir verschiedene Rotations— und Vibrationstemperaturen.

trales Wasserstoffatom. Dabei wird das H™ direkt im Plasmavolumen gebil-
det. Solange geniigend vibrationsangeregter Wasserstoff vorliegt wird der
Prozess durch niedrige Elektronentemperaturen begiinstigt, da der Einfang
des Elektrons e; mit sinkender Elektronenenergie stark an Wahrscheinlich-
keit zunimmt [JLEPS87|. Dies gilt vor allem fiir Hy(v > 5).

Der als Edukt benétigte vibrationsangeregte molekulare Wasserstoff ent-
steht im Plasmavolumen durch Sto8e mit schnellen Elektronen, bei denen
das Ho—Molekiil elektronisch angeregt wird. Nach dem Strahlungszerfall des
angeregten Zustandes kann das Molekiil dann als Hy (v 0) vorliegen.

o Llektroneneinfang an Oberflichen:
HY H+egpp — H™ (3.22)

Negative Wasserstoffionen konnen nicht nur im Plasmavolumen, sondern
auch an den dem Plasma angebotenen Oberflachen gebildet werden. Hierbei
treffen positive Wasserstoffionen oder atomarer Wasserstoff auf die Ober-
fliche, lagern ein Elektron aus dem Oberflichenmaterial an und verlassen
die Oberflidche als H™ . Die Wahrscheinlichkeit fiir diesen Prozess hingt in
erster Linie von der Austrittsarbeit fiir Elektronen des Oberflichenmateri-
als und von der Energie der einfallenden Teilchen ab. Besitzt die Oberflache
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eine geringe Austrittsarbeit, so kann dieser Prozess im oberflichennahen
Bereich des Plasmas gegeniiber der Volumenproduktion stark dominieren.

Diese Erzeugungprozesse werden (neben dem Diffusionsverlust aus dem Plasma-
volumen heraus) auch durch verschiedene Vernichtungsprozesse im Plasma selbst
bilanziert. Die dominierenden Prozesse sind in diesem Fall

o FElektronenabstreifung:
H +e,— H+2e (3.23)

Aufgrund der geringen Bindungsenergie von AE=0.77 eV it sich das
zusétzliche gebundene Elektron des H™ leicht durch die Kollision mit ei-
nem freien Elektron ausreichender Energie abstreifen. Daher nimmt die Le-
bensdauer von H™ im Volumen mit steigender Elektronentemperatur stark
ab.

e gegenseitige Neutralisation:
H +H"—-H+H (3.24)

Bei der gegenseitigen Neutralisation rekombiniert H™ direkt mit H* zu neu-
tralem atomaren Wasserstoff. Dieser Vorgang kann auch mit einem der po-
sitiven Molekiilionen H} als Edukt ablaufen, wobei auf der rechten Seite
von (3.24) der entsprechende Rest H, zuriickbleibt.

e assoziatives Detachment:
H +H— Hy+e (3.25)

Bei diesem Prozess rekombiniert das H™ mit einem neutralen Wasserstoffa-
tom zu molekularem Wasserstoff, wobei ein Elektron freigesetzt wird. Dieser
Prozess findet im Volumen unabéngig von den Plasmaelektronen oder an-
deren Ionenspezies statt.

Die tatséchliche Dichte der H™ im Plasmavolumen héngt in sehr empfindlicher
Weise vom jeweiligen Gleichgewicht all dieser Reaktionen ab. Dabei laufen die
beschriebenen Prozesse in Abhéngigkeit von den Dichten der Edukte und der
beteiligten Wirkungsquerschnitte selbststdndig ab.

Im Gegensatz dazu kann das sogenannte Photodetachment
H +hv— H+e (3.26)

durch ein duBeres Strahlungsfeld gezielt herbeigefiihrt werden. Hierbei handelt
es sich um einen Vernichtungsprozess bei dem das zusétzliche Elektron durch
die Absorption eines Photons abgelost wird. Dies gelingt aufgrund der gerin-
gen Bindungsenergie bereits ab Lichtwellenldngen kleiner als App ~ 1.6 pum.
Praktisch alle Messmethoden zum Nachweis von H™ im Plasmavolumen nutzen
diesen Prozess. Abbildung 3.4 zeigt den Photodetachmentquerschnitt des H™ als
Funktion der eingestrahlten Wellenldnge [Bac00].
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Abbildung 3.4: Photodetachment—Querschnitt des H~ als Funktion der eingestrahlten Wel-
lenldnge. Bei der Grundfrequenz eines Nd:YAG-Lasers (1.064 pum) betrigt dieser 3.5-10~2 m?.

3.4 Diagnostik von Niederdruckplasmen

Um ein gegebenes Plasma untersuchen zu koénnen, werden diagnostische Me-
thoden fiir die Plasmaparameter (Dichten und Temperaturen der Elektronen
und Schwerteilchen, Dissoziationsgrad, ...) benétigt. Meist kommen Langmuir—
Sonden, interferometrische Methoden und spektroskopische Verfahren zum Ein-
satz, wobei jede Diagnostikmethode jeweils andere Plasmaparameter mit unter-
schiedlicher Qualitdt zugidnglich macht und spezifische Vor- und Nachteile mit
sich bringt. Durch geschickte Kombination verschiedener Methoden und mit dem
Wissen um die jeweiligen Stédrken und Schwichen der Diagnostiken ist in den
meisten Fillen eine sehr genaue Charakterisierung eines vorliegenden Plasmas
moglich.

Im Folgenden wird ein kurzer Uberblick iiber verschiedene hiufig verwendete
Plasmadiagnostiken gegeben.
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3.4.1 Langmuir-Sonden

Bei Messungen mit einer Langmuir-Sonde wird ein diinner Draht auf einer isolie-
renden Halterung in das Plasmavolumen eingebracht. Wird dieser Draht durch ei-
ne externe Spannungsquelle gegeniiber der Wand des Plasmagefiafies vorgespannt,
so erzeugen die freien Ladungstriger im Plasma einen messbaren Strom auf den
Sondendraht. Variiert man die Spannung, so kann einen U/I-Kennlinie aufge-
nommen werden, deren charakteristische Form Informationen iiber die Plasma-
parameter enthilt [Lan24]. Die folgende Diskussion gilt fiir den Fall eines zylin-
derféormigen Sondendrahtes, wie er meist benutzt wird.

Abbildung 3.5 zeigt den schematischen Aufbau eines Langmuir-Sonden—Systems
sowie eine typische U/I-Kennlinie. Bei stark negativer Vorspannung misst man
den Strom der Plasmaionen auf die Sondenspitze, den sogenannten lonensdtti-
gungsstrom. Senkt man die negative Vorspannung, so erreichen zunehmend schnel-
le Elektronen die Sondenspitze und beginnen den Ionenstrom zu kompensieren.
Am Floatingpotential @ flieBt kein Nettostrom auf die Sonde. Dies ist das Po-
tential, auf welches sich ein isoliert ins Plasma eingebrachter Korper aufladt.
Das Zustandekommen dieser Aufladung 148t sich anschaulich verstehen: Ladungs-
trager aus dem Plasma werden nach dem Auftreffen auf die Oberfliche des
Korpers grofitenteils zuriickgehalten, so dal die Oberfliche eine Senke fiir die
auftreffenden Flisse I', und I'; der Elektronen bzw. der Plasmaionen darstellt.
Allerdings ist ', o n, - v,. Fiir die mittleren Geschwindigkeiten gilt sicherlich
Ue > ©;, da die Elektronen eine vielfach geringere Masse als die Plasmaionen
besitzen und zusétzlich meist bei hoherer Temperatur vorliegen.

Mit n, = n; folgt dann, daf§ I', > I'; ist. Das Plasmavolumen wiirde also pro
Zeiteinheit viel mehr Elektronen als Ionen an die Oberflache verlieren und somit
die eigene Quasineutralitit verletzen. Daher l4dt sich die Oberflache gegeniiber
dem Plasma negativ auf, bis das Gleichgewicht der Fliisse I', = I'; erreicht ist.
Fiir positive Vorspannungen steigt der Elektronenstrom auf die Sonde stark an.
Die Kennlinie &ndert ihre Kriimmung am Plasmapotential ®.,; = ®p. Das Plas-
mapotential ist das Potential, welches das Plasmavolumen gegeniiber einer geer-
deten GefédBwand annimmt.

Fiir noch hohere positive Vorspannungen misst man den Elektronensdttigungs-
strom. Dieser 148t sich in der Praxis jedoch nicht immer erreichen, da die Son-
denspitze durch hohe Strome zerstort werden kann. Aus dieser Sondenkennlinie
lassen sich aufler den charakteristischen Potentialen auch n., und T, bestimmen.
Die Elektronendichte n, erhéilt man z.B. aus dem Strom am Plasmapotential zu

1 2mme,
Ne = Ase” W, I(®p) . (3.27)

Dabei ist Ay die Sondenoberfliche. Man muss fiir dieses Verfahren allerdings eine
Maxwell’sche Geschwindigkeitsverteilung der Elektronen annehmen, da anson-
sten die Angabe einer Elektronentemperatur nicht sinnvoll ist.

Ein grofler Vorteil von Sondenmessungen besteht in der Tatsache, dafl es sich
um eine lokale Messung am Ort der Sondenspitze handelt. L&t sich die Sonde
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Abbildung 3.5: Aufbau und U/I-Kennlinie einer Langmuir-Sonde (schematisch).

innerhalb des Plasmavolumens bewegen, so kénnen auf diese Weise ortsaufgeltste
Profile der Plasmaparameter gemessen werden. Als Nachteil muss gesehen werden,
daf} die Qualitdt von Sondenmessungen stark von der Art der Plasmaerzeugung
und den damit verbundenen elektrischen Storeinfliissen auf die Sonde und die
Anlagenelektronik abhéngt.

Auflerdem gibt es verschiedene Moglichkeiten, das komplizierte Verhalten der
Plasmarandschicht um die Sondenspitze zu modellieren [Che74], was je nach
Auswertemethode zu einer Streuung der Ergebnisse fithrt. Weitere Details zur
Sondentheorie sowie ein Anwendungsbeispiel mit einem Niederdruckplasma fin-
det man in [SS70] bzw. [SFAPO1].

3.4.2 Mikrowelleninterferometrie

Die Mikrowelleninterferometrie stellt eine elegante Methode dar, die mittlere
Elektronendichte eines Plasmas entlang eines Sichtstrahls auf nicht—-invasive Art
zu bestimmen. Sie nutzt die Tatsache, dal sich der Brechungsindex Np des Plas-
mas mit der Elektronendichte d&ndert. Ein durch das Plasma gefiihrter Messstrahl
erfahrt daher bei seinem Durchgang eine Phasenverschiebung. Diese kann sicht-
bar gemacht werden, indem man den Messstrahl mit einem Referenzstrahl zur
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Interferenz bringt. Aus dem gemessenen Interferenzbildern mit und ohne Plasma
148t sich die sichtstrahlintegrierte Elektronendichte ermitteln [HW65]. Es handelt
sich dabei um eine passive Methode, die das Plasma nicht stort.

In Abwesenheit von Magnetfeldern lautet die Dispersionsrelation einer elektro-
magnetischen Welle im Plasma

w? = W%+ k2. (3.28)
Dabei ist w die Kreisfrequenz der Welle, k£ die Wellenzahl und

nee?

(3.29)

wp =
Me€o
bezeichnet die Plasmafrequenz [Che74]. Es konnen sich nur Wellen mit w > wp
im Plasma ausbreiten. Wellen mit w < wp werden reflektiert, da die freien Elek-
tronen im Plasma dem eingestrahlten elektrischen Wechselfeld folgen konnen,
was fiir Frequenzen oberhalb der Plasmafrequenz nicht mehr der Fall ist. Der
Brechungsindex 148t sich mit Hilfe dieser charakteristischen Frequenz als

w? n
Np=4/1—2=,/1—-— :
F w? Ne (3:30)

schreiben. Dabei ist n. = egm.w?/e* die sogenannte ,,cutoff-Dichte®. Diese darf
nicht iiberschritten werden, wenn eine externe Welle der vorgegebenen Frequenz
w das Plasma ohne Reflexion durchdringen soll.
Die resultierende Phasenverschiebung A¢ zwischen Mess- und Referenzstrahl
erhélt man aus dem Verhéltnis der optischen Weglédngendifferenz A1 zur ein-
gestrahlten Wellenldnge \j:

At 2om (P or L (1

A¢ =2T— = — (NVakuum_NP)dx = 5
A0 0

n
1——)dxz. (3.31
X Ao Jo ) (3:31)

nC

Dier Wurzelterm darf linearisiert werden, wenn n, < n,. gilt. Dies ist fiir die
typischerweise verwendeten Frequenzen und die zu erwarteten Elektronendich-
ten gerechtfertigt. Nimmt man auflerdem eine entlang des Sichtstrahls konstante
Elektrondichte an, so erhélt man fiir die mittlere Dichte entlang des Sichtstrahls

. ACI))\One
- aL

In der Praxis ist diese prinzipiell sehr einfache Methode nicht immer leicht hand-
zuhaben, da das Interferenzsignal durch elektrische Einstreuungen und unkontrol-
lierte Reflexionen der Mikrowelle an Teilen des Versuchsaufbaus gestort werden
kann. Zusétzlich muss ein Zugang von der Groflenordnung der Wellenlénge zum
Plasma bestehen. Gelingt jedoch eine verwendbare Justierung des Aufbaus, so
eignet sich diese Methode hervorragend um das Sichtlinienintegral der Elektro-
nendichte zu bestimmen. Eine Entfaltung der sichtstrahlintegrierten Dichte ist
allerdings nur unter zusétzlichen Annahmen {iber das Dichteprofil entlang des
Sichtstrahls moglich.

(3.32)

Te
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3.4.3 Optische Emissionsspektroskopie und
StoB-Strahlungs—Modelle

Die optische Emissionsspektroskopie (OES) basiert auf der spektralen Zerlegung
des Lichtes, welches das Plasma im sichtbaren Wellenléngenbereich sowie im
angrenzenden ultravioletten und infraroten Spektralbereich aussendet. Dies ge-
schieht meist durch Gitterspektrographen. Aus den Intensitéiten der beobachteten
Spektrallinien lassen sich weitreichende Aussagen iiber die Vorgénge im Plasma-
volumen und verschiedenste Plasmaparameter treffen [Fan02]. Die OES unterliegt
keinerlei elektromagnetischen Storeinfliisssen und ist daher im Betrieb sehr robust.
Allerdings liefert sie wie alle spektroskopischen Methoden sichtstrahlintegrierte
Ergebnisse. Dies muss beriicksichtigt werden, wenn das Plasma entlang des Sicht-
rahls starke Inhomogenitéiten aufweist.

Wiéhrend die Durchfithrung einer spektroskopischen Messung experimentell rela-
tiv einfach zu realisieren ist, liegt die Schwierigkeit in diesem Fall in der Inter-
pretation des gewonnenen Spektrums. Das eigentliche Ergebnis der Messung ist
eine Information iiber die Besetzungen angeregter Zustéinde in den betrachteten
Atom- und Molekiilspezies. Diese Information muss im néchsten Schritt iiber ein
geeignetes Modell in Verbindung zu den Plasmaparametern gebracht werden. Da-
zu verwendet man sogenannte StofS—Strahlungs—Modelle (SSM).

Ein SSM betrachtet im Idealfall alle Prozesse, welche zur Be- und Entvolke-
rung eines gegebenen Zustandes im Plasma beitragen (siehe auch 3.2) und bilan-
ziert diese. Im Fall von Molekiilgasen (z.B. Hs) kann es sich dabei nicht nur um
elektronische Zusténde sondern auch um vibratorisch und rotatorisch angeregte
Zustande handeln [Gre01].

Abbildung 3.6 zeigt ein Termschema mit mehreren angeregten Zusténden und den
wichtigsten be- und entvolkernden Prozessen fiir einen der beteiligten Zusténde.
Die Wahrscheinlichkeit fiir diese Prozesse héngt direkt von den Dichten der be-
teiligten Teilchensorten und einem entsprechenden Ratenkoeffizienten ab. Dieser
héangt im Allgemeinen von der Elektronentemperatur und eventuell weiteren Plas-
maparametern ab. Aus den so gewonnenen Bilanzgleichungen und der Forderung,
da3 die Besetzungen der betrachteten Zustédnde im zeitlichen Mittel stationér
sind, ergibt sich ein System gekoppelter Differentialgleichungen. Dieses legt die
Gleichgewichtsdichten aller beteiligten Zusténde fest.

Die Schwierigkeit liegt dabei nicht in der numerischen Losung der Bilanzgleichun-
gen, sondern in der zugrundegelegten Datenbasis, welche die Wahrscheinlichkeiten
fiir die einzelnen Prozesse bestimmt. Oft sind nicht fiir alle ben6tigten Prozesse
die entsprechenden Atom— oder Molekiildaten verfiighar. In diesen Féllen muf
man sich mit approximativen Methoden und Skalierungsgesetzen helfen. Eine
ausfithrliche Diskussion dieser Problematik sowie ein sehr flexibles SSM u.a. fiir
Wasserstoffplasmen findet man in [Wiin05].

Die auf diese Weise errechneten Besetzungsdichten konnen dann durch Variation
der Plasmaparameter im Modell an die spektroskopisch gemessenen Besetzungs-
dichten angepasst werden. Man erhélt auf diese Weise die Plasmaparameter als
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Abbildung 3.6: Grundlegende Bilanzen innerhalb eines Stofi—Strahlungs—Modells.

Ergebnis. Auf diese Weise sind z.B. in Wasserstoffplasmen T, n., ng, ng, sowie
die Vibrations- und Rotationstemperaturen des Ho-Molekiils zugénglich [Fan02].
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4 Continous-wave-CRDS an einer
Mikrowellenentladung

In diesem Kapitel geht es um die Anwendung der CRDS auf das Hj ~Molekiili-
on in einer Mikrowellenoberflichenentladung. Das Experiment hat zum Ziel, die
absolute Dichte des Hy im Plasmavolumen in Abhiingigkeit von den Entladungs-
parametern zu bestimmen.

Zur Dichtebestimmung soll eine Absorptionslinie des Hj mit Hilfe einer wel-
lenldngenauflésenden continuous-wave-CRDS abgetastet werden. Es handelt sich
hierbei um die Linie P(3,3) der Obertonbande 3vy — 0 bei 6807.27 cm™'. Dies
entspricht einer Wellenldnge von 1469.017 nm.

Das Verfahren wurde von Macko und Plasil bereits mit Erfolg auf eine Wasserstof-
fentladung angewendet [MP02], allerdings war im Rahmen dieser Arbeit nur die
Zeitabhiingigkeit der Hi —Dichte in einer rekombinierenden Entladung von Inter-
esse und es wurden keine absoluten Dichten ermittelt. Es bleibt nach der Arbeit
von Macko und Plasil also zu iiberpriifen, ob die quantitative Auswertung von
Cavity-Ringdown—Messungen an H3 ebenfalls sinnvolle Ergebnisse liefert und ob
diese Diagnostikmethode an einem vorgegebenen Aufbau experimentell handhab-
bar ist.

Zunéchst sollen jedoch die verwendete Plasmaquelle und der experimentelle Auf-
bau vorgestellt werden.

4.1 Plasmaquelle

Bei der verwendeten Plasmaquelle COMET (,,COaxial Microwave ExperimenT*)
handelt es sich um eine sogenannte Duo-Plasmaline®, wie sie am Institut fiir Plas-
maforschung der Universitiat Stuttgart entwickelt wurde [Réu98]. Die Anordnung
besteht aus einem zylinderférmigen Vakuumgefafl, das entlang der Zylinderachse
von einem Quarzrohr abgeschlossen wird. Dieses Quarzrohr enthélt eine Koaxial-
leitung aus einem Kupferstab als Innenleiter und einem umgebenden Kupferrohr
als AuBenleiter.

In diese Leitung laB8t sich die Mikrowellenleistung zweier Magnetrons (P40 je-
weils 1.2 kW bei 2.45 GHz) einkoppeln. Dies geschieht durch Rechteckhohlleiter
und einen kegelformigen Modenkonverter. Wassergekiihlte Zirkulatoren minimie-
ren die Belastung der Magnetrons durch reflektierte Leistung. Innerhalb des Va-
kuumgefifles ist der Auflenleiter auf einer Lange von 30 ¢m unterbrochen, so dafl
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Abbildung 4.1: Aufbauschema der Mikrowellenentladung COMET. In radialer Ansicht (links)
und axialer Ansicht (rechts). Die axiale Ansicht zeigt den Aufbau fiir die Verwendung mit CRDS
und den verwendeten Sichtstrahl. Die radiale Ansicht zeigt die Konfiguration fiir emissionsspek-
troskopische Untersuchungen. Der Ort des Sichtstrahls fir die CRDS ist hier angedeutet.

Plasmaparameter | typischer Bereich
p 10 — 100 Pa
Taas 500 — 1000 K
T, 1.3 -35¢eV

N, 8-10%6 — 2.10'¥ m—3

Tabelle 4.1: Typische Plasmaparameter der Mikrowellenentladung COMET [Heg03)].

die Mikrowelle durch das Quarzrohr hindurch in das evakuierte Volumen eindrin-
gen kann. Man erhélt auf diese Weise eine zylinderférmige Niederdruckentladung
welche die Rolle des Auflenleiters iibernimmt. Diese kann je nach eingespeister
Leistung, Druck und Gasart in axialer Richtung bis zu den Gefaflwdnden hin
brennen. Das Arbeitsgas wird iiber kalibrierte Massendurchflussregler eingelas-
sen. Der Totaldruck im Gefafl kann durch Drosselung der Pumpleistung mit ei-
nem Eckventil eingestellt werden. Die Plasmaquelle wird nach dem Erreichen des
erwiinschten Druckes im Durchfluss betrieben. Tabelle 4.1 zeigt die typischen er-
reichbaren Plasmaparameter.

Zu Diagnostikzwecken stehen verschiedene Zugangsflansche sowie Quarzfenster
zur Verfiigung. Diese lassen Sichtstrahlen in radialer und axialer Richtung durch
das Plasma zu. Abbildung 4.1 zeigt den schematischen Aufbau.

Der radiale Durchmesser der Entladung héngt stark vom gewéhlten Druck ab.
Bei 10 Pa brennt das Plasma fast bis zur Geféfiwand. Bei steigendem Druck
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und sinkender freier Weglénge der Plasmateilchen zieht es sich immer stérker um
das zentrale Quarzrohr zusammen. Der Druckbereich ist dabei nach unten durch
den Diffusionsverlust der Plasmaionen und Elektronen hin zur Gefifiwand, so-
wie durch die zur Verfiigung stehende Mikrowellenleistung begrenzt. Bei Driicken
unterhalb von 10 Pa kann aufgrund der hohen Diffusionsverluste kein Plasma
aufrechterhalten werden.

Bei Driicken oberhalb von 100 Pa bildet das Plasma nurmehr einen diinnen
Schlauch um das zentrale Quarzrohr, so dafl das Plasma fiir diagnostische Metho-
den nur noch eingeschréinkt zugénglich ist. Aulerdem unterliegt das Quarzrohr
bei hohen Driicken einer starken Erwarmung. Eine detaillierte Beschreibung der
sich einstellenden Feld— und Dichteverteilungen wird in [Ra4u98] gegeben. [Heg03]
zeigt weitere Details des Aufbaus sowie eine umfassende plasmadiagnostische Un-
tersuchung der Entladung, vor allem im Hinblick auf Hy und Ds.

Fiir den Betrieb mit CRDS als Plasmadiagnostik werden die grofiflichigen Be-
obachtungsfenster durch Blindplatten mit je einem KF-40 Diagnostikflansch er-
setzt. Diese Flansche stellen einen Sichtstrahl fiir die CRDS zur Verfiigung, der
das Plasma in radialer Richtung ungefdhr 2 cm iiber dem zentralen Quarzrohr
schneidet (Abb. 4.1).

4.2 CRDS—-Aufbau

Abbildung 4.2 zeigt den Aufbau der cw—CRDS am Experiment COMET. Die
Anordnung folgt in Aufbau und Funktionsweise dem in Abschnitt 2.4 beschriebe-
nen Prinzip einer cw—CRDS. Allerdings wurde auf den Aufbau einer Modenan-
passungsoptik verzichtet, da sich die Fokussierung der Laserstrahlung auf eine
kleine Beugungsoffnung unter den gegebenen experimentellen Bedingungen als
zu instabil zeigte. Da die detektierten Signale jedoch durchwegs frei von Schwe-
bungen sind, ist das gleichzeitige Anschwingen mehrerer Resonatormoden mit
hoher Sicherheit auszuschliessen. Die verwendeten Komponenten, die Justierung
des Resonators, sowie die Datenerfassung und Auswertung werden im Folgenden
beschrieben.

4.2.1 Komponenten der cw—CRDS

Um die erwiinschte Funktion des CRDS—Aufbaus zu erreichen, miissen die ver-
wendeten Bauteile auf den Wellenldngenbereich des zu untersuchenden Absorpti-
onssignals abgestimmt werden. Auflerdem muss ein geeigneter Laser zu Anregung
ausgewéhlt werden (siehe Abschnitt 2.3.3). Die fiir den vorliegenden Aufbau ver-
wendeten Komponenten (in der Reihenfolge entlang des Sichtstrahls in Abb. 4.2)
sind:
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Abbildung 4.2: Oben: Aufbau der CRDS am Experiment COMET. Versorgungsgerdite sowie
die Triggerlogik sind nicht dargestellt (siehe dazu Abschnitt 4.2.2). Vergrifierung unten: An-
ordnung zur Schaltung des anregenden Lasers mit Hilfe des AOM (Winkel aus Grinden der

Darstellung tbertrieben).

e Laser: Zur Anregung des Resonators wird ein Diodenlaser vom Typ TEC-

500 (Sacher Lasertechnik) verwendet. Dabei handelt es sich um einen
external—cavity—Laser in Littman—Konfiguration. Bei diesem Aufbau wird
das von der Laserdiode emittierte Licht auf ein Beugungsgitter kollimiert.
Die erste Beugungsordnung des Laserlichtes trifft auf einen Spiegel und wird
auf das Gitter zuriickreflektiert. Die erste Beugungsordnung des riickreflek-
tierten Lichtes tritt wiederum in die Laserdiode ein. Durch die Riickkopp-
lung schwingt die Laserdiode extrem schmalbandig um die durch den ex-
ternen Resonator selektierte Wellenldnge an. Diese Wellenldnge kann grob
durch mechanische Verkippung des Reflexionsspiegels eingestellt werden.
Die Feinstimmung der emittierten Wellenlange geschieht durch eine piezo-
elektrische Verkippung des Spiegels. Der Nutzstrahl wird iiber die nullte
Beugungsordnung des Beugungsgitters ausgekoppelt. Man erreicht auf die-
se Weise eine Ausgangsleistung von ca. 5 mW.

Die Lasersteuerung stellt einen Bereich von 0-100V Piezospannung am Re-
flexionsspiegel des externen Resonators zur Verfiigung, was einen Abstimm-
bereich von ca. £ 0.5 nm um die Zentralwellenlinge von 1469 nm ergibt.
Zur Wellenléngenstabilisierung ist aulerdem eine Strom- und Temperatur-
stabilisierung der Laserdiode notwendig, welche ebenfalls durch die Laser-
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steuerung zu Verfiigung gestellt wird.

Die spektrale Halbwertsbreite des emittierten Lichtes liegt laut Hersteller-
angabe bei einigen MHz, also weit unter dem freien Spektralabstand ei-
nes typischen Ringdown—Resonators. Damit ist der Laser als Anregungs-
quelle fiir CRDS sehr gut geeignet. Im praktischen Betrieb ergeben sich
allerdings Probleme, da das empfindliche Zusammenspiel aus Stromstabi-
lisierung, Temperaturstabilisierung und der eingeschrénkten mechanischen
Reproduzierbarkeit der Piezoabstimmung eine absolute Wellenléngenzuord-
nung erschwert. Auflerdem kann der der externe Resonator in verschiedenen
Moden gleichzeitig anschwingen oder zwischen diesen wechseln, so dafl der
Laser mehrere Wellenléngen gleichzeitig emittieren kann. Auf diese Proble-
matiken wird im Abschnitt 4.3.1 nochmals eingegangen.

Optischer Isolator: Der optische Isolator verhindert die Riickkopplung von
Licht aus dem Aufbau in den Laser. Diese konnte zu einer Storung der Wel-
lenldngenselektion im externen Resonator fithren. Der Isolator ist als soge-
nannter Faraday—Isolator ausgefiihrt. Dabei wird das in Durchlassrichtung
eingestrahlte Licht linear polarisiert. Die Polarisationsrichtung wird durch
einen optisch aktiven Kristall um 45° gegeniiber dem Polarisator weiter-
gedreht und verlédsst das Bauteil iiber einen Analysator mit entsprechen-
der Durchlassrichtung. Riickwéartig eingestrahltes Licht wird im Analysator
unter 45° relativ zum Eingangspolarisator polarisiert. Es unterliegt beim
Durchgang durch den Kristall einer weiteren Drehung der Polarisationsrich-
tung um 45° und erreicht den Eingangspolarisator somit in Sperrrichtung.

Akusto-optischer Modulator (AOM): Um das Abklingen des Messresona-
tors ungestort detektieren zu kénnen, muss die Anregung durch den Laser
wéhrend des Ringdown—Vorgangs abgeschaltet werden. Dies muss auf einer
Zeitskala geschehen, welche kurz im Vergleich zur erwarteten Abklingzeit
ist. Eine Abschaltung des Laserdiode kommt aufgrund des Nachleuchtens
der Diode und der zum Betrieb notwendigen Stromstabilisierung nicht in
Frage. Daher muss der anregende Laserstrahl wihrend des Messvorganges
durch einen externen Modulator unterdriickt werden.

Im nahen infraroten Spektralbereich kann dies durch einen akusto—
optischen Modulator geschehen. Der verwendete Modulator (Polytec
GmbH) besteht im Kern aus dem Material ,AMTIR I“. Dabei handelt
es sich um eine amorphe GeAsSe—Glasphase. Dieses Material transmit-
tiert Strahlung im Wellenldgenbereich von 1 pm bis ca. 14 pm. Durch
einen piezoelektrischen Schallwandler kann der AMTIR-Block mit einer
Frequenz von 40kHz angeregt werden. Im Block bildet sich dann eine
stehende Schallwelle, welche eine stehende Ladungsdichtewelle der selben
Wellenlénge im Material hervorruft.

Diese Ladungsdichtewelle wirkt als Beugungsgitter fiir einfallende Strah-
lung. Féllt Strahlung relativ zu den Wellenfronten unter dem Bragg—Winkel
fp in das akustisch angeregte Material ein, so wird diese in die erste Ord-
nung gebeugt und verldfit den Modulator unter dem Winkel 205 relativ
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zum einfallenden Strahl. Man erreicht dabei bei idealer Justierung eine
Beugungseffizienz von ca. 90%. Fiir die verwendete Laserwellenldnge und
Anregungsfrequenz betréigt 0 ungefihr 0.7° (Abb. 4.2). Wird die Ultra-
schallanregung abgeschaltet, so wird der gesamte Strahl in nullter Ordnung
transmittiert und kann auf eine geschwérzte Blende geleitet werden. Die
Schaltung des Modulators ist iiber einen Triggereingang an der Modulator-
versorgung moglich. Als Arbeitsstrahl dient die erste Beugungsordung, da
sie im Gegensatz zur nullten Ordnung komplett abschaltbar ist.

Die minimale Schaltzeit ist durch die Dauer gegeben, welche die Schallwelle
zum Durchlaufen des Strahldurchmessers im Modulatormaterial benotigt.
Die Schallgeschwindigkeit in AMTIR betréigt laut Hersteller vgenqa =2480
m/s. Bei einem Strahldurchmesser von dgi.qn ~2 mm ist die Schaltzeit
also dsirani/Vschan == 0.8 us. Diese Abschétzung befindet sich in guter Uber-
einstimmung mit dem gemessenen Wert von ca. 1 us. Diese Abschaltzeit
geniigt, um den Ringdown-Vorgang ungestort beobachten zu kénnen.

Um den Winkel des AOM relativ zum einfallenden Strahl justieren zu
konnen, ist der AOM drehbar in einem Federzug mit Mikrometerschraube
gelagert. Hilt man voriibergehend eine zusétzliche Detektordiode zur
Kontrolle der gebeugten Lichtleistung in den Strahlengang, so kann der
optimale Deflektionswinkel eingestellt werden.

e Resonatorspiegel: Bei den Resonatorspiegeln handelt es sich um dielektrisch
beschichtete Spezialspiegel (LosGatos Research) auf Quarzsubstrat, welche
fiir verschiedene Zentralwellenldngen lieferbar sind. Sie besitzen einen Sub-
stratdruchmesser von einem Zoll und einen Kriimmungsradius der hochre-
flektiven Seite von einem Meter. Zum Einsatz kommen Spiegel mit einer
Reflektivitdt von nominal 99.99% bei 1500 nm. Wird ein Spiegelpaar im
gereinigten Zustand an das Experiment angebaut, so erreicht man unter
Vakuum eine intrinsische Abklingzeit von 79 >~ 30 us bei einem Spiegelab-
stand von 100 cm, welche im Plasmabetrieb auf 7y ~ 20 us féllt, jedoch
dann stabil bleibt. Dies entspricht laut (2.12) einer gemessenen Reflekti-
vitdt von R=99.983%. Dieser Wert ist zufriedenstellend, da die Spiegel ca.
30 nm auflerhalb der Referenzwellenlédnge betrieben werden und aulerdem
einer Verschmutzung durch Teilchen aus dem Plasmavolumen unterliegen.
Die Spiegel sind auf der Substratriickseite mit einer Antireflexbeschichtung
versehen, um die Einkopplung der Laserleistung zu optimieren.

e Spiegelhalter: Beide Resonatorspiegel liegen mit der hochreflektiven Seite
auf einem O-Ring auf, so dafy die Spiegel selbst das Vakuum der Plasma-
geféfles abschlieflen. Die Riickseite der Spiegel liegt in einem Kupferring,
welcher durch drei Mikrometerschrauben gehalten wird. Der Ring bietet
eine Apertur von ungefahr einem Zentimeter zur Einstrahlung oder Detek-
tion von Strahlung entlang der Resonatorachse. Die Mikrometerschrauben
schliefen zueinander eine Winkel von 120° ein. Die Neigung der Spiegel zur
Resoantorachse kann so an den Mikrometerschrauben feinjustiert werden.



52 Kapitel 4. Continous-wave-CRDS an einer Mikrowellenentladung

e Piczostufe: Am Eintrittsspiegel ist zwischen der Spiegelriickseite und dem
Kupferring ein Ringpiezokristall eingeklemmt, um die Resonatorldnge mo-
dulieren zu konnen. Dies ist notwendig, um den Resonator periodisch in
Resonanz zum anregenden Laserlicht zu bringen. Die Modulation geschieht
iiber einen Funktionsgenerator, der {iber einen Spannungsverstéirker den
Piezokristall ansteuert. Die Auslenkung erfolgt sinusformig bei einer Fre-
quenz von 15 Hz. Damit ist sichergestellt, da} der Eintrittsspiegel auf der
Zeitskala einer Ringdown-Messung als fest angesehen werden kann (sie-
he Abschnitt 2.4). Die Amplitude der Modulation ist von untergeordneter
Bedeutung, solange mindestens eine Wellenlénge der verwendeten Laser-
strahlung durchfahren wird.

e Detektorsystem: Das durch den Austrittsspiegel transmittierte Licht wird
iiber eine Quarzlinse auf eine InGaAs-Photodiode (Laser Components
C30641G) mit einer aktiven Fliche von 1 mm? abgebildet. Diese Dioden
haben im relevanten Wellenldngenbereich eine Photoeffizienz von ungefahr
0.8 und koénnen schwache IR-Signale ohne zusétzliche Kiithlung messen. Der
Photostrom aus der Diode wird iiber einen Transimpedanzverstérker (femto
Messtechnik DHPCA-100) aufbereitet, und so auf eine Ausgangsspannung
von 0-1 V abgebildet. Der Verstérker bietet Verstirkungen von 10? V/A bis
10® V/A. Im Messbetrieb wird eine Verstirkung von 10° V/A verwendet.
Im Justierbetrieb ist das Aufsuchen des Signals mit hoheren Verstarkungen
jedoch niitzlich. Die Verstiarkerbandbreite ist zur Ddmpfung des Frequenz-
rauschens auf 1 MHz begrenzt. Das aufbereitete Signal wird einerseits von
einer A/D-Wandlerkarte (GageScope 50) im Messrechner mit einer Abtast-
frequenz von 50 MHz und einer Dynamik von 12 bit digitalisiert, anderer-
seits dient es zur Ansteuerung der Triggerlogik. Die Versuchssteuerung und
Auswertung wird in Abschnitt 4.2.2 beschrieben.

4.2.2 Steuerung, Datenerfassung und Auswertung

Um die automatisierte Aufnahme von CRD-Spektren zu ermoglichen, wurde die
CRDS—-Anlage weitestgehend iiber einen Messrechner mit der selbstentwickelten
Software CRIMES (,,Cavity Ringdown Measurement Software®) automatisiert.
Abbildung 4.3 zeigt das entsprechende Blockdiagramm. Ausgangspunkt des Si-
gnalweges ist der I/U-Verstarker, welcher ein Spannungssignal proportional zur
durch den Messresonator transmittierten Leistung ausgibt. Dieses wird sowohl
an eine A/D-Karte im Messrechner (50 MHz Abtastfrequenz, 12 bit Dynamik)
und einen Triggergenerator weitergeleitet. Der Triggergenerator stellt die Schalt-
zentrale der CRD-Messung dar. Uberschreitet das Eingangssignal einen manuell
wéhlbaren Schwellwert (0-1 V), so stellt der Triggergenerator die Steuerspan-
nung am AOM-Treiber auf null. Dadurch erlischt die erste Beugungsordnung
hinter dem AOM und es findet keine weitere Anregung des Resonators statt.
Gleichzeitig wird die Datenerfassung getriggert, welche nun das Ringdown—Signal
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Abbildung 4.3: Blockdiagramm der CRDS-Anlage an COMET. Plasmagefiff und Resonator
sind nicht eingezeichnet.

aus dem Resonator aufzeichnet. Nach 250 ps wird die Steuerspannung fiir den
AOM wieder freigeschaltet, der Resonator wird erneut angeregt und die néchste
Messung kann erfolgen.

Uber den Messrechner kann auBerdem die Emissionswellenlinge des Diodenlasers
verdndert werden, um eine spektrale Auflosung der Messung zu erreichen. Dazu
dient eine steuerbare Gleichspannungsquelle, welche die Steuerspannung fiir den
externen Resonator des Diodenlaser erzeugt (siche Abschnitt 4.2.1). Uber einen
Funktionsgenerator und einen AC-Spannungsverstarker wird der Ringpiezo zur
Resonanzanpassung getrieben. Dieser lduft unabhéngig von der restlichen Anla-
gensteuerung.

Abbildung 4.4 zeigt eine Bildschirmkopie des Messprogrammes CRIMES. An je-
dem Punkt des Spektrums wird eine frei wahlbare Anzahl von Messungen durch-
gefithrt und gemittelt (Steuerfeld Aquisition). Im Steuerfeld Spectrum Aquisition
kénnen Start— und Endspannung des Wellenléingenscans sowie die Schrittweite
hinterlegt werden. Ist die Messung an einem Punkt des Spektrums durchgefiihrt,
wird die mittlere Abklingzeit zusammen mit der Steuerspannung zur spiteren
Weiterverarbeitung abgespeichert. Das in Abb. 4.4 dargestellte Signal zeigt eine
intrinsische Abklingzeit des Resonatos von ungefahr 21 us.

Da der Aufbau Vibrationen durch das Vakuumsystem sowie dufleren elektrischen
Storungen ausgesetzt sein kann, ist ein kleiner Anteil der gemessenen Ringdown—
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Abbildung 4.4: CRDS-Messsoftware CRIMES wdhrend einer Leermessung des Resonators.
Das dargestellte Signal entspricht einer intrinsischen Abklingszeit von ungefihr 21 us. Man
erkennt das Schalten des Modulators ungefihr 5 pus nach Beginn der Datenerfassung, danach
beginnt der Ringdown—Vorgang.

Signale nicht zur Auswertung verwendbar. Springt zum Beispiel der Resonator
wéahrend des Messvorganges in eine andere Mode oder treten elekrische Stérungen
des Signals auf, so kénnen einzelne Ringdown—Vorgénge mit stark abweichenden
Abklingzeiten oder stark gestortem Signalverlauf auftreten. Diese lassen sich fil-
tern, indem man ein Giiltigkeitsintervall um die momentane mittlere Abklingzeit
definiert. Die Breite dieses Intervalls als Bruchteil der mittleren Abklingzeit kann
im Steuerfeld Multimode Reject angegeben werden. Messwerte auflerhalb dieses
Intervalles werden verworfen, so dafl der Mittelwert der Abklingzeit nicht durch
Fehlmessungen verfialscht wird. Wihlt man das Intervall in geeigneter Weise,
d.h. hinreichend iiberhalb der Streuung zwischen zwei ungestérten Ringdown—
Vorgéngen, jedoch deutlich unterhalb von 100% , so wird eine ausreichende Fil-
terung von dufleren Storeinfliissen erreicht. Ein typischer Wert von 10% hat sich
in der Praxis bewéhrt. Es ist zu beachten, dafl diese Filterung nur innerhalb des
aktuell angesteuerten Wellenldngenpunktes gilt. Wird die Wellenlédnge verdndert,
so bezieht sich das Giiltigkeitsintervall wiederum auf die dort gemessene mittlere
Abklingzeit.

Die Abklingkonstanten werden {iiber einen exponentiellen Fit erster Ordnung
numerisch ermittelt. Dabei handelt es sich um einen continuous—integration—
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Algorithmus, welcher speziell fiir die Auswertung von CRD—-Messungen optimiert
wurde [HVBHMO4]. Als Riickgabewerte erhélt man die Parameter a,b und c fiir
eine Funktion der Form

fy=a-e"" +c (4.1)

wobei 1/b die gesuchte Abklingzeit des Signals ist. Die Gesamtamplitude a und
ein eventuell vorhandenes Spannungsoffset ¢ sind fiir die Auswertung nicht von
Bedeutung. Allerdings ist die Beriicksichtigung des Spannungsoffsets durch die
Fitroutine von praktischem Nutzen, da konstante Offsetsignale (u.a. das Eigen-
leuchten des Plasmas im infraroten Spektralbereich) somit keinen Einfluf§ auf die
ermittelten Abklingzeiten haben.

Die Software stellt auflerdem weitere Einstellungen, z.B. fiir Betriebsmodi ohne
Wellenldngenvariation zu Verfiigung. Dies ist fiir Justierarbeiten an der Anlage
niitzlich.

Die Anlage erzielt bei optimaler Justierung eine maximale Repetitionsrate von
ungefihr 300 Hz.

4.2.3 Justierung

Die Justierung der Anlage geschieht in zwei Schritten: Als erstes muss der anre-
gende Laserstrahl kolinear zur Resonatorachse ausgerichtet werden. Dann miissen
die Spiegel angebracht und so ausgerichtet werden, daf sie einen stabilen Resona-
tor fiir die einfallende Strahlung bilden. Dies wird durch die Tatsache erschwert,
daf} der Laser im nahen Infrarot strahlt und somit fiir das menschliche Auge un-
sichtbar ist.

Zur Justierung des Laserstrahls wird der Detektor entfernt und durch einen
HeNe-Laser ersetzt, welcher sichtbare Strahlung bei einer Wellenlédnge von 633nm
emittiert. Anstatt des Eintritts— und Austrittsspiegels werden Lochblenden mit
einem bzw. zwei Millimeter zentraler Apertur in die Spiegelhalter eingesetzt. Die
Position des Justierlasers wird so eingestellt, dal er den Resonator entlang der
durch die Lochblenden definierten Achse durchstrahlt. Vor der Spiegelhalterung
des Eintrittsspiegels und vor dem akusto—optischen Modulator wird nun jeweils
eine weitere Lochblende aufgestellt. Diese werden so justiert, dafl sie den Strahl
des Justierlasers ebenfalls passieren lassen. Der Justierlaser kann dann abgebaut
und wieder durch die Detektordiode ersetzt werden, da die Lage der Resona-
torachse im Raum durch die Lochblenden definiert ist.

Der anregende Diodenlaser ist zusammen mit dem optischen Isolator und dem
AOM auf einem gemeinsamen Modul montiert, so dafl der Arbeitsstrahl (die erste
Beugungsordnung des AOM) im Raum bewegt werden kann, ohne daf§ sich die
relativen Positionen von Laser, Isolator und Modulator zueinander dndern. Der
Arbeitsstrahl wird durch die Lochblenden und den Resonator zuriick auf den De-
tektor justiert, wobei die Blende mit der kleineren Apertur im Spiegelhalter des
Eintrittsspiegels verwendet wird. Der Strahl 148t sich verfolgen, indem man eine
fluoreszierende Justierkarte in den Strahlengang hélt, welche im Auftreffpunkt
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des IR—Lasers rot aufleuchtet.

Nun wird das Detektorsystem mit einer I/U-Verstéirkung von 10* V/A in Betrieb
genommen. Die Detektorposition wird auf maximalen Photostrom an der Detek-
tordiode eingestellt, wobei das Signal iiber eine Linse auf die aktive Fldche der
Diode abgebildet wird. Damit ist die Justierung von Laser und Detektor entlang
der Resonatorachse abgeschlossen.

Im néchsten Schritt kann mit dem Anbringen der Resonatorspiegel begonnen wer-
den. Man bringt zwischen AOM und dem Spiegelhalter des Eintrittsspiegels eine
fluoreszierende Justierkarte mit einer Bohrung von ca. 2 Millimetern Durchmesser
als Lochblende ein, so dafl der Laser die Blende durchstrahlt. Dies kann durch Be-
obachtung des Detektorsignals sichergestellt werden. Die fluoreszierende Seite der
Karte weist dabei in Richtung zum Detektor. Nun kann der Austrittsspiegel mon-
tiert werden. Mit Hilfe der Mikrometerschrauben an der Spiegelhalterung wird
die Neigung des Austrittsspiegels variiert, bis der riickreflektierte Laserstrahl auf
der Justierkarte sichtbar wird. Der Austrittsspiegel wird dann derart justiert, daf3
der Reflex zuriick in die Offnung in der Justierkarte fillt. Somit ist sichergestellt,
daBl der Austrittsspiegel den anregenden Laserstrahl in sich selbst zuriickreflek-
tiert.

Es ist ratsam zu iiberpriifen, ob sich der Reflex in alle Richtungen ein Stiick iiber
die Offnung hinweg bewegen laBt ohne zu verschwinden. Dies stellt sicher, daf
man mit der direkten Reflexion des Austrittsspiegels arbeitet, da der Strahl auch
iiber Reflexionen an Teilen des Versuchsautbaus auf die Justierkarte gelangen
kann. Dann wird der Eintrittsspiegel mit Ringpiezo montiert. Der Reflex der Ein-
trittsspiegelriickseite wird ebenfalls in die Offnung in der Justierkarte zuriickju-
stiert. Die Justierkarte kann entfernt werden, da sich die Spiegel jetzt bereits nahe
der Resonanzposition befinden.

Das endgiiltige Ringdown—Signal kann dann gesucht werden, indem die Datener-
fassung, die Signalauswertung und die Ansteuerung des Ringpiezo gestartet wer-
den. Dabei wihlt man am Anfang eine hohe Verstéirkung des Diodenstromes (10”
V/A). Man korrigiert die Neigung des Eintrittsspiegels solange in kleinen Schrit-
ten, bis die durch den Resonator transmittierte Leistung sprunghaft ansteigt.
Dann ist die Resonanzposition erreicht. Die Feinjustage wird vorgenommen, in-
dem man versucht, Signale mit immer kleinerer Verstarkung des Diodenstromes
zu erhalten.

Geht die Resonanzposition des Eintrittsspiegels vollig verloren, so kann dieser
jederzeit durch Einsetzen der Justierkarte wieder korrigiert werden, was mit dem
Austrittsspiegel nicht moglich ist. Daher sollten alle Einstellungen am Eintritts-
spiegel vorgenommen werden. Der Austrittsspiegel befindet sich meist nach der
Justierung der Riickreflexion bereits nahe seiner endgiiltigen Position, da die Win-
kelpositionierung aufgrund des gréfleren Abstandes zur Justierkarte empfindlicher
und damit exakter ist.

Mit diesem Verfahren konnte der CRDS—Aufbau in der Praxis stets reprodu-
zierbar justiert werden, und zeigte sich auch stabil gegeniiber der thermischen
Ausdehung der Experimentbauteile im Betrieb. Man erkennt zwar eine deutli-
che Drift der gemessenen Abklingzeiten wéhrend der Erwarmung des Aufbaus,
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das Signal geht jedoch niemals verloren. Dies wird erreicht, indem die beiden
Rohrstiicke mit den Spiegelhaltern moglichst starr zueinander direkt am Plasma-
gefal angeflanscht werden. Ein leichter Verzug der gesamten Anordnung relativ
zum Laserstrahl ist bei guter Justierung unkritisch, da der Resonator aus der
divergent einfallenden Strahlung selbststédndig den Teilstrahl parallel zur eigenen
Achse selektiert, solange die Spiegel selbst nicht gegeneinander verkippen.

4.2.4 Testmessungen an Wasserdampf

Wasserdampf eignet sich hervorragend als Kalibriergas, da H,O eine hohe Dich-
te an Absorptionslinien im nahen infraroten Spektralbereich besitzt. Die Rich-
tigkeit der von der Anlage gemessenen Linienprofile sowie der Linienintegrale
kann also anhand eines Wasserspektrums iiberpriift werden. Referenzspektren
des Hy,0—Molekiils wurden zu diesem Zweck der HITRANO4-Datenbasis entnom-
men [Ra05]. Um das Plasmagefal mit Wasserdampf zu befiillen, wird tiber ein
Nadelventil die Verbindung zu einem mit Wasser gefiillten Erlenmeyer-Kolben
hergestellt. Dieser wird durch das Vakuumsystem des Plasmagefifies evakuiert,
bis die fliissige Ho0—Phase zu sieden beginnt. Der Totaldruck an H,0 im Plasma-
geféa kann dann durch Drosselung der Pumpleistung am Eckventil des Vakuum-
systems eingestellt werden.

Abbildung 4.5 zeigt ein gemessenes CRD—Spektrum von Hy0 im Vergleich mit
dem von HITRANO4 erzeugten Referenzspektrum fiir eine Gastemperatur von
300 K. Diese legt iiber die Doppler—Verbreiterung

m2ksT
AA:@,/—S n2kp (4.2)
C m

der Absorptionslinien die zu erwartende Halbwertsbreite der gemessenen Signa-
le fest. Eine Druckverbreiterung der Linien spielt im vorliegenden Druckbereich
keine Rolle. Sowohl die Flachenverhéltnisse der Absorptionslinien als auch die
Linienprofile werden durch die CRDS—Messung hervorragend wiedergegeben. Da
die Wellenléngen der H,O—-Absorptionslinien aus der Molekiildatenbank bekannt
sind, konnen aufgenommene Wasserspektren auch zur Wellenlédngenkalibrierung
des Lasers verwendet werden. Allerdings beeinfluit in der Anlage verbleibendes
Wasser als Verunreinigung die zu untersuchenden Plasmen, so dafl eine Konta-
mination der Plasmagefdafies mit Wasser minimiert werden sollte.

4.2.5 Wellenlangenkalibrierung

Als Anregungsquelle fiir die CRDS dient ein Diodenlaser mit externem Littman—
Resonator, wie in Abschnitt 4.2.1 beschrieben. Dort wurde bereits auf die
Problematik hingewiesen, einer Steuerspannung am externen Resonator des
Lasers die tatséchliche absolute Wellenldnge zuzuordnen.

Die Emissionswellenlénge des Lasers hédngt empfindlich vom Diodenstrom, der
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Abbildung 4.5: Ausschnitt aus dem Absorptionsspektrum des Wassermolekiils gemdjf$ der Da-
tenbasis HITRANO (oben) und gemessenes Ringdown—Spektrum (unten) bei einem Filldruck
von ca. 30 Pa.

Diodentemperatur und Gitterstellung des externen Resonators ab. Da vor allem
die Gitterposition nicht beliebig exakt reproduzierbar ist und das riickgekoppelte
System aus Laserdiode und externem Resonator beim Durchstimmen der Wel-
lenlénge zu plétzlichen Modenspriingen neigt, ist eine Zuordnung der Wellenldnge
zur angelegten Steuerspannung in der Praxis sehr schwierig.

Um das gewiinschte Ringdown-Signal des Hj —Molekiilions aufnehmen zu
kénnen, mufl die entsprechende Wellenldnge im Scanbereich des anregenden
Diodenlasers liegen. Dabei mufl gefordert werden, dafl der externe Resonator
des Diodenlasers innerhalb des Scanbereiches modensprungfrei arbeitet, um die
Vergleichbarkeit der bei verschiedenen Wellenldngen gemessenen Abklingzeiten
zu gewdhrleisten. Diese Forderung kann durch geeignete Justierung des Di-
odenkollimators und des Resonatorgitters erreicht werden, beschréinkt den zur
Verfiigung stehenden Durchstimmbereich jedoch auf ca. 20 V um eine gewéhlte
Offsetspannung. Dies entspricht einem Wellenldngenintervall von ungefahr 200
pm um die entsprechende Zentralwellenlange.

Zur Kontrolle der vom Laser emittierten Wellenlénge wird dieser auf eine Glas-
faser abgebildet, welche an ein Spektrometer angeschlossen ist. Dabei handelt
es sich um ein 1 m — Gitterspektrometer in Czerny-Turner-Konfiguration mit
einer CCD—Kamera als Detektor. Die Quanteneffizienz der Kamera ist im Wel-
lenldngenbereich um 1.5 pm nur noch gering, geniigt jedoch, um die Laserlinie



4.2. CRDS-Aufbau 59

detektieren zu konnen. Um eine moglichst gute Wellenldngenzuordnung im
betreffenden Spektralbereich zu erhalten, wurden Referenzspektren einer Neon—
Spektrallampe aufgenommen. Diese besitzt Emissionslinien mit exakt bekannter
Wellenldnge im Bereich um 735 nm, deren zweite Beugungsordnung bei den
entsprechenden doppelten Wellenldngen im Bereich um 1470 nm detektiert
werden kann. Daraus 148t sich eine absolute Wellenldngenkalibrierung fiir den
relevanten Spektralbreich ableiten.

Allerdings ist zu beachten, dafl die Zuordung der Wellenlénge durch eine Messung
in der Umgebungsluft geschieht, die Absorption in einem Niederdruckplasma
jedoch praktisch im Vakuum stattfindet. Dies hat zur Folge, daf sich die Wel-
lenlénge der anregenden Laserstrahlung beim Eintritt in das Plasmagefafi um
den Brechungsindex der Umgebungsluft erhoht.

Der Brechungsindex von Luft wurde fiir die gegebenen Bedingungen mit Hilfe der
Ciddor-Gleichung zu np,s = 1.000268 ermittelt [Cid96]. Fiir eine Wellenlénge
von 1469.017 nm ergibt sich daraus eine Wellenldingenédnderung von ca. 400 pm.
Die Verschiebung entspricht also bereits dem doppelten gesamten Scanbereich
der CRD-Messung. Daher muss der Scanbereich des Lasers um die entsprechend
kiirzere Zentralwellenldnge von 1468.62 nm festgelegt werden.

Abbildung 4.6 zeigt die mit dem Spektrometer detektierten Wellenldngen fiir
verschiedene Spannungen und die daraus ermittelte Wellenléngenkalibrierung
um 1468.62 nm. Die Wellenldnge ist innerhalb des Scanbereichs eine lineare
Funktion der Piezospannung mit einer Steigung von ca. 9 pm/V. Abweichungen
vom linearen Verlauf treten immer dann auf, wenn die Wellenléingenédnderung
gerade nicht ausreicht, um den néchsten Detektorpixel zu erreichen. Sie werden
somit durch die begrenzte Wellenléngenauflosung des Spektrometers bedingt.
Auflerdem erkennt man deutlich eine Hysterese der Piezomechanik von ca. 5
V beim Wechsel der Scanrichtung. Fiir Messungen wird standardmaéssig der
Scan aufwirts verwendet. Die Genauigkeit dieses Verfahrens ist zwar durch die
mechanische Wiederholbarkeit der Gitterpositionierung im Spektrometer sowie
im externen Resonator des Lasers begrenzt, erweist sich jedoch in der Praxis als
ausreichend, um die Zielwellenlénge innerhalb des Scanbereichs zu halten.

4.2.6 Massenspektrometrie

In Wasserstoffplasmen kénnen verschiedene Anteile von Ionen (im Wesentlichem
H;=1,2,3 und H™) vorliegen. Dariiber hinaus kénnen sich weitere Ionensorten aus
Verbindungen von Wasserstoff mit eventuellen Beimischungen oder Verunreini-
gungen bilden.

Um die Ionenzusammensetzung in den untersuchten Plasmen unabhéngig von
der CRDS zu iiberpriifen, stand ein energieauflosendes Massenspektrometer vom
Typ Balzers PPM421 zu Verfiigung. Hierbei handelt es sich um ein differentiell
gepumptes Quadrupolmassenspektrometer, in welches die Ionen und Neutralteil-
chen aus dem Plasma durch eine Blende mit 100 pm Durchmesser eindringen
konnen. Diese Blende befindet sich bei gleicher axialer Position ca. 3 c¢m iiber
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Abbildung 4.6: Wellenlingenkalibrierung des Scanbereichs um 1468.62 nm Wellenlinge an
Luft mit Hilfe des Gitterspektrometers. Der eingezeichnete lineare Fit entspricht der Funktion

A(U)=1468.002 nm + 0.0086 nm/V - U.

dem Sichtstrahl des CRDS—Aufbaus. Im Massenspektrometer miissen die Plas-
mateilchen einen Energiefilter und einen Massenfilter passieren um schlieflich
detektiert zu werden. Mit dieser Anordnung kann sowohl das Ionenmassenspek-
trum bei konstanter Energie als auch die Ionenenergieverteilung bei konstanter
Ionenmasse bestimmt werden. Ein schaltbares Filament ermoglicht die Ionisation
des eindringenden Neutralgases und somit einen Betrieb als Restgasanalysator.
Eine detaillierte Beschreibung des betreffenden Massenspektrometers sowie seine
Anwendung auf Niederdruckplasmen zeigt [Sta05].

Die massenspektrometrische Untersuchung verschiedener Plasmen zeigte, dafl die
Ionenzusammensetzung stark mit der gewahlten Gasmischung und dem Verun-
reinigungsanteil im Plasmagefiaf variiert, jedoch nur wenig mit dem Gesamtdruck
und der angebotenen Mikrowellenleistung.

Tabelle 4.2 zeigt den Anteil des Hi —Molekiilions an der gesamten Ionendichte in
H,/He-Plasmen bei Variation des Ho—Anteils. Druck und eingespeiste Leistung
betragen in allen Féllen p=14 Pa bzw. P;,=2-600 W.

Man erkennt eine starke Produktion des Hi bereits bei einer Zumischung von
5% Hj in ein reines Heliumplasma. Da sich im Plasmagefdl und den Gaszulei-
tungen stets Spuren von Wasserstoff befinden, fillt der Hy —Anteil auch in einem
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Anteil Hy in He [%] | Anteil Hy [%]
0 6.6
5 40.8
50 99.4
100 92.0

Tabelle 4.2: Massenspektrometrisch bestimmte Anteile von H; an der gesamten Ionendichte in
H, /He-Plasmen bei Variation des Ho—Anteils. Der Gesamtdruck betrigt bei allen Mischungen
ca. 14 Pa, die eingespeiste Mikrowellenleistung 2-600W.

reinen Heliumplasma nicht auf null. Bei héheren Zumischungen liegt der Hj -
Anteil im Bereich von 90% der gesamten Ionendichte. Diese Dominanz ist auf die
exotherme Produktion von H3 aus den StoSpartnern Hy und HJ zuriickzufiihren
(sieche Abschnitt 3.3.1). Die gesamte Ionendichte ist unter Vernachléssigung mehr-
fach geladener Ionen gleich der Elektronendichte. Diese wurde mit Hilfe der Mi-
krowelleninteferometrie bestimmt [Heg03] und féllt mit zunechmendem Hy—Anteil
von 1.7-10"m~3 in reinem Helium auf 1.1-10'" m~=3 in 50% H,/He, so daf} die
Kombination aus Massenspektrometrie und Mikrowelleninterferometrie fiir die-
ses Plasma eine absolute Dichte des Hy von ~1-10' m~ vorhersagt. Diese zur
Uberpriifung der CRDS sehr giinstige Situation stellt sich allerdings nur bei ge-
ringer Verunreinigung des Plasmagefiafies ein.

Mit Hilfe des Massenspektrometers konnte nachgewiesen werden, daf§ der Hj -
Anteil im Plasma drastisch sinkt, sobald der Entladung Sauerstoff (z.B. durch
Wasserverunreinigungen) angeboten wird. Dann wird die lonenzusammensetzung
durch das Hydronium-Ion H3O% dominiert.

4.3 Ergebnisse

Die angestrebte Messung des Hj —Absorptionssignals konnte mit Hilfe des in
diesem Kapitel beschriebenen Aufbaus erreicht werden, allerdings unter grofien
experimentellen Schwierigkeiten.

Diese Schwierigkeiten entstehen aus der Kombination des sehr empfindlichen Di-
odenlasers, welcher zur Anregung des Messresonators dient, zusammen mit dem
extrem schwachen Absorptionssignal des Hy .

Um eine erfolgreiche Messung zu erhalten, miissen mehrere Bedingungen gleich-
zeitig erfiillt sein:

Der anregende Laser mufl wahrend der Messung modensprungfrei und absolut
monochromatisch ein Wellenléngenintervall von nur ca. 200 pm Breite um die
richtige Zentralwellenldnge iiberstreichen.

Gleichzeitig muf im Plasmagefifl eine Entladung mit hoher Hi ~Dichte brennen,
wobei eine Verunreinigung der Plasmaquelle mit Sauerstoff den Hj —Anteil sofort
unter die Nachweisgrenze fallen lisst (siche Abschnitt 4.2.6).

Zusétzlich miissen die Spiegeloberflichen der Resonatorspiegel in einem sehr gu-
ten Zustand sein, um eine ausreichend hohe intrinsische Abklingzeit 7 des Messre-
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sonators und damit eine hohe Nachweisempfindlichkeit zu erreichen.

Ist eine der genannten Bedingungen nicht erfiillt, so kann kein Absorptionssignal
des H3 nachgewiesen werden. Eine ausfiihrliche Diskussion der hier aufgezihlten
Schwierigkeiten erfolgt in Abschnitt 4.3.2.

Trotz dieser Einschriinkungen konnte die Messung des H3 —Absorptionssignals
erfolgreich demonstriert werden. Der ndchste Abschnitt zeigt die Auswertung des
Signals.

4.3.1 Dichtebestimmung

Abbildung 4.7 zeigt die mit der CRDS gemessene Absorptionslinie P(3,3) 3vy <0
des H3 ~Molekiilions in einem 50%H;/He-Plasma bei einem Gesamtdruck von 14
Pa.

Dieses Plasma wurde aufgrund der im vorherigen Abschnitt gezeigten massen-
spektrometrischen Ergebnisse ausgewéhlt. Der Absorptionskoeffizient der Linie
ist von der GroBenordnung 10~® cm™!, was die bemerkenswerte Empfindlichkeit
des Verfahrens demonstriert. Die Wellenldngenzuordnung weist einen Restfehler
von ca. 80 pm zur Literaturwellenldnge von 1469.017 nm auf, das Signal 148t sich
jedoch zweifelsfrei anhand der Halbwertsbreite von AA=14.5 pm identifizieren, da
dies gemiB (4.2) exakt der Dopplerbreite einer Spektrallinie fiir A\y=1469 nm und
T=600 K entspricht, wenn man fiir die absorbierende Spezies eine Masse von m=3
amu annimmt. Die Schwerteilchentemperatur von T~ 600 K wurde fiir die gege-
benen Plasmabedingungen in [Heg03| spektroskopisch ermittelt. Das Integral des
Absorptionskoeffizienten iiber die gesamte Linie betrigt & =7.6-10"1"cm~! nm.
Dies entspricht einer Fliche von 3.4-107? cm ™2 bei einer Integration des Signals
tiber die Wellenzahl anstatt der Wellenlidnge, wie sie von [NMT96] verwendet wird
(siche Abschnitt 3.3.1).

Um die Absolutdichte des Hi im Plasmavolumen bestimmen zu kénnen, muss
dieser Wert geméfl (3.20) ins Verhéltnis zur theoretischen Linienstéirke der Ab-
sorptionslinie gesetzt werden. Dabei wird die Lénge des vom Plasma erfiillten
Sichtstrahls zu 20 cm abgeschétzt.

Da die theoretische Linienstiarke wie in Abschnitt 3.3.1 beschrieben von den Be-
setzungstemperaturen T,,; und T,;, des Hg’ abhéngt, dndert sich die daraus er-
mittelte Dichte in Abhéngigkeit von den eingesetzten Temperaturen.

Fiir die Rotationstemperatur des H; wird im Folgenden die fiir das vorliegende
Plasma bestimmte Gastemperatur von 600 K angenommen, die Vibrationstem-
peratur bleibt somit als freier Parameter. Abbildung 4.8 zeigt die mit Hilfe der
CRDS ermittelte Hf —Dichte. Dabei wurde die zu Auswertung herangezogene Vi-
brationstemperatur variiert, um die daraus resultierende Anderung der ermittel-
ten Dichte zu demonstrieren.

Man erkennt, dafi die Hf —Dichte fiir T, = 1700 K die interferometrische be-
stimmte Elektronendichte iiberschreiten wiirde, was aufgrund der Quasineutra-
litdt des Plasmas nicht moglich ist. Fiir Ty < 1200 K fiele der Anteil des H; an
der gesamten Ionendichte unter 90%, was wiederum den massenspektrometrischen
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Abbildung 4.7: Absorptionssignal des Hy —~Molekiilions in der Mikrowellenentladung COMET.
Die Halbwertsbreite der Linie betrdgt ca. 14.5 pm, die Linienfliche ist & = 7.6-107'° em™'nm.

Messungen widerspréche (siche Abschnitt 4.2.6). Daher ergibt sich die Vibrati-
onstemperatur des H; zu Ty >~ 1500 K. Dieser Wert erscheint realistisch, da
z.B. Hy und Dy im vorliegenden Experiment ebenfalls Vibrationstemperaturen
deutlich tiber der Neutralgastemperatur annehmen [Heg03].

Bei der hier vorgestellten Auswertung handelt es sich um eine Anpassung der ab-
sorptionsspektroskopisch und massenspektroskopisch gemessenen Dichte, wobei
die Vibrationstemperatur als Anpassungsparameter dient.

Dieser freie Parameter kann unter Umstianden eliminiert werden, indem systema-
tische Reihen von Plasmen mit bekannter Elektronendichte in gleicher Weise mit
einem Massenspektrometer und der CRDS untersucht werden. Als zusétzlicher
Anhaltspunkt konnte die Vibrationstemperatur des Hy mit Hilfe der Emissions-
spektroskopie bestimmt werden [Heg03].

Der so gewonnene Einblick in die Abhéngigkeit der Vibrationstemperatur des
H; von den Experimentparametern wie Druck, Gasmischung und Mikrowellenlei-
stung konnte dann Dichtemessungen ohne weitere Zusatzinformationen ermdogli-
chen. Dies erfordert allerdings zunéchst eine bessere experimentelle Handhabbar-
keit der Anordnung sowie eine weitere Steigerung der Empfindlichkeit.
Entsprechende Moglichkeiten werden im folgenden Abschnitt diskutiert.
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Abbildung 4.8: Aus dem Signal aus Abb. /.7 ermittelte Dichte des Hg‘ fiir verschiedene Vi-
brationstemperaturen bei Tror =600 K.

4.3.2 Diskussion und Verbesserungsmoglichkeiten

Die im vorangegangenen Abschnitt durchgefiihrte Auswertung zeigt erstmals, daf3
eine quantitative Auswertung von CRD-Messungen an Hj sinnvolle Ergebnisse
liefert, welche in Einklang mit den anderen zur Verfiigung stehenden Diagnostik-
methoden gebracht werden kénnen. Das war das grundlegende Ziel des in diesem
Kapitel vorgestellten Aufbaus.

Obwohl die Funktionsfihigkeit der beschriebenen CRDS—Anlage als Plasmadia-
gnostik nachgewiesen werden konnte, unterliegt der Betrieb noch Einschrankun-
gen, welche die Durchfithrung systematischer Messreihen stark erschweren.

Die zu Beginn dieses Kapitels erwédhnten Schwierigkeiten sollen in diesen Ab-
schnitt nun ausfiihrlicher dargestellt und mogliche Abhilfen aufgezeigt werden:

e Laser: Der zur Anregung des Messresonators verwendete durchstimmba-
re Diodenlaser eignet sich aufgrund seiner im Idealfall sehr schmalbandi-
gen Emission hervorragend als Anregungsquelle fiir die CRDS, allerdings
bringt die Konstruktion des externen Abstimmresonators auch Erschwer-
nisse fiir den Messbetrieb mit sich. Die Laseremission héangt extrem emp-
findlich von der Justierung des Abstimmresonators ab, wobei wéihrend der
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Durchfiihrung eines Wellenldngenscans sowohl Modenspriinge mit plotz-
licher Wellenldngendnderung auftreten, als auch Multimode-Emissionen,
bei denen der Laser mehrere eng benachbarte Wellenldngen gleichzeitig
emittiert. Diese Phdnomene spielen sich jedoch unterhalb der Auflésungs-
grenze des zur Verfiigung stehenden Gitterspektrometers ab. Die Moden-
spriinge machen eine Wellenldngenzuordnung wéhrend der Messung prak-
tisch unmoglich, wiahrend Multimode-Emissionen den Kontrast des CRD—
Signals zerstoren, da die verschiedenen emittierten Wellenléngen beim Scan
eines Absorptionssignals verschiedenen Démpfungen unterliegen. Dann be-
stimmt die jeweils am schwéchsten gedampfte Mode die Abklingzeit und
unterdriickt damit das Absorptionssignal.

Eine starke Verbesserung wiirde hier der Einsatz eines Fabry—Perot—
Interferometers (FPI) darstellen, dem ein Teil der Laseremission standig
zugefiithrt wird. Anhand des freien Spektralabstandes des FPI liefe sich ei-
nerseits wihrend eines Scans die zuriickgelegte Wellenldngendifferenz exakt
zuordnen, andererseits wiirden Multimode—Emissionen des Lasers sofort als
zusétzliche Transmissionsmaxima im FPI-Scan sichtbar.

e Intrinsische Abklingzeit: Die intrinsische Abklingzeit 7, des Messresonators
héngt geméf (2.12) von der Reflektivitdt R der verwendeten Spiegel und
dem Spiegelabstand d ab. Dabei fillt die Nachweisgrenze fiir Absorptionssi-
gnale mit steigender intrinsischer Abklingzeit wie T%, so daf} die Anordnung

damit stark an Empfindlichkeit gewinnt (siehe (2.014)). Das in Abbildung
4.7 gezeigte Signal wurde bei einer intrinsischen Abklingzeit von ca. 21 us
gemessen, und befindet sich bereits nahe der Nachweisgrenze der Anord-
nung.

Wihrend des Plasmabetriebes konnte zusétzlich eine sténdige Abnahme
von 71y auf bis zuletzt ca. 17 ps beobachtet werden. Dies entspricht unter
ansonsten gleichen Bedingungen einem zusétzlichen Verlust an Empfind-
lichkeit. Dieser Effekt kommt durch Besetzung der Spiegeloberflichen mit
Teilchen aus der Gasphase zustande.

Die Spiegeloberflichen regenerieren jedoch in Betriebspausen vollstindig,
so da} der Effekt bei geniigend hohem 7y tolerabel wire. Insgesamt ist
die Messung von deutlich kleineren als den aus dem Signal 4.7 ermittel-
ten Hf —Anteilen im Plasma daher nicht méglich. Eine Verbesserung wiirde
hier durch eine Erhéhung des Spiegelabstandes erreicht, da die intrinsische
Abklingzeit linear mit dem Spiegelabstand ansteigt.

e Sichstrahlgeometrie: Der Sichtstrahl des Messresonators lauft in der verwen-
deten Konfiguration senkrecht zur Achse der zylinderférmigen Entladung
im Plasmagefif, so dafl nur ungefihr ein Fiinftel der zur Verfiigung stehen-
den Resonatorldnge vom Plasma erfiillt ist, was zu einem starken Verlust
an Absorptionssignal fithrt. Ein Aufbau mit einem Messresonator in axia-
ler Richtung des Plasmas wiirde die Empfindlichkeit aufgrund der grofieren
durchstrahlten Plasmalénge stark erhéhen. Die Zugénglichkeit entlang die-
ser Achse ist allerdings durch Bauteile der Mikrowelleneinkopplung einge-
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schrankt. Deshalb konnte diese Variante nicht realisiert werden.

Die hier beschriebenen Mafinahmen wiirden die Anwendbarkeit des CRDS—
Aufbaus fiir systematische Messungen stark erhohen.
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5 Gepulste CRDS an einer Quelle
fiir negative Wasserstoffionen

Dieser Abschnitt beschéftigt sich mit der Messung der H™—Dichte mittels CRDS
in einer induktiv gekoppelten Hochfrequenzentladung.

Die Entwicklung leistungsstarker Quellen zur gezielten Erzeugung negativer Was-
serstoffionen hat in der Fusionsforschung in den letzten Jahren grofle Bedeutung
erlangt, da diese in Zukunft fiir die Neutralinjektionsheizung des geplanten Fusi-
onsexperimentes ITER benotigt werden. Bei diesem Verfahren der Plasmaheizung
wird ein Strahl hochenergetischer neutraler Wasserstoff- oder Deuteriumatome
in ein magnetisch eingeschlossenes Fusionsplasma eingeschossen.

Dort werden sie durch Ionisation oder Ladungsaustausch als schnelle Plasmateil-
chen im magnetischen Feldkéfig eingeschlossen. Zur Erzeugung des hochenerge-
tischen Neutralstrahls miissen Ionen zuerst aus einer Ionenquelle extrahiert und
dann auf die gewiinschte Energie beschleunigt werden. Der beschleunigte Ionen-
strahl wird anschlieflend iiber Ladungsaustausch in einem Targetgas neutralisiert,
da ein Strahl geladener Teilchen den Magnetfeldkéfig nicht durchdringen kann.
Dieses Verfahren wird mit positiven Wasserstoff— und Deuteriumionen weltweit
erfolgreich angewandt, und erlaubt die Deposition hoher Heizleistungen in Fusi-
onsexperimenten. Allerdings muss die Eindringtiefe des Neutralstrahls iiber die
Beschleunigungsspannung so eingestellt werden, dafl die Energie im Kern des
eingeschlossenen Plasmas deponiert wird. Daher werden die benétigten Beschleu-
nigungsspannungen mit steigendem Plasmadurchmesser immer héher. Zusétzlich
soll durch die Neutralstrahlinjektion ein zusétzlicher toroidaler Plasmastrom ge-
trieben werden. Das ITER-Referenzdesign fordert daher eine Beschleunigungs-
spannung von 500 kV/amu, also 1 MV fiir einen Strahl von Deuteriumionen
[ITB02]. Dieser Wert ist im Wesentlichen durch die Anforderungen an den Strom-
trieb bestimmt.

Allerdings ist der Neutralisationsquerschnitt fiir positive Wasserstoff- und Deu-
teriumionen bei einer Energie von 1 MeV nur noch sehr klein, so daf§ der be-
schleunigte Strahl nicht mehr neutralisierbar wére. Daher muss mit einem Strahl
negativer lonen gearbeitet werden, der aufgrund der geringen Bindungsenergie
des zusétzlichen Elektrons auch bei hohen Energien eine Neutralisationseffizienz
von ca. 60% behélt. Zu diesem Zweck werden H™—Quellen bendétigt, welche im
Dauerstrichbetrieb eine Stromdichte von 200 A/m? an negativen Ionen liefern
konnen.

Am Max—Planck—Institut fiir Plasmaphysik in Garching wird daher die Entwick-
lung geeigneter H™—Quellen seit 2002 vorangetrieben [Sa06].



68 Kapitel 5. Gepulste CRDS an einer Quelle fiir negative Wasserstoffionen

HF-Einkopplung
' (max. 160 kW @ 1 MHz)

5 B
o
Treiber E/
o | /*\ . |
- 1"~ Einschlussmagnete l
|
e

|
; Expansionsvolumen
l
| .
‘ (Sichtstrahl CRDS)

Gittersystem Lo

Cs-Ofen

L

R

60 cm

o .
o

Abbildung 5.1: Plasmaquelle am Ezperiment BATMAN. Der Sichtstrahl der CRDS ist ange-
deutet.

5.1 Plasmaquelle und Extraktionssystem

Die im folgenden vorgestellten Messungen wurden am Experiment BATMAN
(,Bavarian test machine for negative ions“) durchgefiihrt. Dies ist eine von insge-
samt drei Testquellen fiir negative Wasserstoffionen. Dabei handelt es sich um ei-
ne induktiv gekoppelte Hochfrequenzentladung mit einer Anregungsfrequenz von
einem Megahertz, welche im gepulsten Betrieb mit Entladungsdauern von ca.
sechs Sekunden betrieben wird. Abbildung 5.1 zeigt den schematischen Aufbau
der Plasmaquelle. Die Quelle unterteilt sich grob in drei Bereiche: den Bereich der
Plasmaerzeugung (Treiber), ein rechteckiges Expansionsvolumen und ein dreistu-
figes Gittersystem zur Extraktion negativer Ionen.

Der Treiber besteht aus einem AlyOz—Zylinder (d=24 cm) um den eine HF-Spule
mit sechs Windungen gewickelt ist. Er enthélt einen innenliegenden Faraday—
Schirm, welcher einerseits die kapazitive Komponente der HF—Einkopplung un-
terdriickt und andererseits die Erosion des Wandmaterials durch das Plasma im
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Treiber vermindert. Zur Ziindung des Plasmas muss in dieser Konfiguration al-
lerdings die Vorionisation des Arbeitsgases durch ein Starterfilament erfolgen.
Die Entladung wird im Normalbetrieb bei Senderleistungen zwischen 60 und 120
kW betrieben. Der Fiilldruck der Quelle liegt im Bereich um 0.4 Pa. Die Plas-
madiagnostik mit Hilfe der Emissionsspektroskopie zeigt fiir diesen Bereich der
Entladung n, ~ 3 —5-10"® m=3 und T, ~ 8 eV. Das Plasma breitet sich dann in
das Expansionsvolumen aus. Dabei sinken Elektronendichte und Elektronentem-
peratur bis auf n, ~ 3 —5- 10" m~3 und T, ~ 3 eV vor dem Extraktionssystem
[FFF*06]. Dadurch wird eine Reduktion des Verlustes an negativen Ionen durch
Elektronenabstreifung erreicht (siche 3.3.2).

Ebenfalls in Abschnitt 3.3.2 wurde darauf hingewiesen, daf} sich die Produktion
negativer Wasserstoffionen optimieren l1afit, indem man dem Plasma eine Ober-
fliche niedriger Austrittsarbeit anbietet. Zu diesem Zweck ist an der Riickseite
des Quellenkorpers ein Ofen angebracht, der das Verdampfen von Césium ins
Quellenvolumen erméglicht. Erreicht der Céasiumniederschlag in der Quelle den
Bereich des Extraktionssystems, so steigt die Ionenstromausbeute aus der Quelle
stark an [Sa06]. Im Extraktionsbereich sind Filtermagnete in den Quellenkérper
integriert, welche durch ihr Feld die Diffusion der Plasmaelektronen in Richtung
zum Extraktionssystem behindern. Dadurch soll die Elektronentemperatur im
Bereich vor dem Extraktionssystem erniedrigt werden.

Das Extraktionssystem besteht aus drei Teilgittern (Plasmagitter, Extraktions-
gitter und Erdgitter) mit jeweils 148 Lochern, welche eine gesamte Extraktions-
fliche von 70 cm? zu Verfiigung stellen. Das Plasmagitter liegt zusammen mit dem
gesamten Quellenkorper auf einem Potential von ca. -20 kV gegeniiber dem Erd-
gitter. Uber einen Hochspannungsteiler 148t sich die Potentialdifferenz zwischen
Plasmagitter und Extraktionsgitter variieren. Diese entspricht der Spannung, mit
welcher negative Ladungstriager aus der Quelle extrahiert werden und liegt typi-
scherweise im Bereich von 6-10 kV.

Allerdings miissen die aus dem Quellenvolumen koextrahierten Elektronen aus
dem Ionenstrahl entfernt werden. Zu diesem Zweck sind im Extraktionsgitter Ab-
lenkmagnete eingebracht, welche die Elektronen direkt auf das Extraktionsgitter
leiten, wihrend die extrahierten negativen Ionen das Extraktionsgitter aufgrund
ihrer hohen Masse praktisch ohne Ablenkung passieren. Das Extraktionsgitter
verfiigt iiber eine Wasserkiihlung zur Abfuhr der durch die Elektronen eingetra-
genen Leistung. Die verbleibende Potentialdifferenz zwischen Extraktionsgitter
und Erdgitter beschleunigt den extrahierten Ionenstrahl auf ein Wasserkalorime-
ter mit dessen Hilfe die eingebrachte Strahlleistung und damit die extrahierte
Ionenstromdichte quantifiziert werden kann. Durch die Verwendung eines Koor-
dinatenkreuzes aus mehreren Thermoelementen 148t sich mit diesem Verfahren
auflerdem die Strahlform in der Ebene des Kalorimeters auflosen. Zusétzlich zur
kalorimetrisch gemessenen Stromdichte steht ein elektrisch gemessener Wert des
extrahierten Ionenstroms zur Verfiigung. Dieser wird im Folgenden verwendet.
An das Plasmagitter kann eine variable Vorspannung (typischerweise 15-25 V)
gegeniiber dem Quellenkorper angelegt werden, um eine weitere Reduktion des
koextrahierten Elektronenstromes zu erreichen.
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Zwischen dem Quellenkorper und dem Extraktionssystem ist ein Diagnostik-
flansch eingefiigt, welcher Durchfithrungen, Flansche und Fenster zur Diagnostik
des Plasmavolumens iiber dem Plasmagitter zur Verfiigung stellt.

5.2 CRDS—-Anlage

Die Aufgabe der CRDS—Anlage an BATMAN besteht in der Messung der ab-
soluten H™—Dichte im Quellenvolumen. Mit Hilfe dieser Dichtemessungen soll
die Korrelation zwischen der Dichte der negativen Ionen im Plasmavolumen und
dem aus der Quelle extrahierten Strom fiir verschiedene Bedingungen untersucht
werden. Auflerdem konnen die mit Hilfe der CRDS ermittelten H™—Dichten als
Referenzwerte fiir andere Diagnostikmethoden dienen.

Da die Messung der H™—Dichte im vorliegenden Fall mit Hilfe einer gepulsten
CRDS realisiert ist, folgt der Aufbau im Wesentlichen dem in Abschnitt 2.5 und
Abbildung 2.10 beschriebenen Aufbau. Dieser ist im Vergleich zur cw—CRDS we-
niger aufwendig, da fiir eine gepulste CRDS weder ein Strahlmodulator noch
eine Resonanzanpassung notwendig sind. Allerdings machen die am Experiment
BATMAN herrschenden Bedingungen einen modifizierten Aufbau erforderlich, da
verschiedenen experimentellen Schwierigkeiten Rechnung getragen werden muss.

5.2.1 Komponenten der gepulsten CRDS

Aufgrund der Plasmaerzeugung mit Hilfe eines Hochfrequenzsenders befindet sich
die Umgebung der Plasmaquelle in einem starken HF-Streufeld, welches elek-
trische Messungen extrem erschwert oder bei kleinen Signalen sogar unméglich
macht. Daher wird das durch den Messresonator transmittierte Nutzsignal in ei-
ne Faseroptik eingekoppelt und so in eine HF—Abschirmkabine im Obergeschoss
der Experimenthalle iibertragen. Erst innerhalb der Kabine wird das Ringdown—
Signal auf eine Detektordiode abgebildet und mit einem Transimpedanzverstérker
aufbereitet. Das aufbereitete Spannungssignal wird dann an die Datenerfassung
iibertragen. Der zur Anregung des Messresonators verwendete Laser steht auf ei-
nem Granittisch im Kellergeschoss der Experimenthalle um die Entfernung von
der Plasmaquelle zu erhéhen. Der Laserpuls wird iiber eine Spiegelstrecke zum
Messresonator geleitet.

Da es sich bei dem Aufbau auflerdem um eine Hochspannungsanlage handelt,
miissen alle mit der Quelle verbundenen leitfadhigen Komponenten innerhalb eines
Schutzkifigs und mit entsprechenden Sicherheitsabstinden zu Bauteilen auf Erd-
potential installiert werden. Durch den raumlich getrennten Aufbau aller Kompo-
nenten wird neben der Verminderung von HF-Einstreuungen auch eine elektrische
Entkopplung der Komponenten erreicht, da das Detektorsystem und der Laser
durch die Glasfaseroptik bzw. die Spiegelstrecke elektrisch vom Hochspannungs-
bereich um den Quellenkorper getrennt sind.
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Abbildung 5.2 zeigt die Anordnung der CRDS-Komponenten am Experiment,
sowie den verwendeten Sichtstrahl durch den Diagnostikflansch. Um die Deju-
stierung des Messresonators durch thermische Ausdehnung der Komponenten
wéhrend der Plasmaentladung zu minimieren, werden die beiden Rohre mit den
Spiegelhaltern direkt vom Diagnostikflansch am Quellenkérper getragen, so dafl
sich der gesamte Resonator gemeinsam mit dem Quellenkérper bewegen kann.
Im gepulsten Plasmabetrieb konnte in dieser Konfiguration keine Dejustierung
des Resonators durch thermische Effekte beobachtet werden. Die Spiegel konnen
durch Vakuumschieber vom Quellenvolumen getrennt werden, um diese beim Ex-
perimentbetrieb ohne CRDS—Messung zu schiitzen.

Als Anregungsquelle dient ein giitegeschalteter Nd:YAG Laser mit einer Pulslange
von t, >~ 5 ns. Er erreicht bei einer maximalen Pulsenergie von 50 mJ eine Wie-
derholrate von 15 Hz. Der Puls wird mit Hilfe einer Spiegelstrecke auf den Ein-
trittsspiegel des Messresonators gelenkt.

Bei den Spiegeln handelt es sich um dielektrisch beschichtete Spiegel (LosGa-
tos Research) mit einer nominellen Reflektivitdt von 99.995% bei 1064 nm. In
der Halterung des Austrittsspiegels sind sowohl ein Interferenzfilter zur Unter-
driickung des Plasmaleuchtens als auch eine kurzbrennweitige Fasereinkopplung
integriert. Das Detektorsystem und die Datenerfassung sind identisch mit den in
4.2.1 beschriebenen Komponenten fiir die cw—CRDS. Zur Justierung des Resona-
tors kommt das in 4.2.3 beschriebene Verfahren zum Einsatz.

5.2.2 Steuerung, Datenerfassung und Auswertung

Abbildung 5.3 zeigt die Verschaltung der CRDS-Anlage an BATMAN. Da es
sich um eine gepulste CRDS handelt, ist keine Wellenlédngenansteuerung sondern
nur eine kontrollierte Erfassung der einzelnen Laserpulse notwendig. Zu diesem
Zweck stellt der verwendete Nd:YAG-Laser Triggereingéinge und Triggerausgéinge
zur Verfiigung, mit deren Hilfe die Pulserzeugung im Laser zu externen Geréten
synchronisiert werden kann. Auflerdem kommt ein Triggergenerator zum Einsatz,
welcher fiir eine einstellbare Entladungsdauer einzelne Triggerpulse mit einer ein-
stellbaren Frequenz erzeugt. Bei Beginn der Plasmaentladung erhélt der Trig-
gergenerator einen Starttrigger von der Anlagensteuerung des Experiments. Der
Generator erzeugt dann fiir eine bestimmte Dauer eine Abfolge von Laserpul-
sen mit der vorgegebenen Frequenz, indem er pro Ausgangstrigger jeweils eine
Entladung der Pumplampe im Laser auslost. Da es sich um einen giitegeschalte-
ten Laser handelt, wird der Laserpuls erst freigegeben, wenn die Anregung des
laseraktiven Mediums sein Maximum erreicht hat. Dann wird der interne Reso-
nator des Lasers iiber eine Pockelszelle freigeschaltet und der Puls wird emittiert.
Die Freigabe des Laserpulses wird {iber einen Triggerausgang an die Datenerfas-
sung gemeldet, welche dann pro Puls eine Ringdown—Messung auslost.

Bei einer Plasmaentladung von sechs Sekunden Dauer wird die Anlage typischer-
weise fiir acht Sekunden mit einer Frequenz von vier Hertz gepulst, d.h. es werden
32 Ringdownsignale aufgenommen. Somit erreicht man bei geeigneter Wahl des
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Abbildung 5.2: Anordnung der Komponenten und Strahifihrung der CRDS an BATMAN
(links, Seitenansicht) und Sichstrahl im Bereich der Quelle (rechts, Draufsicht) .

Starttriggers ca. eine Sekunde Vor— und Nachlauf ohne Plasmaentladung. Die
ersten und letzten Ringdown-Messungen einer Serie kénnen dann zur Festlegung
und Kontrolle der intrinsischen Abklingzeit des Messresonators dienen.
Abbildung 5.4 zeigt das Messprogramm CRIMES Pulsed, welches die Datener-
fassung und Auswertung steuert. Es soll an dieser Stelle nur kurz beschrieben
werden, da es sich im Wesentlichen um eine verénderte Version des Program-
mes CRIMES handelt, welches in 4.2.2 bereits vorgestellt wurde. Die wichtig-
sten Eingabeparameter sind die am Triggergenerator gewéhlten Messdauer und
Messfrequenz, sowie der Faktor density scaling. Bei diesem Faktor handelt es sich
um das Verhéltnis der Resonatorlinge zur plasmaerfiillten Sichtstrahllinge d/1,,
wie in (2.13). Die Resonatorlinge betrégt im vorliegenden Fall 120 cm, die vom
Plasma erfiillte Sichtstrahllange betrédgt ca. 25 cm, so daf der Faktor density sca-
ling fiir die im Folgenden dargestellten Messungen den Wert 4.8 annimmt. Das
Programm gibt Aufnahmenummer, Zeit, Ringdown—-Konstante und die daraus
ermittelte H"—Dichte in eine Textdatei aus, so daf3 die dadurch gewonnene Zeit-
entwicklung der H™-Dichte direkt weiterverarbeitet werden kann. Die Ringdown—
Konstanten werden durch das in 4.2.2 beschriebene Fitverfahren ermittelt. Die
Dichten werden dann geméifl (2.13) ausgewertet, wobei die Abklingkonstante der
ersten Messung als intrinsische Abklingzeit 75 zu Grunde gelegt wird, da zu die-
sem Zeitpunkt mit Sicherheit kein Plasma in der Quelle existiert.
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Abbildung 5.3: Blockdiagramm der CRDS-Anlage an BATMAN. Der Messresonator und die
Plasmaquelle sind nicht eingezeichnet.

5.3 Ergebnisse

Die gepulste CRDS konnte nach dem Abschluss der Aufbauarbeiten problemlos
in Betrieb genommen werden und ermoglicht die Messung der sichtstrahlgemit-
telten H™—Dichte im Quellenplasma von BATMAN. Ausgehend von der Auswer-
tung einzelner Ringdown-Signale kann dabei einerseits die Zeitentwicklung der
H™—Dichte wiahrend einer einzelnen Plasmaentladung beobachtet werden, ande-
rerseits konnen die Auswirkungen von Anderungen der Experimentparameter auf
die H™—Dichte systematisch untersucht werden.

Zusétzlich konnen die CRDS—Messungen mit den gleichzeitig aus der Quelle ex-
trahierten Ionenstrémen verglichen werden. So kann iiberpriift werden, ob und
in welcher Weise die aus der Quelle extrahierten H™—Stréme mit der gemessenen
H~—Volumendichte korrelieren.

Allerdings ist es fiir die Interpretation der Ergebnisse wichtig sich zu verge-
genwértigen, dafl sich der Sichtstrahl der CRDS in einem Abstand von drei Zen-
timetern zur Ebene des Plasmagitters befindet. Der extrahierte H™—Strom wird
dagegen aus dem Plasmavolumen direkt vor dem Plasmagitter gespeist.
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Abbildung 5.4: Bildschirmkopie des Messprogrammes CRIMES Pulsed.

5.3.1 Gemessene Signale und Genauigkeitsbetrachtungen

Abbildung 5.5 zeigt an BATMAN gemessene Ringdown—Signale. Die Leermes-
sung (oben) féllt mit einer intrinsischen Abklingkonstanten von 38.2 us ab. Auf
dem exponentiellen Abfall des Signals sind leichte Schwebungen zu erkennen.
Diese deuten auf das Anschwingen mehrerer Resonatormoden hin, deren Uber-
lagerung zu einer Modulation des transmittierten Ringdown—Signals fiihrt. Diese
Schwebungen induzieren nur einen geringen Fehler auf die gemessenen Abkling-
konstanten, solange ihre Amplitude im Vergleich zum Gesamtsignal gering ist.
Wenn starke Modulationen des Ringdown-Signals auftreten, so kénnen diese un-
terdriickt werden, indem man den Messresonator manuell leicht dejustiert. Da Re-
sonatormoden mit héherer transversaler Modenzahl starkeren Beugungsverlusten
als die longitudinale Grundmode unterliegen, sind diese empfindlicher gegeniiber
der Dejustage des Resonators. Deshalb 148t sich auf diese Weise die Anzahl der
anschwingenden Moden ausdiinnen.

Die Messung mit Plasma (Abb. 5.5, unten) besitzt eine Abklingkonstante von 26.1
us. Das Messsignal zeigt eine starke HF-Storung, welche trotz der beschriebenen
Abschirmmafinahmen vom Detektorsystem aufgefangen wird. Da es sich jedoch
um eine gleichférmige Storung von fester Frequenz und Amplitude handelt, kann
das Ringdown—Signal durch Mittelung iiber jeweils eine HF—Periode vollstandig
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Abbildung 5.5: Ringdown-Signale im leeren Resonator (oben) und wdihrend einer Plasma-
entladung (unten, gemitteltes und ungemitteltes Signal). Die Differenz der Abklingkonstanten
entspricht einer mittleren H- —Dichte entlang des Sichstrahls von 5.5-10'6 m=3.

wiederhergestellt werden. Man erkennt sogar auf dem gemittelten Signal im Ver-
gleich zur Leermessung das identische Schwebungsmuster. An die Fitroutine zu
Ermittelung der Abklingkonstanten kann das ungemittelte Signal iibergegeben
werden, da die aus dem gemittelten und dem ungemittelten Signal erhaltenen
Abklingkonstanten bis auf ca. 3% identisch sind. In der Praxis haben die HF—
Storungen somit kaum Einfluss auf die tatséchlich gemessenen Dichten. Die Dif-
ferenz der Abklingkonstanten entspricht einer mittleren gemessenen H™—Dichte
entlang des Sichtstrahls von n(H™)=5.5-101® m™3 gemif

el (22 -

mit v = d/l,,=4.8 und o = 3.5-1072! m? (siehe (2.13)).
Der maximale Fehler in der gemessenen Dichte ergibt sich aus dem totalen Dif-
ferential von (5.1):

An = Avy - on + AT a—n/ + Ag - on|_
0 or 0T (5.2)
. .
:—{(57 — — — |+ AT ’1/2 + A7y 12] :
oc o i
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Abbildung 5.6: Oben: Zeitaufgeloste H- —Dichte in BATMAN wdihrend Entladungen in einer
casiumfreien Quelle (oben), sowie eine Entladung mit Argon als Arbeitsgas. Unten: Zeitauf-
geldster Absorptionskoeffizent bei hohem Cdsiuminventar, einmal mit Wasserstoff und einmal
mit Helium als Arbeitsgas.

Die Schwankung zweier nacheinander gemessener Abklingkonstanten betrégt bei
ansonsten konstanten Bedingungen im Mittel 0.4 us.

Die Unsicherheit im Streckenverhaltnis + wird zu 15% angenommen, da das
Plasma den Quellenkorper in Abhéngigkeit von den Entladungsparametern
unterschiedlich weit ausfiillen kann. Setzt man diese Werte in (5.2) ein, so
erhilt man fiir die aus Abb. 5.5 abgeleitete Dichte einen maximalen Fehler
von An(H™)=5.7-10" m=3, also ungefihr 10% der gemessenen Dichte. Dieses
Verhéltnis éndert sich im Bereich der typischerweise auftretenden Dichten nur
wenig, so daf} es gerechtfertigt erscheint, den Fehler pauschal mit 10% der Dichte
abzuschétzen.

Auf den Einfluss eventueller zusétzlicher Absorptionen wahrend der Plasmaent-
ladung und die dadurch entstehenden Unsicherheiten wird im nédchsten Abschnitt
eingegangen.

5.3.2 Zeitspuren

In Abbildung 5.6 ist die zeitliche Entwicklung der H™ —Dichte fiir verschiedene
Entladungen von jeweils ca. sechs Sekunden Dauer aufgetragen. Die Entladung
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#37902 zeigt eine fiir eine cédsiumfreie Quelle typische Zeitspur:

Die gemessene H™ —Dichte wéihrend der Entladung ist von der Grofienordnung
10 m~3 und fillt nach Ende der Entladung in guter Niherung wieder auf
null ab. Dies bedeutet, daf§ sich die Spiegeloberflichen und die Justierung
der CRDS—Anlage wéihrend des Plasmapulses kaum verédndert haben, da der
Messresonator nach dem Ende der Entladung die gleiche intrinsische Abklingzeit
7o besitzt. Die Uberhohung der Dichte zu Beginn der Entladung wird durch
einen zusétzlichen Gasstofl verursacht. Dieser wird der Quelle zugefiihrt, um das
Ziinden des Plasmas zu erleichtern.

Um sicherzustellen, dafl die gemessene Absorption tatséchlich auf das Photo-
detachment des H™ im Plasmavolumen zuriickzufiihren ist, wurde eine Argonent-
ladung bei ansonsten gleichen Bedingungen durchgefiihrt. Die entsprechende
Messung ist ebenfalls in Abb. 5.6 dargestellt und zeigt praktisch keine Reaktion
der Messanordnung auf das Argonplasma. Die auftretenden Restsignale sind auf
in den Gaszuleitungen verbliebenen Wasserstoff zuriickzufithren. Ein Einfluss
der Stromextraktion auf die im Volumen gemessene H™-Dichte konnte aufgrund
des relativ hohen Abstandes zum Extraktionssystem in keinem Fall beobachtet
werden.

Im unteren Teil von Abb. 5.6 ist eine CRDS—Zeitspur bei hohem Césiuminventar
(siehe Abschnitt 5.3.4) in der Quelle dargestellt. In diesem Fall ist auf der Ordi-
natenachse anstatt einer gemessenen Dichte lediglich der Absorptionskoeffizient
aufgetragen.

Man erkennt deutlich, das die Absorption entlang des Sichstrahls nach dem Ende
der Plasmaentladung nicht auf null fallt, sondern eine Restabsorption zuriick-
bleibt.

Diese ist mit hoher Wahrscheinlichkeit auf eine Absorptions des Céasiumdimers
Csg zuriickzufiithren, da Cs, im Wellenlédngenbereich um 1 um eine starke Ab-
sorptionsbande aufweist [BDS77]. Nach der Entladung benétigt die remanente
Absorption ungefihr eine Minute um wieder vollstandig abzuklingen. Dies deutet
auf eine Freisetzung des Casiumdampfes von wiahrend der Entladung erwarmten
Bauteilen hin.

Um zu klaren, welche Rolle diese Absorption wdhrend der Plasmaentladung spielt,
wurde eine Zeitspur in einer Helium'-Entladung bei moglichst d&hnlichen Parame-
tern aufgezeichnet (ebenfalls Abb. 5.6, unten). In diesem Fall ist die absorbierende
H~-Dichte in der Entladung vernachléssigbar klein.

Die Messung am Heliumplasma zeigt eine sténdige Absorption wihrend des ge-
samten Entladungsdauer. Nach dem Abschalten des Plasmas stimmt diese Ab-
sorption gut mit der Restabsorption nach einer Wasserstoffentladung iiberein.
Daher scheint die Annahme gerechtfertigt, dafl sich die Gesamtabsorption auch
wahrend einer Wasserstoffentladung aus der Absorption durch H™ und Cs,y zu-

! Argon konnte in diesem Fall als Edelgas nicht gewihlt werden, da es aufgrund seiner hohen
Atommasse (m=40) eine starke Sputterwirkung auf das Césiuminventar in der Quelle hat.
Dies wiirde die Messung verfilschen.
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Abbildung 5.7: Oben: Sichtstrahlgemittelte Dichte negativer Wasserstoffionen (geschlossene
Symbole) und extrahierte Stromdichte (offene Symbole, Ugzkir= 9.2 kV) bei Variation von
Druck und Leistung. Unten : Sichtstrahlgemittelte Dichte negativer Deuteriumionen bei Varia-
tion von Druck und Leistung. In beiden Fillen wurde zur Steigerung der Ausbeute Cdsium in
die Quelle verdampft.

sammensetzt. Zur Bestimmung der H™—Dichte wird in diesem Fall die Differenz-
absorption Aa zwischen dem letzten Messpunkt mit Plasma und dem ersten
Messpunkt ohne Plasma herangezogen. An diesem Punkt kann die Untergrun-
dabsorption direkt quantifiziert werden.

Die Restabsorption wird zwischen diesen beiden Messpunkten als konstant ange-
nommen, da diese auf einer Zeitskala von ca. einer Minute abklingt, die Zeitdif-
ferenz zwischen zwei Messpunkten jedoch nur 250 ms betragt.

Die Beeintrachtigung der Messung durch die zusétzliche Csy—Absorption kann
umgangen werden, indem die Anregungswellenldnge der CRDS geeignet verandert
wird. Zu diesem Zweck sind Versuche bei der zweiten harmonischen Frequenz des
Nd:YAG-Lasers (A=532 nm) geplant. Allerdings konnte bei dieser Wellenlénge
das Photodetachment des Hj —Molekiilions eine Rolle spielen [LPS00].

5.3.3 Parametervariationen

In diesem Abschnitt werden Messungen der Dichte negativer Ionen in Wasserstoff—
und Deuteriumentladungen bei systematischer Variation der Quellenparameter
vorgestellt. Die Messreihen wurden an einer mit Césium konditionierten Quelle
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durchgefiihrt (sieche Abschnitt 5.3.4).

Abbildung 5.7 (oben) zeigt die H™—Dichte in BATMAN bei Variation von Druck
und Leistung. Die gemessene Dichte steigt systematisch mit dem Quellenfiilldruck
und der zur Verfiigung gestellten HF—Leistung an. Dies entspricht den erwarteten
Tendenzen, da die Produktion aller geladenen Teilchensorten im Plasma mit
einer Erhohung der Heizleistung ansteigt. Gleichzeitig sinkt die freie Weglénge
zwischen zwei Stoflen mit steigendem Druck, so dafl die Diffusionsverluste aus
dem Plasmavolumen abnehmen. Ebenfalls eingetragen sind die aus der Quelle
extrahierten Stromdichten, welche ein korrespondierendes Verhalten zeigen.
Diese Information ist wertvoll, da sie eine Abschéitzung der Leistungsfihigkeit
von Quellen ohne Extraktionssystem erlaubt, wenn sich ansonsten &hnliche
Betriebsparameter und Messbedingungen fiir die CRDS herstellen lassen.

Da ein beschleunigter D™—Strahl beim Auftreffen auf das Kalorimeter zur
Emission von Neutronen fiihrt, mufite im Falle von Deuteriumentladungen aus
Strahlenschutzgriinden auf eine Stromextraktion verzichtet werden.

Abbildung 5.7 (unten) zeigt Messungen der D™—Dichte in Deuteriumentladun-
gen. Die Korrelation mit Druck und Leistung scheint etwas weniger deutlich,
allerdings sind die gleichen Tendenzen mit Druck— und Leistungsvariation wie
im Falle der Wasserstoffplasmen zu erkennen.

Die weniger deutliche Korrelation ist auf die schlechtere Impedanzanpassung des
Hochfrequenznetzwerkes an die Deuteriumentladung zuriickzufiithren, so dafl die
tatséichlich im Plasma deponierte Leistung nicht der angeforderten Senderleistung
entspricht. Die Messung bei p=0.5 Pa und P=110 kW konnte nicht durchgefiihrt
werden, da die Entladung aufgrund der starken Fehlanpassung mehrfach von der
senderinternen Schutzschaltung abgebrochen wurde.

Die Dichtemessung durch die CRDS ist jedoch fiir Deuteriumplasmen in
unverinderter Weise einsetzbar, da der Wirkungsquerschnitt fiir das Photo-
detachment unabhéngig vom betrachteten Isotop ist.

5.3.4 Quellenkonditionierung mit Casium

Wie in Abschnitt 3.3.2 bereits angedeutet, 148t sich eine zuséitzliche Produktion
von negativen Wasserstoffionen erreichen, indem dem Plasma eine Oberfliche
mit niedriger Austrittsarbeit angeboten wird. Daher werden im Rahmen der
Quellenentwicklung Versuche mit Casium—geimpften Quellen durchgefiihrt.

Zu diesem Zweck wird Césium mit einer Rate von einigen Milligramm pro Stunde
aus einem Ofen in das Quellenvolumen hinein verdampft. Wahrenddessen werden
alle drei Minuten Plasmapulse von ca. sechs Sekunden Dauer durchgefiihrt. Dies
geschieht einerseits, um die Verdnderung des extrahierten Ionenstromes beobach-
ten zu konnen, andererseits trigt das Plasma durch Erosion und Redeposition
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Abbildung 5.8: Oben: H —Dichte und extrahierter Ionenstrom wdihrend der Quellenkonditio-
nierung mit Casium. Unten: Leistungsreihe vor und nach Abschluss des Konditionierungsvor-
ganges.

selbst zum Transport des Césiums in der Quelle bei. Auflerdem kann versucht
werden, die Umverteilung des Césiums in der Quelle durch gezielte Temperierung
einzelner Quellenkomponenten giinstig zu beeinflussen.

Dabei soll das Céasium vor allem das Extraktionssystem erreichen und sich dort
gleichméBig auf dem Plasmagitter niederschlagen. Dies fithrt zu einer Erzeugung
der negativen Ionen direkt am Ort der Extraktion. Ionen von weiter entfernten
Oberflichen konnen zum extrahierten Strom nicht beitragen, da die Uberle-
bensldnge der H™ im Plasmavolumen nur wenige Zentimeter betragt [Sa06].

Der gesamte Konditionierungsvorgang kann einige hundert Plasmaentladungen
dauern und fiithrt im Idealfall zu einem starken Anstieg des extrahierten Ionen-
stroms.

Abbildung 5.8 zeigt die gemessenen H™—Dichten sowie die zugehérigen extrahier-
ten Stromdichten fiir verschiedene Konditionierungszustinde der Quelle.

Die obere Hilfte von Abb. 5.8 zeigt verschiedene einzelne Entladungen, wobei
die Konditionierung der Quelle mit steigender Entladungsnummer fortschreitet.
Man erkennt, dafl sich durch geeignete Wahl der Achsenskalierung entweder die
ersten beiden Wertepaare? aus Stromdichte und Ionendichte oder die letzten drei

2In der Darstellung gewihlt.
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Wertepaare zur Deckung bringen lassen. Somit hat sich zwischen den Entladun-
gen #42574 und #42695 das Verhéltnis von extrahiertem Strom zu gemessener
Dichte geéndert. Dabei steigt die Stromdichte bei den spéteren Entladungen
stark an, wihrend sich die Volumendichte des H™ im Abstand von drei Zentime-
tern vor dem Plasmagitter nur geringfiigig dndert. Dieses Verhalten wird durch
die kurze Uberlebenslinge der H~ im Plasmavolumen hervorgerufen: Die auf
der cidsiumbedeckten Gitteroberfliche produzierten negativen Ionen tragen zwar
stark zum gemessenen Strom, jedoch weniger zur gemessenen Volumendichte in
drei Zentimetern Abstand bei.

Somit kann man aus der Kombination von CRDS— und Strommessung feststellen,
wann die Quelle von der reinen Volumenproduktion des H™ zur Oberflachenpro-
duktion iibergeht. Die Entladung #42948 zeigt eine leichte Dekonditionierung
der Quelle aufgrund einer lingeren Experimentpause.

Die untere Hélfte von Abb. 5.8 zeigt Leistungsvariationen vor und nach dem
erfolgreichen Abschluss des Konditionierungsvorganges. Dabei sind die extrahier-
ten Stromdichten im Falle der konditionierten Quelle um ungefihr einen Faktor
fiinf erhoht. Die gemessene Volumendichte erreicht diesen Faktor aufgrund der
bereits erwdhnten H~™—Vernichtung auf dem Weg zum Sichtstrahl nicht, ist
allerdings ebenfalls deutlich erhoht.

5.3.5 Bias—Variation

Einen weiteren freien Experimentparameter stellt die gewihlte Vorspannung
des Plasmagitters dar. Dabei wird das Plasmagitter gegeniiber dem Plasma
positiv vorgespannt, so dafl Elektronen und negative Ionen zusétzlich in Rich-
tung Plasmagitter beschleunigt werden. Dies fithrt zu einer Erniedrigung der
im CRD-Sichtstahl gemessenen Volumendichte mit steigender Biasspannung.
Gleichzeitig sinkt die aus der Quelle extrahierte Stromdichte in gleicher Weise
ab (Abb. 5.9, oben).

Das ist auf die Tatsache zuriickzufiihren, dafl mit steigender positiver Vorspan-
nung des Gitters immer mehr negative lonen direkt auf das Plasmagitter gezogen
werden, und daher zur Extraktion nicht mehr zur Verfiigung stehen. Dies 1a8t
sich anhand der am Experiment gemessenen elektrischen Signale nachvollziehen
(Abb. 5.9, unten): Man erkennt, dafl mit steigender positiver Vorspannung des
Plasmagitters sowohl die Stromdichte der extrahierten Ionen, als auch die der
koextrahierten Elektronen abnimmt. Gleichzeitig steigt der iiber das Plasmagit-
ter abflieBende Strom stark an.
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Abbildung 5.9: Oben: Sichtstrahlgemittelte Dichte negativer Wasserstoffionen (d=3 e¢m) sowie
die extrahierte Stromdichte negativer Tonen bei Variation der Gittervorspannung (oben). Unten:
Biasstrom auf das Plasmaygitter, extrahierte Stromdichte von Elektronen (skaliert) und negativen
Tonen.

5.3.6 Diskussion und Ausblick

Die fiir das Experiment BATMAN konzipierte und aufgebaute CRDS konnte er-
folgreich in Betrieb genommen werden und misst sehr zuverléssig die Dichte nega-
tiver Wasserstoff- und Deuteriumionen im Quellenvolumen. Dazu mussten ver-
schiedene experimentelle Schwierigkeiten wie z.B. Hochspannungsentkopplung,
HF-Abschirmung und eingeschriankte raumliche Zugénglichkeit bewéltigt wer-
den. Aulerdem konnte ein ausreichende Stabilitdt des Resonators auch bei der
Einkopplung hoher Heizleistungen sichergestellt werden.

Somit ist es gelungen, die CRDS als Messmethode fiir negative Wasserstoffionen
an einer Hochleistungsanlage zu etablieren, wiahrend diese Anwendung der CRDS
ansonsten stets an Entladungen im Labormafistab demonstriert wurde [QKD98].
Die Anlage erlaubt einerseits eine zeitaufgeloste Messung wéahrend der Plas-
maentladung, andererseits kann die Variation der Volumendichte an negativen
Wasserstoff- und Deuteriumionen mit den Experimentparametern untersucht
werden. Dies konnte z.B. anhand von Leistungs— und Druckvariationen oder an-
hand des Prozesses der Quellenkonditionierung mit Césium demonstriert werden.
Die Messungen in Césium—geimpften Quellen sind bei der momentan verwendeten
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Anregungswellenlénge durch eine zusétzliche Absorption des Csy beeintrachtigt,
jedoch trotzdem auswertbar.

In allen Féllen skaliert der aus der Quelle extrahierte Ionenstrom systematisch
mit den durch die CRDS gemessenen Dichten.

Der Vergleich der gemessenen Ionendichten mit den aus der Quelle extrahierten
Stromen spielt einen grofie Rolle, da dieser Abschétzungen des extrahierbaren
Strom aus Quellen ohne Extraktionssystem erlaubt.

Eine solche Quelle wird am IPP Garching im Moment in Betrieb genommen und
soll die Skalierbarkeit des Quellenkonzeptes auf die halbe Grofle der fiir ITER
geplanten D™—Quelle demonstrieren.

Aufgrund der positiven Erfahrungen mit der CRDS an BATMAN ist zur Diagno-
stik dieser Quelle unter Anderem eine erweiterte CRDS mit mehreren Sichstrahlen
geplant.
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6 Zusammenfassung

Das sehr empfindliche Absorptionsverfahren der Cavity—Ringdown—Spektroskopie
(CRDS) wurde erfolgreich auf zwei verschiedene Niederdruck—Wasserstoffplasmen
angewandt.

Das Verfahren der CRDS beruht auf der Messung der Umlaufgiite eines opti-
schen Resonators, der das absorbierende Medium —in diesem Fall in Form des
Wasserstoffplasmas— enthélt.

Der Messresonator besteht aus zwei hochreflektiven Spiegeln und wird durch
einen externen Laser angeregt. Danach wird die Zeitkonstante gemessen, mit
der das im Resonator gespeicherte Lichtfeld exponentiell zerfillt. Diese ist typi-
scherweise von der Gréflenordnung einiger zehn Mikrosekunden. Der Resonator
reagiert extrem empfindlich auf Anderungen in der Reflektivitit der Reso-
natorspiegel, sowie auf zuséitzliche Dampfungen des gespeicherten Lichtfeldes
durch das Plasma. Dies duflert sich in einer Erniedrigung der Abklingzeit des
Resonators. Mit diesem Verfahren lassen sich Absorptionskoeffizienten von bis
zu 107° em™! nachweisen. Das ist moglich, da im Gegensatz zu herkémmli-
chen Absorptionsverfahren eine Messung von Zeiten anstatt von Intensitéiten
durchgefiihrt wird. Auf diese Weise ist die Methode der CRDS unabhéngig vom
Intensitéatsrauschen der Lichtquelle und des Detektors. Je nach Beschaffenheit
des erwarteten Absorptionssignals kénnen verschiedene Varianten der CRDS
gewahlt werden:

Liegt eine Linienabsorption eine Atoms oder Molekiils vor, so mufl eine wel-
lenlangenaufgeloste Abtastung des Absorptionssignals durchgefithrt werden. In
diesem Fall wird ein durchstimmbarer continuous—wave—Laser verwendet, welcher
den Messresonator bei verschiedenen Wellenléingen schmalbandig anregen kann.
Gleichzeitig muss eine sténdige Resonanzanpassung des Messresonators an die
momentane Laserwellenlidnge durchgefiihrt werden, da dieser ansonsten keine
Leistung aus dem anregenden Lichtfeld aufnimmt.

Eine Ringdown—Messung erfolgt, indem die Anregung des Messresonators durch
einen schnellen optischen Schalter unterbrochen wird, wéhrend die durch den
hinteren Resonatorspiegel transmittierte Intensitdt aufgezeichnet wird. Durch
die Messung der Resonatorabklingzeit als Funktion der Laserwellenlinge kann
dann ein wellenldngenaufgelostes Absorptionsspektrum aufgenommen werden.

Eine weitere Moglichkeit besteht in der Verwendung einen Kurzpuls-Lasers als
Anregungsquelle. In diesem Fall ist keine Resonanzanpassung des Messresona-
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tors notwendig, wenn die Pulslinge des Lasers die Umlaufdauer des Lichtes
im Resonator nicht wesentlich iibersteigt. Diese Dauer betrdagt typischerweise
einige Nanosekunden. Auflerdem wird keine Strahlabschaltung benétigt. Eine
solche Anordnung ist experimentell einfacher zu realisieren, ist jedoch aufgrund
der kurzen beteiligten Zeitskalen nicht fiir wellenldngenaufgeloste Messungen
geeignet. Dieser Aufbau bietet sich somit fiir breitbandige Absorptionen mit
geringer Wellenldngenabhéngigkeit an.

Beide Varianten der CRDS wurde in dieser Arbeit realisiert. Dabei wurde eine
Absorptionslinie des Hi —Molekiilions in einer Mikrowellenentladung ausge-
wertet, sowie die Dichte negativer Wasserstoff- und Deuteriumionen in einer
hochfrequenzangeregten Ionenquelle bestimmt.

Der Aufbau der cw—CRDS wurde fiir die Messung einer Absorptionslinie des
Hj —Molekiilions in einer Mikrowellenentladung verwendet.

Das H7 besitzt keine elektronisch angeregten Zustéinde, jedoch ein umfangreiches
—wenn auch intensitdtsschwaches— Bandenspektrum im infraroten Spektralbe-
reich. In Wasserstoffplasmen hat Hj oft einen hohen Anteil an der gesamten
Tonendichte, da es exotherm {iber den Stof§ von Hj mit Hy im Plasmavolumen
gebildet wird.

Bei der verwendeten Plasmaquelle handelt es sich um ein zylindersymmetrisches
Mikrowellenplasma mit maximal 2.4 kW Heizleistung. Als Arbeitsgase dienen
Wasserstoff, Deuterium und Edelgase in variablen Anteilen. Die Plasmaquelle
kann im Druckbereich von 10-100 Pa betrieben werden. Dabei erreicht die
Entladung Elektronendichten von 8-10'6-2.10' m~2 bei Elektrontemperaturen
von 1.2-3.5 eV.

An dieser Entladung wurde eine cw—CRDS mit einem Messresonator von einem
Meter Lange aufgebaut, deren Sichtstrahl das Plasma auf einer Lange von ca.
20 cm senkrecht zur Zylinderachse schneidet. Die Anregung erfolgt durch einen
durchstimmbaren cw-Diodenlaser, die Strahlabschaltung durch einen akusto—
optischen Modulator. Das durch den hinteren Resonatorspiegel transmittierte
Ringdownsignal wird durch eine InGaAs-Diode und einen Transimpedanz-
verstirker an eine automatisierte Datenerfassung weitergeleitet, welche die
gemessene Abklingkonstanten auswertet und darstellt.

Der CRDS—Aufbau erwies sich als prinzipiell funktionstiichtig, jedoch ex-
perimentell schwer handhabbar. Dies ist grofitenteils auf die eingeschrinkte
Kontrollierbarkeit der Laseremission im Bezug auf spektrale Reinheit und die
tatséchlich emittierte Wellenléinge zuriickzufiithren. Auflerdem reagiert die Plas-
maquelle auf eventuelle Gefafiverunreinigungen mit einem starken Abfall der
H; -Dichte, wihrend das Hydronium-Ion H3 die Rolle der dominierenden Ionen-
spezies iibernimmt. Dehalb ist nur unter idealen Bedingungen eine erfolgreiche
Messung der H —Absorption méglich.

Trotzdem konnte die Hf —Absorptionslinie P(3,3) der Obertonbande 3v, «— 0 bei
einer Wellenldnge von 1469.017 nm erfolgreich gemessen werden. Die Messung
erfolgte in einem Helium—Wasserstoff-Plasma bei einem Druck von 14 Pa und
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einer Heizleistung von 1.2 kW. Der maximale Absorptionskoeffizient der Linie
betrug dabei lediglich 4.5-107% cm™! und zeigt somit die hohe Nachweisempfind-
lichkeit der Anordnung.

Gleichzeitig wurde der H; —Anteil an der gesamten Ionendichte mit Hilfe eines
energieauflosenden Massenspektrometers zu iiber 90% bestimmt. Dies entspricht
einer absoluten Dichte von 1-10'" m=3. Die quantitative Auswertung der Hi —
Absorptionslinie auf Basis der zur Verfiigung stehenden spektroskopischen Daten
ergibt ebenfalls eine Dichte des Hj von 1-10'" m™®, wenn fiir die Vibrations-
temperatur des H;r ein Wert von Ty, ~ 1500 K angenommen wird. Dieser
Wert liegt deutlich {iber der Schwerteilchentemperatur von ca. 600 K, jedoch
weit unterhalb der typischen Elektronentemperaturen. Molekiile wie Hy und D,
zeigen im verwendeten Plasmaexperiment dhnliche Vibrationstemperaturen, so
dafl dieser Wert plausibel erscheint.

Somit konnte gezeigt werden, daff die schwachen Absorptionssignale des Hj in
typischen Laborplasmen mit Hilfe der CRDS prinzipell nachweisbar sind und
auch ihre quantitative Auswertung zu sinnvollen Ergebnissen fiir die daraus
resultierenden Dichten fiihrt.

Verbesserungen des Aufbaus im Hinblick auf eine weitere Steigerung der Emp-
findlichkeit und eine Verbesserung der experimentellen Handhabbarkeit sind
jedoch fiir zukiinftige systematische Untersuchungen wiinschenswert.

Ein Aufbau nach dem Prinzip der gepulsten CRDS wurde an einer Ionenquelle
zur gezielten Erzeugung von negativen Wasserstoff- und Deuteriumionen reali-
siert.

Die Entwicklung entsprechender Quellen mit einer extrahierbaren Stromdichte
von bis zu 200 A/m? wird mit grofen Nachdruck vorangetrieben, da diese fiir
die Plasmaheizung des zukiinftigen Fusionsexperimentes ITER benétigt werden.
Am Max-Planck-Institut fiir Plasmaphysik in Garching werden zu diesem Zweck
mehrere Testquellen betrieben und stédndig weiterentwickelt. Dabei handelt es
sich um induktiv gekoppelte HF—Plasmaquellen, aus denen die negativen Ionen
mit Hilfe eines mehrstufigen Gittersystems extrahiert werden.

Die CRDS-Messungen wurden dort am Experiment BATMAN durchgefiihrt. Die
Plasmaquelle an BATMAN wird typischerweise bei einem Fiilldruck von ca. 0.4
Pa und bei HF-Senderleistungen von 60-120 kW betrieben. Sie erreicht dabei im
relevanten Bereich vor dem Gittersystem Elektronendichten von 3-5-107 m™3
bei einer Elektronentemperatur von ca. 3 eV.

Um die Ausbeute an negativen Ionen zu erhohen, kann Cédsium in die Quelle
verdampft werden. Schlagt dieses sich in geeigneter Weise auf dem Gittersystem
nieder, so steigt die extrahierte Stromdichte an negativen Ionen stark an. Das
wird durch den erleichterten Einfang von Elektronen durch Plasmateilchen auf
der Gitteroberfliche ermoglicht, da Césium eine geringe Austrittsarbeit fiir
Elektronen besitzt.

Der Messresonator des CRDS—-Aufbaus ist 120 cm lang und sein Sichtstrahl
schneidet das Plasma auf einer Lénge von ca. 25 cm in einem Abstand von 3 cm
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zur Ebene des Gittersystems. Er wird von einem gepulsten Nd:YAG—Laser bei
der fundamentalen Wellenldnge von 1064 nm angeregt. Dabei musste der Messre-
sonator vom Lasersystem und der Signaldetektion durch eine Spiegelstrecke bzw.
eine Lichtleiteranordnung rdumlich und elektrisch entkoppelt werden. Das ist
notwendig, da der Resonator gemeinsam mit der gesamten Plasmaquelle auf
einem Potential von bis zu -20 kV liegt. Nach der Auskopplung des Messsignals
aus der Glasfaserstrecke wird das Signal iiber eine InGaAs—Diode detektiert, in
einem [/U-Verstérker aufbereitet und der Datenerfassung zugefiihrt.

Der fiir BATMAN entwickelte CRDS—Aufbau erlaubt eine zeitaufgeloste abso-
lute Messung der sichtrahlgemittelten H™—Dichten im Quellenplasma. Dies ist
besonders im Hinblick auf die gleichzeitig aus der Quelle extrahierten H™—Strome
interessant.

Mit Hilfe der CRDS konnte die systematische Variation der H™—Dichte mit Be-
triebsparametern wie Druck und HF-Leistung demonstriert werden, gleichzeitig
zeigen die extrahierten lonenstrome eine eindeutige Korrelation zu Volumen-
dichte des H™ in der Quelle. Die Kenntnis dieser Korrelation kann in Zukunft
zur Abschétzung der Leistungsfihigkeit von Testquellen ohne Extraktionssystem
dienen.

In einer zusétzlichen Messreihe konnte die Funktionstiichtigkeit der Anordnung
fiir Deuteriumplasmen gezeigt werden.

Desweiteren konnte mit Hilfe der CRDS-Messungen der Konditionierungsvor-
gang der Quelle mit Césium erfaBt und damit der Ubergang von der Volumen—
zur Oberflichenproduktion des H™ sichtbar gemacht werden.

Diese Messungen stellen die erste erfolgreiche Anwendung der CRDS auf eine
Hochleistungsquelle fiir negative Ionen dar.

Insgesamt konnte demonstriert werden, dafi sich die Cavity-Ringdown—
Spektroskopie in verschiedensten Bereichen als Plasmadiagnostik einsetzen
1aBt. Dabei ist es gelungen, die CRDS-Messtechnik in unterschiedliche bereits
existierende Plasmaexperimente zu integrieren. Dadurch wird die Messung von
Signalen moglich, die ansonsten fiir nicht-invasive spektroskopische Methoden
nicht zugénglich wéren.
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