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Charge Exchange between Arll[/Xell and Mg

In an Argon-Magnesium-Plasma and a Xenon-Magnesium-Plasma number densities of the four
lowest excited levels in Magnesium II were measured using a special absorption method and the
absolute spectral line intensities from an optically non-thin layer. Near-Resonant-Charge-Exchange
is demonstrated experimentally between Argon ions and MgII(4s®S) and between Xenon ions and
MglI (3p2P?), respectively.

1. Einleitung zsv2 2’_;,;2 2%; 2%2 Mg Il

Zur Erzeugung von ultravioletter Laserstrahlung 180
bieten sich wegen des giinstigen Quantenwirkungs-
grades Quanteniiberginge in Metallen und Metall-
ionen an'. Es war das Ziel der vorliegenden Unter-
suchung, die selektive Anregung von MglI-Niveaus
durch fast-resonanten Ladungsaustausch mit Argon I1
im Plasma nachzuweisen und eine dadurch eventuell
bewirkte Besetzungsinversion aufzuzeigen.
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2. Emissionsmessungen

Einem Plasmastrahl2 mit 800 A Stromstirke, Xel

1 mbar Umgebungsdruck und einem Massenfluf} von
1g/s Argon bzw. Xenon wurde durch Verdampfen
10 mgr/s Magnesium zugemischt. In der Mischzone 80+
wurden die im ultravioletten Spektralbereich liegen-
den, von den MglI-Niveaus 3d?D, 4sS und 3p?P°
ausgehenden sechs Spektrallinien absolut vermessen.
Wie aus dem Energiediagramm (Abb. 1) ersichtlich,
ist ionisiertes Argon geeignet, durch Ubertragung
seiner potentiellen Energie das 4s*S-Niveau bzw. das
3d2D-Niveau des MglI selektiv anzuregen, wihrend
ionisiertes Xenon die 3p?P°-Niveaus anzuregen ver- 204
mag. Die Energiedifferenzen sind in den folgenden
Reaktionsgleichungen angegeben:
ATI(3p*Pys) 0
AI(3p150) Abb. l.. Energiediagrarprp von Magnesium,“ Argop und
+ Mgl (35150) + Mgll (452S,55) — 0,54 €V Xenon mit den Spektrallinien in MgII (Wellenldngen in nm).

AL(3p'S,)

+MglI (3d2Dys) — 0,75 eV Die gemessenen absoluten Linienintensitaten I,

- g g it sind in Abb. 2 {iber der Schichthohe H aufgetragen;
XII(5p2Py2) + Mgl (3s!S,)— XI(SIZ Sy) dabei wurde der Intensitatssprung durch Halbierung
+MgII(3p®P°) +0,06eV.  der optischen Schichtliange [ erzeugt. Aus diesen In-

3020, Bt Bbatet G tensitidten lassen sich unter Beriicksichtigung der
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DFVLR-Institut fir Plasmadynamik, Pfaffenwaldring S2PZ€n bzw. hal.ben Schichtlinge I bzw. /2 schein-
Sonderdruckanforderungen an Dipl.-Phys. M.-U. Beth, bare Besetzunsdichten N?ne ermitteln, die in Abb. 3
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aufgetragen sind, und wegen moglicher Absorption
als untere Grenze der wahren Besetzungsdichten NV,
zu verstehen sind:

]v;kn,:"l‘ﬂIL/‘-/thAmnéNm- (1)

Dabei ist A4,, die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir
spontane Emission und A ¢/ die Energie eines Pho-
tons.

Fiir den optisch diinnen Fall wire in Abb. 2 we-
gen der Schichthalbierung ein Intensitatssprung um
den Faktor zwei und in Abb. 3 kein Sprung in den
Besetzungsdichten zu erwarten.

Die in Abb. 2 tatsdchlich auftretenden Intensitats-
spriinge sind in allen Linien kleiner als Faktor zwei.

Argon/Magnesium

relative Einheiten H
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Deshalb weisen alle nach Gl. (1) ermittelten schein-
baren Besetzungsdichten ;i der untersuchten Ni-
veaus (Abb. 3) Spriinge auf, die im Falle homo-
gener Schicht durch Absorption und/ oder induzierte
Emission erkldrbar sind.

Die wesentlich hohere Besetzungsdichte des 4s2S-
Niveaus von Mgll gegeniiber dem 3d?D-Niveau bei
Anregung mit Argon (links in Abb. 3) zeigt deut-
lich den selektiven Anregungsmechanismus fiir das
4s?S-Niveau. Bei Anregung mit Xenon (rechts in
Abb. 3) ergibt sich eine um zwei Zehnerpotenzen
kleinere scheinbare Besetzungsdichte fir das 4s2S-
Niveau und eine unterhalb der Mefigrenze liegende

Dichte fiir das 3d2D-Niveau, wihrend die Dichten
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der fiir Xenonanregung fast-resonanten 3p?P-Ni-
veaus von Mgll nur wenig niedriger sind als bei
Argonanregung.

Damit kann als gesichert angesehen werden:

a) der fast-resonante Ladungsaustausch zwischen Ar-
gon und Magnesium,

b) der fast-resonante Ladungsaustausch zwischen
Xenon und Magnesium, der jedoch im einzelnen
nicht weiter diskutiert wird, da eine eventuelle
Besetzungsinversion der 3p?P°-Niveaus gegen-
iiber dem Grundzustand fiir Laserzwecke nicht
verwendbar wire.

Fragwiirdig erscheint die Inversion zwischen dem
2S. und dem 2P-Niveau einerseits und dem 2D- und
dem 2P-Niveau andererseits, da wegen der sehr
niedrigen — fiir Argon und Xenon fast gleichen —
scheinbaren Besetzungsdichten N3, fiir die 3p®P°-
Niveaus mit starker Absorption in den kithlen Rand-
zonen gerechnet werden muf}. Aufnahmen der Li-
nienprofile mit hoher spektraler Auflésung zeigen
bei Argonanregung vollstindige Absorption in der
Linienmitte fiir die beiden Resonanzlinien, wihrend
die anderen Linien diesen Effekt nicht aufweisen.
Als Beispiel sind in Abb. 4 die spektralen Linien-
profile einer Resonanzlinie bei 280,2nm und der
Linie bei 293,6 nm in relativen Einheiten der Inten-
sitdat aufgetragen. Das Profil der letzteren Linie 1afit
sich durch ein Doppler-Profil mit einer ganzen Halb-
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Abb. 4. Spektrale Profile der Mgll-Linien bei 293,6 und
280,2 nm.
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wertsbreite von 24mA und einer entsprechenden
Ionentemperatur von 3500 K annihern. Bei Xenon-
anregung wurden keine Linienprofile aufgenommen,
jedoch wird vergleichbare Absorption in den kiihlen
Randschichten vermutet.

Um iiber die Absorption in der leuchtenden
Schicht und damit iiber die wahren Besetzungsdich-
ten etwas aussagen zu konnen, muf} auller den abso-
luten Linienintensitidten und den Linienprofilen auch
der Linienabsorptionskoeffizient bekannt sein, des-
sen Bestimmung im folgenden beschrieben wird.

3. AbsorptionsmeBverfahren zur Bestimmung
der wahren Besetzungsdichten

3.1. Bestimmung der optischen Tiefe y =xyal

Will man die wahren Besetzungsdichten N,, im
Sinne von Gl. (1) bestimmen, so ist dazu die Kennt-
nis des Absorptionskoeffizienten einer vom unter-
suchten Niveau ausgehenden Spektrallinie notwen-
dig. Im Gegensatz zu den iiblichen Verfahren, die
Absorption im Plasma mit Durchstrahlung von
Fremd- oder Eigenlicht zu messen, wurde hier eine
mechanische Halbierung der Schichtlinge vorgenom-
men. Dieses Verfahren ist im vorliegenden Versuch
bei einer optischen Schichtlinge von 10 cm einfacher
als eine optische Schichtverdoppelung und erlaubt
aullerdem eine Simultanmessung der Intensitdten der
ganzen und der halben Schicht. Durch Einbau einer
Abdeckung wird die Schicht in Richtung der opti-
schen Achse bis zur Mitte der Schichthéhe H halbiert.
Damit lassen sich, wie aus Abb. 2 ersichtlich, Inten-
sitdtsspriinge herstellen, die im optisch nicht diinnen
Fall, wenn also das Intensitatsverhiltnis an der
Sprungstelle von zwei abweicht, die Ermittlung des
Linienabsorptionskoeffizienten erlauben. Fiir Reso-
nanzlinien kann, wie im hier vorliegenden Falle, der
vom Faktor zwei abweichende Intensitétssprung sei-
ne Ursache auch in der Absorption der Linie in den
kiihlen Randzonen des Plasmas haben (siehe Abb.
4). Diese Frage ist in jedem Falle durch Untersu-
chung des Linienprofils zu klaren.

Fiir nichtverschwindende Absorption und/oder in-
duzierte Emission in der Schicht kann man das In-
tensitatsverhaltnis F von ganzer zu halber Schicht-
lange durch Integration der Strahlungstransportglei-
chung (3) als Funktion der optischen Tiefe x,al
errechnen, so dall durch Messung des Faktors F
rickwirts #,al bestimmt werden kann. Dabei ist %,
der Absorptionskoeffizient in Linienmitte, und [ die
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Schichtlange. Die induzierte Emission wird durch a
— formal als negative Absorption — nach Unsold

berticksichtigt:
a(x) =1_gnNm(x)/gmNn(x) . (2)

Dabei sind g, und g,, die statistischen Gewichte des
unteren und des oberen Niveaus.

Unter Vernachldssigung von Streuung lautet die
Strahlungstransportgleichung bei der Frequenz v *

dl, (z) [de=¢,(2) —a(z) %, (2) I.(x) ,  (3)

die im folgenden unter verschiedenen Annahmen
integriert wird. In der allgemeinen Losung

i
I,(l) =1,(0) exp{—ofa(x)xv(x) dz} (4)

+]l'ev(x) exp { —ia(x') %y (2')dz"} dx
0 0

sind die Groflen

I,(x) = die spektrale Intensitat einer Linie,

£,(x) = der spektrale Emissionskoeffizient einer Li-
nie und

#,(x) = der spektrale Absorptionskoeffizient einer
Linie

alle Funktionen von z, mit z als Richtung der opti-
schen Achse. Mit /,,(0) = 0 ergibt sich:

! z
1,() = [ &) exp{ ~ [ a(&)%,(&) &'}z (5)

Fbe

NS o0 ©

Zur Bestimmung des Intensitdtsverhéltnisses F fiir
ganze zu halber Schichtlinge in 2-Richtung sollen
nun drei Fille diskutiert werden:

a) homogene Schicht, Linienmitte,
b) homogene Schicht, Doppler-Profil der Linie,
c) inhomogene Schicht: cosinus-férmiger Verlauf

der Dichten, Doppler-Profil.

Zu a): Im Falle homogener Schicht, d. h. alle
GroBen sind von x unabhéngig, 1a6t sich Gl. (5) all-
gemein integrieren und man erhalt:

L(D) = (eof2) L —exp{ —%,al}) . (6)

Mit 2,(x) =%, in Linienmitte erhdlt man daraus
einen Faktor

L) 1-exp{—nal}
‘T L2  l—exp{—xal/2} "’

der in Abb. 5 als Funktion von y =2, al aufgetra-
gen ist.

Zu b) : Bei der Behandlung von Fall b) kann man
von Gl. (6) ausgehend fiir die Integration iiber v
den Quotienten ¢,/%, nicht durch die Planksche
Strahlungsformel B, (T) ersetzen, da thermodynami-
sches Gleichgewicht nicht vorausgesetzt werden kann,
sondern ¢, und %, miissen einzeln als spektrale Funk-
tionen betrachtet werden. Es wird gesetzt:

%, =2y exp { — (dv/4vp)?}

und ¢, = ¢,

(7)

exp { — (dv/4vp)?}
Vo Avp

Abb. 5. Theoretische Inten-
sitdtsverhiltnisse bei Schicht-
halbierung als Funktion von
Absorption, induzierter
Emission und Schichtlange.
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mit + o
f &y dv = €L = €Linie

— o0

als Normierungsbedingung und Avp als Doppler-
breite der Spektrallinie. Damit wird aus Gl. (6) :

£L
1,(l) = e Ve diog (8)
“[1—exp (—#yalexp —{dv/dvp}?)].

Nach Entwicklung der ersten Exponentialfunktion
in eine Reihe ergibt sich unter Verwendung von

Jexp(—fB22)dr=Va/f und y =xyal durch glied-
weise Integration:

+ 00 er, o0 yn(_l)n+1
L) =[LOdv= = 5 I s 9)

0 n=1
_aP@)
g

Die Funktion @ (y) ist in Abb. 6 fiir positive ¥ mit
@ (y) =VIny als Grenzkurve fiir y > 1 nach Un-
sold ® aufgetragen. Mit Gl. (9) ergibt sich dann fiir

+ 101
é(y) l
),"’,_
1-<
c T T 1
01 1 10 100

y — >

Abb. 6. Die Funktion D (y) mit y=2xy « I nach Gleichung (9).

das Intensitdtsverhiltnis F,, das in Abb. 5 darge-
stellt ist:
o yn(_l)n+1
R ) Vnn! _ P
12 2 2" (=Dt D(y/2)
w=1 Vnn!

mit y=xyal. (10)
Fiir y > 1 wird ' = VIny /VIny/2 mit y =%y al.

Fy

Zu c): Es soll nun der Einflul von Inhomogeni-
titen in Richtung der optischen Achse auf das Inten-

sitatsverhaltnis bei Schichthalbierung untersucht wer-
den. Dieses Intensitatsverhaltnis wird im folgenden
unter exemplarischer Annahme von cosinusférmigen

Dichteprofilen

N;i(x) =N;(0) cos( x/l) (11)

berechnet. Unter der zusitzlichen Annahme eines
homogenen Linienprofils f,(z) =f, in z-Richtung
und Verschiebung des Ursprungs um —1/2 ergibt
sich dann bei Verwendung der Gln. (5) und (11):

1o(1) = 20(0) cos (”‘TI)
-2

b4

'eXP(—f”v(O)a(O)cos fdx')dx.
72

-2

Mit der Losung des Integrals unter der Exponential-
funktion,

z 1‘,
J %,(0) a(0) cos ] da’
-2

—2,(0) a(0) L(l +sin E)
4 l
und mit &,(0) =¢,, %,(0) =%, und a(0) =a ergibt
sich

I,() = ;—va<l—exp<—2zvagll—)).

Damit wird das Intensitétsverhiltnis fiir cosinus-
formigen Dichteverlauf unter Verwendung von
Dopplerprofilen fiir ¢, und %, nach Integration iiber
v analog zu Gl. (10):

L) _ D)
IL(2) ~ P(y/2)

Der Faktor F, ist — wie F, — aus Abb. 5 zu ent-
nehmen. In den Fillen a) und b) ist also die Ab-
szisse in Abb.5 y =xyal, wihrend im Fall ¢) y=
(2/m) % al ist.

Dieses Ergebnis erlaubt die Abschwachung der
Forderung nach Homogenitat in z-Richtung auf die
Forderung nach cosinus-dhnlicher Symmetrie beziig-

lich der beiden Schichthalften.

2
F.= mit y=;zoal.(l2)

3.2. Besetzungsdichten aus Linienintensitat
und -absorptionskoeffizient

Ist nun %, al aus der Messung des Intensitatsver-
héltnisses bei Schichthalbierung und aus der Mes-
sung der absoluten Linienintensitat Iy, die scheinbare
Besetzungsdichte N}, bekannt, so lassen sich die wah-
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ren Besetzungsdichten N,, und N, mit Hilfe der Lo-
sung (9) der Strahlungstransportgleichung ermit-
teln. Zunichst ist jedoch der Wert von a zu bestim-
men, um zwischen den Fallen a =~ 1 (d. h. keine
induzierte Emission) und a<1 (d. h. induzierte
Emission und mogliche Absorption) unterscheiden

zu konnen. Aus Gl. (9) folgt:

a=¢e, D(y)/IL7. (13)
Nach Einsetzen von
&L= (h C'/4‘ 7T ;')Anm Nm s
I=(hc/Aad) A, Nl
und
v N, VAT0 R S _ (14)
Adp

mit r, als ,,Elekironenradius®
renstirke ergibt sich

und f,, als Oszillato-

a:NN/(p(y)/N//KI]V?:L- (15)
Mit Gl. (2) erhalt man:
%KIN?Z
a=1/1+ — (16)
/ gnl y)

Damit 1af3t sich o aus den Mefigrofien errechnen. Fir

die wahre Besetzungsdichte V,, folgt nach Gl. (15):
Nm:N;‘/tl?//(I)(y) .

Die Besetzungsdichte des unteren Niveaus N, ergibt

sich fiir den Fall a = 1 direkt nach Gl. (14) zu

B 720 . Zg Jf])i B -
N”-— K 1/'77'0 o™ fmn (1{)
und fiir den Fall a <1 nach Gl. (2) zu
N _ V,grll ’ Nlﬂ
" 9m l-—a '

3.3. Messung der Besetzungsdichten ohne Kenntnis
der Linienintensitit

Sind absolute Linienintensitdten nicht mefibar, so
laf3t sich aus dem Intensitatsverhaltnis bei Schichthal-
bierung nach Abb. 5 fiir jede Linie y =, al ermit-
teln und damit eine Beziehung zwischen den Beset-
zungsdichten der zugehorigen Niveaus aufstellen:

y:xoal:Kl<N,,— L /\) (18)
Sind geniigend viele Intensitdtsverhaltnisse — min-
destens drei Verhaltnisse bei drei Niveaus — mel-

bar, so erhélt man ein Gleichungssystem mit den Be-

Ladungsaustausch zwischen ArII/XeIl und Mg

setzungsdichten als Losung. Dieses Verfahren ist
nicht fir a = 1 anwendbar, da dann der relative
Fehler fiir ein oberes Niveau N,,

dy

dv,,  dy dy
N, y—N,Kl J(l—l/a) (19)

beliebig grofl wird, wie sich durch Differentiation
von Gl. (18) ergibt. In diesem Fall 1af}t sich nur die
untere Besetzungsdichte NV, ermitteln (sofern nicht
zusitzlich #,1 <1 ist). Der relative Fehler in N,
ergibt sich dann zu:

dN, dy

N, = ,y, a. (20)

4. Auswertung und Diskussion

Die Intensitidtsmessungen wurden in der zweiten
Ordnung eines 2-m-Gitterspektrografen fotografisch-
fotoelektrisch durch Vergleich mit einem Kohlebo-
genstrahlungsnormal ausgefiihrt, wéihrend die Li-
nienprofile in der achten Ordnung bei einer Breite
des Apparateprofils von etwa 12 mA untersucht wur-
den. Bei einer Schichtlinge von 10 ¢m sollen nun die
Besetzungsdichten im Sinne von Abschnitt 3.2 ermit-
telt werden. Dazu werden aus Abb. 3 die Beset-
zungsdichten NV}, an der Sprungstelle und aus Abb. 2
die Intensitatsverhalinisse F; an der Sprungstelle
entnommen. Fiir alle untersuchten Linien ergibt die
Anwendung von Gl. (16) a =1, d. h., N, kann aus
Gl. (17) bestimmt werden.

Zur Auswertung notwendige atomphysikalische
Daten wurden nach Wiese* verwendet. Die in den
Ergebnissen in Tab. 1 auftretenden Diskrepanzen in
den Besetzungsdichten der 3p?P-Niveaus sind einer-

Tab. 1. Scheinbare und wahre Besetzungsdichten in MglI
bei Argon- bzw. Xenonanregung.

2 Fy Y y/‘lf’(y) ]V:x Nm Ny
293,6 107 107 L1012
Soag 129 48 304 59 107 17,0-107 12:10
Ard S8 142 29 216 17 <107 37-107 13-101
Iy 0,95-107 2,1-107 1,2-10!
2802 — — — 43 -108 — —
2795 — — 55 108 — —
2036 1,74 1,1 143 3.6 -10° 51-10° 2,6-101
2928 16T 155 161 13 -10° 20-10° 38:10%
No19s — = = 13100 — =
2802 — — —  095-10° — -
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seits durch die bereits erwihnte Absorption der Re- Das Ziel weiterer Untersuchungen ist die rdum-
sonanzlinien in den kiihlen Randzonen, andererseits liche Abtastung des Plasmas nach eventuellen Be-
durch die Symmetriestorungen der Schicht erklarbar.  setzungsinversionen bzw. die Erzeugung von Inver-
Unberiithrt davon bleibt jedoch der Nachweis des sionen durch gezielte Verbesserung der Pumprate in

selektiven Ladungsaustausches. das 4s?S-Niveau des Magnesiums.
! D. L. Chubb et al., NASA TMX-68143. 3 A. Unsold, Physik der Sternatmosphiren, Springer 1955.
2 H. Hiigel, Raumfahrtforschung 5, Sept. 1972. 4 W. L. Wiese et al., Atomic Transition Probabilities, Vol.

II, NBS.



