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Kurzzusammenfassung

Bestimmung von absoluten Auger- und radiativen Zerfallsraten K-Scha-
len-angeregter hochgeladener Eisenionen

Die Emissions- und Absorptionslinien von K-Schalen-Ubergingen in hochgeladenen Ei-
senionen gehoéren zu den bedeutendsten Charakteristika in den Roéntgenspektren vieler
astronomischer Objekte. Sie werden verwendet, um Eigenschaften und Dynamik heifler
astrophysikalischer Plasmen zu bestimmen, wozu eine genaue Kenntnis der Ubergangs-
raten, und insbesondere des Verhéltnisses von radiativem und autoionisierendem Zerfall,
bendétigt wird. Diese waren bisher jedoch nur aus theoretischen Berechnungen bekannt.

In der vorliegen Arbeit wurden erstmals absolute Zerfallsraten von radiativen und
autoionisierenden Ubergéngen in lithiumartigen, berylliumartigen und kohlenstoffartigen
Eisenionen experimentell bestimmt. Dazu wurden die Ionen in einer Elektronenstrahlio-
nenfalle erzeugt und durch Rontgenstrahlung des Synchrotrons PETRA III resonant an-
geregt. Durch Anwendung einer neu entwickelten Messmethode, bei der gleichzeitig der
Auger- und der radiative Zerfall beobachtet wurden, konnten systematische Unsicherheiten
stark reduziert werden, wodurch Genauigkeiten besser als 10 % erreicht wurden.

An absolute measurement of Auger and radiative rates in K-shell excited
highly charged iron ions

The emission and absorption lines of K-shell transitions in highly charged iron ions are
among the most prominent features in the x-ray spectra of many astronomical objects.
They are used to determine the properties and dynamics of hot astrophysical plasmas.
Therefore, accurate knowledge of transition rates, especially of the ratio of radiative and
autoionizing decay, is required. Until now these were only known from theoretical calcul-
tations.

Within this thesis, absolute decay rates of radiative and autoionizing transitions in
lithiumlike, berylliumlike and carbonlike iron ions are experimentally determined for the
first time. For this purpose, ions were created in an electrom beam ion trap and reso-
nantly excited by x-rays from the PETRA III synchrotron. By applying a novel method
of simultaneously detecting Auger and radiative decays, systematic uncertainties could be
reduced, yielding an accuracy better than 10 %.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Beobachtung der Sterne fasziniert die Menschen bereits seit tausenden von Jahren.
Neben dem praktischen Nutzen, wie zum Beispiel bei der Navigation auf See, beeinflussen
die dabei gewonnenen Erkenntnisse auch stets die Vorstellung von der Rolle der Erde im
Universum. So konnte Johannes Kepler aufgrund der genauen Beobachtungen Tycho Bra-
hes zeigen, dass sich die Planeten — und auch die Erde — auf Ellipsenbahnen um die Sonne
bewegen und somit die bis dahin anerkannte Theorie einer fixen Erde als Zentrum des Uni-
versums widerlegen [1]. Zudem gelang es Isaac Newton die Kepler’schen Bahnen auf das
von ihm entdeckte Gravitationsgesetz zuriickzufithren. Somit wurde erstmals die bis da-
hin rein empirische Betrachtung des Weltalls mit einer physikalischen Theorie verkniipft.
Neben der Position der Sterne ldsst sich auch das Spektrum des von ihnen ausgesandten
Lichts untersuchen. Hierbei wurden erstmals 1802 von William Hyde Wollaston [2] und un-
abhingig davon 1814 von Joseph Fraunhofer dunkle Linien im Sonnenspektrum entdeckt
[3], welche spéter nach letzterem benannt wurden. Eine Erkldrung dieser Linien wurde
jedoch erst 1860 durch die Experimente von Gustav Robert Kirchhoff und Robert Bunsen
moglich. Sie erhitzten in ihrem Heidelberger Labor verschiedene Salze und stellten fest,
dass jedes Element dabei Licht charakteristischer Wellenldngen emittiert. Ferner konnten
sie zeigen, dass die erhitzten Dampfe bei Beleuchtung ebendiese Wellenldngen auch absor-
bieren. Somit konnten sie aus den Fraunhoferlinien auf die in der Sonne vorkommenden
Elemente schliefien [4].

Mit seiner Arbeit legte Kirchhoff die Grundlagen fiir die Astrophysik. Die grundlegende
Methode, die Beobachtung und Interpretation von Sternspektren, hat sich seitdem kaum
gedndert. Da das von den Sternen ausgestrahlte Licht oft die einzige die Erde erreichen-
de Information ist, miissen alle physikalischen Eigenschaften hieraus abgeleitet werden.
Jedoch wurden sowohl die Aufnahme der Spektren als auch die Modelle zu ihrer Interpre-
tation stindig verbessert. So konnte durch die Verwendung von Photoplatten und spéter

elektronischen Photosensoren die Empfindlichkeit der Aufnahmen drastisch erhoht werden.
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Auch der beobachtete Wellenldngenbereich wurde erweitert, zundchst auf Radiowellen [5],
mit dem Aufkommen der Raketentechnik konnten mit Messungen auflerhalb der Erdatmo-
sphére auch Spektren im Infrarot-, Ultraviolett- und Roéntgenbereich aufgenommen wer-
den, was aufgrund der Absorption der Atmosphéire mit erdgebundenen Teleskopen nicht
moglich ist. Die Deutung der Spektren wurde durch die Einfithrung der modernen Physik
Anfang des letzten Jahrhunderts stark beeinflusst. Die Losungen der allgemeinen Rela-
tivitdtstheorie erlauben ein expandierendes Universum [6], welches durch Messungen von
Edwin Hubble experimentell bestétigt wurde [7]. Diese Expansion verursacht eine Verschie-
bung der auf der Erde beobachteten Spektrallinien zu gréfleren Wellenléngen. Die Messung
dieser Verschiebung ermoglicht eine Bestimmung der Zeit, die das Licht unterwegs war,
und somit der Entfernung des beobachteten Objekts. Einen entscheidenden Schritt stellt
die Entwicklung der Quantenmechanik dar. Mit der aus ihr resultierenden Beschreibung
der Atomstruktur war es moglich die bisher rein empirisch beobachteten Spektrallinien
auch theoretisch durch Uberginge zwischen verschiedenen Elektronenkonfigurationen zu
beschreiben. Dies fithrte dazu, dass heute eine Vielzahl von Spektrallinien beobachtet und
identifiziert werden kann, wodurch sich immer tiefere Einblicke in die beobachteten Ob-
jekte gewinnen lassen.

Ein besonderes Augenmerk liegt hierbei auf den Spektren von hochgeladenen Ionen.
Dies sind Atome, denen im Vergleich zum neutralen Zustand ein grofle Anzahl an Elek-
tronen fehlt. Erste Beobachtungen von hochgeladenen Ionen wurden Mitte der dreifliger
Jahren an durch Funkenstrecken erzeugten Plasmen gemacht. Jedoch wurden diese nicht
weiter verfolgt, da man nicht glaubte, dass es irgendwo sonst auf der Erde oder im All
derartige Ionen gébe [8]. Dies dnderte sich jedoch durch die Entdeckungen von Bengt Ed-
lén, der verschiedene Spektrallinien der Sonne als Ubergiinge in 9- bis 15-fach geladenem
Kalzium, Eisen und Nickel identifizieren konnte [9]. Heutige Messungen legen nahe, dass
ein GroBteil der baryonischen Materie aus hochgeladenen Ionen besteht [10].

Die Bindungsenergien von hochgeladenen Ionen skalieren quadratisch mit der Kern-
ladungszahl Z. Dies fiithrt dazu, dass in sehr heiflen Plasmen nur noch Ionen schwerer
Elemente Elektronen besitzen, wahrend die leichten Elemente vollstadndig ionisiert sind.
Da zum Entstehen von Spektrallinien jedoch der Ubergang eines Elektrons notwendig ist,
sind diese schweren hochgeladenen Ionen oft die einzige Informationsquelle. Sie sind daher
von besonderer Relevanz als Diagnoseinstrument in kiinstlich erzeugten Fusionsplasmen
sowie bei der Untersuchung extraterrestrischer Plasmen.

In der Astrophysik ist dabei vor allem Eisen von Bedeutung, da es, als Endprodukt der
Kernfusionsprozesse in Sternen, wesentlich hdufiger vorkommt als andere schwere Elemen-
te. Die durch 1s-2p-Ubergénge entstehenden K,-Linien von Eisen mit Energien zwischen
6,4 keV und 6,7 keV gehoren daher im Réntgenbereich zu den markantesten Charakteristika

aufgenommener Spektren. Sie wurden erstmals anhand von Messungen mit Detektoren an
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Abbildung 1.1: Kiinstlerische Darstel-
lung eines Rontgendoppelsterns. Mate-
rie aus dem Stern im Vordergrund bildet
eine Akkretionsscheibe um ein schwar-
zes Loch. Diese erhitzt sich dabei stark
und sendet daher Rontgenstrahlung aus.
Ein Teil der Materie wird in Jets mit re-
lativistischen Geschwindigkeiten entlang
der Rotationsachse wieder ausgestoflen.
(Bild: NASA/ESA)

Bord ballistischer Raketen bei Supernova-Uberresten nachgewiesen [11] und anschlieffend

auch bei Rontgendoppelsternen [12, 13] und Galaxienhaufen [14].

In Rontgendoppelsternsystemen umkreisen sich ein sehr kompaktes Objekt, zum Bei-
spiel ein Neutronenstern oder ein schwarzes Loch, und ein Stern, wobei der kompakte
Partner stindig Materie von seinem Begleiter absaugt (Abbildung 1.1). Aufgrund der
Drehimpulserhaltung stiirzt die Materie nicht direkt auf das kompakte Objekt, sondern
bildet eine Akkretionsscheibe um dieses. Durch die freigesetzte gravitative Energie erhitzt
sich das Innere der Scheibe auf mehrere Millionen Kelvin, so dass sie Schwarzkoérperstrah-
lung im Rontgenbereich aussendet. Teile der Materie werden entlang der Rotationsachse
in stark kollimierten relativistischen Jets wieder ausgestoflen, wobei der diesem Phénomen
zugrunde liegende Mechanismus noch nicht abschliefend gekldrt ist. Ahnlich aufgebaut,
jedoch noch energiereicher, sind aktive galaktische Kerne (AGN, von engl. active galactic
nuclei), die aus einem supermassiven schwarzen Loch bestehen, um das sich eine Akkreti-
onsscheibe gebildet hat. Bei der Untersuchung dieser Objekte spielen die Eisen-K,-Linien
aus oben genannten Griinden eine wichtige Rolle [15-18]. Insbesondere seit dem Start der
Weltraumroéntgenteleskope Chandra und XMM-Newton konnten sie in einer Vielzahl von

Quellen gemessen werden [19-22].

Die spektrale Auflosung der Teleskope ist jedoch bisher nicht ausreichend, um die Lini-
en einzelner Ubergénge zu trennen. Einzig fiir Sonneneruptionen gibt es eine derart genaue
Messung [23]. Deshalb wird in den meisten Modellen lediglich ,,die“ K,-Linie betrachtet
oder nur eine Unterscheidung zwischen den energetisch weiter auseinander liegenden Li-
nien von Fe?*t und Fe?®* getroffen. Jedoch gibt es bei einigen Beobachtungen Hinweise
auf niedrigere Ladungszusténde [19, 24-26]. Ein addquates Modell erfordet also auch die
Beriicksichtigung von Ubergéingen in Ionen mit teilbesetzter L-Schale, da diese ebenfalls
zur Intensitdt und Linienform der nicht aufgelosten K,-Linie beitragen. Eine Schwierigkeit
hierbei ist, dass die K-Schalen-angeregten Zusténde dieser Ionen sich auch strahlungslos

iiber einen Augerzerfall abregen kénnen, was dazu fiihrt, dass der Ubergang in der Beob-
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Abbildung 1.2: Photoionisation von lithiumartigem Eisen. Oben ist eine theoretische Be-
rechnung des Wirkungsquerschnitts dargestellt [33], die Gruppen von Resonanzen gehoren
zu den K,-, Kg-, usw. Ubergéingen. Unten ist die iiber die Photonenenergie integrierte Re-
sonanzstérke (rot) aufgetragen, wobei eine Energieverteilung der Photonen entsprechend
einer Temperatur von 50 MK angenommen wurde (griine Linie). Anhand der Spriinge
erkennt man, dass der Beitrag der Resonanzen gréfler ist als jener der direkten Photoio-
nisation.

achtung schwicher erscheint als er in Wirklichkeit ist. Die Zerfallsraten sind dabei in der
gleichen Groflenordnung wie die des radiativen Zerfalls, so dass fiir die Bestimmung der
Tonenhaufigkeiten eine genaue Kenntnis ihres Verhéltnisses notwendig ist. Die Ladungszu-
standsverteilung in der Akkretionsscheibe ist aufgrund der von ihr ausgehenden intensiven
Rontgenstrahlung vollstdndig durch Photoionisation bestimmt. Wie in Abbildung 1.2 dar-
gestellt, hat die resonante Photoionisation, die gerade dem Augerzerfall der K-Schalen-
angeregten lonen entspricht, auch hier einen grofien Einfluss. Aus diesen Griinden gibt es
umfangreiche theoretische Berechnungen der entsprechenden Zerfallsraten [27-32].

Eine experimentelle Bestimmung der Zerfallsraten war hingegen bisher nicht méglich.
Die entsprechenden angeregten Zusténde lassen sich zwar in Tokamaks [34, 35] oder Elek-
tronenstrahlionenfallen [36, 37] erzeugen, und auch deren Ubergangsenergien kénnen mit
Kristallspektrometern sehr prézise vermessen werden. Die Anregung erfolgt hierbei jedoch
iiber Elektronensttfie oder dielektronische Rekombination und die ungenaue Kenntnis die-
ser Elektron-lon-Wechselwirkung verhindert eine absolute Bestimmung der Zerfallsraten.
Es existiert lediglich eine Messung, bei der absolute Resonanzstéirken der dielektronischen

Rekombination in lithiumartige Fisenionen durch einen Intensitétsvergleich mit der radia-
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tiven Rekombination bestimmt werden konnten [38]. Die Resonanzstérke stellt allerdings
eine Kombination aus radiativer und Augerzerfallsrate dar und ermoglicht zwar deren
Verhiltnis zu bestimmen, aber nicht ihre absoluten Werte. Eine Anregung der Uberginge
durch Photonen wurde erst durch die Verfiigbarkeit von ultrabrillanten Rontgenstrah-
lungsquellen moglich [39].

Ziel dieser Arbeit war es auf Basis dieser Photonenanregung absolute Zerfallsraten
fiir K-Schalen-angeregte Eisenionen zu bestimmen. Dazu wurde eine Elektronenstrahlio-
nenfalle an das Hamburger Synchrotron PETRA IIT angeschlossen. Der radiative Zerfall
wurde mit Photonendetektoren vermessen, wiahrend die auf dem Augerzerfall beruhende
Photoionisation durch den Nachweis der Photoionen registriert wurde. Durch eine neue
Messmethode, bei der beide Zerfallskanéle gleichzeitig beobachtet wurden, war es moglich
die systematischen Unsicherheiten der Absolutbestimmung der Zerfallsraten grofitenteils
zu beseitigen. Damit konnten fiir sieben Ubergiinge in lithiumartigem, berylliumartigem
und kohlenstoffartigem Eisen die Raten des radiativen und Augerzerfalls absolut bestimmt
werden.

In dem folgenden Kapitel werden die physikalischen Grundlagen dargestellt, ausge-
hend von der fundamentalen Physik hin zu den Konzepten der wichtigsten verwendeten
Instrumente. Anschliefend werden die Eigenschaften des experimentellen Aufbaus und
der verwendeten Gerdte beschrieben. Darauf folgt die Schilderung der durchgefiihrten
Messungen, und es wird erldutert, wie aus den gemessenen Daten die Zerfallsraten be-
stimmt wurden. Die so gewonnenen Ergebnisse werden zunéchst flir jeden untersuchten
Ladungszustand présentiert, bevor eine gemeinsame Analyse der Messunsicherheiten er-
folgt. Den Schluss bildet eine kurze Zusammenfassung der Arbeit sowie ein Ausblick auf

weitere Anwendungsmoglichkeiten des entwickelten Messverfahrens.
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Kapitel 2
Grundlagen

In diesem Kapitel werden die fiir diese Arbeit relevanten grundlegenden Konzepte beschrie-
ben. Um die untersuchten Prozesse zu verstehen, wird zuerst die Struktur von Atomen
und Ionen beschrieben. Anschliefend werden mogliche Wechselwirkungen mit Photonen
und Elektronen betrachtet, wobei besonders auf die Bedeutung von Auger- und radiativen
Zerfallsraten eingegangen wird. Zuletzt werden experimentelle Methoden zur Erzeugung
hochgeladener Ionen sowie die Funktionsweise von Synchrotronstrahlungsquellen beschrie-

ben.

2.1 Atomstruktur

Seit den Experimenten von Rutherford zur Streuung von Alphateilchen an Goldatomen ist
bekannt, dass Atome einen kleinen positiv geladenen Kern besitzen, der fast ihre gesamte
Masse ausmacht [40]. Die Rolle der Elektronen war allerdings weiterhin unklar. Wiirden
sie — wie die Planeten die Sonne — den Atomkern umkreisen, so miissten sie aufgrund ihrer
beschleunigten Bewegung stédndig elektromagnetische Strahlung emittieren. Dies wiirde
jedoch zu einem Energieverlust und damit zu keiner stabilen Bahn fiithren. Niels Bohr
postulierte 1913, dass sich die Elektronen auf bestimmten Bahnen strahlungsfrei bewegen
konnen und Strahlung nur beim Ubergang zwischen diesen Bahnen aussenden [41]. Als
Kriterium fiir stabile Bahnen quantisierte er den Drehimpuls des Elektrons auf Vielfache
des Planck’schen Wirkungsquantums h. Mit diesem Modell konnten bekannte Eigenschaf-
ten des Wasserstoffatoms, wie seine Grofie sowie sein Spektrum, sehr gut beschrieben
werden, was ihm und den zugrunde liegenden Postulaten eine hohe Akzeptanz verschaffte.
Ein tiefer gehendes Verstédndnis der Ursachen der Quantisierung wurde jedoch erst mit
der Entwicklung der Quantenmechanik geschaffen.

Aufbauend auf den Uberlegungen Louis de Broglies, der vorschlug, auch Teilchen eine

von ihrem Impuls abhéngige Wellenlinge A = h/p zuzuordnen [42], entwickelte Erwin
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Schrodinger eine Wellenmechanik [43-47]. Thr zentraler Bestandsteil ist die Schrodinger-
Gleichung

N 0

HY(7,t) = iha\I/(F’, t). (2.1)
Die Teilchen werden hierbei durch ihre Wellenfunktion W beschrieben. Im Gegensatz zur
klassischen Mechanik kann nicht mehr der exakte Ort eines Teilchens bestimmt werden,
sondern nur noch eine Wahrscheinlichkeit p = |¢(7,¢)|* das Teilchen zur Zeit ¢ am Ort 7
anzutreffen. Messbare Groflen lassen sich als Eigenwerte von Operatoren darstellen. Die
Dynamik des Systems wird durch den Hamilton-Operator

A h?

H= —%AT + V(7,t) (2.2)
beschrieben, dessen Eigenwerte die moglichen Gesamtenergien des Systems angeben. Der
Term —%AT beschreibt die kinetische Energie des Teilchens, wiahrend V (7, ) das Potential
darstellt, in dem es sich bewegt.

Fiir ein von der Zeit unabhéngiges Potential V() léasst sich die Wellenfunktion in einen

zeitabhéngigen und einen zeitunabhéngigen Teil separieren
(7, t) = p(Fe nbt, (2.3)

Hierbei ist £ die Energie des Systems, welche sich ebenso wie die ortsabhéingige Wellen-

funktion ¢ (7) aus der Losung der zeitunabhéngigen Schrodingergleichung

Hy () = By(7) (2.4)

ergibt.

2.1.1 Ein-Elektron-Systeme

__Ze
4mep |7

nungszahl Z lisst sich die Schrédinger-Gleichung analytisch 16sen'. Gebundene Elektronen

Fir ein einzelnes Elektron im Coulomb-Potential V' = eines Kerns mit der Ord-

(E < 0) koénnen nur noch diskrete Energien annehmen:

A mee?

Pn=mthi =g

(2.5)

Die Hauptquantenzahl n kann nur ganzzahlige positive Werte annehmen (n = 1,2,3,...).

Diese Energien entsprechen denen des Bohr’schen Atommodells, der Unterschied wird

'Eine Herleitung der Losung findet sich zum Beispiel in [48].
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jedoch anhand der zugehorigen Wellenfunktionen deutlich. Diese werden neben n durch
die Bahndrehimpulsquantenzahl [ = 0,1,2,...,n — 1 und die magnetische Quantenzahl
m = —l,—l+1,...,1 — 1,1 charakterisiert, welche den Betrag |L| = A/l (Il + 1) und die

z-Komponente L, = Aim des Bahndrehimpulses angeben. In Polarkoordinaten lauten sie:

(7)) = Rt (r)Yim (0, ¢) (2.6)
_zr (277} o1 (247
Rpi(r) = Dpe moo <7m0) Ln+l (W) (2.7)
Amegh?
apg = 2
me
20+1

Hierbei sind Y}, die Kugelflichenfunktionen und L die zugeordneten Laguerre-Po-

n+l
lynome, D,,; ist eine von n, [ und Z abhingige Konstante zur Normierung und ag der
Bohr’sche Radius. Diese rdumlichen Wellenfunktionen werden auch als Orbitale bezeich-
net. Zwar sind sie zeitlich konstant, dies heif3t jedoch nicht, dass auch die Elektronen , still-
stehen“, vielmehr enthalten die Wellenfunktionen auch eine Wahrscheinlichkeitsverteilung
des Impulses der Elektronen. Aufgrund der inhdrenten Unschérfe der Quantenmechanik
[49, 50] ist es nicht moglich dem Elektron eine konkrete Bahn zuzuordnen. Die von den
Orbitalen beschriebenen Aufenthaltswahrscheinlichkeiten unterscheiden sich deutlich von
den Kreisbahnen des Bohr’schen Atommodells (siehe Abbildung 2.1), lediglich fiir grofie
Quantenzahlen n, [, m ergeben sich in Ubereinstimmung mit dem Korrespondenzprinzip

[51] kreisformige Orbitale.

Die Schrodingergleichung (2.1) enthélt unterschiedliche Ordnungen von Ableitungen in
Ort und Zeit, ihre Losungen sind daher im Rahmen der speziellen Relativitétstheorie [52]
nicht Lorentz-invariant. Somit ist sie nur fiir nichtrelativistische Teilchengeschwindigkeiten
giltig. Deshalb entwickelte Dirac eine Theorie, bei der der Hamilton-Operator linear vom

Impuls abhéngt [53]. Fiir ein freies Teilchen mit der Ruhemasse mg lautet er

A

H=cd-p+ fmoc. (2.8)
Dieser Operator muss zudem die relativistische Energie-Impuls-Beziehung E? = p2c? +
mact erfiillen. Dies ist nur moglich, wenn sowohl die Komponenten des Vektors @ als auch
der Koeffizient 5 durch 4 x 4-Matrizen dargestellt werden. Dementsprechend sind auch die
Eigenfunktionen ¥ von H vierdimensionale Vektoren. Sie bilden jeweils zweidimensionale
Unterrdume zu den Eigenwerten Ey = +1/52c2 + mct, wobei die Losungen mit negati-
ver Energie als Zustdnde des Antiteilchens interpretiert werden. Die zweifache Entartung
der Energieeigenwerte ldsst sich auf die zwei Einstellungsmoglichkeiten des Elektronen-
spins zuriickfihren, welcher somit eine direkte Folge der relativistischen Behandlung des
Elektrons ist.
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n=1,1=0,m=0 n =101
[ =100, m = £100

n=2,1=0,m=0 n = 23la=ulaym — 0 n=2,1=1,m==+l1

o

=3, | = 1, =1 n=3,l=1,m==+1

00

n =3, L2, m =0 in = 3, Il S, i = ==l n=31=2,m==2

Abbildung 2.1: Aufenthaltswahrscheinlichkeit |¥|? des Elektrons im Wasserstoffatom
flir verschiedene Quantenzahlen n, [, m. Dargestellt ist ein Schnitt durch die xz-Ebene,
die Wahrscheinlichkeiten sind rotationssymmetrisch zur z-Achse. Die Ausschnitte haben
jeweils eine Breite von 4naq.
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Um das Elektron in einem Atom relativistisch zu beschreiben, fiigt man dem Hamilton-
Operator (2.8) einen zusatzlichen Term mit dem Potential des Kerns hinzu. Hieraus ergibt
sich die Dirac-Gleichung

Za

7]

welche sich ebenfalls analytisch 16sen lédsst. Fiir die positiven Energien gilt:

(cd’ P+ Bmec? ) v =FE, (2.9)

94 —

N

Z
21 4 c . (2.10)

n—j—%—\/<j+5)2—(2a)2

Die Entartung der Zusténde wird durch eine zusédtzliche Abhdngigkeit vom Gesamtdreh-

Epnj = mec

impuls J = L + S teilweise aufgehoben. Dieser setzt sich aus Bahndrehimpuls und Spin

L3
2027

Versténdnis ergibt sich, wenn man die Energien nach Potenzen von Z« entwickelt:

Ej = mec? [1 _ (2 (2 < ! 5 ) n ] : (2.11)

2n?2 2n3 j+% " 4n

zusammen und wird durch die Quantenzahl j = ,n— % beschrieben. Ein besseres

Der erste Term ist die Ruheenergie des Elektrons, der zweite stimmt mit der nichtrelati-
vistischen Bindungsenergie (2.5) iiberein. Der dritte Term enthélt als erster relativistische
Korrekturen, welche durch die Massenzunahme des Elektrons und die Wechselwirkung des
Bahndrehimpulses mit dem Spin des Elektrons erklirt werden kénnen. Sie sind um einen
Faktor @ kleiner als die nichtrelativistischen Bindungsenergien. Diese j-abhingige Auf-
spaltung wird daher als Feinstruktur bezeichnet.

Eine noch genauere Behandlung der Wechselwirkung zwischen Elektron und Atom-
kern erlaubt die Theorie der Quantenelektrodynamik. Hierbei wird das elektrische Feld
ebenfalls quantisiert. Dies fithrt zu Effekten wie der Selbstenergie, bei der das Elektron
iiber ein virtuelles Photon mit sich selbst interagiert oder der kurzzeitigen Erzeugung

von Elektron-Positron-Paaren (Vakuumpolarisation). Hierdurch werden weitere Korrek-

4
(chg)
Abhéngigkeit vom Bahndrehimpuls L einfiihren. Diese Abweichung von der Dirac-Theorie

skalieren und zudem eine

turen der Elektronenenergie hervorgerufen, welche mit

wurde erstmals experimentell von Lamb und Retherford gefunden [54], weshalb diese Kor-
rekturen, zusammen mit weiteren, welche durch Kerneffekte verursacht werden, als Lamb-
Verschiebung bezeichnet werden. Eine Ubersicht der verschiedenen Effekte und der daraus
resultierenden Verschiebungen und Aufspaltungen der Energieniveaus ist in Abbildung 2.2

dargestellt.

Zur Bezeichnung der verschiedenen Elektronenzustande wird die Notation nl; benutzt.
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Bohr/Schrodinger Dirac Feynman
Quantenmechanik Relativitat Quantenfeldtheorie
Feinstruktur Lamb-Verschiebung
n=2 T . P2
P1/2
n=1
512
’\‘ 81/2

Abbildung 2.2: Termschema des Grundzustands (n = 1) sowie des ersten angeregten
Niveaus (n = 2) des Wasserstoffatoms. Dargestellt ist die Aufspaltung und Verschiebung
der Zustinde durch Bertcksichtigung von relativistischen und quantenfeldtheoretischen
Effekten. Die Feinstruktur ist dabei um einen Faktor 10000 und die Lamb-Verschiebung
um einen Faktor 20000 vergroflert dargestellt.

Die Quantenzahlen n und j werden dabei als Zahlen angegeben, wihrend der Wert von
[ durch Buchstaben kodiert ist. Die Zuordnung (0=s, 1=p, 2=d ,3=f und alphabetisch
fortgesetzt) ergibt sich aus der historischen Bezeichnung der entsprechenden Spektrallinien
(sharp, principal, diffuse und fundamental). Bei der Angabe der Energie der Zusténde wird
oft nicht die absolute Bindungsenergie angegeben, sondern lediglich die relative Differenz

zum Grundzustand, dem Zustand mit der niedrigsten Energie.

2.1.2 Mehr-Elektronen-Systeme

Betrachtet man Atome mit mehreren Elektronen, so muss neben der Wechselwirkung mit
dem Kern auch die der Elektronen untereinander beriicksichtigt werden. Der Hamilton-

Operator erweitert sich dadurch zu
A N A N A
H=Y (H+> Wy . (2.12)
i=1 §>i

Hierbei sind H; die Einteilchen-Hamiltonoperatoren (2.2) und VAVZ-j beschreibt die Wech-

selwirkung zwischen den Elektronen. Nichtrelativistisch wird diese durch die Couloumb-
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Wechselwirkung beschrieben

(2.13)

im relativistischen Fall miissen weitere Effekte, wie die Spin-Spin-Wechselwirkung be-
ricksichtigt werden. Die zugehorige Wellenfunktion W setzt sich aus Produkten der Ein-
Elektron-Wellenfunktionen 1; zusammen. Aufgrund der Ununterscheidbarkeit der einzel-
nen Elektronen darf ein Vertauschen der Elektronen in der Wellenfunktion keine phy-
sikalischen Auswirkungen haben. Das Spin-Statistik-Theorem [55, 56] konkretisiert dies,
indem es vorschreibt, dass fiir Teilchen mit halbzahligen Spin — wie Elektronen —, die
Wellenfunktion antisymmetrisch unter Vertauschung sein muss. Diese Forderung wird er-
fillt, indem man die Gesamtwellenfunktion als Determinante von Einteilchenfunktionen

darstellt, welche als Slater-Determinante bezeichnet wird [57]:

Y1i()  Y2(th) o YN(T)
Y(F T TN) = e wl(: 2) 1/’2(:7“2) ZZ)N:(M) ‘ (2.14)

N! : : :
Yi(Fy) () o N (PN)

Hieraus lasst sich leicht das Pauli-Prinzip [58] ableiten. Haben zwei Elektronen die glei-
chen Quantenzahlen und damit die gleiche Wellenfunktion, so ist die Slater-Determinate
null, der Zustand daher nicht existent. Die Elektronen miissen sich also in mindestens
einer Quantenzahl unterscheiden, weshalb es mit zunehmender Anzahl auch Elektronen in
energetisch hoheren Zustanden geben muss. So hat etwa ein Kohlenstoffatom je zwei Elek-
tronen (mit unterschiedlicher Spin-Ausrichtung) in den Orbitalen 1s, 2s, und 2p. Neben
den Ein-Elektron-Zustédnden wird der Gesamtzustand auch durch seinen Bahndrehimpuls,

Spin und Gesamtdrehimpuls definiert
L=>1;, S=>s, J=L+8S, (2.15)
i i

welcher sich aus den Drehimpulsen [; und Spins §; der Elektronen zusammensetzt. Diese
Grofien werden durch die Quantenzahlen L, S, J und M beschrieben, mit denen sie wie

folgt zusammenhéangen:

Ll =h/L(L+1), [S|=m/S(S+1), |J=h/J(J+1), J.=hM;. (2.16)
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Zur Beschreibung eines Mehr-Elektron-Zustands wird folgende Notation verwendet
[Ein-Elektron-Zusténde] 251 L | (2.17)

wobei bei den Ein-Elektron-Zustianden meistens auf die Angabe des Gesamtdrehimpulses
j verzichtet und mehrfach besetzte Zustinde durch einen Exponenten angegeben werden.
Die Kodierung des Gesamtbahndrehimpulses L erfolgt analog zu der des Bahndrehimpul-
ses. Der Grundzustand des Kohlenstoffatoms (L =1, S = 1, J = 0) ldsst sich somit durch
15%2522p? 3 Py beschreiben.

Die Wellenfunktionen lassen sich aufgrund der Wechselwirkungen zwischen den Elek-
tronen nicht mehr analytisch bestimmen. Auch eine direkte numerische Losung ist mit
den heutigen Moglichkeiten nicht durchfiihrbar. Deshalb werden Néherungsverfahren zur
Berechnung verwendet. Im Hartree-Fock-Verfahren [59] wird bei der Berechnung der Ein-
Elektron-Wellenfunktionen die Wechselwirkung mit den anderen Elektronen durch ein
effektives radiales Potential genéhert. Da das effektive Potential wiederum von den Elek-
tronen-Wellenfunktionen abhingt, muss dieses Verfahren mehrfach iteriert werden. Da
hierbei jedoch Elektronenkorrelationen unberiicksichtigt bleiben, lédsst sich hiermit prinzi-
piell nicht die richtige Wellenfunktion finden. Eine weiterer Ansatz ist es, die Gesamtwel-

lenfunktion als eine Linearkombination von Ny Slater-Determinanten zu beschreiben:
N,
v=>06"9,. (2.18)
v=1

Die einzelnen Komponenten ¥, kénnen dabei durchaus unterschiedliche Elektronenkonfi-
gurationen beschreiben, so lange die sich hieraus ergebenden , guten“ Quantenzahlen (L,
S, J, sowie die Paritdt m) des Gesamtsystems gleich sind. Zur Ermittlung der Losung
werden nun die Koeffizienten ¢, variiert. Dabei kann man der exakten Losung prinzipiell
beliebig nahe kommen, indem man die Anzahl der beriicksichtigten Konfigurationen er-
hoht. Dieses als Configuration-Interaction (CI) bezeichnete Verfahren ldsst sich mit dem
Hartree-Fock-Verfahren zur Berechnung der Ein-Teilchen-Wellenfunktionen kombinieren,
man bezeichnet es dann als Multi-Configuration-Hartree-Fock [60]. Fiir Atome mit grofer
Kernladung empfiehlt sich die Verwendung der Dirac- anstelle der Schrodinger-Gleichung,
um auch relativistische Effekte zu beriicksichtigen. Dies wird dann als Multi-Configurati-
on-Dirac-Fock-Verfahren (MCDF) bezeichnet. Mit ihm lassen sich die Energieniveaus mit
einer Genauigkeit unter 0,1 % bestimmen. Eine genauere Beschreibung dieser Verfahren
findet sich in [61-63, 60].
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Abbildung 2.3: Gréflenvergleich der mitt-
leren Ausdehnung der Elektronenwellen-
funktion eines Wasserstoffatoms und eines
wasserstoffartigen Eisenions (Z = 26).

Wasserstoff-
artiges Eisen

2.1.3 Hochgeladene Ionen

Entfernt man von einem neutralen Atom ein oder mehrere Elektronen, so erhélt man ein
Ton. Ab welchem Ladungszustand man es als hochgeladen bezeichnet, ist nicht einheitlich
definiert. Als Anhaltspunkte hierfiir gelten eine hohe Anzahl entfernter Elektronen sowie
die Menge der bei vollstiandiger Rekombination freiwerdenden Energie [64]. Hochgeladene
Tonen lassen sich wie Atome als System aus Atomkern und Elektronen beschreiben. Auf-
grund der Vielzahl an stabilen Elementen und moéglichen Ionisationsgraden, insgesamt iiber
3000, bieten sie ein riesiges Forschungsfeld, insbesondere, da es in jedem System wieder-
um eine Vielzahl an Energieniveaus und Ubergéingen zwischen diesen gibt. Experimentell
werden hochgeladene Ionen in der Regel durch schrittweise Ionisation erzeugt, so dass hier
besonders einfach Studien zu einem Element mit ansteigendem Ionisationsgrad durchge-
fiihrt werden konnen. Dies wird als isonukleare Reihe bezeichnet. Wie in Abschnitt 2.1.1
dargestellt, ist die Kernladungszahl Z ein wichtiger Parameter bei der Beschreibung der
Atomstruktur. Deshalb sind fiir die Theorie insbesondere die isoelektronischen Reihen von
Interesse, bei denen bei gleicher Elektronenzahl die Kernladungszahl verdndert wird. Da
sich bei gleichbleibender Elektronenzahl in erster Naherung die Elektronenkonfiguration
nicht dndert, werden alle Tonen einer isoelektronischen Reihe nach dem neutralen Element
benannt. So hat zum Beispiel 20-fach positiv geladenes Eisen (Fe?°T) sechs Elektronen
und wird daher kohlenstoffartig, oder kurz C-artig, genannt.

Wie in Tabelle 2.1 gezeigt, unterscheidet sich das Skalierungsverhalten verschiedener
Effekte. Sie haben somit je nach Kernladungszahl einen unterschiedlich starken Einfluss auf
die Atomstruktur. Dies kann dazu fiithren, dass sich zwei im neutralen Zustand entfernte
Energieniveaus mit zunehmenden Z anndhern und sogar kreuzen kénnen. Durch dieses als
Jlevel-crossing® bezeichnete Phinomen liegen die Ubergéinge zwischen diesen Zusténden
teilweise im optischen Bereich, so dass sie zukiinftig als Basis fiir optische Uhren dienen

konnten, die besonders sensitiv auf Anderungen der Feinstrukturkonstante o wiiren [65].

2.2 Elektronische Prozesse in hochgeladenen Ionen

Neben dem im letzten Abschnitt beschriebenen Aufbau von hochgeladenen Ionen ist das

Verstéindnis von dynamischen Prozessen von Bedeutung. Erst durch sie lassen sich die
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Tabelle 2.1: Auflistung der Skalierungsverhalten verschiedener atomarer Gréfen in Bezug
auf die Kernladungszahl Z [66].

Atomradius Z1
Tonisationspotential Z?
Ubergangsenergie Z?
Feinstrukturaufspaltung Z4
Hyperfeinstrukturaufspaltung VA
Lamb-Verschiebung Z4
Oszillatorstarke Z0
Radiative Ubergangswahrscheinlichkeit zZ4
Autoionisationswahrscheinlichkeit Z0
Wirkungsquerschnitt Photoionisation Z72

Wirkungsquerschnitt Elektronensto-Anregung und -Ionisation 2%

Tonen experimentell untersuchen und erméglichen dadurch Riickschliisse auf ihre Struktur.

Um Ubergéinge zwischen den stationiren Zustinden eines Ions beschreiben zu kon-
nen, muss man in das Gesamtsystem zusétzliche Freiheitsgrade einfithren, zum Beispiel
die eines elektrischen Feldes oder eines freien Elektrons. Die Wechselwirkung mit diesen
Freitheitsgraden wird dann durch einen zusétzlichen Operator W im Hamilton-Operator

beschrieben
H=Hy+W, (2.19)

wobei H, der atomare Hamiltonoperator (2.12) ist. Die Losungen der zugehérigen Schro-
dingergleichung kann man mit Hilfe der zeitabhéngigen Storungstheorie anndhern, indem
man den Operator W als Stérung betrachtet?. Fiir die Wahrscheinlichkeit eines Ubergangs

von einem Zustand W, in einen Zustand W, ergibt sich dann

i p(Ea = Ee) . (2'20)

27

U |[W|W,
h< |W|W,)

Pa—)e:

Diese Formel ist auch als Fermis Goldene Regel bekannt®. Der Term (1o|W |1/, ) wird auch
als Ubergangsmatrixelement M, bezeichnet. p(E) ist die Dichte der Endzustinde, wo-
bei durch die Bedingung E, = FE, ausgedriickt wird, dass nur solche Ubergiinge erlaubt
sind, bei denen die Gesamtenergie erhalten bleibt. Normiert man diese Ubergangswahr-
scheinlichkeit auf die im Anfangszustand ¥, enthaltene Projektildichte, so erhélt man den
Wirkungsquerschnitt o.

Die fiir hochgeladene Ionen bedeutendsten Prozesse lassen sich in zwei Kategorien

*Eine detaillierte Beschreibung findet sich zum Beispiel in [48].
3Da Fermi sie in seinem Lehrbuch als ,Golden Rule No. 2¢ bezeichnet hat [67]. Entwickelt wurde die
storungstheoretische Behandlung von Dirac [68] und Wentzel [69].
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einteilen: StéBe mit freien Elektronen und Wechselwirkung mit Photonen?. Die wichtigsten

Prozesse werden in diesem Abschnitt dargestellt.

2.2.1 Stofle mit Elektronen
Elektronenstoflanregung

StoBt ein Elektron mit einem Ion, so kann es das Ion aus dem Zustand ¢ in einen angeregten
Zustand f versetzen, in dem sich mindestens ein Elektron auf einem héheren Energieniveau

befindet.
X1 e = [X1F] 4o (2.21)

Dafiir muss die kinetische Energie E, des Elektrons vor dem Stofl gréfler sein als die
Anregungsenergie AE = Ey — E;, die Elektronenenergie nach dem Stof betragt E| =
E. — AE. Der Wirkungsquerschnitt fiir diese Reaktion lédsst sich mit Hilfe der Bethe-
Néherung [74] darstellen als

2 272
87 agly

oA = 5 Boap 99 Ee B 222)

o
wobei Iy die Ionisationsenergie von Wasserstoff und f;; die Oszillatorstarke des Elektro-
neniibergangs ist. Der Gaunt-Faktor g(FEe, E.) gibt die quantenmechanische Wahrschein-
lichkeit dafiir an, dass das stoflende Elektron seine Energie von E, nach E! dndert. Der
Wirkungsquerschnitt ist direkt an der Schwelle AE am gréfiten und fallt danach monoton
ab.

Elektronenstof3ionisation

Ist die kinetische Energie eines stoflenden Elektrons gréfier als das Ionisationspotential des

Tons, so kann es ein Elektron aus der Hiille des Ions ins Kontinuum entfernen.
X0 e — [X@HDH] 4 e (2.23)

Wird das Elektron aus einer inneren Schale herausgeldst, so befindet sich das Ion danach
in einem angeregten Zustand. Der Wirkungsquerschnitt fiir diesen Prozess lasst sich mit
der empirischen Lotz-Formel [75] annédhern:

InE, —InEg,; —ci | -1
OEI = ZaiNieEeTiBﬂ (1 — bie (EB‘Z >> . (2'24)
'L b

“Wie zuerst Fermi [70] und spéter Weizsiicker [71] und Williams [72] gezeigt haben, ldsst sich auch die
Wechselwirkung mit Elektronen durch den Austausch von virtuellen Photonen beschreiben [73].
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Die Summe geht hierbei iiber alle Schalen, in denen die Bindungsenergie der Elektronen
E’g kleiner ist als die kinetische Energie E, des stoflenden Ions. N; ist die Anzahl der Elek-
tronen in der entsprechenden Schale. Die Parameter a;, b;, ¢; miissen empirisch fir jedes
Ion bestimmt werden, wobei es in den meisten Fallen ausreichend ist, diese Parameter fiir
alle Schalen gleich zu setzen. Der Wirkungsquerschnitt ist unterhalb der Ionisationsener-
gie Eg Null, steigt ab Erreichen dieser schnell an, erreicht sein Maximum beim zwei- bis
dreifachen von Ep und fillt danach langsam gegen Null ab. Eine ausfiihrlichere Theorie

findet sich zum Beispiel in [76].

Radiative Rekombination

Trifft ein Elektron auf ein Ion, so kann es von diesem eingefangen werden, so dass sich der
Ladungszustand des Ions um eins verringert. Die dabei frei werdende Energie wird von

einem emittierten Photon aufgenommen
X0 e — [XODH 4o (2.25)

Die Energie E, ist dabei die Summe aus kinetischer E, des freien Elektrons plus die
Bindungsenergie Eg des Levels, auf das das Elektron eingefangen wurde. Da dieses Level
nicht notwendigerweise der Grundzustand ist, kann sich das Ion nach der Rekombination
in einem angeregten Zustand befinden. Der Wirkungsquerschnitt fiir diesen Prozess lésst

sich nach Kim und Pratt [77] anndhern durch

_ 81 b Zglff
3v3n3 EE,’

ORR (2.26)
wobei n die Hauptquantenzahl des Niveaus ist, in das das Elektron eingefangen wird. Z.g
ist eine durch Abschirmung von inneren Elektronen erzeugte effektive Kernladung, welche
fiir jedes Ion bestimmt werden muss. Die radiative Rekombination hat keinen Schwellwert
fiir die Elektronenenergie, dafiir hat die Photonenenergie eine Schwelle bei Eg, was genutzt

werden kann um die Bindungsenergie des Ions zu bestimmen.

Resonante Rekombination

Neben der Emission eines Photons kann die beim Einfang eines Elektrons frei werdende
Energie auch dazu genutzt werden ein bereits im Ion gebundenes Elektron auf ein héheres
Energieniveau anzuheben

*k

X0t fe” — [X<q—1>+} (2.27)
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Dies ist ein resonanter Prozess, der nur stattfindet, wenn folgende Resonanzbedingung fiir

die Elektronenenergie erfillt ist
E.=AF — Eg, (2.28)

wobei AE die Ubergangsenergie des gebundenen Elektrons ist. Dieser Prozess ist die Zeit-
umkehr des Auger-Zerfalls (2.46) und endet stets in einem mehrfach angeregten Zustand,

der, wie in Abschnitt 2.2.5 beschrieben, mehrere Zerfallskanéle haben kann.

2.2.2 Absorption von Photonen
Direkte Photoionisation

Trifft ein Photon auf ein Ion, so kann es von diesem absorbiert werden und ein Elektron

herauslosen, falls seine Energie £, grofler ist als die Bindungsenergie des Elektrons
X = [XEDH] e (2.29)

Dieser Prozess ist Grundlage des dufleren Photoeffekts, welcher erstmals von Hertz und
Hallwachs beobachtet [78, 79], jedoch erst durch Einstein theoretisch beschrieben werden
konnte, indem er das Photon als Lichtquant einfithrte [80]. Wird bei der Photoionisa-
tion ein Elektron aus einer inneren Schale entfernt, so befindet sich das Ion danach in
einem angeregten Zustand®. Das freie Elektron hat die Energie F, = E., — Eg. Die direkte
Photoionisation ist der Zeitumkehrprozess der radiativen Rekombination (2.25), ihr Wir-
kungsquerschnitt ist daher iiber das Prinzip des detaillierten Gleichgewichts mit dem der
Rekombination (2.26) verkniipft [82, 83]

"nec2 E, 29q+1

E2 9q

ODPI = ORR - (2.30)
Hierbei sind g, und g44+1 die statistischen Gewichte der jeweiligen Ionenzustéande. Der
Faktor 2 = g, beriicksichtigt die zwei moglichen Spinstellungen des freien Elektrons. Der
Wirkungsquerschnitt ist Null unterhalb der Ionisationsenergie, macht beim Uberschreiten
selbiger einen Sprung (Ionisationskante), um mit hoherer Photonenenergie wieder abzu-

fallen, unterbrochen von den Ionisationskanten von weiter innen liegenden Schalen.

Die direkte Photoionisation von 1s Elektronen ist in leichten Elementen eine effektive Methode zur
Erzeugung hoher Ladungszustiande, da beim Auger-Zerfall des angeregten Zustands ein weiteres Elektron
entfernt wird. So konnte zum Beispiel an der Linac Coherent Light Source (LCLS) nacktes Neon innerhalb
eines einzigen Laserpulses erzeugt werden [81].
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Photoanregung

Durch die Absorption eines Photons kann das Ion in einen angeregten Zustand iibergehen

X 4y — [X7F]" (2.31)

Dies ist ein resonanter Prozess, da die Energie des Photons komplett vom Ion aufgenommen

wird und somit der Ubergangsenergie entsprechen muss
E’Y = hv = E2 - E1 y (232)

wobei Fy und Fj die Energien von angeregtem und Ausgangszustand sind. Diese Reso-
nanzbedingung erlaubt es mit einem monochromatischen Photonenstrahl selektiv einzelne
Zustidnde in einem Ion anzuregen, was mittels Elektronenstoanregung nicht moglich ist.
Diese Eigenschaft ist entscheidend fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiithrten Expe-
rimente. Betrachtet man das Photon als Besetzung einer Mode des elektromagnetischen
Strahlungsfeldes, so ist die Anregungsrate Pj2 proportional zur spektralen Energiedichte

p(v) dieses Feldes
P12 = B1”2p(y) . (233)

Die Proportionalitdtskonstante BY, wird dabei als Einstein-Koeffizient der Absorption
bezeichnet [84]. Der Wirkungsquerschnitt o(FE) ist abhéngig von der Linienbreite (siehe
Abschnitt 2.2.4), weshalb zur Quantifizierung der Stirke eines Ubergangs die Linienstiirke

S — / o(E)dE (2.34)

verwendet wird.

2.2.3 Abregungsprozesse
Spontane Abregung

Befindet sich ein Ion in einem angeregten Zustand, so kann es unter Aussendung eines

Photons in einen energetisch niedrigeren Zustand iibergehen
[x+] T Xt 4y (2.35)

Die Energie des Photons entspricht dabei der Energiedifferenz der beteiligten Zusténde
E, = hv = E5 — E;. Die Ubergangsrate Asj, auch Einstein-Koeffizient der spontanen
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Emission genannt, hdngt dabei nur von den Eigenschaften des Ions ab

1 167313
A = —

Mqo12 . 2.36
9 3eohc3‘ 12| (2.36)

Hierbei ist My5 das Matrixelement des Ubergangs und g; sind die statistischen Gewichte
der Zusténde. Ist die Wellenlidnge des emittierten Lichts grofl im Vergleich zur Ausdehnung

des Tons, so lisst sich das Matrixelement in Dipolndherung darstellen als [85]
Mg = (U] 7[¥2) . (2.37)

Anhand von symmetrischen Uberlegungen lassen sich hieraus Auswahlregeln fiir die An-

derungen der Quantenzahlen des Ions herleiten

AL =41 (2.38)

AM — 0  fiir linear polarisiertes Licht (2.39)
+1 fiir zirkular polarisiertes Licht

AJ=0,+1 (J=0<+0) (2.40)

Durch As; lassen sich auch der Einsteinkoeffizient der Absorption sowie die zugehorige

Linienstérke ausdriicken [84]:

3
g2 c
Big = *=—— 2.41
12 71 87ho 21 ( )
g2 hc?
Sipg=F=—-A 2.42
12 g1 8702 21 ( )

Die spontane Abregung wird im Folgenden auch als radiativer Zerfall bezeichnet.

Induzierte Emission

Neben der spontanen Abregung kann ein Ubergang auch durch ein Photon induziert wer-

den, wenn dieses die gleiche Energie hat wie das beim Ubergang ausgesandte
X+ = X 42y (2.43)

Das neu entstandene Photon hat dabei die gleichen Eigenschaften wie das induzierende,
insbesondere gleiche Richtung, Frequenz, Polarisation und Phase. Diese Verdopplung von

Photonen ist der entscheidende Prozess bei der Funktionsweise eines Lasers. Die Abre-
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gungsrate ist wie bei der Photoanregung linear abhingig von der spektralen Energiedichte
Py = Byp(v), (2.44)

wobei B als Einstein-Koeffizient der induzierten Emission bezeichnet wird. Da An- und
Abregung des Ions durch Photonen mit gleicher Energie erfolgen, konkurrieren beide Pro-
zesse miteinander. Mit statistischen Uberlegungen lisst sich folgender Zusammenhang mit

dem Koeffizienten der Absorption zeigen [84]
By =By, (2.45)
92

Bei den in dieser Arbeit untersuchten Ubergingen ist die induzierte Ubergangsrate bei
den verwendeten Energiedichten jedoch um mehrere Gréflenordnungen kleiner als die der
spontanen Emission oder die des Auger-Zerfalls, weshalb dieser Prozess im Folgenden nicht
weiter betrachtet wird. Bei sehr intensiven Photonenpulsen, wie sie zum Beispiel bei freien
Elektronenlasern erreicht werden, kann er jedoch zu einer signifikanten Abschwichung der

Anregung fithren [86].

Auger-Zerfall

Tonen mit mehr als einem Elektron kénnen sich in einem doppelt angeregten Zustand
befinden, dessen Anregungsenergie grofer ist als die lonisationsenergie des lons. Dann ist
es moglich, dass die bei der Abregung frei werdende Energie auf ein Elektron tibertragen

wird, welches dadurch nicht mehr an den Kern gebunden ist
X+ XDt e (2.46)

Die Energie des freien Elektrons E, = AE— Epg ist dabei charakteristisch fiir den jeweiligen
Ubergang. Dieser Prozess wurde unabhéngig von Meitner [87] und Auger [88] entdeckt und
spater nach Letzterem benannt. Die Energielibertragung auf das Elektron erfolgt durch

die Coulomb-Wechselwirkung unter den Elektronen

N 2
W= (2.47)

i<j=1 7 =]
Die Zerfallsrate lasst sich demnach mit Fermis goldener Regel (2.20) berechnen

2

gl pe(Ee)., (2.48)

Ax = (B W)
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wobei W¢(E,) sowohl das Ton X1+ als auch das freie Elektron beschreibt und pg(E,) die
Zustandsdichte des freien Elektrons angibt. Der Auger-Zerfall wird auch als Autoionisation

bezeichnet, da die Ionisation ohne duflere Einwirkung erfolgt.

Verzweigungsverhiltnisse

Befindet sich ein Ion in einem mehrfach angeregtem Zustand W, so kann es sich sowohl
radiativ als auch durch einen Auger-Zerfall abregen. Die Wahrscheinlichkeiten fir die

beiden Zerfallswege hingen dabei nur von den Zerfallsraten der Uberginge ab

[
TS At A,
AA+ g (2.49)
A
By=-—2_
AT AN+ A,

A, und Ap sind hierbei die Summen der Zerfallsraten aller radiativen beziehungsweise au-
toionisierenden Ubergéinge mit ¥, als Ausgangszustand. Die Groflen B, und Bp werden
als Verzweigungsverhéltnis bezeichnet. In vielen Féllen ist eine Rate sehr viel grofler als
die andere, so dass effektiv nur ein Zerfallskanal betrachtet werden muss. Wie in Tabelle
2.1 aufgefiihrt, ist jedoch die Z-Abhingigkeit von radiativen Ubergéingen und Autoionio-
sationsprozessen unterschiedlich, so dass sich auch die Verzweigungsverhéltnisse mit Z
andern. Fiir kleine Z ist die Autoionistation dominant, wihrend fir groflie Z der radiative
Zerfall tiberwiegt. Dazwischen gibt es einen Bereich, in dem beide Prozesse vergleichbar

stark sind, in diesem liegt auch das in dieser Arbeit untersuchte Eisen.

2.2.4 Linienbreiten
Lebensdauer angeregter Zustinde

Aufgrund der Moglichkeit der spontanen Abregung oder des Auger-Zerfalls kénnen ange-
regte Zustéinde ohne duflere Einwirkung in einen anderen Zustand iibergehen. Die zeitliche
Entwicklung der Besetzung n(t) eines angeregten Zustands lasst sich daher durch einen

exponentiellen Abfall beschreiben
n(t) = n(0)e et = n(0)e /7. (2.50)

Die Zeit 7 = 1/Ages gibt die mittlere Lebensdauer des Zustands an. Fiir die Gesamtzer-

fallsrate Ages gilt

Ages = Z Ayi+ Z Apj, (2.51)
4 J
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wobei iiber alle Zustdnde i (j) summiert wird, in die der angeregte Zustand radiativ

(autoionisierend) zerfallen kann.

Natiirliche Linienbreite

Die Wellenfunktion eines zum Zeitpunkt ¢ = ¢ty angeregten Zustands mit Energie Ex lésst

sich unter Verwendung von (2.3) schreiben als

B(F 1) = (e 110 Lo—(-to)zrgyy gy (2.52)
T

wobei © die Heaviside-Stufenfunktion ist. Fihrt man hierfiir eine Fourier-Transformation
von der Zeit- in die Energiedarstellung durch, so erhélt man
—i h/T :to E

XE) =Y~ E—imanC (2:53)

Die Energieverteilung ist das Betragsquadrat der Wellenfunktion

1 h/T
2
IX(E)|" = 5= 5 5 (2.54)
21 (Ex — E)* + (h/27)
sie entspricht einer Lorentz-Verteilung um die Resonanzenergie Ea mit der Breite
h
I'=—-=h-Ags. (2.55)

T

Die Energie des angeregte Zustands ist also nicht mehr exakt definiert, sondern wird durch
die obige Verteilung bestimmt. Somit unterliegt auch die Resonanzenergie bei der An- und
Abregung (2.32) dieser Verteilung. Da diese Verbreiterung des Ubergangs nicht von der

experimentellen Auflésung abhéngt, wird I' als natiirliche Linienbreite bezeichnet.

Experimentelle Verbreiterung

Neben der natiirlichen Linienbreite haben auch experimentelle Beschriankungen einen Ein-

fluss auf die gemessene Energieverteilung der Ubergéinge.

Dopplerverbreiterung In der Regel wird nicht ein einzelnes Ion, sondern ein Ensemble
vieler Tonen untersucht. Befindet sich dieses im thermischen Gleichgewicht, so wird die Ge-
schwindigkeit der Ionen durch eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung beschrieben. Aufgrund
der Bewegung der Ionen kommt es zu einer Dopplerverschiebung der Resonanzenergie.

Betrachtet man einen ansonsten scharfen Ubergang (I = Iz6(E4)), so folgt hieraus eine
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Abbildung 2.4: Vergleich der verschiedenen Linienprofile, dargestellt sind Lorentz- und
Gauf3verteilung gleicher Halbwertsbreite, sowie die aus deren Faltung entstehende Voigt-
verteilung. Die Lorentzverteilung unterscheidet sich insbesondere an den Fliigeln deutlich
von der GauBverteilung. (Bild aus [89])

Gauf3verteilung der gemessenen Intensitat

I(F) = IiAexp (—(E_EA)2> . (2.56)

2
v/ 27TU]23 207,

Die Dopplerbreite op ist abhéngig von der Temperatur T' des Ensembles sowie von der

Masse m der Ionen

B [ho
¢ m

oD (2.57)

Instrumentelle Auflésung Die zur Energiebestimmung eines emittierten Photons ver-
wendeten Spektrometer haben ein endliches Auflésungsvermogen. Ebenso ist es nicht mog-
lich einen komplett monochromatischen Photonenstrahl zur Anregung von Ubergéingen zu
erzeugen. Deshalb wird selbst bei der Vermessung eines scharfen Ubergangs stets eine
Energieverteilung gemessen. Diese wird in der Regel als gaufiférmig mit einer Breite oy

genahert.

Gemessenes Linienprofil

Zur Bestimmung des gemessenen Linienprofils miissen die verschiedenen Energievertei-

lungen miteinander gefaltet werden. Die gauflférmigen Verteilungen kénnen dabei zu einer
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Tabelle 2.2: Resultierende Gesamtprozesse fiir verschiedene Arten der An- und Abregung.

Abregung radiativ Augerzerfall
Anregung

Elektronenstof Fluoreszenz Tonisation
Resonante Rekombination dielektronische Rekombination Elektronenstreuung
Photoanregung Photonenstreuung Photoionisation

GauBverteilung mit der Breite oy = 1/012) + 0'12 zusammengefasst werden. Die verbleibende
Faltung einer Lorentzverteilung Lr und einer Gauflverteilung G, wird durch die Voigtver-

teilung V' beschrieben
V(E) = (L G)(E) = / L()G(E — ¢)de. (2.58)

Das Faltungsintegral ldsst sich nicht analytisch 16sen, jedoch kann es durch die Faddeeva-

Funktion w(z) ausgedriickt werden

V(E) = Re {w (E;r\l/gmﬂ/m/i (2.59)

fiir die sehr gute numerische N&herungen existieren [90].

2.2.5 Mehrstufige Prozesse

Wird ein Ton durch Wechselwirkung mit Elektronen oder Photonen angeregt, so zerfallt
dieser Zustand in der Regel schnell wieder. Deshalb ist es sinnvoll, die Anregung und die
anschliefende Abregung gemeinsam als einen Prozess zu betrachten. In Tabelle 2.2 sind
die resultierenden Prozesse fiir die verschiedenen Arten der An- und Abregung dargestellt.
Da bei den Prozessen mit resonanter Anregung nur ein Zustand angeregt wird, ldsst sich
aus der Beobachtung der unterschiedlichen Gesamtprozesse direkt auf das Verzweigungs-
verhéltnis dieses Zustands schlielen. Deshalb werden diese Prozesse hier ausfiihrlicher

dargestellt.

Resonante Rekombination

Zerféllt ein durch resonante Rekombination angeregtes Ion durch einen Augerzerfall, so

entspricht dieser Prozess dem einer resonanten Elektronenstreuung

X@D+ feom o [Xqﬂ T XD o (2.60)
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Abbildung 2.5: Darstellung der K-Schalen-Photoanregung und der anschlielenden Zer-
fallsmoglichkeiten am Beispiel eines Li-artigen Ions. Bei Be- bis F-artigen Ionen sind die
Prozesse analog, jedoch befinden sich entsprechend mehr Elektronen in der L-Schale.

Regt es sich jedoch radiativ ab, so bleibt die Ladungsidnderung erhalten und die beim

Einfang frei werdende Energie wird wiederum als Photon ausgesandt
X@D ™ o [X9H]" o XTF 4. (2.61)

Dieser Prozess wird als dielektronische® Rekombination bezeichnet. Aufgrund des reso-
nanten Charakters ist die dielektronische Rekombination ein sehr effizienter Prozess zur
Umwandlung von freien Elektronen in Photonen in einem Plasma und kann somit einen
starken Einfluss auf dessen Eigenschaften haben. Aus diesem Grund und da sie sich durch
die entstehenden Photonen gut nachweisen lasst, ist die dielektronische Rekombination

Gegenstand zahlreicher Untersuchungen [91-94].

Photoanregung

Ein durch ein Photon angeregtes lon kann stets radiativ zerfallen
X0 4y [xF] T Xt gy, (2.62)

dies entspricht einer resonanten Photonenstreuung und wird im Weiteren auch als Fluores-

zenz bezeichnet. Ist der angeregte Zustand autoionisierend, so ist auch folgender Prozess

5Sind im angeregten Zustand mehr als zwei Elektronen angeregt, so spricht man von tri-, quadru-, usw.
elektronischer Rekombination.
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moglich
X 4 — [X0H]" — XD (2.63)

welcher einer resonanten Photoionisation entspricht. Diese hat einen starken Einfluss in
strahlungsdominierten Plasmen, da ihre Wirkungsquerschnitte meistens wesentlich grofier
als die der direkten Photoionisation sind. Da in der Astrophysik nur Photoabsorption oder
Fluoreszenz beobachtet wird, lasst sich die Photoionisation nur indirekt nachweisen, wenn
das Verzweigungsverhéltnis beider Kanéle bekannt ist. Dieses Verhéltnis lasst sich fiir die

untersuchten Ionen aus den in dieser Arbeit gemessenen Raten bestimmen.

2.2.6 Einfluss der Polarisation

Die radiative Zerfallsrate (2.36) gibt eine totale Ubergangswahrscheinlichkeit an. Beob-
achtet man den Zerfall mit einem endlich ausgedehnten Detektor, so muss die Winkelver-
teilung der Abstrahlung beriicksichtigt werden. Wird der angeregte Zustand durch Pho-
toabsorption erzeugt, so ist sie abhéngig von der Polarisation des Photons und von den

Gesamtdrehimpulsen der beteiligten Zustéinde [95]. Fiir den Ubergang
|aAaJA>+7_> ‘OKZ,JZ> - |OZE7JE>+,77 (264)

mit den Drehimpulsen J und den weiteren Quantenzahlen o und bei Absorption eines

Photons aus z-Richtung lasst sich die Winkelverteilung beschreiben durch

W (0, ¢) = % [1 — 3@5 > 30 Ya (6, ¢)] , (2.65)
q

wobei p ein die Polarisation des Photons beschreibenden statistischer Tensor und Y}, die
Kugelflichenfunktionen sind. Der Anisotropiekoeffizient 3 ldsst sich mit den Wigner’schen

6j-Symbolen {-- -} darstellen als

1 1 2 1 1 2
B=3(-1)ta"e (27 41) : (2.66)
Jz Jz  Jg Jz, Jz Ja

Fiir ein vollstédndig linear polarisiertes Photon vereinfacht sich (2.65) zu

_ Wo p 2
W(0,¢)—M<1+2(3<}os 0—1)) . (2.67)
Die Anisotropiekoeffizienten und Abstrahlcharakteristiken fir die in dieser Arbeit unter-
suchten Uberginge sind in Tabelle 2.3 und Abbildung 2.6 dargestellt.
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Abbildung 2.6: Abstrahlcharakteristik der Fluoreszenz. Die roten Pfeile zeigen die Po-
larisationsrichtung des anregenden Photons an. Der Photonenstrahl steht senkrecht zur
Bildebene, die Verteilungen sind rotationssymmetrisch um die 90°-Achse.

2.3 Elektronenstrahlionenfallen

Die Elektronenstrahlionenfalle (EBIT, von engl. electron beam ion trap) wurde am La-
wrence Livermore National Laboratory (LLNL) entwickelt und 1986 erstmals in Betrieb
genommen [96]. Sie basiert auf dem Konzept der in Dubna erfundenen Elektronenstrah-
lionenquellen [97]. In einer EBIT lassen sich die Ionen ldnger speichern, so dass hochste
Ladungszustinde (einschlieBlich nacktem Uran UYT [98]) erreicht werden konnen. Seit-
dem haben sich Elektronenstrahlionenfallen bei der Erzeugung und Untersuchung von

hochgeladenen Ionen als vielseitiges Instrument bewéhrt [99, 100].

2.3.1 Funktionsprinzip einer EBIT

In einer EBIT werden Ionen durch Elektronenstoflionisation erzeugt. Dazu wird von einer
Elektronenkanone ein Elektronenstrahl erzeugt, welcher die Fallenregion durchquert und

anschlieend von einem Kollektor aufgefangen wird. Um hinreichend hohe Stromdichten

Jyn Jz Js B Tabelle 2.3: Anisotropiekoeffizienten fiir die in
dieser Arbeit untersuchten Ubergéinge, berechnet

0 1 0 -1 mit Gleichung 2.66.
0 1 1 :
1
0o 1 2 -4
111
2 2 2 0
1 3 1 _1
2 2 2 2
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Abbildung 2.7: Funktionsprinzip einer EBIT: Der durch ein Magnetfeld stark kompri-
mierte Elektronenstrahl ionisiert die Atome und bindet die Ionen aufgrund seiner Raumla-
dung radial. Axial werden die Ionen durch ein von Driftréhren erzeugten elektrostatischen
Potentialtopf gefangen. (Bild nach [101])
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zu erreichen, muss der Elektronenstrahl stark komprimiert werden. Dies erfolgt durch ein
starkes magnetischen Feld, welches im Fallenbereich homogen und parallel zum Strahl
sowie an den Orten von Kanone und Kollektor moglichst klein sein sollte. Zur Erzeugung
des Magnetfelds wird meistens ein Helmholtz-Spulenpaar verwendet, wodurch ein optischer
Zugang zum Fallenzentrum ermoéglicht wird.

Durch die hohe negative Raumladungsdichte des Elektronenstrahls werden die positiv
geladenen Ionen von diesem angezogen und somit radial gefangen. Um die Ionen auch
in axialer Strahlrichtung zu fangen, werden in der Fallenregion mehrere (mindestens drei)
zylindrische Elektroden, genannt Driftréhren, um den Elektronenstrahl angeordnet. Durch
Anlegen eines ausreichend positiven elektrischen Potentials an die dufleren Driftrohren
wird im Fallenzentrum ein axialer Potentialtopf erzeugt, und die Ionen kénnen die Falle
nicht mehr verlassen.

Die in der Falle gefangenen Ionen stoflen stdndig mit dem Elektronen aus dem Strahl,
wodurch sie standig weiter ionisiert werden. Da die Ionen jedoch auch durch Rekombina-
tion von Elektronen und Ladungsaustausch mit neutralen Atomen ihren Ladungszustand
verringern konnen, stellt sich nach einiger Zeit ein Gleichgewicht ein, welches Ionen ver-
schiedener Ladungszustinde enthélt. Der maximale Ladungszustand ist dabei derjenige,
dessen zur Erzeugung benétigte Ionisationsenergie noch niedriger ist als die Elektronen-

strahlenergie.

2.3.2 Eigenschaften des Elektronenstrahls
Strahldurchmesser

Die Kompression des Elektronenstrahls durch ein Magnetfeld lasst sich in erster Ndaherung
durch die Gyrationsbewegungen der Elektronen beschreiben. Hat ein Elektron eine Ge-
schwindigkeitskomponente in der Ebene senkrecht zum Magnetfeld, so fiihrt es in dieser
Ebene Kreisbewegungen mit einem Radius ry aus. Der auf dieser Kreisbahn eingeschlos-

sene magnetische Fluss
®=nrB (2.68)
ist eine Erhaltungsgréfie. Fiir Radius r an einem Ort mit Magnetfeld B gilt somit

B
re = o FK 7 (2.69)

wobei g i der Strahlradius und By das Magnetfeld am Ort der Kathode ist. Hieran lisst
sich erkennen, dass es fiir einen kleinen Strahldurchmesser notwendig ist, dass sich die

Kathode an einem moglichst magnetfeldfreien Ort befindet.
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Bei thermionischen Kathoden hat zudem die Temperatur Tx der Kathode einen Ein-
fluss auf die Strahlgrofle. Eine ausfiihrliche Beschreibung fiir solche Elektronenstrahlen
liefert die optische Theorie von Herrmann [102]. Aus ihr ergibt sich der Herrmann-Radius
rg, der einen zeitlich gemittelten Radius des Elektronenstrahls beschreibt, innerhalb des-
sen sich 80 % aller Elektronen befinden [103, 96]

mel mel \?  8kTxme , BE ,
=\ — —rs 2.70
" J TegUe 32 + \/(WeoveB2> + 2B? 'K + B2 'K ( )

Hierbei ist rk der Radius der Kathode, I der Elektronenstrahlstrom und v, die Elektro-

nengeschwindigkeit im Strahl.

Raumladung

Die Raumladung des Elektronenstrahls sorgt fiir den radialen Einschluss der Ionen. Das aus
ihr folgende elektrische Potential lasst sich quantifizieren, wenn man den Elektronenstrahl
als unendlich langen Zylinder mit Radius ri annimmt, in dem die Elektronen gleichméfig
verteilt sind. Dann ergibt sich innerhalb des Strahls eine Ladungsdichte von

1

pP=—"5 -
T Ve

(2.71)

Das Potential Phi erhdlt man durch Losen der Poisson-Gleichung A®, = —p/ey, wobei
man als Randbedingung ®(rp) = 0 benutzt, da der Einfluss des Elektronenstrahls an den

auf einem festen Potential liegenden Driftréhren mit Radius rp verschwinden muss.
2
) ( L) +2In(2) — 1) r<r
v [ B ) ) e
- 21n () r>ry

Das charakteristische Potential ®( ist abhéngig von der Ladungsdichte des Elektronen-

strahls, unter Verwendung von (2.71) erhélt man

I I Me
Py = = 2.73
07 dreove  4meo\ 2E, (2.73)

wobei im letzten Schritt die Geschwindigkeit der Elektronen durch die experimentell besser

zugangliche Energie ersetzt wurde.

Strahlenergie

Damit der Elektronenstrahl den Kollektor erreicht, muss das elektrische Potential im ge-

samten Strahlverlauf hoher sein als am Ort seiner Entstehung. Deshalb wird die Kathode
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auf ein negatives Potential Uk gelegt. Um die Elektronenstrahlenergie weiter zu erhéhen

wird ein positives Potential an die Driftrohren Up angelegt, so dass fiir die Gesamtenergie
Ee=e(—Uk +Up + ®c + Py + Pp) (2.74)

gilt. Das Potential &1 wird dabei durch die positive Raumladung der in der Falle gespeicher-
ten Ionen verursacht. Durch die Austrittsarbeiten von Kathoden- und Driftrohrenmaterial

ergibt sich zudem eine weitere Potentialverschiebung ®, von wenigen Volt.

2.4 Synchrotronstrahlung

Fir die Untersuchung der im letzten Abschnitt beschriebenen Photoabsorptionsprozesse
werden moglichst intensive Strahlungsquellen bendtigt. Im optischen Bereich lassen sich
dafiir Laser verwenden [84]. Dessen Prinzip der Besetzungsinversion kann jedoch mangels
geeigneter atomarer Ubergénge nicht auf den Réntgenbereich ausgedehnt werden, weshalb

hier Synchrotronstrahlung genutzt wird.

Ein Synchrotron ist ein ringférmiger Teilchenbeschleuniger, dessen Ablenkmagnete syn-
chron mit der Strahlenergie hochgefahren werden, so dass sich die Teilchen stets auf der
gleichen Bahn bewegen. Die Ablenkung in den Magneten entspricht einer Beschleuni-
gung senkrecht zur Bewegungsrichtung, weshalb die geladenen Teilchen elektromagneti-
sche Strahlung aussenden. Nachdem diese Strahlung zunéchst parasitir an bestehenden
Beschleunigern genutzt wurde, werden mittlerweile speziell als Strahlungsquelle konzipier-
te Synchrotrone verwendet, da sich die Anforderungen an einen Beschleuniger — méglichst
wenig Energieverlust — und an eine Strahlungsquelle — méglichst viel Abstrahlung — wi-
dersprechen. Einen grofien Fortschritt stellt die Nutzung von Undulatoren und Wigglern
dar. Diese lenken die Teilchen auf eine spezielle Slalombahn, so dass sie besonders stark

abstrahlen.

2.4.1 Abstrahlung beschleunigter Ladungen

Wird eine Ladung ¢ mit der Geschwindigkeit v = gc beschleunigt, so folgt aus den
Maxwell-Gleichungen, dass sie elektromagnetische Strahlung aussendet [73, 66]. Die Strah-

lungsleistung, beobachtet aus der Richtung é,, wird dabei beschrieben durch

dP q2 é} X {(é'r_g) Xﬁ_]
dQ ~ 1672epc (1 _&.- 6">5

2

(2.75)
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Betrachtet man eine Beschleunigung senkrecht zur Bewegungsrichtung 5 = ge, L ﬁ =

j3&,, so lisst sich (2.75) schreiben als

ar ¢®  o(cosf—B)° + (1— B?)sin?fcos? ¢
dQ  16m2¢c (1— Bcosh)’

, (2.76)

wobei 6 und ¢ Polar- und Azimutwinkel der Beobachtungsrichtung €, sind. Im Ruhesys-
tem der Ladung (8 = 0) hat die Abstrahlung eine Dipolcharakteristik, bei relativistischen
Geschwindigkeiten erfolgt, wie in Abbildung 2.8 dargestellt, die Emission fast ausschlief3-
lich kegelformig in Vorwirtsrichtung. Der Offnungswinkel des Strahlungskegels lisst sich
durch folgende Uberlegung abschiitzen [104]: Im Ruhesystem der Ladung habe ein in x-
Richtung abgestrahltes Photon den Impuls p' = p{€,. Durch die Lorentztransformation

ins Laborsystem erhélt es zusétzlich eine Impuls in z-Richtung p’ = p{,é, + Byp( €=, wobei

v = 1 (2.77)

Vi

der Lorentz-Faktor ist. Somit ergibt sich fiir den Winkel © des Photons zur Flugrichtung
der Ladung
o 1

Da
O~ tan® = — = ~ - 2.78
p. By v (2.78)

wobei © dem halben Offnungswinkel des Strahlungskegels entspricht. In einem Synchrotron
werden Ladungen typischerweise durch ein Magnetfeld B auf eine Bahn mit Radius p ge-
lenkt. Integriert man (2.76) und verwendet die Beziehungen 3 = 52¢/p und p = meS~/ By,
so erhélt man fiir die totale abgestrahlte Leistung
2 B4p? ¢
- 127eg 3 mi’

(2.79)

Aufgrund der ¢%/m* Skalierung ist die Synchrotronstrahlung fiir schwere Teilchen stark
unterdriickt (P(H")/P(e™) ~ 10713), weshalb fiir Strahlungsquellen ausschlielich Elek-

tronen verwendet werden.

2.4.2 Undulatoren

Die Strahlungsleistung lasst sich erhohen, indem man mehrere Dipolmagnete mit alternie-
render Polarisation direkt hintereinander anordnet [105]. Hierdurch werden die Elektro-
nen auf einen ,,Slalom“-Kurs gebracht, auf dem sie ihre mittlere Flugrichtung beibehalten,

wihrend sie in jedem Magneten erneut abstrahlen (sieche Abbildung 2.9). Das Magnetfeld
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Abbildung 2.8: Abstrahlcharakteristik einer beschleunigten Ladung gemafi Glei-
chung (2.76). Die durchgehenden Linien zeigen die Verteilung in der yz-Ebene (¢ = %) fiir
B =0 (grin) und § = 0.9 (rot). Im Ruhesystem ist die Verteilung rotationssymmetrisch
um die Beschleunigungsrichtung, wiahrend sie fiir relativistische Geschwindigkeiten nahezu
rotationssymmetrisch um die Bewegungsrichtung ist. Die rote gestrichelte Linie zeigt die
Verteilung fir § = 0.9 in der xz-Ebene (¢ = 0). Die Verteilungen fir 5 = 0.9 sind um
einen Faktor 300 verkleinert dargestellt.

Abbildung 2.9: Schematische Zeichnung eines Undulators, bestehend aus Dipolmagne-
ten mit alternierender Polarisation. Blau dargestellt ist zudem die Bahn eines Elektrons,
welches den Undulator axial durchquert, wobei die Auslenkung stark vergréfiert darge-
stellt ist. An den Umkehrpunkten der Bahn ist die Beschleunigung maximal, hier sind die
Strahlungskegel der emittierten Photonen eingezeichnet, welche alle in Vorwértsrichtung
zeigen (Bild aus [89)]).
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dieser Struktur ldsst sich beschreiben durch [106]

— 2
B(z) = By cos (Fz) €y (2.80)
Au
wobei A, die Periodenlinge der Magnetanordnung ist. Auf das Elektron wirkt somit die
Lorentzkraft

dp

gF_dp
dt

=e(E+0xB). (2.81)

Unter der Annahme, dass die Geschwindigkeitsdnderung durch die Auslenkung minimal
ist (U = v,€,) und dass das erzeugte elektrische Feld so klein ist, dass es keinen Einfluss
auf die Bahn hat, vereinfacht sich (2.81) zu

2
Py = Myl = —et, By cos (;z> ) (2.82)
u

Integration tber die Zeit und umstellen nach v, liefert

c eBoAy . (27
= —— — . 2.83
Vg ol — sin ()\u z) ( )
——
=K

Die hier definierte dimensionslose Gréfle K wird als Undulatorfeld-Parameter bezeichnet.
Sie ist ein Maf} dafiir, wie stark die Teilchen von ihrer geradlinigen Bahn abgelenkt werden.
Ist K <1, so bezeichnet man die Magnetanordnung als Undulator, ist K > 1 als Wiggler.
Mit (2.83) lasst sich der maximale Ablenkwinkel abschétzen

prtang = 2 = K (277,2> b= X (2.84)

v, g Au g

In einem Undulator ist ¢max kleiner als der Offnungswinkel des Strahlungskegels, und es
kommt zur Interferenz der emittierten Strahlung. Hierdurch wird das abgestrahlte Spek-
trum schmalbandiger und die Intensitidt der Strahlung wird proportional zum Quadrat der
Periodenanzahl N2. Die Interferenzbedingung ist in Abbildung 2.10 skizziert. Das Elek-
tron bewegt sich in z-Richtung mit der mittleren Geschwindigkeit (v,) und benotigt daher
fiir den Durchlauf einer Periode die Zeit 7 = A,/ (v.). In dieser Zeit legen die emittierten
Photonen die Strecke c7 zurtick. Beobachtet man die Abstrahlung unter einem Winkel 6,

so gilt fiir den Gangunterschied

A =cr — Ay cosf (2.85)

!

=n\y, (2.86)
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/\ A /\ Abbildung 2.10: Skizze der Inter-
& > ferenzbedingung. Die Abstrahlung
\/ \/ Y aus benachbarten Magnetperioden

weist einen Gangunterschied A auf.

wobei die zweite Gleichung die Bedingung fiir konstruktive Interferenz von Photonen mit
Wellenlénge A, ist. Verwendet man v, = /v? — v2 und Gleichung 2.83, so erhélt man fir

(v;) ndherungsweise [106]
1 K?

Setzt man dies in (2.86) ein, so erhilt man nach weiteren Niherungen” und fiir n = 1 die

Undulatorgleichung
Au 1 5 9
=— |1+ =K : 2.
A= [1+ 52 007 (2.88)

Mit ihr ldsst sich aus den Parametern des Undulators auf die Wellenldnge des Lichts
schliefen, welches resonant verstérkt wird. In der Regel wird die Abstrahlung direkt in
Strahlrichtung (6 = 0) genutzt, die Resonanzbedingung fithrt dann zu einer spektralen

Auflésung von

(2.89)

In einem Wiggler findet dagegen keine konstruktive Interferenz statt, so dass diese ein

breiteres Spektrum haben und die Intensitéit lediglich proportional zu N, ist.

Aufgrund der lineare Auslenkung der Elektronen ist die emittierte Strahlung voll-
stédndig linear polarisiert. Durch spezielle Anordnungen der Undulatormagnete lassen sich

jedoch auch beliebig polarisierte Strahlen erzeugen [107].

"Fiir einen kleinen Winkel @ gilt cos§ ~ 1 — 6?/2 und da = = (1 + K2/2) /2742 bei groBem v sehr klein
ist, lasst sich ﬁ durch 1 4 x ndhern.



48 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

26
10 ll|l||'|'|'| |ll||l'|'|'| lllllI'I'I'I l|l||I'I'I'| T T rrmm

10** | -

102 | -

PETRA Il

1 020 L a /ﬂ\\undulator -
18 i
10 = 3. Generation ’\: -]

Genmittelte Brillanz in Photonen/(s mrad? mm? 0.1%BW)

1 016 — PETRAII
14 | Wiggler
1 O DORIS Il
12 2. Generation
10
Ablenkmagnet -
1 010 - CuK, -
B Rongtenrohre -
8 =
10° [ n
1 ||||u|l 1 ||||u|l 1 |||||.|.|I 1 l|||u|l Lt
1 2 4
10" 10® 10> 10* 10° 10°

Photonenenergie in eV

Abbildung 2.11: Ubersicht der Brillanz verschiedener Strahlungsquellen. In hellblau
eingezeichnet sind weitere Synchrotronstrahlungsquellen: 1. BESSY II, 2. Advanced Light
Source, 3. ESRF, 5. SPring-8. (Abbildung aus [108])

2.4.3 Charakterisierung von Strahlungsquellen

Als Maf zur quantitativen Beschreibung von Strahlungsquellen wird die Brillanz verwen-
det. Sie gibt die Anzahl der emittierten Photonen N pro Zeit, Flache A, Raumwinkel AQ
und innerhalb einer bestimmten Bandbreite % (meistens 0,1 %) um die zentrale Wellen-

lénge an.

N

= 2.90
tANQEA (2.50)

Sie ist besser geeignet als die Intensitét, da sie zusdtzlich Informationen iiber die strahlen-
optischen Eigenschaften enthélt und es bei den meisten Anwendungen wichtig ist moglichst

viele Photonen einer Wellenlédnge auf einen kleinen Bereich zu fokussieren.

2.4.4 Rontgenstreuung an Kristallen

Trifft ein Rontgenstrahl auf eine Kristalloberfliche, so wirken die einzelnen Atome des

Kristalls als Streuzentren. Aufgrund der fixierten Positionen der Atome im Gitter ha-
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Abbildung 2.12: Einfallende Rontgenstrahlen werden an den Atomen eines Kristalls
gestreut. Die an unterschiedlichen Gitterebenen gestreuten Strahlen haben dabei einen
Gangunterschied von 2A, was zur Interferenzbedingung (2.91) fiihrt.

ben die reflektierten Strahlen eine feste Phasenbeziehung zueinander. Wie in Abbildung
2.12 dargestellt, betragt der Gangunterschied zwischen Strahlen, die an unterschiedlichen
Gitterebenen gestreut werden 2A = 2dsin 6. Hieraus ergibt sich eine Bedingung fiir die
konstruktive Interferenz beider Strahlen, welche die Wellenldnge mit dem Einfallswinkel
und dem Gitterabstand d verkniipft

n-A=2dsinf. (2.91)

Diese Beziehung wurde erstmals von W. L. Bragg beschrieben [109], weswegen der Winkel
0, wenn er diese Bedingung erfiillt, auch als Bragg-Winkel bezeichnet wird. Bei bekannter
Gitterkonstante ermoglicht sie, durch Einstellen des Braggwinkels die Wellenldnge der
reflektierten Strahlung festzulegen. Dieses Prinzip wird an Synchrotronstrahlungsquellen
angewandt, um die Bandbreite des vom Undulator erzeugten Strahls zu verringern und

somit die Energieauflésung zu erhéhen.
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Kapitel 3
Aufbau des Experiments

Ein Experiment zur Untersuchung der Photoionisation hochgeladener Ionen lasst sich in
drei Schritte unterteilen. Zuerst erzeugt man die gewiinschten hochgeladenen Ionen, an-
schlieflend werden diese mit einem Photonenstrahl in Wechselwirkung gebracht, und ab-
schlieflend weist man die Photoionisation durch Detektion der Photoionen oder Photo-
elektronen nach.

Der in der vorliegenden Arbeit verwendete Aufbau ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Zur
Erzeugung der Ionen wurde die Elektronenstrahlionenfalle FLASH-EBIT verwendet, die
Anregung erfolgte mit einen monochromatisierten Strahl des Synchrotrons PETRA III.
Zum Nachweis der Photoionisation wurden die Ionen aus der EBIT extrahiert und ihre
Ladungsénderung beobachtet. Um auch die radiative Abregung zu erfassen, wurde die
Fluoreszenz der Ionen mit mehreren Rontgendetektoren gemessen.

In diesem Kapitel werden die verwendeten Komponenten detailliert beschrieben.

3.1 Die FLASH-EBIT

Die FLASH-EBIT wurde am Max-Planck-Institut flir Kernphysik entwickelt und 2005 in
Betrieb genommen. Ihr Design basiert auf dem der Heidelberg-EBIT [110], wurde jedoch
speziell auf die Bediirfnisse eines Einsatzes an externen Strahlungsquellen optimiert. Sie ist
moglichst kompakt gehalten, so dass sich der gesamte Aufbau in einem Standardcontainer
transportieren ldsst. Nach der Ankunft am Zielort ist sie innerhalb von drei Tagen ein-
satzbereit. Mit einer Elektronenstrahlenergie von bis zu 25kV und einem Strahlstrom von
bis zu 500 mA ist sie dennoch leistungsfiahig genug, um lonen aller Elemente in fast allen
Ladungszustédnden in hinreichender Menge zu erzeugen. So wurde sie in der Vergangen-
heit erfolgreich bei Experimenten an Freien-Elektronen-Lasern, wie dem namensgebenden
FLASH [111, 112], der LCLS in Stanford [113] und an den Synchrotronstrahlungsquellen
BESSY II [114, 115] und PETRA III [39] eingesetzt.
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PETRA III

FLASH-EBIT

Tonenextraktion

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des Experiments. In der FLASH-EBIT werden
hochgeladene Eisenionen (blaue Kugeln) erzeugt. Diese werden durch einen Photonen-
strahl (rot) des Synchrotrons PETRA III angeregt. Fluoreszenzphotonen (griin) werden
mit drei Detektoren gemessen. Zudem werden die Ionen kontinuierlich aus der EBIT ex-
trahiert und ladungszustandsselektiv detektiert. (3D-Modell erstellt von J. Rudolph)

Im folgenden werden die fiir diese Arbeit wichtigen Elemente der FLASH-EBIT erlau-
tert, eine ausfiihrliche Beschreibung der EBIT findet sich in [116].

3.1.1 Elektronenstrahl

Bucking-Spule Kathodenhalter
Trim-Spule

100 mm

Marcor-Isolator
Focus-Elektrode Kathode Anode

Abbildung 3.2: Schnittansicht der Elektronenkanone der FLASH-EBIT (nach [116]).

Der Elektronenstrahl wird in der Elektronenkanone (Abbildung 3.2) erzeugt. Die aus
einer mit Bariumoxid dotierten Wolfram-Matrix bestehende Kathode wird dazu auf eine

Temperatur von iiber 1200 K aufgeheizt. Bei diesen Temperaturen haben die Elektronen
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Front-Shield

Suppressor

Back-Shield

Elektronen-
Absorber

100 mm

Extraktor

Abbildung 3.3: Schnittansicht des Elektronenkollektors der FLASH-EBIT (nach [116]).

eine thermische Energie, die ausreichend ist, um die Austrittsarbeit des Bariumoxids von
1,2€eV zu iiberwinden. Die ausgetretenen Elektronen werden durch die Anodenelektrode
abgesaugt und bilden den Elektronenstrahl. Zur Beschleunigung der Elektronen ist die
Kathode auf ein negatives Potential gelegt. Durch die Focus-Elektrode zwischen Kathode
und Anode lasst sich der Strahlstrom regulieren. Die Kathode ist von der Trim-Spule und
der Bucking-Spule umgeben, mit denen das Restmagnetfeld des supraleitenden Magneten
der EBIT kompensiert wird, damit durch ein minimales Magnetfeld am Ort der Kathode
ein kleiner Strahldurchmesser moglich wird (siehe Gleichung 2.70). Nach dem Verlassen
der Kanone lauft der Elektronenstrahl durch die Fallenregion. In dieser wird er durch ein
6 T-Magnetfeld auf einen Durchmesser von unter 50 pm komprimiert. Anschliefend werden
die Elektronen vom Kollektor (Abbildung 3.3) aufgefangen. Dieser besteht im Wesentli-
chen aus einem Kupferrohr, welches von einer Spule umgeben ist. Die Spule kompensiert
das Magnetfeld der EBIT, so dass sich der Elektronenstrahl aufweitet und auf das Kup-
ferrohr trifft. Die Elektronen kénnen den Kollektor nicht durchqueren, da sie durch die
Extraktor-Elektrode, welche auf einem niedrigeren Potential liegt als die Kathode, reflek-
tiert werden. Durch dieses Design besteht eine direkte Sichtachse durch den Kollektor ins
Fallenzentrum, welche verwendet wird, um den Photonenstrahl einzukoppeln. Zudem ist
es moglich Ionen durch den Kollektor aus der Falle zu extrahieren, da sie aufgrund ihrer
positiven Ladung den Extraktor passieren kénnen. Dazu dienen auch die Elektroden Front-
und Back-Shield, mit denen sich die Ionen fokussieren lassen. Der Kollektor ist elektrisch
isoliert montiert, jedoch iiber einen 10 2-Widerstand geerdet. Aus dem Spannungsabfall

uber diesen Widerstand lasst sich somit der Elektronenstrahlstrom bestimmen.
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Helmbholtz-Spulen

Elektrode C3

Elektrode G3 Elektronen-
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Abbildung 3.4: Axiale Schnittansicht der Fallenregion und des supraleitenden Magnets.

3.1.2 Fallenregion

In der Fallenregion (Abbildung 3.4) werden die Ionen erzeugt und gespeichert. Sie be-
steht aus neun symmetrisch entlang der Elektronenstrahlachse angeordneten Elektroden,
genannt Driftrohren. Mit ihnen wird ein Potentialtopf erzeugt, der die Ionen in der zentra-
len Fallenelektrode gefangen hélt. Zudem kann das gesamte Driftrohren-Ensemble auf ein
positives Potential gelegt werden. Dadurch lasst sich zum einen die Elektronenstrahlener-
gie erhdhen, zum anderen lassen sich die Ionen besser extrahieren, da sie beim Verlassen
der Falle beschleunigt werden. Zur Beobachtung der Ionenwolke hat die zentrale Fallen-
elektrode sieben radiale Schlitze. Um die Driftrohren herum befindet sich das Helmholtz-
Spulenpaar zur Erzeugung des fiir die Kompression des Elektronenstrahls benétigten Ma-
gnetfelds. Dieses besteht aus dem Supraleiter NbsSn, welcher eine Sprungtemperatur von
17K hat. Deshalb werden die Spulen mit einem auf Helium-Kompression basierenden
Kaltekopf gekiihlt, wodurch eine Temperatur von 6 K erreicht wird. Die Driftrohren sind
ebenfalls an den Kaltekopf angeschlossen, so dass auch sie diese Temperatur erreichen,
wodurch der Restgasdruck im Inneren der Falle stark reduziert wird.

Durch einen der Schlitze lasst sich ein scheibenférmiger Cr:YAG-Kristall (Yttrium-
Aluminium-Granat) mit einem Durchmesser von 10 mm in die Falle einfithren. Dort kann

er um 90° gedreht werden, so dass er fast die gesamte Querschnittsfliche der Fallenregion
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ausfiillt. Der Kristall wird benétigt, um den Photonenstrahl auf die Ionenwolke ausrichten

zu kénnen, was in Abschnitt 3.2.3 ndher beschrieben wird.

3.1.3 Injektion in die Falle

Das zu untersuchende Element wird als Gas durch einen der Schlitze der zentralen Drift-
rohre in die Falle eingebracht. Um den niedrigen Druck in der Falle zu erhalten, erfolgt
die Injektion iiber zwei differentiell gepumpte Stufen. Durch mehrere Blenden wird ein
Atomstrahl erzeugt, der die Falle radial durchquert und anschliefend von einer Turbomo-
lekularpumpe abgepumpt wird. Sobald ein Atom vom Elektronenstrahl ionisiert wird, ist
es aufgrund seiner Ladung in der Falle gefangen und wird weiter ionisiert.

Da Eisen erst bei sehr hohen Temperaturen verdampft, wird es als Bestandteil der orga-
nometallischen Verbindung Eisenpentacarbonyl (Fe(CO)s) injiziert. Diese hat bei Raum-
temperatur einen Dampfdruck von etwa 50mbar. In der Falle wird das Molekiil durch
Elektronenstofl aufgespalten, so dass Eisen-, Kohlenstoff- und Sauerstoffionen erzeugt wer-

den.

3.1.4 Photonendetektoren

Zur Messung der von der Ionenwolke ausgehenden Fluoreszenz wurden drei Germanium-
detektoren verwendet. Diese bestehen aus einem zylinderférmigen Germanium-Einkristall,
welcher auf den Grundfliachen eine p- beziehungsweise n-dotierte Schicht besitzt. Legt man
an die n-dotierte Seite eine Spannung an, so erhélt man eine in Sperrrichtung betriebene
Diode. Wird nun ein Photon im Kristall absorbiert, so regt es ein Elektron vom Valenz-
ins Leitungsband an. Hierbei iibergibt es seine Energie komplett an das Elektron, wel-
ches weitere Sekundérelektronen erzeugt. Diese freien Elektron-Loch-Paare wandern im
angelegten Feld zu den Elektroden und erzeugen einen Strompuls, welcher verstirkt und
gemessen werden kann. Die Intensitdt des Pulses hdngt von der Anzahl der erzeugten La-
dungstriger und damit von der Energie des absorbierten Photons ab. Um die thermische
Anregung von Elektronen ins Valenzband zu unterdriicken, muss der Kristall mit fliissigem
Stickstoff (77K) gekiihlt werden.

Die Anordnung der in diesem Experiment verwendeten Detektoren ist in Abbildung 3.5
dargestellt. Um die Abstrahlcharakteristik der Fluoreszenz zu vermessen, wurden drei De-
tektoren unter verschiedenen Winkeln zur Polarisationsachse des Photonenstrahls ange-
bracht, wobei die Zugénge zum Fallenzentrum nur eine Beobachtung senkrecht zum Strahl
erlauben. Unter Winkeln von 180° und 270° wurden Detektoren vom Typ ORTEC GLP
36360/13 verwendet. Diese haben einen Kristall mit einem Durchmesser von 36 mm und
einer Dicke von 10 mm, welcher sich in einer eigenen Vakuumkammer befindet. Deshalb

wurden sie auflerhalb des Vakuums der EBIT angebracht. Zur Trennung von Vakuum und
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der Detektorkonfiguration. Abgebildet sind
neben den Detektoren die Berylliumfolien (orange) und die Polarisationsrichtung des an-
regenden Photonenstrahls (rot).

Tabelle 3.1: Vergleich der Eigenschaften der verwendeten Germaniumdetektoren.

Auflésung Transmission

Position Typ Aktive Flache Raumwinkel bei 6,5keV Be-Folien
180°, 270° GLP 1000 mm? 1,4-1073 sr 400 eV 82 %
45° IGLET-X 28 mm? 7-107° st 200 eV 99 %

Umgebungsdruck wurden 250 pm dicke Berylliumfenster verwendet. Des Weiteren befin-
den sich auf dem Magneten und dem Hitzeschild im Inneren der EBIT weitere 20 pm dicke
Berylliumfolien zur Abschirmung von Warmestrahlung. Bei Photonenenergien um 6,5 keV
haben die Folien eine Gesamttransmission von etwa 82 %, dies wird jedoch durch die auf
diese Weise ermoglichten groflen Detektorflichen mehr als kompensiert. Die diagonalen
Beobachtungsports der EBIT sind kleiner ausgefiihrt, deshalb konnte unter einem Winkel
von 45° kein GLP Detektor installiert werden. Stattdessen wurde ein ORTEC IGLET-X
06150 Detektor verwendet. Dieser hat zwar nur einen Kristalldurchmesser von 6 mm, je-
doch kann er innerhalb des EBIT-Vakuums betrieben werden. Hierdurch ist ein geringerer
Abstand zum Fallenzentrum mdoglich, und es wird nur noch eine 20 pm-Berrylliumfolie
zur thermischen Abschirmung benétigt. Zudem ist aufgrund des kleineren Kristalls das

Ausleserauschen geringer, was eine héhere Energieauflosung ermoglicht.



3.2. SYNCHROTRONSTRAHLUNGSQUELLE PETRA III 57

3.2 Synchrotronstrahlungsquelle PETRA 111

Die Strahlungsquelle PETRA III befindet sich in Hamburg auf dem Gelédnde des DESY. Sie
ist die dritte Verwendung des Speicherrings der Positron-Elektron-Tandem-Ring-Anlage
(PETRA). Dieser wurde Ende der siebziger Jahre als Teilchenbeschleuniger gebaut, in
dem Elektronen und Positronen mit Schwerpunktsenergien von bis zu 2 x 23 GeV zur Kol-
lision gebracht wurden. Anhand dabei auftretender , Drei-Jet-Ereignisse® gelang der erste
Nachweis des Gluons [117]. Spéter wurde er unter dem Namen PETRA II als Vorbeschleu-
niger flir den groBeren Ringbeschleuniger HERA verwendet, in dem Elektron-Proton- und
Positron-Proton-Kollisionen untersucht wurden. Bereits 1995 wurden in PETRA II Un-
dulatoren eingebaut, um Untersuchungen mit harter Rontgenstrahlung durchfithren zu
kénnen. Nach dem Abschalten von HERA wurde PETRA zu einer reinen Synchrotron-
strahlungsquelle umgebaut. Dazu wurde ein Achtel des Rings komplett neu errichtet,
um mehrere Undulatoren und zugehérige Strahlrohre aufnehmen zu kénnen (siehe Abbil-
dung 3.6). Seit der Eroffnung 2009 ist PETRA III die weltweit brillanteste Speicherring-
Strahlungsquelle. Aufgrund der hohen Nachfrage nach dieser Strahlung werden derzeit
zwel weitere Experimentierhallen gebaut, wodurch die Anzahl der Strahlrohre von 14 auf
24 erhoht werden wird [118].

Im folgenden Abschnitt wird zunédchst allgemein der Speicherring PETRA III beschrie-
ben, anschlieBend werden die Details des im Experiment verwendeten Strahlrohres P01
dargestellt. Eine ausfiihrliche Beschreibung von PETRA III findet sich in [108].

3.2.1 Speicherring

Der PETRA III-Speicherring hat einen Umfang von 2304 m. Er besteht aus 214 Dipol-,
365 Quadrupol- und 140 Sextupolmagneten. Die Dipolmagnete in dem neu errichteten
Abschnitt sind dabei 8-mal stérker (0,87T) als im restlichen Ring, da hier ein kleinerer
Ablenkradius nétig ist, um gerade Strecken fiir die Undulatoren zu ermoglichen. In dem
Ring werden bis zu 4,8 - 10'? Positronen bei einer Energie von 6 GeV gespeichert, was
einem Strahlstrom von 100 mA entspricht. Die Positronen werden dabei in 40 oder 960
Pakete aufgeteilt, wobei ersteres aufgrund des grofleren Abstands zwischen zwei Paketen
eine hohere Zeitauflosung erméglicht. Durch die gréfleren Pakete sinkt allerdings auch
die Lebensdauer des Strahls von 24 h auf 2h. Der Ring wird jedoch im ,, Top-Up“-Modus
betrieben, bei dem wéhrend des Betriebs durch regelméfige Injektion von neuen Positronen
die Verluste ausgeglichen werden, wodurch die Abweichung vom Nominalstrom auf etwa
1% begrenzt wird.

Zur Erzeugung der Positronen werden mit einer Wiederholrate von 50 Hz Elektronen-
pakete in einem Linearbeschleuniger auf 450 MeV beschleunigt und anschliefend auf ein

Wolframtarget geschossen. Die dabei entstehenden Positronen werden in einem kleinen
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Abbildung 3.6: Luftbild der Max-von-Laue-Experimentierhalle, in der die Undulatoren
und Strahlrohre, sowie die zugehdrigen Experimentierstationen von PETRA III unterge-
bracht sind. Die Halle hat eine Lénge von fast 300 m. (Bild: DESY [119])
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(29m Umfang) Speicherring aufgefangen und akkumuliert. Aus diesem werden sie in Pa-
keten von 3 - 10'° Positronen in das Synchrotron DESY II transferiert. Dieses beschleunigt
sie auf 6 GeV, womit sie in den PETRA III Speicherring injiziert werden konnen.

Der Strahl des PETRA III-Speicherrings zeichnet sich durch eine besonders niedrige
Emittanz aus, horizontal betrigt sie 1 nmrad und vertikal, in der Auslenkrichtung der
Undulatoren, sogar nur 0,01 nmrad. Diese geringe Strahlaufweitung erlaubt sehr hohe
Brillanzen der erzeugten Photonstrahlen. Erreicht wird dies durch den Einsatz von 20
je 4m langen ,Damping“-Wigglern, die in zwei geraden Abschnitten des Speicherrings
aufgestellt sind [120]. Diese Wiggler sind so konzipiert, dass sie moglichst viel Strahlung
erzeugen. Dabei dndern die Positronen ihren Impuls entgegengesetzt zu ihrer Flugrichtung.
Zusammen mit einer anschlieenden Beschleunigung in einer Kavitét, welche ausschliefilich
in Strahlrichtung erfolgt, ergibt sich eine Reduktion der Transversalimpulse und somit der
Emittanz. Die dabei abgegebene Strahlungsleistung von 351 kW ist fiir drei Viertel des

Gesamtenergieverlustes des Rings verantwortlich.

3.2.2 Strahlrohr P01

Das Strahlrohr P01 wird auch als ,,High Resolution Dynamics Beamline“ bezeichnet. For-
schungsschwerpunkte dieses Strahlrohres sind die Kernresonanzstreuung (englisch: nuclear
resonant scattering, NRS) und die inelastische Rontgenstreuung (englisch: inelastic z-ray
scattering, IXS) [121], wobei das Strahlrohr auf einen Nutzerbetrieb ausgelegt ist, bei
dem externe Nutzer ihre eigenen Proben mitbringen kénnen. Die Experimentierkammern
sind jedoch teilweise flexibel nutzbar, so dass ausreichend Platz vorhanden war, um die
FLASH-EBIT an dem Ende des Strahlrohres aufzubauen. Das Strahlrohr zeichnet sich
durch einen hohen Photonenfluss, der von zwei Undulatoren erzeugt wird, sowie hoch-
auflésende Monochromatoren aus. Sie erzeugen einen Rontgenstrahl mit Energien von

5-70keV bei Auflésungen von bis zu 1 meV.

Undulatoren

Das Strahlrohr P01 besitzt derzeit zwei hintereinander gestellte Undulatoren, die je eine
Lange von 5 m haben. Es ist das einzige PETRA-III-Strahlrohr mit mehr als 5 m Undula-
torldnge, und ein Ausbau auf vier 5-m-Undulatoren ist vorgesehen. Die Undulatoren haben
je 157 Perioden mit einer Lange von 32 mm. Der Abstand zwischen den Polen der Dipol-
magnete ist variabel, wodurch die Stérke des Magnetfelds so angepasst werden kann, dass
die Undulatorgleichung (2.88) fiir die gewiinschte Wellenldnge erfiillt ist. In Abbildung 3.7
ist die Brillanz des Undulators in Abhédngigkeit von der Photonenenergie dargestellt. Die
in diesem Experiment verwendeten Photonenenergien von 6,5-6,7 keV liegen sehr nah an
der maximalen Brillanz von 8 - 102° Photonen/(s mm mrad? 0,1 % BW).
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Abbildung 3.7: Brillianz des Undulators des Strahlrohres P01 in Abhéngigkeit der Photo-
nenenergie. Fiir Energien {iber 11 keV werden héhere Ordnungen der Synchrotronstrahlung
verwendet. (Abbildung aus [89], nach [122].)

Monochromator

Zur Erhohung der Energieauflésung des vom Undulator kommenden Strahls wird ein Zwei-
Kristall-Monochromator verwendet. Dieser besteht aus zwei Silizium-Einkristallen (sie-
he Abbildung 3.8), an deren Gitterstruktur der Photonenstrahl energieselektiv reflektiert
wird. Der zweite Kristall ist gegeniiber dem ersten um 180° gedreht und etwas versetzt
montiert. Die Kristalle lassen sich gemeinsam um eine Achse drehen, welche durch den
Auftreffpunkt des Photonenstrahls und parallel zur Oberfliche des ersten Kristalls ver-
lduft. Dadurch kénnen Braggwinkel von 5 bis 50 Grad erreicht werden. Der zweite Kristall
wird wahrend der Drehung so parallel verschoben, dass er von dem vom ersten Kristall
reflektierten Strahl getroffen wird. Durch diese Kristallanordnung verlésst der vom zweiten
Kristall reflektierte Photonenstrahl den Monochromator immer auf der gleichen Héhe. So-
mit ist es moglich, die Photonenstrahlenergie durch Drehen der Kristalle zu é&ndern, ohne
die folgende Strahlfithrung anpassen zu miissen. Der Monochromator kann mit in (111)-
Richtung oder in (311)-Richtung geschnittenen Siliziumkristallen betrieben werden. Mit
dem (111)-Reflex lassen sich bei einer Photonenenergie von 6,6 keV Auflésungen von 1eV
erreichen, wahrend der (311)-Reflex aufgrund der kleineren Gitterkonstante eine intrinsi-
sche Auflésung von 192 meV hat. Aufgrund der hohen Brillianz des Undulators miissen die
Siliziumkristalle gekiihlt werden, da die auf sie auftreffenden Photonen einen Warmeein-
trag von 240 W erzeugen. Hierzu werden die aus Kupfer bestehenden Kristallhalter von

fliissigem Stickstoff durchstrémt.

Die gewiinschte Photonenenergie lésst sich in der Steuersoftware des Monochromators

vorgeben. Daraufhin wird der entsprechende Bragg-Winkel angefahren und gegebenenfalls
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Abbildung 3.8: Foto des Monochromators des Strahlrohres PO1. Die reflektierende Ober-
flaiche des ersten Kristalls ist sichtbar, wiahrend der zweite Kristall in dem kupfernen Kris-
tallhalter verborgen ist. Der gesamte Aufbau lasst sich um eine Achse drehen, die durch den
Auftreffpunkt des Photonenstrahls auf dem ersten Kristall verlauft. (Foto: H.-C. Wille)
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auch der Abstand der Undulatormagnete angepasst. Zudem erlaubt die Software Scans der
Photonenenergie durchzufithren. Der gewiinschte Bereich wird dabei mit einer einstellba-
ren Schrittgrofle abgefahren, wobei der Monochromator bei jeder Energie eine bestimmte
Zeit verweilt. Zu jedem Scan wird eine Logdatei angelegt, in der zu jedem Energieschritt
der Bragg-Winkel, der PETRA-Strahlstrom sowie weitere in das Datenaufnahmesystem
des Strahlrohres eingespeiste Parameter geschrieben werden.

Zum Erreichen der héchsten Auflésung von 1meV besitzt das Strahlrohr einen wei-
teren Monochromator, der aus einem speziell geschnittenem Silizium-FEinkristall besteht,
in dem der Photonenstrahl vier Mal an der (106 4)-Gitterebene reflektiert wird. Dieser
Monochromator wurde jedoch in diesem Experiment nicht verwendet, da er nur fiir einen
Energiebereich von 100 eV um die *’FeMoBbauerlinie bei 14,4125 keV ausgelegt ist.

Fokussierung des Strahls

Rontgenstrahlung ldsst sich nur unter streifendem Einfall an Spiegeln reflektieren. Zur Fo-
kussierung des Photonenstrahls nach dem Monochromator wurde deshalb eine Kirkpatrick-
Baez-Optik verwendet [123]. Diese besteht aus zwei aufeinander folgenden elliptisch ge-
kriimmten Zylinderspiegeln mit gleichen Brennpunkten. Der zweite Spiegel steht im rech-
ten Winkel zum ersten, so dass ein Spiegel vertikal und der andere horizontal fokussierend
wirkt. Hiermit wurde eine Strahlgréfie von etwa 200 x 200 pm am Ort der FLASH-EBIT

erreicht.

Intensitiatsmessung

L4 °

Abbildung 3.9: Anordnung der zur Intensitdtsmessung verwendeten Photodioden. Die
Intensitéit wird durch Messung der an den Ein- und Austrittsfenstern gestreuten Photonen
bestimmt. Auf dieser Aufnahme ist zudem eine Kalibrationsfolie zu sehen, die wahrend
der Messungen entfernt wurde.
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Zur Messung der Intensitdt des Photonenstrahls wurden zwei Avalanche-Photodioden
verwendet. Mit diesen Photodioden wurde der gestreute Anteil des Photonenstrahls an
dem Kaptonfenster des Strahlrohrendes sowie des Berylliumfensters am Eingang der EBIT
gemessen (siehe Abbildung 3.9). Zwar wird an diesen Folien nur ein minimaler Anteil des
Strahls gestreut, dieser ist jedoch stets proportional zu dessen Intensitédt. Durch die ho-
he Nachweiseffizienz der Avalanche-Photodioden lassen sich mit diesem Signal zuverldssig
Intensitatsdnderungen feststellen. In den Strahlengang zwischen den beiden Photodioden
kann eine Kalibrationsfolie eingebracht werden. Verfahrt man nun die Photonenenergie, so
kann man durch Vergleich der Intensitédtsverldufe vor und hinter dieser Folie deren Trans-
mission bestimmen. Befindet sich im gescannten Energiebereich eine Absorptionskante der
Folie, so lédsst sich diese zur Kalibration der Photonenenergie verwenden, da diese Kanten
fir viele Elemente sehr genau vermessen sind [124]. Das Signal der Photodioden wird mit
dem Datenaufnahmesystem des Strahlrohres aufgenommen. Da die Photodioden ebenfalls
zum Strahlrohr gehdren, war dieses problemlos méglich, ein Einlesen mit den MPA-3-Sys-
temen wére hingegen aufwandiger gewesen, da die Photodioden als Signal Pulse ausgeben,
deren Anzahl proportional zur gemessenen Intensitét ist, das MPA-3-System jedoch keine

direkte Option zur Zéhlratenmessung hat.

Transmission des Strahlrohres

Im Strahlengang des Strahlrohres P01 befinden sich mehrere Luftstrecken. Es wird haupt-
séchlich fir Messungen im Energiebereich von 14 keV verwendet. Bei dieser Energie hat
Luft eine Transmission von 85 %/m, so dass die Absorption auf kleineren Strecken ver-
nachléssigt werden kann. Bei den in diesem Experiment verwendeten Energien von 6,6 keV
betrigt die Transmission allerdings nur noch 20 % m~!. Deshalb wurde der Strahlengang
soweit moglich durch gepumpte Rohre gefiihrt. An einigen Stellen lieflen sich kurze Luft-
strecken jedoch nicht vermeiden. An den Ubergingen von Vakuum zu Luft wurden die
Rohre durch Kaptonfolien abgeschlossen. Zudem befindet sich hinter dem Monochroma-
tor ein Diamantfenster, welches das Vakuum des PETRA III-Rings von dem Vakuum des
Strahlrohres trennt. Als Eintrittsfenster der FLASH-EBIT wurde ein Berylliumfenster ver-
wendet. Diese Fenster reduzieren ebenfalls die bei der Ionenwolke ankommende Intensitét.
Somit ergibt sich eine Gesamttransmission des Strahlrohres von 28 %. Eine Ubersicht der

Transmission der einzelnen Elemente ist in Abbildung 3.10 dargestellt.

3.2.3 Uberlapp zwischen Photonenstrahl und Ionenwolke

Eine experimentelle Herausforderung stellt das Herstellen des Uberlapps von Photonen-
strahl und Ionenwolke dar, da deren Durchmesser nur jeweils circa 200 pm betragt. Zudem

muss der Photonenstrahl, um ins Fallenzentrum zu gelangen, durch ein 4 mm grofles Loch
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Abbildung 3.10: Schematischer Aufbau des Strahlrohres P01 bei PETRA III. Die sich im
Strahlengang befindenden Luftstrecken sind hellblau, die Kaptonfolien orange dargestellt.
Der untere Graph zeigt den Verlauf der Transmission entlang des Strahlengangs.
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im Ablenker sowie durch die Driftrohre C1 mit dem gleichen Durchmesser gefadelt werden.

Da sich der Photonenstrahl nicht bewegen lasst, muss zur Justage die gesamte EBIT mit
ihrem Gewicht von etwa 1,5 Tonnen bewegt werden. Dazu steht die EBIT auf drei Fii-
Ben, die jeweils iiber ein Spindelhubgetriebe hohenverstellbar sind [125]. Ein Fufl befindet
sich dabei auf der Kollektorseite der Falle zentral auf der Strahlachse in etwa unter dem
Ablenker, die anderen beiden sind auf Hohe der Kanone seitlich angebracht sind (siehe
Abbildung 3.11). Dadurch sind neben der vertikalen Bewegung auch ein Rollen um die
Strahlachse sowie eine Neigung um die zur Strahlachse senkrechte Horizontale moglich.
Aufgrund des langen Hebels der seitlichen Fiifie entsprechen kleine Rollbewegungen im Fal-
lenzentrum einer horizontalen Verschiebung. Da bei eingeschaltetem Photonenstrahl aus
Sicherheitsgriinden ein Aufenthalt in der Experimentierhiitte nicht gestattet ist, wurden
die Fiile durch ferngesteuerte Elektromotoren verfahren.

Zum Bestimmen der Strahlposition in der Falle wird der YAG-Kristall in die Fallenre-
gion der EBIT eingebracht. Wird der Kristall vom Photonenstrahl getroffen, so fluoresziert
er griinlich. Hinter dem Kollektor lédsst sich ein Spiegel mit einem zentralen Loch fiir den
Photonenstrahl in einem Winkel von 45° zur Strahlachse einbringen, tiber den sich diese
Fluoreszenz beobachten lasst. Um auch schwache Intensitaten des Strahls wahrnehmen zu
kénnen wird hierzu eine Kamera vom Typ ANDOR LUCA verwendet, die einen gekiihlten
CCD-Chip mit eingebautem Elektronenvervielfacher besitzt. Ein so aufgenommenes Bild
des Photonenstrahls ist in Abbildung 3.12 zu sehen. Zudem lassen sich auf diesen Bildern
durch den Widerschein des Kathodenleuchtens die Umrisse der Driftréhren erkennen. Da
sich der Elektronenstrahl, und damit auch die Ionenwolke, aufgrund des Magnetfelds der
EBIT stets in der Mitte der Driftrohren befindet, l4sst sich somit eine Zielposition fiir den
Photonenstrahl festlegen, welche anschlielend durch entsprechendes Verfahren der EBIT-

Fufle erreicht wird.

3.3 Nachweis der Photoionisation

Die Photoionisation wird iiber die dabei entstehenden Photoionen nachgewiesen. Der dazu

verwendete Aufbau ist in Abbildung 3.13 dargestellt. Die Tonen werden kontinuierlich aus
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Abbildung 3.12: Nachtréglich eingefarbte
Aufnahme des Photonenstrahls (griin) auf dem
YAG-Kristall. Das blaue Leuchten unterhalb des
Photonenstrahls ist die (in Echtfarben rot) glii-
hende Kathode der Elektronenkanone. Rot ein-
gezeichnet ist der Umriss der Driftréhren, bei ge-
nauem Hinsehen ldsst sich oben rechts innerhalb
dieses Kreises eine weitere Kreisstruktur erken-
nen, die von einer schmaleren Driftrohre hinter
der Fallenregion stammt.

der Falle extrahiert und nach Ladungszustidnden getrennt detektiert. Die Extraktion der
Tonen erfolgt dabei, indem auf die Driftrohren auf der Kollektorseite der Falle ein niedrige-
res Potential angelegt wird als auf die der Kanonenseite. Dadurch verlassen die Ionen die
Falle bevorzugt in Richtung des Kollektors. Da dieser zylindrisch aufgebaut ist, kénnen sie
durch dessen Offnung die EBIT verlassen. Durch diese Offnung wird jedoch auch der Pho-
tonenstrahl in die EBIT gefiihrt, daher ist es notwendig, zur weiteren Analyse die lonen
aus dieser Strahlachse herauszulenken. Hierzu werden die Ionen elektrostatisch um 90° ab-
gelenkt. Anschliefend werden sie von einem Wien’schen Geschwindigkeitsfilter nach ihrem
Ladung-zu-Masse-Verhéltnis aufgespalten und auf einem positionsempfindlichen Detektor

nachgewiesen.

Diese Methode zur Messung der Photoionisation mit der FLASH-EBIT wurde von
Martin Simon im Rahmen seiner Dissertation entworfen und umgesetzt [126]. Auf Basis
der bei diesen Messungen gewonnenen Erfahrungen wurde der Aufbau weiter verbessert. So
wurde das Leistungsvermégen des Wienfilters fiir hochgeladene Ionen optimiert [127] und
ein neuer Ablenker gebaut [89], der in dieser Messung das erste Mal erfolgreich verwendet
wurde. In diesem Abschnitt werden die einzelnen Komponenten des Aufbaus beschrieben.
Wiéhrend der Ablenker und die ersten zwei Finzellinsen fest an die Vakuumkammer der
EBIT angebaut werden, befinden sich die restlichen Elemente in einer separaten Kammer,
die iiber einen Balg mit dem Ablenker verbunden ist. Dies ist notwendig, da die grofien
Ausmafle dieser Kammer ein festes Verschrauben an der EBIT-Kammer verhindern, wel-
ches die Transportfihigkeit der EBIT beeintrichtigen wiirde. Da die Ausrichtung dieser
Kammer relativ zur EBIT nicht exakt reproduzierbar ist, miissen bei jedem Aufbau die

Parameter der Ionenoptik angepasst werden.
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Abbildung 3.13: Schematische Darstellung der zur Extraktion der Ionen verwendeten

ionenoptischen Elemente.
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3.3.1 Elektrostatischer Ablenker

Der Ablenker hat die Aufgabe, die aus der EBIT kommenden Ionen um 90° abzulenken.
Durch die Verwendung von elektrostatischen Potentialen ist die Ablenkung nur abhéngig
von der kinetischen Energie der Ionen und nicht von ihrem Ladung-zu-Masse-Verhéltnis.
Dadurch ist es moglich, alle aus der Falle kommenden Ionensorten gleich abzulenken.
Zudem wirkt der Ablenker somit als Filter, da Ionen, die nicht aus der Falle kommen und
daher eine unterschiedliche kinetische Energie haben, anders abgelenkt werden und den
Ablenker nicht passieren kénnen.

Der Ablenker wurde von Jan Rudolph wahrend seiner Doktorarbeit entworfen und
gebaut [89]. Er besteht aus zwei konzentrisch angeordneten zylindrischen Platten unter-
schiedlicher Hohe, die als Elektroden verwendet werden. Das von ihnen erzeugte elektrische
Feld bewirkt neben der Ablenkung auch eine horizontale und vertikale Fokussierung im
Bereich der Strahlachse. Im Vergleich zu dem bisher verwendeten von M. Simon entwickel-
ten Ablenker wurde hier ein groflerer Ablenkradius von 80 mm gewéhlt, um eine grofiere
Transmission und hohere Ionenenergien zu ermoglichen. Bei vorherigen Messungen hatte
sich herausgestellt, dass das Restmagnetfeld der EBIT im Bereich des Ablenkers eine uner-
wiinschte Aufspaltung der Ladungszustidnde bewirkt. Deshalb befindet sich der Ablenker
in einem Gehduse aus magnetischem Stahl, wodurch das Magnetfeld um den Ablenker
herum gefithrt wird. Zusétzlich wird der gesamte ionenoptische Aufbau auflerhalb der
Vakuumkammern durch p-Metallbleche abgeschirmt.

Da die in dieser Arbeit durchgefiihrten Photoionisationsmessungen die erste Verwen-
dung des neuen Ablenkers darstellen, wurden als Vorbereitung auf die Strahlzeit Messun-
gen zur dielektronischen KLL-Rekombination von hochgeladenem Eisen durchgefithrt!, um
die Eigenschaften des Ablenkers zu testen. Anschlieend wurden, ausgehend von diesen
Messungen, Einstellungen fiir verschiedene Ionenenergien bestimmt, da diese bei Photoio-
nisationsmessungen fiir jede lonensorte unterschiedlich und wesentlich niedriger als bei der
Rekombinationsmessung ist. Somit war es wahrend der Messungen bei PETRA méglich
ohne groflen Zeitverlust zwischen den Einstellungen fiir die jeweils untersuchte Ionensorte

zu wechseln.

3.3.2 Elektrostatische Linsen

Zur Fihrung des Ionenstrahls werden drei elektrostatische Linsen verwendet. Die erste ist
eine Einzellinse, befindet sich vor dem Ablenker und fokussiert den Ionenstrahl auf dessen

FEintrittsfokuspunkt. Eine zweite Einzellinse fokussiert die aus dem Ablenker kommenden

!Nach der PETRA III-Strahlzeit hatte die Auswertung der Photoionisationsdaten Prioritit, so dass
bisher leider keine genauere Analyse der dabei gewonnen Daten erfolgen konnte. Es konnten jedoch erstmals
gleichzeitig Resonanzen von helium- bis borartigem Eisen in der Extraktion beobachten werden. Eine
Beschreibung der angewandten Messmethode findet sich in [127].



3.3. NACHWEIS DER PHOTOIONISATION 69

Tonen durch den Balg in die Vakuumkammer des Wienfilters. In dieser befindet sich eine
dritte Linse, welche die Tonen auf den Wienfilter lenkt. Da die Ausrichtung des Balgs
nicht immer gleich ist, muss diese Linse neben fokussierenden Eigenschaften auch die
Moglichkeit bieten, den Strahl abzulenken. Deshalb ist sie als Sikler-Linse ausgefiihrt.
Dieser Typ Linse wurde von Ginther Sikler in dieser Arbeitsgruppe entwickelt. Sie ist
eine Weiterentwicklung der Einzellinse, bei der die mittlere Elektrode durch zwei Schnitte
in vier Segmente geteilt wird (sieche Abbildung 3.14). Durch Anlegen einer Fokusspannung
Uik an alle Elektroden wirkt diese wie eine Einzellinse, jedoch kénnen zusétzlich noch
Spannungsdifferenzen U, und U, ,, auf die sich gegentiberliegenden Elektroden gegeben

werden,

Uoben = Ufok + Uo/u ’ Ulinks = Ufok + Ur/l

(3.1)
Uunten = Ufok - Uo/u s Urechts = Ufok - Ur/l

wodurch der Ionenstrahl zusétzlich horizontal und vertikal abgelenkt wird. Durch das
Addieren einer weiteren Spannung Uygt /2 zu Ugpen und Uypten sowie —Uyst /2 zu Ulinks und

Ulechts lassen sich zudem astigmatische Fehler der Linsen korrigieren.

3.3.3 Blenden

Vor dem Wienfilter befinden sich zwei senkrecht zueinander stehende Schlitzblenden. Jede
Blende besitzt drei rechteckige Schlitze mit einer Breite von 18 mm und einer Héhe von
6mm, 3mm und 1,5mm. Uber Linearmanipulatoren kann zwischen den verschiedenen
Schlitzgroflen gewechselt werden. Durch diese Konstruktion erhilt man mit nur zwei Ma-
nipulatoren eine zweidimensional bewegliche Blende in neun verschiedenen Grofien. Mit
diesen Blenden werden Ionen, die sich zu weit von der Strahlachse entfernt haben, abge-
schnitten. Hierdurch verringert sich zwar die Zahlrate der Ionen, durch die Unterdriickung

von schlecht fokussierten Ionen wird jedoch die Auflésung erheblich verbessert.

3.3.4 Wienfilter

Der Wienfilter basiert auf dem Model 600-B der Firma Colutron Research Corporation,
wurde jedoch durch umfangreiche Anderungen an die Anforderungen, die sich bei der
Untersuchung hochgeladener Ionen stellen, angepasst. Eine detaillierte Beschreibung des
Wienfilters und der Anderungen findet sich in der Diplomarbeit des Autors [127], weshalb
hier nur kurz das Funktionsprinzip erlautert wird.

In dem Wienfilter wird durch zwei Spulen ein homogenes Magnetfeld B erzeugt, wih-
rend durch eine Anordnung von Elektroden ein senkrecht dazu stehendes elektrisches Feld
E entsteht. Der Tonenstrahl wird nun senkrecht zu beiden Feldern in den Wienfilter ge-

fithrt. Hat ein Ion dabei gerade die Geschwindigkeit vy, = F//B, so heben sich magnetische
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Schnitt 1 90° Drehung Schnitt 2

Abbildung 3.14: Konstruktionsverfahren einer Siklerlinse. Ein Rohr wird durch einen
um 45° schragen Schnitt in zwei Hélften geteilt, anschliefend wird es um 90° gedreht und
der gleiche Schnitt erneut durchgefiihrt (oben). Dadurch entstehen vier Elektroden; baut
man diese mit einer 45°-Drehung zu den Schnittlagen ein (rechts unten), so lassen sich die
einzelnen Segmente wie zwei horizontale beziehungsweise vertikale Ablenkplattenpaare
ansteuern. (Bild aus [126])

und elektrische Kraft auf, und das Ion kann den Wienfilter ohne Ablenkung passieren.
Weicht die Geschwindigkeit um Av von vy ab, so hat das Ion beim Austritt aus dem
Wienfilter eine Geschwindigkeitskomponente parallel zum elektrischen Feld
B2
vE X Av - %f . (3.2)
Da die Geschwindigkeit der Ionen ebenfalls von ihrem Ladung-zu-Masse-Verhéltnis ¢/m

abhéngt, ist der lonenstrahl nach dem Wienfilter somit aufgespalten in Ionen mit gleichem
q/m.
3.3.5 Positionsempfindlicher Detektor

Um die Aufspaltung des Ionenstrahls durch den Wienfilter messen zu kénnen, wird ein

positionsempfindlicher Detektor (PSD, von engl. position sensitve detector) benotigt, der
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Abbildung 3.15: Funktionsprinzp einer MCP. Die Platte ist von kleinen Kanélen durch-

setzt (nicht mafistabsgetreu dargestellt). Triff ein Ion auf die Innenwand eines Kanals, so

16st es eine Kaskade an Sekundérelektronen aus. Durch die angelegte Spannung werden
die Elektronen zur Unterseite der Platte beschleunigt. (Bild aus [128])

einzelne Ionen nachweisen kann. Hierfiir wird der RoentDek DLD/0 verwendet. Dieser
besteht aus einer Kombination von zwei Mikrokanalplatten (MCP, von engl. micro channel
plate) und einer positionsempfindlichen ,delay-line“-Anode. Bei den MCPs handelt es sich
um 1,5mm dicke Halbleiter-Scheiben mit einem Durchmesser von 40 mm. Sie sind mit
feinen Kanélen durchzogen, welche einen Durchmesser von 25 pm haben und 7° gegen die
Oberfliache geneigt sind. Die Neigungswinkel der Kanéle der zweiten MCP sind gegeniiber
der ersten um etwa 180° gedreht (,,Chevron-Konfiguration®), wodurch eine Riickkopplung
zwischen beiden Platten vermieden wird. Trifft ein Teilchen mit ausreichender Energie auf
die Innenseite eines Kanals, so 16st es dort Sekundérelektronen aus. Durch das Anlegen
einer Spannung zwischen Ober- und Unterseite der Scheiben werden diese Elektronen in
dem Kanal beschleunigt. Dabei treffen sie wiederum auf dessen Wande, so dass die Kanile
wie Elektronenvervielfacher wirken, an deren Ende eine Elektronenlawine austritt (siehe
Abb. 3.15). Dadurch kommt es zu einer Verstéarkung des Signals um einen Faktor von bis
zu 107. Die nominell anzulegende Spannung betrigt 2400 V, allerdings wurde der MCP bei
niedrigerer Spannung betrieben, um die Elektronenverstiarkung abzuschwéchen. Dadurch
werden nur noch von energiereichen Ionen Signale erzeugt, wobei hier neben der kinetischen
Energie insbesondere auch die bei der Rekombination der Ionen in den neutralen Zustand
freiwerdende Energie einfliefft, so dass die relative Empfindlichkeit fiir hochgeladene Ionen
stark erhoht wird.

Die aus den MPCs austretenden Elektronen treffen auf die ,,delay-line“-Anode, welche
auf einem positiven Potential liegt. Diese besteht aus zwei senkrecht zueinander verlau-
fenden flachen Drahtwindungen. Treffen die Elektronen auf die Signaldrahte, so 16sen sie
an diesem Punkt einen Spannungspuls aus, der sich durch die Dréahte ausbreitet. Parallel
zu den Signaldrahten verlaufen Referenzdrihte, welche auf niedrigerem Potential liegen
und daher ein schwécheres Elektronensignal erhalten. Bildet man die Differenz aus Signal-
und Referenzdraht, so lassen sich elektromagnetische Storsignale unterdriicken. Aus der

Differenz der Ankunftszeit der Pulse an den beiden Enden eines Drahtes lasst sich der En-
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Abbildung 3.16: Gemessene Verteilung der spezifischen Ladung L. Die EBIT-Einstel-
lungen entsprechen denen der Messungen der kohlenstoffartigen Ubergéinge. (Diese La-
dungsverteilung lasst sich auch in Abbildung 4.2 erkennen.)

stehungsort des Pulses bestimmen. Da die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Pulse in den
Dréhten nahe an der Lichtgeschwindigkeit liegt, wird hierfiir die effektive Ausbreitungs-
geschwindigkeit quer zu den Windungen genutzt, welche bei diesem Modell 0,73 ns/mm
betragt. Dadurch lasst sich mit einem Draht die Position quer zu seinen Wicklungen be-
stimmen, durch die Verwendung von zwei Drahten enthéilt man beide Koordinaten. Durch

diese Anordnung wird eine Ortsauflosung von unter 100 pum bei Zdhlraten bis zu 1 MHz
erreicht.

3.3.6 Identifikation der Ionen

Die spezifische Ladung g/m der Ionen, die den Wienfilter ohne Ablenkung durchqueren,
betréigt

q 1 (E\?
= =—|= 3.3
m  2U (B) ’ (3:3)
wobei U die Spannung ist, mit der die Ionen beschleunigt wurden. Die Groflien auf der
rechten Seite der Gleichung sind jedoch nicht genau genug bekannt, um aus ihnen direkt
das Ladung-zu-Masse-Verhéltnis zu bestimmen. Zur Identifikation der Ionen wird daher
das elektrische Feld variiert und die Ionenzéhlrate in einem kleinen Bereich in der Mitte

des Detektors aufgenommen. Ein derart gewonnenes Spektrum ist in Abbildung 3.16 dar-

gestellt. Zur Kalibration der q/m-Achse verwendet man nun die bekannten Verhéltnisse
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der erwarteten Ionen. Dies sind, neben den untersuchten Eisenionen, die Ionen der gemein-
sam mit dem Kisen injizierten Sauerstoff- und Kohlenstoffatome, sowie aus dem Restgas
stammende Stickstoffionen. Das Maximum des Spektrums gehért dabei in der Regel zu
dem Wert %, da hier mehrere Tonensorten (C3, O** Fel®t) zusammentreffen. Anschlie-
Bend wird die gq/m-Achse derart gestaucht oder gestreckt, dass die gemessenen Maxima
moglichst gut mit den erwarteten Positionen iibereinstimmen. Anschliefend stellt man das
elektrische Feld des Wienfilters auf den Wert des gewiinschten Ions ein, welches sich dann
in der Mitte des Detektors befindet.

3.4 Datenaufnahme

In diesem Experiment wurden drei Datenaufnahmesysteme verwendet, je eins fiir die De-
tektoren der Fluoreszenzphotonen und Photoionen, sowie ein zum Strahlrohr gehérendes
zur Aufzeichnung der Eigenschaften des Photonenstrahls. Diese Aufteilung wurde vorge-
nommen, um die Extraktion der Ionen auch wéhrend einer laufenden Fluoreszenzmessung
optimieren zu kénnen. Zur Aufzeichnung der Fluoreszenz und der Photoionen wurden da-
bei Systeme vom Typ MPA-3 der Firma FAST ComTec verwendet. Diese ermdglichen
die Digitalisierung von bis zu 16 Parametern mit Signalraten von bis zu 6 MHz und einer
Auflésung von 13 Bit. Zudem ist es moglich, zwischen den Kanélen beliebige Koinzidenz-
bedingungen zu definieren. Die Analog-Digital-Wandler befinden sich dabei paarweise in

NIM-Einschiiben und kénnen in verschiedenen Modi betrieben werden:

SVA (engl. sampling voltage analyser) Die am Eingang anliegende Spannung (0 — 10V)
wird digitalisiert, sobald am ,,Gate“-Eingang ein Puls eintrifft. Dieser Modus wurde
verwendet, um von der Steuersoftware bereitgestellte Spannungen zu digitalisieren,
in denen beispielsweise die aktuelle Photonenenergie kodiert ist. Durch eine entspre-
chende Triggerung des ,,Gates® lief} sich somit sicherstellen, dass diese Parameter fiir

jedes gemessene Ereignis zur Verfiigung stehen.

TDC (engl. time to digital converter) Die Zeit zwischen zwei NIM-Pulsen (Start- und
Stoppsignal) wird gemessen und digitalisiert. Dieser Modus wurde benutzt, um die
Signallaufzeiten im positionsempfindlichen Detektor zu messen und somit ein Bild

der auftreffenden Ionen zu erhalten.

PHA (engl. puls height analysis) Trifft am Eingang ein Spannungspuls ein, so wird dessen
Hohe gemessen (0,025 — 10 V) und digitalisiert. Gleichzeitig wird ein TTL-Signalpuls
erzeugt, welcher verwendet werden kann, um eine SVA-Messung auszulosen. Mit die-
sem Modus wurden die Signale der Photonendetektoren aufgenommen. Dazu wurden

die Rohsignale durch ,Spectroscopy Amplifier* differenziert und verstarkt. Der re-
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sultierende Puls ist proportional zur Energie des detektierten Photons und wird

eingelesen.

Die so aufgenommenen Daten lassen sich mit der zugehorigen Software MPANT in Echt-
zeit dargestellen. Dazu lassen sich vor Beginn der Messung ein- und zweidimensionale
Histogramme erstellen, welche auch durch Bedingungen voneinander abhingig sein kon-
nen. Diese Histogramme werden dann wahrend der Messung mit Ereignissen gefiillt. Da
hierbei jedoch die Zeitinformation verloren geht und sich auch die gesetzten Bedingungen
im Nachhinein nicht mehr dndern lassen, ist diese Darstellung nur fiir eine grobe Analyse
und insbesondere fiir das Optimieren und Uberwachen des Experiments geeignet. Zur aus-
fithrlichen Analyse wird deshalb zusétzlich eine Protokolldatei (,,Listfile“) angelegt. Diese
enthélt in einem eigenen Bindrformat eine Liste aller gemessenen Ereignisse, wobei die
zugehorigen Zeit- und Koinzidenzinformationen mit abgespeichert werden. Diese Listfi-
les wurden nach der Messung mithilfe der Lua-Bibliothek lualst2 [129] in ein einfacher
einzulesendes Format umgewandelt.

Das Datenaufnahmesystem des P0O1-Strahlrohres ist in das Programm zur Steuerung
des Monochromators integriert. Es legt fiir jeden Energiescan eine Textdatei an, in der fiir
jeden Schritt die Photonenenergie sowie weitere Strahleigenschaften eingetragen werden.
Zusatzlich lassen sich in dieses System auch Daten weiterer Instrumente hinzufiigen. Hier-
von wurde bei der Messung des Photonenflusses Gebrauch gemacht. Da die verwendeten
Photodioden zum Strahlrohr gehorten, konnten sie unkompliziert in das Datenaufnahme-
system integriert werden, was fiir die MPA-3-Systeme nicht der Fall gewesen wére.

Anhand der in allen Datenaufnahmesystemen klar identifizierbaren Schritte in der
Photonenenergie konnten in der Auswertung die Daten aus allen drei Aufnahmesystemen

zusammengefithrt werden.



3.4. DATENAUFNAHME

75

EBIT

Vertikaler
Detektor

MPA3 Fluoreszenz

Horizontaler
Detektor

IGLET

Extraktion

x Start

x Stopp

y Start

y Stopp

Steuersoftware

Photonenenergie

Dumpsignal

WF E-Feld

Signal PHA
Monitor
Signal PHA
Monitor
Signal PHA
Monitor
Signal SVA
Gate
Signal SVA
Gate
MPA3 Ionen
Start
TDC
Stopp
Start
TDC
Stopp
Signal
& SVA
Gate
Signal
e SVA
Gate
Signal
20 SVA
Gate

P01 Strahlrohr

P01 Logdatei

Photodioden

Photonenenergie

Intensitat

Strahlstrom

Abbildung 3.17: Flussdiagramm der Datenaufnahme. Auf der linken Seite befinden sich
die datenerzeugenden Elemente, rechts die drei verwendeten Datenaufnahmesysteme.
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Kapitel 4

Messung und Datenauswertung

Die in dieser Arbeit beschriebenen Messungen wurden wahrend einer 11-tdgigen Strahl-
zeit der FLASH-EBIT am PETRA III-Strahlrohr POl durchgefiihrt. Im Rahmen dieser
Strahlzeit wurden zudem umfangreiche Messungen der Fluoreszenz von K-Schalen-Uber-
gingen in He- bis F-artigem Eisen durchgefiihrt, aus denen Ubergangsenergien und natiir-
liche Breiten bestimmt wurden [39, 89]. Des Weiteren wurden die Ubergangsenergien der
Resonanz- und der Interkombinationslinie in He-artigem Krypton mit einer Genauigkeit
von 11 ppm vermessen [130], um eine viel diskutierte postulierte Z-abhéngige Abweichung
zwischen Theorie und Experiment [131-133] bei moglichst groBer Kernladung zu unter-
suchen. Insgesamt wurden ungefdhr 2,5 Tage explizit fiir Messungen der Photoionisation

verwendet.

Im Rahmen dieser Messungen wurden die in Tabelle 4.1 aufgelisteten Ubergénge unter-
sucht. Zur Bestimmung der Zerfallsraten wurden zwei Arten von Messungen vorgenommen.
Zunichst wurden Scans der Photonenenergie durchgefiihrt und dabei die Signalstiarke und
das Linienprofil der Fluoreszenz und Photoionisation vermessen. Da bei diesen Messungen
das Photoionisationssignal sehr schwach war, wurden zusétzlich Messungen bei konstan-
ter Photonenenergie auf dem Maximum der Resonanz durchgefiihrt. Hierbei wurde das

relative Verzweigungsverhéltnis zwischen Photoionisation und Fluoreszenz bestimmt.

In diesem Kapitel werden diese Messungen ausfiihrlich beschrieben sowie dargestellt,
wie aus den gewonnenen Daten die Zerfallsraten bestimmt werden kénnen. Zuerst werden
jedoch die in diesen Messungen verwendeten Parameter von EBIT und Ionenextraktion

beschrieben.
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Tabelle 4.1: Liste der in dieser Arbeit untersuchten Ubergénge in hochgeladenen Eisenio-
nen. Die angegebenen Ubergangsenergien wurden anhand der withrend dieser Strahlzeit
ebenfalls durchgefiihrten Fluoreszenzspektroskopie ermittelt [39]. Im borartigen Fe?!T lie-
gen die beiden Uberginge energetisch so dicht beieinander, dass sie mit der im Experiment
erreichten Auflésung nicht getrennt werden konnten.

angeregter Ubergangsenergie
Ton Ubergang Grundzustand Zustand in eV
Li-artig Fe?3t t 1s%2s 28/ 1s2s2p 2Py 6676.202(3) (69)
Li-artig Fe?3* q 15?25 25 )5 1s2s2p 2Py;5  6662.240 (6) (69)
Li-artig Fe?3* r 15?25 25 )9 1s2s2p 2Py 6652.826 (3) (69)
Li-artig Fe?3* u 1s%2s 25} )5 1s2s2p *Pyp  6616.629 (4) (68)
Be-artig Fe??t E1 152252 18, 152522p 1Py 6628.804 (5) (68)
Be-artig Fe??t E2 152252 18, 152522p 3Py 6597.858 (3) (67)
B-artig Fe2!t B 152252 2p 2Py 9 1525 2" “Pyy3 (6586.085 (3) (67))
15252 2p? 2D3/2

C-artig Fe?0t C1 152252 2p% 3P, 152522p3 3Dy 6544.225 (4) (66)
C-artig Fe?0t 2 152252 2p? 3P, 1s2s22p3 38 6556.879 (16) (66)

4.1 Betriebsparameter

4.1.1 EBIT

FEine Schwierigkeit der Photoionisationsmessung liegt darin, dass sich die Photoionen nur
als solche nachweisen lassen, wenn nicht auch durch Stofionisation in der EBIT Ionen des
gleichen Ladungszustands erzeugt werden. Gleichzeitig muss natiirlich in der EBIT eine
moglichst grofle Anzahl der zu untersuchenden Ion erzeugt werden. Diese Anforderungen
lassen sich nur in einem kleinen Bereich der Elektronenstrahlenergie erfiillen, welcher fiir

jeden Ladungszustand unterschiedlich ist.

Falleneinstellungen

Die in den Messungen verwendeten Einstellungen der FLASH-EBIT sind in Tabelle 4.2
aufgelistet. Die nominell an die Fallenelektrode angelegte Spannung ist zwar hoher als an
den angrenzenden Driftréhren, durch die Raumladung des Elektronenstrahls ist das Poten-
tial in der Falle jedoch geringer, und die Ionen werden gefangen. Damit die Ionen die Falle

bevorzugt in Richtung Kollektor und damit in Richtung der Extraktion verlassen, liegt
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Tabelle 4.2: Ubersicht der EBIT-Einstellungen fiir die Messungen an den verschiedenen
Ladungszustédnden. DT ist die an das gesamte Driftensemble angelegte Spannung. Die
Benennung der Driftrohren ist in Abbildung 3.4 angegeben (Tr.: Trumpet). Extr. und
Kath. bezeichnen Extraktor und Kathode.

Kanonenseite (G) Kollektorseite (C)
Ion DT Tr. 3,2 1 Falle 1 2 3 Tr. Extr. Kath. Strom
VvV V V \% VvV V V V V kv \% mA
Fe?'* 700 5 50 400 459 270 40 20 5 -1,40 -912 100
Fe?'* 705 5 50 400 459 270 40 20 5 -1,41 -1040 100
Fe??>t 720 5 50 400 470 270 40 20 5 -1,57 -1200 108
Fe?3t 720 5 50 400 470 270 40 20 5 -1,55 -1300 106

die Elektrode C1 auf einem niedrigeren Potential als G1. Die weiteren Fallenelektroden
sind so eingestellt, dass sie von der Falle weg einen monotonen Potentialverlauf erzeu-
gen. Hierdurch wird verhindert, dass in einem weiteren Potentialminimum Ionen gefangen
werden.

Um die Strahleigenschaften der extrahierten Ionen nicht zu beeinflussen, wurde beim
Ubergang zum néchsthéheren Ladungszustand die Elektronenstrahlenergie hauptsichlich
durch eine Anderung des Kathodenpotentials erhoht. Da sich hierbei jedoch auch die
Raumladung verdndert, wurden zur Optimierung der Extraktionseigenschaften auch kleine
Anderungen am Fallenpotential vorgenommen. Zudem wurde der Extraktor an die hoheren
Kathodenspannungen angepasst, um weiterhin zu garantieren, dass keine Elektronen den

Kollektor passieren kénnen.

Dump

Die Kathode der Elektronenkanone sondert im Betrieb geringe Mengen von Wolfram und
Barium ab. Kommen diese Atome in die Fallenregion, so werden sie dort ionisiert und
ebenfalls gefangen. Wegen ihrer im Vergleich zu den Eisenionen héheren Ladung sind sie
starker in der Falle gebunden. Mit der Zeit verdréngen sie somit mehr und mehr Eisenionen
aus der Falle. Um dies zu unterbinden, wird die Falle in regelméfigen Abstdnden durch
Anheben des Potentials an der zentralen Driftrohre ausgeleert. Dieser Vorgang wird als
,Dump® bezeichnet (von englisch to dump, leeren, abladen). Da standig Eisenatome in
die Falle injiziert werden, sammeln sich diese wesentlich schneller wieder in der Falle an.
Es kann jedoch je nach Falleneinstellungen mehrere Sekunden dauern, bis sich wieder die
gewlinschte Ladungsverteilung einstellt.

Um das Ausleeren der Falle in der Datenauswertung beriicksichtigen zu kénnen, wurde

von dem Computer, welcher das Ausleeren der Falle steuerte, eine Spannung ausgegeben,
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Abbildung 4.1: Beispielhaftes Spektrum der gemessenen Photonenenergien, wie es mit
den Germaniumdetektoren aufgenommen wurde. Die rot eingefidrbten Fluoreszenzphoto-
nen sind deutlich von dem durch die EBIT erzeugten Untergrund getrennt.

welche die Zeit seit dem letzten Dump angibt. Diese wurde dann im Datenaufnahmesystem

wieder digitalisiert.

Identifikation der Fluoreszenzphotonen

In der EBIT werden durch Elektronenstofanregung und radiative Rekombination stén-
dig Photonen erzeugt. Die energiereichsten Photonen entstehen dabei durch die radiative
Rekombination, da hierbei zusatzlich die Bindungsenergie des Elektrons freigesetzt wird.
Diese kann maximal der Elektronenstrahlenergie entsprechen, da die rekombinierenden
Tonen zuvor vom Elektronenstrahl erzeugt werden. Somit ist die Energie der Photonen auf
die zweifache Elektronenstrahlenergie begrenzt. Wéhlt man die Elektronenstrahlenergie
niedriger als die halbe Anregungsenergie der untersuchten Resonanzen, so kann man die
Fluoreszenzphotonen auch bei geringerer Energieauflésung des Detektors von den durch

die EBIT erzeugten Photonen unterscheiden.

Abbildung 4.1 zeigt ein mit dem vertikalen Detektor aufgenommenes Photonenspek-
trum, wobei der Photonenstrahl auf die Resonanzenergie der Linie ¢ eingestellt war. Da
die Elektronenstrahlenergie wiahrend der Messung bei circa 2keV lag, ist die Fluoreszenz
um 6,7keV deutlich vom Untergrund getrennt. In der weiteren Datenauswertung wur-
den daher alle registrierten Photonen im Bereich 5,7-7,7 keV der Fluoreszenz zugerordnet,

wéahrend die restlichen Photonen als von der EBIT erzeugt betrachtet wurden.
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Abbildung 4.2: Vergleich der mit dem positionsempfindlichen Detektor aufgenommenen
Bilder fiir unterschiedliche Spannungen der MCP. Die Detektion von O%*, N5+ und C4*
wird fast vollstdndig unterdriickt, wihrend sich die Zéhlrate der Eisenionen lediglich um
einen Faktor drei verringert.

4.1.2 Extraktion

Die Eigenschaften der Ionenextraktion hingen von der Energie ab, mit der die Ionen die
Falle verlassen. Da diese fiir jeden Ladungszustand unterschiedlich ist, mussten auch die
Einstellungen der Extraktion fiir jeden Ladungszustand neu optimiert werden. Kriterium
sind dabei neben einer moglichst hohen Ionenzéhlrate vor allem die eindeutige Trennung
der Ladungszustinde auf dem PSD-Bild. Dabei wurde so vorgegangen, dass zuerst die
Einstellung fiir die Photoionisation von kohlenstoffartigem Eisen optimiert wurde. Hier-
bei lief3 sich die ansonsten hinderliche Koinzidenz des Ladungs-zu-Masse-Verhélnisses von
Fe?'* und O ausnutzen, indem zunichst O% als Marker fiir erwartete Position der
Photoionen verwendet wurde. AnschlieBend wurde die MCP-Spannung stark reduziert,
so dass die Empfindlichkeit fiir O%" abnahm und somit die geringe Zahlrate von Fe?!™
messbar war (sieche Abbildung 4.2). Fir die Messung des nichsthoheren Ladungszustands
wurde nun die Elektronenstrahlenergie in kleinen Schritten erhéht, wobei die Parameter
der Extraktion stets so angepasst wurden, dass sich das Bild auf dem PSD moglichst we-
nig verdnderte. Beim Erreichen der Ionisationsenergie erschien das neue Mutterion somit
am Platz des alten Photoions (da beide identisch sind). Anschliefend wurde das elektri-
sche Feld des Wienfilters so erhoht, dass das neue Mutterion wieder ungefahr die Position
wie bei der vorherigen Messung hatte. Dadurch sollte nun auch der Bereich, in dem das
neue Photoion zu erwarten war, in einer dhnlichen Region wie bei der vorherigen Messung
liegen.

Mit dieser Methode wurden die in Tabelle 4.3 aufgefiihrten Extraktionseinstellungen
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Tabelle 4.3: Ubersicht der Einstellungen der Ionenextraktion fiir die Messungen der
verschiedenen Ladungszustéinde. L1 und L2 bezeichnen die an die Einzellinsen angelegten
Spannungen. WF E ist das an die Ablenkplatten des Wienfilters angelegte Potential, WF
B der Strom durch die Spulen des Wienfilters. MCP gibt die an die Mikrokanalplatten des
positionsempfindlichen Detektors angelegte Spannung an.

Sikler-Linse
Ion L1 Ablenker L2 Fokus t/b 1/r ast. WFE WFB MCP

Vv \Y% \Y% \Y% V V V \Y% A Vv
Fe?0t 21 +296 144 140 20 25 91  +103 4 1790
Fe2lt 0 +296 144 140 20 21 91  +103 4 1790
Fe??t 0 +296 144 140 20 21 91  +107 4 1790
Fe?3t 0 4296 144 140 20 21 91 4110 4 1790

fiir die Tonen Fe?0t_Fe23t

ermittelt, Abbildung 4.3 zeigt die zugehérigen Bilder des positi-
onsempfindlichen Detektors. Auf diesen ist auch das Eisenisotop **Fe zu erkennen, welches
entsprechend seinem natiirlichen Anteil von 5,8 % im injizierten Eisen vorhanden ist. Auf-
grund der unterschiedlichen Masse hat es ein anderes ¢/m-Verhéltnis und trifft daher an
einer vom Hauptisotop ?9Fe verschiedenen Position auf den Detektor.

Zur Bestimmung der Zéhlraten wurden fiir Mutterion und Photoion Bereiche auf dem
Detektor definiert, innerhalb derer alle gemessenen Ereignisse als zu dem jeweiligen Ion
gehorig betrachtet wurden. Diese werden im Folgenden fiir jeden Ladungszustand kurz

charakterisiert.

Kohlenstoffartiges Fe?* Sowohl das Mutterion 6Fe?°* als auch das Photoion *0Fe?!+
sind von den benachbarten Isotopen getrennt. Hierdurch lassen sich die jeweiligen Be-
reiche sehr genau definieren. Jedoch hat das Photoion die gleiche spezifische Ladung
wie 0%, welches einen konstanten Untergrund verursacht, wie in Abbildung 4.3a

rechts zu erkennen ist.

Borartiges Fe?!™ Die Auflésung der einzelnen Ionen hat sich im Vergleich zum kohlen-
stoffartigem etwas verschlechtert, so sind die Flecken des Isotops °*Fe nicht mehr
eindeutig von denen des *°Fe getrennt. Aufgrund der hohen Zahlrate des Mutteri-
ons kann man hier den Bereich an der Grenze zum Isotop sehr eng wéhlen, so dass

sichergestellt ist, das kein >*Fe?0*

gezahlt wird. Selbiges gilt fiir das Photoion, hier
lasst sich der Bereich zum Isotop anhand der Messung abseits der Resonanz gut

abgrenzen, da hier im Bereich des Photoions keine Ereignisse auftreten.

Berylliumartiges Fe?>™ Hier gilt Ahnliches wie fiir das borartige Eisen. Jedoch gibt es

hier beim Photoion auch abseits der Resonanz einen geringen Untergrund, der vom
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(a) kohlenstoffartig

(b) borartig

(c) berylliumartig

Abbildung 4.3: Aufnahmen des positionsempfindlichen Detektors jeweils fiir die Ein-
stellungen der unterschiedlichen Ladungszustéinde. Die Bilder auf der linken Seite wurden
auf der Resonanz aufgenommen, wiahrend bei den auf der rechten Seite dargestellten Mes-
sungen die Photonenstrahlenergie ausserhalb der Resonanz war. Der Bereich, der in der
Auswertung den Photoionen zugeordnet wurde, ist rot umrandet, jener der Mutterionen
blau.



84 KAPITEL 4. MESSUNG UND DATENAUSWERTUNG

170

101

(d) lithiumartig

Abbildung 4.3: (Fortsetzung)

in der Nihe liegenden C°* stammen konnte. Die Form des Bereichs wurde daher
anhand des Unterschieds zwischen den Messungen auf und abseits der Resonanz

festgelegt.

Lithiumartiges Fe?* Mit zunehmender Ladung werden die ¢ /m-Unterschiede zwischen
den Tonen %Fe?t und 54Fe(?~ D+ Kleiner, eine Trennung dieser Zustéinde ist mit der
erreichten Auflésung nicht mehr moglich. Der gewéhlte Bereich fiir die Photoionen
enthélt daher vermutlich nur einen Bruchteil aller Photoionen. Erschwerend kommt
zudem ein leichter Untergrund von N%T sowie die ohnehin geringe Augerzerfallsrate

dieser Ubergénge hinzu.

4.2 Bestimmung der Zerfallsraten

FEine relativ grofle Unsicherheit bei bisherigen Absolutbestimmungen von Photoionisati-
ons-Wirkungsquerschnitten von Ionen liegt in der ungenauen Kenntnis der Anzahl mit-
einander wechselwirkender Tonen und Photonen. In ,Merged-Beam“-Experimenten lassen
sich zwar Ionen- und Photonenfluss gut bestimmen, jedoch befinden sich oftmals Teile
des Ionenstrahls in einem metastabilen Zustand und stehen daher nicht als Ziel fiir die
resonante Anregung zur Verfiigung. Zudem muss das Volumen, in dem sich die beiden
nur Mikrometer breiten Strahlen {iberlappen, genau bekannt sein. In der bisher einzigen
EBIT-Messung an Fe'*t waren ebenfalls die nicht genau bekannte Anzahl der Zielionen
sowie ein unzureichend kalibrierter Photonenfluss die Hauptfehlerquellen. Deshalb wurde
in der hier dargestellten Messung ein Verfahren angewandt, welches unabhingig von der
absoluten Anzahl der Tonen und Photonen ist. Ermoglicht wurde dies durch die hohe Auf-
16sung des PETRA-III-Monochromators, die es erlaubt, die Linienprofile der Ubergiinge

S0 genau zu vermessen, dass sich daraus deren natiirliche Linienbreiten ableiten lassen [39].
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Kombiniert man diese Linienbreiten mit relativen Messungen von Linienstirken und Ver-
zweigungsverhaltnissen, so lassen sich wie im Folgenden dargestellt absolute Zerfallsraten

bestimmen.

4.2.1 Herleitung der absoluten Zerfallsraten

Fiir die in diesem Experiment verwendete Methode benétigt man Messungen an zwei Uber-
gangen des gleichen Ladungszustands. Die Zahlraten der gemessenen Photoionen Y, und
Fluoreszenzphotonen sind abhéngig von den Verzweigungsverhéltnissen B, B, (2.49) des
angeregten Zustands, sowie von der Anzahl der sich in der Falle befindenden Ionen Nigy,
dem Wirkungsquerschnitt o der resonanten Photoanregung, dem Fluss des anregenden
Photonenstrahls und den Nachweiswahrscheinlichkeiten der Ionenextraktion Py und der

Germaniumdetektoren P,

YA = BA0Nion Ny Pa

(4.1)
Y, = B,oNion N, P, .

Hierbei ist 0 N1on [V, die Rate, mit der die Ionen angeregt werden. Misst man Fluoreszenz
und Photoionen gleichzeitig, so ist diese Rate fir beide Zahlraten identisch. Ihr Verhéltnis

wird unabhéngig von der Anregungsrate

Y- B, P
Iy _ B iy (4.2)
Yo  Ba Pa

Da sich Messungen an zwei verschiedenen Ubergéngen des gleichen Ladungszustands nur
durch die anregende Photonenenergie unterscheiden, sind die Nachweiswahrscheinlichkei-
ten bei beiden Messungen gleich. Der nachfolgend definierte Parameter ¢ ist daher nicht

mehr abhingig von den spezifischen Eigenschaften des experimentellen Aufbaus

- Yy1/Yan _ Byi/Bag _ Ayg Aap
Y,2/Ya2 Bya/Bap  Aajg Ay

(4.3)

Hierbei werden durch die Indizes 1 und 2 die beiden gemessenen Uberginge gekennzeich-
net. Durch Messung der vier Zéahlraten Yy 1, Y,1, Ya 2, Y5 2 ldsst sich somit eine Grofie

bestimmen, die nur noch von den Zerfallsraten A der vermessenen Ubergéinge abhingt.

Ein weiterer Parameter mit diesen Eigenschaften ldsst sich aus den gemessenen Lini-

enstérken Sexp ableiten. Hierzu stellt man die Gleichungen 4.1 um und fithrt anschlieSend
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eine Integration iiber die Photonenenergie E durch

Y(E)
NV(E) NIon(E)

V(B
) E = B-P[o(E)E
Sexp : /NE)NIOH( 4 /" d
(23

-34) g.p. %2 he?
g1 872

= B-P-o(E)

B.P. S(242)

(4.4)

Die Linienstérken lassen sich sowohl fiir die Fluoreszenz als auch fiir die Photoionisation
bestimmen, weshalb in obiger Formel die jeweiligen Indizes (-, A) bei den GréBen Y, B, P
und A nicht angegeben wurden. In den hier beschriebenen Messungen war jedoch die Nach-
weiswahrscheinlichkeit der Fluoreszenz wesentlich hoher als die der Photoionen. Deshalb
wurde nur die Linienstédrke der Fluoreszenz betrachtet, welche mit einem viel geringeren
statistischen Fehler bestimmt werden konnte. Beim Berechnen der gemessenen Linienstéar-
ke muss auf den Photonenfluss N,(FE) und die Ionenanzahl Ny,, normiert werden. Der
Photonenfluss dndert sich wihrend der Dauer eines Scans aufgrund der Schwankungen
des Synchrotronstroms, zudem ist die Transmission des Strahlrohres geringfiigig energie-
abhéngig. Auch die Anzahl der Ionen in der Falle ist zeit- und damit energieabhéingig. Der
zur Intensitdtsmessung verwendete Aufbau erlaubt nur relative Intensitdtsvergleiche, so
dass man wiederum das Verhiltnis der Linienstirken zweier Uberginge betrachten muss.

Dieses wird als Parameter d definiert

2,1
92'

d = Sexpyl _ A’QY (Ay2 + Axp) v (4.5)
7,2

Sequ,? B A2 (Av 1+ AA 1)

2
vy
2
41
Hierbei wurde das Verzweigungsverhéltnis gemafi Gleichung 2.49 durch die Zerfallsraten
dargestellt. Da die untersuchten Uberginge beide aus dem Grundzustand angeregt werden,
ist g1,1 = g1,2 und diese Faktoren heben sich ebenfalls auf. Die statistischen Gewichte g 1
und g2.9 ergeben sich aus den Drehimpulsen sowie aus Uberlegungen zu der Polarisation
der angeregten Zustinde. Die Ubergangsenergien hv sind experimentell wesentlich genauer

bestimmt als die in diesem Experiment angestrebte Auflosung der Zerfallsraten [39, 37, 36].

Zur Bestimmung der absoluten Zerfallsraten miissen neben diesen relativen Messungen
auch absolute Groflen bestimmt werden. Hierzu werden die natiirlichen Linienbreiten I'
verwendet. Diese lassen sich bei hinreichend hoher Auflésung der Photonenstrahlenergie
aus den Linienprofilen der Resonanzen bestimmen, indem man diese an eine Voigtfunktion
anpasst. Dies wurde anhand von Fluoreszenzscans fiir alle hier betrachteten Ubergéinge
durchgefiihrt [89]. Diese gemessenen natiirlichen Linienbreiten I" geben einen absoluten

Wert fiir die Summe der radiativen (A4,) und autoionisierenden (Ap) Zerfallsraten eines
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angeregten Zustands an

r

El = Ages,l = A'y,l + AA,I

4 (4.6)
% = Ages,Q = A7,2 + AA,Z .

Die Gesamtzerfallsraten Ages 1, Ages;2 bilden zusammen mit den Parametern ¢ und d ein

System von vier unabhéngigen Gréflen, aus denen sich die Zerfallsraten berechnen lassen:

A’y,l = <C : Ages,l - \/Ages,lAges,Zmdyl> /(C - 1) (4.7&)
g2,1 V2
19 Ages 1922
Ayo=Ay1— /[ —=d 4.7b
"2 (S / Ages 2 92,1 (4.70)
AA,l = Ages,l - A%1 (4.70)
AA,2 = Ages,Q - AA/,Q (4.7d)

4.2.2 Einfluss von Messunsicherheiten

Die in diesem Experiment gemessenen Grofien sind Zahlraten von Ionen und Photonen.
Aufgrund der stochastischen Natur der An- und Abregungsprozesse haben diese Zahlraten
eine Messungenauigkeit geméafl der Poisson-Statistik. Die daraus folgenden Wahrscheinlich-
keitsverteilungen miissen bei der Berechnung aus ihnen abgeleiteter Gréfen beriicksichtigt

werden.

Notwendigkeit nicht-gauf3’scher Verteilungen

Bei einer hinreichend hohen Anzahl N gezéhlter Ereignisse geht die Poisson-Verteilung
in eine GauBVerteilung mit Standardabweichung ¢ = /N iiber. Diese Niherung ist ab
etwa 20 Ereignissen brauchbar und somit fiir alle gemessenen Zéhlraten anwendbar. Pro-
blematisch ist jedoch die Fehlerfortpflanzung bei der Berechnung von Quotienten. Da die
relativen Fehler der Zéhlraten teilweise sehr grofl sind, haben diese eine stark asymme-
trische Verteilung, welche nicht mehr durch eine GauBverteilung gendhert werden kann.
Da wie im vorherigen Abschnitt gezeigt zur Berechnung der absoluten Raten mehrmals
Verhiltnisse verschiedener Gréflen gebildet werden, miissen deren Verteilungen ermittelt
und in der weiteren Rechnung beriicksichtigt werden.

Zur Berechnung dieser Wahrscheinlichkeitsverteilungen wurde ein Monte-Carlo-Verfah-
ren angewendet. Hingt ein Parameter X = f(Y7,...,Yy) von N Werten Y; mit bekannter

Verteilung ab, so werden fiir jeden dieser Werte n zufillige Realisierungen y;1,...,%in
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ermittelt. Aus diesen Werten werden n Realisierungen des Parameters X berechnet

Wiéhlt man N ausreichend grof}, so ldsst sich aus diesen Werten ein Histogramm mit
einer hinreichend groflien Anzahl an Klassen erstellen. Dieses wird zum Abschétzen der
Wahrscheinlichkeitsverteilung Px von X verwendet, wobei die Klassenhdufigkeiten als

Stiitzstellen fiir eine lineare Interpolation dienen.

Einschriankung des Parameterraums

Die zur Berechnung der Zerfallsraten verwendeten Parameter Ages 1, Ages,2, ¢ und d sind
zwar mathematisch unabhéngig voneinander, jedoch wird durch die physikalische Bedin-
gung, dass die Zerfallsraten nicht negativ sind, der Parameterraum eingeschrankt. So ergibt

sich beispielsweise aus (4.7a) und A, ; > 0 folgende Bedingung fiir den Parameter c:

> [Arem2 (4.9)
Ages1 V2

Da in dieser Bedingung wiederum die anderen Parameter auftreten, ist es nicht moéglich
eine allgemeine Einschriankung fir die einzelnen Parameter festzulegen. Die gemessenen
Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Parameter sind jedoch unabhéngig von den jeweils
anderen Parametern, so dass bei der Berechnung der Zerfallsraten mit der im letzten
Unterabschnitt beschriebenen Methode (Gleichung 4.8) durchaus negative Werte auftre-
ten konnen. Aus diesem Grund wurde hier ein anderes Verfahren angewandt, welches im

nachsten Absatz beschrieben wird.

Berechnung der Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Raten

Ziel ist es die Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Raten Py 1 (A1), Py2(A52), Pa1(Aa1),
Pa2(AAa2) aus den gemessenen Verteilungen Pyes 1(Ages 1), Pees,1(Ages1); Pe(c), Pa(d) der
Gesamtzerfallsraten und der Parameter ¢ und d zu bestimmen. Die Raten und die Mess-

parameter werden jeweils in einem Vektor zusammengefasst.

A= (Ay1, Aya, Aad, Ana)” (4.10)
M = (Ages,l) Ages,Qv c, d)T (411)
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Die Verteilungsfunktionen der gemessenen Parameter sind unabhéngig voneinander, somit

lasst sich die Verteilungsfunktion von M darstellen als

o1
PM(M) - Npges,l(Ages,l) . Pges,l(Ages,l) . Pc(c) : Pd(d) ) (4'12)

wobei N die entsprechende Konstante zur Normierung ist. Da die Zerfallsraten nicht-
. 4

negativ sind, ist der von allen Vektoren A aufgespannte Vektorraum gerade ([Rar ) . Mithilfe

der Gleichungen (4.3, 4.5, 4.6) lésst sich eine Funktion ¢ definieren, welche aus gegebenen

Zerfallsraten die Messparameter bestimmt

g: (ueg)4—>9, A M. (4.13)

4
Die Menge Q2 = g <<[R6r ) ) ist dabei gerade die der physikalisch moglichen Kombinationen
der Messparameter. Die zugehorige Umkehrfunktion ¢~ wird durch die Gleichungen 4.7

angegeben. Die Wahrscheinlichkeit fiir eine Kombination A von Zerfallsraten entspricht

der der entsprechenden Messparameter
PA(A) = Py (g (4)) - (4.14)

Um die Verteilungen der einzelnen Zerfallsraten zu erhalten, muss iiber die jeweils anderen

Raten integriert werden.

Pyi(Ay,) = / / Py (A) dA, 2dAx dAs s, (4.15)

P%Q(A%Q), PA,l(AA,1)7 PA,Q (AA,Q) entsprechend .

Praktisch wurden diese Integrale numerisch gelost, indem fiir die Zerfallsraten jeweils
Intervalle [Apin, Amax] abgeschétzt wurden, in denen die jeweilige Rate erwartet wurde.
Anschlielend wurden diese Intervalle durch n dquidistante Stiitzstellen a; eingeteilt.

Amax — Ami
a; = Amin +1 - ——— 2 (4.16)
n—1
Fiir jede dieser Stiitzstellen wurden nun die Integrale (4.15) berechnet, wobei die Stiitz-

stellen der jeweils anderen Raten zur Naherung des Integrals verwendet wurden.
Pyi(at) = iX:P (a%l al?, a aA’2>T (4.17)
’771 7 - N A 3 ) ] 9 k 1 .
Jikil

Anhand der so gewonnenen diskreten Wahrscheinlichkeitsverteilungen wurde iiberpriift,
ob die Intervallgrenzen richtig gewahlt wurden (P(Amin) = P(Amax) = 0). War dies nicht
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der Fall oder war das Intervall zu grofl geschétzt, so wurden die Rechnungen mit neuen
Intervallgrenzen wiederholt. AnschlieBend wurden die Rechnungen mit einer mdoglichst
hohen Anzahl von Stiitzstellen durchgefiihrt, da der Rechenaufwand jedoch mit O(n?)
steigt, wurde hier maximal n = 151 gewéhlt. Die hieraus resultierenden Abstdnde zwischen
den Stiitzstellen sind jedoch bereits wesentlich kleiner als die Standardabweichung der
Verteilung, so dass dies als ausreichend betrachtet werden kann.

Erwartungswert und Standardabweichung lassen sich anschliefend aus der diskreten

Wahrscheinlichkeitsverteilung einfach bestimmen.

(4) = Zp(ai)ai (4.18)

o4 = ¢Z Plas) (i — (A))? (4.19)

4.3 Photonenenergiescans

Bei den Photonenenergiescans wird die hohe Auflésung des PO1-Monochromators genutzt,
um Spektren der Photoionisation und Fluoreszenz aufzunehmen. Dazu wird die Photo-
nenstrahlenergie schrittweise gedndert und die Photoionen sowie die Fluoreszenzphotonen
detektiert. In der anschlieBenden Datenauswertung wurden die Monochromatorschritte
anhand der in den Listfiles mitgeschriebenen Photonenenergie rekonstruiert, so dass jedes
gemessene Photoion beziehungsweise Fluoreszenzphoton einer Monochromatoreinstellung
und damit einer Energie zugeordnet werden konnte. Eine Ubersicht der so gewonnenen
Spektren ist in Abbildung 4.4 dargestellt.

4.3.1 Normierung der Daten

Wie in Abschnitt 4.2.1 gezeigt, muss zur Berechnung der experimentellen Lininenstirken
die Photoionen- und Fluoreszenz-Zéahlrate auf den Photonenfluss und die Anzahl der Ionen
normiert werden. Die Normierung auf die Intensitét ist fiir beide Zahlraten gleich, die

Tonenanzahl wurde jedoch fiir beide Zahlraten unterschiedlich bestimmt.

Intensitidtsnormierung

Die Intensitdat des Photonenstrahls wurde wahrend der Messung mit der vor dem Berylli-
um-Eintrittsfenster der FLASH-EBIT montierten Photodiode gemessen. Sie liefert ein zur

Intensitét proportionales Signal

1(E) x N, (E), (4.20)
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Abbildung 4.4: Ubersicht der in diesem Experiment gemessenen Spektren der Pho-
toionisation (oben) und Fluoreszenz (unten). Die Farben geben den Ladungszustand des
untersuchten Ions an, rot: kohlenstoffartig Fe?**, gelb: borartig Fe?!*, griin: berylliumar-
tig Fe??* | blau: lithiumartig Fe?>*. Soweit angegeben wurden die Daten um den Faktor
unter der Linienbezeichnung vergréfiert abgebildet. Die Intensitéten der Fluoreszenzspek-
tren sind nur innerhalb eines Ladungszustands miteinander vergleichbar, da hier keine
einheitliche Normierung erfolgte.

welches fiir jeden Energieschritt des Monochromators in die Logdatei der Monochroma-
torsteuerung eingetragen wurde. Die Normierung erfolgte nun, indem fiir jeden Energie-
schritt die gemessene Zédhlrate durch dieses Signal geteilt wurde. Die Messunsicherheit
dieses Signals wurde dabei auf 14 % geschétzt [134], wobei hier neben dem Messfehler der
Photodiode auch weitere systematische Fehler, wie etwa ein sich &ndernder Uberlapp von

Photonenstrahl und Ionenwolke berticksichtigt wurden.

Bestimmung der Ionenzahl anhand der extrahierten Ionen

Wiéhrend der Photoionisationsmessungen wurden nicht nur Photoionen auf dem PSD de-
tektiert, sondern auch die niedriger geladenen Mutterionen. Somit muss in der Verarbei-

tung der PSD-Daten lediglich ein weiterer Bereich definiert werden, in dem die Ereignisse
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Abbildung 4.5: Zeitlicher Verlauf der Anzahl detektierter Untergrundphotonen wahrend
eines Dumpzyklus. In dem mit den roten Pfeilen markierten Bereich wird die Ladungs-
zustandsverteilung als konstant betrachtet und dieses Signal zur Normierung auf die lo-
nenzahl verwendet. Zur Bestimmung der Position der unteren Grenze wird das erstmalige
Erreichen des iiber den gesamten Zyklus berechneten Mittelwerts (griin eingezeichnet)
verwendet. Die obere Grenze ist der Zeitpunkt des Dumps. (Bild aus [89])

gezahlt werden. Das Verhéltnis von gemessen Ionen und der Anzahl der Tonen in der Falle

wird durch die Nachweiswahrscheinlichkeit Pion v der Extraktion bestimmt
Yion,M = PIon,M * Nion - (421)

Diese Nachweiswahrscheinlichkeit ist wihrend der gesamten Messung konstant. Zudem ist
die Zéahlrate der Mutterionen wesentlich hoher als die der Photoionen, so dass hier nur ein

geringer statistischer Fehler auftritt.

Bestimmung der Ionenzahl anhand der Fluoreszenz

Die in den hier vorgestellten Messungen aufgenommenen Fluoreszenzspektren eignen sich
prinzipiell auch zur Bestimmung der Resonanzenergie. Deshalb wurden sie in dieser Hin-
sicht bereits von Jan Rudolph im Rahmen seiner Dissertation [89] analysiert. Die dazu von
ihm vorgenommene Normierung wurde dabei fiir diese Auswertung iibernommen.

Als Maf fiir Ionenzahl in der Falle wurde dabei die Rate Y, y der detektierten Pho-
tonen aus dem von der EBIT erzeugten Untergund verwendet. Dieser Untergrund wird

jedoch von allen Nigpges in der Falle gespeicherten Ionen erzeugt, eine Unterscheidung
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nach Ladungszustdnden ist somit nicht moglich.

Y,u = P,Av - Nionges = PyAu - (4.22)
Ay gibt dabei die Rate der pro Ion erzeugten Untergrundphotonen an, fio, den Anteil der
untersuchten Ionen an der Gesamtionenzahl. Um Y, iy zur Normierung verwenden zu kon-
nen, muss also der Faktor fio,n konstant sein. Dies ist im statischen Betrieb der Fall, jedoch
muss die EBIT, wie in Abschnitt 4.1.1 beschrieben, regelmafig ausgeleert werden. Wah-
rend des Wiederauffiillens der Falle verdndert sich dabei die Ladungszustandsverteilung,
da die héher geladenen Ionen aufgrund der sequentiellen Ionisation erst spater erzeugt wer-
den koénnen. Der zeitliche Verlauf der Untergrundzéhlrate iiber einen Dumpzyklus ist in
Abbildung 4.5 aufgetragen. Nach einem steilen Anstieg nach dem Dump erhoht sie sich nur
noch langsam. In diesem Bereich kann die Ladungszustandsverteilung als konstant ange-
nommen werden, so dass Y, y zur Normierung verwendet werden kann. Fiir die auflerhalb
dieses Bereiches aufgenommenen Fluoreszenzphotonen ist es hingegen nicht méoglich ei-
ne Normierung vorzunehmen, diese Ereignisse konnen daher in der weiteren Auswertung
nicht beriicksichtigt werden. Durch mehrmaliges Durchfahren der Photonenstrahlenergie

wird sichergestellt, dass dennoch fiir alle Messpunkte Daten vorliegen.

4.3.2 Bestimmung von Linienstirke und Linienbreite

Fihrt man die oben beschriebene Normierung fiir die durchgefiithrten Energiescans aus, so
erhélt man die in Abbildung 4.4 dargestellten Spektren. Zur Ermittlung von Linienstérke
und Linienbreite miissen an die Resonanzen in diesen Spektren Voigtfunktionen angepasst
werden. Da, wie in Abschnitt 4.2.2 beschrieben, die Kenntnis der genauen Wahrscheinlich-
keitsverteilungen dieser Gréflen notwendig ist, wurde auch hierbei ein Monte-Carlo-Ansatz

verfolgt.

Fiir jeden Punkt des Spektrums wird aus den gemessenen Werten (Yion, Iy, Yion M fiir
die Photoionen beziehungsweise Yy, I, Y, y fiir die Fluoreszenz) eine Verteilung fiir diese
Groflen bestimmt. Fiir die Zéhlraten sind das die entsprechenden Poisson-Verteilungen,
fiir die Intensitét eine Gaufiverteilung. Geméfl diesen Verteilungen werden nun N zuféllige
Werte gezogen, aus denen sich N Spektren bilden lassen. An jedes dieser Spektren wird
mit der Methode der kleinsten Quadrate eine Voigtfunktion angepasst, und man erhélt
somit N Werte fiir Linienstédrke und Linienbreite. Durch das Erstellen von Histogrammen

lassen sich aus diesen Werten die gewiinschten Verteilungen konstruieren.
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Abbildung 4.6: Termschema der untersuchten berylliumartigen (a) und kohlenstoffarti-
gen (b) Ionen. Dargestellt sind nur die Zustdnde mit Bedeutung fiir die durchgefiihrten
Messungen. Die roten Ubergéinge werden mit dem Photonenstrahl angeregt, die angeregten
Zustinde konnen jedoch neben dem Zerfall zuriick in den Grundzustand auch in meta-
stabile Zustande iibergehen (grin). Der Augerkanal ist in blau dargestellt, wobei hier der
Ubersicht halber nur der wichtigste Kanal angegeben ist. Die Dicke der Pfeile deutet die
relative Stirke der Uberginge an.

4.4 FEinfluss verschiedener Zerfallskanile

In den bisherigen Betrachtungen wurde implizit angenommen, dass es jeweils nur einen
radiativen und autoionisierenden Zerfallskanal gibt. Dies stimmt jedoch nur fiir die be-
trachteten Zusténde im lithiumartigen Eisen. Wie in den Termschemata in Abbildung 4.6
dargestellt, haben die berylliumartigen und kohlenstoffartigen Ionen auch radiative Zer-
fallskanile in diverse metastabile Zustinde!'. Deren Energiedifferenz zum Grundzustand
betrigt dabei maximal 150eV, daher kdnnen die verschiedenen Zerfallskanéle nicht mit
den Germaniumdetektoren aufgelost werden.

Die daraus folgenden Auswirkungen werden in den néchsten beiden Abschnitten be-
schrieben, bevor ein Verfahren zur Bestimmung der radiativen Verzweigungsverhéltnisse

ny vorgestellt wird.

4.4.1 Anderung der Linienstirke

Sei Aiy die Zerfallsrate eines angeregten Zustands in den Zustand ¢. Die radiativen Ver-

zweigungsverhéltnisse sind wie folgt definiert

A, A

i
y

3
A'Y

Bi

=5 (4.23)

!Sie haben auch mehrere autoionisierende Zerfallskanile, das Photoion wird jedoch in allen Féllen
gleichermaflen detektiert, so dass die Vereinfachung einer Gesamtzerfallsrate gerechtfertigt ist.
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wobei die Summe iiber alle moglichen radiativen Zerfallskanéle geht und A, die Gesamt-
zerfallsrate angibt. Bezeichne A§ die Zerfallsrate in den Grundzustand, so ist dies auch die

fir die Anregung des Zustands mafgebliche Ubergangsrate. Fiir die Linienstéirke ergibt

sich somit
2
/ _ g2 he
equ—BV-Py-a&nﬂ-A% 124
_p.p. 2 e g BS .
=B, V'ESWVQ' 5. Ay = Sexpry - BE.

Das Verzweigungsverhaltnis B, bleibt unverdndert, da es das Verhaltnis von radiativen
und autoionisierenden Gesamtraten beschreibt. Um aus der gemessenen Linienstérke Séxpﬁ
die Linienstidrke geméafl der Definition in Gleichung 4.4 zu erhalten, muss also durch das
Verzweigungsverhiltnis BS geteilt werden. Fir die Berechnung des Parameters d ergibt
sich somit nach Gleichung 4.5

d:%ﬁfi. (4.25)

/ g
SeXp,%2 B%1

Auf den Parameter ¢ hat dies keine Auswirkungen, da sich lediglich die Anzahl der ange-

regten lonen &ndert, von der ¢ aber geméfl seiner Definition unabhingig ist.

4.4.2 Anderung der Abstrahlcharakteristik

Wie man den Termschemata in Abbildung 4.6 entnehmen kann, haben die Endzustéin-
de der radiativen Zerfille unterschiedliche Gesamtdrehimpulse. Da der angeregte Zustand
mit einem vollstdndig linear polarisierten Photonenstrahl erzeugt wurde, haben die Zerfélle
nach Gleichung 2.67 unterschiedliche Abstrahlcharakteristiken. Die gemessene Winkelver-
teilung setzt sich aus den mit den Verzweigungsverhéltnissen gewichteten Charakteristiken
der einzelnen Zerfélle zusammen

_ i (2.67) Wo Bf/ B 29 _
W@—;&W&@—»MO+¥2<MEHO. (4.26)
Da sich die Verzweigungsverhéltnisse der beiden angeregten Zustande innerhalb eines Ions
unterscheiden, haben die Germaniumdetektoren nun fiir diese Zusténde verschiedene Nach-

weiswahrscheinlichkeiten.

=Py Wi (6)

/ (4.27)
Ply =Py Wa (6)
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Dies muss bei der Berechnung der Parameter ¢ und d beriicksichtigt werden.

Y /Yo Wa(0)

= : (4.28)
Y’}{,Q/YYOILQ W1 (0)
0
d= Semon Bra Wa(®) (4.29)
Séxp,'y,Q Bg/,l Wi (0)

Der Korrekturfaktor hdngt dabei davon ab, unter welchem Winkel 6 der Detektor die

Tonen beobachtet.

4.4.3 Messung der Verzweigungsverhiltnisse

Die Abhéangigkeit der Abstrahlcharakteristik von den radiativen Verzweigungsverhéltnis-
sen in Gleichung 4.26 ldsst sich nutzen, um letztere zu bestimmen. Hierbei kann nur
zwischen Zerfallsklassen mit unterschiedlichem Gesamtdrehimpuls im Endzustand unter-
schieden werden, da die Winkelverteilung fiir Zerfdlle mit gleichen Drehimpulsen stets
identisch ist. Somit ergeben sich fiir die untersuchten beryllium- und kohlenstoffartigen
Ubergiinge drei Klassen, jeweils eine fiir die drei moglichen Enddrehimpulse Jg = 0, 1, 2.
Zur Bestimmung der Abstrahlcharakteristik wurde die Fluoreszenz mit drei Detektoren
unter verschiedenen Beobachtungswinkeln gemessen (horizontal: 180°, Index H; vertikal:
270°, Index V; diagonal: 45°, Index I; siehe auch Abbildung 3.5). Da die absolute Anzahl
der angeregten Ionen nicht genau bekannt ist, kénnen jedoch nur die Verhéltnisse von je

zwei Detektoren betrachtet werden, wodurch man zwei Parameter erhalt.

Yov Yov
Vi=2 Vo= 4.30
Yyn You ( )
wobei Y, die Zahlraten an den jeweiligen Detektoren sind. Da die drei Verzweigungsver-

héaltnisse iiber
0 1 2 _
B7 + B'y + B'y =1 (4.31)

miteinander verkniipft sind, gibt es auch nur zwei zu bestimmende Gréflen, so dass dieses
Problem mit den aufgenommenen Daten 16sbar ist. Dafiir miissen jedoch die fiir die ein-
zelnen Zerfallskanile erwarteten Verhéltnisse V7, Vo bekannt sein. Diese bestimmen sich

aus der Anordnung der Detektoren.

Einfluss der Detektorgeometrie

Aufgrund der endlichen Ausdehnung der Detektoren und der Ionenwolke muss zur Bestim-

mung einer effektiven Detektorflache, welche die Abstrahlcharakteristik berticksichtigt, das
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Tabelle 4.4: Ergebnisse der Simulation zu den Verhéltnissen der effektiven Detektorfla-
chen fiir die verschiedenen Zerfallskanéle.

Ubergang J=0—-1—=20 J=0—21—=1 J=0—1—2

WVieft 215 0.54 1.25
Vaeft 32.7 11.3 18.0

folgende Integral gelost werden
i 47
b= [ [ W @) dadya
07 i

:/// <1+52i(300$29(l,33,y)—1)> dxdydl,
L A

wobei iiber die Lange L der lonenwolke und die Detektorfliche A integriert wird. Fiir die

(4.32)

Evaluation der Funktion 0(, z,y) muss die Position des Detektors bekannt sein. Diese sind
jedoch nicht exakt bekannt, da die Detektoren beim Aufbau lediglich manuell ,,auf Sicht*
ausgerichtet wurden. Das Verhéltnis der Detektorflichen konnte jedoch aus Messungen an
den Ubergingen r und ¢, welche eine symmetriche Abstrahlung (8 = 0) haben, bestimmt
werden. Somit blieb als freier Parameter der absolute Abstand vom Fallenzentrum. Das
Integral (4.32) wurde daher fiir verschiedene Abstande numerisch berechnet. Hierbei stellte

sich heraus, dass fiir fast alle Ubergéinge die Verhiltnisse

Vier = (4.33)
sich auch bei Variation des Abstands um mehrere Zentimeter nur um etwa 1% verdandern.
Dies lasst sich durch die flachen Verldufe der Winkelverteilungen (siehe Abbildung 2.6)
erkliaren. Lediglich die Beobachtung des J = 0 — 1 — 0 Ubergangs unter 180° hat eine
starke Abstandsabhéngigkeit, da die Abstrahlung unter genau diesem Winkel verschwin-
det und es somit bei Anderung des Raumwinkels groe relative Unterschiede gibt. Fiir
diesen Ubergang konnte jedoch auf Daten der im Rahmen der Resonanzenergiemessungen
aufgenommenen Linie w in heliumartigen Eisen zuriickgegriffen werden. Diese Linie ist ein
reiner J = 0 — 1 — 0 Ubergang und konnte somit zur Kalibration verwendet werden. Die

so erhaltenen Verhéltnisse sind in Tabelle 4.4 aufgefiihrt.
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Berechnung der Verzweigungsverhiltnisse

Mit den Verhiltnissen der reinen Uberginge aus Tabelle 4.4 lassen sich die gemessenen

Quotienten Vi der Fluoreszenz mit den Verzweigungsverhéltnissen verkniipfen.

9 .
Vi, = kel 2 4.34
k Zvlﬂ—i—l kaeﬁ+1a {7 } ( )

Zusammen mit Gleichung 4.31 erhélt man somit drei Gleichungen fiir die drei Unbe-
kannten Bg, B% und Bg. Da in Gleichung 4.34 viele Quotienten gebildet werden, ist eine
Behandlung der Messunsicherheiten analog zu der in Abschnitt 4.2.2 fiir die Zerfallsraten
beschriebenen Methode notwendig. Dazu wurden anhand der gemessenen Zéahlraten durch
Simulation von Poissonverteilungen die Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Verhéltnisse
V1 und V5 bestimmt. Aus diesen wurden anschliefend die Verteilungen fiir die Verzwei-

gungsverhéltnisse ermittelt.



Kapitel 5
Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der durchgefithrten Messungen und die daraus be-
rechneten Zerfallsraten préasentiert. Sie werden zunéchst fiir jeden Ladungszustand einzeln
diskutiert, wobei die borartigen Resonanzen nicht weiter einbezogen werden, da die beiden
Ubergiinge hier nicht getrennt beobachtet werden konnten und es somit keine Méglichkeit
zur Bestimmung der Zerfallsraten gab. In der anschlieSenden Diskussion wird ein Vergleich
mit vorhandenen Theorien vorgenommen und das Zustandekommen der Unsicherheiten
betrachtet.

5.1 Lithiumartiges Fe*™"

Im lithiumartigen Eisen wurden insgesamt vier Uberginge vermessen, die Linien u, 7, ¢
und ¢ (siehe Tabelle 4.1). Das Signal der Linie u war dabei sehr schwach, weshalb es nicht
moglich war anhand ihres Linienprofils eine natiirliche Linienbreite zu bestimmen. Zudem
liegt ihre Ubergangsenergie 36eV von derjenigen der niichstgelegenen Linie r entfernt,
was Scans iiber alle Linien erschwert hitte. Deshalb wurde die Linie u nicht eingehender

untersucht.

Die Augerzerfallsrate der Linie ¢ ist nach theoretischen Angaben iiber drei Grofien-
ordnungen kleiner als ihre radiative Zerfallsrate [27, 39]. Dies stimmt mit der hier durch-
gefiihrten Messung iiberein, innerhalb deren Messgenauigkeit keine Photoionisation bei
g nachgewiesen werden konnte. Dieser Umstand kann ausgenutzt werden, um eine Be-
stimmung der Zerfallsraten génzlich ohne Messung der Photoionen durchzufiithren, da in
diesem Fall (Ap 2 = Aa 4 = 0) fiir den Parameter ¢ = 0 (4.3) unabhéngig von den weiteren
Zerfallsraten gilt. Somit ergeben sich zwei Methoden zur Bestimmung der Zerfallsraten,
deren Ergebnisse zunéchst dargestellt werden, bevor eine Kombination beider Verfahren

diskutiert wird, die eine héhere Genauigkeit ermoglicht.
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5.1.1 Bestimmung der Zerfallsraten aus der Fluoreszenz

4.0 —@———— 77— —————1
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Abbildung 5.1: Photonenenergiescan mit den Resonanzen r, ¢ und ¢, aufgetragen ist
die mit dem vertikalen Germaniumdetektor gemessene Fluoreszenz. Dieser Scan wurde
zur Bestimmung der natiirlichen Linienbreiten sowie der Verhéltnisse der Linienstéirken
verwendet. Rot eingezeichnet ist die an die Resonanzen angepasste Summe von drei Voigt-
Funktionen.

Misst man in einem Scan die Fluoreszenz der Ubergénge r, ¢ und ¢, so lassen sich
hieraus neben den natiirlichen Linienbreiten der drei Resonanzen auch die Verhéltnisse
der Linienstérken gewinnen.

Sy Sy

Sy
dr,q = 57’ dq,t = 4 drt

== 5.1
4 St’ 5 St ( )

Da sich ein Verhaltnis durch die jeweils anderen ausdriicken lasst, erhdlt man hieraus zwei
unabhéingige Messgroflen. Zusammen mit den drei natiirlichen Linienbreiten ist es somit
moglich die fiinf unbekannten Zerfallsraten (A, ., Ayq, Avt, Aar, Aat) zu berechnen. Zu

diesem Zweck wurde der in Abbildung 5.1 gezeigte Photonenenergiescan durchgefiihrt.

Natiirliche Linienbreiten

Die in diesem Scan gemessene Fluoreszenz wurde, wie in Abschnitt 4.3.1 beschrieben,

auf die Photonenstrahlintensitat und die Anzahl der Ionen normiert. Anschlieflend wurde
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an diese Daten eine Summe von drei Voigtfunktionen angepasst. Hierbei wurde fiir alle
Funktionen die gleiche Gaufibreite angenommen, da diese nicht von den Eigenschaften der
Resonanzen abhéngt. Durch Anwendung des in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen Monte-Car-
lo-Verfahrens konnten die in Abbildung 5.2 dargestellten Verteilungen fiir die natiirlichen

Linienbreiten bestimmt werden, aus denen sich folgende Werte ergeben
I, =213(40) meV, T'y=317(23)meV, I} =161(46)meV, (5.2)

wobei der Fehler — wie im Folgenden auch — die 1-o-Standardabweichung angibt.
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Abbildung 5.2: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der durch Anpassung der Daten aus
Abbildung 5.1 an eine Voigtfunktion erhaltenen natiirlichen Linienbreiten. Die rote gestri-
chelte Linie kennzeichnet den Erwartungswert, die griinen zeigen das 1-o-Intervall.

Verhiltnis der Linienstarken

Die zur Bestimmung der natiirlichen Linienbreiten verwendeten angepassten Voigtfunktio-
nen enthalten iiber ihre Flachen auch die Linienstdrken der Resonanzen. Bei der Berech-
nung der Verhéltnisse, die ¢ enthalten, muss die unterschiedliche Abstrahlcharakteristik
von g im Vergleich zu r und ¢ beriicksichtigt werden (siehe Abschnitt 2.2.6). Die Linie ¢
erscheint bei horizontaler Beobachtung um die Hélfte schwécher, bei vertikaler 1,25 mal
starker. Die Verteilungen der so gewonnenen Parameter d, 4, dy; und d,; sind in Abbil-
dung 5.3 gezeigt. Sie weichen nur minimal von Gaufifunktionen ab, was durch die hohen
Zahlraten bei der Fluoreszenz zu erklédren ist, bei denen sich die Poissonverteilung kaum
mehr von einer Gaufiverteilung unterscheidet. Aus diesem Grund werden im weiteren fiir
die Parameter d keine Verteilungen mehr berechnet, sondern ihre Unsicherheiten durch
die Gaufy’sche Fehlerfortpflanzung berechnet und auch als gaufiverteilt angenommen.
Neben dem in Abbildung 5.1 dargestellen Scan konnten fiir die Bestimmung der Para-

meter d zudem Scans herangezogen werden, die im Rahmen der Messungen zur Bestim-
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Abbildung 5.3: Verteilungen der Verhéltnisse der Linienstérken d, 4, dq ¢, d;¢. Durch die
cyan gestrichelten Linien werden angepasste Gaulfunktionen angedeutet.

mung der Ubergangsenergien durchgefithrt wurden. Zum Auffinden der Linien wurden
dabei Ubersichtsscans iiber groe Energiebereiche gemacht, in denen auch die Linien r, ¢
und t enthalten waren. Zudem wurden die Verhéltnisse auch fiir die mit dem horizonta-
len Dektektor aufgenommenen Spektren bestimmt. Aus diesen verschiedenen Messungen

wurde anschlielend ein gewichteter Mittelwert gebildet. Die so bestimmten Verhéltnisse
drg =0,304(7), dgr=1756(22), dr¢=2,34(8) (5.3)

weichen fiir d, ; und d,; von den in Abbildung 5.3 dargestellten Verteilungen ab. Dies deu-
tet auf eine nicht beriicksichtigte Ungenauigkeit bei der Bestimmung der Linienstéirke von
t hin, die auch die schwéchste der drei Linien ist. Jedoch wurde im weiteren Verlauf der
Analyse festgestellt, dass diese verschiedenen Werte fiir d,; und d,; innerhalb der jewei-
ligen Unsicherheiten zu gleichen Zerfallsraten fiihren, so dass eine weitere Untersuchung

dieser Abweichung nicht zwingend notwendig war.

Ermittelte Zerfallsraten

Aus den so erhaltenen Verteilungen von I'y, I'g, I'y und d, 4, dg¢, dr; lassen sich nun die
Zerfallsraten bestimmen. Dabei muss fiir das statistische Gewicht des Ubergangs ¢ g, = 2
verwendet werden, da aufgrund der linearen Polarisation des Photonenstrahls nur AM =0-
Ubergiinge erlaubt sind, wodurch nur die M=+ %—Zustz'inde von q bevolkert werden. Man
erhélt

A, =243(24) - 102571 Axr= 83(38)-10"s7!
A,y =140(20) - 10'2 s~ Apy =111(48) - 1012571 (5.4)
A g =480(33) - 1012571,



5.1. LITHIUMARTIGES FE®* 103

die zugehorigen Wahrscheinlichkeitsverteilungen sind in Abbildung 5.4 dargestellt.
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Abbildung 5.4: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der aus der Fluoreszenzmessung ermit-
telten Zerfallsraten. Da diese nur an diskreten Stiitzstellen bestimmt wurden (siehe Glei-
chungen (4.16) und (4.17) in Abschnitt 4.2.2), sind in den Graphen nur diese Werte als
Punkte eingezeichnet. Die Verteilung von A, , entspricht der Verteilung von I'; in Abbil-
dung 5.2.

5.1.2 Bestimmung der Zerfallsraten mithilfe der Photoionisation

Fiir die Ubergéinge » und ¢t wurden sowohl Photoionisation als auch Fluoreszenz gemessen.
Somit ist es moglich, wie in Abschnitt 4.2 beschrieben, die Auger- und radiativen Raten

zu bestimmen.
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Tabelle 5.1: Messreihe zur Bestimmung des Parameters c. Angegeben ist
jeweils die Anzahl der detektierten Photoionen und der Fluoreszenzpho-
tonen, welche vom vertikalem (V), horizontalen (H) Detektor sowie vom
IGLET (I) gemessen wurden. Die Messdauer auf den Resonanzen r und
t betrug 620 s, fiir den mit einer Photonenenergie abseits der Resonanzen
aufgenommenen Untergrund 100 s.

Fluoreszenzphotonen
Linie E, eV Photoionen \% H I

r 6653,0 238 14922 13060 793
Untergrund 6656,0 24 15 19 1
t 6676,4 179 1531 1301 38
Untergrund 6673,0 27 11 15 1
r 6653,0 219 19246 17490 1143
Untergrund 6656,0 22 14 13 1
t 6676,4 282 10084 9362 550

t 6676,4 297 11354 10722 690

r 6653,0 229 16078 15828 1023
Untergrund? 6656,0 61 76 104 9

T Diese Werte wurden mit einer Messdauer von 300s aufgenommen.

Parameter c

Zur Bestimmung des Parameters ¢ wurden Messungen bei konstanter Photonenenergie auf
dem Maximum der jeweiligen Linie durchgefithrt. Dadurch wurden mehr Ereignisse aufge-
nommen als bei einem Scan der Photonenenergie. Die Ergebnisse dieser Messungen sind
in Tabelle 5.1 aufgelistet. Zur Bestimmung des Untergrundes wurden auch Messungen ab-
seits der Resonanzenergie durchgefiihrt. Dieser Untergrund wurde nach einer Normierung
auf die Messdauer von den auf der Resonanz gemessenen Ereignissen abgezogen. Aus je-
weils einem Paar von r- und t-Messungen wurde jeweils eine Verteilung fiir den Parameter
¢ ermittelt, welche anschliefend zu der in Abbildung 5.5 dargestellten Gesamtverteilung

zusammengefasst wurden. Der hieraus bestimmte Wert fiir ¢, ; ist
¢t = 2,50(53) . (5.5)

Zur Ermittlung der Zahlrate der Fluoreszenz wurden hierbei nur die Ereignisse des ver-
tikalen Detektors verwendet. Zwar liele sich der Fehler durch Bertiicksichtigung der mit
vertikalem Detektor und IGLET registrierten Ereignisse vermutlich noch etwas verringern,
jedoch wird der Gesamtfehler ohnehin durch die niedrige Zahl der gemessenen Photoionen
dominiert.

Ergénzend zu den Messungen auf den Resonanzmaxima lédsst sich der Parameter ¢ auch
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Abbildung 5.5: Wahrscheinlichkeitsverteilung des Parameters c,;, berechnet mit den
Daten aus Tabelle 5.1.

aus den durch Energiescans ermittelten Linienstdrken von Fluoreszenz und Photoionsia-
tion (siehe Abbildung 5.6) bestimmen. Hierbei wurde die Unsicherheit der Photoionisati-
onsmessungen zuerst irrtiimlicherweise um einen Faktor 3 zu grofl angenommen, weshalb
diese Messungen in der weiteren Auswertung keine Berticksichtigung fanden. Eine erneute
Analysen ergab jedoch, dass aus diesen Messungen ein Wert von ¢,; = 2,56(75) folgt,
womit sich durch Kombination beider Messverfahren der Fehler noch um ungefihr 20 %

reduzieren lassen konnte, was jedoch aus Zeitgriinden bisher nicht erfolgt ist.

Ermittelte Zerfallsraten

Der Parameter d,; und die natiirlichen Linienbreiten I', und I'; sind bei diesem Verfah-
ren identisch mit den bei der Analyse der Fluoreszenz ermittelten. Die Berechnung der

Zerfallsraten von r und ¢ mit diesen Werten und dem Parameter c,; ergibt

A, =219(75) - 1012571 Ap,»=107(49) - 1012571

5.6
A, =128(35) - 10125 Apy =144(67) - 102571 (56)

ihre Verteilungen sind in Abbildung 5.7 dargestellt. Eine Bestimmung von A, , ist mit
diesem Verfahren nicht méglich, da ¢ keinen messbaren autoionisierenden Zerfallskanal
besitzt. Die Unsicherheiten dieser Methode sind grofler als bei der Bestimmung der Ra-
ten anhand der Fluoreszenz, eine ausfithrliche Analyse der Messunsicherheiten erfolgt in
Abschnitt 5.4.2.

5.1.3 Kombination beider Methoden

Die mit den beiden Methoden ermittelten Verteilungen der Zerfallsraten lassen sich nicht

einfach zu einem Gesamtergebnis zusammenfassen, da die Verteilungen von d,;, I', und
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Abbildung 5.6: Photoionenausbeute der Energiescans der Resonanzen r und ¢. Dar-
gestellt ist die absolute Anzahl gemessener Photoionen, nicht ganze Zahlen sind durch
die (die Gesamtzahl erhaltende) Normierung bedingt. Rot dargestellt ist eine angepasste
GauBlkurve, die zur Ermittlung der Linienstidrke verwendet wurde.

I'; in beide Berechnungen einfliefen und die Ergebnisse daher nicht komplett unabhéngig
voneinander sind. Jedoch ist es moglich aus den fiinf zu bestimmenden Raten die sieben
gemessenen Grofien zu berechnen. Dies kann durch eine Funktion g ausgedriickt werden,
mit der man wiederum die Wahrscheinlichkeiten von gemessenen und zu bestimmenden
Groflen verkniipfen kann (Gleichung 4.14). Die Wahrscheinlichkeitsverteilung Pys setzt

sich dabei aus den fiinf gemessenen Verteilungen zusammen

|
PM(M) = NPges,r (Ages,r) : Pg’357Q(Ag'357Q) ’ Pges,t (Ages,t)'

'Pc,(r,t) (Cr,t) . Pd,(r,q,t) (dr,qa dq,t7 dr,t) 5

(5.7)

wobei Py (41 die Wahrscheinlichkeit angibt, in einer Messung die Werte d;. 4, dgt und d;;
zu messen. Da diese drei Gréflen nicht unabhéngig voneinander sind, ist diese Verteilung
nicht in ein Produkt von Einzelverteilungen zerlegbar. Zwar kénnte eine der drei Gréflen
durch die jeweils beiden anderen ausgedriickt werden, dadurch wiirde aber derjenigen
Linienstérke, welche in diesen beiden Verhéltnissen enthalten ist, ein grofleres Gewicht

zukommen.

Mit der so bestimmten Gesamtverteilung lassen sich die Zerfallsraten unter Benutzung
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Abbildung 5.7: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der mithilfe der Photoionisation ermit-

telten Zerfallsraten.

der Ergebnisse beider Methoden bestimmen:

A, =246(18) - 102571
A, =143(15) - 102571
A, =480(32) - 102571

Ap,= 87(27) - 1012571
Ap+ =119(40) - 1012571

Abbildung 5.8 zeigt die Verteilungen dieser Raten.

(5.8)



108 KAPITEL 5. ERGEBNISSE

A, in 10251 Ap , in 1012
0.06 T T T T T T T T 0.06 T T T, T T T
- [ o | l N [
n I ® 1 e | I o T |
~ 0.05 - . 4 005} o . -
5 I | e | I I I
= ° ° °
: I | e I I, |
g 0.04 | e e 4 o004} P Lo -
= 1 I [) | I el
% 0.03 - o | I <4 0.03}| o | q B
= o | I | o o | I *
£ 002 o | | | o 4 o002} [ [ ' -
D] . : L] o
G o | [ e o | [ | e
& ° e °
S 001 o | I (Y 4 o001} o | I 1., i
[ ]
= K] [ [ [ . o« | [ [ N
° o, ° e,
0.00 | i 1 I | *%sann..) 0.00 ae®®l |0 L) ®eseey
130 140 150 160 170 180 190 200 210 0 20 40 60 80 100 120
0.06 T T | T | T | T T 0.05 T T T | T ."1I. T | T T T T T T
T o
@ Y | le |
g 005F I oo 1% | 1 ol 1* e 4
e ° (] L4 °
;‘ S I I I
[ . [ ] [ ]
g 004 le | ol | | |
0.03 | N D |
2 b I o I I 4
ﬁ 0.03 o | T. _ o | o
= ° [ Iy 0.02 o | [ I® i
= ° L
z 0.02 | | | o - o | | | o
= ® ° °
S o | I I o | I e,
z ° 0.01 . -
2 001 s I . 4 ¥ * I I .
< ° ' ° o,
g o° | | | (N K | | | .
()
0.00 — TR I O Y I Y00 oo bee? . 1 1) Loyl 1) eeese)
60 70 80 90 100 110 120 20 40 60 80 100 120 140 160
A, in 101251 Ay in 10125~

Abbildung 5.8: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Zerfallsraten bestimmt durch Kom-
bination der Fluoreszenz- und der Photoionisationsmethode.
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5.1.4 Vergleich mit bisherigen experimentellen Daten

Das lithiumartige Eisenion ist das einzige der in dieser Arbeit untersuchten Ionen, fiir
das bereits Messungen im Zusammenhang mit absoluten Zerfallsraten durchgefihrt wur-
den. Beiersdorfer et al. haben die Resonanzstirke der dielektronischen Rekombination
untersucht [38], bei der die angeregten Zusténde im lithiumartigen Eisen durch resonante
Rekombination von heliumartigen Ionen erzeugt werden. Da die dielektronische Rekombi-
nation der Zeitumkehrprozess der resonanten Photoionisation ist, l&sst sich die Resonanz-

starke S durch die radiativen und autoionisierenden Zerfallsraten ausdriicken:

s AA 'A'y 1 2 312 | Me
Sg=——"7-—=" 2 R , 5.9
9 Ax + A, By "0\ 2R, (5.9)

wobei F,, die Resonanzenergie der dielektronischen Rekombination ist, sie entspricht der

Energie des Augerelektrons beim autoionisierenden Zerfall. g5 und g; sind die statistischen
Gewichte des angeregten Zustands sowie des Grundzustands des rekombinierenden Ions.
Die dielektronische Rekombination wurde durch Beobachtung der dabei entstehenden Pho-
tonen vermessen, wozu ein Kristallspektrometer verwendet wurde. Um absolute Werte fiir
Ss zu erhalten, normierten Beiersdorfer et al. die gemessene Intensitit der dielektrischen
Rekombination auf die Intensitét der durch Elektronenstofl angeregten Linie w. Diese wie-
derum verglichen sie mit der radiativen Rekombination in die n = 2 Schale heliumartiger
Eisenionen. Zudem hat das Kristallspektrometer eine von der Polarisation der Photonen
abhingige Reflektivitat, was beim Vergleich der unterschiedlich polarisierten Linien mit w
beriicksichtigt werden muss.

Zum Vergleich dieser Werte mit den Ergebnissen dieser Arbeit wurde die Datenauswer-
tung so verdndert, dass anstatt der Zerfallsraten die Verteilung der geméfl Gleichung 5.9
berechneten Resonanzstérken ermittelt wurde. Die so erhaltenen Werte sind in Tabelle 5.2
aufgefiihrt. Die beiden Messungen sind im Rahmen ihrer Messunsicherheiten miteinander
vereinbar. Zwar ist die erreichte Genauigkeit der hier beschriebenen Messung etwas ge-
ringer, dennoch zeigt diese Ubereinstimmung die prinzipielle Giiltigkeit der angewandten
Methode.

Tabelle 5.2: Vergleich der in dieser Arbeit ermittelten Resonanzstirken der dielektroni-
schen Rekombination mit der Messung von Beiersdorfer et al. [38]. Dort wird der Fehler
auf 20 % absolut beziehungsweise 13 % relativ angegeben.

Resonanzstirke in 10720 cm? eV
Linie diese Arbeit Beiersdorfer et al.

r 6,34(1,69) 5,03(1,01)
t 6,34(1,61) 5,36(1,07)
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Tabelle 5.3: Messreihe zur Bestimmung der Abstrahlcharakteristiken der berylliumarti-
gen Ubergéinge. Angegeben ist die Anzahl der vom jeweiligen Detektor registrierten Fluo-
reszenzphotonen sowie die daraus berechneten Verhéltnisse. Die Untergrundmessungen
erfolgten mit eingeschaltetem Photonenstrahl abseits der Resonanzenergie. Die Messdau-
er betrug jeweils 600 s.

.. Detektor
Ubergang vertikal horizontal diagonal Vi Ve
E1 151237 3598 4804 41,8(0,9) 31,6(1,2)
E1 91915 2480 2826 37,1(0,9) 32,6(1,3)
E2 872 100 15 14,6 (3,4) 58,1(19,0)
E2 261 58 4 14,0 (8,7) 58,8 (37,0)
Untergrund 86 42 1
Untergrund 102 47 0

5.2 Berylliumartiges Fe?*"

In berylliumartigem Eisen wurden die Uberginge E1 und E2 vermessen, wobei sowohl
Fluoreszenz als auch Photoionisation beobachtet wurde. Wie in Abschnitt 4.4 beschrie-
ben, besitzen die angereten Zustdnde mehrere radiative Zerfallskanéle. Deshalb werden
vor den Zerfallsraten zunédchst die Ergebnisse der Bestimmung der dazugehorigen Ver-

zweigungsverhéaltnisse présentiert.

5.2.1 Bestimmung der radiativen Verzweigungsverhiltnisse

Zur Bestimmung der Winkelverteilung der Fluoreszenz wurde die in Tabelle 5.3 aufgelistete
Messreihe aufgenommen. Dazu wurde die Photonenstrahlenergie auf das Maximum der
Resonanz eingestellt, um eine moglichst grofie Zéahlrate zu erreichen.

Auffillig sind die Werte von V5 des Ubergangs E2. Sie sind héher als die durch die
Detektorgeometrie maximal moglichen Werte (siehe Tabelle 4.4). Dies wird vermutlich
durch die sehr niedrigen Zéahlraten des diagonalen Detektors verursacht, die auch zu den
groBen Fehlern dieser Werte fithren. Wiirde man nur mit diesen Werten die Verzweigungs-
verhéltnisse messen, so erhielte man negative Ergebnisse. Dies wird durch die Berechnung
der Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Werte verhindert. Die Ergebnisse dieser Methode
sind in Abbildung 5.9 und Tabelle 5.4 dargestellt.

Die Verteilungen von E1 haben nahezu die Form von Rechteckfunktionen. Die scharfen
Kanten riihren daher, dass die Verteilungen bei B, = 0 abgeschnitten werden, da physi-
kalisch keine negativen Werte moglich sind. Die Verteilungen von E2 sind aufgrund der
grofferen Messunsicherheit breiter und verlaufen daher auch glatter. Die ermittelten Werte

stimmen gut mit den theoretischen Berechnungen iiberein. Die relativen Unsicherheiten
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Abbildung 5.9: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der radiativen Verzweigungsverhéltnisse
von E1 (oben) und E2 (unten).

sind fiir die Ubergéinge J =0 — 1 — 1 und J = 0 — 1 — 2 zwar grofer als 50 %, jedoch
wird zur Korrektur des Parameters d nur Bf bendtigt (Gleichung 4.29). Fir E1 ist Bf
identisch mit Bg, da der Grundzustand der einzige Endzustand mit J = 0 ist. Beim Zerfall
von E2 gibt es jedoch neben dem Grundzustand auch einen Kanal in den metastabilen Zu-
stand 1522p? 3 Py. Diese beiden Zerfille kénnen im Rahmen dieser Messung nicht getrennt
werden, zur Bestimmung von B wurde daher auf ein theoretisch berechnetes Verhaltnis

dieser Zusténde zuriickgegriffen.

Ag
BS — v,theoM BO
! Ai,theo + A'y,theo !
_ 31,3-10%2s71 B (5.10)
31,3-102s 1 +3,69-1012s7 17
_ 0
=0,895- B,
Die Werte fiir Ai theo und fiir die Zerfallsrate Aﬂ\ftheo des metastabilen Zustands wurden

aus [27] entnommen, wobei ein zusétzlicher Fehler von 10 % angenommen wurde.
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Tabelle 5.4: Radiative Verzweigungsverhiltnisse der Ubergéinge in berylliumartigen Io-
nen. Neben den in diesem Experiment gemessenen Werten sind auf theoretischen Rech-
nungen von Palmeri et al. [27] basierende Vergleichswerte aufgefithrt. Alle Werte sind in
Prozent angegeben.

E1 E2

Messung Theorie Messung Theorie

BY 96,0(0,5) 96,5  859(2,8) 86,2

B! 1,6(1,0) 0,1 5,4(3,4) 5,1
2

B 24(14) 3,4 8,8(5,1) 8,7

5.2.2 Bestimmung der Zerfallsraten

Zur Bestimmung der Parameter ¢ und d wurden wie beim lithiumartigen Eisen Messun-
gen auf den Maxima der Resonanzen und Photonenenergiescans durchgefiihrt, in denen

gleichzeitig die Fluoreszenz sowie die Photoionen detektiert wurden.

Parameter ¢

Um den Parameter ¢ zu bestimmen, wurden auf den Resonanzen E1 und E2 je zwei Mes-
sungen mit einer Dauer von 600s aufgenommen. Allerdings wurde in der Datenanalyse
festgestellt, dass sich das Fluoreszenzphoton-Ion-Verhéltnis der Linie F2 aus bisher unge-
klérter Ursache zwischen beiden Messungen um einen Faktor drei unterscheidet. Da dies
auf einen Messfehler hindeutet, wurden diese Messungen verworfen und der Parameter ¢
aus den Verhéltnissen der Linienstérken der Photonenenergiescans bestimmt (siche Ab-
bildung 5.10). Nach der in Abschnitt 4.4.2 beschriebenen Korrektur der unterschiedlichen
Abstrahlcharakteristikten beider Ubergéinge erhilt man die in Abbildung 5.11a dargestell-
te Verteilung. Aus ihr ergibt sich ein Wert von

CE1,E2 = 13,8(4,6) . (5.11)

Parameter d

In den aufgenommenen Photonenenergiescans, die sowohl die EF1 als auch F2 enthalten,
ist die Intensitidt der Linie E2 so schwach, dass hieraus keine vertrauenswiirdige Linien-
starke bestimmt werden konnte. Deshalb wurde auch zur Bestimmung des Parameters d
auf die Linienstédrken der in Abbildung 5.10b gezeigten Scans der einzelnen Resonanzen
zuriickgegriffen. Zwischen diesen beiden Messungen wurden die Einstellungen von EBIT

und Extraktion nicht verdndert, weshalb beide Scans miteinander vergleichbar sind. Die
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Abbildung 5.10: Photonenenergiescans der berylliumartigen Resonanzen E1 und E2.
Die roten Linien sind an die Messdaten angepasste Voigtfunktionen, die zur Ermittlung
der Linienstérken verwendet wurden.
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Abbildung 5.11: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Parameter ¢ und d.

erhaltene Verteilung des Parameters d, wiederum korrigiert beziiglich der Abstrahlcharak-
teristik, ist in Abbildung 5.11b dargestellt. Aus ihr ergibt sich ein Wert von

dp1.ps = 44,7(6,1). (5.12)

Ermittelte Zerfallsraten

Anhand der Fluoreszenzspektren in Abbildung 5.10b wurden auch die natiirlichen Linien-
breiten bestimmt. Die dabei erhaltenen Werte I'p; = 403(64) meV und I'ge = 78(58) meV

weisen jedoch grofiere Unsicherheiten auf als die von Rudolph et al. [39] bestimmten Werte
Ip; =437(12) meV  T'gp = 178(34) meV (5.13)

weshalb zur Bestimmung der absoluten Zerfallsraten letztere Werte verwendet wurden.
Gemeinsam mit den Parametern ¢ und d lassen sich hieraus, wie in Abschnitt 4.2 be-
schrieben, die in Abbildung 5.12 gezeigten Verteilungen ermitteln. Aus ihnen erhilt man

die Zerfallsraten

Ay pr= 441(88)-10"2s7! App1=223(87) - 10257

5.14
Ay pe=42,5(9,1)-10"2s7! Ap p2=235(50) - 1012571 (5:14)

Eine Diskussion dieser Werte erfolgt in Abschnitt 5.4.
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Abbildung 5.12: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Zerfallsraten der Uberginge E1

und E2 in berylliumartigem Fisen.
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Tabelle 5.5: Messreihe zur Bestimmung der Abstrahlcharakteristiken und des Parameters
¢ der kohlenstoffartigen Ubergéinge. Angegeben ist jeweils die Anzahl der gemessenen
Photoionen und der vom jeweiligen Detektor registrierten Fluoreszenzphotonen, sowie die
aus letzteren berechneten Verhéltnisse Vi und V5. Die Untergrundmessung erfolgte ohne
Photonenstrahl. Die Messdauer betrug jeweils 700s.

- . Fluoreszenzphotonen
Ubergang  Photoionen vertikal horizontal diagonal Vi Ve
C1 630 23895 2547 717 9,55(0,21) 33,2(1,3)
c2 109 2689 3460 188 0,77(0,02) 14,0(1,1)
c2 114 1943 2490 136 0,77 (0,03) 13,8(1,2)
Untergrund 87 60 50 0

5.3 Kohlenstoffartiges Fe®'"

Im kohlenstoffartigem Eisen wurden die Ubergéinge C1 und C2 (siche Tabelle 4.1) ver-
messen. Sie konnten sowohl in der Fluoreszenz als auch in der Photoionisation beobachtet
werden. Die angeregten Zustédnde haben wie beim berylliumartigen Eisen mehrere radia-
tive Zerfallskanéle (siche Abbildung 4.6). Aus diesem Grund werden auch hier zuerst die
radiativen Verzweigungsverhéltnisse ermittelt, die zur Berechnung der Zerfallsraten beno-

tigt werden.

5.3.1 Bestimmung der radiativen Verzweigungsverhiltnisse

Die Bestimmung der radiativen Verzweigungsverhélnisse wurde anhand der in Tabel-
le 5.5 aufgefithrten Messergebnisse vorgenommen. Diese wurden aufgenommen, wahrend
die Photonenstrahlenergie konstant auf das Maximum der jeweiligen Resonanz eingestellt
war, wodurch fiir beide Ubergénge eine ausreichende Anzahl gemessener Fluoreszenzpho-
tonen erreicht wurde.

Die aus diesen Daten erhaltenen radiativen Verzweigungsverhéltnisse B;' sowie deren
Wahrscheinlichkeitsverteilungen sind in Tabelle 5.6 und Abbildung 5.13 angegeben. Ob-
wohl die Werte von V; und V5 im Vergleich zu denen der berylliumartigen Uberginge
genauer bestimmt sind, weisen die daraus resultierenden Verzweigungsverhéltnisse eine
groflere Unsicherheit auf. Die Ursache hierfiir ist, dass die Gesamtzerfallsrate sich gleich-
méfiger auf die einzelnen Kanéle verteilt. Besonders wirkt sich hierbei der geringere Anteil
des J = 0 — 1 — 0 Ubergangs aus, welcher aufgrund seines starken Einflusses auf das
Verhéltnis Vi (siehe Tabelle 4.4 in Verbindung mit Gleichung 4.34) eine hohere Sensitivitét
ermoglicht als die anderen Kanéle.

Die Ubergéinge J = 0 — 1 — 0 fiihren jeweils nur in den Grundzustand, so dass die

Verhaltnisse Bg,()z und Bg,cz direkt zur Korrektur des Parameters d verwendet werden
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Abbildung 5.13: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der radiativen Verzweigungsverhalt-
nisse von C7 (oben) und C2 (unten).

Tabelle 5.6: Radiative Verzweigungsverhiltnisse der Ubergénge in kohlenstoffartigen Io-
nen. Neben den in diesem Experiment gemessenen Werten sind auf theoretischen Rech-
nungen von Palmeri et al. [27] basierende Vergleichswerte aufgefiihrt. Alle Angaben sind
in Prozent.

C1 c2
Messung Theorie Messung Theorie
BY 81,4(1,8) 748 5,9(3,8) 2,6
B! 5,3(4,0) 1,7 71,3(8,5) 61,7

2
B2 133(57) 235  228(120) 87
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Abbildung 5.14: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Parameter ¢ und d der kohlenstoft-
artigen Uberginge C1 und C2.

koénnen, wobei dabei die grofle relative Unsicherheit von Bg co sehr von Nachteil ist.

5.3.2 Bestimmung der Zerfallsraten

Die zur Bestimmung der Zerfallsraten durchgefithrten Messungen erfolgten analog zu de-
nen der lithiumartigen und berylliumartigen Ubergéinge. Es wurden Photonenenergiescans

sowie Messungen auf den Maxima der Resonanzen durchgefiihrt.

Parameter ¢

Zur Bestimmung des Parameters ¢ wurde die gleiche Messreihe (Tabelle 5.5) wie zur
Ermittlung der Abstrahlcharakteristik verwendet, in der neben den Fluoreszenzphotonen

auch die Photoionen detektiert wurden. Aus diesen Daten wurde der Parameter
ceor,ce = 0,29(12) (5.15)

ermittelt, wobei nur die mit dem vertikalen Germaniumdetektor gemessenen Photonen

beriicksichtigt wurden. Die zugehérige Verteilung ist in Abbildung 5.14a dargestellt.

Parameter d

Die relativen Linienstérken zur Berechnung des Parameters d wurden aus den zwei in Ab-
bildung 5.15 dargestellten Photonenscans gewonnen, welche die beiden Uberginge C1 und
C2 enthalten. Diese wurden gemeinsam mit den Korrekturfaktoren aus der Abstrahlcha-

rakteristik verwendet, um den Parameter d zu bestimmen (Gleichung 4.29). Die ermittelte,
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Abbildung 5.15: Photonenenergiescan mit den Resonanzen C1 und C2, aufgetragen ist
die mit dem vertikalen Germaniumdetektor gemessene Fluoreszenz. Rot eingezeichnet ist
die an die Resonanzen angepasste Summe von zwei Voigtfunktionen mit gleicher Gaufibrei-
te, welche zur Bestimmung der Linienstérken und der natiirlichen Linienbreiten verwendet
wurde.

in Abbildung 5.14 dargestellte Verteilung ergibt fiir den Parameter d den Wert
dei,co = 0,57(38) . (5.16)

Wie aufgrund der groflen Unsicherheit von Bg oo Zu erwarten war, ist auch der Parameter

d nicht sehr genau bestimmt.

5.3.3 Ermittelte Zerfallsraten

Aus den Linienprofilen der in Abbildung 5.15 gezeigten Resonanzen konnten durch das
Anpassen von Voigtfunktionen die natiirlichen Linienbreiten der Uberginge auf I'c; =
575(169) meV und I'cp = 587(325) meV bestimmt werden. In Kombination mit von Jan
Rudolph aus weiteren Scans erhaltenen Werten [89] konnten die Unsicherheiten weiter

reduziert werden.

Tor =530(13)meV Ty = 540(162) meV (5.17)
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Abbildung 5.16: Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Zerfallsraten Ubergéinge CI und
C?2 in kohlenstoffartigem KEisen.

Aus diesen Werten und den Parametern ¢ und d wurden die in Abbildung 5.16 gezeigten

Verteilungen der Zerfallsraten bestimmt, aus denen die Werte

A, 01=273(172) - 1012571 Ap ¢ =532(173) - 1012571

5.18
A, co=577(255) - 1012571 Ap c2=325(220) - 1012571 | (5:18)

folgen.
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Abbildung 5.17: Graphischer Vergleich der gemessenen Zerfallsraten mit verschiedenen
theoretischen Werten. Die dargestellten Daten entsprechen denjenigen in Tabelle 5.7. Fiir
die Werte von Palmeri und Harman sind Fehlerbalken von 20 % beziehungsweise 10 %
eingezeichnet, fiir die anderen Rechnungen liegen keine Angaben zur Genauigkeit vor.

5.4 Diskussion der Ergebnisse

5.4.1 Vergleich mit theoretischen Berechnungen

Aufgrund der astrophysikalischen Relevanz hochgeladenen Eisens existiert eine Vielzahl
theoretischer Vorhersagen der Zerfallsraten. Ein Ziel dieser Arbeit war es, diese Rechnun-
gen erstmals durch Vergleich mit experimentell gewonnen Daten zu iiberpriifen. Dazu sind
in Tabelle 5.7 die Ergebnisse von vier unterschiedlichen Rechnungen aufgefiihrt, die aus-
gewihlt wurden, da sie zu allen in dieser Arbeit untersuchten Ubergingen Werte angeben.
In Abbildung 5.17 sind diese Werte zur besseren Veranschaulichung graphisch aufgetra-
gen. Die verschiedenen Rechnungen stimmen im Rahmen der Messgenauigkeit mit den
experimentell bestimmten Werten tiberein. Eine Unterscheidung zwischen ihnen ist jedoch
nicht méglich, was aber unabhéngig von der Auflosung schwierig wére, da ihre Werte oft
innerhalb der jeweiligen Fehler iibereinstimmen.

Wihrend bei den Ubergéingen in kohlenstoffartigen Ionen die experimentelle Unsicher-
heit zu grof ist, um weitere Aussagen machen zu kénnen, lassen sich im lithiumartigen
und berylliumartigen Eisen Tendenzen erkennen. So liegen die experimentellen Augerzer-
fallsraten alle tiber den theoretischen Werten. Fiir eine signifikante Abweichung miissten
die experimentellen Unsicherheiten jedoch noch um mindestens einen Faktor drei kleiner

sein.
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Tabelle 5.7: Vergleich der experimentell bestimmten Zerfallsraten mit theoretischen Be-
rechnungen von Palmeri ([27]), Harman ([39]), Safronova ([28]a) und Cornille ([28]b).

Radiative Rate in 1025~} Augerrate in 10257}
diese Theorie diese Theorie
Messung  [27] [39] [28]a [28]b  Messung [27] [39] [28]a [28]b

r 246(18) 301 316 319 289  87(27) 42 49 32 38
143 (15) 186 170 179 203 119(40) 68 79 90 74

g 480(32) 471 474 487 - - 01 01 03 -
El 441(88) 453 444 455 453 223(87) 128 144 86 133
E2  43(9) 41 47 45 42 235(50) 186 207 147 175
C1 273(172) 363 331 352 321 532(173) 395 507 519 384
C2 577(255) 688 626 685 608 325(220) 241 205 324 256

5.4.2 Zusammensetzung der Messunsicherheiten

Um die Ursachen der Messunsicherheiten zu identifizieren und somit folgende Experimente
verbessern zu konnen, wurde der Beitrag der einzelnen Messgroflen zur Gesamtunsicherheit
bestimmt. Dabei wurden die natiirlichen Linienbreiten in eine Kategorie zusammengefasst.
Aus den Parametern ¢ und d wurden die Abhéngigkeiten von den radiativen Verzweigungs-
verhaltnissen Bf/ herausgetrennt und diese zusammen als separate Messgrofle betrachtet.

Um den Einfluss einer dieser Gréflen auf die Unsicherheit der Messung zu evaluieren,
wurden die Verteilungsfunktionen der anderen Gréflen durch eine Deltafunktion an deren
jeweiligen Erwartungswert ersetzt. Die in der anschliefenden Berechnung der Raten er-
haltene Unsicherheit musste somit ihre Ursache in der nicht fixierten Grofle haben. Dies
wurde fiir alle Groflen durchgefiihrt, anschlieend folgte eine Normierung der erhaltenen
FEinzelunsicherheiten, so dass diese zusammen der vorher bestimmten Gesamtunsicherheit
entsprachen. Die Ergebnisse dieser Berechnungen sind in Tabelle 5.8 aufgefiihrt.

Fiir die Ubergéinge des lithiumartigen Eisens wurden diese Rechnungen jeweils fiir
die drei verschiedenen Methoden (Fluoreszenz (F): Abschnitt 5.1.1, Photoionisation (I):
Abschnitt 5.1.2 und deren Kombination (K): Abschnitt 5.1.3) zur Bestimmung der Zer-
fallsraten angewandt. Bei der kombinierten Methode wurden dabei die Unsicherheiten der
Parameter ¢ und d zusammengefasst. Dies war notwendig, da es bei diesem Verfahren
sechs gemessene Parameter zur Bestimmung der fiinf Zerfallsraten gibt. Das System ist
daher Giberbestimmt; wiirde man alle bis auf einen Parameter festhalten, so wiirden diese
die Losung exakt bestimmen, weshalb nur kombinierte Unsicherheiten mehrerer Grofien
bestimmt werden kénnen. Ein Vergleich ergibt, dass die Bestimmung anhand der Fluores-

zenz genauer ist als die Methode, welche die Daten der gemessenen Photoionen verwendet.
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Dies lésst sich auf die geringen Zéhlraten der extrahierten Ionen zuriickfithren, aus denen
eine grofle Unsicherheit des Parameters ¢ folgt. Durch die Kombination beider Methoden
lasst sich die Genauigkeit wie erwartet weiter erh6hen, wobei hier auffillt, dass bei den
radiativen Raten von r und ¢ das Ergebnis der kombinierten Methode nicht im Bereich
zwischen den Ergebnissen der einzelnen Methoden liegt. Dies verdeutlicht die kompli-
zierten nicht linearen Abhéingigkeiten der Zerfallsraten von den gemessenen Parametern
(Gleichung 4.7).

Die Unsicherheiten der berylliumartigen Ubergénge werden (mit Ausnahme von Ax g2)
durch den Parameter ¢ bestimmt. Verglichen mit der Methode I der Messungen am lithiu-
martigem Eisen ist die relative Genauigkeit hier hoher, allerdings gibt es im berylliumar-
tigen Eisen keinen fast ausschlieflich radiativ zerfallenden Ubergang, so dass eine Anwen-
dung der Methode F in diesem System nicht moéglich und daher die Gesamtunsicherheit
hoher ist.

In den kohlenstoffartigen Ubergéingen hat die ungenaue Kenntnis des radiativen Ver-
zweigungsverhéltnisses BP/ des Grundzustandes, welches fiir sich eine relative Unsicherheit
von 64 % hat (siehe Tabelle 5.6), einen grofien Anteil. Die relativen Unsicherheiten der
gemessenen Raten sind groftenteils geringer, was wiederum die Vorteile der Rechnung
mit Wahrscheinlichkeitsverteilungen demonstriert. Auch die durch die anderen Parame-
ter verursachten Ungenauigkeiten sind gréfler als bei den Messungen der lithiumartigen
und berylliumartigen Ionen, was auf die niedrigen Zahlraten bei Messungen der Linie C2
zuriickzufithren ist, welche auch in der Fluoreszenz nur eine geringe Intensitit aufweist
(sieche Abbildung 5.15).

Im Bezug auf zukiinftige Messungen bleibt festzustellen, das sich bis auf ¢ alle Parame-
ter aus Messungen der Fluoreszenz bestimmen lassen. Derartige Messungen sind einfacher
durchzufiihren als die zur Detektion der Photoionisation benétigte Extraktion der Ionen,
welche einen hohen Aufwand zur Optimierung der Ionenoptik benétigt. Insbesondere die
Unsicherheiten der kohlenstoffartigen Ubergéinge lieflen sich durch derartige Nachmessun-
gen in etwa halbieren. Fiir eine moglichst genaue Messung sollten hingegen lithiumartige
Systeme untersucht werden, da dies komplett ohne Extraktion der Photoionen méglich ist

und die Methode (F) die geringsten Unsicherheiten aufweist.



124 KAPITEL 5. ERGEBNISSE

Tabelle 5.8: Zusammensetzung der Unsicherheiten der gemessenen radiativen und Auger-
Zerfallsraten. Die Unsicherheit setzt sich zusammen aus Beitrdgen der natiirlichen Lini-
enbreite (I'), der Parameter ¢ und d, sowie der Unsicherheit aufgrund der verschiedenen
Zerfallskanile B%. Bei den lithiumartigen Ubergéingen sind die Werte fiir die drei Bestim-
mungsmethoden Photoionisation (I), Fluoreszenz (F) und Kombination beider Verfahren
(K) angegeben. Weiter Erlduterungen finden sich im Text. Alle absoluten Werte sind in
10'2s~! angegeben.

.. Unsicherheit Beitrage
Ubergang Rate )
abs.  rel. r d c B,
I 218,8 76,0 35% 29,5 6,4 69,7 -
r rad. Ay F 243,1 24,3 10% 242 25 - -
K 246,10 18,2 ™% 18,1 -2.2- -
I 106,3 48,6 46% 20,2 4,1 44,0 -
r Auger Ar, F 83,6 38,0 45% 379 24 - -
K 86,6 27,3 32% 27,2 - 25— -
I 127,6 34,9 2% 18,3 6,0 29,1 —
t rad. Ayt F 139,8 19,8 14% 19,7 1,5 - -
K 142,8 15,2 11% 15,1 -1.6 - —
I 144,3 66,8 46% 55,0 7,7 372 -
t Auger Apry F 110,9 48,6 44% 486 1,5 - -
K 118,5 39,5 33% 39,5 -1.8 - -
q rad. Ay g 480,1 31,9 ™% 319 - - -
E1 rad. Ay B1 440,6 88,1 20% 19,7 9,1 845 120
E1 Auger Aj g1 223,3 86,6 39% 15,0 9,1 84,0 120
E2 rad. Ay B2 42,5 9,1 21% 3,2 22 7,8 2,8
E2 Auger Aj pe 235,5 50,1 21% 486 3,1 11,1 4,1
C1 rad. Ay c1 273,5 171,7 63% 72,0 61,6 76,7 120,9
C1 Auger Aj ¢y 531,7 173,2 33% 72,7 62,1 774 1219
C?2 rad. Ay o 577,3 255,2 44% 1674 37,7 1412 1255

C2 Auger An co 325,1 220,3 68% 48 43,0 1614 1435




Kapitel 6
Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die radiativen und autoionisierenden Zerfallsraten K-
Schalen-angeregter hochgeladener Eisenionen untersucht. Die Kenntnis dieser Raten ist
essentiell fiir die Modellierung heifler astrophysikalischer Plasmen, wie sie beispielsweise
in der Umgebung des schwarzen Lochs im Zentrum eines aktiven galaktischen Kern vor-
kommen. Insbesondere das Verhéltnis von radiativem und autoionisierendem Zerfall ist
hierbei von Bedeutung, da letzterer den Ladungszustand des Ions dndert und dadurch
die Ladungsverteilung des Plasmas verédndert, wahrend jedoch nur der radiative Anteil
in Emissionsspektren beobachtet werden kann. Bisher waren fiir diese Raten allerdings
nur theoretische Werte bekannt. Messungen der K-Schalen-Photoionisation wurden nur

an leichten Elementen und in niedrigen Ladungszustidnden durchgefiihrt [135].

Ziel dieser Arbeit war es daher, diese Raten experimentell zu bestimmen, um eine
Uberpriifung dieser Rechnungen durchfiihren zu kénnen. Dazu wurden mit der Elektronen-
strahlionenfalle FLASH-EBIT Messungen an der Synchrotronstrahlungsquelle PETRA 111
durchgefiihrt. Durch diese Kombination eines Ionentargets mit einem ultrabrillanten Pho-
tonenstrahl konnten K-Schalen-Ubergénge in hochgeladenen Eisenionen induziert werden.
Die Verwendung eines hochauflésenden Monochromators erlaubte dabei die gezielte Anre-
gung einzelner Zustdnde. Deren radiative Abregung wurde mit Photonendetektoren regis-
triert, wihrend fiir den Nachweis des Augerzerfalls die Ladungsdnderung des Ions gemessen
wurde. Unter Anwendung einer neu entwickelten Methode, welche auf der gleichzeitigen
Beobachtung beider Zerfallskanédle beruht, war es moglich, absolute Zerfallsraten unab-
hangig von der Anzahl der untersuchten Ionen und anregenden Photonen zu bestimmen

und somit die systematischem Unsicherheiten stark zu verringern.

Auf diese Weise wurden Uberginge in lithiumartigem Fe?3* | berylliumartigem Fe??*

20+ untersucht. Durch eine ausfiihrliche Datenanalyse, welche

und kohlenstoffartigem Fe
die Wahrscheinlichkeitsverteilungen der gemessenen Parameter beriicksichtigt, konnten,

trotz der beschrankten bei PETRA III zur Verfiigung stehenden Messzeit und der damit
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verbundenen geringen Anzahl detektierter Ereignisse, radiative und autoionisierende Zer-
fallsraten fiir diese Ubergéinge bestimmt werden. Im lithiumartigen Eisen war es zudem
moglich, diese allein auf Basis von Fluoreszenzspektren zu ermitteln, da mit einer na-
hezu vollstandig radiativ zerfallenden Resonanz verglichen werden konnte. Des Weiteren
konnten durch Beobachtung der Fluoreszenz unter verschiedenen Winkeln die Abstrahl-
charakteristiken der Uberginge bestimmt und daraus auf die Anteile unterschiedlicher
radiativer Zerfallskanéle geschlossen werden.

Die absoluten Zerfallsraten wurden mit einer Genauigkeit von bis zu 7% fiir den ra-
diativen Zerfall der Linien r und ¢ im lithiumartigen Eisen bestimmt. Dies ist vergleichbar
mit den besten in ,Merged-Beam“-Experimenten erhaltenen Auflésungen [135], welche al-
lerdings bei viel niedrigeren Energien und Ladungszustinden durchgefithrt wurden, und
wesentlich besser als der bisher einzige in hochgeladenem Eisen gemessene Wert (50 % in
Feldt [115)).

Fiir die Uberginge im berylliumartigen und kohlenstoffartigem Eisen sind die Unsicher-
heiten mit 20 — 68 % hoher. In diesen Systemen ist keine Bestimmung allein aufgrund von
Fluoreszenzspektren moglich, weshalb die niedrigen Photoionenzéhlraten, welche selbst
auf den Maxima der Resonanzen unter 1Hz betrugen, zur Ermittlung der Zerfallsraten
benutzt wurden. Zudem beeinflusst die ungenaue Kenntnis der radiativen Zerfallskanéle
die erreichbare Auflésung in diesen Systemen.

Letzteres liele sich durch die Verwendung eines hochauflésenden Photonendetektors,
wie etwa eines Kristallspektrometers oder eines Mikrokalorimeters, beheben, da solche
sensitiv auf die Energieunterschiede zwischen den verschiedenen Kanélen sind, welche im
Bereich 10 — 150V liegen. Die Zéhlrate der Photoionen liele sich durch eine ausfiihr-
lichere Optimierung der Ionenextraktion erhoéhen, welche im Rahmen des vorgestellten
Experiments aufgrund begrenzter Messzeit nur eingeschréankt moglich war. Allgemein ist
durch ldngere Messungen eine deutliche Steigerung der Genauigkeit moglich, da die effek-
tive Dauer der Datenaufnahme nur 4,5 h fiir lithiumartiges, 2,5 h fiir berylliumartiges und
8,5 h fiir kohlenstoffartiges Eisen betrug.

In dem durchgefiihrten Experiment wurde erstmals ein neu entwickelter elektrostati-
scher Ablenker fiir die Extraktion der Ionen verwendet. Aufgrund vorbereitend durchge-
fiihrter Untersuchungen war es moglich wiahrend der Strahlzeit schnell zwischen den Ein-
stellungen, welche zur Untersuchung des jeweiligen Ladungszustandes notwendig waren,
zu wechseln. Dies erlaubte die Messung an vier verschiedenen Ionensorten Fe?0t — Fe?3t,

Die ermittelten Raten stimmen im Rahmen der Messunsicherheiten mit auf theoreti-
schen Werten iiberein. Damit konnten diese Werte, welche bisher die alleinige Grundlage
von spektralen Modellierungen, wie XSTAR [136] oder Cloudy [137], bildeten, erstmals
experimentell unterstiitzt werden. Ein besonderes Interesse an den untersuchten Ubergin-
gen ist mit dem Start der satellitengestiitzten Rontgenobservatorien ASTRO-H [138] 2015
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und spéater ATHENA zu erwarten, welche mit ihren Mikrokalorimetern [139, 140] in der
Lage sein werden, diese Linien auch in extrasolaren Objekten aufzulésen.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Methoden zur Bestimmung der Zerfallsraten lassen
sich auch einfach auf andere Elemente und Ladungszustinde anwenden; so sind derzeit
weitere Messungen mit der FLASH-EBIT bei PETRA III geplant. Diese haben das primére
Ziel, einen neuen Wellenldngenstandard im Rontgenbereich auf Basis hochgeladener Tonen
zu ermoglichen. Dazu sollen die Ubergangsenergien in Se3** und Br32T prizise vermessen
werden, wobei die Moéfbauerlinie von °“Fe zur absoluten Energiekalibration verwendet

32 um ein lithiumartiges System handelt, lassen sich aus den zu

wird. Da es sich bei Br
diesen Zweck aufgenommenen Spektren gleichzeitig auch die Zerfallsraten der Ubergéinge

bestimmen.
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Symbolverzeichnis

Mathematische Symbole

e FEulersche Konstante
2,71828 ...
A Laplace-Operator
i imaginire Einheit; i2 = —1
s Kreiszahl
3,12159. ..
Yim Kugelflachenfunktionen

Physikalische Konstanten

o Feinstrukturkonstante
7,297 352569 8(24) - 1073
ao Bohr’scher Radius
0,52917721092(17) - 10~ 1%m
c Lichtgeschwindigkeit
299792458 ms ™!
e Elementarladung
1,602 176 565(35) - 10719 C
€0 Dielektrizitatskonstante des Vakuums
8,85418781762... 107124=
h Plancksches Wirkungsquantum
6,626 069 57(29) - 10734 J s
h reduziertes plancksches Wirkungsquantum
1,054 571 726(47) - 10734 Js = 6,582 11928(15) - 10~ eV's
k Boltzmann-Konstante

1,380 648 8(13) - 1023 JK~1 = 8,6173324(78) - 107 % eV K1
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Me

Ry

Variablensymbole

A21

oo H 2 Ry

JA—>Jy—>JE

> T =

3

Masse des Elektrons
9,109 38291(40) - 1073 kg
Rydberg-Energie

13,605 692 53(30) eV

Einstein-Koeffizient der spontanen Emission; radiative Ubergangs-
rate von

Zustand 2 in Zustand 1

Gesamtaugerzerfallsrate

radiative Gesamtzerfallsrate

Gesamtzerfallsrate; Ages = Apx + Ay

Magnetfeld

Geschwindigkeit relativ zur Lichtgeschwindigkeit; § = v/c
Verzweigungsverhéltnis; Anteil, welcher autoionisierend zerféllt
Verzweigungsverhéltnis; Anteil, welcher radiativ zerféllt
radiatives Verzweigungsverhéltnis; Anteil, welcher radiativ in Zu-
stand 7 zerfallt

Verhiltnis von radiativen und Augerzerfallsraten zweier Ubergéin-
ge; Definition siehe Gleichung (4.3)

Verhiltnis der Linienstirken zweier Ubergéinge; Definition siche
Gleichung (4.5)

Energie eines Teilchens

Statistisches Gewicht eines Zustands

Lorentzfaktor; v = 1/,/1 — 32

natiirliche Linienbreite; I' = i - Ages

Hamilton-Operator

Gesamtdrehimpulsquantenzahl eines gebundenen Elektrons
Anregung eines Zustands A in den Zustand Z mit anschliefendem
Zerfall in Zustand E; Jy, Jy, Jg sind die Gesamtdrehimpulsquan-
tenzahlen der Zusténde

Undulatorfeld-Parameter

Drehimpulsquantenzahl eines gebundenen Elektrons

Wellenlénge eines Photons

Periodenlénge eines Undulators

Masse eines Teilchens

magnetische Quantenzahl eines gebundenen Elektrons
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Objektsymbole

Xat
X
X

Ubergangsmatrixelement

Hauptquantenzahl eines gebundenen Elektrons

Frequenz eines Photons

Normierungskonstante in Wahrscheinlichkeitsverteilungen
Photonenfluss des P01-Strahlrohres

Impuls eines Teilchens

Wellenfunktion eines Teilchens

Ubergangsrate

Nachweiswahrscheinlichkeit eines Photoions
Nachweiswahrscheinlichkeit eines Fluoreszenzphotons
Ortsvektor eines Teilchens

Linienstérke eines Ubergangs

Experimentell gemessene Linienstéirke eines Ubergangs
Lebensdauer eines Zustands; 7 = 1/Ages

Potential am Ort 7 zur Zeit ¢

Verhéltnis aus vertikal und horizontal detektierten Fluoreszenz-
photonen

Verhiltnis aus vertikal und diagonal detektierten Fluoreszenzpho-
tonen

Rate der detektierten Photoionen

Rate der detektierten Fluoreszenzphotonen

Ordnungszahl (Kernladungszahl) eines Elements

Elektron

Photon

Ton des Elements X mit der Ladung ¢ - e
Ton in einem angeregten Zustand

Ton in einem mehrfach angeregten Zustand
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