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Zusammenfassung:

Im Rahmen dieser Arbeit konnte erstmalig die resonante Laserspektroskopie, die prézi-
seste Spektroskopietechnik in Physik und Chemie, in den Spektralbereich weicher Ront-
genstrahlung erweitert werden. Unter Verwendung hoch brillanter Strahlung von FLASH
(engl. free electron laser in Hamburg) gelang die Vermessung des 225, /272 ’p /2 Grundzu-

standsiibergangs in Li-artigem Fe?3*

mit einer relativen Unsicherheit von 20 ppm (engl.
parts—per—million) durch direkte resonante Anregung bei etwa 48.6 eV. Die erforderlichen
Ionen wurden dabei mittels der in dieser Arbeit aufgebauten Tesla—EBIT (engl. electron
beam ion trap) produziert, einer neuartigen, kryogenen EBIT, die insbesondere auf die
Bediirfnisse der Laserspektroskopie zugeschnitten ist. Die bei diesem Pionierexperiment
erzielte Genauigkeit beziiglich der Grofle der Aufspaltung dieses Zustands ist zwar noch
vergleichbar derer der genausten konventionellen Messungen, jedoch weist die neue Me-
thode weit in die Zukunft: Die kiinftig erreichbaren Betriebsparameter bei FLASH und
des in Planung befindlichen XFEL werden Messungen der Ubergangsenergien im VUV-—
und Rontgenbereich mit tausendfacher bisheriger Prézision ermoglichen, was beispiellose
neue Einblicke in die grundlegenden Aspekte der QED und Atomstrukturphysik in starken
Feldern verspricht.

Neben den laserspektroskopischen Untersuchungen wurde auch prézise konventionelle Git-
terspektroskopie betrieben und dabei verschiedene Grundzustandsiibergénge in Be— und
Li-artigem Eisen vermessen. Unter anderem gelang es, die 225, /22 ’p /2 Ubergangsener-
gie in Fe?3T mit einer in diesem Spektralbereich unerreichten Genauigkeit von nur 8 ppm
zu ermitteln.

Abstract:

The method of laser spectroscopy, widely applied in physics and chemistry, has been ex-
tended into the soft x-ray region for the first time within this thesis. By using ultrabrilliant
light from FLASH (free electron laser in Hamburg) the 225, /22 ’p /2 transition in Li-like
Fe?3t ions was measured by direct resonant excitation from the ground state at roughly
48.6 eV. The ions were trapped and produced in the Tesla—EBIT (electron beam ion trap),
a novel cryogenic EBIT specifically designed and built up for that purpose within this the-
sis. This proof-of-principle experiment achieved a relative statistical accuracy on the 20
parts—per—million level for the transition energy comparable to the best conventional mea-
surements reported so far. Exploiting all possibilities offered by FLASH and the upcoming
XFEL this method promises a further gain in accuracy up to three orders of magnitude,
leading to unprecedented insights into basic aspects of QED and atomic structure theory
in strong fields.

In addition to laser spectroscopic studies conventional high precision measurements by
grating spectroscopy where performed on ground state transitions in Be— and Li-like iron
ions. For the 225, /272 ’p /2 transition in Fe?3* for example a so far unmatched precision
in the soft x-ray regime of 8 parts—per—million in wavelength was achieved.
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Kapitel 1

Einleitung

Wissenschaft ist wie Sex. Manchmal kommt etwas Sinnvolles dabei raus, das
ist aber nicht der Grund, warum wir es tun.” Richard P. Feynman

Der Weltraum, bei einer mittleren Dichte von weniger als 10725 kg/m?3, ist dennoch durch-
setzt von einer unvorstellbaren Menge sichtbarer, baryonischer Materie, welche wiederum
nahezu génzlich in ionisierter Form vorliegt [1]. Hochst ionisierte Atome, sprich Atome
mit nur noch wenigen verbliebenen, tief gebundenen Elektronen oder gar nackte Kerne,
spielen dabei eine entscheidende Rolle fiir die Beschreibungen des Kosmos. Diese hochge-
ladenen Ionen, ferner synonym als HCIs (engl. Highly Charged Ion) bezeichnet, stehen im
Mittelpunkt der vorliegenden Arbeit.

Die Erforschung von HCIs als dominante Konstituenten in kosmischen Objekten wie Ster-
nen, Supernovae oder aktiven galaktischen Kernen ist recht jung, was schlicht in der hohen
Absorption im weichen Rontgenbereich unserer Atmosphére begriindet liegt, und somit in
jenem Wellenlédngenbereich, in welchem HCIs bevorzugt emittieren. Heuer wird jedoch ein
enormer Aufwand betrieben, um diese schwer zugingliche Strahlung, auch von den ent-
ferntesten kosmischen Objekten, in zuvor nie erreichter Genauigkeit zu messen, wie jiing-
ste Satellitenmissionen von Réntgenteleskopen wie XMM der ESA (engl. European Space
Agency) oder Chandra der NASA (engl. National Aeronautics and Space Administration)
zeigen. Den ersten grofien Auftritt auf kosmischer Bithne hatten HCIs als Losungskonzept
bei der Klarung eines von P. Swings 1939 aufgeworfenen Phédnomens beziiglich des ko-
ronalen Sonnenspektrums. Wohl leicht verzweifelt notierte dieser [2](franz.): ,Ein grofles
Problem der astronomischen Spektroskopie sind die Spektren der Emissionslinien in der
Korona der Sonne”. Gelost wurde dieses Rétsel 1942 von Edlén [3] durch Identifizierung
dieser Linien als dipolverbotene Ubergéinge in hochgeladenem Eisen, Nickel und Kalzium.
Das kosmisch héufige und duflerst aktive, hochgeladene Eisen wird in dieser Arbeit der
Untersuchungsgegenstand sein. Abb. 1 zeigt die relative Héufigkeit der Elemente in der
Sonne. Kein Element mit Z>10 ist mit so vielen Massenanteilen vorhanden wie Eisen. Im
Rahmen des internationalen IRON Projekts [4] wird versucht, die Physik der verschieden
Ladungszustéinde innerhalb der Sonne, wie Ubergangsenergien, Anregungsraten, Lebens-
dauern etc., zu erforschen. Die bei dieser Arbeit eingesetzte Elektronenstrahl-lIonenfalle
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Abbildung 1.1: Relative Haufigkeit mal Atommasse der Elemente in der Photosphire und Korona der Sonne.
Die relative Haufigkeit von H ist zu 10'2 definiert (Quelle: [5]).

(EBIT, engl. Electron Beam Ion Trap) erlaubt es, Ionen unter Bedingungen von Millionen
Grad, wie sie auch im Sternenfeuer vorherrschen, auf der Erde zu untersuchen.

Das Verstédndnis um die elektromagnetischen Spektren der HCIs ist nicht nur zur Inter-
pretation kosmischer Vorgéinge elementar, sondern auch von hoéchstem Interesse fiir die
Physik irdischer Plasmen. Dies gilt sowohl in der Fusionsforschung, wo unter anderem
Linien Titan-artiger Ionen zur Temperaturmessung eingesetzt werden [6], als auch bei-
spielsweise bei der Erforschung der ,Equation Of State (EOS) of Warm Dense Matter
(WDM)” [7]. Letztere sind Aggregatzustinde, die sich sowohl der Beschreibung iiber die
Zustandsgleichungen eines Festkorpers (obwohl sie dessen Dichte besitzen), als auch der
eines Plasmas (obwohl dessen Temperatur), entziehen. Dies ist also ein Zustand, der an
der Grenzlinie zwischen Festkorper- und Plasmaphysik liegt. Zur Erforschung der Struktur
sollen unter anderem Rontgen—FELs (Freie—Elektronen—Laser) eingesetzt werden, auf die
weiter unten zuriickgekommen wird.

Diese Arbeit versucht einen experimentellen Beitrag zu einem weiteren Aspekt der Phy-
sik hochgeladener Ionen zu leisten [6,8], ndmlich in ihrer Eigenschaft als ideale Studien-
objekte zur Verifizierung der Kenntnisse der Atomstrukturphysik. HCIs stehen fiir eine
Klasse von atomaren Systemen einfachster Struktur, bei denen viele atomphysikalische
Groflen extreme Werte annehmen kénnen. Zum besseren Verstidndis muss der Begriff der
iso—elektronischen Sequenz (IES) eingefiihrt werden. So findet man in der Welt der HCIs
beispielsweise die wasserstoffartige (H-artige), He-artige, Li-artige usw. IES, die jeweils
atomare lonen mit genau einem, genau zwei oder genau drei Elektronen zusammenfassen.
Der variierende Parameter innerhalb einer Sequenz ist hierbei die Kernladungszahl Z, al-



so praktisch das Element selbst. Im H-artigen Fall erstreckt sich die IES vom neutralen
Wasserstoff (Z =1) bzw. H-artigen Helium bis hin zum schwersten stabilen Element, dem
H-artigen Uran (Z =92).

Startet man nun mit einem neutralen Wasserstoffatom und gébe man in einem Gedan-
kenexperiment dem Kern immer mehr Protonen — man bewegt sich damit entlang der
IES gen Uran — so kénnte man beobachten, wie der Radius der Elektronenbahn etwa mit
1/Z abnimmt. Die Stéirke des Coulomb-Potentials in dem sich das Elektron im Mittel be-
wegt wichst dementsprechend mit Z2, da selbiges direkt linear im Parameter Z ist. Dieser
Skalierung im Parameter Z fithrt dazu, dass physikalische Effekte, die sich bei neutralen
Atomen der Messung durch ihre kleinen Beitrdge entziehen, in HCIs zu einer detektier-
baren Griéfle anwachsen. So versuchen verschiedene Vorhaben z.B. die Z°-Skalierung des
Z-Boson-Austauschs im Rahmen der Paritétsverletzung auszunutzen [9]. Von vergleich-
barer Tragweite sind Experimente und Vorhaben zur prézisen Bestimmung der Elektro-
nenmasse [10] oder zum Nachweis von etwaigen Drifts fundamentaler Konstanten in der
Zeit [11,12]. Die Linienbreite von Interkombinationslinien in HCIs skaliert gar mit Z!9. Da
die Lebensdauer des angeregten Niveaus dem reziproken Verhalten unterliegt, wird es nun
moglich, dass diese Interkombinationslinien im Spektrum der Sonnenkorona als dominante
Linien messbar sind.

Das Wort Skalierung kénnte irriger Weise zum Schluss fithren, es handle sich beim Uber-
gang von einem neutralen Atom zu einem HCI entlang der IES um eine blofle Minituarisie-
rung der Elektronen-Wellenfunktion. Vielmehr begibt man sich jedoch in das faszinieren-
de Gebiet gebundener Systeme in den stérkst moglichen, stationédren elektromagnetischen
Feldern. In H-artigem Uran ist das 1s Elektron einem mittleren Feld von etwa 10'® V/m
ausgesetzt. Der semiklassische Bohrradius fillt hierbei unter die Compton-Wellenlédnge des
Elektrons und man befindet sich in einem Bereich in dem Quantenfluktuationen, in an-
deren Worten die nicht triviale Struktur des Quantenvakuums, signifikanten Einfluss auf
die Wechselwirkung des Elektrons mit dem Feld erlangen. Eine ab initio Beschreibung der
Atomstruktur kann daher nur noch im Rahmen einer Quantenfeldtheorie, wie der QED
(Quantenelektrodynamik), gegeben werden. Die Entwicklung entsprechender Theorien in
diesem extremen Umfeld eines hochgeladenen Ions ist #uflerst anspruchsvoll (z.B. [13]).
Daraus kann jedoch ein tiefes physikalisches Verstédndnis entstehen, was insbesondere auch
fiir die Beschreibung neutraler Systeme gilt.

Einen starken Einfluss auf die Theorie der Atomstruktur hatte zweifelsfrei die Entdeckung
der Lamb—Shift in atomaren Wasserstoff 1947 durch Lamb und Retherford [14]. Wie hin-
langlich bekannt, konnten die beiden Forscher eine Aufhebung der I-Entartung zwischen
dem 2S5} /5 und 2P, ;5 Zustand nachweisen und deren Aufspaltung zu £ = 4.38 x 1076 eV
bestimmen. Jenes Experiment und dessen Deutung [15] kann als einer der Meilensteine
auf dem Weg zur Formulierung der QED betrachtet werden [16].

Heute steht die QED fiir die am genausten verifizierte Theorie der gesamten Physik. Dies
gilt sowohl fiir die QED ungebundener Zustédnde, wie die Berechnung des g-Faktors des
freien Elektrons zeigt [17], als auch fiir die hier im Fokus stehende QED gebundener Zu-
stinde, eindrucksvoll bestitigt auf 1.8 x 10714 relative Genauigkeit fiir das 1S-2S Intervall



Kapitel 1. FEinleitung

in atomarem Wasserstoff [18,19].

Tests der Voraussagen der QED, und damit letztendlich auch des Standard Modells, mit
obiger hoher relativer Genauigkeit konnten jedoch nur bei den leichtesten atomaren Sy-
stemen (wie Wasserstoff) durchgefiihrt werden. Dies ist zwei Griinden geschuldet: Von
theoretischer Seite bedingt die Berechnung der Lamb-Shift tief gebundener Elektronen,
wie in HCIs vorliegend, andersartige Methoden als in leichten Systemen [20]. Dort wird
gemeinhin eine stérungstheoretische Behandlung anhand einer Entwicklung im Kopplungs-
parameter Za < 1, dem Produkt aus Kernladungszahl und der Feinstrukturkonstante c,
durchgefiihrt!, der auf Grund seiner kleinen GroBe fiir rasche Konvergenz sorgt. In HCIs
gilt fiir den Kopplungsparameter zwischen Elektron und dem externen Feld des Nukleus
Za < 1, und eine explizite, rigorose Berechnung in allen Ordnungen der Kopplung ist
erforderlich [13]. Zum anderen gibt es von experimenteller Seite nur ein Verfahren mit
welchem sich Genauigkeiten genannter Giite bei der Vermessung von Energieniveaus rea-
lisieren lassen — die Laserspektroskopie [21,22]. Auch in Disziplinen auflerhalb der Physik
hat dieses in unzéhligen Varianten eingesetzte Verfahren zu revolutionéren Ergebnissen ge-
fiihrt. Das immense Potential dieser Technik lésst sich jedoch nur in einem eingeschrank-
ten Spektralbereich ausschopfen. Unsiglicherweise liegen die gebundenen Uberginge in
HCIs typischerweise zwischen 20 und 100000 eV, erstrecken sich also vom harten VUV
(Vakuumultraviolett) bis tief in den Rontgenbereich, und damit auflerhalb des fiir Laser
zuginglichen Bereichs. Eine Ausnahme bilden hier Feinstrukturiibergéinge eher leichter Io-
nen und Hyperfeinstrukturiibergéinge hochgeladener Ionen, die den Bereich des Infraroten
bis hin ins UV (Ultraviolett) iiberspannen und somit sehr wohl laserspektroskopisch un-
tersucht werden kénnen [23, 24].

Der nach Kenntnis des Autors energetisch hochst liegende Ubergang, der bis dato durch
resonante Laserspektroskopie vermessen wurde, ist der 115 —21P Ubergang in neutralem
Helium mit £ = 21.2 eV, und zwar iiber mehrfache Frequenzverdopplung und Zwei-
Photonen-Absorption [25]. In einem ionisierten Atom wurde resonante Laserspektroskopie
bis zu E = 5.1 eV Ubergangsenergie durchgefiihrt [26].

Die Spektroskopie der Strahlung von HCIs [27,28] ist daher, bis auf genannte Ausnahmen,
eine Spektroskopie mittels konventioneller, dispersiver optischer Instrumente, wie Gitter—
oder Kristallspektrometer [29, Kap. 4], oder dissipativer Verfahren mittels Halbleiterde-
tektoren und Kaloriemeter. Die am genausten vermessenen Ubergange in HCIs mit Z > 20
weisen eine relative Genauigkeit von AE/FE = 20 ppm auf und liegen damit viele Groflen-
ordnungen von der mittels Laserspektroskopie erreichten Genauigkeit in neutralen Atomen
entfernt [18].

Ungemein wiinschenswert wére eine Erweiterung der Laserspektroskopie hin zu kiirzeren
Wellenlingen, um damit auch Zugang zu physikalisch grundlegenden Ubergiingen in HCIs
zu bekommen. Wie die Historie zeigt, erhofft man sich dabei wohl zurecht eine bedeu-
tende Steigerung der Auflésung gegeniiber den erwéhnten 20 ppm Genauigkeit. Neben
anderen [30], erscheinen zwei Technologien besonders aussichtsreich laserartiges Licht hin-

!Zum Erreichen ultimativer (experimenteller) Genauigkeit muss sogar bei leichten Atomen ein modifi-
ziertes Verfahren angewandt werden.



reichend kurzer Wellenlédnge zur Verfiigung zu stellen: Die Generation hoher Harmonischer
mittels ultra-kurzer Laserpulse in Wechselwirkung mit Edelgasen (HHG [31]) und das Prin-
zip des Freie-Elektronen-Lasers (FEL [32]).
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Abbildung 1.2: Der Laserspektroskopie zugingliche Ubergangsenergien in der zeitlichen Entwicklung. Mit der
neuen Generation von FELs, FLASH (FEreie-Elektronen Laser in Hamburg), LCLS (engl. Linac Coherent Light
Source) und XFEL (engl. X-Ray Free—Electron—Laser) wird die Laserspektroskopie zu vdllig neuen Frequenz-
bereichen hin gedffnet, gerade Uberginge in HCls lassen sich dadurch erschlieBen. In dieser Arbeit konnte bei
Spektroskopie um 48.6 eV Ubergangsenergie die Laserspektroskopie von mehrfach- und hochgeladenen lonen
(rote Datenpunkte [33]) in puncto Energiedifferenz des Ubergangs um eine GréBenordnung erweitert werden.
Die schwarzen Datenpunkte [34] reprisentieren typische Messungen in neutralen Atomen. In Griin sind die
1s%2s 251/2—1522;0 2P1/2 Ubergangsenergien fiir einige Atome der Li-artigen iso-elektronischen Sequenz gege-
ben. Die Einteilung der Spektralbereiche (rechts) folgt [30, 35].

Am DESY in Hamburg ist es im Rahmen dieser Arbeit [36] erstmals gelungen, durch ,,Sym-
biose” des ersten FELs fiir weiche Rontgenstrahlen, kurz FLASH [37], mit einer speziell
fiir diesen Einsatz konstruierten EBIT, einen inneratomaren Ein-Elektronen-Ubergang in
einem HCI im weichen Rontgenbereich, bei 48.6 eV, durch resonante Ein-Photonen Laser-
spektroskopie zu untersuchen.

FLASH ist der erste Realisierung einer Reihe von geplanten Rontgen—FELs, wie LCLS [38]
(ab 2009) in Stanford und XFEL [39] (ab 2013) in Hamburg, die, mittels des hier vorge-
stellten Verfahrens, potentiell eine groBe Klasse von Ubergéingen in HCIs nun der Laser-
spektroskopie zuginglich machen werden. In Abb. 1.2 ist der von diesen ,,Lichtquellen der
4. Generation” iiberdeckte Photonenenergiebereich veranschaulicht, dariiber hinaus fin-
det eine reprisentative Auswahl bisheriger laserspektroskopischer Messungen besonders
energetischer Ubergiinge in Atomen und mehrfach geladenen Ionen Darstellung. Jener der
Laserspektroskopie zugéngliche Wellenléngenbereich wird vermoge der Rontgen—FELs um
ein Vielfaches ausgedehnt werden.

In vorliegender Arbeit wurde der erstmalig in Sonneneruptionen [40] gemessene Grund-
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zustandsiibergang (Abb.1.3) 15225 25’1/271522p 2P1/2, kurz 2 251/272 2P1/2, in Li-artigen
Fe?3t spektroskopiert. Selbstverstindlich skalieren auch hier die Energien des Ubergangs
entlang der IES von neutralem Li bis zu U¥*. Eine Auswahl von Elementen ist in Abb. 1.2
(griin, links) dargestellt. Die Ubergangsenergie des iiberwiegenden Teils der Elemente liegt
beziiglich dieses Ubergangs innerhalb der Spezifikationen von FLASH.

Unstrittig bilden die H-artigen Atome die einfachsten Systeme der Atomphysik. Thnen
entstammt auch die Definition der Lamb-Shift, also die Energiedifferenz 2 2.5, /272 ’p /2
(Abb. 1.3 (a)), deren Ursache in QED-Effekten griindet. Ein urséchlicher Ansatz fiir Un-

S P S P

(2p) *Ps, — (15°2p) °Py,
C
-% Lamb- -05’,
t. H f 2 2
qc’ (2) 281/2Versch|ebung 8 (1s°2p) °P,,
- (2p) 2'D1/2 -

L A {' ,,Lamb-Verschiebung”
0 I/ 0-

- ——(15) 7S, - —— (15°25) °S,,

(a) (b)

Abbildung 1.3: Schematisches Termschema des (a) H-artigen und (b) Li-artigen Atoms mit Grundzustand
und den niedrigsten angeregten Niveaus (nicht maBstabsgetreu).

tersuchungen der QED in starken Feldern wére damit sicherlich mit der direkten Un-
tersuchung der Lamb-Shift in H-artigen HCIs gegeben. Sowohl direkte Messungen des
229, /22 ’p /2 Ubergangs [41-44], als auch indirekte Messungen? [23,45-47] iiber den
225, /2 — 22P, /2 Ubergang (C in Abb. 1.3 (a)) wurden durchgefiihrt, allerdings nur fiir
vergleichsweise leichte HCIs. Die obere Grenze markiert Ar'™* (Z = 18) [44], bei einer
relativen Genauigkeit von nur® noch 10000 ppm. Der absolute Betrag der Lamb—Shift
2 251/272 2P1/2 wichst in 1. Ndherung proportional Z4 von 4.37 peV bei H, iiber 0.16
eV bei Ar'7* | bis hin zu 75.3 eV bei U°!* [8]. Ein Problem fiir Messungen mit hoheren
Z dieser Art liegt wohl in der Voraussetzung der Existenz eines metastabilen Zustandes
25, /2, der am wahrscheinlichsten tiber E1E1- oder M1-Uberginge in den Grundzustand
zerfillt. Betrigt die Lebensdauer des 25 /2~ Niveaus bei Wasserstoff noch 0.12s, so belduft
sich diese bereits bei Ar'”* auf nur noch 3.6ns und schrumpft entsprechend Z ! fiir den
M1 Kanal weiter. Damit wird die Prédparation einer ausreichenden Menge von Ionen im
Ausgangszustand 25, /2 zu einem immer schwierigeren Unterfangen.

Was Lamb und Retherford zum Zeitpunkt ihrer Messung nicht wussten ist, dass die ent-

2Aus der sehr exakt realisierbaren Berechnung von 2P; /2 — 2P3 5 folgt durch Subtraktion die Lamb-
Shift .
3Bei Wasserstoff erreicht man mit vergleichbaren experimentellen Techniken 1 ppm.



deckte Verschiebung keine isolierte Eigenschaft des 25, /2 Niveaus ist, sondern dass viel-
mehr die dieser Aufhebung der Entartung der n = 2 Zusténde zu Grunde liegenden , Effekte
der QED” mehr oder minder Einfluss auf alle Zusténde (S, P, D,...) zu allen n = 1..k ha-
ben [Kap.2]. So kommt man zwangsldufig zu einer Erweiterung des Begriffs Lamb—Shift,
nédmlich als eine individuelle Verschiebung eines jeden isolierten Niveaus (1s, 2s, 2p,...)
eines H-artigen Ions. Den Referenzpunkt dieser Verschiebung bilden die Niveaus wie sie
entsprechend der Diracgleichung [48, Kap. 2] vorausgesagt werden. Simple Subtraktion
des tatséichlich messbaren Energieniveaus von der vorausgesagten Lage nach Dirac liefert
damit, bis auf Effekte von dritter Seite (Kap.2), die QED-Anteile eines jeden Niveaus.
Messungen der 1s Lamb—Shift in H-artigen HCIs mit verschiedenem Z, bis hinauf zu den
schwersten Elementen wie U%* [49, 50], liefern einen bedeutenden Beitrag zu Tests der
QED in starken Feldern.

Mit einem Leuchtelektron in einer S—Schale besitzen die Li-artigen Systeme ein ganz &hnli-
ches Termschema wie die H-artigen Ionen (Abb. 1.3 (b)). Es fillt allerdings sofort auf, dass
hier das 229, /2 Niveau nicht etwa schwiécher gebunden ist als das 2 ’p /2 Niveau, sondern
ganz im Gegenteil den Grundzustand bildet. Ob mit oder ohne QED-Beitrige sind die
Niveaus in alkalischen Atomen, insbesondere Lithium, bekanntlich nicht l-entartet, was
auf eine Abweichung vom Coulombpotential durch Abschirmeffekte zuriickgefiihrt werden
kann. Der groBte Teil der Ubergangsenergie 2 25, /272 ’p /2 in Li-artigen Ionen fufit daher
nicht auf Beitrédgen der QED, sondern ist einfacheren Ursprungs. Die Bezeichnung dieses
Ubergangs als eine Lamb—Shift im urspriinglichsten Sinne ist daher nicht ganz zutreffend,
aber weithin im Gebrauch. Der 2 25, /22 ’p /2 Ubergang in Li-artigen Ionen ist einer der
QED-sensitivsten Ubergéinge in der Atomphysik, mit bis zu 15% relativem QED Anteil an
den 280 eV Ubergangsenergie im US’T (Abb. 1.2). Im Gegensatz zu H-artigen Systemen
leiden diese nicht unter der Tatsache, dass die zwar absolut kleineren Lamb—Shiften der
isolierten Niveaus — die grofiten Verschiebungen einzelner Niveaus findet man in H-artigen
Ionen — in energetischen Lyman-Ubergingen in den Grundzustand n =2, 3,... - n =1
zwischen den Schalen quasi ,,untergehen™. Dies macht die Li-artigen Ionen derzeit zu den
genausten vermessenen und potentiell hochst geeigneten Testobjekten [51,52] der QED in
starken Feldern. Was dem Experiment hilft, verlangt andererseits der Theorie mehr ab,
denn die Anzahl der Elektronen erhoht sich von H-artig nach Li-artig um zwei. Durch
die Wechselwirkung der Elktronen untereinander wird die theoretische Beschreibung er-
schwert, andererseits bietet dies aber auch die Moglickeit die Theorie um genau diese
Wechselwirkung zu erweitern.

Beim Sprung von H-artigen nach Li-artigen Ionen wurden die He-artigen Systeme [53]
iibergangen. Natiirlich verschieben auch hier QED—Beitriage die Energieniveaus. Zweifels-
frei beinhaltet eine rigorose Betrachtung der QED in starken Feldern auch diese Syste-
me [54]. Die Wechselwirkung der Elektronen ist hier jedoch komplexer, da das Leucht-
elektron im Gegensatz zu Li-artigen Ionen nicht in einer sonst leeren Schale sitzt und nur

4Intra-Schaleniibergéingen wie n=2—n=2 mit hohen relativen QED-Beitrigen, da kleineren Ubergangs-
energien, verursachen bereits oben erwiahnte exp. Probleme.
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schwach der geschlossenen K—Schale wechselwirkt, sondern aus einer vollsténdig gefiillten
Schale 152 heraus angeregt wird. Auch hier sind die relativen QED Anteile eines Ubergangs
wesentlich kleiner als in Li-artigen Systemen, da die Ubergangsenergien in den Grundzu-
stand wie bei H-artigen Ionen grofl sind (n =2, 3,... = n=1).

Die Komplexitiat der Elektronenwechselwirkung untereinander wird natiirlich zunehmen,
sobald man zu héheren Mehr-Elektronensystemen iibergeht.

Diese Arbeit ist folgendermaflen strukturiert:

Kapitel 2 greift die letzten Gedanken wieder auf und gibt Einblick in die Beitrdge der QED
zur Atomstruktur der HClIs.

Kapitel 3 widmet sich dem keinesfalls trivialen Problem der Erzeugung von HCIs und
deren Préparation als geeignete Untersuchungsobjekte. Zentraler Punkt ist hier die im
Rahmen dieser Arbeit aufgebaute und eingesetzte kryogene EBIT.

Bevor in Kapitel Kapitel 5 die Laserspektroskopie an Fe?3* am FLASH in Hamburg ausge-
flihrt wird, berichtet Kapitel 4 iiber zuséatzlich durchgefiihrte konventionelle Spektroskopie
von HClIs, produziert und gespeichert in der EBIT. Auch hier liegt das zentrale Anliegen
in der Spektroskopie der ,Lamb—Shift’ in Li-artigen Fe?3T, die mittels eines Gitterspek-
trometers vermessen wurde.

Kapitel 6 setzt die in den vorherigen zwei Kapiteln gewonnenen Erkenntnisse sowohl mit
anderen experimentellen Ergebnissen als auch mit theoretischen Vorhersagen in Zusam-
menhang, bevor die Arbeit mit einer Zusammenfassung und einem Ausblick in Kapitel 7

schliefit.



Kapitel 2

Uber die Quantenstruktur
hochgeladener Wenig—Elektronen
lonen

Nach einer kurzen Einleitung liegt in diesem Theoriekapitel der Fokus auf den Einfliis-
sen der QED auf die Energieniveaus in Wenig—FElektronen Ionen. Im Zuge dessen wird
das H-artige Ion diskutiert, das als einfachstes Ion auch hier die Grundlage bildet. Dann
wird schwerpunktsméfig auf die QED—Effekte in lithiumartigen Ionen eingegangen. Den
Abschluss bildet eine knappe Betrachtung berylliumartiger Systeme.

2.1 Schrédinger, Dirac, Lamb und das Wasserstoffatom

Die Formulierung der Quantenmechanik gilt als einer der Meilensteine oder gar Anfang der
modernen Physik in zahlreichen ihrer Teildisziplinen, im Besonderen auch der Atom— und
Molekiilphysik. Kaum eine Zeit hat die Namen von Physikern so nachhaltig ins Gedéchtnis
geprigt, wie diese Griinderzeit. Einer davon ist Erwin Schrédinger, der durch Formulierung
der nach ihm benannten Gleichung [55] (Gl. (2.1)) eine der exponiertesten Stellungen in
der Entwicklung der Quantentheorie einnimmt:

Ldo , .
ih [9(&,1)) = H(Z, )] (3, 1)) (2.1)

beschreibt die zeitliche Entwicklung einer Wellenfunktion |¢(¢)) unter dem Einfluss des
Hamilton—-Operators H (Z,t).

Fiir nicht explizit zeitabhéngige Hamilton—Operatoren lésst sich die bekannte zeitunab-
hingige Version von Gl. (2.1) angeben:

H(Z)¥ (%) = EY(Z), wobei |¢(Z,t)) = U(Z) exp(—iwt). (2.2)
Das stationéire Zweikoérperproblem, z.B. Kern und Elektron, lisst sich mittels Gl. (2.2) im
Coulombpotential
Ze
1% =——
c(r) .
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in sphérischen Koordinaten und Separation von Winkel- und Radialanteil

fiir R(r) iiber folgende Eigenwertgleichung 16sen (z.B. [56]):

meMK
Me + MK'
(2.3)

Hierbei stellt p,.q die reduzierte Masse dar und [ die Drehimpulsquantenzahl. Es gilt

2 d? RA(I+1)

HR, = |-——
n7l 2/’Lred d?"2 + 2Mredr2

- VC(T) Rn,l = En,an,l(r) sy HMred =

Mg =mp und Z = 1 im Falle von Wasserstofl.
Man findet folgende Energieeigenwerte:
1 ,(az)?

Eng=Ep= TgHea” 5 (2.4)
In dieser quantenmechanischen Losung héngt der Energieeigenwert nur von der Haupt-
quantenzahl n ab und im Besonderen nicht vom Bahndrehimpuls L. Dies ist Konsequenz
des 1/r Verlaufs des Coulombpotentials; sobald das Potential leichte funktionale Abwei-
chungen von diesem Verlauf aufweist, verliert sich auch die Unabhéngigkeit vom Drehim-
puls. Bekannte Beispiele sind die Spektren der Alkaliatome, bei denen eine volle K-Schale
den Kern gegeniiber dem Leuchtelektron teilweise abschirmt, wodurch das Gesamtpoten-
tial seine exakte 1/r-Abhéngigkeit verliert [57].

Die Schrodingergleichung Gl. (2.1) enthélt eine erste Ableitung nach der Zeit und eine zwei-
te Ableitung nach dem Ort (Impulsoperator in H (Z,t)) und misst somit Zeit- und Raum-
koordinaten unterschiedliche Bedeutung bei. Sie verletzt so die Symmetrieanforderungen
der speziellen Relativitédtstheorie und erhélt sich nicht unter der Lorentztransformation.
Dennoch ist es moglich, am Beispiel des Wasserstoffatoms relativistische Korrekturen zu
dessen Bindungsenergie einzufiihren. Ausgangspunkt ist hier eine Entwicklung des Impul-
ses P im Hamilton-Operator [58]:

P? P? P? P?
H = —V it =_¢° K 2.5
2 Vet = e T 2 (2:5)
N————’
I

IT aus GI. (2.5) ist dabei zu ersetzen durch einen relativistischen Ausdruck fiir den Elek-
tronenimpuls:

P2 P2 p? P!
I = P2 2 2.4 K ~ 2 e K e
\/ Pgc” +mfc* + i moc” + 9mg + oM 8mgc2

mit der Ruhemasse mq des Elektrons und der relativistischen Korrektur Hr. Eine weitere
relativistische Korrektur, neben Hp, ist durch die Beriicksichtigung des Elektronenspins
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2 2P3/2

2 2 2 2
1t 2 202 Pl P ' . _.2 ZS1;2 ....... ﬂz‘. 2 2P3/2
i 2Py S
=~ R R 2°S .
L e~ = tel /2 .

‘~,2 P, 12"'~..‘.2281/222P1/2
E. +H, +Hsg +Hgg+H;

Abbildung 2.1: Qualitative Auswirkung der relativistischen Korrekturen Hr (rot) und Hsp (blau) auf die
Energieniveaus E,, fiir n=2.

S gegeben, die auf die bekannte Spin-Bahn-Kopplung! H sp fiihrt [56]:

Ze?

Hsp = ———=
2l yeq C213

LS. (2.6)

Die Korrektur AFEgg dieser beiden Operatoren zur Bindungsenergie kann bei Anwendung
von 1. Ordnung Stérungstheorie berechnet werden zu:

AE:gll_%) = <\Iln,l,m(f)|HT‘\Ijn,l,m(f)> + <\I"n,l,m(f)’HSB‘\Iln,l,m(f»
(

aZ)t 1 3 (2.7)
2n3 (J+U2_®J’ T=1£1/2.

2
= _Mredc

Damit hédngen die Energieniveaus nicht mehr nur von der Hauptquantenzahl n ab, son-
dern explizit auch von der Quantenzahl J des Gesamtdrehimpulses. Die relativistischen
Korrekturen verschieben die Energien tendenziell nach unten, hin zu tieferen gebundenen
Zustdnden. Abb. 2.1 zeigt das qualitative Verhalten fiir die n = 2 Zustdnde im Wasser-
stoffatom. Entscheidend ist, dass unter den betrachteten relativistischen Korrekturen die
Zusténde 229, /2 und 2 ’p, /2 energetisch identisch sind, obwohl sie sowohl beziiglich Hgp,
als auch Hr alleine, energetisch verschieden sind.

Héufig wird auch auch ein als Darwin—-Term bekannter Beitrag Hp (z.B. [58]) zu den
relativistischen Korrekturen niedrigster Ordnung gezdhlt. Dieser ergibt sich jedoch nicht
im Rahmen obiger Betrachtung aus der Schrédingergleichung, sondern kann nur aus der
im Folgenden diskutierten Diracgleichung extrahiert werden. In einem Coulombpotential
liefert der Darwin—Term nur fiir s—Zusténde Beitrége. Streng genommen gilt die Korrektur
der Spin—Bahn-Kopplung geméfl Gl. 2.7 entsprechend der Herleitung nur fiir [ > 0 und
damit nicht fiir s—Zustédnde. Interessanterweise ergibt aber Einsetzen von [ = 0 in Gl. 2.7
exakt den Beitrag des Darwin—Terms, so dass die in Abb. 2.1 dargestellten Korrekturen in
der Summe das korrekte relativistische Ergebnis niedrigster Ordnung liefern.

Die tatséichliche und vollstéindige Erweiterung der Schrodingergleichung auf eine Lorentz-
invariante Form gelang Dirac 1928 [48]. Sein relativistischer Hamilton-Operator des freien

"Wobei die nichtrelativistische Quantenmechanik Schwierigkeiten mit einem Faktor 1/2 hat, dem rela-
tivistischen Thomas-Faktor, der an dieser Stelle nachtréglich eingefiihrt werden muss.
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Teilchens, der die Ableitungen nach dem Ort, und damit den Impuls p, nur noch linear
enthélt, ist von der Form [59]:

Hp = cap + Bmoc?, (2.8)

womit folgende Diracgleichung angegeben werden kann:

O (T, 1))

Hp|V(7,1)) = ih=—

(2.9)

« und 3 sind von der Form:

o
a=| a |, ﬁ-((l) _01> (2.10)

0 O O O'y 0 (o
Qg = y Oy = y Q= .
or 0 oy 0 o, 0

Hierbei stehen die 04,,, jeweils fiir die bekannten 2 x 2 Pauli-Matrizen, was die o; zu
4 x 4 Matrizen macht. Die Losungen der Diracgleichung sind vierzeilige Spinoren

Y1
V2
V3
Yy

Fiithrt man analog zu Gl. (2.1) stationdre Losungen ein, so folgt fiir das im Coulombpo-

W) =

tential gebundene Elektron die zeitunabhéngige Gleichung
(cap + Bmoc® + Ve ()W) = E|Wy) - (2.11)

Tatséchlich widerspricht das Konzept eines Teilchens in einem statischen Potential Vi
gerade dem Grundgedanken der speziellen Relativitéitstheorie, da ein Bezugssystem aus-
gezeichnet wird. Es ist im Rahmen dieser relativistischen Theorie nicht méglich, eine re-
duzierte Masse einzufithren, da dies einer Zerlegung in eine Relativbewegung und eine
Schwerpunktsbewegung dquivalent wére und abermals ein Bezugssystem auszeichnet. Die
Bewegung des Kerns stellt damit bereits die erste Korrektur zur Dirac—Theorie dar, der
es gilt zu gegebener Zeit Rechnung zu tragen. Im Moment ist es gerechtfertigt, solange
die Energie des Elektrons klein gegen die Ruhemasse des Kerns ist, von einem statischen
Potential auszugehen. Der Losungsweg von Gl. (2.11) beziiglich der Radialgleichung fiihrt
auf ein System zweier gekoppelter, gewohnlicher Differentialgleichungen erster Ordnung.
Fiir 0 < E < moc? wird in [59] fiir die Eigenwerte der Radialgleichung angegeben:

2

E, ;= Ny =j+1/2=V(+1/2)? - (aZ)?,

az)? '
V1+ 22, (2.12)

wobei j=1—-1/2|,.., (l+s), Z <137.
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J, s, I sind die Quantenzahlen des Gesamtdrehimpulses, Spins und Bahndrehimpulses. Was
im interessanten Falle von Z > 137 geschieht, bei dem gebundene Zusténde, zumindest
theoretisch, in das negative Eigenwertkontinuum der Diracgleichung eintauchen koénnen,
wird in [60] diskutiert. Gl. (2.12) weist wie Gl. (2.7) Zusténden gleicher Gesamtdrehim-
pulsquantenzahl j gleiche Energie zu. Vergleichbar Abb. 2.1 wird auch hier den Zusténden
225, /2 und 22P, /2 gleiche Bindungsenergie zugeordnet. Eine Entwicklung von Gl. (2.12)
nach Potenzen von aZ zeigt unmittelbare die Verwandtschaft zu Gl. (2.7):

Z)?  (aZ)* 1 3
By = moc? |1 927 _ S B 2.1
g = moe w2 o3 \Jt1/2 am) ) (2.13)

dem ersten Term entspricht gerade die Ruheenergie des Elektrons, der zweite Term ist
identisch zu Gl. (2.4) (p,ea = mo) und der dritte stellt die Feinstrukturaufspaltung nach
Gl. (2.7) selbst dar.

Zusammengefasst erfahren nach Dirac alle Energieniveaus eine Absenkung zu tiefer ge-
bundenen Zustidnden. Bei gegebenem n ist diese Absenkung fiir j = 1/2 am grofiten und
bei maximalem j = n — 1/2 am kleinsten (Abb. 2.1).

1947 kommunizieren W. Lamb und R. Retherford [15] ein fiir die Theorie der Spektren
der Atomstruktur elementar wichtiges Ergebnis. Durch Quenchen von Wasserstoffatomen
im angeregten, metastabilen 225 /2 Zustand mittels induzieren von Mikrowelleniibergén-
gen in die 22P; /2 und 22p, /2 Zustdnde, welche sich rasch tiber Dipoliibergéinge in den
Grundzustand abbauen, zeigten sie, dass im Rahmen ihrer Messgenauigkeit? der 225 /2
Zustand um signifikante 1000(100) MHz hoher liegt als der 22P /2 Zustand. Die beiden
Forscher notierten aber auch, dass sie im Rahmen ihrer Auflésung keine Diskrepanz fiir den
Abstand 22P, /272 ’p, /2 zur Dirac—Theorie feststellen kénnen. Auch unter Einschluss von
Korrekturen wie der Hyperfeinwechselwirkung, Effekten der Kernausdehnung und Kern-
bewegung konnten die Dirac’schen Vorhersagen keine zufriedenstellende Erklarung liefern.
Seit 1935 waren die Uberlegungen zur Vakuumpolarisation durch Uehling bekannt [61],
der Effekt aber auch zu klein und vor allem mit verkehrtem Vorzeichen. Bethe gelang es
im gleichen Jahr wie Lambs Experiment, die Probleme der Divergenz bei der Berechnung
der Selbstenergie des Elektrons zu umgehen und kam zu einem Resultat von 1040 MHz
fir die Verschiebung des 225, 2 Zustandes. Das dabei genutzte Konzept von Kramers
Massenrenormalisierung als auch die beiden Grundbausteine der QED, Selbstenergie und
Vakuumpolarisation, waren damit in den Fokus geriickt.

Die als erstes experimentell bestimmte Differenz AFE (225, /272 ’p; /2) wird im urspriingli-
chen Sinne als Lamb-Shift bezeichnet. Der Begriff erfuhr jedoch schnell eine Erweiterung,
wie im néchsten Abschnitt geschildert wird.

2Was in einer ganzen Serie von Messungen durch Lamb et al. bis auf eine Auflésung von 100 kHz
gebracht wurde.
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2.2 Beitrage zur Bindungsenergie in hochgeladenen Wenig—
Elektronen Ionen

Das System aus Elektronen und Kern (keine Kernanregung) ist vollstéindig durch Angabe
einer Gesamtbindungsenergie fiir die Elektronen beziiglich der inneren Energie charakteri-
siert. Also der Energie, die aufzubringen ist, um alle Elektronen des Atoms bei einem sonst
leeren Universum ins Unendliche zu bringen. Im nichtrelativistischen Hamilton—Operator
ergibt sich z.B. folgende Struktur unter Summieren iiber alle i Elektronen:

H, tragt allen elektrostatischen Wechselwirkungen zwischen den Elektronen, sowie dem
Kern und den Elektronen untereinander Rechnung, dabei kann auch bereits eine ausge-
dehnte Ladungsverteilung des Kerns angenommen werden. Hyy beschreibt die Wechselwir-
kung der Bahndrehimpulse der Elektronen untereinander. In einer relativistischen Theorie
treten vor allem auch Wechselwirkungen der Spins der Elektronen untereinander, mit dem
Kernspin und mit den Bahndrehimpulsen hinzu.

In vielen Féllen bezieht sich die Bindungsenergie lediglich auf die Bindungsenergie eines
Elektrons, des Leuchtelektrons. Die Lamb-Shift in ihrem theoretischen Sprachgebrauch
bezieht sich dann auf die Verschiebung der einzelnen isolierten Niveaus dieses Leuchtelek-
trons im Atom. Sie steht fiir die Summe aller Kern— und QED-Korrekturen zur Dirac—
Bindungsenergie des Niveaus im Falle eines Punktkerns ohne Ausdehnung [62]. Einzige
Ausnahme stellt die Kernriicksto-Korrektur dar, obwohl eine rigorose relativistische Be-
handlung dieses Effekts nur im Rahmen der QED formuliert werden kann [52]. Begriindung
ist, bringt man sie in klassischer Form in die Dirac—Theorie ein, so verschiebt diese 2.5 und
2P gleich und triigt zur ,klassischen” Lamb-Shift AE(22S; /2722P1 /2) nicht bei. Da die
Lamb-Shift jedes einzelne Niveau individuell verschiebt, kann durch das Vermessen von
Ubergiingen zwischen gebundenen Niveaus zunichst nur die Summe der Korrekturen zu

beiden Niveaus erschlossen werden.

2.2.1 Betrachtungen zur Quantenelektrodynamik

Nach den Beitréagen von Uehling, Bethe und Kramer entwickelten Dyson, Feynman, Schwin-
ger und Tonaga einen strikten quantenelektrodynamischen Formalismus. Unendlichkeiten,
die lange Zeit fiir Schwierigkeiten gesorgt hatten, wurden durch die Technik der Renor-
mierung handhabbar, die sich vor allem auf die Elektronenladung und -masse bezieht.
Rechnungen der QED basieren auf einer Entwicklung in der Feinstrukturkonstante «, als
Repriasentant der involvierten virtuellen Photonen. Die individuellen Summanden dieser
Storungsreihe konnen gewohnlich als Feynman-Diagramme dargestellt werden. Die beiden
einfachsten Feynman-Diagramme sind in Abb. 2.2 (a) dargestellt; ihr Beitrag ist von Ord-
nung O(«) und entspricht genau einem Photonpropagator (Wellenlinie) mit zwei Knoten
(v/a x /a). Die Doppellinie symbolisiert die Bewegung eines Elektrons im externen Feld
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eines Kerns. Die Zeitachse der Feynman-Diagramme lduft von unten nach oben, bei dem
Elektron handelt es sich selbstverstéindlich um ein reales Teilchen.

(Za)' |(Za)" |(Za)® |(Za)'
= | + + + + + oo
a

O o

+
(a) (b)

Uehling W.K.
+

Abbildung 2.2: Feynman-Diagramme der Ordnung O(a), (a)(oben) Selbstenergie und (a)(unten) Vaku-
umpolarisation. Doppellinien stehen fiir Wellenfunktionen und Propagatoren im externen Feld eines Kerns,
eine einfache Linie fiir das freie Elektron. Die Feynman-Diagramme verstehen sich in der Lorentz-invarianten
Feynman-Eichung. (b) Entwicklung in Potenzen (Z«), der Photonpropagator mit einem x am Ende steht fiir
den virtuellen Photonenaustausch mit dem Kern. Bei Selbstenergie und Vakuumpolarisation [20] steht der letzte
Summand fiir die Summe aller Terme der Ordnung gréBer O((Za)') und kann entsprechend der Doppellinie
weiterentwickelt werden.

Abb. 2.2 (a)(oben) zeigt den Prozess der Selbstenergie (SE) in niedrigster Ordnung. Bei
diesem Prozess wird ein Photon von einem Elektron im Kernfeld emittiert und auch wieder
absorbiert. Abb. 2.2 (b)(unten) steht fiir die niedrigste Ordnung der Vakuumpolarisation
(VP). Dabei generiert ein virtuelles Photon eine Wechselwirkung mit einem virtuellen
Elektron-Positron-Paar. Dieses Paar bewegt sich entsprechend der Doppellinie ebenfalls
im externen Feld eines Kerns.

Der Kopplungsparameter mit dem externen Feld des Kerns ist mit Za (~v/c) gegeben.
Traditionell verfihrt man mit QED-Korrekturen so, dass neben der Entwicklung in « eine
weitere, in Potenzen dieses Kopplungsparameters Za hinzutritt. Fiir leichte Ionen ist Z
klein und Za < 1 — die Reihe konvergiert schnell. Fiir mittlere und schwere hochge-
ladene Ionen konvergiert die Entwicklung in Za nur langsam, und viele Terme miissen
beriicksichtigt werden. Daher sind bei hochgeladenen Ionen Konzepte von Néten, die zwar
den rigorosen Einschluss aller Ordnungen Za beinhalten, jedoch ohne Expansion auskom-
men [20]. Abb. 2.2 (b) zeigt die Za Expansion der 3 einfachsten Feynman-Diagramme der
QED gebundener Systeme.
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2.2.2 Lamb-Shift und QED in hochgeladenen H-artigen Ionen

Nachfolgend gelte folgende Konvention: Die Bindungsenergie eines Elektrons in einem
gebundenen Niveau ist negativ. Je hoher der Betrag umso tiefer ist dieses Elektron gebun-
den. Positive Korrekturen zu einem Niveau schieben dieses in Richtung Kontinuum, also
machen die Bindung schwécher.

Selbstenergie in Ordnung O(a): Die Selbstenergie des Elektrons in niedrigster Ord-
nung ist die dominierende QED-Korrektur zur Diracenergie der Niveaus im H-artigen Ion.
Auf Grund der recht kleinen Elektronenmasse, stellt diese Emisson mit anschlieSender
Absorption eines Photons eine entsprechend grofie Storung dar. Die genauste, vollstdndige
Berechnung der Korrektur durch die Selbstenergie in Ordnung O(«) ist in [63] gegeben.
Sie gehorcht der Darstellung [63]:

a(Za)t

ABgp = &

—AF(Za, Rymgc® (2.14)
™ n

wobei AF(Za, R) eine dimensionslose Funktion darstellt, die von Za und vom Kernradius
R abhéngt. Vielfach wird die einfachste nukleare Korrektur, nidmlich eine nicht punktfor-
mige Ladungsverteilung, direkt als Potential in die QED Berechnung inkorporiert. Neben
dem Radius spielt die Dichtefunktion der Ladung im Kern eine Rolle. Géngig ist die An-
nahme einer gleichméfig geladenen Kugel. Abb. 2.3 zeigt die Verschiebung der Niveaus
1S, 25 und 2P, /; durch die Selbstenergie. Der Beitrag der Korrektur nimmt entsprechend
Gl. (2.14) mit zunehmenden n ab.

Vakuumpolarisation in Ordnung O(a): Die Vakuumpolarisation stellt die betrags-
méafig zweitgroBite Korrektur dar. Im Gegensatz zur Selbstenergie fithrt sie in ihrer Wir-
kung zur stérkeren Bindung des Elektrons. Betrachtet man sich die Entwicklung nach Za
gemi#f Abb. 2.2 (b)(unten) so leistet der erste Summand der Entwicklung keine Korrektur®.
Der folgende Term erster Ordnung ist die als Uehling-Potential [61] bekannte Korrektur.
Der endliche Rest* der Entwicklung ist als Wichmann-Kroll Beitrag (WK) bekannt und
dem Betrage nach grob mindestens eine Gréflenordnung kleiner als der Uehling-Teil. Die
Berechnung des Uehling-Potentials bereitet den Theoretikern keinerlei Probleme. Der WK-
Teil stellt in dieser Hinsicht eine grofiere Herausforderung dar. In [65] wird eine identische
Gleichung zu (2.14) fiir den WK-Teil in hochgeladenen H-artigen Ionen mit 30 < Z < 100
angegeben. Die Werte fiir F'(Za, R) sind entsprechend zu ersetzten. Abb. 2.4 zeigt Uehling-
und WK-Beitrag fiir einige Z und verschiedene Niveaus.

Strahlungskorrekturen der Ordnung O(a?): Die Strahlungskorrekturen der Ord-
nung O(a?), also mit genau zwei Photonpropagatoren, sind in Abb. 2.5 dargestellt. In (a)
finden sich die Selbstenergie zur Ordnung O(a?) (SESE), in (b) die Vakuumpolarisation

3Gemif dem Furry-Bild leisten nur ungerade Entwicklungsterme in Zo Beitréige [20].
4yon unendlich vielen Termen in der Za-Entwicklung.
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Abbildung 2.3: Selbstenergie (Punktkern) der Ordnung O(«) und in allen Ordnungen Z« fiir die 4 niedrigsten,
isolierten Niveaus in H-artigen lonen. Die Werte sind aus [64] und interpoliert. Zu beachten ist, dass die Korrektur
des 2P, /o—Zustands im Bereich von Z = 48 das Vorzeichen wechselt.

(VPVP) und in (c) finden sich Mischungen dieser beiden fundamentalen Effekte zur Ord-
nung O(a?) (SEVP).
Initialisiert durch die beriihmte Messung von 2 25, /272 ’p s2 in Li-artigem Uran durch
Schweppe [67], begann Anfang der neunziger Jahre die theoretische Auswertung dieser Dia-
gramme. Jedoch gibt es auch heute noch keine vollstindige Auswertung in allen Ordnun-
gen Za [68]. Der Hauptbeitrag zur Korrektur kommt durch die Selbstenergie-Diagramme
Abb. 2.5 (a). Deren Berechnung findet sich in allen Ordnungen Za in [68,69]. Bisher konn-
ten das rechte Diagramm in Abb. 2.5 (b), sowie die beiden letzten Diagramme in (c) nicht
expansionslos evaluiert werden. Deren Beitrige werden nur in der dominierenden Uehling-
Néherung berechnet [69]. Fiir den durch Abb. 2.5 (a) représentierten Teil (SESE) lésst sich
angeben:
2 4

AEgpsp = :Q(Zn?AFSESE(Za,R)mQCQ, (2.15)
wobeil man den zusitzlichen Faktor o im Vergleich zu (2.14) beachte. Wiederum steckt
die Kunst natiirlich in der Berechnung von AFgrgr(Za, R). Verschiedene Beitréige der
Ordnung O(a?) finden sich dargestellt in Abb. 2.6.
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Abbildung 2.4: Vakuumpolarisation (homogen geladener Kern) der Ordnung O(«), aufgeteilt in Uehling- und
Wichmann-Kroll-Beitrag, fiir die 4 niedrigsten, isolierten Niveaus in H-artigen lonen. Die eingetragenen Werte
sind aus [66] und interpoliert. Zu beachten ist der eigentlich negative Beitrag des Uehling-Potentials.

Korrekturen kernphysikalischer Art: Diese Korrekturen stellen derzeit eine ent-
scheidende Barriere dar, bis zu der die QED getestet werden kann. Man ist dabei auf
physikalische Modelle angewiesen, die nicht Teil der QED sind. Aus anderer Sicht kann
man, falls man den Aussagen der QED glaubt, damit Kerneffekte untersuchen. Bei den
angesprochenen Effekten handelt es sich um:

e Den Ubergang vom Punktkern zum ausgedehnten Kern.
e Den relativistischen RiickstoBeffekt (reduzierte Masse).
e Die Polarisation des Kerns.

Die Einfliisse des ausgedehnten Kerns werden hdufig direkt ins Potential mit aufgenommen,
das bei der Berechnung obiger Effekte verwendet wird. Die Ausdehnung des Kerns stellt
damit eine Korrektur da, die praktisch fiir jede der QED Korrekturen separat berechnet
werden muss. Die einfachste Korrektur ist natiirlich die zur Diracenergie selbst [71,72].
Der Berechnung muss ein Kernmodell zu Grunde liegen, in das etwa experimentell be-
stimmte Kernradien und die Ladungsverteilung innerhalb dieses Radius eingehen. Gerade
fiir Tonen mit sehr hohem Z ist die genaue Kenntnis dieser Korrektur wichtig. In diesem
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(a) (b)

loto{®lote

Abbildung 2.5: Feynman-Diagramme der Strahlungskorrekturen zur Ordnung O(a?), (a) Selbstenergie (SE-
SE), (b) Vakuumpolarisation (VPVP) und (c) gemischte Diagramme (SEVP). Der groBte Beitrag zur Korrektur
wird durch die Diagramme in (a) geleistet.

Bereich spielen dann bereits héhere Multipolmomente der Ladungsverteilung eine Rolle.
Die Ladungsverteilung wird meist als homogen {iber die Kugel oder aber als homogen,
aber ausschlielich lokalisiert in der Kernschale, angenommen [63]. Die Korrektur zum
Punktkern in Anbetracht einer homogenen Ladungsverteilung ist in Abb.2.7 (schwarz,
rot, blau) dargestellt [68,73,74].

Stellte die Einfithrung einer reduzierten Masse in klassischen Betrachtungsweisen ein sehr
geringes Problem dar, ist deren Einfithrung in einer voll relativistischen Theorie nur {iber
die QED moglich. Eine Berechnung des Beitrags des relativistischen Riickstofles in al-
len Ordnungen Za und O(m./Mk) findet sich in [75]. Die RiickstoBkorrektur fiir das
1S Niveau ist in Abb.2.7 (grau) dargestellt, im Vorgriff findet sich in griiner Farbe die
Korrektur beziiglich der Ubergangsenergie 2 25, /22 ’p, /2 in Li-artigen Systemen darge-
stellt [74]. Die Polarisation des Kerns meint Anregungen des selbigen. Kernniveaus, die
niedrig genug liegen, um angeregt zu werden, finden sich meist nur bei sehr schweren und
deformierten Kernen. Berechnungen fiir Actinide, Blei und Uran finden sich in [76,77]. Die
Groflenordnung des Effekts liegt im Bereich des Riickstofleffekts. Die Polarisationseffekte
des Kerns stellen das Limit dar, bis zu dem die QED in hochgeladenen Ionen getestet
werden kann [52], nicht zuletzt, weil zur Beschreibung phidnomenologische Modelle der

nuklearen Anregung angewendet werden miissen.

Zur Diskussion von Einfliissen der QED—Korrekturen auf Systeme mit mehr als nur einem
Elektron wiire ein offensichtlicher Schritt der Ubergang zu den heliumartigen Systemen mit
ihren zwei Elektronen. Die He-artigen Ionen sollen hier jedoch keine explizite Darstellung
finden. Im Fokus stehen die Li-artigen Ionen. Fiir das Verstédndis deren Energieniveaus
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Abbildung 2.6: Dargestellt sind QED—Korrekturen (negativ) der Ordnung O(a?) gegeniiber der Kernladung.
Fiir den 1.5—Zustand ist die dominierende Selbstenergiekorrektur (SESE) gezeigt und zum Vergleich die gesamte
Korrektur, fiir 25 und fiir 2P; /5 (positiv !) die Selbstenergie [68-70].

ist die Kenntnis um die Korrekturen in H-artigen Systemen elementar, nicht jedoch die
der He—artigen Systeme. Deren genaue Betrachtung wire zwar notwendig fiir die Bindung
der Elektronen in der K—Schale in Li—artigen Systemen, jedoch nicht fiir das hier inter-
essierende L—Schalen Leuchtelektron. Zur Lektiire der Zwei-Elektronen—Systeme sei z.B.

auf [54] verwiesen.

2.2.3 Lamb-Shift und QED in hochgeladenen Li-artigen Ionen

In Li-artigen Systemen miissen neben den zuvor diskutierten Strahlungskorrekturen und
Kerneffekten die Wechselwirkungen des L-Schalen Elektrons (Leuchtelektron) mit den hin-
zugekommenen zwei K-Schalen Elektronen beriicksichtigt werden. Im Gegensatz zu neu-
tralen Systemen bilden die zusétzlichen Elektronen in hochgeladenen Ionen lediglich eine
Storung. In einem neutralen Atom ist die Ladung aller Elektronen gleich der Ladung des
Kerns. Das einzelne Elektron sieht also fast so viel positive wie negative Ladung. In ei-
nem HCI ist das Elektron einer grofien positiven Ladung und bei den wenigen weiteren
Elektronen nur einer kleinen negativen Ladung ausgesetzt. Diese Stérung wird {iber eine
Entwicklung im Parameter 1/Z in die Theorie eingebracht, die zu den bekannten Entwick-
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Abbildung 2.7: Korrekturen durch Kerneffekte verschiedener Niveaus. Die Korrektur auf Grund eines aus-
gedehnten Kerns fiir die Niveaus 25 und 2P sind bezogen auf Li-artige Niveaus, der Unterschied zum reinen
H-artigen lon sollte marginal sein. In griin ist der Beitrag des RiickstoBes auf den Li-artigen Ubergang 2 251/2—
2 2P1/2 gegeben.

lungen im H-artigen Ion in o (durchgefiihrt bis O(a?), Za (moglichst in allen Ordnungen)
und me/Mp bei den Kerneffekten [durchgefiihrt bis O((me/Mk))] hinzutritt. Die Effekte
durch die K-Schalen Elektronen lassen sich in zwei Teile dividieren. Zum einen koénnen sie
direkt mit dem L-Schalen Elektron durch Austausch von einem (O(a)), zweier (O(a?))
oder mehr virtuellen Photonen (O(a™)) wechselwirken. Oder sie modifizieren die Wechsel-
wirkung der H-artigen Strahlungs— und Kerneffekte (Riickstof}, Polarisation), was in einer
klassischen Betrachtung als Abschirmung zu bezeichnen wire.

Inter—Elektron—Wechselwirkung: Zur Analyse der Inter—Elektron—Wechselwirkung
gilt es ein Viel-Elektronen—Problem zu l6sen. Typische Verfahren der Atomphysik sind
hierzu, das auf dem Variationsansatz basierende Multi-Configuration-Hartree-Fock Ver-
fahren (MCHF) und das pertubative Many-Body Pertubation Theory Verfahren (MB-
PT) [78,79].

Die einfachste Inter—Elektron—Wechselwirkung zwischen zwei gebundenen Elektronen ist
in Abb. 2.8 (a) dargestellt und besteht im Austausch eines Photons. Die Wechselwirkung
ist damit von Ordnung O(«). Gezeigt ist ferner die niedrigste Ordnung dieser Wechsel-

21



Kapitel 2. Uber die Quantenstruktur hochgeladener Wenig-Elektronen Ionen

I L
=L HITH HITH

Abbildung 2.8: (a) Ein-Photonenaustausch gebundener Elektronen mit Darstellung der Breit-Niherung.
Feynman-Diagramme der Inter—Elektronen—-Wechselwirkung, (b) durch Zwei-Photonen-Wechselwirkung, (c) mit
drei Photonen.

wirkung in Coulomb-Eichung. Diese Zerlegung ist als Breit-Ndherung bekannt. Der erste
Summand symbolisiert die Coulombwechselwirkung durch Austausch eines skalaren Pho-
tons, der zweite Summand stellt die Breit-Wechselwirkung durch Austausch eines trans-
versalen Photons (magnetische Wechselwirkung) dar.

Die néchst hohere Ordnung bilden die Zwei-Photonen-Prozesse, deren Feynman-Diagram-
me in Abb.2.8(b) dargestellt sind. Die Anzahl der zu berechnenden Diagramme erhoht
sich dadurch, dass die vorhandenen Elektronen iiber die Doppellinien zu permutieren sind.
Auch Beitridge der Diagramme des Drei-Photonenaustauschs wurden berechnet, welche in
Abb. 2.8 (¢) zu finden sind. Auch hier muss permutiert werden.

Der Fortschritt theoretischer Berechnungen ist so weit gedrungen, dass das Diagramm in
Abb. 2.8 (a) exakt ohne Niherung berechnet werden kann. Ferner liegen auch fiir die Zwei-
Photonen-Diagramme beziiglich Elektronen des n = 2 Niveaus in Li-artigen Systemen
strenge QED Berechnungen vor [80-83]. Der Drei-Photonenaustausch nach Abb. 2.8 (¢)
wird derzeit nur in der Breit-Ndherung in Anlehnung an Abb.2.8 (a) berechnet und da-
mit zur Ordnung O(a?(Za)?m) [84]. Eine umfassende Berechnung der Inter—Elektronen—
Wechselwirkung zu zahlreichen Z wird von Yerokhin [85] gegeben.

K-Schalen Abschirmung von Selbstenergie und Vakuumpolarisation: Die Feyn-
man-Diagramme der Abschirmung der Vakuumpolarisation durch die besetzte K-Schale

sind in Abb. 2.9 abgebildet. Es sind Prozesse der Ordnung O(a?). Die Wechselwirkung lsst
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sich in zwei Teile aufspalten, die Korrektur der Vakuumpolarisation der 1s Elektronen un-
tereinander (in (a)) und die Abschirmung durch Wechselwirkung des Leuchtelektrons (rot)
mit der K-Schale als Ganzes (in (b)) [86,87].

Die Zwei-Elektronen Selbstenergie spaltet sich analog der Vakuumpolarisation in einen
Anteil der Wechselwirkung unter den K-Schalen Elektronen und einen zwischen Valenz-
elektron und K-Schale auf [88,89]. In Abb. 2.9 (c) ist nur der einfache Satz der Diagramme
dargestellt, der mit Abb. 2.9 (b) vergleichbare Satz wird nicht gezeigt.
Feynman-Diagramme der Ordnung O(a?) oder hoher beziiglich der Abschirmung von
Selbstenergie und Vakuumpolarisation konnten bis dato noch nicht berechnet werden [90].

of [o 2] ol 7]
ol lol =] ol 12
MWML&UMM

Abbildung 2.9: Feynman-Diagramme der Zwei-Elektronen Korrekturen der (a) Vakuumpolarisation innerhalb
der K-Schale, (b) zwischen K-Schale und Valenzelektron (rot) und (c) der Selbstenergie innerhalb der K-
Schale. Es fehlt die Darstellung der Korrektur der Selbstenergie durch Wechselwirkung zwischen K-Schale und
Valenzelektron.

Allgemein lasst sich zusammenfassen, dass die bisher vorgestellten Korrekturen die ein-
zelnen Elektronenniveaus betreffen und diese individuell auf der Energieachse verschieben.
Die Spektroskopie von Ubergéingen zwischen diesen verschobenen Niveaus ist daher bestens
geeignet, die entsprechenden Korrekturen zu bestimmen. Abb. 2.10 zeigt die verschiede-
nen Beitriige zur Ubergangsenergie des Ubergangs 1s22s 25’1/27132217 2P1/2 in Li-artigen
Ionen in Abhéngigkeit von der Kernladungszahl Z. Ahnlich geeignet wére der Ubergang
15225 251/271322]9 2P3/2. Abb. 2.11 lasst sich die 2 251/272 2P1/2 Ubergangsenergie als
Funktion von Z, sowie die dazu relativen QED-Beitrdge entnehmen.
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Abbildung 2.10: Theoretische Beitriige und deren Fehler zur Ubergangsenergie 15%2s 281/2—1322;) 2P1/2 als
Funktion der Kernladungszahl in Li-artigen lonen. Datenpunkte sind, wenn mdglich, zur besseren Visualisierung
interpoliert und entnommen aus [69,74,85,88,90]. Beitrige, die in der Legende mit einem (roten) Minus versehen
sind, gehen negativ ein. Die Drei-Photonen Wechselwirkung zeigt einen Nulldurchgang.

Ausgangspunkt der Uberlegungen dieses Kapitels war die Entartung des 25, s2 und 2Py o
Niveaus geméfl der Dirac—Theorie in H-artigen Systemen. Bereits die Beriicksichtigung
einer ausgedehnten Kernladung, mitnichten ein QED-Effekt, fithrt zur Aufhebung der
Entartung. Gemif Abb.2.10 verringert die ausgedehnte Kernladung (orange) die Uber-
gangsenergie. Gewichtigster Beitrag zur Energiedifferenz der beiden Zustéinde ist die, mit-
tels eines virtuellen Photons vermittelte, Wechselwirkung der Elektronen untereinander.
Die Elektronenwechselwirkung sorgt ja auch bereits bei neutralem Li fiir eine Aufhebung
der Entartung um circa 1.8 eV. Dazu addieren sich die weiteren in Abb. 2.10 aufgefithrten
Korrekturen, die als Differenz AE(2s) — AE(2p; /5) der Korrekturen der einzelnen Niveaus
eingehen.

Fiir genaue experimentelle Tests der Voraussagen der QED sind die Fehler in den Rech-
nungen entscheidend. Abb. 2.10 zeigt daher auch die Hauptfehlerquellen. Fiir hohe Z ist
die Unkenntnis der Kernausdehnung der entscheidende Fehlerbeitrag, hier geniigt es nicht
nur den RMS (engl. Root Mean Square, d.h. die Wurzel der mittleren quadratische Ab-
weichung) Radius des Kerns zu kennen, sondern auch die Kenntnis hoherer Momente der
Verteilung sind wichtig. Die Abschéitzung des Fehlers beruht im wesentlichen auf der Dif-
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ferenz der beiden Kernmodelle des homogen geladenen Kerns und der geladenen Schale.
Der Fehler im Riickstol des Kerns ist ein weiterer Kerneffekt, der in den Fehler eingeht.
Die Korrektur des Riickstoles durch die Elektron-Elektron-Wechselwirkung wird derzeit
fiir Ordnungen O(1/Z) und héher nur nichtrelativistisch in die Theorie eingebracht [90].
Der dominierende Fehler fiir mittlere Z besteht in der nicht Beriicksichtigung hcherer Ab-
schirmeffekte der Strahlungskorrekturen (blau). Diese kénnen nur durch Abschétzungen
gewonnen werden [85]. Dariiber hinaus gilt es, Fehler in der Berechnung der Drei-Photonen
Inter-Elektron-Wechselwirkung (schwarz) abzuschétzen, die noch nicht in voller QED Be-
handlung analysiert wurde, sondern bisher nur iiber MBPT [85]. Tab.2.1 fasst einzelne
Beitrige zu Ubergangsenergien 1s22s 251/271522]9 2P1/2 und 1s%2s 25’1/271522]9 2P3/2 an
einigen Beispielsystemen zusammen.

15225 254 /o=1522p 2P, /5 15225 254 /o=1522p 2 P5 /5
Korrektur | Zz=26 | Zz=36 | Z=92 Z=26 | Z=41 | Z=383
Inter—Elektron-W.W. 49.1031(5) 72.8013(6) | 322.33(10) 65.0333(5) | 307.1988(16) | 2814.39(3)
O(mea(Za))
QED O(mea(Za)?t) -0.5565 -1.6859 -42.93 -0.5119 -3.7439 -27.48
Abschirmung QED 0.0649(20) | 0.1433(32) 1.16(3) 0.0551(17) | 0.2316(39) 1.15(4)
O(mea?(Za)3)
RiickstoB -0.0121(19) | -0.0163(18) -0.07 -0.0123(20) | -0.0243(19) -0.07
O(m? /My (Za)?)
QED O(mea?(Za)®)
SESE 0.0004(1) 0.0022(4) 0.296(3) 0.0003(1) 0.0072(20) 0.145(4)
SEVP -0.0002 -0.0008 -0.187 -0.0002 -0.0032 -0.095
VPVP 0.0004 0.0015(1) 0.136(46) 0.0004 0.00478(5) 0.083(25)
S(VP)E -0.0001 -0.0002(2) | -0.022(45) -0.0001 -0.0007(7) -0.012(24)
Kernpolarisation 0.04(2)
O(m2 /M (Za)?)
Summe 48.6000(28) | 71.2451(37) | 280.75(14) || 64.5647(26) | 303.6704(52) | 2788.12(7)

Tabelle 2.1: Beitrige in eV zur 1525 25’1/2—1522;0 2P1/2 Ubergangsenergie fiir Eisen, Krypton, Uran, sowie zur
1s%2s 251/2—1822]7 2P3/2 Ubergangsenergie fiir Eisen, Silber und Bismut. SESE bezieht sich auf die Diagramme
Abb. 2.8 (a), SEVP sind alle Diagramme Abb. 2.8 (b,c) bis auf das vorletzte in (c) welches als S(VP)E bezeichnet
ist (Quelle: [69, 85]).

2.2.4 Lamb-Shift und QED in hochgeladenen Mehr-Elektronen Ionen

Die néchst komplexen Mehr-Elektronen Ionen stellen die berylliumartigen Systeme dar. Sie
sind die einfachsten HCIs mit zwei abgeschlossenen Unterschalen. Die Inter—Elektronen—
Wechselwirkung setzt sich hierbei zusammen aus einer Wechselwirkung innerhalb der Scha-
len, wie bei He-artigen Ionen, und einer Wechselwirkung zwischen den Schalen, dhnlich
Li-artiger Ionen. Die Schwierigkeiten der Beschreibung He-artiger und Li-artiger Ionen
vereinigen sich in der theoretischen Betrachtung Be-artiger Systeme. Im Gegensatz zu den
hochgeladenen Li-artigen Ionen sind die theoretischen Beschreibungen daher bis dato nicht
in solch rigoroser QED Formulierung ausgefiihrt worden.

Relativistische Beschreibungen der Inter—Elektronen—Wechselwirkung wurden mittels MC-
DF (Multi-Configuration—Dirac—Fock), MBPT und configuration-interaction (CI) Metho-
den durchgefiihrt. Akkurate MCDF Berechnungen, in diesem Fall nicht-relativistisch, wur-
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den fiir Be-artiges Eisen mittels 1/Z Entwicklung in [91] durchgefiihrt. Voll relativistische
MCDF-Methoden werden in [92] fiir Fe XXIIT und Mo XXXIX angesetzt. Uber Berechnun-
gen mittels MBPT Ansatz, gleichfalls fiir Fe XXIIT und Mo XXXIX, wird in [93] berichtet.
Sehr genaue MBPT Resultate fiir einen weiten Z Bereich finden sich in [94]. Dort wird die
Inter—Elektron—Wechselwirkung in Stérungsrechnung bis zweiter Ordnung Breit-Ndherung
ausgefiihrt, auflerdem finden QED-Korrekturen Eingang.

Abb. 2.11 zeigt die Ubergangsenergie zweier Grundzustandsiibergiinge innerhalb der n = 2
Schale in Be—artigen Ionen als Funktion der Kernladungszahl. Des Weiteren ist der QED-
Anteil dieser Ubergiinge (rot) dargestellt. Wie zu sehen stehen die Be-artigen Systeme den
Li-artigen beziiglich hoher QED-Anteile um nichts nach, teilweise sind diese in Ubergéngen
in Be-artigen Ionen hoher. Durch die Inter—Elektron—Wechselwirkung sind diese hervor-
ragend geeignet, relativistische Effekte zu studieren. Abb.2.12 zeigt die Ubergiinge aus
Abb.2.11 im Kontext des Termschemas dieser Ionen®. In den iso-elektrischen Sequenzen
der B-, C-, N-artigen usw. Reihen nehmen die QED-Anteile immer mehr ab [95].
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Abbildung 2.11: Ubergangsenergie (schwarz) und relativer QED-Anteil AE/E (rot) an der Ubergangsenergie
als Funktion von Z fiir den Li-artigen Ubergang 2 251/2—2 2P1/2 sowie fiir zwei Grundzustandsiiberginge in
Be-artigen lonen.

SSkalierung ist dem Be-artiges Eisen nachempfunden.
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Abbildung 2.12: Typisches Termschema Be-artiger lonen. Die Wellenlangen sind fiir Be-artiges Eisen ange-
geben (Quelle: [96]).
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Kapitel 3

Eine kryogene EBIT neuster
Generation

Auf den folgenden Seiten werden Prinzip und Physik der EBIT erldutert, sowie eine Uber-
sicht iiber die physikalischen Prozesse in einem solchen Apparat gegeben. Augenmerk soll
dabei vornehmlich auf die Prozesse gelegt werden, die in Verbindung zu dieser Arbeit
stehen. Ein anderer Themenkomplex wird die Vorstellung der hier gebauten und auch in
nicht unbedeutenden Teilen entwickelten EBIT sein.

Eine EBIT erzeugt und speichert hochgeladene Ionen in einem zylindrischen Volumen von
der Dimension eines menschlichen Haares mit ein paar Zentimeter Lénge. Sie ist ein ta-
ble top Werkzeug zur Untersuchung von HCIs und deren Wechselwirkung. Thr historischer
Ahne ist die EBIS (engl. Electron Beam Ion Source), erfunden und erstmals betrieben in
Dubna durch Donets et. al. [97] im Jahre 1969. Hierbei handelt es sich primér nicht um
ein Werkzeug zur Speicherung von lonen, sondern die sonst gleichen Techniken wie spéter
bei der EBIT fiihren zum Betrieb als Ionenquelle.

Die erste EBIT wurde 1986 unter der Regie von Levine et. al. [98] am Lawrence Livermo-
re National Laboratory (LLNL) in Betrieb genommen. Das Nachfolgemodell, bekannt als
Super-II, war Konstruktionsvorbild fiir drei weitere EBIT—Apparaturen (NIST, Oxford,
Berlin). Eine am LLNL spéter in Betrieb genommene Hochenergieversion (Super—EBIT)
war Vorlage fiir die Tokio-EBIT. 1999 nahm die Freiburg-EBIT ihren Betrieb auf. Diese
Maschine war eine komplette Neuentwicklung'. Eine Ubersicht iiber die im Betrieb befind-
lichen Maschinen, sowie iiber die mit dieser Technologie verbundenen Schliisselexperimente
sei auf einen spéteren Zeitpunkt verschoben. Fiir einen kurzen historischen Abriss iiber
EBIS/T sei auf [99] verwiesen.

Beziiglich anderer Techniken zur Speicherung hochgeladener Ionen, wie z.B. Paul- und
Penningfallen oder Speicherringe sei [100] empfohlen.

'Hoéherem Magnetfeld und Stromstiirke stand ein geringerer Heliumverbrauch gegeniiber.
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3.1 EBIT Grundlagen

Dieser Abschnitt beschreibt Aspekte der EBIT Maschinenphysik und folgt dabei haupt-
séchlich den hervorragenden Darstellungen in [101-104].

In Anlehnung an Abb. 3.1 nutzt man bei einer EBIT einen magnetisch komprimierten, na-
hezu monoenergetischen Elektronenstrahl aus einer Kathode, um Atome und dann Ionen
sequentiell durch Elektronensto3 zu hohen Ladungszustédnden zu ionisieren. Die hierfiir
notige Energie erhalten die Elektronen durch eine entsprechende Potentialdifferenz zwi-
schen Kathode und Falle.

Wihrend die Elektronen im Fallenzentrum ein hohes, von auflen angelegtes Magnetfeld,
bei manchen EBITs bis zu 8 T, erfahren, wird darauf geachtet, dass selbige am Ort ihrer
Entstehung? an der Kathode, kaum oder keinem Magnetfeld ausgesetzt sind. Wegen der
Drehimpulserhaltung im Magnetfeld, verringert der Strahl seine radiale Ausdehnung auf
dem Weg zur Fallenmitte erheblich. Im Fallenzentrum sind Strahldurchmesser im Bereich
von 100 pm typisch.

Der Elektronenstrahl sorgt, neben der Ionisation, durch seine negative linienférmige Raum-
ladung dafiir, dass die positiven Ionen radial an das Fallenzentrum gebunden werden. Da
die radiale Dimension der Ionenwolke mit der radialen Dimension des Elektronenstrahls
korreliert, fithrt die erzwungene Kompression des Strahls zu einer effektiven Erhohung der
Target— und Projektildichte, so ist effektive Ionisation mdglich.

Um ein axiales Entkommen der erzeugten Ionen zu verhindern, geniigt es die beiden Fal-
lenrénder mittels Ringelektroden elektrisch positiver als das Zentrum zu betreiben, um so
die Ionen axial in ein Kastenpotential zu sperren.

Der Protagonist in einer EBIT ist zweifelsfrei der Elektronenstrahl. Die wichtigsten Ein-
gangsparameter fiir dessen Verhalten sind das Magnetfeld in der Fallenmitte Bp,j. und
die Beschleunigungsspannung AUjycc zwischen Kathode und Falle. Starken Einfluss haben

*Von etwa 3mm Ausdehnung.

z-Achse (axial)

»B> DB 5 »B>
D ([ Falle /] D Elektronenstrahl -
[ + J Kathode
Ringelektroden
Elektlronen )
v
R - l o® S .. 3
[ 3 L] ° LJ
N RSO T ROBE RN (I BC N =
HAPRSE AL ALK F AT AL LIX o "R 2
* e e * ’

Abbildung 3.1: Funktionsprinzip der EBIT. Der Darstellung liegt eine Rotationssymmetrie um die z—
Achse zugrunde. Beschreibung siehe Text.
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auch sehr technische Parameter die Kathode betreffend, so dass es giinstig erscheint, die
genaueren Umsténde des Elektronenstrahls im Zuge der Présentation der gebauten EBIT
zu beleuchten. An dieser Stelle ist es ausreichend, sich zu vergegenwértigen, dass die Span-
nungsdifferenz AUjyce natiirlich fiir eine korrespondierende Energie E;, des Strahls sorgt.
Dieses E;, definiert den maximal erreichbaren Ladungszustand fiir jedes Element. Abb. 3.2
stellt die Mindestenergie als Funktion der Kernladungszahl des Ausgangsatoms dar, um
ein H-artiges, Li-artiges und ein Ne-artiges Ion, in anderen Worten deren iso-elektronische
Sequenz, zu erzeugen.

L I L DL I B L B B HELAN EEL EEL EELE R B A B L
100 4 |
x *
* * * 1
A _A
103 — S .
B *
] Lt * a A
. 1 * A = H-artige lonen 1
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= E * R A Ne-artige lonen | ]
£ Ao Z>-Fit ]
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Kernladungszahl Z

Abbildung 3.2: Mindestenergie des Elektronenstrahls zur Erzeugung H-artiger, Li-artiger und Ne-artiger
Tonen verschiedener Kernladungszahl Z. Ein Z2-Fit zeigt ein quadratisches Verhalten der Mindestenergie.

3.1.1 Die Ionenwolke und ihre Wechselwirkung mit dem Elektronen-
strahl

Die Lange der Ionenwolke, die sich um den Elektronenstrahl bildet, ist direkt durch den
Abstand der beiden duBleren Fallenelektroden (Abb. 3.1) bestimmt und liegt typischerwei-
se, je nach EBIT, zwischen 20 und 60 mm?. Radial ordnen sich die Ionen symmetrisch um
den Elektronenstrahl. Thre Ausdehnung in diese Richtung ist unter anderem verkniipft mit
der elektrostatischen Anziehung, die der Elektronenstrahl entfaltet und wird in Kap. 3.2.2
diskutiert. Durchmesser wenigen 100 pm sind typisch.

Die Tonenwolke in einer EBIT kann als eine Uberlagerung von mehreren Wolken von Io-
nen mit unterschiedlichen Ladungzustdnden dargestellt werden. So ordnet man separat
der Menge N, ; aller Ionen A+ eines Ladungszustandes i einer Atomsorte A eine eigene

3Fallenlingen bis 300 mm sind maglich.
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Ionenwolke spezifischer Parameter zu. Ein Ion trigt die Ladung Q. ; = ie.
Radiale und axiale Bewegung der Ionen werden in guter Ndherung als entkoppelt angenom-
men. Die axiale Dichteverteilung eines Ladungszustandes wird als homogen angenommen.
Fiir die radiale Dichteverteilung p(r; N, ;) errechnet sich eine ,,Héhenformel”

QA,i‘/ges (T)

p(T;NA,i) = p(0; NA,i) exp |:_I<TA7'L:| , (3.1)

wobei Vs das gesamte Potential ist, das ein einzelnes Ion spiirt, hervorgerufen durch du-
Bere Spannungen auf den Elektroden sowie durch die Ladung von Elektronenstrahl und
Ionenwolke selbst. T, ; entspricht der Zuordnung einer Temperatur beziiglich jedes La-
dungszustandes ¢ einer Atomspezies A, da hier kein lokales thermisches Gleichgewicht
herrscht.

Die durch die Temperatur mitbestimmte Ausdehnung einzelner Ladungszusténde fithrt zur
Definition von so genannten Uberlappfaktoren fa,i, die den Anteil der Ionen eines Ladungs-
zustandes, welcher sich innerhalb des Elektronenstrahls befindet, zu der Anzahl der Ionen
dieses Ladungszustands in der gesamten Ionenwolke angeben. Ionen innerhalb des Elek-
tronenstrahls konnen an Prozessen wie Bremsstrahlung, Elektronenstoffi—Ionisation (EI),
Elektroneneinfang, im Speziellen radiative Rekombination (RR) und dielektronische Re-
kombination (DR), sowie Anregung von Schalenelektronen durch Elektronenstofl (EE) teil-
nehmen. Die rein elastische Streuung von Strahlelektronen ist in einer EBIT von geringer
Wichtigkeit. Im Falle von Ton-Atom Stéflen handelt es sich um einen Ladungsaustausch—
Prozess (ET), der den Ladungszustand des Ions erniedrigt. Die Ion—Ion Stéfle iiberwinden
auf Grund der zu niedrigen typischen EBIT Temperaturen zwar nicht die Coulombbarrie-
re, so dass Ladungsaustausch bei dieser Wechselwirkung keine Rolle spielt. Durch diese
Wechselwirkung kommt es jedoch zu einer langsamen Diffussion der Ionen quer iiber Ma-
gnetfeldlinien hinweg, die auf Grund von Drehimpulserhaltung sonst nicht moéglich ware.
Dies tréagt entscheidend auch zum Raum bei, den die Ionen einnehmen. Das statische Ma-
gnetfeld dndert die Gesamtenergie der Teilchen nicht, daher ist die Physik in einer EBIT im
Wesentlichen durch die elektrostatischen Felder dominiert*. Es gilt hier jedoch zu bemer-
ken, dass es einen metastabilen rein magnetischen Fallenmodus gibt [105], mit dem man
die Ionen auf Milli- bis Sekundenbasis ohne Elektronenstrahl und dessen Raumladungspo-
tential gefangen halten kann. Letztendlich wird die radiale Expansion durch Diffussion die
Tonen an den Fallenrand bringen. Tab. 3.1 gibt einen groben Uberblick iiber einige typische
Zeitskalen in einer EBIT.

Die héufigen Ion—Ion Stéfle fithren wieder zuriick auf die Temperatur in einer EBIT, sor-
gen sie doch mittels langreichweitiger Coulombkraft dafiir, dass sowohl Energie innerhalb
der Tonen eines Ladungszustands ausgetauscht wird und sich so eine Temperatur T ,
einstellen kann, als auch fiir den Transfer von Energie zwischen Ionen verschiedener La-
dungszustdnden und Atomsorten, womit heifie N , Energie an kalte abgeben kénnen.
Es gibt eine Reihe von Prozessen, die Ladungsz{lstéinde aufheizen, siehe hierzu spezi-
ell [103]. Die beiden wichtigsten sind:

“So taucht das Magnetfeld z.B. auch in GI. (3.1) nicht auf.
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radiale axiale lon-lon- B-Feld Erhohung der
Bewegung | Bewegung || StoBfolge || Diffusion lonisation

einigens | ~100ns || $100ns || ~1ms | 1ps—s (stark variierend)

Tabelle 3.1: Typische Zeiten fiir lonenprozesse in einer EBIT. Von links nach rechts nehmen die Zeiten zu.
Die schnellste Bewegung bezogen auf die typische Distanz ist die radiale Bewegung. In der Zeit zwischen zwei
lonisationsprozessen lauft das lon praktisch den ganzen Ortsraum seiner Wolke ab und wird dabei zahlreichen
StéBen unterzogen. (Quelle: [104].)

e Aufheizung durch den Elektronenstrahl: Die Coulombwechselwirkung zwischen Elek-
tronen und der Menge von Ionen eines Ladungszustand N, ; fiihrt auf eine Stofifre-
quenz die proportional Qi,i e ist und somit diese die hoher geladenen Ionen stérker
heizt.

e Jonisationsheizung: Ein im Fallenpotential oszillierendes Ion mit Ladung Q4 ;, das an
Stellen hohen &ufleren Potentials weiter ionisiert wird (@4 i+1), wird auf dem Weg in
ein Potentialminimum mehr kinetische Energie und damit letztendlich Temperatur
aufnehmen, als es auf dem Weg zum hohen Potential, noch mit Ladung @, ;, dem
System entzogen hatte. Dieser Energiegewinn kann dann auf weitere StoBpartner
iibertragen werden.

Die Rate, mit der Ionen benachbarte Ladungszustéinde Ny ;i+1,Na; stofen, ist propor-
tional Qf\’i 41 X ini, was eine starke Kopplung gerade zwischen den Ionen der hohen
Ladungszustédnde 7 herstellt. Diese Kopplung sollte auch gut sein, denn auf Grund obiger
Heizmechanismen kann man annehmen, dass je hoher der Ladungszustand ¢ ist um so
heifler die Ionen dieses Zustands. Hohe Temperaturen sorgen jedoch dafiir, dass Ionen aus
N,,; mit hohem 4 weniger Zeit innerhalb des Elektronenstrahls verbringen und sich ihre
Wolke im Raum ausdehnt. Die abnehmenden Uberlappfaktoren sorgen fiir ein Abnehmen
der Tonisation und anderer Stofiprozesse, gerade bei den interessanten hochgeladenen Spe-
zies. Daher ist dringend auch ein Kiihlmechanismus von Né&ten.

Kiihlung bringt allein schon die Tatsache, dass die Fallenkapazitidt begrenzt ist. Oberes
Ende ist die totale Kompensation der Raumladung des Elektronenstrahls durch Ionen.
Allerdings gibt das axial angelegte Potential, also die Tiefe des Potentialkasten, eine Ober-
grenze der Temperatur vor. Heifle Ionen haben irgendwann genug kinetische Energie den
Kasten zu verlassen. Das Verdampfen des hochenergetischen Schwanzes der Temperatur-
verteilung der Ionen sorgt fiir evaporative Kiihlung. Je flacher der Potentialtopf ist, desto
kalter sind die Ionen in diesem Topf, freilich zum Preis einer geringeren Anzahl.
Grundsitzlich verlassen bevorzugt niedrige Ladungszusténde evaporativ die Falle, was zu-
néichst der Angabe entgegen spricht, dass die hochgeladenen Ionen die heiflen sind. Da gilt
es aber zu beachten, dass fiir das Gefangenhalten der Faktor (Qa;Vges/(kTa,i)) entschei-
dend ist und @, ; groB ist eben gerade fiir hochst geladene Ionen. Dies ldsst feststellen: In
einer EBIT werden hohe Ladungszustinde stirker gebunden und gefangen als niedrige.
Bei vielen Experimenten ist es giinstig, die Kiihlung dadurch weiter zu erhéhen, dass ein
leichtes Element, etwa Neon, in die Falle injiziert wird und dort seiner Aufgabe als eva-
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poratives Kiihlgas nachgeht. Die Verringerung der Temperatur der iibrigen lonen kann

hierbei von mehreren Gréf8enordnungen sein.

3.1.1.1 Die Bewegungsgleichung eines Ions

Die Losung der Bewegungsgleichung eines einzelnen Ions unter Vernachldssigung der iibri-
gen eine Million Tonen wird in [103] behandelt. Ausgehend von der Lagrangefunktion in zy-
lindrischen Koordinaten ergibt sich dort, dass der Winkel eine zyklische Variable darstellt
und somit ihr zugehoriger Impuls eine Konstante der Bewegung bildet. Auflerdem wird
gezeigt, dass axiale und radiale Bewegung nur schwach gekoppelt sind und unter normalen
Bedingungen getrennt betrachtet werden kénnen. Das effektive radiale Potential nimmt
das einer typischen Zentralkraft an, mit der typischen abstoflenden Drehimpulsbarriere.
Die resultierenden Bahnen sind mannigfaltige Rosettenbahnen um das Fallenzentrum.

3.1.1.2 Die Stof3prozesse

Wie bereits erwihnt, gibt es eine grofie Anzahl von moglichen Stofiprozessen innerhalb
der Falle. Die EBIT stellt ein diinnes Ionengas bereit, in dem praktisch nur Stéfe von
genau zwei Partnern eine Rolle spielen. Von Seiten der Maschinenphysik definiert die
Ladungszustandsbillanz die entscheidende Frage, z.b.: Wie viele N, ; gibt es zu einem
Zeitpunkt ¢t? Antworten darauf miissen die die Ladung &ndernden Prozesse EI, RR, DR
und der Ladungsaustausch im Rahmen von ET geben. Fiir die Spektroskopie ist RR, DR
sowie aulerdem EE von Interesse.
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14] e ¢+ O Thompson et al. ]
1.3 o o Lotz (H)
1.2 o . ]
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Abbildung 3.3: Wirkungsquerschnitt der Einfachionisation durch Elektronenstof als Funktion der Elek-
tronenenergie am Beispiel von Wasserstoff [106] und Sauerstoff [107]. Ferner sind die Datenpunkte der
H-Ionisation iiber eine vereinfachte Formel von Lotz [108] genihert.
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Abbildung 3.4: Wirkungsquerschnitt der Einfachionisation durch Elektronenstofl beim 2.3-fachen der
Schwellenenergie I, fiir die Li-artigen Ionen Ti'?", V29t Cr?'* Mn??T und Fe?**. Experiment [109],
Theorie [110].

Elektronenstoflionisation (EI): Sobald die Elektronenenergie die Ionisationsenergie
eines bestimmten Ladungszustandes iiberschreitet kann folgender Prozess stattfinden:

El: A" 4e (B,) — AGTDT 4 2e- (3.2)

Von besonderem Interesse ist dabei die Energieabhéngigkeit des Wirkungsquerschnitts
og1(Fn) der Reaktion EI . Einen Einstieg bietet hierzu der Wirkungsquerschnitt fiir die
Ionisation von Wasserstoff geméfi Abb. 3.3. Typisch fiir diese Wirkungsquerschnitte ist ein
Maximum bei etwa dem zwei- bis dreifachen der Schwellenenergie und dann ein flacher
Abfall mit der Energie. Dies sollte man aber nur auf Systeme mit sehr wenigen verblie-
benen Elektronen anwenden. So zeigen beispielsweise Daten fiir die Einfachionisation von
Sauerstoff, ebenfalls dargestellt in Abb. 3.3, dass obwohl es mit 13.6 eV die gleiche Schwel-
lenenergie besitzt, das Maximum aber eher beim zehnfachen Wert zu finden ist®.

Eine semi—empirische Formel wurde von Lotz angegeben [108]:

n In( Ekm/Ip )

UEI(Ekm cm? Za]% Bl
in pj

(1= by exp(—¢;(Bun/ Ty = 1)| Baw > Iy (3.3)
Die Summe geht hierbei iiber alle voll- und teilbesetzten Hauptschalen j (K,L,M...), die
Unterschalen bleiben unberiicksichtigt. ¢; nimmt gerade den Wert der Zahl der Elektronen
in dieser Hauptschale an. I, ist das Ionisationspotential und aj,b;,c; sind Fitparameter
und miissen fiir jedes Ion bestimmt werden. Das funktionale Verhalten des Wirkungsquer-
schnittes fiir die beiden Extremfille F\;,, — I, und Ey;, > ij ergibt sich mit I,, = I,

®Dies Verhalten lisst sich durch indirekte Prozesse (Auger usw.) erkliren, bei denen Innerschalenelek-
tronen beteiligt sind.
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nach GI. (3.3) zu:

B/, — 1
UEI(Ekin - Ip) ~ alqlk/l2p(1 - bl) X Ekin/Ip - 1 (34)
p
In(Ey,, /1
O-EI(Ekin >> Ip]) ~ a,]q](ElkI/p) X ln(Ekin)/Ekin. (35)
kin pj

Fiir eine neuere Theorie sei z.B. auf [110] verwiesen. Dort finden sich auch Berechnungen
zu Li-artigen Systemen. Abb. 3.4 zeigt die Wirkungsquerschnitte einiger Li-artiger Systeme
beim 2.3-fachen des Tonisationspotentials, also nahe des Maximums. Entsprechend Abb. 3.4
fallt der maximale Wirkungsquerschnitt entlang der iso-elektronischen Sequenz mit stei-
gendem Z. Bei der Ionisation von Fe?3" muss man mit einem Wirkungsquerschnitt zurecht
kommen, der schon 4 Groflenordnungen kleiner ist als der beim atomaren Wasserstoft.

Elektroneneinfang durch Ionen: Hierbei gilt es zwei Prozesse zu unterscheiden, die
radiative Rekombination (RR) sowie die dielektronische Rekombination (DR).

—Ov —eo» —O0—> —0—
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der (a) radiative Rekombination und (b) dielektronische Rekombi-
nation am Beispiel eines He-artigen lons.

Radiative Rekombination (RR): Bei RR handelt es sich um einen einfachen Ein-
fangprozess. Geméfl Abb. 3.5 (a) passiert dabei Folgendes: Ein freies Elektron mit F,
wird aus einem Kontinuumszustand in einen freien Schalenplatz eingefangen, hier in der
L-Schale, dem die Bindungsenergie Ip zugerechnet werden kann. Die dabei frei werdende
Energie wird als Photon abgestrahlt:

RR: Af4+e — AUt hw | (3.6)
Exint+Ip

Diese Photonen haben immer eine um das Ionisationspotential hohere Energie als die
kinetische Energie der Elektronen (F,, + Ip). Die radiative Rekombination ist der direkte
Umkehrprozess zur Photoionisation. Dies driickt sich auch in einer nach Milne benannten
Relation aus, die basierend auf dem Prinzip des detaillierten Gleichgewichts die beiden
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Wirkungsquerschnitte in einer Proportionalitéit verkniipft [8].
Eine einfache Formel fiir den Wirkungsquerschnitt wurde von Bethe und Salpeter gegeben
[111]:
ZQRQ
y
nEwn(Z2Ry + n?Ey,)

Diese Formel wurde entwickelt fiir den Einfang in die Schale n bei nackten Ionen. Deren

,mit R, =13.6eV. (3.7)

Anwendung auf jeweils drei unterschiedliche H-artige Tonen, sowohl nach n = 1, als auch
n = 2, findet in Abb. 3.6 Darstellung. Die Wirkungsquerschnitte sind monoton fallend in
der Energie und hoher fiir den Einfang in freie tiefere Pléatze.
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Abbildung 3.6: Typische Wirkungsquerschnitte fiir RR am Beispiel von H-artigem Ne, Fe und Xe.

Dielektronische Rekombination (DR): Im Gegensatz zu RR, stellt DR einen reso-
nanten Prozess dar, siehe Abb. 3.5 (b). RR kann aus beliebigen Kontinuumszustéinden des
Elektrons stattfinden, hingegen muss bei DR gelten Fy;, + I, = Ex;. Im Beispiel des He-
artigen Ions kann dann das freie Elektron in die L-Schale eingefangen werden und dabei
resonant ein K-Schalen-Elektron in die L-Schale heben. Dieser intermedidre Zustand ist
meist doppelt angeregt und kann autoionisierend strahlungslos zerfallen, oder aber unter
Vollendung der DR radiativ in den Grundzustand iibergehen. Es kommt zur typischen
Emission eines energiereichen Photons, dessen Energie gerade Ek, entspricht.

Der energiedifferentielle Wirkungsquerschnitt der resonanten DR, ist natiirlich aulerhalb
der Resonanzen praktisch null. Als Anhaltspunkt betréigt die theoretische Halbwertsbreite
einer typischen, starken Resonanz in He-artigem Fe?** etwa 0.3 eV und der iiber die Reso-
nanzkurve integrierte Wirkungsquerschnitt, die Resonanzstérke, betrigt 2 x 10719 eV cm?.
Dielektronische Resonanzen werden in Anlehnung an die Augernomenklatur mit 3 Buch-
staben benannt: Der erste gibt die Schale an, aus der das Elektron angehoben wird. Im
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Beispiel oben also K. Der zweite gibt an, in welchen Zustand selbiges angehoben wird. Der
dritte in welchen Zustand das freie Elektron zunichst fillt. Abb.3.5(b) zeigt demnach
eine KLL-Resonanz. Auch bedeutend sind beispielsweise die KLM-Resonanzen. Fiir eine
tiefergehende Lektiire der DR moge man [112] heranziehen.

Elektronenstoflanregung (EE): Diese Prozesse sind essenziell fiir die Emissionsspek-
troskopie in einer EBIT und grundlegend fiir die in Kap. 4 durchgefithrten Experimente.
Fin Elektron des Strahls stoft dabei mit einem gebundenen Elektron eines Ions und hebt
dieses in einen angeregten Zustand. Die dazu notwendige Energie muss selbstverstind-
lich durch F;, aufgebracht werden, so dass der Prozess erst bei ausreichender kinetischer
Energie stattfinden kann.

In [113] lisst sich folgende Formel fiir den Wirkungsquerschnitt bei Li-artigen® Ionen fin-

den:
Pt Ber) = o G 33)

mit
Entr(Br) = Nt M (Brgn) + Yo + 6%1:;” ggi’zél (3.9)

9
Ekin

wobei n,l die Quantenzahlen des Ausgangszustands und n’,!’ die des Endzustands dar-
stellen. Es gilt 2 <n <n’ <4 und 6 < Z < 30. a,b,n,7,0d,& sind spezifische Parameter
des Ubergangs und in [113] tabelliert. Der Wirkungsquerschnitt besteht aus einem von
der Elektronenenergie abhingigen Faktor £ und einem Teil, der eine Abhéingigkeit von
der Kernladungszahl aufweist. Da Z > a und 4 > b, skaliert dieser Teil etwa umgekehrt-
proportional zum Quadrat der H-artigen Bindungsenergie fiir die hoheren erlaubten Z.
Abgesehen von 2s — 2p Ubergingen sollte obige Formel auch bei hoheren Z eine ausrei-
chende Vorstellung {iber die GroBenordnung des Wirkungsquerschnitts geben.

Abb. 3.7 zeigt am Beispiel von Fe?** Wirkungsquerschnitte fiir Ubergéinge aus dem 15225
Grundzustand fiir die beiden Monopoliibergénge 2s—-3s und 2s—4s, die drei Dipoliibergénge
25-2p, 3p, 4p, die beiden Quadrupoliibergéinge 2s—-3d, 4d und den Oktupoliibergang 2s—4f.
In (a) werden die Wirkungsquerschnitte als Funktion von Vielfachen der jeweiligen Uber-
gangsenergie und in (b) als Funktion der absoluten kinetischen Energie des Elektrons dar-
gestellt. Im Gegensatz zur Ionisation haben diese Wirkungsquerschnitte Maxima an der
Schwelle und fallen im wesentlichen monoton mit der Energie. Der Wirkungsquerschnitt
fiir 25-2p iiberragt den anderer Ubergénge deutlich. Optisch dipolverbotene Uberginge
(z. B. 25-3s) erfahren in diesem Beispielsystem bei der Anregung durch Elektronenstof
beziiglich des Wirkungsquerschnitts eine deutlich geringere Diskriminierung relativ zum
dipolerlaubten 2s-2p Ubergang, als dies fiir die Wirkungsquerschnitte bei der Photoanre-
gung fiir diese Ubergiéinge der Fall ist.

SEine #hnliche Formel fiir H-artige findet sich in [114]
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Abbildung 3.7: Wirkungsquerschnitte fiir Anregung durch ElektronenstoB in Fe?3* .

Ion-Atom Sté8le (ET): Bei Ion-Atom Stoflen konnen ein oder mehrere Elektronen
des Atoms zum Ion iiberwechseln:

ET: A" 4+BY — AU+ L B+, (3.10)

Bei kleinen Kollisionsgeschwindigkeiten, wie in einer EBIT, kann man sich den dominieren-
den Prozess so vorstellen, dass die Streupartner ein kurzlebiges Quasimolekiil bilden und
das Elektron aus einer gemeinsamen Ladungswolke zum Ion iiberwechselt. Das Elektron
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wird hierbei iiberwiegend in &duflere Rydbergzustinde transferiert. Eine einfache empi-
rische Formel gibt Auskunft in welche Schale nayve im Mittel der Einfang {iberwiegend
stattfindet [103]:

(i o 1)0.75

Nave = ————,
e /I,/13.6

wobei i wieder den Ladungszustand angibt (i = 1 fiir neutral!) und [ die Bindungsenergie

(3.11)

des dufersten Elektrons von Bt. naye ist im Besonderen unabhiingig von der Kernla-
dungszahl des Ions. Im StoB von Fe?* mit Hy ergibt sich naye = 10— 11.
Der totale Wirkungsquerschnitt og fiir HCIs ist bei kleinen Energien in erster Ndherung
unabhéngig von der Energie und kann nédherungsweise iiber folgende Gleichung bestimmt
werden [115]:

opr[10713 em?] = 2.6 x i/I7, (3.12)

i gibt abermals den Ladungszustand an. Mit Fe?3* erhilt man bei kleinen Kollisionsge-
schwindigkeiten opr ~ 1/3 x 107 ecm?. Ein riesiger Wirkungsquerschnitt im Vergleich
zu den iibrigen vorgestellten Prozessen. Da die Rate aber von der Dichte der neutralen
Atome in der Falle abhéingt, ist dieser Prozess bei normalen Betriebsbedingungen nur von
sekundérer Bedeutung.

Ion—Ion St6Ble: Bei diesen Stoflen sind beide Partner geladen und es handelt sich um
reine Coulombstreuung. Die Ionentemperaturen in der EBIT reichen nicht aus, die Ionen
gegen die Abstoflung so nah kommen zu lassen, dass Ladungsaustausch etc. stattfinden
kann. Die Ion—Ion Sto8e sorgen wie berichtet fiir Diffussion iiber Magnetfeldlinien und
sind so wesentlich fiir die Ausbreitung der Ionenwolke verantwortlich. Fiir das Erreichen
stationdrer Temperaturzustiande spielen diese schnellen Prozesse eine entscheidende Rolle.

3.1.1.3 Die Ladungszustandsbilanz

Die Ladungszustandsbilanz ist beeinflusst durch eine ganze Reihe von Parametern. Dies
sind sowohl all die oben beschriebenen Prozesse, als auch die &ufleren an der EBIT einstell-
baren Faktoren. Fiir die Entwicklung der Ionen eines jeden Ladungszustand N, ; erhélt
man eine gekoppelte Differentialgleichung mit folgendem Aussehen:

dN, ; Je
dt7 = ;[NA,iflo-EI,A,iflfA,ifl + Nait10rrait1fai+1 — Nai(Omra,i + Orroai) fasi

+ = NA,iREsc]-

Der erste Summand betrifft die Ionisation von Ionen des Zustands N, ;—1, was zu Ande-
rungen des Zustands N, ; beitrdgt. Der zweite Summand betrifft die Rekombination von
Tonen des Ladungszustands N, ;11 und der dritte die Anderung durch diese Effekte auf
N, ; selbst. Weitere Terme wie der Ladungstransfer mit B°* und mehr sind nicht darge-
stellt. Nicht zu vergessen ist der Term auf Grund von Verlusten Rpge durch Verlassen der
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Falle, sowohl radial, als auch axial. Eine grundlegende Arbeit zu dieser Ladungszustands-
bilanz ist mit [116] gegeben. Unter Vernachlissigung aller Prozesse bis auf Ionisation und
Elektroneneinfang lésst sich als grobe Vereinfachung angeben:

NA,i—l — URR,A (3 13)

~

NA,i OEL,Ai—1

In der EBIT stellt sich gewohnlich nach wenigen Millisekunden bis wenigen Sekunden
ein stationérer oder zumindest quasi-stationédrer Zustand ein bei dem gilt dN, ;/dt = 0.
Abb. 3.8 zeigt eine Simulation der relativen Haufigkeit im stationdren Zustand in Abhén-

gigkeit der Elektronenstrahlenergie.

3.2 Die Tesla—EBIT

Die Tesla-~EBIT besteht wie alle anderen EBITs im Wesentlichen aus:
e cinem Fallenmagneten,
e ciner Fallenkonstruktion,
e ciner Elektronenkanone,

e cinem Kollektor, der die Elektronen von mehreren keV kinetischer Energie einsam-

melt.

Abb. 3.9 zeigt die Maschine in einem axialen Schnitt entlang der Achse des Elektronen-
strahls (rot, in Abb.3.9) Die Lénge der Maschine betrégt circa 2.5m. Im Zustand wie
abgebildet beléduft sich das Gewicht auf etwa 1.5t.

Um die nétigen Elektronenenergien fiir die Produktion von HCIs aufbringen zu kénnen ist
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Abbildung 3.8: Stationire relative lonenh&ufigkeit in der Falle in Abhingig von der Elektronenstrahlenergie
Ekin (Quelle: [28])
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Abbildung 3.9: Tesla—EBIT in der axialen Schnittansicht (leicht gedreht). Ein Foto aus vergleichbarer Per-
spektive befindet sich oben rechts.
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die Elektronenkanone isoliert gegen Masse und Falle aufgehéingt, so dass Beschleunigungs-
energien bis zu 180 000 V mdoglich wéren. Dies geniigt zur Erzeugung Li-artiger Ionen aller
stabilen Elemente. Die Infrastruktur dafiir, Faradaykéfige etc., befindet sich derzeit noch
im Aufbau, so dass im Moment nur Beschleunigungsspannungen von 20-30keV angelegt
werden koénnen. Allerdings wird hierbei nicht die Kanone, sondern die Fallenkonstruktion
an sich gegen Masse und Kanone hochgelegt.

Entsprechend der Kanone ist auch der Kollektor isoliert. Damit ist es moglich Kollektor
und Kanone auf dhnlichem Potential zu halten, mit dem Ergebnis, dass die Elektronen am
Kollektor abgebremst und mit weniger als 2 keV kinetischer Energie eingesammelt werden.
Dies minimiert zum einen die Rontgenbremsstrahlung, und zum anderen ist es nicht no-
tig eine Kiihlleistung von kW Groflenordnung aufzubringen, die nétig wiren dumpt man
einfach hunderte mA von einigen keV kinetischer Energie.

Das fiir das EBIT-Prinzip elementare Magnetfeld wird durch ein Paar supraleitender
Helmholtzspulen erzeugt. Wihrend bei EBIS-Maschinen normalerweise Solenoidmagne-
te eingesetzt werden, legt der bei der EBIT gewiinschte Sichtzugang zu den Ionen zwecks
Spektroskopie die Verwendung eines Helmholtzspulenpaars nahe.

3.2.1 Die Magnetkammer
3.2.1.1 Der supraleitende Magnet und die Fallenkonstruktion

In der Praxis eingesetzte supraleitende Materialien miissen auf kryogene Temperaturen
gekiihlt werden. Das kiuflich bei der Firma Cryogenics erworbene 6 Tesla Magnetsystem
verwendet den Supraleiter NbsgSn. Dieser hat eine Sprungtemperatur von 17 K. Die Induk-
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Abbildung 3.10: Temperatur gegen Dampfdruck von Helium, Wasserstoff, Stickstoff und Wasser.
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tivitéit des Spulensystems belduft sich auf 9.9 Henry.

Nicht bei allen EBITs wird zum Erzeugen des Magnetfelds auf supraleitende Materialien
zuriickgegriffen. Kleinere Systeme konnen auch mit Permanentmagneten bestiickt werden
(z.B. [117]). Nahezu alle supraleitenden Systeme nutzen zur Kiihlung der Spulen jedoch
ein Fliissighelium-Bad, in das die Spulen versenkt werden. Im Gegensatz dazu wird bei
vorliegender Maschine ein auf Kompressortechnologie basierender Kaltekopf verwendet,
bei dem kein direkter Kontakt zwischen Kiihlobjekt und Kiihlmittel erfolgt. Betriebsmit-
tel ist zwar dennoch Helium, jedoch in einem geschlossenen Kreislauf und im Vergleich
zum Fliissighelium-System ergibt sich ein praktisch wartungsfreier Betrieb.

Bei obligatorischer kryogener Infrastruktur macht es Sinn, auch die Falle selbst an die
Kiihlung anzuschlielen. Wie gesehen ist der grofle Wirkungsquerschnitt hochgeladener
Tonen fiir Ladungstransfer beim Stofl mit neutralem Restgas einer der Gegenspieler auf
dem Weg zur Produktion und Speicherung hochgeladener Ionen in einer EBIT. Abb. 3.10
zeigt, welche Temperaturen nétig sind, um einen Partialdruck, oder Dampfdruck, geneh-
mer Grofle zu erreichen. Hauptaugenmerk liegt hierbei auf Wasserstoff, als dominierendes
Hintergrundgas bei kleinen Driicken. Im Sinne von Wasserstoff kann es praktisch gar nicht
kalt genug sein. Um den Partialdruck um 3 Gréflenordnungen zu reduzieren, bedarf es
gerade einmal einem Wechsel von 5 auf circa 4 Kelvin. Abb.3.11 ergénzt Abb.3.12 und
zeigt die im Zuge dieser Arbeit konstruierte radial symmetrische Falle. Diese besteht aus
einer zentralen Elektrode mit radialen Sichtschlitzen, ferner Fallenelektrode genannt, mit
beidseitig jeweils vier anschliefenden Elektroden. Die Isolation zwischen den Elektroden

Abbildung 3.11: Axialsymmetrische Fallenkonstruktion im Segmentschnitt. Die 9 Elektroden liegen auf Hoch-
spannung (<30kV), die Fassung ist geerdet. Siehe auch Abb.3.12.
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[—

= 1. Kaltestufe < 30 K

. \ Magnetformer <7 K
a) /

—
———%

2. Kaltestufe <5 K

<5 K

Warme-

/ transport

Strahlungsschild <30 K

Abbildung 3.12: Supraleitender Magnet mit Fallenkonstruktion in axialer Schnittansicht (zur besseren Sicht-
barkeit leicht gedreht).
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ist auf etwa 5000V ausgelegt. Die gesamte Falle kann auf tiber 30kV gegeniiber Masse
gebracht werden.

Abb. 3.12 zeigt die Details der Magnetkammer (Abb.3.9) und der darin verbauten Falle.
In der Bildmitte findet sich die Ionenwolke. Die Lange der Fallenelektrode betragt 80 mm,
selbiges gilt im Normalbetrieb ungefiahr fiir die Ionenwolke. Elektroden 1C und 1G sorgen
fiir das notige axiale Fallenpotential. Alle weiteren Elektroden dienen zur Optimierung der
Strahlfithrung der Elektronen, die von rechts einlaufen (roter Pfeil), oder zur Realisierung
lingerer Ionenwolken. Sowohl Falle als auch die beiden Helmholtzspulen sind auf einem
Halter aus Edelstahl montiert, Magnetformer genannt.

Um die Fallenelektrode effizient kiihlen zu kénnen, muss trotz Hochspannungsisolierung
ein exzellenter Warmefluss erreicht werden. Dazu sind die Fallenelektroden aus OFHC—
Kupfer (engl. oxygen free high conductive) iiber Saphirscheiben aneinandergepresst. Saphir
ist bei Temperaturen unter 30 K einer der besten Wirmeleiter iiberhaupt”, aber dennoch
ein Dielektrikum mit ausgezeichneten Isolatoreigenschaften. Der Wirmeeintrag auf die Fal-
lenelektroden, z.B. durch 300 K Warmestrahlung, Elektronenbombardment, elektrischen
Zuleitungen etc., wird entsprechend der roten Linie iiber die thermische Ankopplung aus
99.998% Reinkupfer zur zweiten Kiltestufe des Kryokompressors (5 K) gefiihrt.

Der Kiihlkopf arbeitet mit zwei Kéltestufen, einer bei 28.5 K, die so genannte ,,1. Stufe”,
mit einer Kiihlleistung von circa 10 W bei 28.5 K. Die 2. Stufe arbeitet mit einer Leistung
P(t[K]) = (t —3.1K) x 1 W fiir ¢t < 7K. Die Temperatur der 2. Stufe liegt im Messbetrieb
bei circa 4.6 K und erfordert somit circa 1.5 W Kiihlleistung. Bei diesen Parametern sollte
die Fallenelektrode bei circa 6 K liegen.

Eine Metallscheibe von 5 cm Durchmesser emittiert bei Raumtemperatur bereits circa 1 W
Wirmestrahlung in eine Halbkugel. Daher ist es notwendig Falle und im Besonderen die
supraleitenden Spulen vor unerwiinschter Warmestrahlung zu schiitzen. Zu diesem Zweck
umgibt ein zylindrisches Schild aus poliertem versilberten Kupfer (lila Abb. 3.9), welches
direkt an die erste Kaltestufe angeschlossen ist, die an die 2. Stufe angeschlossenen Teile
der Maschine.

Das Magnetfeld der Helmholtzspulen: Abb. 3.13 zeigt den Betrag des Magnetfeldes
auf der Strahlachse. Wie zu sehen produzieren die beiden Spulen nur ein unzureichendes
Helmholtzfeld. Zu Gunsten eines optimalen Sichtzugangs zu den Ionen ist die Helmholtz—
Bedingung verletzt, und der Abstand der beiden Spulen grofler als der jeweilige Radius.
Dadurch zeigt das resultierende Feld einen Doppelhdcker statt nur eines Maximums. Die
beiden Maxima liegen bei maximalem Feld etwa 0.5 T {iber der Feldstérke im Fallenzen-
trum.

3.2.1.2 Detektoren und Peripherie der Magnetkammer

Abb. 3.14 zeigt einen radialen Schnitt durch das Zentrum der Falle, die Ionenwolke wird
durch den Schnitt praktisch halbiert. In dieser Darstellung sind die zylindrischen Sicht-

"ABOK) =~ 7T0W/(cmK), A(5 K) ~ 1W/(cmK).
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Abbildung 3.13: Axiales Magnetfeld der beiden Spulen.

zugange zur lonenwolke im Magnetformer deutlich zu sehen. Die drei groflien Zugéinge
haben einen Durchmesser von 50 mm, die kleineren 30 mm. Beim Durchgang durch das
Strahlungsschild ist penibel darauf zu achten, dass der Wéarmeeintrag durch Strahlung
minimiert wird. Dies erfolgt mit Schlitzblenden als auch durch den Einsatz diinner Folien.
Die radialen Zugénge sind belegt mit einem Gaseinlass, dem MCP-56 Detektor, wobei die-
ses MCP (engl. Micro—Channel-Plate) bei den meisten Messungen in dieser Arbeit nicht
montiert war, stattdessen befanden sich an dessen Stelle zwei Beryllium-Fenster, eines
am Strahlungsschild, eines in einem CF-150 Flansch. Letzteres trennte Atmosphére vom
Vakuum. Damit konnte Rontgenstrahlung der Ionen einem Germanium-Detektor (GLP)
zugefithrt werden. Das zweite, als MCP-25 gefiihrte MCP, fungiert als Detektor einer
Silizium-Spiegel-Konstruktion zur Detektion weicher Rontgenstrahlung. Ein In-Vakuum
Germanium Detektor (IGLET-Detektor) sowie ein VUV grazing incidence Gitterspektro-
meter komplementieren die Liste der Detektoren.

Der Gaseinlass: Dieser besteht aus einem Dosierventil als Diise, einer ersten differen-
tiellen Pumpkammer, welche durch eine 1. Blende (b x h = (6 x 0.8) mm) von der zweiten
differentiellen Pumpkammer getrennt ist. Letztere wiederum wird durch eine 2.Blende
((10 x 1.4) mm) von der Hauptkammer getrennt. Es folgt eine 3.Blende ((20 x 3) mm)
durch das Strahlungsschild, eine 4. Blende ((25 x 4) mm) mit Eingang in den Magnetfor-
mer und eine 5. Blende gleicher Dimension am Ausgang des selbigen. Mit verlassen der 6.
und letzten Blende ((30 x 4) mm) landet der Gasstrahl im Pumprohr einer 3001/s Turbo-
pumpe. Die Blenden drei bis sechs sind so dimensioniert, dass der gesamte Gasstrahl der
in die Hauptkammer eintritt, diese auch wieder als kompletter Strahl iiber die 6. Blende
verlésst.

Ein Maximaldruck von 5 x 10~4mbar in der 1. Kammer gestattet einen Partialdruck von
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Abbildung 3.14: Transversale Schnittansicht auf das Fallenzentrum. Siehe auch Abb. 3.12.
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< 5 x 1072 mbar in der Hauptkammer zu erhalten, hervorgerufen durch molekularen Gas-
fluss. Der Strahl selbst hat dabei einen Gasfluss in die Magnetkammer, und auch wieder
heraus, von circa 7 x 10~ mbarl/s.

MCP-56 Detektor: Dieser runde MCP-Detektor mit einem Durchmesser von circa
45 mm ist ins Strahlungsschild eingekapselt. Thermisch fast ausschliefllich tiber Strahlung
gekoppelt, sollte dieses eine Temperatur von circa 100 K annehmen. Dabei verzehnfacht
das MCP seinen Innenwiderstand, was hohere Verstarkungsspannungen fiir gleiche Ver-
starkung wie bei Raumtemperatur zur Folge hat. Das Kiihlen des MCPs ist notwendig,
um den Wirmeeintrag auf die Fallenkostruktion zu minimieren. Vor das MCP ist ein
nur 110 nm starker, freitragender Polyamidfilter montiert, der auf 30 K gekiihlt wird. Die
Transmissionscharakteristik fiir Strahlung verschiedener Energie ist in Abb.3.15 darge-
stellt.

// ]

0.60 / /
0.40 / ,/

0.20 /

relative Transmission

100 200 300 400 500 600
Energie (eV)

Abbildung 3.15: Relative Transmission einer 110 nm Polyamidfolie in Abh&ngigkeit der Photonenenergie.

Der GLP Ge—Detektor: (alternativ zu MCP-56) Hierbei handelt es sich um einen
Fliissigstickstoff—gekiihlten, aus intrinsischem Germanium gebauten Detektor der Firma
Ortec (Modell: GLP-36360/13-P). Der kreisrunde Detektor hat einen Durchmesser von
36 mm. Geschiitzt wird er durch eine 0.254 mm starke Beryllium-Folie, gefolgt von einer
inaktiven Ge-Schicht von 0.3pm. In Summe mit der zweiten, auf dem Strahlungsschild
der EBIT eingebaute Beryllium-Folie von 0.025 mm Stérke ergibt sich die in Abb.3.16
dargestellte energieabhéngige Effizienz.

MCP-25 Detektor mit Silizium-Spiegel: Dieser Aufbau ist nochmal etwas deutlicher
in Abb. 3.17 dargestellt. Bruchteile des durch die Tonen emittierten Lichtes werden durch
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Abbildung 3.16: Detektionseffizienz des GLP unter Beriicksichtigung montierter Beryllium-Folien in der EBIT.

zwei Silizium-Walfer, die jeweils auf einem zylindrischen Halter aus Titan aufgepresst sind,
auf eine Blende im Strahlungsschild fokussiert und dann mittels eines MCP-Detektors
detektiert. Ein Wafer hat eine zugeschnittene Breite (in die Zeichenebene hinein) von
55 mm bei 80 mm Lange und 600 pm Dicke. Das Biegen dieses Einkristalls auf einen 600 mm
Radius fiihrt in (100 — €)% der Félle zum Bruch des selbigen, so dass die Péperation eines
Spiegels einen kritischen Vorgang darstellte. Das Abkiihlen der Spiegel auf 30 K kann
ebenfalls zum Zerbrechen bei zu hohen mechanischen Spannungen im Material fithren.

Zwecks einfacher Abschétzung der Quanteneffizienz dieses Spiegel-Detektor—Systems sei
angenommen jedes Ion der Ionenwolke emittiere seine Strahlung isotrop. Der meridionale
Akzeptanzwinkel pro Spiegel betréigt 5°. Die Akzeptanz in der Senkrechten dazu, also die

Abbildung 3.17: Der MCP-25-Detektor mit zylindrischen Silizium-Spiegeln. Ein Teil der Strahlung der lonen-
wolke (griin) wird durch eine Blende im Kilteschild auf ein MCP-Detektor abgebildet.
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Abbildung 3.18: Reflexionsvermogen einer Si— bzw. SiOa—Schicht bei 5A RMS-Rauhigkeit der Oberfliche.
Der Einfallswinkel 6 misst sich zur Tangentialen der Oberfliche (Quelle: ,Center of X-Ray Optics”).

saggitale Ebene, ist durch die Liange des Schlitzes in der Blende gegeben. Diese betrigt
55mm. Die Lénge des sichtbaren Teils der Ionenwolke wird zu 50 mm gesetzt, gerade
der Durchmesser des Zugangs durch den Magnetformer. Damit ergibt sich der Anteil der
emitierten Strahlung der die Blende im Strahlungsschild passiert zu ungefihr 1.5 x 1073,
Zu beachten ist nun noch das Reflexionsvermogen des Si—Wafers. Dieses ist sowohl von der
Photonenergie abhéingig, als auch von der Rauhigkeit der Waferoberfléiche. Internationale
Fertigungsnormen geben hier eine RMS Rauhigkeit von 5 A vor. Normalerweise ist ein Si—
Wafer mit SiOs terminiert. Abb. 3.18 zeigt das Reflexionsvermdgen von sowohl Si als auch
SiOg unter einem Winkel von 10°. Dies ist der Winkel (9-11°) mit dem die Strahlung
zur Tangentialen (also rund 80°zur Normalen) der Zylinderoberfliche des Wafer einféllt.
Die Wafer sollten zwischen 50 und 80% der Strahlung bei 50eV reflektieren. Bei 50eV
Photonenenergie ergibt sich ferner eine Quanteneffizienz von circa 10% fiir das verbaute
MCP. Es ergibt sich also eine mogliche Gesamtausbeute zwischen 5 x 10™% und 1 x 1072 im
Bereich von 50 eV Photonenenergie. Das bei nachfolgenden Messungen benutzte MCP-25
deckt jedoch nur die Hilfte des moglichen Raumwinkels ab und erreicht damit etwa eine
Gesamteffizienz von 5 x 1074,

Der IGLET Ge-Detektor: Dieser Ge-Detektor ist geeignet Rontgenstrahlung ab 1 keV
zu detektieren, ein Bereich, der durch den GLP Detektor nicht abgedeckt werden kann.
Der IGLET ist ebenfalls mittels Fliissigstickstoff gekiihlt. Allerdings befindet sich dieser
Detektor im Maschinenvakuum, was es moglich macht ohne ein verhaltnisméBig dickes
Beryllium-Fenster zu arbeiten, wie es als Grenze zwischen UHV und Atmosphére im Falle
des GLP Detektors notig ist. Der eigentliche Detektor—Kristall des IGLET liegt hinter ei-
nem 25 pm Beryllium-Fenster und ist auf das Ende eines Kéltefingers montiert, siehe hierzu

o1



Kapitel 3. FEine kryogene EBIT neuster Generation

1.00

//
/,
0.80 - —
"4

N /
§ oo 7
] /
i
w
2 040
Kf
: /

0.20 /,/

0.00

0.5 1.0 1.5 2.0 25 3.0 35 4.0
Energie (keV)

Abbildung 3.19: Detektionseffizienz des IGLET fiir kleine Réntgenenergien.

Abb. 3.14. Damit kann dieser Detektor von 11 mm Durchmesser mittels eines Schiebema-
nipulators sehr nahe an das Fallenzentrum gebracht werden. Die Strahlung muss auf dem
Weg zum Detektor noch eine 800 nm Kohlenstoff-Folie passieren, die die nétige Offnung
im Kalteschild bedeckt. Die Gesamteffizienz dieser Anordnung, wobei die Kohlenstoff-Folie
vernachléssigbar absorbiert, ist in Abb. 3.19 gegeben.

Das VUV-Spektrometer:
lindrisches Hitachi Gitter fiir einen Spektralbereich zwischen 5 und 35nm. Es handelt

Das Spektrometer, beschrieben in [119], verwendet ein zy-

sich hierbei um ein so genanntes flat field Gitter. Durch Variation der Liniendichte ent-
lang der Gitteroberfliiche gelingt es, zum einen die Foki der einzelnen Wellenldngen in
eine Ebene parallel zur Gitternormalen zu fokussieren (Abb. 3.20 (a)), und zum anderen
verschiedene optische Aberrationen erheblich zu reduzieren. Fiir die Theorie optischer
Gitter sei auf [35,120] verwiesen. Das Gitter ist entsprechend Abb. 3.20 (a) so verbaut,
dass es die Ionenwolke direkt auf eine CCD-Kamera (engl. Charged Coupled Device) ab-
bildet, siehe hierzu auch Abb. 3.14. Die verwendete back—illuminated CCD-Kamera ist
Flissigstickstoff-gekiihlt und ein Produkt der Firma Roper Scientific (Modell SX 2048 /LN
SPR 2618). Der CCD-Chip verfiigt {iber 2048 x 2048 Pixel 4 (13.5x 13.5) pm? Ausdehnung,
zusammen (27.65 x 27.65) mm?. In den gepixelten Halbleiterstrukturen eines CCD-Chips
erzeugen auftreffende Photonen Elektronen. Im Mittel 0.27e~ pro eV Photonenenergie.
Photonen kénnen in einem Pixel entweder nur ihre gesamte Energie deponieren oder wer-
den nicht absorbiert. Die Wahrscheinlichkeit mit der ein Photon absorbiert wird ist Ener-

IGitter X bgitter | Liniendichte R d a d’ o' (Grad) | o' (Grad) | Lpisp (mm)
(mm) (I/mm) (mm) | (mm) | (Grad) | (mm) | Ay =5nm | A2 =20nm A=Az
50 x 30 1200 5649 237 3 235.3 6.96 12.93 25.3

Tabelle 3.2: Spezifikationen des Hitachi Gitters Modell 001-0266 [118]. Die Furchen des Gitters verlaufen

parallel der Breite und damit in axialer Richtung und somit auch parallel zur lonenwolke.
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gieabhéingig und fiir diese Kamera in Abb. 3.20 (b) dargestellt. Fiir die Experimente in
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Abbildung 3.20: (a) Schematische Darstellung der Arbeitsweise des verwendeten Gitters. (b) Detektions-

wahrscheinlichkeit eines Photons in Abhangigkeit von dessen Energie.

Kap. 4 wurde die hochste Verstarkungsstufe der Kamera gewéhlt. In diesem Falle erge-

ben 0.704 in einem Pixel erzeugte Elektronen ein digitales Ereignis (Einheit ADU), oder

0.193 ADU pro eV deponierter Photonenenergie.

Die Spezifikationen des Gitters sind in Tab. 3.2 zusammengestellt. Die Bezeichnungen kor-
respondieren mit Abb.3.20 (a). Es ist zu beachten, dass Abb.3.20 (a) aus Griinden der
Darstellbarkeit nicht mafistabsgetreu ist. R ist hierbei der Kriimmungsradius des Gitters,

r der Radius des Rowland—Kreises, auf diesem liegen bei einem nicht korrigierten Gitter
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die Foki der ,,Farben”, a und o’ geben Ein— und Ausfallwinkel an, d und d’ stehen fiir den
Abstand von Objekt und Bild zum Gitter und L p;s), gibt den Abstand zweier als Beispiel
gewdhlter Wellenléingen A1 =5nm und Ao =20 nm auf entlang der Dispersionsebene an.
Aus technischen Griinden musste das Spektrometer mit einem nominell vom idealen d
abweichenden Abstand d* =~ 295 mm verbaut werden. Dies kann in Teilen des Spektrums
zu Auflésungsverlusten fithren.

3.2.2 Die Elektronenkanone und die Eigenschaften des Strahls
3.2.2.1 Die Kanone

Der Elektronenstrahl nimmt seinen Ursprung in der Elektronenkanone, welche in Abb. 3.21
im axialen Schnitt dargestellt ist. Es gibt zwei Gruppen von Elementen, mit denen man
versucht, die Elektronenbahnen in der Kanone und kurz danach zu beeinflussen. Dies sind
die elektrostatischen Elektroden Kathodenhalter, Focus und Anode sowie die magneto-
statischen Komponenten Bucking-Spule, Trim-Spule und das weichmagnetische Joch aus
Reineisen.

Die Kathode selbst produziert Elektronen durch simples Ausheizen aus einem Festkorper,
bei Temperaturen von circa T = 1300 — 1500 K. Elektronenlieferant ist Barium, dass
in Form von BaO in einer porosen Wolfram—Matrix lagert. Diese Wolfram-Matrix mit
einem Durchmesser von nur 3 mm ist von einem Molybdédn—Halter umgeben, welcher in
Abb. 3.21 als Kathode bezeichnet ist. Der Kathodenhalter liegt auf identischem Potential
zur Kathode und definiert die Potentiallinien so, dass ein paralleler Elektronenfluss ent-
steht. Es handelt sich somit um eine Pierce-Elektronenkanone [121]. Die anschliefende
Focus-Elektrode stellt die eigentliche ,,Anode” der Kanone dar und wird mit bis zu 8 keV

Abbildung 3.21: Die Elektronenkanone in axialer Schnittansicht.
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Abzugsspannung gegeniiber der Kathode betrieben, womit Stréome von iiber 500 mA bei
dieser Maschine erreicht werden. Die Anode selbst kann zwar dhnliche Spannungsdifferen-
zen aufbauen, der Betrieb zeigt jedoch, dass dies mehr den Anschluss der Elektronen an
die Felder auflerhalb der Kanone (Elektrode 4G Trompete) bewerkstelligt, als diese von
der Kathode abzusaugen.

Die von Herrmann [122] entwickelte Theorie des Elektronenstrahls zeigt, dass man sehr
kleine Strahldurchmesser realisieren kann, wenn die Elektronen am Ort der Kathode nur
sehr schwachen dufleren magnetischen Feldern ausgesetzt sind. Bucking-Spule, Joch und
Trim-Spule dienen dazu, das Fallenmagnetfeld am Entstehungsort des Strahls zu minimie-
ren bzw. ganz zu nivellieren. Sowohl der Hitzeeintrag durch Stréme von bis zu 30 A in der
Bucking-Spule als auch durch die Heizung der Kathode, bedarf der Abfithrung durch eine
entsprechende Wasserkiihlung (Abb. 3.21).

3.2.2.2 Der Elektronenstrahl

Die Erzeugung und Speicherung hochgeladener Ionen verlangt hohe Stromdichten. Bei ge-
gebener maximaler Stromstérke kann die Stromdichte nur durch geeignete Fokussierung
auf kleinere Durchmesser gesteigert werden. Diese Fokussierung wird mittels des magne-
tischen Fallenfeldes durchgefiihrt. Dazu eine sehr einfache Betrachtung: Ein Elektron in
einem magnetischen Feld B wird bei einer Geschwindigkeitskomponente v senkrecht zu
diesem die bekannte Gyrationsbewegung ausfithren mit der Zyklotronfrequenz

e

(3.14)

W, = —
2me

Fiir die nicht relativistische Bewegung eines Elektrons in einem axialen, aber durchaus in-
homogenen® Magnetfeld gilt die Erhaltung des magnetischen Moments dieses Kreisstroms
mit Frequenz w, [123], was dquivalent ist mit der Drehimpulserhaltung und der Erhaltung
des Magnetischen Flusses ®

® = mrlB, (3.15)

wobei r4 den Gyrationsradius bezeichnet. Es ergibt sich fiir die Gréflen am Ort der Kathode
(K) und am Ort der Falle (F) direkt die Relation

2
Tg K Br
; S 3.16
<T9,F> Bk (3.16)
was die Kompression des Strahls bei kleinen Feldern an der Kathode und hohen Feldern in
der Falle ersichtlich macht. Aufbauend auf der Theorie von Hermann [122], wird in [103]

fiir den Elektronenstrahldurchmesser dy, innerhalb dessen 80% der Elektronen liegen,
angegeben:

1 1 8me/€BTKd%{ B%(d%{
dyg =dp x 2+2\/1+4< ¥R + Bd), (3.17)

8Die Zyklotronfrequenz sollte immer noch schnell gegen die Anderung des Magnetfeldes sein und damit
elektrische Felder parallel zum B-Feld von entsprechend geringer Grofie.
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mit

8mel
dp =\ ——— 3.18
B \ Tegue B2 ( )

I[mA]

B[T]/EuleV]

Damit hangt der Durchmesser eines Elektronenstrahls am Ort eines axialen Feldes B von

< dp[pm| = 26.244 (3.19)

folgenden mehr oder weniger steuerbaren Grofien ab: Dem Strom I des Strahls, dessen
kinetischer Energie E,;,, sowie Parametern der Elektronenkanone, wie Temperatur Tk der
Kathode, deren Durchmesser dx und das Magnetfeld Bx vor Ort. dg wird minimal falls
die Wurzel gerade Eins ergibt. Das ist z.B. der Fall, falls am Ort der Kathode kein B-Feld
herrscht und die Elektronen mit Temperaturen am absoluten Nullpunkt entspringen.

In einem realistischen Werteraum fiir die Temperatur der verwendeten Heizkathoden ist der
Einfluss auf d marginal. Selbiges gilt fiir die kinetische Energie der Elektronen, auch hier
gilt fiir EBIT-typische Betriebsparameter (<300keV) ein geringer Einfluss auf den Durch-
messer. Abb. 3.22 (a) zeigt die Abhéngigkeit des Durchmessers vom Elektronenstrom, von
diesem Parameter ist dgy bei realistischen Werten nur schwach abhéngig. Es gilt jedoch
zu beachten, dass die Stromstérke natiirlich linear in die Stromdichte (rot) eingeht, wel-
che ja einen der entscheidenden Parameter fiir die Ionisation darstellt. Abb. 3.22 (b) zeigt
deutlich den starken Einfluss von Bg auf die Stromdichte und markiert hierdurch einen
wesentlichen Optimierungsparameter. Wie die Stromdichte vom Feld in der Fallenmitte
bei sonst gleichen Parametern abhéngt und damit von der Stirke des Supraleiters, zeigt
Abb. 3.22 (c). Nach Abb. 3.13 betréigt das Magnetfeld des Supraleiters im Abstand der Ka-
thode betrachtliche 0.3-0.5T.

Die Bucking-Spule ist in der Lage ein Magnetfeld von etwa 0.05 T zu erzeugen, bei einer
Stromdichte von 4 MA/m?. Allerdings befindet sie sich auBerhalb des Eisenjochs hoher
Permeabilitét, was ihre Wirkung deutlich reduziert. Sie nimmt daher eher im Bereich der
Ankopplung der Elektronen an das Magnetfeld des Fallenmagneten mit Austritt aus der
Kanone Einfluss, als auf die Nivellierung des Streufeldes an der Kathode.

In Rahmen der Messungen in Kap. 4 kann aus der Halbwertsbreite der dort beobachteten
Spektrallinien eine obere Grenze fiir den Elektronenstrahlradius von d < 75 pm gemessen
werden.

Das elektrostatische Feld des freien Strahls: Nimmt man den Elektronenstrahl als
homogen geladene Linienladung mit 7y = dg/2 an, der man, zumindest auf Distanzen
von wenigen Zentimeter, einen konstanten Radius zuordnen kann, so schreibt sich die
Ladungsdichte in Abhéngigkeit der radialen zylindrischen Koordinate r als:

I 1
v 7TTH
p(r >rg)=0. (3.21)

I/v=p,(I, Ey,) entspricht gerade der Ladung des Strahls pro Einheitsldnge. Die Annah-
me eines nicht abrupt abbrechenden z.B. Gauss’schen Profils der Ladung in r, brachte fiir
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das Folgende keine prinzipiellen Unterschiede, fiihrt jedoch nicht auf analytische Lésungen
fiir das Potential des Strahles.

Integration von VE(7)dV = p(7)/eo dV und Anwendung des Gauss’schen Satzes liefern
fiir die Feldstdrke auferhalb des Strahls (r > rg):

= . p2(I, Eyn) 1
B(F) = B, (r)e,;  E>(r) =202 2 (3.22)
2meg T
Sowie innerhalb des Strahls (r < rg):
= N p(I, Byin) 7
E() = Bu(r)éy;  BS(r) =22 7 (3.23)
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Abbildung 3.22: Strahldurchmesser (schwarz) und Stromdichte (rot) als Funktion einiger Parameter. Fest-
gehalten sind: Tx = 1350K, rx = 3mm, Eun = 6keV. (a) als Funktion des Stroms bei Bx = 1mT und
B = 6T, (b) als Funktion des Feldes an der Kathode bei I = 350mA und B = 6T, (c) als Funktion des
Fallenmagnetfeldes bei Bx = 1 mT und I = 350 mA.
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Kapitel 3. FEine kryogene EBIT neuster Generation

Integration von E,.(r)dr = ——dr unter Vorgabe eines stetigen Ubergangs bei r = 7y
liefert das Potential des freien Elektronenstrahls.

o) = [ B =B (1)

2meg TH
I,E, 21

o<(r <rpg) /E Z(’ k) 7"2 - - +A
2meg 2ry 2

Das Potential einer in z unbegrenzten zylindrischen Ladungsverteilung verschwindet im
Unendlichen nicht und der iibliche Schritt ¢(co) = 0 kann nicht durchgefiihrt werden. Fiir
einen Referenzpunkt und damit Definition der Konstanten A werden die Fallenelektroden
sorgen.

3.2.2.3 Die Felder der Falle

Umgibt man den idealisierten Elektronenstrahl von homogener Ladungsdichte, konstantem
Durchmesser und unendlicher axialer Ausdehnung konzentrisch mit einem Zylindermantel
von Innenradius rr > ry und Potential Up so folgt aus der Forderung ¢~ (rp) = Up:

(1, Ein
¢>(7~) — M ln (T.> + l ]F, rH < r < rrp (324)
2meg rr
< pZ(I7 kin) Tz 1 "F 1 <
_ L _ ) -2 +U H. 3.25
(b (7‘) e 27“%{ n o 5 F, T r ( )

Das Verhalten eines Ions an einem Ort ' < rg ist bestimmt von den herrschenden elek-
trischen Feldern. Diese ergeben sich wieder durch Gradientenbildung der Potentiale und
sind identisch mit Gl.(3.22) und Gl. (3.23). Die GroBen rr,Ur beeinflussen damit nicht
die Zentralkraft, die der Strahl auf ein Ion ausiibt. Die Bewegungsgleichungen eines Ions
beziiglich dieser Komponente bleiben von den Fallenelektroden unberiihrt, solange das
Figenfeld des Ions unberiicksichtigt bleiben kann, was im Besonderen sehr nah an der Zy-
linderwand nicht mehr gilt.

Abb. 3.23 zeigt eine finite Elemente Berechnung des Verlauf von ¢(r, z) entlang z fiir ver-
schiedene radiale Koordinaten r. Alle Fallenelektroden haben ein Potential von 6000V,
dennoch variiert das Potential deutlich in z. Dies ist Folge verschiedener Innendurchmes-
ser der Elektroden. Die zentrale Fallenelektrode weist einen Durchmesser dpp = 14 mm
auf, die anschlieende (jeweils beidseitig symmetrisch) dic = dig = 5mm, dann liuft
der Durchmesser mit circa 4° Offnungswinkel nach auen auseinander. Durch Prisenz des
Elektronenstrahls und eines Sprungs des Innendurchmessers ergibt sich also bereits ein
Kastenpotential in dem Ionen gefangen werden kénnen. In diesem Beispiel, bei typischen
Bedingungen (siehe Bildunterschrift), finden die Ionen eine Potentialtiefe von circa 75V
vor. Sobald also die Temperatur fiir eine kinetische Energie von mehr als 75 eV pro fehlen-
des Elektron eines Ions sorgt, kann das Ion die Falle mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit
axial verlassen.

Des Weiteren ist in Abb. 3.23 das Raumladungspotential des Strahls ersichtlich. Auf der
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Abbildung 3.23: Verlaufs von ¢(r,z) im Fallenbereich fiir verschiedene r, bei I = 350mA, dg = 75um,
Ekin = 6 keV und 6000V Potential auf samtlichen Elektroden.

axialen Achse (schwarze Kurve) betriigt das Potential circa 5725V, an die Fallenelektro-
de werden aber 6000V angelegt. Dies bedeutet, dass die Elektronen des Strahls keine
6000 eV kinetische Energie pro Elektron zur Ionisation bereitstellen konnen, sondern eben
nur 5725eV. Um den Elektronen dennoch 6 keV kinetische Energie zu geben, miissen ent-
sprechend hohere Werte fiir die Beschleunigungsspannung AU, gewéhlt werden. Es gilt
also in 1. Néherung;:

Ekin - A[Jvacc - ¢<(T = 07 UF? )’ (326)

wobei U,.. wieder fiir die Spannungsdifferenz Kathode zur Fallenmitte steht.

Es lohnt ein etwas genauerer Blick auf das Raumladungspotential in der zentralen Falle-
nelektrode mittels eines radialen Schnitts, gemdf8 Abb. 3.24 (a). Dadurch, dass die innere
Fallenoberfliiche von Sichtschlitzen unterbrochen ist, erhoht sich das Raumladungspoten-
tial auf der Achse und die effektive Beschleunigungsspannung wird etwas erniedrigt. Bei
FEn = 6000eV betragt die Verringerung der kinetischen Energie des Strahls pro 100 mA
Strom circa 1eV.

Abschliefilend zeigt Abb.3.24 (b) eine typische axiale Fallenkonfiguration, die durch An-
legen geeigneter unterschiedlicher Spannungen auf den Elektroden eingestellt wird. Die
Ionen sind in einem Potentialkasten von 500V axial gefangen. Heifle Ionen verlassen die
Falle, zuriick bleiben nur die am hochsten geladenen und schweren Ionen.
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Abbildung 3.24: (a) Fallenelektrode halbiert durch radialen Schnitt. Die Sichtschlitze veréndern das Potential
des Elektronenstrahls. (b) Typische Fallenkonfiguration. Zu heiBe lonen (griin) verlassen vornehmlich auf axialem
Wege die Falle.

3.2.2.4 Energieverteilung des Elektronenstrahls

Die Energie des Elektronenstrahls einer EBIT ist sehr scharf definiert. Dies ist einfach zu
verstehen: Die Elektronen werden typischerweise auf einige keV kinetischer Energie be-
schleunigt. Thre anfiingliche Geschwindigkeitsbreite in axialer Richtung entspricht gerade
der einer Maxwellverteilung bei T ~ 0.13eV, der Temperatur der Kathode. Die Ener-
giebreite liegt im Bereich von § E ~ kp x Tk, die sich beim Beschleunigungsvorgang erhélt.
Die relative Breite 0 E/ Ey;, jedoch wird sich um GréBenordnungen im Verhéltnis zu einer
Maxwell-Verteilung um E = E,;, verringern. Dies macht z.B. erst die Vermessung von
dielektronischen Resonanzen moglich.

3.2.3 Der Kollektor

Hauptaufgabe des Kollektors (Abb. 3.25) ist der Einfang des freien Elektronenstrahls. Da-
zu liegt er auf etwa 2keV positiverem Potential als die Kathode. So ist es moglich die
Elektronen mit nur wenig Energie aufzusammeln. Natiirlich kénnte man auch mit einer
simplen Platte die Elektronen auffangen. Die Ausfiihrung als Rohr vergrofiert die Fléche,
der von den Elektronen bombardierten Elektrode. Des Weiteren kénnen so zum einen lo-
nen aus der Maschine extrahiert werden, und zum anderen erlaubt sie das Einkoppeln
eines Lasers oder gar das Laden der Falle aus externen Quellen, z.B. mit Radioisotopen.
Zum effektiven Einfang der Elektronen stehen folgende Elemente zur Verfiigung: Die elek-
trostatischen Elektroden Font—Shield, Suppressor, Extraktor und Back—Shield sowie ein
Magnetfeld, hervorgerufen durch die Kollektor-Spule. Dieses Feld ist so ausgerichtet, dass
sich der Elektronenstrahl maximal aufweitet. Der Extraktor liegt dabei auf einem negati-
veren Potential als die Kathode, so dass die Elektronen umkehren und dann die Innenseite
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Abbildung 3.25: Der Kollektor in axialer Schnittansicht.

des Kollektors treffen.

3.2.4 Tesla—EBIT und andere EBITs

Das wissenschaftlich erfolgreichste EBIT-Labor ist zweifelsohne jenes am Lawrence Li-
vermore National Laboratory. Dort gelang es beispielsweise nacktes Uran in einer EBIT
zu produzieren [124]. Eine weitere kryogene EBIT in Nordamerika finden sich am NIST
[125, 126], in Berkeley sowie am TRIUMF in Vancouver, wo eine ebenfalls in Heidel-
berg gebaute ,,Zwillingsschwester” (Titan-EBIT) der hier vorgestellten Tesla-EBIT ar-
beitet, die auch am MPI-K in 2006 gefertigt wurde. Auch in Japan an der University
of Electro-Communications sowie in Shanghai in China findet sich jeweils eine kryogene
EBIT [127,128]. Weitere kryogene als auch ,,warme” EBITs sind auerdem in Europa ver-
treten. Die kryogenen EBITs befinden sich in Oxford, wo die erste Laserspekroskopie in
einer EBIT durchgefithrt wurde [129], in Berlin [130] und hier am MPI-K, Heimat der
vorgestellten Tesla-EBIT und der Heidelberg-EBIT.

Unter all diesen kryogenen Maschinen arbeiten die beiden Heidelberger EBITSs bei den
hochsten magnetischen Flussdichten und mit {iber 500 mA bei den stirksten Elektronen-
stromen. Daneben stellt die Tesla—EBIT die wohl einzige transportable kryogene Hochstrom-
EBIT dar. Abb. 3.26 zeigt die Maschine in ihrem Transportkontainer, in dem diese Maschi-
ne bereits erfolgreiche Messkampagnen zum BESSY (Berliner Elektronenspeicherring—Ge-
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sellschaft fiir Synchrotronstrahlung) und zu FLASH unternommen hat, und dort binnen
weniger Tage voll einsetzbar war.

Abbildung 3.26: Tesla—EBIT im Reisekontainer.
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Kapitel 4

Gitterspektroskopie an

hochgeladenem Eisen

Dieses Kapitel stellt Ergebnisse von Messungen mittels des in Kap. 3 eingefiihrten flat—

field-Gitterspektrometers vor, die beim Einsatz dieses Spektrometers im Rahmen des in

Kap. 5 beschriebenen Experiments am FLASH durchgefiihrt wurden. Diese Resultate lie-

fern hoch prézise Daten zur Atomstruktur hochgeladener Be— und Li—artiger Eisenionen.

4.1 Einleitung

Abbildung 4.1: CCD-Kamera: Zweidi-
mensionale Aufnahme eines Eisenspektrums.

Das flat—field-Gitterspektrometer (FFGS) wurde
mit einem 1200 Linien/mm Gitter betrieben. Zwei-
dimensionale Spektralaufnahmen im Bereich von
10-35nm wurden damit aufgezeichnet. Abb.4.1
zeigt eine typische Aufnahme von Spektrallinien,
hier dargestellt in doppelter Originalgréfie zum
(27.65 x 27.65) mm? grofen CCD-Chip. Uber die
in Abb. 4.1 abgebildeten Spektrallinien war nur be-
kannt, dass sie anhand der Spezifikationen des Git-
ters (Kap.3) zwischen 5 und 35nm liegen miissen.
Entsprechend der Atomic Spectra Database (ASD)
[96] des NIST (engl. National Institute of Standards
and Technology) kommen damit etwa 2500 identifi-
zierte Ubergiinge fiir verschiedene Ladungszustinde
der Elemente Fe, O und C in Frage, l4sst man wie in

diesem Fall Eisen in Form von Fe(CO)j iiber den Gaseinlass ein. Hinzu kéimen Ubergiinge
der Elemente Ba, W und Mo, die in Materialien im Bereich der Heizkathode enthalten
sind und als potentielle ,,Storquellen” in EBIT-Messungen bekannt sind. Da allerdings nur

einige dieser Ladungszustinde (Spezies) tatséchlich bei den eingestellten Fallenparame-

tern in der EBIT vorkommen koénnen, und weil etliche dieser Linien nur verschwindende
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Intensitidt aufweisen, ist die Zuordnung der auf diesen Aufnahmen beobachteten Linien
etwas einfacher.

Ziel der folgenden Auswertung ist die Bestimmung der Wellenlingen bzw. Energien der
vier in Tab. 4.1 zusammengefassten QED-sensitiven Ubergiinge in Li- und Be-artigen Ei-

senionen.

’ Be-artiges Fe??+ H Li—artiges Fe23+ ‘
A: 152252 155-152252p 1 P, || B: 1522s 25’1/2—13221) 2P3/2
D: 152252 1S5-15%22s2p3P; || C: 15225 251/2—13221) 2P1/2

Tabelle 4.1: Die betrachteten Grundzustandsiibergénge in Be— und Li—artigen Eisenionen.

4.2 Durchfithrung

Abb. 4.2 zeigt dasselbe Spektrum wie Abb.4.1, je-
| Ladungszustand || Schwellenenergie (eV) | doch zur besseren Sichtbarkeit in Dispersionsrich-

I 1+ 7.9 tung gestreckt. Abb.4.2 ist bereits mit einer pro-
I 2+ 16.2 visorischen Wellenlédngenkalibrierung versehen. Der
I\\// Zi 22; durch die CCD-Kamera in dieser Einstellung ab-
Vi 5y 750 gedeckte Bereich erstreckt sich von 12 bis 33 nm.
VIl 6+ 99.1 Daraus errechnet sich eine mittlere Dispersion von
Vil 7+ 125.0 0.75nm/mm oder 0.01 nm/px. Zu beachten ist der
IX 8+ 151.1 nichtlineare Zusammenhang der Wellenlédngenskala
>>(<I 190—:_ ig;? mit der Pixelposition, der die Dispersion mit hohe-
X 111 2903 ren Wellenléingen abnehmen lésst.
X1 12+ 330.8 Die Spektrallinien unterliegen auf Grund des Astig-
XIV 13+ 361.0 matismus des Gitters einer Kriimmung. Zur Visuali-
XV 14+ 392.2 sierung dieses Effekts ist durch die mit ,,A” bezeich-
)>(<\\//III 121 ig;g nete Linie in Abb. 4.2 eine am rechten Rand mittig
XV | 17 12622 platzierte Gerade gelegt. Optische Abbildungen von
XIX 18+ 1362.2 linienartigen Quellen (Ionenwolke) erfahren durch
XX 19+ 1469.0 zylindrische Spiegel eine Kriimmung [120], in die-
XXI 20+ 1582.0 sem Fall nach oben, folgt man der Linie von rechts
XX 21+ 1689.0 nach links. Um durch diesen Effekt nicht beeintréch-
XX 22+ 1799.0 . . . .
XXIV | 23+ 1058 6 tigt zu sein, werden nur Schnitte von 200 px Brei-
XXV | 24+ 2045.8 te (magenta, Abb.4.2) ausgewertet, wobei nur die
XXVI | 25+ 8828.1 Bereiche 151..350, 351..550 und 551..750 px genutzt
XXVII 26+ 9277.7 werden.

Tabelle 4.2: Schwellenenergie, die minde- Die mit Pfeil und Groflbuchstaben gekennzeichne-

stens aufgebracht werden muss, um die ver- ten Spektrallinien (Messlinien, Tab.4.1) in Abb. 4.2
schiedenen Ladungszustdnde von Eisen zuer-  gind jene, deren Wellenléinge bestimmt werden soll.

zeugen [131]. Bei A’ handelt es sich um die Linie des Ubergangs A
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Abbildung 4.2: (a) Aufnahme der Spektrallinien hochgeladener Eisenionen (Fe*", z < 24). Die Dimensionen
sind 2048 px x 2048 px entsprechend Abb. 4.1, jedoch in Richtung der Dispersion gestreckt. (b) Dispersionspo-
lynom durch die Kalibrationspunkte zur Wellenldngeneichung.
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gemafl Tab. 4.1, jedoch beobachtet in zweiter Beugungsordnung des Gitters. Um die Wel-
lenldngen dieser Linien bestimmen zu kéonnen, bedarf es einer Kalibrierung des Spektrums.
Dies erfolgt durch Zuordnung beobachteter Linien geeigneter, bekannter und identifizierter
Ubergiinge (kleine Buchstaben in Abb4.2 (a)), und Bestimmung des Dispersionpolynoms
Pn(px) durch linearen Ausgleich dieser Kalibrationswellenlingen. Dieses Polynom stellt
eine Zuordnungsvorschrift der Pixelposition auf dem CCD—Chip in eine Wellenldnge dar
und ist schematisch in Abb. 4.2 (b) dargestellt. Mit Kenntnis der Schwerpunktspositionen
der Messlinien in Pixel lassen sich dann die Wellenldngen der Linien A, B, C, D, A’ be-
stimmen.

Von etwa 200 Spektren 4 1800s Aufnahmezeit, die wihrend der Messkampagne zur Fal-
lendiagnostik aufgezeichnet wurden, sind vier besonders geeignete zur Analyse ausgewahlt
worden. Entsprechend Abb.4.2 (a) (magenta) werden zu jedem dieser Spektren nur drei
Schnitte entlang der Dispersionsrichtung ausgewertet. Aus jedem dieser Schnitte, insge-
samt also zwolf, ldsst sich eine Projektion der zweidimensionalen Aufnahme auf die z—
Achse (entlang der Dispersion) durchfiihren, als Beispiel sei Abb. 4.3 gegeben. In diesen
Projektionen werden jeweils die Schwerpunkte (in Pixel) der Kalibrations— und Messlinien
bestimmt. Durch Aufstellen des Dispersionspolynoms fiir jeden dieser Schnitte erhélt man
zwolf unabhingige Wellenléingenwerte fiir jede Messlinie. Die Wellenléinge des Ubergangs
wird dann durch Mittelwertbildung ermittelt.

4.2.1 Eigenschaften der ausgewéhlten Aufnahmen

Jeder der einzelnen Projektionen wird individuell kalibriert. Besondere Beachtung muss Li-
nieniiberlagerungen gegeben werden (Blends). Sind diese durch das Spektrometer nicht auf-
losbar, ergeben sich potentielle Fehlerquellen in der Feststellung der Linienschwerpunkte.
Die vier ausgewerteten Aufnahmen stellen jene mit dem besten Signal-zu—Rauschverhéltnis
dar, womit auch der Anteil von Blends an den Spektrallinien minimiert wird.

Vor Auswertung der Daten werden die Aufnahmen von dem unabhéingig gemessenen Un-
tergrund befreit. Die Beitréige die durch Einschldge kosmischer Teilchen, die typischerweise
in wenigen lokalisierten Pixeln zur Séttigung des Signals fithren, werden durch geeignete
Diskriminatorschwellen entfernt.

Die Betriebsparameter der EBIT wéhrend der vier Aufnahmen waren etwa gleich und sind
unter Einstellung ,A” in Tab. 4.3 zusammengefasst.

Elekt — | Beschleuni =
Einstellung extronen CSCEUNIBUNES™ | £ lentiefe (V) || Gaseinlass
strom (mA) | spannung (kV)
A 440 5.15 —200 + QgL Fe(CO)s

Tabelle 4.3: EBIT-Parameter. Die Beschleunigungsspannung unterscheidet sich von der tatsichlichen Energie
der Elektronen um den Betrag der Raumladung. Eine positive Fallentiefe meint ein lonen akkumulierendes
Kastenpotential. Qg ist der Betrag der Raumladung der Elektronen und im Rahmen der Notation immer
positiv.
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Abbildung 4.3: Projektion eines Schnittes gemdB Abb. 4.2 (a) auf die Achse entlang der Dispersion. (b) in
logarithmischer Darstellung.

4.3 Identifikation der Spektrallinien

Befindet sich die Ladungsbilanz (Kap.3) in einer EBIT im stationdren Zustand entspre-
chend Kap. 3, so sind die relativen Haufigkeiten einzelner Ladungszusténde in erster Linie
eine Funktion der gewéihlten Elektronenstrahlenergie (Abb. 3.8) und der Dichte der neutra-
len Teilchen, die durch den Gasfluss bestimmt ist. Tab. 4.2 zeigt die Schwellenenergie zur
Erzeugung verschiedener Ladungszustdnde des Eisens. Entsprechend der gewéhlten Elek-
tronenstrahlenergie konnten theoretisch alle Ladungszustinde bis hinauf zum He—-artigen
Eisen erzeugt werden. Ein Blick auf Abb. 4.3 zeigt, dass die dominierenden Spektrallinien
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den héchsten Ionisationszustéinden Fe XXI-XXIV! zugeordnet sind.

Zur Identifikation anderer Spektrallinien wurden alle bei NIST [96] bekannten Uberggin-
ge der Ladungszustinde Fe XI-XII im Bereich von 5-35nm (etwa 800 Stiick) auf ihr
Vorhandensein in den Spektren gepriift. Genauso wurde mit den zweiten und dritten Beu-
gungsordnung der stirkeren dieser Linien verfahren. Dariiber hinaus wurden die Bereiche
um die einzelnen Mess— und Kalibrationslinien auch auf etwaige Spuren von Fe VII-X?
verglichen. Jeder dieser untersuchten Linien konnte nach Abschluss der Verfahrens eine
Obergrenze fiir ihre Intensitdt im Spektrum und eine Unsicherheit beziiglich dieses Wer-
tes zugeordnet werden. Die Abschitzung der Intensitét verlief in der groflen Mehrheit der
Fille iiber Beriicksichtigung der Ubergangswahrscheinlichkeiten und branching ratios (Ver-
zweigungsverhiltnisse) eines Ubergangs. Dabei geht man typischerweise folgendermafen
vor: Einer vorhandenen Spektrallinie soll der Ubergang a — b eines speziellen Ladungs-
zustands mit Ubergangsrate Ay, zugeordnet werden. Existiert ein weiterer Ubergang des
gleichen Ausgangszustands a — ¢, so lisst sich dessen Beitrag anhand der Ubergangsra-
ten Ay, und A, abschitzen.

Ein Vergleich mit Spektren unter Einstellung ,A” geméfl Tab. 4.3, jedoch ohne Injektion
von Eisenpentacarbonyl, zeigte, dass keine Barium—, Wolfram— und Molybdén—Linien zu
den Spektren beitragen. Der Einlass von Kohlenstoff und Sauerstoff als CO4 zeigte ferner,
dass auch diese Elemente auf die Spektren bei den gewé&hlten Elektronenstrahlenergien
ohne Einfluss sind. Die Ionen leichter Elemente wie C und O werden durch Stofle sehr
schnell so heif}; dass sie die Falle axial verlassen koénnen. Entsprechend Tab. 4.3 wurde
eine Falle geringer Potentialtiefe gewihlt, die dieses Evaporieren weiter begiinstigt. Fiir
leichte Elemente ist es unter Présenz schwererer und hoher geladener Ionen, wie im Falle
von Eisen, nicht moglich, im Elektronenstrahl zu verbleiben; nur dort kénnen Anregungen
von Ubergéngen stattfinden. Dies erklért, warum die Linien leichter Ionen in vorliegender
Situation keinen Beitrag zu den Spektren leisten.

4.3.1 Das Dispersionspolynom

Als Néherung fiir die Dispersionsfunktion (Abb.4.2 (b)) wird ein kubisches Polynom an-
gesetzt. Dies ist sowohl von theoretischen Uberlegungen [118], als auch durch die experi-
mentelle Erfahrung [119] gedeckt. Die vorliegende Dispersion wird sowohl schlechter durch
ein Polynom quadratischer, als auch vierter Ordnung beschrieben. Die erste Ableitung
des Polynoms sollte dariiber hinaus monoton steigend sein, denn es darf innerhalb des
Definitionsbereichs auf Grund der Dispersionseigenschaften keine lokalen Maxima oder
Wendepunkte geben.

4.3.2 Die Bestimmung der Linienschwerpunkte

Die Intensitéit Iy, (E) in Abhéngigkeit der Energie E des abgestrahlten Lichtes ist bei
einem atomaren Ubergang eine symmetrische Funktion in E beziiglich der Schwerpunkts-

'He-artiges Eisen emittiert bei gegebenen Bedingungen praktisch nicht im iiberwachten Spektralbereich.
2Fe I-VI zeigen keine Emission im iiberdeckten Spektralbereich.
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Abbildung 4.4: (a) Aufgrund eines Defokussiereffekts sind die Linien der genommenen Spektren asymmetrisch.
(b) Gauss und Lorentzfit an generierte symmetrische Daten.

energie Ey [132]. Wegen des nichtlinearen Zusammenhangs zwischen F und der Wellenlédn-
ge A gilt dies fiir I, (\) nur noch in erster Niherung. Da Spektrallinien aber normalerweise
ausreichend schmal sind, sei die Symmetrie auch fiir Iy,.(\) angenommen.

Abb. 4.4 (a) zeigt die vermutlich ,reinste” Linie in den ausgewerteten Spektren. Es handelt
sich um die Spektrallinie b’ gem&f Tab. 4.4 oder Abb. 4.2 (a), welche nicht durch innerhalb
dieser liegenden, weiterer verborgener Linien (Blends) beeintréchtigt gilt. Leider ist diese
Linie asymmetrisch. Dieser systematischer Effekt, der alle Linien dieser Spektren betrifft,
wird moglicherweise hervorgerufen durch eine Defokussierung des Spektrometers, wie be-
richtet in Kap. 3.
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Abb. 4.4 (b) zeigt ein Beispiel einer (fiktiven) symmetrischen Spektrallinie. Statistisch nor-
malverteilte Daten um z. = 1550.0 px werden in dieser Abbildung zum einen mittels
einer Gauss’schen Kurve mit Ergebnis z.o = 1550.95(1) px, und zum anderen mittels
einer Lorentzkurve mit z.o = 1550.90(13) px ausgeglichen. Man stellt fest, dass die zur
Beschreibung der Daten wenig geeignete Lorentzkurve dennoch einen im Rahmen des Feh-
lers exakten Wert fiir den Schwerpunkt der Datenpunkte liefert. Symmetrische Daten sind,
was die Bestimmung des Schwerpunkts angeht, tendenziell ,, gutmiitig” beziiglich der Wahl
der symmetrischen Ausgleichsfunktion.

Die gemessene Intensitét der Spektrallinien I, (pr) im asymmetrischen Fall (Abb. 4.4 (b))
ergibt sich aus einer Faltung der symmetrischen Spektrallinie Iy, (pz) mit einer unsymme-
trischen Apparatefunktion F,(pz). Zum tatsichlichen Schwerpunkt kommt man nur, falls
man diese Faltung riickgingig macht und sich so Iy..(px) besorgt. Diese Vorgehensweise
ist allerdings fiir vorliegende Anforderungen nicht zwingend notwendig, falls folgendes gilt:

S(Inat(pz)) + P3(pr) = M(I5(px)) + € ek 1. (4.1)

Hierbei steht S(Iy..(pz)) fiir den unbekannten Schwerpunkt der symmetrischen Spektralli-
nien (in px), M(Is(pz)) ist der Maximumwert (wahrscheinlichster Wert, in px) der gemes-
senen Daten, wobei deren Differenz in Pixel ausreichend gut als ein Polynom dritten Grades
beschrieben ist. Wenn dieses Polynom die Eigenschaften des Dispersionspolynoms besitzt,
so wird der offensichtliche Fehler, betrachte man den Maximumwert der asymmetrischen
Linie als Schwerpunkt einer symmetrischen Linie, durch das Dispersionspolynom aufgefan-
gen. Anders ausgedriickt, da die Kalibrationslinien in jedem Bereich des Spektrums eine
Asymmetrie aufweisen, gleich derer der Messlinien, kann das Dispersionspolynom korrekt
die Wellenléingen dieser Linien wiedergeben. Es ist an dieser Stelle nicht notig, genauere
Forderungen an das Polynom in GI. (4.1) zu spezifizieren, denn werden die von diesem
nicht erfiillt, wird auffallen, dass die Daten nicht ausreichend gut durch ein Polynom drit-
ten Grades beschrieben werden.

Es bleibt fiir M(I,(px)) der diskreten Datenpunkte eine Néherung zu finden. Dafiir kann
folgende empirisch aufgestellte, asymmetrische Funktion konstruiert werden:

Iy (px) = yo+
Co A

2 1
(1 0t exp (er B ) ) (1402 exp (e 2 e ) )1

(4.2)

mit den Konstanten ¢y = 1.687942, ¢; = 1.507290, co = 0.289358, sowie den vier freien
Parametern Amplitude A, Maximum bei x., Halbwertsbreite F'W H M und Grundlinie .
Diese Formel fuflt prinzipiell auf einer Zerlegung der symmetrischen Gausskurve in eine
linke und rechte Flanke [133]. Entsprechend Abb. 4.4 (a) beschreibt Iy, (pz) (rot) die Daten
(schwarz) bei einem reduzierten y? = 1.7 [134] praktikabel. Allerdings lassen sich mittels
It (pz) die Daten nicht iiber den gesamten beobachteten Spektralbereich ausreichend gut
beschreiben, so dass ein flexibleres Verfahren benétigt wird.
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Als eine Alternative werden die Linienprofile mittels kubischer B-Splines [135] interpo-
liert und deren Maxima bestimmt. Da bei diesem Verfahren, im Gegensatz zum Ausgleich
mittels einer Funktion, nur die unmittelbaren Nachbarpunkte den Wert an einem Punkt
beeinflussen, ist zu erwarten, dass nur bei ausreichend hoher statistischer Signifikanz in
den Daten ein akzeptables Ergebnis erreicht werden kann. Dariiber, inwieweit die kubi-
schen B—Splines geeignet sind, lokale Maxima in den Datensétze zu finden, soll folgender
Test Aufschluss geben. Um das Ergebnis, welches durch die Spline-Interpolation gewonnen
wird, bewerten zu kénnen, wird ein statistisch streuender kiinstlicher Datensatz generiert,
der in statistischer Signifikanz und Streuung mit den Daten in Abb.4.4 (a) vergleichbar
ist. Die Grundverteilung der generierten Daten folgt dabei Iy (pz). . wird dabei vorgege-
ben und dann gepriift ob die Interpolation mittels B-Spline diesen Wert reproduziert. Die
x—Werte der Datenpunkte (px) laufen immer von -14, -13........ 13, 14, und z. wird dabei
immer so gewéhlt, dass x. = 044 wobei ix10 = 1,2, ..9, was dazu fiihrt, dass das nominelle
Maximum nicht grundsétzlich mit einem Datenpunkt zusammenfillt. Abb. 4.5 zeigt das
Ergebnis der Interpolation mittels kubischer B-Splines von 150 generierten Datenkurven,
wobei in diesem Beispiel i = 0.3 gesetzt war. Im Mittel reproduzieren die Splines also den
gesetzten Wert von x. = 0.3. Dies gilt auch fiir anders gew#hlte i. Die Standardabwei-
chung der einzelnen Fits betriagt in diesem Beispiel etwa 0.06 px. Die Interpolation mittels
kubischen B—Splines wird auf Basis der vorliegenden typischen statistischen Signifikanz in
den experimentellen Daten als geeignet angesehen. Auch hier gilt, sollte dies nicht der Fall
sein, wird die Konstruktion des Dispersionspolynoms dariiber Aufschluss geben.

Die so bestimmten Orte der Maxima (in Pixel) fiir Kalibrationslinien und Messlinien miis-
sen auf die etwaige Mischung mit Blends korrigiert werden. Dies fithrt im Allgemeinen
zu einer Verschiebung des zunéchst bestimmten Maximums, was im néchsten Abschnitt
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Abbildung 4.5: Simulation von B-Spline-Fits an 150 zufallsgenerierte unsymmetrische Spektrallinien (mit
Erwartungswert z. = 0.3) zur Maximumbestimmung.
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diskutiert wird.

4.3.2.1 Die Kalibrationslinien

In Tab.4.4 sind die verwendeten Kalibrationslinien aufgelistet. Die zweite Spalte gibt die
Beugungsordnung der Linie an, unter der die Linie aufgezeichnet wird, die dritte Spalte
die zur stirksten Linie A normierte Amplitude der Spektrallinie. Die vierte Spalte gibt

Linie | Ordnung normierte Referenz— Wellenldnge der | normierte Korrektur Gesamt—
Amplitude wellenldnge (nm) Blends (nm) Amplitude (px) fehler (nm)
a 1 0.16 Fe XXI 12.8755(5) 12.8278 0.002(2) +0.025 0.001
1 0.33 Fe XXII 13.5812(5) 13.653 0.005(5) -0.01 0.0007

16.954 0.009(0)

c 1 0.03 Fe X1 17.1073(4) 17058 0.002(1) +0.1 0.0025
17.331 0.002
17.3544 0.0015

d 1 0.03 Fe X 17.4531(2) 17.405 0.003 -0.04 0.0025
17.5266 0.003
17.5474 0.002
21.552 0.008(1)
21.6228 0.003

e 2 0.02 Fe XIX 21.6710(10) 21.6498 0.001(1) +0.16 0.0025
21.6898 0
21.730 0.002(2)

f 2 0.05 Fe XXI1 22.8824(10) 0 0.0016
23.3234 0.002

g 2 0.02 Fe XXI1 23.2528(10) 3 4988 03 -0.11 0.0026
23.3234 0.001(1)

h 2 0.2 Fe XXI1 23.4288(10) 235002 0.009(1) -0.04 0.0013

i 2 0.025 Fe XXI 23.7394(10) 23.8477 0.007 0 0.0026
24.1739 0.001(1)
24.207 0.0025

j 2 0.025 Fe XX 24.3716(10) 24.2462 0.001 -0.05 0.0026
24.2834 0.002(1)
24.3794 0.001(1)
24.6208 0.002(1)

k 1 0.02 Fe XXII 24.719(3) 24.7668 0.002(1) -0.11 0.004
24.6987 0
25.642 0.002(2)

a' 2 0.1 Fe XXI 27.7190(10) 25.7264 +0.03 0.0011
25.7377 0.002(2)

b’ 2 0.2 Fe XXI1 27.1625(10) 0 0.0011
28.3914 0.0015(5)

| 1 0.03 Fe XV 28.4164(5) 28.4296 0.005(1) -0.38 0.0025
28.4556 0.005(1)

m 3 0.01 Fe XXI 30.6648(15) 0 0.0036

Tabelle 4.4: Liste der verwendeten Kalibrationslinien. Die Wellenlangen sind [96, 136] entnommen. Der Ge-
samtfehler ist vom statistischen Fehler in der Bestimmung des Linienmaximums und vom absoluten Fehler in der
Referenzwellenlinge bestimmt. Ein systematischer Fehler in der Korrektur der Position (7. Spalte) auf Grund
von Blends ist viel kleiner als die statistischen Fehler einer jeden Linie und fiir zwei verschiedene Kalibrations-
linien unkorreliert, so dass dieser das Dispersionpolynom nur statistisch beeinflusst. Dieser Fehler bleibt daher
unberiicksichtigt.
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Abbildung 4.6: Halbwertsbreite der Spektrallinien in Abhangigkeit der Pixelposition.

die verwendete Referenzwellenléinge® an und die Fiinfte die Wellenlingen der Blends, die
diese Kalibrationslinie beeinflussen. In der sechsten Spalte finden sich deren relativen Am-
plituden, wihrend die siebte Spalte die ermittelte Verschiebung des zu bestimmenden Ma-
ximums auf Grund der Blends wiedergibt. Die letzte Spalte beinhaltet den Gesamtfehler
der Kalibrationslinie. Dieser ist ein Wellenldngenfehler und ergibt sich durch quadratische
Addition des Fehlers in der Lagebestimmung des Maximum und des Fehlers der Referenz-
wellenléinge (dritte Spalte). Als ein z—Fehler muss erstgenannter iiber die mittlere Steigung
des Dispersionspolynoms von 0.0081 nm/px in einen y—Fehler umgerechnet werden.

Zur Korrektur des Maximums wurden die Blends mittels Gl. (4.2) angenéhert. Dabei wurde
eine von der relativen Position abhéngige Halbwertsbreite gemafi Abb. 4.6 angenommen.
Der tatséichliche Wert der Korrektur ergibt sich aus einer statistischen Simulation der
einzelnen moglichen Amplituden und deren Fehler.

4.3.2.2 Die Messlinien

Tab. 4.5 gibt die zu Tab. 4.4 analoge Auflistung der Messlinien.

4.3.3 Aufstellung des Dispersionspolynoms
Es gilt die unbekannten Koeffizienten a, b, ¢, d des Dispersionspolynoms
Abisp (Tpx) = @ + bz, + c:):gx + d:pgx (4.3)

zu bestimmen. Dazu muss ein iiberbestimmtes Gleichungssystem gelost werden. Zuvor
definiert man fiir jede Kalibrationslinie, hier am Beispiel der Linie ,a”, mit Wy die Re-
ferenzwellenldnge der Linie und mit w, den Gesamtfehler selbiger entsprechend Tab. 4.4

3Bereits mit der Beugungsordnung multipliziert.
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normierte | Wellenldnge der normierte Korrektur

Linie | Ordnung Gesamtfehler (nm)

Amplitude Blends(nm) Amplitude (px)
Fe XX 13.2850 0.2
A 1 1 .02(1 . . 1
13350 o030 | TO02(1) | 0.0008stat. +0.0001syst

FeXI119.1045 | 0.017(2)
Fe X1 19.0459 0.01(1)
Fe X 19.2020 0.014(2)

FeX 19.2244 0.002(1
B 1 0.27 FoXIT 165304 0_008((1)) +0.0(1) || 0.0008stat. + 0.0008syst.
FeXI 19.2641 0.008(1)
FeXI 19.2819 0.014(2)
Fe X1 19.3509 0.015(2)
C 1 013 FeXXI 25.408 | 0.005(2) 0 0.0008¢at.
D 1 0.05 0 0.0016gat.
A 2 0.57 FeXIV 26,4785 | 0.0025(10) +0.02(1) || 0.0008stat. + 0.0008syst.

FeXX 26.5770 | 0.020(2)

Tabelle 4.5: Liste der Messlinien. Die Wellenléngen sind [96,136] entnommen. Der Gesamtfehler ergibt sich aus
dem statistischen Fehler in der Positionsbestimmung des Maximums der Spektrallinie und einem systematischen
Fehler, ndmlich dem Fehler der Korrektur der Pixelposition (6. Spalte) auf Grund von Blends.

und Tab. 4.5. z,, steht fiir die bestimmte Position des Maximums der Linie. Die d&hnlichen
Gleichungen der verschiedenen Kalibrationslinien bilden folgendes Gleichungsystem:

I: W,=a+bxy,.+ca’
IT: W.=a+bx, +cx’

—l—dx
+dxpxc
IIT: Wy=a+bx,..q —I—C:pryd —i—dxpxd

pX,a

pX,c

o o0
X : Wk:a—I—bxpx?k—i—cxpxk—l—dmpxk (4.4)
XI: W, :a+b:cpxyb7+cxpxb +d$pxb
XII: Wi=a+bz,, +ca?  +dad
XIII: Wn:a—}—b:z:pxyn—{-cx —|—dx

p,m
Hierbei gilt es zu beachten, dass die Linie a und ihre zweite Ordnung a’, sowie b und die
zweite Ordnung b’ nur jeweils einmal auftauchen kénnen, da die tatsdchlichen Wellenlan-
gen dieser Linien nicht unabhéngig sind. Daher finden sich im Gleichungssystem (4.4) nur
a und b’. Um die Bedingung iiber die zweite Ordnung in korrekter Weise einzubringen,
sind folgende Gleichungen hinzuzufiigen:

XIV : 0 =a + b (2‘,')3}7)(1aL - an) + 6(2 px,a - pxa) + d(2xpxa ‘/B]3)x,a’)
XV : 0 =a + b (prx,b PX b’ ) + c (prx b px b’ ) + d <2xpx b xi,b’) (45)
XVI: 0=a+b(2xpa— pXA)+c(2x pXA)—l—d(2x zgx’A,).

In der letzten Gleichung in (4.5) wird die Information iiber die zweite Ordnung A’ der
Messlinie A ausgenutzt, dabei muss in keiner Weise ihre Wellenldnge bekannt sein.
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Dispersions— | reduziertes | Koeffizient Koeffizient Koeffizient Koeffizient
polynom X2 a (nm) b (nm/px) c (nm/px?) d (nm/px3)
1 117 | 11.5987(23) | .008066(14) | .124(2) x 10~° | —0.45(6) x 1010 |

Tabelle 4.6: Berechnete Koeffizienten (Gl. (4.3)) am Beispiel des Dispersionspolynoms der unter ,,1” gefiihrten
Messung. Die Fehler geben das 68% Vertrauensintervall an.

In einer Schreibweise mit Matrizen und Vektoren ergibt sich fiir die Gl. (4.4), (4.5):

1 Tpxoa a:gxya xgx’a W,
1 Tpxc asgx’c fch,c a W.
° ° ° ° b _ ° ’ (4.6)
° ° ° ° Is °
° ° ° d °
1 (Q:Bpx,A - xpx,A’) (2x;2)x,A - wzx,A’) (2x§x,A - $2X,A’) 0
oder in kurzer Darstellung:
Xk=W, (4.7)

wobei X fiir die 4 x 16-Matrix steht, k den Vierervektor der gesuchten Koeffizienten des
Polynoms bildet und W den 16-zeiligen Vektor der Pixelpositionen darstellt.

Die Losung dieses Problems ,kleinster Quadrate” ist dann gefunden, wenn das Quadrat
der Differenz X % k — W minimiert ist. Dies ist dquivalent der Lésung der Gleichung [137]:

XTXE=XTW, (4.8)

mit der durch 7 gekennzeichneten transponierten Matrix. Um den ungleichen Gesamtfeh-
lern der einzelnen Linien (Tab.4.4 und Tab.4.5) zu wichten, miissen vor Aufstellen der
Gl. (4.8) die Gleichungen (4.4) mit einem Faktor 1/w multipliziert werden, also (I) mit
1/w,, (II) mit 1/w, usw. Bei den Gleichungen (4.5) wird mit dem Reziproken der quadra-
tischen Addition der Fehler aus der Positionsbestimmung von erster und zweiter Ordnung
multipliziert, da der Fehler der Referenzwellenléinge keinen Einfluss hat.

Mittels Gl. (4.8) konnen die Koeffizienten fiir die 12 Dispersionspolynome berechnet wer-
den. Tab. 4.6 zeigt die Koeffizienten am Beispiel eines Dispersionspolynoms. Abb. 4.7 (a)
zeigt hierzu die Residuen (blau) und die Fehler w; (rot) fiir das Dispersionspolynom ,,1”
fiir die Gleichungen (4.4) und (4.5). Die Residuen berechnen sich durch Einsetzten der Ko-
effizienten in die rechten Seiten (RHS) der Gleichungen (4.4) und (4.5) und Subtraktion
der linken Seite (LHS) von diesem Wert. Im Mittel sollten die Residuen eines Disper-
sionspolynoms gerade den angenommenen Fehlern w; entsprechen. Abb. 4.7 (b), (c¢) sind
die Residuen aller zwolf Polynome aufgetragen, allerdings im Gegensatz zu (a) in einer
relativen Darstellung beziiglich des Fehlers w;. Auf der Ordinate ist

LHS(i) — RHS(4)

Wy

(4.9)

75



Kapitel 4. Gitterspektroskopie an hochgeladenem FEisen

aufgetragen?, also ein Residuum in Einheiten des Fehlers w;. Die Residuen jeder Glei-
chung sollten demnach nicht mehr zwischen +w; schwanken, sondern zwischen +1. Diese
reduzierten x? der Polynome sind in # = 0 in Abb.4.7 (b), (c) dargestellt. Die Werte

*Am Beispiel von Abb. 4.7 (a) werden Datenpunkte (blau) durch die entsprechenden Fehler (rot) geteilt.
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Abbildung 4.7: Kalibrierung der Dispersionskurve des FFGS. (a) Residuen (blau) am Beispiel eines Disper-
sionspolynoms (,,1”). In rot sind die zugeordneten Geamtfehler der Gleichungen dargestellt. (b+c) Relative
Abweichung (definiert nach Gl. (4.9)) der 12 Dispersionspolynome beziiglich der 16 Gleichungen Tab. 4.4 und
Tab.4.5. Zum z—Wert Null ist das reduzierte x* des jeweiligen Polynoms aufgetragen. (b) Messung (Polynom)
1-6 und (b) Messung (Polynom) 7-12.
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Abbildung 4.8: Typischer Verlauf, am Beispiel einer der zwdlf Projektionen, der Differenz zwischen oberem
Vertrauensband und Dispersionspolynom. Das untere Band liegt spiegelsymmetrisch zur z—Achse. Die Wahr-
scheinlichkeit, dass der Mittelwert Apisp(px) innerhalb der Binder liegt betrigt hier 68%.

fiir die reduzierten y? liegen fast ausnahmslos unter Eins, was bedeutet, dass die Fehler
(konservativ) iiberschitzt wurden.

4.3.4 Bestimmung der Wellenléingen der Messlinien

Unter Verwendung des so optimierten Dispersionspolynoms lassen sich nun auch die Wel-
lenldngen der vier Messlinien bestimmen. Entscheidend ist hier neben dem tatséchlichen
Wert auch der Fehler mit dem dieser Wert angegeben werden kann. Um diesen zu bere-
chen, kénnen ein oberes (Uy(x,,)) und unteres Vertrauensband (U_(z,,)) [138] um das
jeweilige Polynom konstruiert werden. Diese symmetrisch zum Dispersionspolynom liegen-
den Bénder werden beziiglich eines Parameters a (0 < o < 100%) konstruiert und geben
dann die Grenzen an, innerhalb derer der Mittelwert des Dispersionspolynoms an einer
Stelle z,, mit Wahrscheinlichkeit o liegt.

Ut (T) = Arep (T) E a0 FT(XTX) ] (4.10)

a)\DiSp 8)‘Dilsp a)\DiSP aADiSp) (4 11)

. T
mltf(aa’ab’ac’ad
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Kapitel 4. Gitterspektroskopie an hochgeladenem FEisen

sowie dem Parameter t,,q, der von der Anzahl freier Paramter dof = 16 —4 = 12 abhéngt
und iiber folgende Intergralgleichung bestimmt ist:

t,
/ Pstua (T, dof) dt = /100, (4.12)
—t/
wobei nach t,,;, = t' aufzulésen ist und p,.. die Dichte der student-Verteilung [139]
darstellt. Hier soll ein oo = 68% Vertrauensband konstruiert werden, es ergibt sich 19,439 =
1.0374. Abb. 4.8 zeigt ein typisches oberes Band, genauer die Differenz zwischen oberem
Band und dem Dispersionspolynom. Der Gesamtfehler einer jeden der zwolf individuellen
Bestimmungen der Wellenlénge einer Messlinie ergibt sich aus quadratischer Addition des
Gesamtfehlers in Tab. 4.5 der Messlinie und des Fehlers aus dem 68%—Vertrauensband.

4.3.4.1 Die Spektrallinien A und A’

Abb. 4.9 (a) zeigt das Ergebnis aller 12 Messungen fiir den 152252 'Sy-1522s2p3P; Uber-
gang, ausgewertet in erster Ordnung. Es wurde der Mittelwert (rot), sowie das symmetrisch
dazu liegende 68% Vertrauensintervall (rot gestrichelt) berechnet. Es handelt sich hierbei
um rein statistische Fehler. Ein systematischer Fehler, der beriicksichtigt werden muss,
entsteht durch den Fehler in der Korrektur der Linienposition (Tab.4.5). Dieser ergibt
sich aus der Simulation der Verschiebung zu rund 0.0001 nm. Damit erhélt man:

(13.29096 + 0.00006,,.,, £ 0.00010.y; ) nm. (4.13)
Fiir die Auswertung dieses Ubergangs in zweiter Ordnung (Abb.4.9 (b)) ergibt sich:

(13.29077 £ 0.00005,,;. £ 0.00010,,; ) nm. (4.14)
Bildet man den Mittelwert so folgt:

(13.29087 £ 0.00004,.,,. %+ 0.00010.., ) nm, (4.15)

wobei der systematische Fehler der beiden Einzelmessungen nicht quadratisch addiert wur-
de. Der Ubergang konnte mit einer relativen Genauigkeit von 11 ppm vermessen werden.
Wenn man den Verlauf der Datenpunkte in Abb.4.9 (a) und Abb.4.9 (b) vergleicht, so
scheinen diese korreliert, was auf Grund von Bedingung (XVI) in GI. (4.5) zu erwarten ist.
Die kleine Diskrepanz der ersten bzw. zweiten Ordnung zum Mittelwert wird daher als
ein moglicher unbekannter systematischer Fehler im Dispersionspolynom aufgefasst und

als solcher zu den tibrigen Messlinien addiert.

4.3.4.2 Die Spektrallinie B

Auf Grund der zahlreichen Satellitenlinien (Tab. 4.5) wird, obwohl im Mittel die Linie nicht
verschoben wird, ein systematischer Fehler von 0.0008 nm angebommen. Des Weiteren wird
ein systematischer Fehler von 0.0001 nm addiert, der sich entsprechend der Differenz der
ersten bzw. zweiten Ordnung der Linien A und A’ zu ihrem Mittelwert ergibt. Unter
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Abbildung 4.9: (
wie Mittelwert (rot) und 68% Vertrauensintervall des Mittelwertes. (b) entsprechende Darstellung der zweiten
Ordnung von A (A’).

a) Abgebildet ist das Ergebnis der 12 Einzelmessungen der Linie A gemaB Tab. 4.5, so-

Hinzunahme von Abb.4.10 ergibt sich fiir den Ubergang 15%2s 251/2713221) 2P3/2 in Li-
artigen Eisen:

(19.2017 + 0.0003,,. = 0.0009,,..) nm. (4.16)
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Abbildung 4.10: Dargestellt ist das Ergebnis der 12 Einzelmessungen der Linie B gemdB Tab. 4.5, sowie
Mittelwert (rot) und das 68% Vertrauensintervall des Mittelwertes.

Die relative Auflésung betréigt 62 ppm.

4.3.4.3 Die Spektrallinie C

Diese Linie erfihrt keine Verschiebung durch Blends. Entsprechend Abb.4.11 ergibt sich
fiir den Ubergang 15%2s 251/271322]9 2P1/2 in Li-artigen Eisen:

(25.5118 + 0.0001,,,, £ 0.0001.,, ) nm. (4.17)
Dies entspricht einer relativen Auflésung von 8 ppm.

4.3.4.4 Die Spektrallinie D

Entsprechend Abb. 4.12 ergibt sich fiir den Ubergang 1522521 S5-1522s2p 1 P; in Be-artigen
Fisen, bei dem keine Blends festgestellt werden konnten:

(26.3739 + 0.0002,..,. + 0.0001,,., ) nm. (4.18)

Die relative Auflésung betrigt damit 11 ppm.

4.4 Die Auflésung des Spektrometers und Obergrenze des
Elektronenstrahldurchmessers

Die relative Auflésung des Spektrometers ist gegeben durch den Quotienten der Halbwerts-
breite A\ der Spektrallinie iiber der Wellenldnge A. Geméfl Abb. 4.6 ist die Halbwertsbreite
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Abbildung 4.11: Dargestellt ist das Ergebnis der 12 Einzelmessungen der Linie C gemiB Tab.4.5, sowie
Mittelwert (rot) und das 68% Vertrauensintervall des Mittelwertes.
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Abbildung 4.12: Dargestellt ist das Ergebnis der 12 Einzelmessungen der Linie D gemaB Tab. 4.5, sowie
Mittelwert (rot) und das 68% Vertrauensintervall des Mittelwertes.

eine lineare Funktion in der relativen Position (px). Damit ergibt sich die Halbwertsbreite
in nm iiber den Koeffizienten b in Tab. 4.6 zu:

AX(pz) =b (8.9 —0.002px) . (4.19)
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Die Auflosung betriagt daher zwischen 6000 ppm fiir niedrige Wellenléingen (13nm) um
Pixelposition 100 und 2000 ppm und weniger fiir groffere Wellenléingen (25nm) um Pixel-
position 1500 und hoher.

Auf Grund des etwa gleichen Abstands des Gitters von Quelle (Ionenwolke) und Bildebene
(CCD) handelt es bei jeder Spektrallinie um eine ,,1:1"-Abildung der Ionenwolke auf die
CCD. Die gemessenen Halbwertsbreiten der Spektrallinien stellen somit obere Grenzen fiir
die Halbwertsbreite des Elektronenstrahls dar, da es sich bei den beobachteten Ubergiin-
gen um sehr schnelle Dipoliibergéinge handelt und die Anregung nur im Elektronenstrahl
stattfinden kann. Optische Abbildungsfehler kénnen nur zu einer gréfleren Breite fiihren,
niemals zu einer reduzierten. Entsprechend Abb.4.6 wird fiir hohe Pixelpositionen eine
Breite der Spektrallinien von nur 5 px registriert. Bei einer Pixelbreite von 13.5 pm er-
gibt sich eine Halbwertsbreite von etwa 68 pm fiir die Ionenwolke. Beachtet man, dass der
Durchmesser des Strahls jener ist, der 80% der Elektronen beinhaltet (Kap.3), so ergibt
sich eine obere Abschitzung von dg .. < 75 pm.
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Kapitel 5

Resonante

Rontgen—Laserspektroskopie von
Li—artigem Fe?31 mittels FLASH

An dieser Stelle erfolgt die Beschreibung der ersten resonanten laserspektroskopischen Ver-
messung des 2 25, /272 ’p /2 Ubergangs in Li-artigem Fe?**. Dazu wurde der neuartige
Freie-Elektronen—Laser FLASH eingesetzt. Nach einem kurzen Exkurs in Prinzip, Wir-
kungsweise und Charakteristik dieses Werkzeugs, erfolgt die detaillierte Beschreibung des
durchgefiihrten Experiments. Abgeschlossen wird dieses Kapitel mit Uberlegungen beziig-
lich der Machbarkeit dieses Experiments an einem Synchrotron der 3. Generation, wie z.B.
BESSY in Berlin. Die Diskussion der Ergebnisse erfolgt in Kap. 6.

5.1 Der Freie—Elektronen—Laser FLASH

In Abb. 5.1 ist die ganze Dimension des Aufbaus dargestellt. Dieser ldsst sich grob in drei
Teilabschnitte unterteilen: Den supraleitende Elektronenlinearbeschleuniger mit bis zu 1
GeV Beschleunigungsenergie, den daran anschlieBenden so genannten Undulatorabschnitt,
wo die Erzeugung der gewiinschten Strahlung stattfindet und als drittes Element die Ex-
perimentierhalle.

Damit im Undulatorabschnitt nach dem Prinzip der beschleunigten und verzogerten La-
dung durch die Elektronen Licht erzeugt werden kann, muss im Beschleunigerabschnitt
(Abb.5.1 (b)) ein gepulster Elektronenstrahl hochster Qualitéit erreicht werden. Es gilt
darauf zu achten, dass die rdumliche Ausdehnung, transversal wie longitudinal, mo6glichst
klein ist. Uberdies muss eine sehr schmale Energieverteilung des Paketes erreicht werden.
In anderen Worten, gilt es den sechsdimensionalen Phasenraum der Elektronen zu mini-
mieren, was mit der Forderung einer kleinen Emittanz des Elektronenpaketes einhergeht.
Diese Anforderungen fithrten auf die Realisierung des FLASH in Form eines gepulsten
Linearbeschleunigers.

Die Elektronenkanone des Beschleunigers arbeitet mit einer CsyTe-Photokathode in einer
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e-Kanone

s o—r;:F— Elektronenbeschleuniger
T
e .E Strahlkom-

pressoren

supraleitende
Beschleuniger-
strukturen

Undulatortunnel

Experimentierhalle

(b)

Abbildung 5.1: (a) FLASH aus der Vogelperspektive (Quelle: DESY). (b) Schematische Ubersichtsdarstellung.
1nC Elektronenpakete aus der Elektronenkanone werden beschleunigt und mehrfach komprimiert, um die fiir
die Lichterzeugung nétigen Voraussetzungen zu schaffen. Der Elektronenspitzenstrom erh&ht sich hierbei von
weniger als 100 A auf bis zu 2 kA. Nach dem Undulator haben die Elektronen bis zu 0.01% ihrer Energie in Licht
umgewandelt (Quelle: DESY, verédndert).

supraleitenden RF-Kavitit. Die mittels eines gepulsten Lasers per Photoeffekt erzeugten
Elektronen werden dort mit Feldstidrken von 40 MV /m abgesaugt. Die dem Emissions-
laser aufgeprigte Zeit— und Repetitionsstruktur bestimmt mafigebend die Zeitstruktur
des spéiter erzeugten Lichtes. Den Anforderungen an Emittanz und Energieverteilung fol-
gend, finden sich zwischen den supraleitenden RF-Beschleunigereinheiten immer wieder
Anordnungen zur Strahlkompression bzw. zur Steuerung der Dispersion. Eine tiefergehen-
de Darstellung des FLASH-Beschleunigers findet sich in [140].

Der Undulatorabschnitt nimmt als Quelle des FEL-Lichts die exponierteste Stellung ein.
Das Grundkonzept eines Undulators griindet gemafl Abb. 5.2 auf einer periodischen Struk-
tur alternierender Nord-Siid- und Siid-Nord-Dipole!, mit hochsten Anforderungen an
Feldverlauf und Homogenitdt. Der FLASH Undulator besteht aus mehreren Teilundu-
latoren zu 4.5 m Lénge, die sich zu 30 m Gesamtmaf} addieren. Der Spalt, also der Abstand
zwischen Nord— und Siidpol des selben Dipols, ist fix und betréigt 12 mm. Im Gegensatz zu
vielen Undulatoren in Synchrotron—Anlagen wird das Spalt bei diesem FEL nicht als ein

!Genau genommen sind die Undulatoren nach einer so genannten Hybrid-Anordnung verbaut, die in
den entscheidenden Feldbereichen identische Felder erzeugt, aber die Dipole rdumlich anders anordnet.
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—> Elektronenstrahl Abstrahlung

Abbildung 5.2: Seitenansicht (obere Darstellung) und Aufsicht (unten) auf einen Abschnitt im Undulator.
Die Gesamtlange des Undulators bei FLASH betrdgt 30 m. Abstrahlung findet in den Bereichen stérkster Rich-
tungsanderung statt.

moglicher Regelparameter zur Steuerung der Photonenwellenléinge genutzt. Bei FLASH
stellt im Wesentlichen die Beschleunigungsenergie der Elektronen einen solchen Parame-
ter dar.

Das Funktionsprinzip des vorliegenden FELs ist das der ,Selbstverstirkten Spontanen
Emission”, kurz SASE genannt, welches auf die theoretischen Arbeiten des Doktoranden
J. Madey [32] aus dem Jahre 1970 zuriickgeht. Im Unterschied zu allen weiteren existie-
renden FELs, handelt es sich bei FLASH um einen so genannten single pass®* SASE-FEL.
Ursache der Lichtemission in einem FEL ist wie bereits erwédhnt das wohl bekannte Prin-
zip der beschleunigten und verzoégerten Ladung, jedoch gewinnt in einem FEL das Licht
gewisse laserartige, noch zu spezifizierende, Eigenschaften hinzu. Dies ist Folge einer spe-
ziell arrangierten Wechselwirkung der Elektronen mit ihrem eigenen Strahlungsfeld. SASE
beschreibt genau diese Wechselwirkung.

Mit Eintritt des praparierten Elektronenpakets in den Undulator zwingt die Magnetfeld-
struktur jedem einzelnen Elektron des Pakets einen sinusformigen Bewegungspfad auf.
Diese Sinusschwingung findet entsprechend der Lorentzkraft in der Ebene senkrecht zum
Feldverlauf geméfl Abb.5.2. Da jedes einzelne Elektron gezwungen ist, dem vorgegebenen
sinusformigen Pfad zu folgen, miissen diese Strahlung emittieren. Die Wellenléinge dieser
Strahlung ist demnach in erster Naherung gegeben iiber die Durchflugzeit fiir eine Periode

2Das Licht entsteht durch die Elektronen bei nur einem einzigen Durchlauf durch den Undulator. FELs
im Infraroten haben h#ufig einen Resonator, in dem das Licht mehrfach umléduft und so wie bei einem
gewohnlichen Resonator verstéarkt wird.
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des Sinuspfades, womit die Energie der Elektronen und die Lénge einer Dipolperiode Ay
(Abb.5.2) eingeht. Bei 1 GeV Elektronenenergie® ergibt sich aus der relativistischen Ge-
samtenergie K, eine Geschwindigkeitsdifferenz v — ¢ vom Elektron zum eigenen Licht im
Laborsystem von:

1
E =mcd® = Eu.=my?|— —1
rel kin 0 (\/ﬁ )

= =0.9999998696 = © = v =29979241.9m/s

C

= c—v~141km/h.

Das Magnetfeld der periodischen, sich in z—Richtung erstreckenden Undulatorstruktur
(Abb. 5.2, ldsst sich iiber sein sinusformiges Vektorpotential schreiben als:

Az) = Br;;ax cos(kz)éy (5.1)
= Brab(2) = V ® A = Braxsin(kz2)é, , (5.2)

wobei Bmax das Spitzenfeld der Dipole darstellt, k den Betrag des Wellenvektors, By,
das Magnetfeld im Laborsystem und im Folgenden v = 1/4/1 — 32 definiert ist. Eine
Transformation ins Ruhesystem des relativistischen Elektrons ergibt bei geeigneter Wahl
der Einheiten:

B' = yBax sin(ky (2" + Bet’))é, (5.3)
E =3B,

Im Falle § = v/c — 1 erscheinen diese Felder dem Elektron als eine nach —é, laufende
elektromagnetische Welle. Die Wellenlénge dieser Strahlung im Ruhesystem des Elektrons
betrigt A = (1/v) \u.

In einem vereinfachten Ansatz kann man nun die bekannte Streuformel nach Thomson [141,
142] nutzen und damit einen Wirkungsquerschnitt fiir eine Riickstreuung der Photonen
am Elektron mit § = m im Ruhesystem des Elektrons berechnen. Im Laborsystem ergibt
sich gerade die Emission in Vorwértsrichtung.

Unter Annahme gleicher Wellenléinge fiir die einlaufende Welle und die gestreute Welle im
Ruhesystem des Elektrons, ergibt sich fiir das Laborsystem eine Abstrahlwellenléinge von

ALab & ?

Die Leistung, welche eine beschleunigte Ladung abstrahlt ist unabhingig vom Bezugs-
system [143]. Insbesondere ist sie dadurch berechenbar in einem Koordinatensystem K,

3Wegen Fehlens einer letzten Beschleunigungsstufe derzeit noch nicht méglich.
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welches sich mit dem in e,-Richtung laufenden Elektron mitbewegt. Der Vektor —e, gibt
wieder die Schwingungsrichtung der Elektronen an und man erhélt fiir die Leistung P§:

Pl =P, x € (i)”.

Die Transformation ins Laborsystem ist iiber v} = 'yzz)y [143] gegeben, es ergibt sich:

/
y
P, x e? 4t 1')5 .
Diesem Ausdruck kann man entnehmen, dass die Beschleunigung auf hochrelativistische
Energien mit einem starken Anstieg der Strahlungsleistung einhergeht, und dass die ab-
gestrahlte Leistung quadratisch mit der Ladung des Teilchens wéchst. Bei einem FEL wie
FLASH wird daher versucht N, individuelle Elektronen zu einem engen Paket zu kompri-

mieren, welches als ein Teilchen der Ladung N, e agiert. Man macht also den Ubergang:
Py(Ne) x Nee?y* 02 — Py(Ne) o (Nee)?y*op = N2 e* v 07,

der bei gleicher Ladung einen zusétzlichen Faktor N, liefert. Einem vereinfachten Gedan-
ken folgend, scheint es dazu nétig zu sein, die Ausdehnung des Paketes unter die Dimension
der abgestrahlten Wellenldnge zu komprimieren.

Die Polarisationsrichtung der spontan abgestrahlten Wellen liegt in der Schwingungsebene
der Elektronen, so dass zwischen Lichtfeld und Elektronen eine Wechselwirkung stattfinden
kann. Dabei kann auf die Elektronen sowohl Energie iibertragen, als auch entzogen werden.
Die Richtung des Energietransfers ist hierbei durch die Phasenlage von Elektronenschwin-
gung und Welle gegeben. In dem zweidimensionalen Phasenraum, aufgespannt zum einen
von der Phasenlage A¢ zwischen Welle und Elektronenschwingung und zum anderen von
der Anderung A~, also nichts anderes als der Anderung der Energie der Elektronen auf
Grund von Emission oder Absorption von Strahlung, kommt es zu einer zweidimensiona-
len Pendelbewegung. Der Endzustand in diesem Phasenraum héngt vom Startpunkt ab.
Manche Elektronen geben Energie ab, andere nehmen Energie auf, dies fiihrt letztendlich
zu dem so genannten micro—bunching, also einer longitudinalen Ladungsdichtemodulation
geméifl Abb. 5.3, deren Ordnungsparameter gerade der emittierten Wellenléinge entspricht.

Wenn auch die Vorgénge, die zu dieser Strukturierung fithren komplex sind und hier nicht
detaillierter ausgefiihrt werden kénnen, siehe hierzu [144,145], so ist doch einsehbar, worin
das Exponierte der Situation liegt, hat sich die Mikrostrukturierung schlielich eingestellt.
Durch den Geschwindigkeitsunterschied, um den die Elektronen langsamer sind als das
Licht, kommt es zu einem Schlupf. Dieser betrégt auf einer Periode der Elektronenbahn,
also auf 27.3 mm (Abb.5.2), genau eine Periode der emittierten Strahlung. Die Minima
und Maxima des Sinuspfades, also die Positionen maximaler Auslenkung, stellen die Orte
stiarkster Richtungséinderung dar und damit die Positionen stéirkster Strahlungsemission.
Durch die Retardierung um eine Lichtwellenperiode auf einer Undulatorperiode Ay fallen
diese Stellen immer wieder genau mit den Maxima des eigenen, propagierenden, nun dem
Gesamtensemble der Elektronen zuzurechnenden Strahlungsfeldes zusammen. Die Strah-
lung kann sich so konstruktiv iiberlagern.
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Je nach Elektronenenergie und damit Photonenenergie wird die optimale Strukturierung
des Elektronenpakets, Sattigung genannt, nach unterschiedlichen Wegstrecken im Undu-
lator erreicht. Je hoher die Energie ist, umso spéter wird Sattigung erreicht. Bei 1 GeV
Elektronenenergie oder dquivalent circa 6 nm Abstrahlwellenldnge wird die Sattigung nach
circa 25 m erreicht. Entsprechend Abb. 5.3 erhélt man an dieser Stelle maximale Photone-
nemission, danach nimmt die Emissionleistung auf weiterem Wege durch den Undulator
auf Grund von Phaseneffekten wieder ab. Der resonante Charakter des SASE—Prozesses
zeigt sich in der Anzahl der emittierten Photonen*. Im Sittigungspunkt B (Abb. 5.3) ist die
emittierte Strahlung proportional N2, der Anzahl von Elektronen im Paket zum Quadrat.
Zu Beginn des Prozesses (Punkt A in Abb.5.3) und im Falle, dass die &ufleren Umsténde,
wie Emittanz des Strahls, nicht die Voraussetzungen zum Ausbilden der Mikrostrukturie-
rung mit Sattigung schaffen, was im Speziellen gerade bei Synchrotron—Maschinen gilt,
verhélt sich die Intensitdt der Strahlung nur proportional zu N.. Abb.5.4 stellt hierzu
ergdnzende Information bereit.

Bei FLASH ist nach Gesagtem mit einem hohen Photonenfluss zu rechnen. Abb. 5.5(a)
zeigt, wie sich FLASH bei voller Leistungsentfaltung (Designparameter) bezogen auf die
physikalische Grofle ,,Brillianz” in den Kanon existierender und vergleichbarer Lichtquel-
len einfiigt. Die Brillianz enthélt nicht nur den spektralen Fluss, im Sinne von Photonen

“Prizise gesprochen dndert sich die Anzahl der Photonen nicht. Sie werden jedoch in die Lage versetzt
konstruktiv zu interferieren, was zu einer Intensititssteigerung fiihrt.

transv. Ausdehnung
transv. Ausdehnung

-2 -1 0 1 2
long. Ausdehnung (Aq xsn) / long. Ausdehnung (Aq xs1)

’\ B— «®

log(Intensitat)

Strecke im Undulator

Abbildung 5.3: Ausbildung von SASE eines homogenen Elektronenpaketes (Punkt A) entlang des Weges im
Undulator. Die tatsichliche Anzahl von Ladungsdichtemaxima im Sattigungspunkt B betragt mehrere Tausend.
(Quelle: DESY, verindert)
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Synchrotron FLASH

Ablenkmagnet Wiggler Undulator Undulator
Intensitat
=1, I =N, x|, I=NSZx 1y, ¢ 1=N2x1,x N,

Abbildung 5.4: Qualitativer Vergleich der Abstrahlcharakteristik des Freie-Elektronen—Lasers FLASH gegen-
iber gangiger zur Lichterzeugung verwendeter Magnetstrukturen an Synchrotron—Quellen. Bei dem Wiggler
handelt es sich um eine periodische Fortsetzung des Ablenkmagneten. Die Intensitdt wachst linear mit der
Anzahl der verbauten Perioden Ny. Bei modernen Undulatoren an Synchrotron—Anlagen beobachtet man be-
reits einen nicht—linearen Effekt, der die Anzahl der Perioden Ny quadratisch eingehen l3dsst. Des Weiteren ist
die Abstrahlkeule stirker relativistisch vorwartsgestreut. Dieser Effekt verstirkt sich abermals beim Ubergang
zu FLASH. Die Intensitit erhoht sich weiter, indem ein zusitzlicher Faktor N., die Anzahl der Elektronen,
hinzutritt. Es sei angemerkt, dass in T4 ein weiteres N verborgen ist. (Quelle: DESY, verdndert)

pro Sekunde und Photonenergie, sondern gibt diesen pro Flichenelement der Quellgréfie
und Beriicksichtigung der Divergenz der Strahlung an (siehe Ordinate in Abb.5.5(a)).
Dies bedingt, dass die extreme Vorwéirtsstreuung entsprechend Abb. 5.4 zusétzlich ein-
geht. Eine ganze Klasse neuartiger Experimente lebt von dieser Erhohung der Brillianz,
z.B. [36,147,148]. Zusammenfassend ist FLASH-Licht bei kleinerer Quellgréfle intensiver
und kollimierter als das vergleichbarer Quellen, wie Synchrotron—Quellen der 3. Generation
(Abb.5.4).

Die mit der Brillianz einhergehende niedrige transversale Emittanz ist gemeinhin eine Ei-
genschaft, die man dem Laser zu Eigen macht. Wesentliche Eigenschaften eines Lasers
sind auch die zeitliche und rdumliche Kohérenz der Strahlung. Fiir rdumlicher Kohérenz
ist charakteristisch, dass zwei raumlich getrennten Punkten auf der Wellenfront des Lichtes
eine feste Phasenlage zugeordnet werden kann. Hohe rdumliche Kohérenz duflert sich unter
Anderem im Erscheinen der typischen Interferenzstruktur im Rahmen eines Young’schen
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Abbildung 5.5: (a) Mittlere Brillianz gegen Photonenenergie fiir FLASH nach Designparametern und ver-
gleichbarer Lichtquellen. (Quelle: [140]), (b) Doppelspaltexperiment mit FLASH-Strahlung. Die Interferenz
deutet auf hohe rdumliche Kohé&renz hin. (Quelle: [146])

(Doppel-) Spaltexperimentes. Abb. 5.5 (b) zeigt das Ergebnis eines solchen Experimentes
unter Verwendung von FLASH. Offensichtlich offeriert dieses Licht Eigenschaften ausge-
pragter transversaler rdumlicher Kohéarenz.

Zeitliche Kohérenz ist bei FLASH nur duflerst eingeschriankt gegeben. Es besteht prak-
tisch keine feste Phasenbeziehung zwischen Punkten gleichen zeitlichen Abstands entlang
der Ausbreitungsrichtung. Eine solche wiirde Mo6glichkeiten der Interferenz im Sinne eines
Michelson—-Moreley—Interferometers [150] geben. Gegen die zeitliche Kohérenz arbeitet ei-
ne inhérent zu breite spektrale Verteilung des Lichtes, die dem SASE-Prozess aus dem
Rauschen geschuldet ist. Abhilfe wird wohl in Zukunft ein Verfahren schaffen, das als
Seeding bekannt ist [151]. Den Elektronen wird hierbei bereits kohérente Strahlung der ge-
wiinschten Wellenlédnge im Undulator iiberlagert. Diese Strahlung fungiert dabei als eine
Art Kondensationskeim, welcher den Verstirkungsprozess dann nicht mehr zufallsbehaftet
aus dem Rauschen starten ldsst. Eine so erzeugte Kohérenz kann aber natiirlich nur in-
nerhalb der Strahlung des selben Elektronenpaketes erzeugt werden. Die Strahlung zweier
verschiedener Pakete wird nicht kohérent sein.

Die Puls— und Zeitstruktur von FLASH ist in Abb. 5.6 dargestellt. FLASH-Licht entsteht
in Form von Photonenpulsen. Diese Photonenpulse aus N, Photonen werden als Ein-
zelpulse bezeichnet. Uber die Zeitspanne der Durchfithrung dieses Experiments kann ein
Mittelwert im Bereich von etwa N, ~ 2 x 102 Photonen pro Einzelpuls gegeben werden.
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Abb. 5.6 (b) zeigt die typische zeitliche Struktur eines solchen Einzelpulses im so genann-
ten Femtosekundenmodus®. Auf Grund des SASE-Charakters haben solche Einzelpulse
hiufig mehrere Maxima®, die von Puls zu Puls an vollig verschiedenen Stellen innerhalb
des Pulses auftreten konnen und dabei in Intensitét nahezu beliebig variieren. Ein Einzel-
puls ist das Ergebnis der Abstrahlung genau eines mikrostrukturierten Elektronenpakets
nach Abb.5.3. Durch den SASE—Prozess ist dieser innerhalb gewisser Grenzen zufallsbe-
einflusst, sowohl was das Amplitudenverhalten als Funktion der Zeit angeht, wie gesehen
in Abb. 5.6 (a), als auch als Funktion der Frequenz, wie im Folgenden zu sehen sein wird.
In der Regel werden die Elektronenpakete zeitlich nicht dquidistant gruppiert, sondern zu
Pulsziigen angeordnet. Im Rahmen dieser Messung wurden N =30 Einzelpulse zu einem
Pulszug gruppiert (Abb.5.6(c)), der zu diesem Zeitpunkt maximal moglichen Anzahl?.
Die Pulsziige untereinander sind dquidistant, im vorliegenden Fall betrug 1/Atpy = 5Hz.
Damit ergeben sich in der Summe 150 Einzelpulse pro Sekunde, verteilt auf fiinf Pulsziige.

Abb. 5.2 folgend ist FLASH-Strahlung in der Ebene der Sinusschwingung linear polarisiert.

SFalls nicht explizit erwihnt, handelt es sich bei samtlichen Angaben beziiglich FLASH um Eigen-
schaften hinsichtlich dieses Modus. Daneben existiert, bzw. ist geplant, ein Kurzwellenmodus und ein
Langwellenmodus. Letztere werden im Rahmen dieser Arbeit keine Rolle mehr spielen.

SHier in der Zeitdoméne.

"Damit auch maximal moglicher Fluss.

Pulszug aus N Einzelpulsen

g | ]
§ 1234 2N | fez |
e AL o\ >
. \\ >
Zeit
(b)

Abbildung 5.6: (a) Oben: FLASH-Strahlung erscheint in Form von Einzelpulsen, die im Mittel aus N,
Photonen bestehen. Unten: Zeigt die zeitliche Struktur (Rechnung) von 4 verschiedenen Einzelpulsen. Deutlich
erkennbar ist die leicht erratische Struktur. Die glatte graue Kurve symbolisiert die Ladungsverteilung des
den Einzelpuls erzeugenden Elektronenpaketes in der Zeit. (Quelle: [149]), (b) Einzelpulse sind zu Pulsziigen
gruppiert. Der Abstand Atgp zwischen zwei Einzelpulsen betrigt bei diesem Experiment 1 ps. Bei N=30 betrigt
die Pulslinge des Pulszuges 7pz = 30 ps. Die Repetitionsrate der Pulsziige war mit 1/Atpz = 5 Hz gegeben.
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Fingedenk des reziproken Verhaltens von Lichtpulsen in Zeit— und Frequenzdomaéne, l&sst
sich bereits erahnen, wie sich unter Zuhilfenahme von Abb. 5.6 (a) das Frequenzverhalten,
bzw. das dquivalenter Groflen, darstellen kénnte. Abb. 5.7 zeigt die spektrale Analyse von
vier willkiirlich gewéhlten Einzelpulsen, sowie den Mittelwert aus 30 solcher Pulse. Der
Gauss’sche Fit dieses Mittelwerts liefert eine Halbwertsbreite von etwa 0.6 eV, was einer
spektralen Breite E/AE ~ 70 entspricht. Der Pulszug bestand bei diesen Aufnahmen nur
aus genau einem KEinzelpuls und nicht etwa aus dreiflig. Dies hat durchaus Einfluss auf die
spektrale Verteilung, wie sich noch zeigen wird.

Fiir viele Anwendungen, inklusive der vorliegenden, erscheint obige intrinsische spektra-
le Verteilung von FLASH zu breit. Daher wurde eines von vier Strahlrohren (PG2) in
der Experimentierhalle mit einem Monochromator zur Reduktion der spektralen Breite
ausgestattet. Das Konzept dieses Monochromators geht zuriick auf einen Ansatz in [154],
welcher an Synchrotron—Anlagen {iblicherweise Verwendung findet. Vorliegender Gitter—
Monochromator im Speziellen wird im Detail in [153] diskutiert. Der Strahlverlauf zu die-
sem Monochromator—Strahlplatz ist in Abb. 5.8 dargestellt. Im Undulator entsteht Strah-
lung von einer Quellausdehnung zwischen 150-300 pm. Dem planaren Schaltspiegel MO
folgt der toroidale Spiegel M1, dessen Hauptaufgabe im Kollimieren des in vertikaler Rich-
tung mit 15-170 prad divergenten Lichtes besteht. Daneben fokussiert er beziiglich der
Horizontalen in den Zwischenfokus Z. Der planare Spiegel M2 lenkt (Winkel #) die Strah-
lung auf das Gitter des Monochromators. Das durch das Gitter nun vertikal dispersive
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Abbildung 5.7: Energie- und Wellenldngenverteilung von verschiedenen Einzelpulsen. Der Mittelwert (rote
Kurve) berechnet sich aus 30 Einzelpulsen. Die Daten wurden aus [152] entnommen.
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5.1. Der Freie-Elektronen—Laser FLASH

Licht wird vom zylindrischen Spiegel M3 wieder vertikal so fokussiert, dass jede Wellen-
linge am Spalt S einen vertikalen Brennpunkt hat. M4, wieder ein toroidaler Spiegel,
vermag es sowohl den horizontalen Fokus Z, als auch den vertikalen Fokus in S, in den
selben Brennpunkt F abzubilden.

Die Auflésung 6 = E/AE wird durch die Liniendichte des verwendeten Gitters (200 oder
1200 Linien/mm) und der so genannten fiz—focus—Konstante bestimmt:

sin 3
Cqg = — y
sin o

(5.5)

welche geméfl Abb. 5.8 durch den Ein— und Ausfallswinkel des Gitters bestimmt wird.
Sowohl beim Einstellen der Energie, als auch der Auflésung 4, sind die Winkel 6, o und
zu beachten. Fiir diese Parameter sind nicht beliebige Werte moglich, sondern nur solche
entsprechend des Parameterraums geméf Abb. 5.9 (a).

Bei einer gegebenen fiz—focus—Konstanten erhélt man einen im Ort festen Fokus F und
einen konstanten Winkel zwischen der 1. gebeugten Ordnung des Gitters und dem speku-
laren Reflex, der so genannten nullte Ordnung.

Abb.5.9 (b) gibt Aufschluss iiber die zu erwartende Auflssung der beiden Gitter. Das
1200 Linien/mm Gitter ist das hoher aufldsende. Die Auflosung ist fiir beide Gitter eine
Funktion der Energie, hinzu tritt eine Abhéngigkeit vom Parameter cg. Exemplarisch sind
Kurven zu zwei verschiedenen Werten dieses Parameters angegeben. Die Auflésung an der
Position des Spaltes S, ist in diesem Falle angegeben i{iber AFE als die beugungsbedingte

Undulator Mo M1
({1115 s . M2 G M3
: 176° 176
Aufsicht = == - =
: 1 M4
: ; : . FokusF,
i QuellgréRe 150-300 pm : S :
: i ; \ e
i ~ 176°
_—" 4 e : \ :
1 S ae e = 40 : :
: Seitenansicht i f o i ;
: : : : ;0. Ordnung  e—=—> : :
‘ 45 49 555 575 : 675 695 715
Distanz zur Quelle (m)
45 4 6.5 2 10 2 2

relativer Abstand (m)

Abbildung 5.8: Strahlverlauf an der PG2 Linie. Zentrales Bauelement stellt der planare Gitter—Monochromator
dar. Spiegel sind mit M bezeichnet, das Gitter mit G. (Quelle: [153], verdndert)
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Abbildung 5.9: (a) Arbeitsbereich des Monochromators fiir die beiden zur Verfiigung stehenden Git-
ter. (b) Aufldsung § gegen die Energie der Strahlung fiir verschiedene Werte cg. 200 Linien/mm links,
1200 Linien/mm rechts. (c) Transmissionsvermdgen der beiden Gitter als Funktion der Energie. 200 Linien/mm
links, 1200 Linien/mm rechts. (Quelle: [153])
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Parameter H Experiment | Design
Elektronenenergie 500 MeV bei 25 nm
Ladung Elektronenpaket n.b. 0.5-1nC
Spitzenstrom n.b. 1.3-2.2kA
Einzelpulse pro Pulszug 301 bis 1800
Pulsziige 51/s! 10 1/s
Wellenlinge 25.5 nm’ 6-120 nm
mittl. Energie pro Einzelpuls 5-20 pJf 50-1501nJ
Einzelpulsléange 10-50fs
mittl. Strahlungsleistung ~ 2mW1 bis 2W
rel. spektrale Breite des Einzelpulses 1-2% 0.8 %

Tabelle 5.1: Ubersicht iiber verschiedene FLASH Parameter wihrend des Experiments. Zusitzlich sind die
Designparameter aufgefiihrt. (Jr Zu diesem Zeitpunkt maximal méglicher Wert. # Es waren nur isolierte Energien
moglich, daneben 13.5 eV, 38eV und wenige mehr isolierte Energien.)

Halbwertsbreite eines imaginéren absolut monochromatischen FLASH—-Strahls. Eingangs-
groffen sind hier ein RMS Strahldurchmesser von 180-270 pm bei 70-80 prad radialer
Dispersion. Da FLASH aber de facto nicht monochromatisch ist, kommt neben c¢g der
variablen Spaltgrofie des Spaltes S (Abb. 5.8) eine entscheidende Rolle beziiglich des Auf-
16sungsvermogens zu. Auflerdem bestimmt die Spaltgréfie die Ausdehnung des vertikalen
Fokus im Brennpunkt F. Die Gesamtausdehnung des Fokus F ergibt sich folgendermaflen:
Der intermediéire Fokus Z wird durch den Spiegel M4 um den Faktor 2 vergroflert in F
abgebildet (Abb. 5.8). Die vertikale Ausdehnung ist 1:1 durch die Spaltgrofie AS gegeben.
Theoretisch erwartet man damit einen Brennpunkt F mit RMSy,,,. X RMS,,+. = 100-150
nm x AS [0-2000 pm] [155]. Nach [152] wurde experimentell ein Fokus von etwa doppelter
Ausdehnung bestimmt. Fiir einen tatsichlich 0.5-1% polychromatischen FLASH-Strahl
ergibt sich bei einem Spalt von 100 pm eine Auflésung entsprechend der roten Kurve in
Abb.5.9 (b). Die Dispersion d am Spalt ist dabei gegeben durch die Gitterordnung n,
Liniendichte [ und den Abstand s vom Gitter zum Spalt:

d[nm/mm] = S;;f x 10% nm/mm . (5.6)

Tab. 5.1 fasst eine Auswahl charakteristischer Parameter zum Zeitpunkt des Experiments,
sowie angestrebte Designwerte zusammen. Festzuhalten bleibt in diesem Zusammenhang,
dass FLASH zum Zeitpunkt dieses Experiments teilweise noch Gréflenordnungen von den
anvisierten Designwerten entfernt war. Dennoch bestanden fiir die ersten Nutzerexperi-
mente, zu denen auch vorliegendes zdhlt, wenn auch unter ,rauen” Bedingungen bereits
einmalige Moglichkeiten.
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Abbildung 5.10: Prinzip des Experiments: (a) Termschema. (b) Monochromatisiertes Licht von FLASH wird
zum Uberlapp mit den in der EBIT befindlichen Fe?** lonen gebracht. Die Fluoreszenz wird als Funktion der
Monochromatorenergie aufgenommen.

5.2 Das Experiment

Zunichst sei die Grundidee des Experimentes rekapituliert. Mittels resonanter Ein—Pho-
tonenabsorption soll der Ubergang 2 25, /272 ’p /2 in Li—artigen Fe?3* Tonen laserspektro-
skopisch vermessen werden. Dabei wird FLASH resonant auf die Ubergangsenergie gem#f
Abb. 5.10 eingestellt. Dadurch kann FLASH den 2 25, /22 ’p, /2 Ubergang anregen und
in Anbetracht der kurzen Lebensdauer des angeregten Zustands von 0.6 ns, instantanes
Fluoreszenzlicht detektiert werden. Nutzt man nun den Monochromator, um die Reso-
nanz abzufahren, so sollte der Verlauf der Fluoreszenzrate als Funktion der eingestellten
Monochromator-Wellenléinge die Bestimmung der Ubergangsenergie erlauben.

Die Einkopplung des FLASH-Strahls erfolgt kollinear zur Achse des Elektronenstrahls
tiber die Kollektor—-Kammer, siehe hierzu Abb.3.9 und Abb. 3.12. Der Laser ist dort in
gelb dargestellt. Das Fluoreszenzlicht wird senkrecht zur Strahlachse detektiert.

5.2.1 Experimenteller Aufbau

Abb.5.12 zeigt das EBIT Experiment

_ Strompulse~ 4 .- wihrend der zweiwdchigen Strahlzeit am

FLASH Einzelpulse
V4 _I'_AA FLASH im Mai 2006. Wihrend dieser
N T zum Netzteil Kampagne war die Falle mit fiinf Detek-

¢ torsystemen unterschiedlichster Art fiir
Kathode

Analyse und Uberwachung ausgestattet.
Abbildung 5.11: Verwendung der thermischen Elektro- Das MCP-25 mit Siliziumspiegeln, die
nenkathode als Photokathode. FLASH-Einzelpulse verur- beiden Ge—Detektoren und das Gitter-
sachen zum konstanten thermischen Strom zusitzlich aus- spektrometer wurden bereits in Kap.3

koppelbare Strompulse. diskutiert. Der fiinfte, neue Detektor lag
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Abbildung 5.12: Aufbau der EBIT wéahrend der Strahlzeit am FLASH. In der Gesamtiibersicht links ist
unter Anderem der letzte Abschnitt des Strahlverlaufs mit dem Ausgangsspalt des Monochromators und dem
Refokussierspiegel M5 zu erkennen. In den Nahaufnahmen rechts sind die verwendeten Detektoren bezeichnet.

auf der Strahlachse von FLASH. Dazu wurde die auf Hochspannung liegende thermi-
sche Kathode der Elektronenkanone, neben ihrer eigentlichen Aufgabe, als Photokathode
betrieben. Entsprechend Abb.5.11 war es moglich, einen durch FLASH hervorgerufenen
Photostrom auszukoppeln. Dieses Signal kann als Taktsignal benutzt werden und die ein-
fache Frage nach Laser ,AN” oder ,,AUS” beantwortet werden.

5.2.2 Durchfiihrung
Zur erfolgreichen Durchfithrung des Experimentes sind folgende Voraussetzungen nétig:

e Ein moglichst dichtes Target aus Fe?>* Ionen, um eine ausreichende Zahl von Anre-
gungen sicherzustellen.

e Ein optimaler Uberlapp der zylinderférmigen Ionenwolke von nur 200 pm Durchmes-
ser mit einem FLASH-Strahl von dhnlichem Ausmafe.

e Resonante Anregung des Ubergangs.
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e Ein Fluoreszenzsignal ausreichender Stédrke um dieses vom Untergrund trennen zu
konnen.

23+

e Identifizierung des 2 25 /272 ’p /2 Ubergangs in Fe als Verursacher der Fluores-

zenz.

Diese fiinf Punkte werden im Folgenden einzeln diskutiert.

5.2.2.1 Bereitstellung eines Targets aus Fe?>* Ionen

Wie in Kap. 3 geschildert, hingt die Produktion von HCIs und damit auch Fe?3* Ionen von
der Stromdichte des Elektronenstrahls, von dessen Energie und von der Fallenkonfigurati-
on ab. Um hohe Targetdichten zu erreichen, wurde bei diesem Experiment die Stromdichte
durch hohe Stromstérken so hoch wie moglich getrieben. Strome zwischen 300 und 500
mA wurden dabei erreicht. Gegen Ende der Strahlzeit hatte sich die Kathode soweit ,,ein-
gebrannt”, dass zwischen 450 und 500 mA Stromstéirke gearbeitet werden konnte.

Man erhélt ein Maximum im Wirkungsquerschnitt fiir die ITonisation durch Elektronen-
stofl beim 2.5— bis 3-fachen der nominellen Ionisationsenergie (Kap.3). Die Ionisations-
energien der verschiedenen Ladungszustinde von FEisen kann man Tab.4.2 entnehmen.
Zur Ionisation von Fe??* Ionen in den Ladungszustand Fe?3* sind 1959 eV von Néten.
Tonisation hochster Ausbeute sollte sich demnach zwischen 4900 und 5877 eV Elektro-
nenstrahlenergie einstellen. Um noch hohere Fe?3* Ausbeuten und damit Targetdichten
zu erreichen, wurde versucht, das Experiment in einem resonanten Kanal der dielektro-
nischen Rekombination zu betreiben. Dabei wurde die Elektronenenergie so eingestellt,
dass effektiv He-artiges Fe?**, das schon bei 2046 eV und damit bei wenig mehr Ener-
gie als Fe?3t produziert wird, mittels einer dielektronischen Resonanz nach Fe?3t zuriick
rekombiniert wird, was die Targetdichte der Fe?3* Tonen erhéht. Einen Uberblick iiber
die dielektronischen Vorginge (Kap.3) verschafft folgendes Experiment: Dabei wird die
Beschleunigungsenergie der Elektronen als Funktion der Zeit linear variiert, und dabei die
von den Ionen produzierte Strahlung registriert. Die Detektion dieser Rontgenphotonen
kann mittels eines der beiden Germanium—Detektoren erfolgen, in diesem konkreten Fall
wurde der IGLET-Detektor verwendet und die Beschleunigungsspannung etwa zwischen
4250 und 5750 V linear verfahren. Abb.5.13 (a) zeigt die zweidimensionale Auftragung
der Anzahl der registrierten Photonen in Abhéngigkeit ihrer Energie und der kinetischen
Energie der Elektronen, die, es sei nochmal erwéhnt, auf Grund der Raumladung (Kap. 3)
ein paar hundert Volt niedriger liegt als die nominelle Beschleunigungsspannung. Im vor-
liegenden Experiment wurden vergleichsweise sehr hohe Elektronenstrome von 300 mA
eingesetzt. Typischerweise werden DR Experimente [112,156] bei weit geringeren Stromen
durchgefiihrt. Bei Strémen von wenigen mA konnen die Resonanzstrukturen weit besser
aufgelost werden. Hier galt es allerdings die Resonanzen unter Bedingungen zu inspizieren,
wie sie spéter bei den eigentlichen Fluoreszenzmessungen herrschen.

Die Fe KLL-Resonanzstruktur ist etwas genauer in Abb. 5.13 (b) als Projektion auf die z—
Achse (Elektronenenergie) dargestellt. Die Eichung der x—Achse im Sinne der tatséchlichen
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Abbildung 5.13: (a) Anzahl von Photonen (farbkodiert) als Funktion ihrer Energie und der Beschleunigungs-
spannung der Elektronen. Zentral sind einige KLL—Resonanzen in hochgeladenem Eisen zu erkennen. Eine Grup-
pe von Resonanzen ist dem Ne-artigen Ba®®" zuzuordnen. (b) 1-dimensionale Projektion der KLL-Resonanz
(innerhalb der Markierung) auf die Abzisse. Die stiarksten Resonanzen sind Li2, Bel, B1, He4 und He5. Die
Beschleunigungsspannung liegt auf Grund der Raumladung des Elektronenstrahls wenige hundert Volt iiber der
kinetischen Energie der Elektronen (geteilt durch die Elementarladung). Die Bezeichnungen folgen Tab.5.2.
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kinetischen Energie (vgl. Abb.5.13) (a) erfolgt iiber die Identifikation der Resonanzen un-
ter Verwendung derer in [156] experimentell oder in [157] theoretisch bestimmten Werten
beziiglich der Elektronenenergie und auch der Photonenenergie, die das ausgesandten Pho-
ton tréigt, zerfillt der angeregte Zwischenzustand. Die Bezeichnung der Resonanzen folgt
hierbei Tab. 5.2. Die erkennbar dominierenden vier Resonanzen sind He4, Li2, Be2 und
B1. Uber die Resonanz He4 rekombiniert man effektiv He-artiges Fe?** in den in Tab. 5.2
angegebenen Li—artigen angeregten Zwischenzustand. Dieser Zustand zerfillt dann ent-
weder mit etwa gleicher Wahrscheinlichkeit autoionisierend und nicht registrierbar zuriick
nach He, oder radiativ unter Beibehaltung des Ladungszustandes — genau dieses Photon
wird gemessen. Entsprechend erfolgt bei Li2 ein im Sinne der Anforderung kontraproduk-
tives Entvolkern des Li—artigen Zustands zu Gunsten des Be—artigen lonisationszustandes,
analog sind die iibrigen Resonanzen entsprechend ihrer Bezeichnung zu verstehen. Zum
Rekombinieren von He—-artigem Eisen in den gewiinschten Li—artigen Zustand ist die starke
Doppelresonanz He4/Heb geeignet. Nach dem ersten radiativen Zerfall befindet sich das
System allerdings weiter in einem angeregten Zustand. Daher kommt es zu einem weiteren
Photoneniibergang kleinerer Energie, nimlich entweder Li 15%2p, /2713223 oder 15%2p; /2~
15%2s. Fiir jene die Emission ausnutzende konventionelle Gitter-Spektroskopie ist dies also
eine Moglichkeit, diese interessanten Uberginge iiber die dielektronische Rekombination
gezielt zu treiben.

Wihrend des Experiments am FLASH wurde versucht die Elektronenenergie so zu wéhlen,
dass die He4/Heb—Resonanz ausgenutzt werden konnte. Dazu musste die EBIT regelmé-
Big wieder auf diese Resonanz getrimmt werden, da schon kleinste, nicht zu vermeidende
Drifts in den Einstellungen, wie z.B. im Elektronenstrom, schnell wieder aus dieser Reso-
nanz fithren.

Anzahl hochgeladener Ionen in der Falle: Die Daten in Abb. 5.13 sind geeignet die
Anzahl der Tonen in der Falle abzuschétzen. Am Beispiel der Li2— und B1-Resonanz soll je-
weils die Menge der Li—artigen, bzw. der B—artigen Ionen bestimmt werden. Ein gangbarer
Weg hierzu stellt sich so dar: Die einzelne Resonanzlinie (Abb. 5.13 (b)) ist augenscheinlich
in ausreichendem Mafle durch eine Gaussglocke beschreibbar. Einem Gauss’schen—Fit an
die Daten entnimmt man die Gesamtzahl Ny =~ 100000 der Ereignisse unter einer jeden
der beiden Li2—, B1-Resonanzlinien. Fiir Ny lésst sich ansetzen:

N* I,
N =T / oon(E) UU];dE, (5.7)

wobei nach N/, der Anzahl der Tonen im Strahl, aufzulésen ist. A, = (35 x 1076)%27 mm?

Ion>
steht fiir den Strahlquerschnitt des Elektronenstrahls, denn nur dort kann es zu nen-
nenswerter Rekombination kommen. In Quqrpr = 8 x 107° stecken der Raumwinkel und
die Quanteneffizienz des verwendeten IGLET-Detektors. opg(FE) ist der von der Ener-
gie der Elektronen abhéngige Wirkungsquerschnitt der DR. Die restlichen Parameter er-
geben die Gesamtzahl der Projektile, also der Elektronen. Thre Zahl hingt ab von der

Stromstérke des Strahls I, = 300 mA, der Geschwindigkeit vy, = 38eV /s, mit der die Be-
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A;jizzgds Bezeichnung Resonanz (angeregt) eEnlslr(gtireorEEC/) PhE)lfs\r;t)an[ir;e?r]gle
Hel Li [15(25%)0]1 2 4555.2 6.55/6.53
He2 Li [15(25)02p1/2]1/2 4607.5 6.65
He3 Li [15(25)02ps/2]3/2 4632.9 6.68
He-artig He4 Li [(152p1/2)02P3 /532 4658.6 [157] 6.64
He5 Li [1s2p2 55/ 4664.0 [157] 6.64
He6 Li [1s2p2 5]/ 4679 6.66
He7 Li [1s(2p2 5)0]1/2 4698.3 6.68
Li1 Be [132522p1/2]1 4645.6 6.60
Licartig Li2f Be [(1525)1(2p3 5)2]3 4716.6 6.61
Li3 Be [(1525)0(2p1/22p3 /5)2]2 4744.4 6.60
Li4 Be [(1525)0(2p3 )22 4759.8 6.61
Be-artig Bel \ B [15252(2p2 5)2)5/2 | 47916 | 6.58
B-artig B1 C [(1525%2p1/2)1(2P3 5)2]2 4858.8 6.53
B2 C [(1525%2py2)1(202 5)2)1 4877.9 6.55
C1 N [1525%2p2 (202 ,5)2]5/2 4918 [157] 6.5
C2 N [1s2522p2 ,,(2P2 /5 )0]1 /2 4930 [157] 6.51
C3 N [(1525%2py /2)1(203 ,5)3/2]3/2 | 4944 [157] 6.51
C-artig c4 N [(152522p12)1(2D3 5)3/2)5/2 | 4949 [157] 6.51
(&3 N [(1525%2py /2)1(203 ,5)3/2]1/2 | 4954 [157] 6.50/5.52
Cé6 N [(152522p1/2)0(2D3 5)3/2)3/2 | 4956 [157] 6.51
c7 N [(1s252(2p2 ,)o]1 /2 4973 [157] 6.51
N1 07 5000 [157] 6.47
N-artig N2 07 5007 [157] 6.47
N3 07 5026 [157] 6.47
O-artig | 01 \ F? | 5078 [157] | 6.44

Tabelle 5.2: Auswahl (unvollstindig, die He—artigen Resonanzen summieren sich z.B. zu 16 Stiick) der starksten
Fe KLL Resonanzen mit Angabe des resonanten Zustands, der Elektronenenergie und der wahrscheinlichsten
Photonenenergie im Falle eines radiativen Zerfalls der angeregten Resonanzen. Die doppelt angeregten Zustdnde

kénnen auch strahlungslos autoionisierend zerfallen. (T eine Doppellinie zweier etwa gleichstarker Linien.)

schleunigungsspannung durchfahren wurde und der Gesamtzahl f = 16 der Durchliufe
iiber die Resonanz. Der Wirkungsquerschnitt opg(E) ergibt sich aus einer Faltung der
theoretischen Resonanzlinie R — eine Lorentzkurve — mit einer gaussformigen Appa-
ratefunktion. Der Wirkungsquerschnitt einer Lorentz—férmigen Resonanzlinie ist ebenfalls
Lorentz—f6rmig [132]. Gem#f [157] betrigt der iiber die Energie integrierte Wirkungs-
querschnitt, Resonanzstirke genannt, fiir beide Resonanzen® etwa ¥ = 2.5 x 10° barneV,
bei einer Halbwertsbreite von circa AEr = 0.25eV. Im vorliegenden Fall, wo die Breite

des Gauss’schen Detektorsignals fiir eine Resonanz Groflenordnungen iiber der Breite der

81i2 ist dabei als Doppellinie anzunehmen, so dass die Summe des Wirkungsquerschnitts beider Linien
gleich dem der B1-Resonanz ist.
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natiirlichen Resonanzlinie liegt, ergibt sich ein ebenfalls Gauss—formiger Wirkungsquer-
schnitt [132]. Dieser ist so konstruiert, dass das Integral iiber dem Wirkungsquerschnitt
identisch erhalten bleibt, also 2.5 x 10° barneV. Es ergibt sich:

0 2
oon(E) = w exp <—4ln(2) (EAE;EO)> , (5.8)

exp

hierbei symbolisiert Ey den Schwerpunkt der jeweiligen Resonanzlinie (Abb. 5.13 (b)) und
E.., =~ 50eV deren Halbwertsbreite. Einsetzen von Gl. (5.8) in (5.7) und auflésen nach
N liefert:

N} ~ N/ ~ 240000 (5.9)
Ionen jeweils im Zustand Fe?3t und Fe??t. Dies ist die Anzahl der Ionen im Elektronen-
strahl, die zugehorige Ionenwolke beider Ladungszustéinde ist allerdings grofler. Ionen au-
Berhalb des Elektronenstrahls konnen bis hin zum Durchmesser von FLASH (etwa 200 pm)
auch an der Fluoreszenz mitwirken. Die lonenwolke organisiert sich radial entsprechend der
,Hohenformel” Gl. (3.1). Daher kann man von einer Million Be-artiger wie auch Li-artiger
Eisenionen innerhalb eines Durchmessers von 200 pm ausgehen.

5.2.2.2 Justage und Uberlapp mit FLASH

Die Justage stellte eine der zentralen Herausforderungen im Zusammenhang mit diesem
Experiment dar. Die weniger als 200 pm Durchmesser fassende Ionenwolke musste ge-
méfB Abb.5.10 (b) mit dem FLASH-Strahl iiberlagert werden, welcher in einer Dimension
dhnliche Abmessungen aufweist und in der zweiten eine vom Spalt (Abb. 5.8) abhéngige
vertikale Breite (siehe weiter oben).

Der Strahlverlauf von FLASH ist im Nutzerbetrieb praktisch fix im Raum. Daher muss
der Nutzer sein Experiment relativ zu FLASH positionieren. Im vorliegenden Fall bedeutet
dies, dass die gesamte EBIT Apparatur von 1500 kg Gewicht im Sub—Millimeter—Bereich
verfahren werden muss, um die relativ zur EBIT ortsfeste, durch den Feldverlauf des Ma-
gneten bestimmte, Lage der Ionenwolke mit dem FLASH-Strahl zum Uberlapp zu bringen.
Um zwei zylinderférmige Gebilde konzentrisch zu iiberlagern, gilt es 6 freie Parameter zu
bestimmen. Die Mitte der Ionenwolke muss zu FLASH zentriert werden, dazu kommen
die 3 Winkel einer Geraden im Raum. Um dies zu bewerkstelligen wurde das Gestell
der EBIT auf 3 unabhéngigen z—y—z—Verfahrfiilen montiert. Gemé8 Abb. 5.14 (a) kénnen
dann die 6 Parameter (X1, Xo, Y1, Ys, Y3, Z), wobei Z unkritisch ist, eingestellt werden.
Jeder der 5 kritischen Koordinaten wird dabei mittels einer Distanz—Messuhr iiberwacht
(Abb.5.14 (b)).

Eine grobe Justage auf circa 1 bis 2 mm genau, kann mittels der im Vakuum eingebauten
Irisblenden erfolgen. Dabei wird ein Justagelaser benutzt, der dem FEL beim Verlassen
des Undulators iiberlagert wird. Nach dieser Voreinstellung ist die Maschine bereits so
justiert, dass auf der Kathode ein durch FLASH hervorgerufenes Photosignal detektiert
werden kann.

Die Suche nach dem Fluoreszenzsignal und damit dem Uberlapp gestaltete sich so, dass
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Markierungen fiir
Laserpositionierung

Abbildung 5.14: (a) Gestell der EBIT. Durch Montage auf z—y—z—Fahrtischen kénnen die nétigen 6 freien
Parameter zur Justage eingestellt werden. Vorrichtungen zum Einrichten mittels Laserpositioniersystemen sind
vorhanden. (b) Die Positionierung auf 50 pm—-Level erfolgte iiber fiinf entsprechend verteilte Messuhren.

ein Raster von (2x2) mm? in 200 pm Schritten abgefahren werden musste. Im Extremfall
sind hierbei 200400 Messpunkte anzufahren. Hinzu kommt, dass ein erstes Signals erwar-
tungsgemifl sowohl absolut, als auch relativ zum Untergrund, klein zu erwarten ist (siehe
weiter unten). Dies erforderte lange Integrationszeiten pro Messpunkt (= 10 min).

5.2.2.3 Theoretische und experimentelle Betrachtung der Fluoreszenz

Magnetische Aufspaltung: Fiir Labormafistibe wird bei der EBIT ein sehr starkes
Magnetfeld von 6 T verwendet. Es ist bekannt, dass entartete atomare Energieniveaus
in statischen Magnetfeldern aufspalten. Der damit verbundene Zeeman-Effekt [158] kann
hierbei einen entscheidenden Einfluss auf die Spektroskopie des Ubergangs nehmen. Al-
lerdings kann angefiihrt werden, dass im Rahmen der Auflésung bei der konventionellen
Spektroskopie in Kap. 4 keine Aufspaltung in Magnetfeldkomponenten beobachtet wurde.
Trotzdem soll hier eine Abschétzung mit welchen Grofenordnungen hinsichtlich der Auf-
spaltung zu rechnen sind durchgefiithrt werden.

Dabei spalten die (ohne Magnetfeld) entarteten Zustdnde (Abb.5.10 (a)) im Magnetfeld
gemiB Abb. 5.15 auf. Die Elektronen der K—Schale werden nicht betrachtet, es ist also von
einem H-artigen Ion auszugehen. Das magnetische Moment des Ions sollte, unter Vernach-
ldssigung etwaiger Kernspins, alleine durch das L.—Schalen Elektron verursacht werden, da
die K-Schalen Elektronen keinen Bahndrehimpuls aufweisen und sich ihre Spins gegen-
seitig aufheben. Der Wechselwirkungs—Hamiltonoperator eines gebundenen Elektrons im
Magnetfeld ist z.B. in [159] zu finden und gegeben iiber:

Hp = pp (9L + 9sS) B, (5.10)

wobei up das Bohr’sche Magneton, g1, und gg die jeweiligen gyromagnetischen Verhéltnisse
und B das Magnetfeld darstellen. Im Falle eines schwachen Feldes, so schwach, dass dieses
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Abbildung 5.15: Aufspaltung der untersten drei Niveaus von Fe?*T lonen in einem Magnetfeld. Entsprechend
J = 1/2 spalten der Grundzustand und der erste angeregte Zustand jeweils in ein Dublett. Die Uberginge
zwischen diesen Dubletts erscheinen als 0— und 7—Licht.

nicht im Stande ist die Bindung L zu S entscheidend zu stéren (wovon zunéchst auch bei
6 T ausgegangen wird), findet die Standardprozedur mittels einfacher Stérungsrechnung
in der Basis B = (n, L, S, J, m;) das Ergebnis

AE = gjugm;B (5.11)

flir den Zusammenhang der Verschiebung und Aufspaltung eines Energieniveaus beziiglich
m;, wobei m; die Magnetquantenzahl des Gesamtdrehimpulses darstellt.
Einzige Unbekannte dieser Gleichung stellt derzeit noch gj dar. Dieses ergibt sich zu [159]:

JU+1) -l +1)+3/4
2j(G+1)

Es resultieren hieraus Verschiebungen der magnetischen Unterniveaus, wie in Tab. 5.3 (a)

zusammengefasst. Dies verursacht fiir die verschiedenen Polarisationskomponenten des

gy =1+ (5.12)

(a) (b)
Zustand \ Unterzustand ‘ mj =1/2 ‘ mj = —1/2 Polarisation OFE
N 0.00035 eV | -0.00035 eV ot 0.00047 eV
AE1522p1/2 0.00012 eV | -0.00012 eV Ty 0.00023 eV
m_ -0.00023 eV
o~ -0.00047 eV

Tabelle 5.3: (a) Verschiebung AE der magnetischen Unterniveaus des Grundzustandes und des ersten ange-
regten Zustandes. (b) Verschiebungen der Ubergangsenergie fiir die verschiedenen Komponenten nach Abb. 5.15
gegeniiber des entarteten Ubergangs 2 251/2—2 2P1/2.

Lichtes Verschiebungen 6F in der Energie zur nominellen Ubergangsenergie 2 25 /2~
22pP; /2 ohne Magnetfeld (Abb. 5.15) wie in Tab. 5.3 (b) dargestellt. Diese Verschiebungen
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stehen entsprechend der erreichten Auflésung in Kap. 4, also der Halbwertsbreite der Spek-
trallinien, auflerhalb der moglichen Messgenauigkeit. Allerdings sind die Verschiebungen
in der Ubergangsenergie so groff, dass sie in den Bereich der Auflésung fallen, mit dem
teilweise der Schwerpunkt der Spektrallinien bestimmt werden konnte. Bei Messungen in
Emission, wie in Kap. 4, beobachtetet man allerdings immer beide Komponenten einer
Polarisationsrichtung, so dass sich der Schwerpunkt der Linie im Magnetfeld nicht &ndert
und der Ubergangsenergie im entarteten Falle entspricht. Die Frage, welche Konsequenzen
durch die Werte der Tab. 5.3 (b) fiir das folgende Fluoreszenzexperiment entstehen, wo ja
die Absorption der Spektrallinie entscheidend ist, wird weiter unten diskutiert.

Die Annahme eines schwachen Magnetfeldes ist auch bei 6 T gerechtfertigt, wie ein Ver-
gleich der Aufspaltung von wenigen meV mit der Feinstrukturaufspaltung AEpg22P; /2~
22P; /2 von zig eV im Falle von Fe?3t zeigt. Der Effekt eines starken Feldes tritt genau
dann ein, wenn der Energiebeitrag durch das &uflere Feld von der Gréflenordnung der Fe-
instrukturaufspaltung ist. Auch das stéarkste statische Labor-Magnetfeld von circa 45T
vermag es in diesem Sinne nicht Bedingungen eines starken Feldes zu schaffen.

Anregung des 2 251/2—2 2P1/2 Ubergangs durch FLASH: Zur Klirung dieses Sach-
verhalts ist es aufschlussreich, sich den historischen Versuch von Zeeman zu vergegenwiér-
tigen. Betrachtet man die in Abb.5.16 dargestellte Situation, so stellt man grundlegende
Ahnlichkeiten mit dem Experiment in dieser Arbeit fest. Zeeman beobachtete die D;-Linie
des Natriums im Magnetfeld. Wie Lithium reiht sich auch Natrium in die Gruppe der Al-
kalimetalle ein. Sein der D;-Linie zugeordneter Ubergang 1822]?63])2]31/2*1822]?6382S1/2
steht in grofer Analogie zum Ubergang 1s22s 251/271522]9 2P1/2 in Li-artigen Ionen. Zee-
mans Natriumatome (griin) befinden sich in Form einer Dampflampe in einem homogenen,
entlang der z—Achse verlaufenden Magnetfeld (braun). Bei diesem Experiment konnte er
beziiglich der Emissioncharakteristik der D;—Linie folgende Feststellungen machen: Beob-
achtete er die Atome senkrecht zur z—Achse, so stellte er die Emission von linear polarisier-
tem 7m_— und 7wy—Licht gemafl Abb.5.16 und entsprechender Analogie zu Abb.5.15 fest.
AuBerdem fand er entlang der z—Achse linear polarisiertes Licht (o!l) mit den beiden Wel-
lenléingen wie sie genau beim zirkularen o~— und o"—Licht zu erwarten sind (Kap. 3). Auf
Grund der radialen Beobachtungsrichtung hatte dieses o—Licht seinen zirkularen Charak-
ter verloren. Blickte Zeeman entlang der z—Achse auf den Natriumdampf, so registrierte er
nur die beiden zirkularen c—Komponenten. Er konnte im Besonderen entlang der z—Achse,
und damit entlang des B—Feldes, keinerlei linear polarisiertes Licht feststellen. Tauscht man
im Geiste den Natriumdampf mit Fe?3* Ionen aus und lisst entsprechend der experimen-
tellen Situation bei dieser Arbeit den entlang der y—Achse linear polarisierten FLASH
(hellblau) einfallen, so sieht man sich mit der Situation konfrontiert, dass im Sinne des
Fluoreszenzexperiments die Fe?3* Ionen Licht einer Polarisation absorbieren sollen, wel-
ches in der Emission entlang diese Einfallsrichtung (z—Achse) nicht auftritt. Ein klassischer
Oszillator, etwa eine Antenne, an der Stelle der Ionen mit entsprechender Ausrichtung ent-
lang des Magnetfeldes, wird mit in y—Richtung polarisierter elektromagnetischer Strahlung
nicht wechselwirken — sprich diese Strahlung induziert in der Antenne kein Dipolmoment
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»Z

Abbildung 5.16: Typisches Abstrahlungsbild von Licht verschiedener Polarisation eines Ensembles von lonen
oder Atomen (griin) unter einem 2 25’1/2—2 2P1/2 Ubergang innerhalb eines homogenen Magnetfeldes (braun).
In hellblauer Farbe ist die Einfallsrichtung und Polarisation des FLASH-Strahls gezeigt.

— und in diese Richtung auch keine Strahlung abgeben. Dies fithrt direkt auf die Fra-
ge, ob der quantenmechanische Dipol (-iibergang) 1s22s 25, /2*1822]) ’p /2 Strahlung der
geschilderten Form, die in Emission nicht auftritt, entgegen klassischen Uberlegungen ab-
sorbieren kann oder etwa das Experiment in dieser Geometrie nicht durchfiihrbar ist.

Bei der quantenmechanischen Betrachtung startet man am besten mit folgendem Ausdruck
fiir die Absorption eines Photons im Teilchenbild (z.B. [160]):

62(4)f'

aw = _Ser
27he3m?2

61 (841 exp(—ikr) 137) P g, 2. (5.13)

Gl. (5.13) gibt die Wahrscheinlichkeit an fiir die Absorption eines entlang &, polarisierten
Photons pro Raumwinkelelement df2, wobei ny, der Mittelwert der Anzahl von vorhande-
nen Photonen im Wellenvektor-Intervall k + dk darstellt. wy; ist dabei die Ubergangsfre-
quenz. Mit der Absorption ist der Ubergang des Systems aus dem Zustand [1;) nach [t f)
verkniipft. Von weiterem Interesse ist das Matrixelement M;; mit:

|M;¢|* = |k, (Wil p exp(—ikr) |y p)[? (5.14)
~ [erp(WilplYs) (5.15)

wobei im letzten Schritt die Exponentialfunktion auf Grund der Dipolndherung nur in
erster Ordnung der Taylorentwicklung beriicksichtigt wird. Ganz allgemein gilt fiir den
Kommutator [Hg, ] o< p mit Hog = p?/(2m.)+ V (r). Setzt man fiir ein gegebenes System
in ausreichender Ndherung den folgenden ,,H-artigen” Hamiltonoperator

H = p?/(2m.) + Vo(r) + a(r)LS + c1 B(J + Sz) (5.16)
an, so kann man p in Gl. (5.15) ersetzen durch einen Ausdruck proportional zu:
[Ho,r] = [H —a(r)LS — c1B(J, + S2), 7] . (5.17)
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In der Basis B = (n, L, S, J, m;) folgt fiir M, damit:
(il
M;f o &y, (n'=2,L'=0,8"=1/2, J'= 1/2,m;~\ [H —a(r)LS — 1 B(J, + S3),r|
In=2,L=1,5=1/2, J=1/2,m;) .
[¥5)

(5.18)

In gewihlter Basis sind H, a(r)LS und J, diagonal, daher reduziert sich der Ausdruck
(5.18) unter verkiirzter Schreibweise der Wellenfunktionen auf die Darstellung:

Miy = €pp i (Yilr|thy) + d2 (Wila(r)ripp) +ds ($ilSar|try) + da (Pilr Se[vy)] - (5.19)

wobei die d; hier und im Folgenden Vorfaktoren darstellen, die all die Gréflen aufnehmen,
die aus dem Matrixelement herausgezogen wurden. Das Ausfithren der Integration iiber
den Radialanteil, also zur Quantenzahl n, vereinfacht weiter zu:

Mg = &gy x [ds (ilr[thy) + ds (YilSax[thy) + da (Yilr S4[¢y)] (5.20)

Der Ubergang von der Basis B = (n, L, S, J,m;) in die Basis %* = (L, m;; S, ms), in der
S, diagonal ist, ist einfach durchzufiithren und von der Form:

1
|L=1,5=1/2,J=1/2,mj) = — ~—F=— X|L=1,m; — 5;5:1/2,m5:1/2>

——

al,mj

3
V2T

V3

———
ﬁl,mj (521)

1
+ X|L=1,mj + 5;5:1/2,m5:-1/2>

1 1
|L=0,S5=1/2, J=1/2,m; ) = 5 +mj; x|L=0,m; — X S=1/2,mg=1/2)

'YO,mj

1 1
+4/ 5 =M X|L=0,m; + o S=1/2,mg=-1/2) .
—_———

60,mj

GI. 5.20 reduziert sich damit zu:
1 . 1
Mg = ds [01,m;Y0,m; (L=0,m; — 3 S=1/2,mg=1/2|&,r|L=1,m; — ok S=1/2,mg=1/2)

1 . 1
+ B1,m;00,m,; (L=0,m; + 3 S=-1/2,mg=-1/2|€y,r|L=1,m; + X S=1/2, mS:-1/2)]

1, . 1
=dg [Oél,mj'YO,m]- <L:0>mj - ilek’pr‘L:Lm]‘ - §>

1. 1
+ ﬁl,mjéo,mj (L=o, m; + §|ek:p1"L=1,mj + §>] )
(5.22)
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Die Wellenfunktionen in Gl. (5.22) sind die Eigenfunktionen des Operators J. Die Eigen-
funktionen dieses Operators sind bekanntlich die Kugelflichenfunktionen Y, [160], mit
J.Y)m = hmYy,,. Auch é,,r aus Gl. (5.22) lasst sich vermoge der Kugelflichenfunktionen
ausdriicken [56]:

Ar | —€xkp +1iey Ex,kp + 1€y k
A P Y,rp X,kp NELTY 5
ekpr =T ? T Yl’l T YL_I + engp YLO . (523)
N~
| S —— | S —— P
é e °

Damit folgt fiir Gl. 5.22:

1

sz = dy Z [al,mj')’o,mj/}/Ofm;__ééqYLqY’l,mj_%dQ
—1 (5.24)

* ~
+51,m;00,m, /Yo’mﬁ%eqYl,qYLmﬁ%dQ] :

Die Summe 3 iiber alle moglichen Kombinationen m;, m; ergibt:

f=—gmj=—3 (5.25)
1 1 |éxkp+iéykp| 1 |_éxkp+iéykp’>
=d7 | 2——¢ + : Al ’ J )
! ( Vize T er V2 NG V2

Entsprechend Abb. 5.16 ist FLASH entlang der y—Achse polarisiert (&, = (0,1, 0)Y). Es
ergibt sich:

1 1 d-
5, =d 4 - , 5.26
. (\/127r \/127r> NET: (526)

wobei nur Beitrdge durch ¢ = 1 und ¢ = —1 eingehen. Liefle man einen entlang der z—
Achse polarisierten FLASH mit dem Ensemble wechselwirken, ergébe sich entsprechend

Gl. (5.25) ebenfalls:
2 dy

"Vi2n  V3n

Gl (5.26) und (5.27) entnimmt man identische Betrige und damit, dass unter der ge-

Y,=d

(5.27)

gebenen experimentellen Situation wie in Abb.5.16 dargestellt, FLASH genutzt werden
kann, den 1s%2s 25 /2713221) ’p /2 Ubergang zu treiben. Dies geschieht iiberdies mit ge-
nau gleicher Effektivitdt wie im als ,klassisch” zu bezeichnenden Fall, bei dem die Ionen
in Abb.5.16 mit in Richtung der z—Achse polarisiertem Licht bestrahlt werden. Es gilt
hierbei jedoch die Ubergangsenergie zu beachten. Gemsifi Tab. 5.3 (b) haben die zu den
verschiedenen Polarisationen gehorigen Ubergiinge zwischen den magnetischen Unterni-
veaus verschiedene Energien. Ein sehr schmalbandiger? Pump-Laser kann dann immer

9Schmaler als die Aufspaltung der Unterniveaus im Magnetfeld
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nur genau einen Ubergang (25; J2m! —2 P /2,m;) anregen. Stellt man sich einen sehr
schmalbandigen FLASH-Strahl vor so kénnte man mit diesem entweder den o™— oder
o~ —Ubergang gemifB Abb.5.15 treiben, aber nicht beide, was mit einer breitbandigeren
Einstellung moglich wire, wo alle Ubergéinge zwischen den Unterniveaus innerhalb der
Bandbreite liegen. Durch die Dopplerverbreiterung (siehe weiter unten) ist die Bandbrei-
te, in der die Tonen auf dem Ubergang 2 25, /272 ’p, /2 Licht akzeptieren, stets so aus-
geprigt, dass durch FLASH die o+~ und o~ Ubergiinge gleich stark getrieben werden.
Nutzt man aus, dass eine linear polarisierte Lichtwelle immer als Uberlagerung zweier
zirkularer Wellen verschiedener Héndigkeit schreiben kann, so erkldrt sich sofort wie das
linear polarisierte Licht ot~ und ¢~ Ubergéinge anregen kann.

Die beiden magnetischen Unterzustinde im Grundzustand sind gleich besetzt. Die Ab-
sorption von FLASH fiihrt damit auch zu einer Gleichbesetzung in den magnetischen
Unterzustinden des angeregten 2 25, /22 ’p s2~Niveaus. Die Fluoreszenzstrahlung dieser
Anregungen besteht dann zu gleichen Teilen aus m_—, m;—, ot— und o~ —Licht. Definiert
man mit # den Winkel zwischen Ausbreitungsrichtung des Fluoreszenzlichtes und der z—
Achse, so ergibt sich die Intensitétsverteilung I(6) der einzelnen Polarisationen zu [161]:

I (0)dQ =1, (0)dQ = 8% sin?(6) dQ (5.28)

3 1+ cos*(0)

I +(0)dQ=1_-(0)dQ =
O’+() o () oy 9

. (5.29)

Abb. 5.17 zeigt die beiden Emissionscharakteristiken der Strahlungskomponenten GI. (5.28)
und (5.29), sowie deren Summe (schwarz), welche hochste Abstrahlung in Richtungen senk-
recht zur Ionenwolke und damit in Richtung der radial montierten Detektoren zeigt.

90

n-Komponenten
c-Komponenten
Summe

1180

270

Abbildung 5.17: Emissionscharakteristik des Fluoreszenzlichtes in Polar-Darstellung (willkiirliche Einheiten).
Dargestellt in der y—z—Ebene fiir unterschiedliche Polarisationen in Abhangigkeit des Winkels 6. Die Richtung
0 = 0° verlduft entlang der z—Achse. Rotation um selbige erzeugt das vollstdndige Abstrahlungsmuster.
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Abschitzung der maximalen Signalrate: Die Anregungsrate N; der durch FLASH

luo

induzierten Uberginge 15%2s 2S1/271322p 2P1/2 in einer Ionenwolke von Fe?37 ist gegeben
iiber: NN

Nx o= AYEr on @ /N E) sy (E)dE, 5.30

Fluo AtPZ AIon AFLASH 'Y( ) 2 2P( ) ( )

mit dem energieabhiingigen Wirkungsquerschnitt o,,,(E) der Reaktion, der mittleren
spektralen Intensitéit eines FLASH-Einzelpulses N, (E), der jeweiligen Querschnittsfliche
Appasn ~ (7100) pm?, Ay, ~ (7100) pm? von FLASH und Ionenwolke, einem Faktor a,
der den Wert der kleineren der beiden Flichen Appasy oder A;, annimmt, sofern diese
ungleich sind, der Anzahl von Ionen Ny, =~ 1000000 innerhalb A, und der Gesamt-
zahl von FLASH-Einzelpulsen pro Sekunde ngPPZ = 150. Der spektralen Intensitéit eines

FLASH-Einzelpulses N, (E) wird eine Gauss’sche Verteilung mit einer relativen Breite von
AFEpasu/E = 2.5% zu Grunde gelegt:

_ 41n(2)

N,(E) = Ny (E) W) : (5.31)

—=————— exp | —41In(2
VT AEgLasu p< @ AEZ ssu

In GL (5.31) findet bereits Beriicksichtigung, dass hochste Fluorezenzausbeute natiirlich
dann besteht, wenn die Schwerpunktsenergie von FLASH gerade der Ubergangsenergie
By, =~ 48.6eV entspricht. No = Qup [Eop = 2 X 10'2 gibt die mittlere Menge von
Photonen in einem FLASH-Einzelpuls auf der Resonanzwellenlinge an. Hierbei steht
Qup ~ 15p1€V fiir die mittlere Lichtenergie pro Einzelpuls.

Der Wirkungsquerschnitt des vorliegenden Ubergangs 2 25, /272 ’p /2 ist in Abhéngigkeit
der Energie gegeben durch eine Lorentzkurve [132]:

1
2 )
1 (R
wobei AFE,,, = 1.2peV [96] fiir die natiirliche Linienbreite steht und oy den Wirkungs-

querschnitt im Schwerpunkt beziiglich vorliegenden Ubergangs darstellt. Es ergibt sich fiir
diese Linie [132]:

Ot (E) = 09 X (5.32)

67 (hc)?
0= ARz

nat

~3.1x1071m?, (5.33)

Die Tonen unterliegen jedoch einer Dopplerverbreiterung auf Grund ihrer Bewegung in der
Falle. Es ergibt sich eine Verbreiterung des Ubergangs mit einer Halbwertsbreite von:
o [Tion[eV]

AFEp,, = Fog, 7.16 x 1077 m ~0.02eV, (5.34)
bei einer Masse Mg = 56 und einer Temperatur Ti,, =~ 1200eV. Diese Temperatur folgt
aus einer Annahme von 70 eV Temperatur pro Ionisationsstufe. Bei Fe?3* Ionen sind dies
demnach 23 x70eV. 70 eV entspricht gerade der axialen Potentialtiefe, die alleine durch die
Préasenz des Elektronenstrahl entsteht, siehe hierzu Kap. 3. Die Abschétzung der richtigen
Temperatur ist fiir das Folgende jedoch von geringerer Bedeutung. Die Dopplerverbreite-
rung in Gl. (5.34) dominiert bei weitem iiber die natiirliche Linienbreite. In diesem Falle
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kann man fiir den energieabhéngigen Wirkungsquerschnitt unter Dopplerverbreiterung fol-
genden gaussformigen Verlauf ansetzen [132]:

AE,, E — Eyp,)?
Oap(E) = 0pop(E) = /7 In(2) 0 “exp [ —41n(2) % : (5.35)
AFEp,, AFE3,,

dabei entspricht die Resonanzstirke identisch jener aus Gl. (5.32). Die Gl. (5.30) kann unter
gegebenen Voraussetzungen nun integriert werden, mit einem Ergebnis fiir die Anregungs-
rate unter optimalen Bedingungen von:

N ~1.4MHz. (5.36)
Pro Einzelpuls sind dies circa 9000 Anregungen unter den etwa eine Million Fe?3* Ionen,
also fernab der Regionen, wo Séttigungseffekte eine Rolle spielen kénnen. Bei einer Ge-
samteffizienz des MCP-25 Detektorsystems (Kap.3) von etwa 10~% ergibt sich eine obere
Fluoreszenzrate von 136 Ereignissen pro Sekunde im Falle des Einstrahlens eines unmono-
chromatisierten FLASH-Strahls. Unter diesen Bedingungen gilt AFEwpasu/AEp,, = 2500.
Um diesen Faktor ist FLASH breiter als die Dopplerbreite des Ubergangs.

5.2.2.4 Datenaufnahme

Zur Datenaufnahme wurde ein System der Firma FAST ComTec GmbH eingesetzt. Es
handelt sich hierbei um ein Multiparameter Datenakquisitionssystem, welches mehrere
Kanile bei hohen Signalraten in Koinzidenz und mit Zeitstempel niederzuschreiben ver-
mag. Von bis zu 16 anschlieSbaren Analog-Digital-Wandlern (ADC), Multiscalern oder
Flugzeiteinheiten (TDC) konnten zum Zeitpunkt des Experimentes nur vier betrieben
werden, mittlerweile wurde das System auf 8 Kanéle erweitert. Es konnen Koinzidenzzei-
ten von 150 ns bis 3 ms verarbeitet werden.

Die vier zur Verfiigung stehenden Kanile wurden durch 7072T Dual Timing 500ns AD-
C's des gleichen Herstellers gespeist. Diese Module kénnen zum einen in einem schnellen
Pulshéhen-ADC Modus (PHA) betrieben werden mit 500 ns fixer Konversionszeit, zum
anderen als Sampling—Voltage—Analyzer—ADC (SVA), aber auch als TDCs. Im Einzelnen
bedeuten diese Arbeitsmoden:

e PHA: Der Kanal akzeptiert dabei Signale von 0.025 bis 10 V und misst die Ampli-
tude eines geeigneten Pulses mit Extremum (Gauss’scher Puls etc.) und konvertiert

diese, wie bei allen drei Betriebsmoden, in einen digitalen Wert zwischen 1 und 8192
(oder auch 1..UL mit UL=2", n < 13).

e SVA: Der SVA digitalisiert beliebige von der Zeit abhéingige Spannungen zwischen
0 und 10 V beziiglich deren Mittelwerte innerhalb eines zu setzenden Zeitfensters
(>65ns).

e TDC: Der TDC digitalisiert die Zeit, die zwischen einem Start- und Stoppuls ver-
streicht (max. 20 ps). Zu jedem Start gibt es genau einen oder keinen Stopp. Es ist
keine mehrfach Stoppmessung moglich.
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Wie bereits erwihnt, standen Signale von fiinf Detektoren zur Verarbeitung bereit. Bei
vier Kanélen kénnen mit diesem System nicht alle Detektorsignale in Koinzidenz [162]
aufgenommen werden. Ferner ist es teilweise von Noten, weitere wichtige Parameter des
Experimentes zu protokollieren, was die fiir die Detektoren verfiigharen Kanile weiter re-
duziert.

Waihrend der Messkampagne wurden prinzipiell zwei Datenaufnahmeschemata verwendet.
Die Messungen teilen sich zeitlich so auf, dass zunéchst mit ,Datenaufnahmeschema 1”
gemessen wurde, und dann aus Griinden besserer Leistungscharakteristik auf ,,Datenauf-
nahmeschema 2” gewechselt wurde.

Zentraler Ansatz beider Schemata ist, dass das im Sinne des Messvorhabens ,,echte” Fluo-
reszenzlicht nur dann registriert werden kann und soll, wenn FLASH-Pulse gerade am Ort
der Tonen sind, bzw. waren. Zeitlich gesehen ist FLASH entsprechend des beschriebenen
Zeitschemas, selbst im Betrieb zu (100 — 1072)% de facto aus, also ohne Lichtemission.

sDatenaufnahmeschema 1”: ,Datenaufnahmeschema 1”7 findet in Abb. 5.18 Darstel-
lung. In dieser schematischen Présentation sind aus Platzgriinden die verwendeten iibli-
chen elektronischen Gerite der Signalmanipulation — iiberwiegend NIM—-Einschiibe wie
Gate—Generator, Diskriminatoren, Stromverstérker, Spektroskopieverstiarker, NIM-TTL
Konverter und vieles mehr — die zwischen Rohsignal und Endsignal zahlreich auftreten,
nicht dargestellt'?. Oben links in Abb.5.18 sind verschiedene relevante Signale aufgezeigt.
Die Darstellung wurde dabei einem Mehrkanaloszilloskop nachempfunden. Zentrales Signal
stellt das MC—Fluoreszenzsignal, ferner als MCP-Signal gefiihrt, dar. Zu einem MCP-
Signal kommt es, wann immer das MCP von Photonen ausreichender Energie getroffen
wird, génzlich unabhéngig deren Ursprungs. Auf Grund des fortwéhrenden Beschusses der
Tonenwolke mit Elektronen und der damit verbundenen kontinuierlich Anregung und Io-
nisation, die mit Emission von Strahlung einhergeht, werden die wenigsten detektierten
FEreignisse der interessierenden Fluoreszenzstrahlung zurechenbar sein. Um den MCP-
Signalen einen Ursprung in der Fluoreszenz nach Anregung durch FLASH nachweisen zu
konnen, muss man einen zeitlichen Zusammenhang zwischen Anregungspuls und Fluo-
reszenzlicht aufzeigen. Man bedient sich hierbei einer Spannungsrampe, die mittels eines
Tektroniz AFG3102 Funktionsgenerators erzeugt wird. Diese Spannungsrampe von circa
90-100 pus Anstiegszeit wird getriggert durch den Haupttakt (Masterclock) des FELs und
in der Phase so verschoben, dass ein einzelner FLASH—Pulszug von 30 Einzelpulsen etwa
in der Mitte des Anstieges liegt. Damit ergibt sich ein Vor— und Nachlauf der Rampe!!
von jeweils etwa 30 ps. Mit Hilfe eines aus dem MCP-Signal gebildeten Zeitfensters (Gate)
kann das Spannungssignal der Rampe, und damit ein relatives Zeitsignal zum Pulszug,
mittels eines SVA gewonnen werden. Jedem MCP-Signal kann somit ein fester zeitlicher
Bezug zu FLASH zugeordnet werden.

Neben der Zeitdifferenz relativ zu FLASH wird mit jedem MCP-Ereignis ferner auch
das Signal eines der Germanium—Detektoren, sowie die Wellenldnge der FEL-Strahlung

OFiir genaue Details kann auf das Laborbuch dieser Messung am MPI-K zuriickgegriffen werden.
"picht maBstiblich in Abb. 5.18
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Abbildung 5.18: ,Datenaufnahmeschema 1". Beschreibung siehe Text.

anhand der Einstellungen des Monochromators in Koinzidenz aufgezeichnet. Durch die
Koinzidenzmessung ist es nun moglich, verschiedene Abhéngigkeiten der Signale unterein-
ander festzustellen, wie z.B. die Abhéngigkeit der Zahlrate als Funktion von Wellenlédnge
und relativer Zeit. Beliebige Kombinationen der Signale 1 bis 4 kénnen so einfach in Be-
ziehung gesetzt werden. Das VUV-Spektrometer der EBIT lduft dabei unter autonomer
Signalverarbeitung. Ein Einbringen in den Rahmen der Koinzidenzmessung ist aufgrund
des Funktionsprinzips der Kamera schwer méglich.

sDatenaufnahmeschema 2”: Die wesentlichen Unterschiede dieses Datenaufnahme-
schemas zum ,,Datenaufnahmeschema 1”7 ergeben sich zum einen dadurch, dass das Ka-
thodensignal als weiterer Parameter koinzident protokolliert wurde, und zum anderen die
zeitliche Abhéngigkeit der MCP-Signale nicht beziiglich eines Pulszuges (90 ps Zeitfen-
ster) genommen wurde, sondern beziiglich der Einzelpulse (1 ps Zeitfenster). Dazu wurde
auf den TDC-Modus der ADCs anstelle der Konstruktion mittels der Spannungsram-
pe zuriickgegriffen. Da nur 4 Kanéile zur Verfiigung stehen, musste dem Kathodensignal
die koinzidente Verschaltung der Germanium-Detektoren weichen. Dies ist nicht weiter

113



Kapitel 5. Resonante Réntgen—Laserspektroskopie von Li-artigem Fe?3t mittels FLASH
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Abbildung 5.19: ,Datenaufnahmeschema 2". Beschreibung siehe Text.

von Nachteil, da deren koinzidente Protokollierung keinerlei tiefere Aufschliisse erbrachte.
Die neue Situation stellt sich entsprechend Abb. 5.19 so dar, dass jedes MCP-Signal'? und
jedes Kathodensignal jeweilig einen TDC starten, der entweder durch Erreichen eines Zeit-
limits, oder aber durch den Stopppuls eines Zeitkamms gestoppt wird. Dieser Zeitkamm
wird mittels des Funktionsgenerators erzeugt und ist getriggert durch die Masterclock von
FLASH. Die absolute Lage des Zeitkamms zum FLASH-Pulszug ist unbekannt, jedoch in
einer konstanten Phasenbeziehung, und so liegend, dass in der Zeit zwischen zwei Zinken
des Zeitkamms (1ps) genau ein Einzelpuls von FLASH mit der Ionenwolke wechselwirkte.
Dieser FLASH-Einzelpuls liegt im Rahmen des Jitters des Haupttaktes mit immer glei-
chem, aber unbekannten, absoluten Abstand zum néchsten oder vorgehenden Zinken des
Kamms. Das Kathodensignal kann nicht genutzt werden, um die Fluoreszenz der Ionen zu
detektieren. Mittels der Kathode detektiert man in direkter Weise die FLASH-Einzelpulse.

12Es handelt sich in Abb. 5.19 um das unverstéirkte Rohsignal.
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In Abb. 5.19 sind die ersten 19 Einzelpulse eines Pulszuges zu sehen, die restlichen 11 sind
auflerhalb des Bildes. Prinzipiell wire es statt des Zeitkamms auch moglich gewesen das
Kathodensignal als Start oder Stoppsignal des MCP-Kanals zu nutzen. Aus signaltech-
nischen Griinden jedoch wurde dies nicht weiter angestrebt, zumal ein echter Fortschritt
gegeniiber des Zeitkamms nicht ersichtlich ist. Analog zum ,Datenaufnahmeschema 1”
wird weiter die Pulshohe des MCP—Signals aufgezeichnet und auch die Monochromator—
Wellenlénge koinzident mitprotokolliert.

5.2.2.5 Stoérquellen von Fluoreszenz dhnlicher Strahlung

Maéglichen Quellen von Strahlung, die potentiell den Anschein einer Fluoreszenz auf Grund
resonanter Absoprtion eines FLASH-Photons auf dem Ubergang 2 25, /22 2p, /2 In Fe?3+
Ionen geben kénnen, aber tatséchlich anderen Prozessen zuzuordnen sind, muss eine kriti-
sche Betrachtung gewidmet werden. Zunéchst bleibt festzuhalten, dass der Signalrate der
»echten” Fluoreszenz im obigen Sinne, weiter oben bestimmt zu etwa 140 MCP—Ereignissen
pro Sekunde unter perfekten Bedingungen und breitbandigem Einstrahlen von FLASH,
ein stédndiger und zeitlich unkorrelierter Untergrund von bis zu 100000 Ereignissen pro
Sekunde gegeniiber steht. Das Fluoreszenzsignal muss also eines vergleichsweise grofien
Untergrundes entzogen werden. Ereignisse, die mit ,,echter” Fluoreszenzstrahlung verwech-
selt werden konnen, miissen in zeitlicher und somit tatséchlicher Verbindung zu FLASH
stehen. Es handelt sich hierbei um verschiedene Erscheinungen von Streulicht. Streulicht
kann hervorgerufen werden durch:

1. Streuung von FLASH an Festkorpern in der EBIT, wie Fallenelektroden oder Elek-
tronenkanone, bei der das reflektierte Licht den Weg zum MCP—Detektor findet,

2. eine elastische nicht-resonante Streuung von FLASH an Fallenionen,

3. eine elastische nicht-resonante Streuung von FLASH an Elektronen des Strahls [163]
oder

4. elastische nicht-resonante Streuung von FLASH an neutralen Atomen, die iiber den
Gaseinlass in die Fallenregion gelangen.

Diese Quellen potentieller Stérstrahlung werden im Laufe des Folgenden nach und nach
ausgeschlossen.

5.2.3 Die Messungen

Waéhrend der Messkampagne gelang es zunéchst Streulicht der FLASH—Strahlung in null-
ter Ordnung zu messen, also mit unmonochromatisiertem und daher breitbandigem Strahl.
Durch eine absichtlich herbeigefiihrte unvollstindige Justage traf Licht von FLASH auf
eine der Innenseiten der Fallenelektroden und ein starkes Streulichtsignal war zu verzeich-
nen. In einem zweiten Schritt wurde auf dieser Streulichtposition ein Monochromator—Scan
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durchgefiihrt, woraus Erkenntnisse iiber die spektrale Zusammensetzung des FLASH-
Lichtes gezogen werden konnten. Daraufhin wurde die erste resonante Fluoreszenz von
Fe?3t registriert, allerdings in nullter Ordnung des Monochromators, also nur mit Wellen-
laingeninformation auf wenige Prozent genau, eben der intrinsischen spektralen Breite von
FLASH entsprechend. Letzte Messung wurde anschliefend mittels ,,Datenaufnahmesche-
ma 2” wiederholt, bevor schliefflich auch eine Messung in erster Ordnung gelang, bei der die
Wellenlingenabhingigkeit des 2 25, J2—2 ’p /2 Ubergangs in einem Monochromator-Scan
aufgezeichnet wurde.

5.2.3.1 Streulicht durch Reflexe an Oberflichen in der Falle

Dabei war der Elektronenstrahl der EBIT ausgeschaltet und keine Ionen in der Falle. Bei
laufendem FLASH wurden dann geméfl ,,Datenaufnahmeschema 1”7 (Abb. 5.18) Daten ak-
kumuliert. Abb. 5.20 (a) zeigt das iiber circa 3100 Pulsziige'® integrierte MCP-Signal'4.
Erwartungsgeméf sind 30 Zinken zu sehen. Im ersten Zinken haben sich genau alle er-
sten Einzelpulse eines jeden der 3100 Pulsziige aufsummiert, in Zinken mit Nummer 30
entsprechend alle Signale, welche mit dem dreifligsten Einzelpuls eines jeden Pulszuges in
Verbindung gebracht werden kénnen. Bei dieser Messung ist praktisch kein Untergrund zu
erkennen. Ferner entnimmt man der Abbildung, dass scheinbar auch im Mittel {iber die
Zeit die Energie, und damit die Anzahl der Photonen, pro Einzelpuls verschieden ist. Die
circa 3100 Einzelpulse auf Position 6 im Pulszug iiberragen in integrierter Intensitit die
anderen teilweise deutlich. Dies ist Konsequenz der jeweiligen Einstellungen am Beschleu-
niger.

Abb.5.20 (b) zeigt ein Pulshéhenspektrum (Signal 1 in Abb. 5.18). Neben einer exponen-
tiellen Verteilung der Pulshéhen stellt man um den Bereich der relativen Pulshéhe 75 eine
nicht im Einklang mit dem exponentiellen Verhalten stehende Struktur fest. Der Verdacht,
diese konnte durch FLASH hervorgerufen worden sein, bestétigt sich, wenn man die zweidi-
mensionale Darstellung in Abb. 5.20 (¢) betrachtet. Dargestellt ist hier die Z&hlrate in Ab-
hiingigkeit von Ankunftszeit und Pulshéhe, also gerade die Information aus Abb. 5.20 (a)
und Abb.5.20 (b) kombiniert. Deutlich zeichnen sich die 30 Einzelpulse pro Pulszug ab.
Die Struktur aus Abb.5.20 (b) findet sich blau eingekreist auch wieder in Abb.5.20 (c).
Thre zeitliche Koinzidenz mit FLASH ist offensichtlich und dieser als nahezu sichere Ur-
sache dieser Struktur anzunehmen. Auffillig ist, dass die Struktur erst ungefiahr ab dem
15. Einzelpuls entsteht und die Pulshohe auffillig gerade bei 85 Skalen limitiert ist. Wie
dieses Artefakt entsteht ist unklar. Es konnte sich um eine Licht erzeugende Elektronen—
oder Tonenemission aus dem Kupfer der Fallenelektroden handeln. Der Elektronenstrahl
war zwar aus, aber dennoch war das Fallenpotential als solches geschaltet, so dass Tonen, je
nachdem wo sie entstehen, in der Falle gefangen werden kénnen. Durch FLASH ausgelGste
Elektronen konnen in der Falle befindliches Restgas ionisieren. Solche Effekte wurden auch
bei einer spéteren Strahlzeit am BESSY beobachtet (Kap. 5.3). Die deutliche Diskriminie-

13Messzeit 620 s.
1Signal 2 im Sinne des ,Datenaufnahmeschemas 17.
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Abbildung 5.20: Streulichtsignal von FLASH durch Wechselwirkung mit metallischer Fallenelektrode (Elek-
tronenstrahl der EBIT aus). (a) Integrales MCP—-Signal der Pulsziige in der Zeit, (b) Pulshéhenanalyse des
MCP-Signals iiber alle registrierten MCP—Pulse (auch wenn FLASH aus ist), (c) Zweidimensionale Darstellung
der Z3hlrate in Abhangigkeit von Pulshhe und Ankunftszeit innerhalb eines Pulszuges.

rungsschwelle in der Pulshche kénnte auch dafiir sprechen, dass Echoeffekte im MCP als
Grund in Betracht gezogen werden miissen.

Ohne weitere Anderungen wurde daraufhin der Elektronenstrahl der EBIT angeschal-
tet und die EBIT als Ionenfalle betrieben. Eine Aufnahme unter diesen Bedingungen
ist Abb.5.21 (a) dargestellt. Es finden sich wieder 30 Zinken, wobei die Abbildung sehr
Abb. 5.20 (a) dhnelt. Allerdings ist die Aufnahme nicht mehr ganz so frei von Untergrund-
signalen. Die kontinuierliche Ionisation sowie Anregung der Ionen durch die Elektronen
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Abbildung 5.21: Streulichtsignal der FLASH-Strahlung durch Treffen der metallischen Fallenelektroden. (a)
Integrales MCP-Signal der Pulsziige in der Zeit, (b) Pulshéhenanalyse des MCP-Signals iiber alle registrierten
MCP—Pulse (auch wenn FLASH aus ist), (c) Zweidimensionale Darstellung der Z3hlrate in Abhingigkeit von
Pulshdhe und Ankunftszeit innerhalb eines Pulszuges.

des Strahls sorgte fiir einen konstanten Untergrund. In Abb.5.21 (b) scheint offenbar die
Struktur, wie sie in Abb. 5.20 (b) noch zu finden war, durch den hoheren Untergrund iiber-
deckt zu sein. Betrachtet man im Gegenzug Abb.5.21 (c), so muss man feststellen, dass
diese Struktur nach wie vor préisent ist.

Es lohnt sich kurz auf Abb.5.21(a) zuriickzukommen. Der eingekreiste Bereich dieser
Abbildung ldsst bereits hier Riickschliisse auf Anregungen der Ionen durch FLASH zu,
ergénzend ist dabei der Blick auf den gleichen Zeitbereich in Abb.5.21 (c). Es scheint, als
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kidme es in Folge von FLASH zu Anregungen, die nach Ende des Pulszuges abklingen.
Es kann sich hierbei durchaus um metastabile Niveaus handeln, wenn auch wahrscheinli-
cher um spallatierte Kupferatome/Ionen die iiber mehrere Mikrosekunden hinweg in den
Elektronenstrahl diffundieren, dort ionisiert und angeregt werden und so fiir ein Signal in
definiertem zeitlichen Zusammenhang mit FLASH sorgen.

5.2.3.2 Monochromator—Scan unter Streulicht

Eine {iber die Zeit gemittelte spektrale Analyse von FLASH ergibt sich, wenn man unter
geschilderten Streulichtvoraussetzungen einen Monochromator—Scan durchfiihrt. In diesem
Beispiel wurde ein Scan {iber 2eV bei 0.01 eV Schritten von 47.6eV bis 49.6 eV durchge-
fithrt. Abb.5.22 (a) zeigt wieder das einfache Zeitsignal. Die integrale spektrale Zusam-
mensetzung der Einzelpulse auf den ersten drei der dreiflig Einzelpulspositionen innerhalb
der Pulsziige scheint so weit auflerhalb des durchfahrenen Spektralbereichs zu liegen, dass
diese erst gar nicht als Zinken in der Darstellung Abb.5.22 (a) auftauchen. Daher sind
nur 27 statt 30 Einzelpulspositionen zu sehen. Die zeitlich erste Einzelpulsposition scheint
Nummer 4, bzw. mdglicherweise auch Nummer 3, zu sein.

In Abb.5.22 (b) ist die zeitliche Koinzidenz in Abhéngigkeit der eingestellten Monochro-
matorenergie abgebildet. Diese Darstellung zeigt nicht nur die unterschiedliche integrale
spektrale Zusammensetzung der verschiedenen Einzelpulspositionen der Pulsziige, sondern
es spiegelt sich auch deren integrale relative Photonenzahl (Abb.5.22 (a)) wieder. Eine
individuelle spektrale Analyse der Einzelpulspositionen von obigen circa 5700 Pulsziigen
ist in Abb. 5.23 respektive Abb.5.24 dargestellt. Im Rahmen einer willkiirlichen Auswahl
ist aus Platzgriinden nur jeder dritte Einzelpuls aus Abb. 5.22 in diesen Abbildungen ge-
zeigt. Es wurde versucht, die spektrale Verteilung mit einem Gaussprofil zu fitten. Diese
Wahl entspringt nicht der Kenntnis der theoretischen Verteilung, sondern stellt einen em-
pirischen Ansatz dar.

Die mittlere Halbwertsbreite, bestimmt als Durchschnitt aller 27 Pulse, belduft sich auf

Opp = (0.75 + 0.16) eV = é =~ 60.

Dies entspricht im Kehrwert einer Auflésung von circa 1.5% und deckt sich in etwa mit
dem weiter oben angegebenen Ergebnis von E/AFE =~ 70 im Falle von nur einem Einzelpuls
pro Pulszug.

Abb.5.24 (e) zeigt die spektrale Verteilung der Summe der Einzelpulse, zusétzlich sum-
miert {iber alle Positionen im Pulszug, also die Projektion der Daten aus Abb.5.22 (b)
entsprechend des Pfeils auf die Energieachse (x—Achse). Gauss—formiger Ausgleich der
Daten liefert die spektrale Unschérfe der Summe aller 5700 Pulsziige:

E
=(1.104+0.05) eV = — ~ 40
Oave ( )e AE )

oder entsprechend 2.5% relative Auflosung.
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Abbildung 5.22: Streulichtsignal durch FLASH iiber Wechselwirkung mit metallischer Fallenelektrode
(Monochromator—Scan von 47.6 bis 49.6 eV in 0.01 eV Schritten). (a) Integrales MCP—Signal der Pulsziige
in der Zeit, (b) Zweidimensionale Darstellung der Zihlrate in AbhZngigkeit von Monochromatorenergie und
Ankunftszeit innerhalb eines Pulszuges.

5.2.3.3 Erste Fluoreszenz von Fe?3* Tonen

Das Hauptproblem auf dem Weg zu ,,echter” Fluoreszenz bestand nun darin, aus vorsétz-
lich dejustierter Position zu genau der Position zu gelangen, wo FLASH und zylindrische
Tonenwolke kollinear iiberlagern. Zum Erreichen dieses Ziels musste die EBIT, wie bereits
beschrieben, in 200 pm Schritten ein Bereich von (2 x 2) mm? abgerastert werden. Bis das
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Abbildung 5.23: Spektrale Verteilung der iiber die Pulsziige summierten Einzelpulse: (a) Einzelpuls 4, (b)
Einzelpuls 6, (c) Einzelpuls 9, (d) Einzelpuls 12, (e) Einzelpuls 15 und (f) Einzelpuls 18.

erste Fluoreszenzsignal erkennbar wurde, waren circa 24 Stunden Justagearbeit von Néten.
Abb. 5.25 stellt das Ergebnis weiterer Signaloptimierung dar. Zu sehen sind 3 Datenkur-
ven, die bei unterschiedlichen Bedingungen aufgenommen wurden.
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Abbildung 5.24: (Fortsetzung) Spektrale Verteilung der iiber die Pulsziige summierten Einzelpulse: (a) Ein-
zelpuls 21, (b) Einzelpuls 24, (c) Einzelpuls 27, (d) Einzelpuls 30 und (e) Summe aller 27 Pulse.
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Einstellung Elektronen— | Beschleunigungs- Fallentiefe (V) Gaseinlass
strom (mA) | spannung (kV)
A 320 4.90 (KLL) (—200+ Qrz) >0 || Fe(CO)s
B 320 6.2 ~1300 Fe(CO)s
C 320 4.90 (KLL) (=200 4+ Qrz) >0 —
D 440 4.90 (KLL) 200 + Qgy, Fe(CO)5

Tabelle 5.4: EBIT-Parameter. Die Beschleunigungsspannung unterscheidet sich von der tatsdchlichen Energie
der Elektronen um den Betrag der Raumladung. KLL steht fiir Einstellungen in einer He—artigen KLL—Resonanz.
Eine positive Fallentiefe meint ein lonen akkumulierendes Kastenpotential. Qry ist der Betrag der Raumladung
der Elektronen und im Rahmen der Notation immer positiv.

Die hellblaue Kurve zeigt das zeitliche Fluoreszenzsignal in der Darstellung entsprechend
Abb.5.20 (a) und Abb.5.21 (a). Die Daten wurden unter Einstellung ,,A” gem&f Tab. 5.4
aufgenommen. Die Energie der Elektronen war so gewéhlt, dass diese die Hed—Resonanz
in He—artigem Eisen treiben konnte. Von vormals 30 Einzelpulsen unter Streulicht, zeigt
dieses Signal nur noch 22 Zinken. Eine Resonanz vorausgesetzt, ldsst sich dies zwanglos
dadurch erkliren, dass wie zuvor gesehen, gewisse Einzelpulse auf gewissen Positionen im
Pulszug in ihrer Schwerpunktswellenldnge zu weit abseits liegen und so die Resonanz nicht
treffen konnen. Nicht minder bedeutend sind die griine und blaue Kurve, die unter den
Einstellungen ,,B” bzw. ,,C” (Tab. 5.4) aufgenommen wurden. Bei der griinen Kurve wurden
repulsive Fallenparameter eingestellt, so dass der Potentialkasten fiir Ionen zu einem Po-
tentialhut wurde und dadurch keinerlei Ionen gefangen werden konnten. Als Konsequenz
verschwindet das zuvor beobachtete Signal. Bei der dunkelblauen Kurve wurde vor der
Aufnahme der Gaseinlass abgestellt. Damit kann der vorhandene Elektronenstrahl kein
weiteres neutrales Eisen ionisieren und die Produktion von Fe?3* Ionen bricht zusammen.

T T T T T T T T T T T T T T T T T
2501 0. Ordnung Fluoreszenz -
—— 0. Ordnung Fluoreszenz; repulsive Falle
— 0. Ordnung Fluoreszenz; ohne Fe(CO)5 Injection
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Abbildung 5.25: Fluoreszenz von Fe?3T lonen in nullter Ordnung des Monochromators.
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Dadurch verschwindet das Signal abermals.
Es lassen sich die folgenden Schlussfolgerungen beziiglich der hellblauen Kurve in Abb. 5.25
ziehen:

1. Es kann sich hierbei nicht um ein Streulichtsignal als Ergebnis von Reflexen an Ober-
flichen handeln. Diese wiirden dann sowohl bei der griinen, als auch dunkelblauen
Kurve auftauchen.

2. Es kann sich unmdoglich um nicht-resonante elastische Streuung am Elektronenstrahl
handeln, wie durch die griine Kurve gezeigt wird.

3. Das Signal verschwindet, wenn man die Gaszufuhr unterbricht. Damit steht fest,
dass es nur durch Atome oder Ionen der Spezies Eisen, Sauerstoff oder Kohlenstoff
hervorgerufen worden sein kann, die in Folge der Zusammensetzung von Fe(CO)s
injiziert werden.

Zu diesem Zeitpunkt gilt es festzuhalten, dass nur resonante Fluoreszenz oder nicht—
resonante elastische Streuung an unbekannten Ladungszustdnden von Eisen, Sauerstoff
oder Kohlenstoff als Ursache fiir das diskutierte Signal in Frage kommt. Der Vollstéan-
digkeit halber sollte erwidhnt werden, dass in Abb.5.25 nach dem Pulszug keine erhdhte
linear oder exponentiell abfallende Signalkurve wie bspw. in Abb. 5.21 (a) festzustellen ist.
Unter Vorenthaltung eines graphischen Beweis sei notiert, dass auch die Struktur in der
Pulshshenverteilung (Abb. 5.20 (c)) nicht mehr feststellbar ist.

Fluoreszenzrate Die hellblaue Kurve in Abb. 5.25 enthélt etwa 1100 ,,echte” Fluores-
zenzereignisse bei einer Aufnahmezeit von circa 2000 s unter Verwendung der unmonochro-
matisierten FLASH-Strahlung. Damit ergibt sich eine Fluoreszenzrate von etwa 0.5 Er-
eignissen pro Sekunde. Weiter oben wurde festgestellt, dass die theoretische obere Grenze
bei etwa 140 Fluoreszenzereignissen pro Sekunde liegt. Es ergibt sich daher eine Diskre-
panz von 2 Groflenordnungen. Dabei gilt es zu beachten, dass die Schwerpunktslage der
Photonenenergie nur selten iiberpriift werden konnte und der FLASH-Strahl sich diesbe-
ziiglich in einem stédndigen Drift befand. So ist es leicht moéglich, dass das Schwerpunkt
der Energie des FLASH Lichts nicht mit der Ubergangsenergie iibereinstimmte und die
Tonen nur mit einem weniger intensiven Schwanz der spektralen Verteilung wechselwirken
konnten. Ferner ist iiber das tatsdchliche Reflexionsvermégen der verwendeten Silizium-
spiegel nichts bekannt. Hier konnen Erhchungen der Rauigkeit durch Si0y leicht zu einem
Verlust von einer Grofenordnung im Reflexionsvermdgen fiithren. Bedingt durch die Kon-
versionszeit des Datenaufnahmesystems kénnen Fluoreszenzereignisse die in aufeinander
folgenden Einzelpulsen stattfinden nur fiir den ersten der beiden Pulse registriert werden.

5.2.3.4 Umbau auf ,,Datenaufnahmeschema 2”

Die im Folgenden vorgestellten Datensétze wurden entsprechend des in Abb. 5.19 geschil-
derten Verfahrens aufgenommen. Wichtigster Unterschied ist, dass die MCP—-Signale nun
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Abbildung 5.26: Fluoreszenz von Fe23T lonen in nullter Ordnung des Monochromators nach ,,Datenaufnah-
meschema 2". (a) Mikrosekundenmessung (Standard) und (b) zwei Mikrosekunden.

nicht mehr in Relation zum Pulszug sondern zum Einzelpuls gemessen wurden. Damit
wurde nicht mehr in 30 einzelne Zinken akkumuliert, sondern alle Ereignisse in genau
einem summiert.

Fluoreszenz in nullter Ordnung des Monochromators: In Abb.5.26 (a) findet sich
die Darstellung einer Zeitmessung bei Fluoreszenzbedingungen, also analog der Messung
Abb.5.25. Wie erwartet entsteht genau ein Peak bei einer TDC—Zeitspanne von einer
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Abbildung 5.27: Typisches Kathodensignal.

Mikrosekunde. Es sei darauf hingewiesen, dass die Schwerpunktsposition der relativen
Ankunftszeit bei . = 0.73 ps ein Produkt der Signalverarbeitung ist und nicht besonde-
ren physikalischen Diktaten folgt. Durch zeitliche Verschiebung des Mikrosekundenkamms
(Abb. 5.19) ldsst sich die Schwerpunktskoordinate beliebig innerhalb der Mikrosekunden-
spanne platzieren.

Wahlt man statt eines Mikrosekundenkamms einen iiber zwei Mikrosekunden, so akkumu-
liert man entsprechend in zwei Fluoreszenzpeaks innerhalb der Referenzspanne. Nominell
sollte genau eine Mikrosekunde Abstand zwischen den Resonanzen liegen. Abb.5.26 (b)
entnimmt man einen Abstand Atgp = (1.38 — 0.29) s = 1.09 ps. Ferner zeigt Abb. 5.27 ein
typisches Kathodensignal (Signal 3 in Abb. 5.19). Dem Signal kann man 30 Zinken zuord-
nen. Es dhnelt damit sehr den zeitlichen Darstellungen der Pulsziige (z. B. Abb. 5.20). Die
Zeitachse ist jedoch vollig verschieden, im vorliegenden Fall geht auch die Zeitachse des
Kathodensignals nur iiber eine Mikrosekunde. Hier ist gar nur ein Bruchteil dieser Mikro-
sekunde dargestellt. Einen Signalverlauf wie in Abb. 5.27 wiirde man erhalten, wére der
Abstand vom n—ten Einzelpuls im Pulszug zum (n+1)-ten Einzelpuls leicht verschieden
fiir alle n. Oder aber der konstruierte Zeitkamm harmonierte nicht ganz perfekt mit der
Masterclock von FLASH. Dies konnte auch den gemessenen zeitlichen Abstand von et-
was mehr als einer Mikrosekunde in Abb. 5.26 (b) erklidren. Allerdings gilt es festzuhalten,
dass diese kleinen zeitlichen Unregelméfligkeiten die Messungen nicht weiter beeinflussen
werden.

5.2.3.5 Fluoreszenz von Fe?? Ionen in 1. Ordnung des Monochromators

In diesem Unterkapitel wird das zentrale Ergebnis der Arbeit vorgestellt. Durchgefiihrt
wurde diese Teilmessung entsprechend , Datenaufnahmeschema 2” (Abb. 5.19). Die wich-
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Einstellung Elektronen— | Beschleunigungs- Fallentiefe (V) || Gaseinlass || cx Austritts—
strom (mA) | spannung (kV) spalt (um)
A 415 5.00 (KLL) 200 + QrrL Fe(CO)s || 1.5 700

Tabelle 5.5: EBIT—Parameter. Die Beschleunigungsspannung unterscheidet sich von der tatsichlichen Energie
der Elektronen um den Betrag der Raumladung. KLL steht fiir Einstellungen in einer He—artigen KLL—Resonanz.
Eine positive Fallentiefe meint ein lonen akkumulierendes Kastenpotential. Q gy, ist der Betrag der Raumladung
der Elektronen und im Rahmen der Notation immer positiv.
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Abbildung 5.28: Theoretisches Auflésungsvermégen § bei cg = 1.5 fiir verschiedene Spalteinstellungen.

tigsten Einstellungen sind unter ,A” in Tab. 5.5 aufgelistet.

Ausgehend von der Position, in der Fluoreszenz in nullte Ordnung gemessen werden konnte,
musste in eine Position gefahren werden, in der auch in 1.0rdnung eine gute Uberlagerung
von Jonenwolke und FLASH-Strahl gegeben ist. Wie man wéhrend des Experiments fest-
stellte, stimmen offensichtlich die Positionen der Foki der ersten und nullten Ordnung des
Monochromators nicht innerhalb der typischen Ausdehnung der Ionenwolke iiberein. Das
Signal in erster Ordnung ist ungleich schwerer als in nullter Ordnung zu finden, da das
Signal in erster Ordnung auf Grund von Transmissions— und Bandbreiteverlusten weitaus
schwicher ist. Es war daher zielfithrend, die Auflésung des Monochromators nicht zu hoch
zu wéhlen, um nicht zu grofie Flussverluste zu erleiden.

Gearbeitet wurde mit dem 200 Linien/mm Gitter und einem im Sinne der Auflésung mo-
deraten Wert ¢ = 1.5. Nimmt man ¢z = 2 als Anhaltspunkt, so liegt die Transmission
gemdfl Abb.5.9 (c) zwischen 10 und 15%. Zum Vergleich sollte die Transmission in nullte
Ordnung bei iiber 80% liegen.

Die Auflésung hiangt aufler von ¢z auch von der gewihlten Ausgangsspaltbreite ab, wo-
bei diese linear mit der Spaltbreite fillt. Doppelte Spaltbreite ergibt halbe Auflosung.
Abb. 5.28 zeigt das Auflésungsvermdogen fiir verschieden Spalteinstellungen. Nach Tab. 5.5
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Abbildung 5.29: (a) Zweidimensionale Darstellung der MCP-Signale. Die weiBen Datenpunkte ergeben sich
aus der Projektion auf die Energieachse (z—Achse). In roter Farbe: Gauss'scher Fit an die Daten. Ordinate der
eindimensionalen Projektion ist rechts. (b) Projektion der Resonanz in ,(a)” auf die Zeitachse (y—Achse). (c)
Ungebinnte Rohdaten der Zahlrate der zeitkoinzidenten MCP-Signale gegen Wellenlange.

wurde mit einem Spalt von 700 pm gearbeitet, was einer Auflésung von rund § = 600 ent-
spricht. Es ist jedoch zu beachten, dass die Ionenwolke mit einem Durchmesser d = 200 pm
als eine Art zusétzlicher Spalt eben dieser Breite agiert. Daher kann man eher von Werten
0 =~ 1000-2000 ausgehen. Bei diesen Einstellungen betréigt die Dispersion am Spalt geméfl
Gl.5.6 circa 0.129 eV /mm.

Der Monochromator wurde nun zyklisch von 48.53 bis 48.73 eV in Schritten von 0.005 eV
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durchgefahren, erwartet man die Resonanz von 2 25, /272 ’p /2 In Fe?3t gemif Kap. 4 doch
bei circa 48.6 eV. Auf jedem Datenpunkt wurde iiber 3 s integriert und dann zum néichsten
iibergegangen. Die Gesamtdauer der Messung betrug lediglich 1987s. Abb.5.29 (a) zeigt
die in dieser Zeit aufgenommenen Daten. Dargestellt sind die Zahlereignisse des MCP—
Detektors (Signal 2) in einer zweidimensionalen Abbildung als Funktion der Monochro-
matorenergie und der Ankunftszeit des einzelnen MCP—Signals relativ zum Einzelpuls von
FLASH. Die dargestellten Daten gehen aus den Rohdaten durch binnen in 16 ns x 5 meV
Parzellen' hervor. Die weifien Datenpunkte und deren rote Fitkurve gehen aus der Projek-
tion der zweidimensionalen Daten auf die Energieachse (z—Achse) hervor. Die zugehorige
Ordinate ist rechtsbiindig.

Abermals, die Ops der Ordinate entsprechen nicht dem Zeitpunkt, in dem ein Einzelpuls
gerade am Ort der Ionen ist. Dieser Zeitpunkt ist unbekannt und auch unwichtig im Sinne
dieses Experiments. Was man sagen kann ist, dass diese Wechselwirkung prompt erfolgt.
Gemessen wurde lediglich die Verzogerung des MCP-Signale beziiglich eines Triggersi-
gnals, welches in fester Phase zum Einzelpuls steht.

Die inselférmige Struktur der Daten in Abb.5.29 (a) stellt beziiglich der z—Ausdehnung
eine Resonanzstruktur in der Wellenléinge und beziiglich der y—Ausdehnung eine zeitliche
Koinzidenz mit FLASH dar. Abb.5.29 (b) entspricht der Projektion des Signals inner-
halb des weifl markierten Bandes auf die Zeitachse, allerdings hier ungebinnt. Die zeitliche
Halbwertsbreite mit dem Wert o, = (73 £ 6) ns ist iiberwiegend durch Signaljitter und
elektronische Signalverarbeitung verursacht. Die Projektion der Daten auf die Energieach-
se ist ebenfalls in Abb.5.29 (a) dargestellt (weile Datenpunkte und rote Kurve). Zwecks
Vollstandigkeit zeigt Abb.5.29 (¢) dazu die ungebinnten Rohdaten. Eine Gauss’sche An-
passung an die Datenpunkte (weifl, Abb.5.29 (a)) liefert die Resonanzenergie von

Ep = (48.6127 £ 0.0011,,,,.) eV, (5.37)
dies entspricht einer Wellenlédnge von
Ao = (25.5045 £ 0.0006,;,,.) nm . (5.38)

Die angegebenen Fehler sind soweit nur statistischer Natur.

Tab. 5.6 fasst einige Informationen beziiglich der Gauss’schen Anpassung in Abb. 5.29 (a)
zusammen. Es ist durch das schmale Zeitfenster und die Pulsstruktur gelungen 370 ,,echte”
Ereignisse in 1987 s von einem integralen Signal von etwa 500 x 10% Ereignissen zu trennen.
Die erreichte spektrale Auflosung 6 = Ey/ouws betrigt circa 1350. Statistisch konnte die
Resonanzenergie auf 22 ppm Genauigkeit bestimmt werden. Es ist zu beriicksichtigen, dass
auf Grund der Konversionszeiten der Datenaufnahme nur etwa ein Fiinftel der tatséchli-
chen Fluorezenzereignisse registriert werde konnte. Dieses Problem ist durch Verbesserung

der Signalverarbeitung mittlerweile behoben worden.

5Der Parzelle wird ein Mittelwert zugeordnet und nicht etwa ein Integral ihrer Rohdaten.
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Ausgleichsfunktion y(E) =yo + A exp ( —41n(2) (E;\fg)z)
reduziertes x? [134] 1.27
A (47.5+£3.7)eV
Yo (8.90 + 0.6) eV
Ey (48.6127 £ 0.0011) eV
OHwB (0.0353 £ 0.0024) eV
0 = FEy/onws 1350
totale Integrationszeit 1987s
Integrationszeit pro Datenpunkt pro Lauf (zyklisch) 3s
Anzahl ,.echter” Ereignisse im 5 opweg Intervall 370
Brutto MCP-Z3hlrate 50000 1/s
Untergrund—Z3ahlrate pro Zeitkanal
(1024 Kanile = 1yps) 00017 1/5

Tabelle 5.6: Zusammenstellung der Parameter des Gauss'schen Ausgleichs der weien Datenpunkte in
Abb. 5.29 (a), sowie einiger Parameter der Messung (unterer Teil).

Energieskala des Monochromators: Es ist notwendig etwas genauer auf das Wellenldngen—
bzw. Energiesignal (Signal 4 gemafl Abb. 5.19) des Monochromators einzugehen. Die Steue-
rungselektronik des Monochromators liefert Analogspannungen, die der eingestellten no-
minellen Photonenergie proportional ist. Fiir das untere Ende des Scanintervalls liefert
diese immer 1V, in diesem Fall entspricht dies 48.53 eV, fiir das obere Ende immer 7V,

was hier 48.73 eV entspricht. Fiir Photonenergien zwischen diesen Grenzen werden die ent-
sprechend linear skalierten Werte ausgegeben.

Bei der fiir diesen Scan eingestellten Schrittweite von 0.005 eV sollte der Monochromator

41 Punkte ansteuern. Beim auftragen des Brutto-MCP—Signals gegen die Energieposition

des Monochromators sollte eine Kammstruktur mit 41 Zinken erkennbar sein. Abb. 5.30 (a)

zeigt eine solche Darstellung der Zahlrate gegen die Ausgangsspannung fiir obige Reso-
nanzmessung. Die vom Monochromator gelieferte Spannung ist hier in digitalen Kanélen

des Datenaufnahmesystems gegeben. Dieses Signal zeigt allerdings nicht die erwartete
Form. Der Grund hierfiir ist einfach: Die Wellenléngenposition, die der Monochromator
einnimmt, entsteht aus einem Wechselspiel eines Schrittmotors mit einem Winkelkodierer.

Im vorliegenden Fall wurde schlicht der Schrittmotor tiberfordert. Der Schrittmotor ist in
seinen Einstellmoglichkeiten grober als der Winkelkodierer. Fiir eine mit dem eingestellten

cg = 1.5 verkniipften eher niedrigen Auflosung waren die Schritte von 0.005 eV zu fein

fiir den Schrittmotor, jedoch war die Winkelinformation durch den Kodierer, und damit

die eingestellte und iibermittelte Energie korrekt'®, wurde jedoch nicht mehr Aquidistant
angefahren. Abb.5.30 (b) zeigt, dass bei 41 Schritten, aber doppelter Schrittweite unter
gleichem cg, bereits ein relativ regelméfliges Bild entsteht, welches sich bei noch gréflerer
Schrittweite (Abb.5.30 (c)) in das erwartete Signalbild wandelt. Der erhohte letzte Peak

16Qelbst wenn dem nicht so wire, ist der Fehler kleiner als der Abstand zwischen zwei Positionen an-
zunehmen, das entspriache 0.005eV. Somit ldge der Fehler aber weit unter dem statistischem Fehler des
Datenpunkts.
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entsteht dadurch, dass der Monochromator nur in eine Richtung scannt und mit Errei-
chen des Endwertes auf den Startwert zuriickfahrt, um einen neuen Durchlauf zu starten.
Waéhrend des Zuriickfahrens wird durch die Elektronik des Monochromators der Wert der
letzten angefahrenen Position weiter iibermittelt.

Die Energieskala fiir Abb.5.29 ergibt sich aus Gauss’schen Anpassungen an die Anfangs—
und Endpeaks von Abb.5.30 (a). In Abb.5.30 (a) und Abb.5.30 (b) gilt es zu beachten,
dass der Monochromator teilweise nicht auf die Endposition gefahren ist, sondern des 6f-
teren bereits auf vorletzter Position stehen blieb und dort die doppelte der nominellen
Integrationszeit pro Datenpunkt stand.

Monochromatorenergie (eV)
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Abbildung 5.30: Brutto (unselektiert) MCP—Ereignisse gegeniiber der Monochromatorenergie. (a) Einstellung
A", (b) Vergleichsmessung, (c) Vergleichsmessung.
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S M4

e

Abbildung 5.31: Schematische Darstellung des Strahlverlaufs bei Wechselwirkung der lonenwolke mit Pho-
tonen der nominellen Schwerpunktswellenlinge des Monochromators unter einem groB gewahlten Austrittsspalt
S und damit breitem FLASH-Strahl. Der eigentlich unter streifendem Einfall reflektierende Fokussierspiegel
M4, siehe auch Abb.5.8, ist hier unter Erhaltung der Abbildungseigenschaften aus Darstellungsgriinden als
Sammellinse gezeigt.

Selbstverstindlich wiire es giinstiger, wenn man Bedingungen entsprechend Abb. 5.30 (c)
hétte, so kénnte man zur Eichung sdmtliche Positionen verwenden. Im vorliegenden Fall
jedoch spielt dies keine Rolle, da die Kalibration des Monochromators von Hause aus un-
ter einem systematischen Fehler von ungefihr 0.0150 eV [146] leidet. Der Monochromator
war zum Zeitpunkt des Experiments nur mit einer vorldufigen Kalibrierung versehen, wel-
che in naher Zukunft verbessert werden wird. Letztendlich fithrt jedoch kein Weg daran
vorbei, dass in Zukunft eine in situ Kalibration des Monochromators mit der EBIT selbst
durchgefiihrt wird, siehe hierzu Kap. 7.

Neben dem dominierenden Kalibrationsfehler des Monochromators sollte auch ein weiterer
systematischer Fehler angefiihrt werden, der auf Grund des Kalibrationsfehlers die Mes-
sung aber derzeit nur in unbedeutendem Mafle belastet. Ursache hat dieser in der Wahl
eines zu groflen Austrittsspaltes, welcher einen breiteren FLASH-Strahl passieren lésst, bei
dem die Ionen dann aus geometrischen Griinden nur mit einem Bruchteil der Strahlung
wechselwirken konnen. Die Ionenwolke verhilt sich dann dhnlich eines zusétzlichen Spalts.
Durch den gréfieren moglichen Uberlappbereich kommt es auch zur Fluoreszenz, falls die
Tonenwolke nicht exakt auf der Strahlachse liegt. Dann stimmt aber die Wellenldnge an
diesem Ort der Wechselwirkung nicht mit der nominellen Wellenléinge bzw. Photonener-
gie iiberein, wie sie mittels des Monochromators eingestellt ist, denn im Fokus wird der
Austrittsspalt abgebildet und an diesem ist die Strahlung entsprechend ihrer Wellenlén-
ge aufgefichert, siehe hierzu Abb. 5.31. Selbiges gilt damit auch im Fokusbereich und ein
Versatz von der Strahlachse weg, fithrt zur Fluoreszenz bei falscher nomineller Photon-
energie. Gute Bedingungen ergeben sich dann, wenn der Spalt kleiner oder um die Grofie
der Ionenwolke gewéhlt wird. Dies erhoht natiirlich die Genauigkeit der Wellenléngenin-
formation, allerdings um den Preis eines schwieriger einstellbaren Uberlapps.

Unter Beriicksichtigung des systematischen Kalibrationsfehlers ergibt sich fiir die Uber-
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Fe XVII 25.475 25.48 48,6690 2 739.0536 - 787.7224 | 252.2p5.(2P*<1/2>)3s - 252.2p5.3p
Towvi [ 7777 77| 2sboss [ T aseoss | 368E+09 | 66411140 - 71271692 | 1sss-issp |
Fe XXIV 255113 25,511 48,5997 181E+09 00 - 485997 152.25 - 152.2p
ovi 25,5135 48.5955 8.31E+09 664.01841 - 71261401 15.3p - 15.50
ow 25.5250 48.5736 281E+09 1573809 -  64.3117 25.2p2 - 25.2p.(1P*) 35
o 25,5259 48,5719 3.13E408 1573982 - 64.3117 25.2p2 - 25.2p.(1P*) 35
ovi 25.5265 48.5708 6.22E+09 66401841 - 71258022 15.3p - 15.5
ovi 25.5265 48.5708 2.07E+09 66401841 - 71258922 15.3p - 15.50
o 25,5266 48.5706 3.13E409 1573982 - 643105 25.2p2 - 25.2p.(1P*) 35
ovi 25.5278 48.5683 4.61E+09 66401841 - 71258674 15.3p - 15.5
ovil 25,5278 48.5683 3.46E+09 66401841 - 71258674 15.3p - 15,50
ovil 25,5278 48.5683 2.30E+08 66401841 - 71258674 15.3p - 15,50

Abbildung 5.32: Ladungszustinde der Elemente Fe,O und C mit Ubergangsenergien zwischen 48.6690 und
48.5683eV. Gelbe Markierung: (48.6127 + onwe) eV = (48.6127 £ 0.0353) eV. Rote Markierung: (48.6127 +
Osyst.) €V = (48.6127 £ 0.0150) eV. (Quelle: NIST [96])

gangsenergie der Resonanz:
Ep = (48.6127 £ 0.0011ga¢. £ 0.0150gyt.) €V, (5.39)
bzw. eine Wellenlinge des Ubergangs von

Ao = (25.5045 = 0.0006,,,,, % 0.0085ys¢.) nmm. (5.40)

Zuordnung der Resonanz: Weiter oben in diesem Kapitel wurde bereits festgestellt,
dass die Resonanz nur durch einen Ladungszustand der Elemente Eisen, Sauerstoff oder
Kohlenstoff hervorgerufen werden kann. Auszuschliefen wire noch eine etwaige nicht—
resonante elastische Streuung an einem der eben genannten Atome oder Ionen. Dies kann
aber auf Grund des in der Wellenlénge resonanten Charakters des Signals aus Abb. 5.29 (a)
ausgeschlossen werden, da es sich ja bei dieser Streuung per Definition um einen nicht—
resonanten Prozess handelt. Elastische Streuung an einem solch diinnen Ensemble von
Ionen und Atomen hat zudem sehr kleine Wirkungsquerschnitte [142].

Abb. 5.32 zeigt alle Ubergiinge aller Ladungszusténde der Elemente Fe, O und C mit Uber-
gangsenergien zwischen 48.6690 und 48.5683 eV, ein Bereich der weitaus grofler ist als die
Kalibrationsunschérfe oder die Halbwertsbreite der Resonanz. Der einzige Ubergang, wel-
cher unter Fluoreszenz beobachtbar wire ist Fe?3t 1s22s 25, /271322]) ’p /2. Der Grund
dafiir ist, dass alle iibrigen Zustidnde dieser Liste von einem angeregten unteren Niveau
ausgehen. Die Anzahl der Atome in einer EBIT, die sich in einem angeregten Zustand be-
finden, der nicht metastabil ist, ist wegen der dann hohen Ubergangswahrscheinlichkeiten
in den Grundzustand klein. Fiir Pulse, die eine Lange von wenigen Dutzend Femtosekun-
den!'” aufweisen wie FLASH, ist die Anzahl der Ionen in einem angeregten Zustand mit
denen die Strahlung wechselwirken werden kann praktisch Null. Ubrigens wurde bereits in
Kap. 4 festgestellt, dass Sauerstoff im Prinzip nicht zum beobachteten Emissionsspektrum

"In erster Ordnung des Monochromators eine bis zwei Grofenordnungen mehr.
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beitragt und keine physikalische Griinde anfithrbar sind, warum dies unter Absorption an-
ders sein sollte. Es ist gibt kein Sauerstoff innerhalb des Elektronenstrahls und damit auch
keine Anregungen, denn das Sauerstoffion vermag es nicht, sich im unmittelbaren Bereich
um den Elektronenstrahl gegen das schwerere und héher geladene Eisen durchzusetzten.
Somit ist bewiesen, dass es sich bei der Resonanz Ey um den Ubergang Fe?3t 15225 25, /2~
1522p 2P, /2 handelt und damit die erste resonante Ein-Photon-Laserspektroskopie eines
Dipoliibergangs im Rontgenbereich durchgefiihrt wurde.

FLASH stellt eine weltweit noch einzigartige Strahlungsquelle dar, befindet sich aber selbst
noch im Stadium eines Experimentes und kommt nach momentanen Stand der Entwick-
lung nicht an die Verlésslichkeit und Vielseitigkeit etablierter Synchrotron—Quellen heran.

Daher ist es interessant inwieweit dieses Experiment an solchen Strahlungsquellen durch-
gefithrt werden kann.

5.3 Moglichkeiten der Spektroskopie von HCIs mittels Syn-
chrotron—Quellen

/ B
Aenkmagnete

J AF-Cavitéten

P

Undulatoren

Abbildung 5.33: Schematische Darstellung eines Synchrotrons. Neben den Licht erzeugenden Magnetfeld-
strukturen finden sich immer wieder Beschleunigungsstrukturen, die den Elektronen abgestrahlte Energie zu-
riickgeben. Der Durchmesser eines typischen Synchrotrons der 3. Generation zur Erzeugung von Strahlung im
VUV und weichen Réntgenbereich liegt um die 70-80 m (BESSY). (Quelle: [146])

Abb. 5.33 zeigt schematisch die Struktur eines Synchrotrons. Weiter oben wurde bereits
festgestellt, dass die Undulatoren an modernen Synchrotrons aus prinzipiellen Griinden
nicht in der Lage sind den Fluss des FLASH-Undulators zu produzieren. Ursache hier-
fiir ist weniger der Undulator selbst als die Elektronenstrahleigenschaften wie Emittanz.
In den Undulatoren an Synchrotron—Anlagen laufen im Prinzip die gleichen Prozesse ab
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Abbildung 5.34: Photonenfluss am BESSY 125/1-PGM Strahlplatz nach dem Monochromator [164] bei ei-
nem Ringstrom von 15 mA (typisch Single—-Bunch-Betrieb) fiir die beiden verfiigbaren Gitter und verschiedenen
Harmonischen des Undulators. Das schwarzes Kreuz deutet den Fluss bei FLASH im Mai 2006 auf Grundla-
ge der spektralen Zusammensetzung gemiB Abb.5.22 an. AuBerdem wird 20% Transmission am Gitter und
durchschnittlich 151J Energie pro Einzelpuls angenommen.

wie bei FLASH. Allerdings kénnen diese nicht in dem hoch verstidrkenden Sattigungsbe-
trieb wie FLASH gefahren werden. Sie haben eine Liange von nur wenigen Metern und die
Elektronenpakete haben eine groflere Ausdehnung bei geringerer Gesamtladung. Dennoch
bildet sich auch hier eine Mikrostrukturierung aus, allerdings geringerer Auspragung.
BESSY-II in Berlin und ALS (engl. Advanced Light Source) in Berkeley stehen fiir die
leistungsstérksten Synchrotron—-Quellen der Welt im VUV- und weichen Roéntgenspek-
tralbereich. Fiihrt man sich noch einmal Abb. 5.5 vor Augen, so scheint es, als sei BESSY
in Sachen Brillianz gegeniiber FLASH weit im Hintertreffen. In der Tat wird FLASH bei
Erreichen der angestrebten Designparameter in Brillianz und Fluss alle anderen derzeit
existierenden vergleichbaren Lichtquellen iiberragen. Beziiglich der Brillianz ist dies auch
bereits heuer der Fall. Bei Betrachtung des reinen Photonenflusses egalisiert sich die Dis-
krepanz von FLASH!® zu BESSY. Fiir FLASH wird jedoch ein Potential von rund drei
Groflenordnungen nach oben angenommen. Die Fliisse bei BESSY sind in Abb. 5.34 dar-
gestellt, und zwar der Fluss pro Sekunde ¢ = gjg//;oooooo Z%dE , also pro Energie und 0.1%
Bandbreite, durch den Fokus. Mit dem 3001/mm Gitter in erster Harmonischer ist der
Fluss bei BESSY grofler als bei FLASH zum Zeitpunkt der weiter oben beschriebenen
Messung.

Synchrotron—Quellen wie BESSY laufen sehr stabil und bieten auch von diesem Stand-
punkt fantastische Bedingungen fiir den Nutzer. Am 125/1-PGM Strahlplatz ist der Mo-

18Stand Mai 2006.
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nochromator [154] mit der weltweit besten Auflésung installiert, bei dem Auflésungen von
6 = 100000 und mehr gewéhlt werden konnen. Optimale Voraussetzungen also fiir eine
erfolgreiche Spektroskopie hochgeladener Ionen.

Tatsdchlich wurde im Rahmen einer Messkampagne im November 2006 versucht, in ana-
logem Messaufbau zum Experiment am FLASH den gleichen Ubergang 2 25, /22 ’p /2 in
Fe?* zu messen. Dies scheiterte jedoch auf Grund folgender drei Probleme:

Storsignal durch die RF-Kavititen: Auf Grund eines in der Experimentierhalle
durch die RF-Kavitéten erzeugten, extrem starken Storsignal, das einer mit den BESSY -
Strahlungspulsen synchron laufenden Zeitstruktur folgt, entstanden ernsthafte Probleme
in der zeitlichen Auflésung der Fluoreszenz. Das Signal koppelte dabei direkt iiber die
Anode der MCPs ein und konnte im zeitlichen Rahmen der Strahlzeit nicht entschérft
werden. Das Problem ist in Zukunft nur durch verfeinerte Techniken der Abschirmung in
den Griff zu bekommen.

Ungiinstiger Strahlfokus: Die im Vergleich zu FLASH kiirzere Brennweite des Refo-
kussierspiegels am 125/1-PGM Strahlplatz bei BESSY legte den Fokus des Laserstrahls
auf Hohe des Kollektors der EBIT und nicht auf Hohe der Falle. Die damit verbundene
hohe Divergenz des Strahls nach dem Fokus sorgte in der 700 mm vom Fokus entfernten
Tonenwolke fiir einen zu breiten Strahl, was den Fluss innerhalb des Querschnitts der lo-
nenwolke um eine Groflenordnung reduzierte und iiberdies durch seine Ausdehnung fiir
zeitlich korrelierten Untergrund sorgte (Streuung an den Elektroden).

Pulsstruktur: Haupthindernis stellte allerdings die Pulsstruktur, oder genauer der Ab-
stand zwischen den BESSY—-Einzelpulsen dar. Dieser Sachverhalt wird im Folgenden ge-
nauer erortert.

5.3.1 Die Pulsstruktur

BESSY wird im Wesentlichen unter zwei Arbeitsmodi betrieben: Multi—-Bunch—und Single—
Bunch—Betrieb. Abb.5.35 zeigt die prinzipielle Pulsstruktur bei BESSY. Diese Struktur
ist im Vergleich zu FLASH einfacher, besteht sie doch nur aus dquidistanten Einzelpulsen.
Das Konzept des Pulszuges entfillt. Der Einzelpuls ist hier wieder Ergebnis der Abstrah-
lung genau eines Elektronenpaketes, welches im Speicherring zirkuliert.

Das auffalligste Unterscheidungsmerkmal zwischen Single und Multi—Bunch—Betrieb be-
trifft die Anzahl der Elektronenpakete und damit die Anzahl der Photonenpulse pro Se-
kunde. Beim Single-Bunch-Modus umléduft nur ein einziges Elektronenpaket den Ring.
Dagegen stehen circa 360-400 Pakete beim Multi—-Bunch—Betrieb zur Verfiigung. Tab. 5.35
fasst die Parameter IV, mzp und Atp, geméf Abb.5.35, sowie zum Vergleich die entspre-
chenden Werte von FLASH'", zusammen.

19Gtand Mai 2006.
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Abbildung 5.35: BESSY Pulsstruktur. Einzelpulse bestehen aus N, Photonen. Die Einzelpulse werden
im Gegensatz zu FLASH &quidistant gruppiert. N, 7ep und Atpz héngen vom Arbeitsmodus ab. Siehe
hierzu Tab. 5.35.

Bei annéhernd vergleichbarem Gesamtfluss ergeben sich aus dieser Pulsstruktur entschei-
dende Nachteile fiir die Realisierung des vorgestellten Fluoreszenz—Experiments am BES-
SY gegeniiber FLASH. Wie sogleich erdrtert wird, ist die Anwendung des Single-Bunch—
Betriebs fiir ein Fluoreszenzexperiment analog zur Messung bei FLASH schwierig, aber
die Anwendung des Multi-Bunch-Modus praktisch aussichtslos. Durch Aufteilung des glei-
chen Flusses auf fast 10000 mal mehr Einzelpulse reduziert sich die Wahrscheinlichkeit
pro Einzelpuls einen resonanten Ubergang zu treiben um den gleichen Faktor, jedoch der
Untergrund wird erhoht, wie als néichstes gezeigt wird.

Lichtquelle Einzelpuls— Wiederholungs— Einzelpuls—
dauer 7gp (fs) | frequenz 1/Atp; (Hz) | energie (pnJ)
BESSY Multi-Bunch 30000 500 x 108 1073
BESSY Single-Bunch 80000 1.25 x 106 20 x 1073
FLASH 50 30 x 5 =150 15

Tabelle 5.7: Vergleich verschiedener Eigenschaften der Einzelpulse von BESSY und FLASH (Stand Mai 2006).

Konsequenzen aus der Pulsstruktur im Single—-Bunch—Betrieb: Auf Grundlage
des ,,Datenaufnahmeschemas 2” (Abb. 5.19) soll wieder die zeitliche Lage der MCP-Signale
zum Strahlungspuls bestimmt werden. Der Abstand zweier Einzelpulse liegt am BESSY
bei 0.8 pus. Bei FLASH waren es 1ps, so dass von dieser Seite keine Schwierigkeiten zu
erwarten sind und sich eine Kopie des Datenaufnahmeschemas anbietet.

Die Brutto—Signalrate des MCPs sei mit realistischen 50000 Ereignissen pro Sekunde
angenommen. Am FLASH gab es 150 Pulse pro Sekunde. Damit konnte es auch nur 150 mal
pro Sekunde zu Fluoreszenz—FEreignissen kommen. Da aber der Gesamtfluss von BESSY
und FLASH als gleich angenommen wird, braucht die Anzahl der positiven Ereignisse nicht
weiter betrachtet werden. Daher wird hier nur betrachtet, wie unterschiedlich stark sich
ein dem Betrage nach gleicher absoluter Untergrund am BESSY im Vergleich zu FLASH
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auf das Fluoreszenzsignal auswirken kann.

Um alle Fluoreszenzsignale bei FLASH mit Sicherheit detektieren zu kénnen, muss man
lediglich fiir 150 x 1 ps = 150 ps pro Sekunde die Datenaufnahme ,,6ffnen”. Setzt man diese
Mikrosekundenintervalle synchron zu FLASH, so kann man alle Signale in den restlichen
850 ps unberiicksichtigt lassen. Pro Sekunde akkumuliert man damit 150 ps x 50000 1/s
= 7.5 Ereignisse Untergrund. Bildet man die Mikrosekunde mittels eines TDCs in 1000
digitale Kanile ab, so erhélt man z.B. in der Darstellung wie Abb. 5.26 (a) 0.0075 Ereignisse
Untergrund pro Kanal und Sekunde Brutto-Messzeit.

Lauft BESSY im Single-Bunch-Betrieb, muss man entsprechend der Einzelpulsrate 1.25 x
10% mal pro Sekunde fiir etwa 0.8 ps die Datenaufnahme ,,6ffnen”. Das ergibt aber gerade
1 Sekunde und damit akkumuliert man den ganzen Untergrund von 50 000 Ereignissen pro
Sekunde in die 800 digitalen Kanile. Dies ergibt etwa 68 Ereignisse Untergrund pro Kanal
und Sekunde.

Natiirlich konnte man statt 0.8 ps nur fiir 0.4 ps oder weniger hinschauen, das verringert
aber nicht den Untergrund pro Kanal. Um bei BESSY unter diesen Bedingungen gleiches
Signal-Rausch—Verhéltnis (statistische Signifikanz) wie bei dem Experiment am FLASH

zu erhalten, bendtigt man 0_36375 ~ 10000 mal mehr Brutto-Messzeit und aus einer halben

Stunde wird ein halbes Jahr. Im Multi— Bunch—Betrieb wéren 10 Jahre zu veranschlagen,
obwohl mit gleichem Fluss gearbeitet wird.

5.3.2 Maflnahmen zur Verbesserung des Signal-Rausch—Verhiltnisses

Die Pulsstruktur bei BESSY bringt eine extreme Verschlechterung der Versuchsbedin-
gungen mit sich. Es miissen Wege gefunden werden, diese Situation zu entschirfen. An
folgenden Punkten kénnte man zur Optimierung ansetzen:

e Erhohung der ,echten” Signalrate.
e Verkleinerung der zeitlichen Halbwertsbreite des Fluoreszenzsignals.

e Verringerung des Brutto-MCP-Signals — dies reduziert direkt den Untergrund pro
Kanal.

Erhéhung der ,,echten” Signalrate

Um die ,echte” Signalrate zu erhohen, liegt es nahe, die Targetdichte zu vergroflern. Dies
ist fast nur moglich iiber die Erhohung des Elektronenstroms. Die Maschine erreicht aber
mit iiber 500 mA bereits die héchsten Strome fiir EBITs weltweit. Hier ist mittelfristig
durch Einbau einer grofleren Kathode maximal ein Faktor 4 moglich. Bedauerlicherweise
skaliert der Untergrund auch mit dem Strom und es bleibt nur ein Faktor von v/4 beziiglich
des Signal-Rausch—Verhéltnisses.

Eine Vergroflerung der Detektorfliche wiirde ebenfalls die ,,echte” Signalrate erhthen, je-
doch skaliert auch hier der Untergrund mit. Im Vergleich zur FLASH-Messung wurde
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die Detektorfliche bei der BESSY-Messung ohnehin mehr als verdoppelt. Weitere Ver-
groferung konnte vielleicht einen zusétzlichen Faktor v/2 bringen. Mit diesen Punkten
zusammen erreicht man eine Verbesserung des Signal-Rausch—Verhéltnisses von etwa ei-
nem Faktor vier.

Am bequemsten liefe sich die Fluoreszenzrate durch Erhthen des BESSY—Photonenflusses
bewerkstelligen. Statt eines Single—Bunch—-Modus kénnte man sich einen Betrieb vorstel-
len, bei dem beispielsweise 10 Elektronenpakete im Ring zirkulieren. Der Abstand zwischen
zwei Einzelpulsen wéare dann 80 ns. Die Datenaufnahme wére damit noch zu bewerkstelli-
gen. Technisch stellt diese Erhdhung fiir den Betrieb des Synchrotrons wohl kein Problem
dar. Je mehr Pakete umlaufen, desto geringer muss die elektrische Ladung der einzelnen
Pakete sein, damit keine gegenseitige Beeinflussung stattfindet. Daher ist die Ladung und
damit auch die Pulsenergie des Einzelpulses im Multi—-Bunch—Modus auch einen Faktor 20
zum Single—Bunch—Modus kleiner, jedoch ist der totale Photonenfluss einen Faktor 15 gro-
Ber. Zehn Pakete von etwa der Ladung des Einzelpakets vermutlich noch keine Probleme
bereiten. Im Gegensatz zu FLASH messen bei einem Synchrotron viele Nutzer gleichzeitig.
Die Frage ist hier vielmehr, inwieweit andere Nutzer an einem Betrieb mit 10 Paketen in-
teressiert wiren. Die Erhohung des Flusses durch Steigerung der Elektronenpakete schlégt
wegen des ebenfalls steigenden Untergrunds auch nur mit der Wurzel der Faktors zu buche,

also v/10.

Verkleinerung der zeitlichen Halbwertsbreite des Fluoreszenzsignals

Die Halbwertsbreite des Signals hidngt nicht nur mit den Eigenschaften des Detektors zu-
sammen, sondern auch mit dem Jitter des Stoppsignals. Das Stoppsignal wird von der BES-
SY Masterclock gegeben. Diese ist duflerst genau, denn an ihr hingen die RF—Kavitéten,
und ein Jitter hier wiirde sich direkt auf den Elektronenstrahl auswirken. Abb. 5.36 zeigt
das MCP-Signal bei Streuung des Photonenstrahls an den Innenseiten der Fallenelektro-
den. Unter Einfluss aller signaltechnischer Verbreiterungen und eines etwaigen Jitters der
Masterclock ergibt sich eine Halbwertsbreite von 0.84(1) ns. Bei der Messung am FLASH
betrug die Signalbreite noch etwa 70ns. Die Verbesserung ist hauptséichlich auf einen
schnellen Vorverstiarker der Firma Ortec zuriickzufiihren. Bei einem solch zeitlich schma-
len Signal gilt es bei Messung der Fluoreszenz die Lebensdauer des Zustandes zu beachten,
die beim 2 25, /22 ’p, /2 Ubergang in Fe?** mit 0.6 ns vergleichbar groB wird und das Si-
gnal wohl etwas verbreitern wird. Bei 0.84 ns Halbwertsbreite summiert man die ,,echten”
Ereignisse auf nur 1/80 der Kanile im Vergleich zum Falle von 70 ns beim Experiment am
FLASH. Damit reduziert man das Signal-Rausch—Verhéltnis um den gleichen Faktor. Das
liefert eine Verbesserung von mindestens einer Gréflenordnung.

Verringerung des Brutto-MCP—Signals

Zur Verringerung des Brutto-MCP—Signals gibt es zwei mogliche Ansatzpunkte. Man kann
den Photonenuntergrund verringern oder aber dem Detektor stérkere diskriminierende
Eigenschaften geben, also z.B. die Akzeptanz von Wellenléingen weiter einschréanken.
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Abbildung 5.36: Zeitsignal des MCP—-56 Detektors bei absichtlich herbeigefiihrtem Streulicht an den
Kupferelektroden. Gemessen ist die relative Ankunftszeit zu einem Signal in fester Phase zu den BESSY
Einzelpulsen im Single-Bunch—Betrieb.

Verringerung des Untergrundes: Im normalen Betrieb erreicht die Tesla-EBIT bei

vorliegenden Experimenten binnen Millisekunden einen Gleichgewichtszustand, bei dem
die Anzahl der Ionen einer bestimmten Spezies und Ladungszustands eine Konstante dar-

stellt.
i Elektronenstrahl “An” At At
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Abbildung 5.37: Schema zur Unterdriickung des Untergrunds. Rot stellt die Phasen eingeschalteten
Elektronenstrahls dar. Die Ladungszusténde der Ionen befinden sich in einem stationéren Zustand. Sum-
me der Ionen (griin), Ladungszustand fiir Laserspektroskopie (blau). Mit Ausschalten des Strahls stoppt
die Produktion neuer Ionen und Elektroneneinfangprozesse sowie Ladungstransfer reduzieren den durch-
schnittlichen Ladungszustand als Funktion der Zeit.

Von Interesse ist allerdings auch nur der Untergrund wihrend der Zeit, in der man Daten
aufnimmt. Entsprechend kénnte man also geméfl Abb. 5.37 so arbeiten, dass man zunéchst
mit angeschaltetem Elektronenstrahl eine stationére Population der Ionen erzeugt wird,
dann der Elektronenstrahl abschaltet und in dieser Phase die Laserspektroskopie durch-
fithrt wird.

140



5.3. Moglichkeiten der Spektroskopie von HClIs mittels Synchrotron—Quellen

Ohne Elektronenstrahl werden die Ionen radial nur durch das starke Magnetfeld gefan-
gen gehalten, dhnlich einer Penningfalle [100]. Die EBIT befindet sich im so genannten
magnetic trapping mode, sieche auch Kap. 3. Das schnelle Ausschalten erfolgt mittels eines
Hochspannungsverstirkers, der die Spannung der Fokuselektrode auf etwas negativeres
Potential als die Kathode bringt (Abb. 3.21). Nach ausschalten des Elektronenstrahl fin-
den keine Anregungen mehr statt, wodurch eine Hauptteil des Untergrunds entfallt. Nur
noch der Zerfall langlebiger metastabiler Niveaus sowie der Zerfall angeregter Niveaus nach
Ladungstransfer oder Elektroneneinfang kann in den ,,AUS”-Phasen zum Untergrund bei-
tragen.

Die ,,AN"—und ,,AUS"Zeiten At1, Aty lagen typischerweise im Bereich von 20 ms. Grund-
sitzlich kann man so etwa nur die Hélfte, vielleicht Zweidrittel?’ des BESSY-Flusses nut-
zen. Eine weitere entscheidende Frage ist natiirlich, wie viele der Fluoreszenz fihigen Ionen
tatséchlich verloren gehen, zum einen direkt beim Ausschalten, und zum anderen wahrend
der ,,AUS"Zeit. Es ist allerdings schwierig festzustellen wie sich die Population von Fe?3*
ohne Elektronenstrahl entwickelt, denn diese Ionen emittieren ohne gibt es ohne Strahl
keine Strahlung. Die Li—artige Ionen haben keine metastabilen Niveaus. Eine Moglich-
keit dies festzustellen wire gerade {iber Messung der Fluoreszenzrate bei Anregung durch
BESSY-Strahlung als Funktion der Zeit.
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Abbildung 5.38: Ionenpopulation nach dem Ausschalten des Elektronenstrahls am Beispiel von meta-
stabilem He-artigen Stickstoff. Die zahlreichen Zacken auf dem Signal sind ein durch das Storsignal der

Kavitéiten hervorgerufenes Artefakt.

Abb. 5.38 zeigt am Beispiel von He—artigen Stickstoff die Verhéltnisse, die sich beim Sche-
ma aus Abb. 5.37 ergeben. Es ist genau eine Periode des Ausschaltvorgangs gezeigt. Un-

20 Je nach dem Verhiltnis Aty /Ato.
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ter den Einstellung ,A” gem&fl Tab. 5.8 wird der Elektronenstrahl bei 0 ms ausgeschal-
tet. Die Zihlrate, und damit der Untergrund, fillt sofort um 2 Groéflenordnungen ab.
Die Elektronenstrahlenergie war dabei so eingestellt, dass der héchste vorkommende La-
dungszustand He-artiges N°* sein konnte. He-artige Systeme besitzen bekanntlich einen
metastabilen 235;-Zustand, der unter M1-Abstrahlung?! in den Singulett-Grundzustand
zerfallen kann. In diesem Fall kann man nun diese Zerfiille aus dem metastabilen Niveau
nutzen, um etwas iiber die zeitliche Entwicklung des He—artigen Stickstoffs allgemein bei
ausgeschaltetem Strahl zu erfahren. Der Ansatz eines exponentiellen Zerfalls des Signals
ergibt eine experimentelle Lebensdauer von (3.75 4 0.005) ms. In der Literatur [165] wird
ein Wert von (3.904 £+ 0.005) ms angegeben. Der hier experimentell bestimmte Wert liegt
etwas niedriger, denn es ist auf Grund der gewéhlten Einstellungen mit weiteren Verlust-
kanélen zu rechnen, die die Lebensdauer etwas verkiirzen.

Der ausreichend nahe am Literaturwert liegende hier gemessene Wert der Lebensdauer
lésst schlieflen, dass der metastabile He—artige Stickstoff bei ausgeschaltetem Elektronen-
strahl in der Falle verbleibt und sich iiberwiegend radiativ abbaut. Héchstens eine klei-
ne Fraktion der Ionen verlédsst innerhalb der 20ms die Falle. Es ist daher nicht davon
auszugehen, dass die Unterdriickung des Untergrunds um 2 Gréflenordnungen durch das
Ausschalten mit einem Verlust der zu untersuchenden Ionenspezies von gleichem Umfange
einhergeht.

Im vorliegenden Fall des He—artigen Stickstoffs wiirde sich eine Verbesserung des Signal—
Rausch—Verhéltnisses von mindestens einer Grélenordnung erwarten lassen.

Einstellung Elektronen~ | Beschleunigungs- Fallentiefe (V) || Gaseinlass
strom (mA) | spannung (kV)
A 20.5 0.66 750 + QrL Stickstoff

Tabelle 5.8: EBIT-Parameter. Die Beschleunigungsspannung unterscheidet sich von der tatsichlichen Energie
der Elektronen um den Betrag der Raumladung. Eine positive Fallentiefe meint ein lonen akkumulierendes
Kastenpotential. Qry, ist der Betrag der Raumladung der Elektronen und immer positiv.

Verbesserung der Wellenlingensensivitit des Detektors: Die Technik zum De-
tektieren der Fluoreszenzphotonen, die bisher genutzt wurde, beruhen auf dem Einsatz
von nur leicht energiediskriminierenden Elementen, die das Absorptionsvermégen von Si—
Spiegeln unter streifendem FEinfall oder von diinnen Folien nutzen. Eine weitere Einengung
des Spektralbereichs um die Fluoreszenz kénnte der Einsatz von Multilayer—Spiegeln [142]
bringen. Die destruktive Reflexion an Mehrfachschichten von nur wenigen Nanometern
Dicke fiihrt hier zu einer Einschriankung des reflektierten Spektralbereichs. Eine effiziente
Unterdriickung storender Strahlung wére damit moglich. Man benétigt jedoch fiir jeden
Ubergang einen speziell gefertigten Spiegel. Die Anschaffungskosten eines solchen Spiegels
sind durchaus betrachtlich.

2! Auch 2E1, jedoch 3-4 GréBenordnungen unwahrscheinlicher [8].
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5.3. Moglichkeiten der Spektroskopie von HClIs mittels Synchrotron—Quellen

Diesen Abschnitt zusammenfassend lédsst sich sagen, dass den auf den ersten Blick rie-
sig erscheinenden, fast vier Groflenordnungen betragenden Verlust von Signal-Rausch—
Verhéltnis ein addquater Mafinahmenkatalog entgegengestellt werden kann (Tab. 5.9), der
zukiinftige Messungen am BESSY zum Erfolg verhelfen sollte.

MaBnahme mogliche Steigerung des
Signal-Rausch—Verhaltnisses
Signalrate 2 x V2 x /10
Halbwertsbreite 50
Strahl aus 50
Filter )

~ 100 000

Tabelle 5.9: Zusammenfassung der Faktoren zur Steigerung des Signal-Rausch—Verhiltnisses durch vorge-
schlagene MaBnahmen.

143






Kapitel 6
Diskussion der Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die in dieser Arbeit erzielten Resultate diskutiert und mit publi-
zierten theoretischen und experimentellen Werten verglichen. Zunéchst werden die Ergeb-
nisse aus der Laserfluoreszenzspektroskopie an Li—artigen Eisen besprochen, danach die
Resultate der konventionellen Spektroskopie von Li— wie Be—artigen Eisen.

6.1 Resonante Laserfluoreszenzspektroskopie an Li—artigen
FeZ3+

Im Rahmen dieser Messung wurde erstmals resonante Ein—Photonen—Laserfluoreszenz-
spektroskopie eines atomaren Ein-Elektroneniibergangs im weichen Rontgenbereich er-
folgreich durchgefiihrt. Die Energiedifferenz des 1s22s 25, /271322]9 ’p /2 Ubergangs in
Fe?3* wurde dabei zu (48.6127 40.0011g;4¢.) €V bzw. der korrespondierenden Wellenléinge
von (25.5045 £ 0.0006,,,, ) nm bestimmt. Derzeit dominiert den Messfehler dieses Wer-
tes noch eine systematische Kalibrationsunsicherheit. Die Prézision, hier der Quotient aus
Messgrofle iiber statistischer Unsicherheit, ist um mehr als eine Gréenordnung héher. Der
grofite systematische Fehler ist durch die in diesem ersten Test noch vorhandene Kalibra-
tionsunsicherheit des FLASH-Monochromators bedingt und wird in Zukunft entscheidend
verringert werden konnen (siche Kap.7). Daher wird an dieser Stelle auf die Diskussion

des gemessenen Absolutwertes verzichtet und nur auf die relative Prézision!

eingegangen.
Diese Genauigkeit AN/\ = AE/E der nur effektiv dreifigminiitigen Demonstrationsmes-
sung betragt bereits nur 23 ppm. Bei entsprechender Messzeit und Intensitdt kann dieser
Wert noch wesentlich verbessert werden. Auf Grundlage von Abb.2.10 (Kap.2) soll das
Potential dieser resonanten Laserfluoreszenzspektroskopie aufgezeigt werden.

In Abb. 6.1 (shnlich Abb.2.10) sind hierzu fiir den Ubergang 1s%2s 251/271522]7 2P1/2 ent-
lang der Li—artigen Sequenz die absoluten QED—Beitriage hoherer Ordnung (siehe Legende)
in Abhéngigkeit der Kernladungszahl aufgetragen. Die einfachen QED-Beitridge und einfa-

chen Abschirmbeitrige (one loop Terme) sind der Ubersichtlichkeit halber nicht dargestellt

'Hier der statistische Fehler.
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Kapitel 6. Diskussion der Ergebnisse

(siehe hierzu Abb.2.10). Des Weiteren sind die dominierenden (absoluten) theoretischen
Unsicherheiten fiir verschiedene Beitrige gezeigt (durchgezogene Linien). Auflerdem sind
auch die experimentellen (absoluten) Unsicherheiten der genausten publizierten Messun-
gen entlang der isoelektronischen Sequenz eingezeichnet (braune Punkte). Zum Vergleich
finden sich ebenfalls die absoluten Unsicherheiten der vorgestellten laserspektroskopischen
Messung des 15225 29, /2713221) ’p, /2 Ubergangs in Fe?3+ (blaues Dreieck) und der abso-
lute Messfehler der weiter unten diskutierten konventionellen Spektroskopie des gleichen
Ubergangs (rotes Dreieck).

Zunichst ist festzustellen, dass die Prézision des laserspektroskopischen Experiments be-
reits die Genauigkeit der besten konventionellen Messungen erreicht. Auf diesem Niveau
konnen bereits Drei-Photonen QED-Terme in der Inter—Elektron—Wechselwirkung be-
stimmt werden. Die experimentelle Genauigkeit ist dabei hoher als die gegebenen theore-
tischen Unsicherheiten in der Bestimmung des relativistischen Riickstofles (orange). Eine
Steigerung der experimentellen Genauigkeit um mindestens einen Faktor drei wiirde die

10° :
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] Abschirmung SE O(c’)
1 —=— SE + VP O(c)
i:ﬁ —m= - 3 Photonen Inter-Elektron
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104 >

1 \.\ ’//'/ }' > Hauptfehler
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/r Py e . Riickstof
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Abbildung 6.1: Fiir den 15°2s >S; o—15?2p > P, ;o Ubergang sind in Abhingigkeit der Kernladungszahl darge-
stellt: absolute Korrekturbeitrdge hdherer Ordnung (siehe auch Abb. 2.10) der QED, die Hauptunsicherheiten in
den Berechnungen, die experimentellen Unsicherheiten in der Schwerpunktsenergie von publizierten Messungen
entlang der Li-artigen isoelektronischen Sequenz (braune Daten) [40,81,166—178] sowie die Messfehler mit de-
nen im Rahmen dieser Arbeit bei der konventionellen Spektroskopie (rotes Dreieck) und der Laserspektroskopie
(blaues Dreieck, nur statistischer Fehler) die Ubergangsenergie bestimmt werden konnte.
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6.2. Konventionelle Spektroskopie des Li-artigen Eisens
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Abbildung 6.2: Vergleich der gemessenen Linien des Li-artigen Eisens mit experimentellen (Datenpunkte)
und theoretischen (Linien) Literaturwerten. Die gestrichelten Linien (orange) geben das Fehlerintervall der Be-
rechnungen nach Yerokhin (orange) an. (a) 15%2s 251/2—1522p 2P3/2 und (b) 1s%2s 251/2—152211 2P1/2.

Auflésung der dominierenden Selbstenergiekorrektur (lila) der ,reinen” H-artigen QED—
Strahlungskorrekturen in zweiter Ordnung « gestatten. Um von einer zukiinftigen gestei-
gerten Prézision durch laserspektroskopische Messungen profitieren zu kénnen, muss min-
destens einer der theoretischen Hauptfehler, entweder im relativistische Riickstof8 (orange,
Abb.6.1) oder in der Abschirmung von Selbstenergie und Vakuumpolarisation (blau), ent-
scheidend reduziert werden, siehe hierzu auch Tab. 2.1.

6.2 Konventionelle Spektroskopie des Li-artigen Eisens

2+ wurde sowohl der 15%2s 25’1/27152210 2P3/2 als auch der

Im Falle des Li—artigen Fe
15%2s 25, /2—1522p ’p /2 Ubergang konventionell spektroskopiert und dessen Wellenlénge
zu (19.2017 £ 0.0003,... £ 0.0009,.) nm bzw. (25.5118 + 0.0001,,,, £ 0.0001,,, ) nm be-
stimmt. In Abb. 6.2 ist der Vergleich der an der EBIT gemessenen Werte mit einer reichen
Anzahl von sowohl experimentellen als auch theoretischen Ergebnissen, die im Einzelnen
in Tab.6.1 zu finden sind, dargestellt. Hierbei korrespondiert Abb.6.2 (a) entsprechend
mit Tab. 6.1 (a) etc.

Der zunichst betrachtete 1522s 25, /271522p ’p, /2 Ubergang ist in der vorliegender Mes-
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Kapitel 6. Diskussion der Ergebnisse

sung mit vergleichsweise moderater Genauigkeit von 62 ppm bestimmt worden. Die im
Vergleich zum 1s22s 251/271522}9 2P1/2 Ubergang (8 ppm) geringere Priizision ist Fol-
ge der Entfernung der zugehorigen Spektrallinie zu den néchsten Kalibrationslinien in
den ausgewerteten Spektren und der hohen Anzahl an Blends in dieser Linie (Kap.4).
In Abb.6.2(a) erkennt man eine im Gesamten gute Ubereinstimmung sowohl der expe-
rimentellen Werte untereinander, als auch in Bezug auf die theoretischen Vorhersagen.

(a)
Referenz A (nm) | AX (nm) % (ppm) Methode'
Widing et al. 1973 [179] 19.214 0.004 210 Sonneneruption
Widing et al. 1976 [180] 19.199 0.003 160 Sonneneruption
Dere etal. 1978 [181] 19.203 0.003 160 Sonneneruption
Sandlin etal. 1978 [182] 19.203 0.003 160 Sonneneruption
Lawson etal. 1980 [183] 13.292 0.003 160 Tokamak
Hinnov et al. 1989 [173] 19.2012 0.002 104 Tokamak
Knize etal. 1991 [170] 19.2046 0.0009 52 Tokamak
Reader efal. 1094 [169] (NIST) || 19.2028 | 0.0005 26 Tokamak
diese Arbeit 19.2017 | 0.0012 62 EBIT
Yerokhin etal. 2007 [85] 19.2031 0.0007 36 Theorie(rig. QED)
Chen etal. 1995 [184] 19.2024 — — Theorie(Cl)
Blundell et al. 1993 [185] 19.2021 — — Theorie(RMBT)
Indelicato et al. 1990 [79] 19.2045 — — Theorie(MCDF)
(b)
Referenz A (nm) | AX (nm) | 52 (ppm) Methodef
Widing etal. 1973 [179] 25.529 0.004 160 Sonneneruption
Sandlin etal. 1978 [182] 25.510 0.003 120 Sonneneruption
Dere etal. 1978 [181] 25.511 0.003 120 Sonneneruption
Hinnov et al. 1979 [186] 25.511 0.003 120 Tokamak
Knize etal. 1991 [170] 25.5094 0.001 40 Tokamak
Reader etal. 1994 [169] (NIST) || 25.5113 | 0.0005 20 Tokamak
diese Arbeit 25.5118 | 0.0002 8 EBIT
Yerokhin etal. 2007 [85] 25.5111 0.0015 36 Theorie(rig. QED)
Chen etal. 1995 [184] 25.5111 — — Theorie(Cl)
Blundell et al. 1993 [185] 25.5101 — — Theorie(RMBT)
Indelicato etal. 1990 [79] 25.5127 — — Theorie(MCDF)

Tabelle 6.1: Ubersicht der in Abb.6.2 dargestellten Daten. Die zweite Spalte gibt die Wellenlinge A des
Ubergangs, die dritte die absolute Unsicherheit A), die vierte die relative Genauigkeit AMX/X und die letzte
Spalte das Verfahren wie der Wert gewonnen wurde an. (a) 1s%2s 251/2—1522]) 2P3/2 und (b) 1s22s 2S1/2—
1s%2p 2P1/2. TSonneneruption: spektrale Untersuchungen von Sonneneruptionen; Laserplasma: Spektroskopie
von durch gepulste hochenergetische Laser erzeugter Plasmen; Tokamak: Spektroskopie von Plasmen in einem
Tokamak; EBIT: Spektroskopie in einer EBIT; Theorie: theoretische Berechnung.

148



6.2. Konventionelle Spektroskopie des Li-artigen Eisens

Der Wert dieser Arbeit entspricht innerhalb der Fehlergrenzen dem experimentellen Refe-
renzwert der NIST-Datenbank, welcher durch Reader et al. in einem Tokamak mit 26 ppm
Genauigkeit vermessen wurde. Der Wert von Knize et al. ist mit 52 ppm von vergleichbarer
Prézision, stimmt jedoch innerhalb der Fehlergrenzen weder mit dem aktuellen Ergebnis
noch mit dem Wert von Reader etal. iiberein. Abgesehen von der Diskrepanz beziiglich
der Werte von Widing etal. und Knize et al., stimmt das vorliegende Messergebnis mit
allen experimentellen Werten innerhalb der Fehlergrenzen iiberein.

Eine bemerkenswerte Konsistenz ist auch hinsichtlich der theoretisch berechneten Werte
zu verzeichnen. Innerhalb der Fehlergrenzen stimmen die theoretischen Vorhersagen bis
auf die von Indelicato etal. (MCDF) mit dem Ergebnis dieser Arbeit iiberein. Fiir die &l-
teren Berechnungen von Indelicato etal., Blundell etal. und Chen etal. muss angemerkt
werden, dass diese gerade hohere QED-Korrekturen wie beispielsweise die Abschirmung
der Selbstenergie nur approximativ behandeln. Yerokin etal. (Tab.2.1), der die QED auf
rigorose Weise in allen Ordnungen Z« einbezieht (Kap. 2), gibt als einziger eine belastbare
Unsicherheit fiir seine Berechnungen an. Mit 36 ppm relativem Fehler ist das theoretische
Resultat anderthalb mal genauer als das experimentelle dieser Arbeit.

Fiir den 1s22s 251/271322]9 2P1/2 Ubergang (Abb.6.2b) ist abermals Ubereinstimmung
innerhalb der Fehlergrenzen mit dem in der NIST-Datenbank gegebenen Wert von Rea-
der et al. vorhanden. Der in dieser Arbeit gegebene Fehler betriagt nur 8 ppm und erreicht
somit etwa eine doppelte Genauigkeit im Vergleich zum Referenzwert. Auch bei diesem
Ubergang stimmt das Resultat dieser Arbeit und jenes von Reader etal. nicht mit den
Angaben von Knize et al. {iberein. Mit den weiteren dargestellten experimentellen Werten
ist Ubereinstimmung gegeben.

Der Fehler in der theoretischen Berechnung von Yerokhin etal. ist fiir den 15%2s 25, /2
1522p 2P1/2 Ubergang groBer als fiir den zuvor diskutierten 15%2s 251/2715221) 2P3/2 Uber-
gang. Innerhalb der gegebenen Genauigkeit vom 36 ppm stimmt dieses theoretische Re-
sultat mit allen berichteten experimentellen Werten iiberein.

Mittels der konventionellen Spektroskopie des 15%2s 25, /271522p ’p /2 Ubergangs ist man
bereits sensitiv auf die Beitrédge in zweiter Ordnung von « beziiglich Vakuumpolarisation
und Selbstenergie und erreicht fast die nétige Genauigkeit, um die theoretischen Unsicher-
heiten in der drei und mehr Photonen Inter—Elektron—Wechselwirkung auflésen zu kénnen.
Um in Zukunft, wie bereits erwdhnt, tatsédchlich z.B. die drei und Mehr—Photonen Inter—
Elektron—Wechselwirkung mit diesem Verfahren testen zu kénnen, miissen von theoreti-
scher Seite unbedingt die hohen Fehlerbeitrdge im relativistischen Elektronen—Riickstofl
(orange, Abb.6.1) und in der Abschirmung der Strahlungskorrekturen (blau) beseitigt
werden. In diesem Zusammenhang moge man Tab. 2.1 beachten. Die theoretische Riick-
stokorrektur im Falle des 2 25, /272 ’p /2 Ubergangs in Fe?3* betrigt —0.0121(19) eV, fiir
den ebenfalls gemessenen 2 25, /272 2p; /2 Ubergang sehr dhnliche —0.0123(20) eV. In einer
naiven, allzu klassischen Vorstellung kénnte man sich dieser Korrektur, samt ihres Fehlers,
durch Vergleich der Differenz der beiden Ubergénge entledigen versuchen. Sprich man be-
trachtet die Feinstrukturaufspaltung 2 2P, /22 2p; /2 und vergleicht diese mit der entspre-
chenden theoretischen Differenz. Genau dies ist diesem Fall nicht moglich, die Korrektur
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Kapitel 6. Diskussion der Ergebnisse

hebt sich nicht auf. Selbiges gilt z.B. auch fiir die Unsicherheit in der Abschirmung der
Zwei-Elektronen QED—Korrektur (blau, Abb.6.1). Wohl aber heben sich zahlreiche Ein—
Elektron-Beitrége (H-artig) samt Fehler auf, so dass eine Betrachtung der Feinstruktur
prinzipiell Sinn machen kann, falls man einen expliziten Fokus auf Elektronenkorrelationen
und damit einhergehender QED—-Beitrige legen mdochte.

6.3 Konventionelle Spektroskopie des Be-artigen Eisens

Mittels konventioneller Spektroskopie wurden auch die beiden Grundzustandsiiberginge
152252 155-152252p 1 Py und 152252 1Sy-15%252p 3 P; in Be-artigen Fe??* analysiert (siche
hierzu auch Abb.2.12), wobei deren Ubergangswellenléingen zu (13.29087 % 0.00004,.,.. &
0.0001,,, ) nm bzw. (26.3739+0.0002,,,, £0.0001,,., ) nm bestimmt werden konnten. Diese
Resultate werden in Abb. 6.3 mit experimentellen wie auch theoretischen Literaturwerten
verglichen, siehe hierzu auch Tab. 6.2.

Fiir den 15225 1S5-1522s2p ' P; Ubergang, dargestellt in Abb. 6.3 (a), findet sich eine gu-
te Ubereinstimmung mit den drei Messungen, welche unter Verwendung eines Tokamaks
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Abbildung 6.3: Vergleich der gemessenen Ubergzinge des Be—artigen Eisens mit experimentellen (Datenpunk-
te) und theoretischen (Linien) Literaturwerten. Die gestrichelten Linien (lila) geben das Fehlerintervall der Be-
rechnungen nach Lindroth (lila) an. (a) 15%2s% 1 Sy—152252p ' P, entsprechend Tab.6.2(a) und (b) 15%2s* ' So—
15%252p > Py entsprechend Tab. 6.2 (b).
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6.3. Konventionelle Spektroskopie des Be-artigen Fisens

durchgefithrt wurden (Tab. 6.2). Insbesondere bestitigt der an der EBIT gemessene Wert
das bislang préziseste, in der NIST-Datenbank [96] gefiihrte Ergebnis von Sugar et al,
welches zu (13.2906 £ 0.0005) nm mit einer Genauigkeit von 38 ppm angegeben wird. Al-
lerdings weist der in dieser Arbeit bestimmte Wert mit 11 ppm einen drei mal kleineren
Fehler auf. Altere Messungen, welche auf der spektralen Untersuchung von Sonnenerup-
tionen bzw. Laserplasmen fuflen, liegen im Widerspruch zur vorliegenden Messung bzw.
lassen aufgrund der groffen Messunsicherheit keine verlissliche Aussage zu.

Ein Vergleich der gemessenen Ubergangsenergie mit theoretischen Vorhersagen ist schwie-
rig, erreicht der gemessene Wert doch eine Prézision, bei der eine rigorose Betrachtung der
QED-Effekte unbedingt notwendig wére. Der von Chen et al. mit Hilfe der relativistischen
Configuration Interaction (CI) Methode unter Einbeziehung von QED- und Massenpola-
risationskorrekturen berechnete Wert (Abb. 6.3 (a), orange) beriicksichtigt die gegebenen
QED-Effekte jedoch nicht in der erforderlichen Tiefe. So werden beispielsweise die QED—

(a)
Referenz A (nm) AN £2 (ppm) Methodef
Kastner et al.1974 [187] 13.283 0.008 600 Sonneneruption
Widing et al.1975 [188] 13.283 0.003 225 Sonneneruption
Lawson et al.1980 [183] 13.284 0.003 225 Laserplasma
Hinnov et al.1979 [186] 13.293 0.003 225 Tokamak
Denne et al.1987 [189] 13.292 0.002 150 Tokamak
Sugar efal.1995 [190] (NIST) | 13.2906 | 0.0005 38 Tokamak
diese Arbeit 13.29087 | 0.00014 11 EBIT
Chen et al.1997 [191] 13.2879 — — Theorie(Cl)
Lindroth et al.1992 [93] 13.2898 0.0015 110 Theorie(All-order)
(b)
Referenz A (nm) AN 52 (ppm) Methodef
Widing et al.1975 [188] 26.376 0.003 115 Sonneneruption
Hinnov et al.1979 [186] 26.370 0.002 170 Tokamak
Sugar etal.1995 [190] (NIST) || 26.3765 | 0.0005 19 Tokamak
diese Arbeit 26.3739 | 0.0003 11 EBIT
Chen etal. [191] 1997 26.3742 — — Theorie(Cl)
Safranova et al.1996 [94] 26.3781 — — Theorie(MBPT)
Lindroth et al.1992 [93] 26.377 0.006 230 Theorie(All-order)

Tabelle 6.2: Ubersicht der in Abb. 6.3 dargestellten Daten. Die zweite Spalte gibt die Wellenlinge A des
Ubergangs, die dritte die absolute Unsicherheit A), die vierte die relative Genauigkeit AX/X und die letzte
Spalte das Verfahren wie der Wert gewonnen wurde an. (a) 1s522s%'So-1522s2p' Py und (b) 15225 'So—
15%252p 3 P1. TSonneneruption: spektrale Untersuchungen von Sonneneruptionen; Laserplasma: Spektroskopie
von durch gepulste hochenergetische Laser erzeugter Plasmen; Tokamak: Spektroskopie von Plasmen in einem
Tokamak; EBIT: Spektroskopie in einer EBIT; Theorie: theoretische Berechnung.
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Beitrage des gesamten Be—artigen Elektronensystems nur aus den Korrekturen der jewei-
ligen Einzelelektronen summiert. Dies vernachléssigt aber Beitrage aus der Korrelation
der Elektronen untereinander. Lindroth et al. beriicksichtigen bei ihrem All-Order-Ansatz
(Abb. 6.3 (a), lila) die Abschirmung der QED-Korrekturen nur approximativ und schétzt
diese anhand der fiir Li—artige Systeme vorhergesagten ab, woraus sich die dominieren-
de Unsicherheit dieses Ergebnisses ergibt. Nichtsdestoweniger l&sst sich festellen, dass der
von Lindroth et al. vorhergesagte Wert insgesamt eine bessere Ubereinstimmung mit den
diversen experimentellen Werten aufweist und {iberdies innerhalb der angegebenen Unsi-
cherheiten (lila, gestrichelt) sehr gut mit den beiden genausten Messungen von Sugar et al.
und dieser Arbeit iibereinstimmt.

Beziiglich des 152252 1Sy-15%252p 3 P; Ubergangs (Abb. 6.3 (b), Tab.6.2 (b)) ergibt sich ei-
ne deutliche Diskrepanz zwischen dem gemessenen Wert und dem ebenfalls durch Sugar
et al. publizierten NIST-Standardwert von (26.3765+0.0005) nm. Bei einem relativen Feh-
ler von 11 ppm in dieser Arbeit und 19 ppm berichteter Prizision des NIST—Wertes, liegen
diese etwa 10 Standardabweichungen? auseinander®. Die beiden #lteren Messungen von
Widing et al. und Hinnov et al. zeigen deutlich gréflere Unsicherheiten. Wihrend Widings
Resultat auf Grund der grofien Fehler sowohl mit Sugar et al., als auch mit dem hier vor-
gestellten Resultat {ibereinstimmt, liegt Hinnovs Wert auflerhalb des Fehlerbereichs bei
kiirzeren Wellenléngen, allerdings deutlich néher bei dem an der EBIT gemessenen Wert.
FEine Erkldrung fiir die Diskrepanz des hier vorgelegten genauen Resultats zu dem von
Sugar etal. steht aus. Diese Diskrepanz ist insbesondere iiberraschend, da dieser Uber-
gang aus dem Triplett mit etwa 26.374 nm Wellenléinge in den Spektren sehr nahe an der
zweiten Ordnung des zuvor diskutierten Singulett—Zustands bei etwa 26.582 nm liegt und
letzterer sehr gut mit dem Wert von Sugar etal. iibereinstimmt. Eine solche Diskrepanz
wére durch einen unbekannten Blend der Triplett—Linie denkbar. Eine unabhéingige expe-
rimentelle Bestétigung wére hier wiinschenswert.

Der berechnete Wert von Lindroth et al. stimmt innerhalb der theoretischen Unsicherhei-
ten sowohl mit dem dieser Arbeit als auch mit dem von Sugar et al. iiberein. Allerdings gilt
es festzustellen, dass auf Grund der kleineren Ubergangsenergie dieses Ubergangs die ener-
getische Unsicherheit sich in einer +0.006 nm Unbestimmtheit der Wellenldnge ausdriickt.
Obwohl Chen etal. keine Unsicherheit angibt, sollte diese grob von gleicher Gréflenord-
nung wie im Falle von Lindroth et al. sein, so dass die bessere Ubereinstimmung des Wertes
von Chen mit dem dieser Messung mehr zufallsbedingt erscheint. Insgesamt wére es wiin-
schenswert, wenn in naher Zukunft die Rechnungen in Be-artigen Ionen unter anderem
durch Einbeziehung einer rigorosen QED-Betrachtung der Elektronenkorrelation auf das
Niveau derer in Li—artigen Systeme gebracht werden kénnten.

2Bezogen auf den statistischen Fehler des Wertes dieser Arbeit von £0.0002 nm.
3Bis erreichen des 10-Bereichs (Fehlerbalken) des NIST-Wertes.
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Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel dieser Arbeit war die erstmalige Anwendung laserspektroskopischer Methoden
bei der Vermessung eines atomaren Kin—FElektroneniibergangs in einem Bereich jenseits
von 21 eV Photonenenergie. Als Untersuchungsgegenstand wurde der im Li-artigen Fe?+
vorkommende Ubergang 15225 251/2—1822]0 2P1/2 bei etwa 48.6 eV gewihlt, der auf Grund
seiner hohen, QED-bedingten Beitrige zur Ubergangsenergie von ungefihr 1% als einer
der aussichtsreichsten Kandidaten angesehen wird, QED in starken Feldern kritischen ex-
perimentellen Tests zu unterziehen [52]. Daher zihlt dieser Ubergang zu den am genausten
gemessenen wie berechneten in diesem Wellenldngenbereich.

Um dieses Experiment durchfithren zu konnen, war der Einsatz neuer Technologien nétig.
Zum einen stand mit der Inbetriebnahme von FLASH (Freie-Elektronen-Laser in Ham-
burg) erstmals eine neuartige, hoch brilliante und kohérente Strahlungsquelle in dem beno-
tigten Spektralbereich zur Verfiigung, die es prinzipiell erméoglichen sollte, diesen Ubergang
resonant anzuregen. Zum anderen wurde fiir die Bereitstellung des Fe?** Tonentargets eine
in dieser Arbeit konzipierte, aufgebaute und schliefflich erfolgreich eingesetzte neuartige
EBIT, die Tesla-EBIT, eingesetzt. Diese Maschine sollte dabei nicht nur ganz allgemein
die hohen Leistungsanforderungen einer EBIT erfiillen, sondern insbesondere auch an die
spezifischen Anforderungen beim Einsatz an der neuen Lichtquelle angepasst sein, sowie
dariiber hinaus kompakt und transportabel ausgefiihrt werden, so dass mit dieser Appa-
ratur Experimente an externen Forschungsanlagen moglich sind. Das Design wurde da-
bei hauptséachlich auf die Durchfiihrung von Laserspektroskopie an hochgeladenen Ionen
ausgelegt. Nach dem erfolgreichen Aufbau dieser Maschine wurde selbige am FLASH in
Hamburg eingesetzt. Als das Hauptergebnis dieser Arbeit konnte dort erstmalig resonante
Laserspektroskopie, die im optischen so vielfiltig und erfolgreich eingesetzte préziseste be-
kannte Spektroskopietechnik, im weichen Roéntgenbereich durch die Vermessung des obig
genannten Ubergangs demonstriert werden. Die Konsequenzen dieser Pionierarbeit sind
vielféltig, wie in der entsprechenden Veroffentlichung zu dieser Arbeit [36] ausgefiihrt wird.
Durch Kombination beider Technologien war es moglich, die 15%2s 25, /2713221) ’p /2 Auf-
spaltung in Fe?* mit einer Genauigkeit von 22 ppm zu bestimmen. Innerhalb von nur
einer halben Stunde effektiver Messzeit konnte so ein Ergebnis fiir die Ubergangsenergie
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Kapitel 7. Zusammenfassung und Ausblick

von Ey = (48.6127+0.00114¢4¢.) €V erreicht werden, welches bereits die Genauigkeit der be-
sten je durchgefiihrten konventionellen Messungen' an hochgeladenen Ionen erreicht, bzw.
meist ibertrifft und iiberdies genauer als die derzeitigen theoretischen Vorhersagen [85]
ist. Auf Grund einer momentan noch vorhandenen systematischen Kalibrationsunsicher-
heit des Monochromators am FLASH konnte zwar kein belastbarer unabhéngiger Beitrag
zur Atomstrukturphysik geleistet werden, aber dennoch der Weg zur resonanten Laser-
spektroskopie an hochgeladenen Ionen in einem Energiebereich geebnet werden, in dem
Dipoliibergiénge in HCIs bevorzugt liegen — dem Rontgenbereich. Mit etwa 48.6 eV Uber-
gangsenergie wurde bei dieser Messung der bei weitem energiereichste, je durch resonante
Laserspektroskopie untersuchte Elektroneniibergang in einem Ion oder Atom vermessen.

Uber die Laserspektroskopie hinaus konnten im Rahmen der an der aufgebauten EBIT
vorgenommenen konventionellen Gitterspektroskopie im weichen Réntgenbereich von Be—
wie auch Li—artigen Eisenionen hoch prézise Resultate fiir einige physikalisch interessante
Ubergiinge erzielt werden. So wurde die Wellenléinge des 1522s%155-1522s2p' P, Uber-
gangs in Be-artigen Eisen mit einer Genauigkeit von 11 ppm zu (13.29087 + 0.00014) nm
bestimmt und liegt damit in sehr guter Ubereinstimmung mit dem bisherigen Referenz-
wert [96, 169] von (13.29060 + 0.00050) nm, welcher mit einer Genauigkeit von 38 ppm
allerdings einen drei mal groeren Fehler aufweist. Der Vergleich des in dieser Arbeit sehr
prézise vermessenen Wertes mit theoretischen Vorhersagen gestaltet sich derzeit schwierig,
da hier von theoretischer Seite fiir die Be—artigen Systeme Rechnungen, die in rigoroser
Weise die QED—Effekte mit einbeziehen, wie sie beispielsweise fiir Li—artige Systeme bereits
vorliegen, noch fehlen. Die experimentell erreichte Genauigkeit liegt weit {iber derjenigen,
die zurzeit theoretisch erreicht werden kann, was durchaus Anlass gibt, die Rechenme-
thoden der Theorie hier zu verfeinern. Allgemein ist die verbesserte Préazision hinsichtlich
der Energie dieses Ubergangs sowohl fiir die Analyse und Modellierung astrophysikalischer
Plasmen [4,193], als auch solcher in Fussionsreaktoren [189] von Bedeutung.

Hauptaugenmerk lag bei der Gitterspektroskopie von hochgeladenem Eisen ebenfalls auf
den in der Literatur [194] sowohl theoretisch als auch experimentell intensiv behandel-
ten Li-artigen Ubergingen 15225 251/271.922]) 2P1/2 und 15225 25’1/271322]9 2P3/2 aus dem
Grundzustand. Der wegen seiner hoheren QED-Anteile interessantere 2 25 /272 2p /2
Ubergang wurde mit einer bisher unerreichten Genauigkeit von 8 ppm zu (25.5118 +
0.0002) nm bestimmt. Auch in diesem Fall ist gute Ubereinstimmung mit den berichteten
Referenzwerten gegeben [96, 169]. Bei einer Genauigkeit von 8 ppm bzw. 0.0004 eV (bei
48.6 ¢V Ubergangsenergie) lassen sich bereits Korrekturen der Abschirmung von Vaku-
umpolarisation und Selbstenergie in dritter Ordnung (O(a?)) der Feinstrukturkonstanten
auf einem 10% Fehlerniveau erschliefien. Effekte der Drei~ und Mehr-Photonen Inter—
Elektron—Wechselwirkung sowie der reinen two loop QED-Beitrige liegen ebenfalls im Be-
reich der experimentellen Genauigkeit. Um diese Sensitivitdt wirklich nutzen zu koénnen,
bedarf es jedoch zunichst weiterer Anstrengungen von Seiten der Theorie, da vergleichs-

!7. B. Laserplasma [183], Tokamakplasma [169], Speicherring [192], Beam-Foil [174] oder EBIT [178].
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weise hohe Fehlerbeitréige im relativistischen Inter—Elektron—Riickstofeffekt von 0.0020 eV
derzeit einen aussagekréiftigen Test obiger Beitrédge nicht erlauben.

Von experimenteller Seite sollen die hier présentierten Ergebnisse hochster Genauigkeit
in Zukunft weiter verbessert werden und zwar auf konventionellem wie auch auf laserspek-
troskopischem Wege. Hierzu befindet sich zur Zeit ein neues Spektrometer im Aufbau [195],
welches mit einer relativen Auflésung (FWHM) von weniger als 1000 ppm die bisher er-
reichte Genauigkeit verdoppeln sollte. Bei einer relativen Auflésung des hier eingesetzten
Spektrometers von 2000 ppm wurde der Linienschwerpunkt insgesamt auf 8 ppm Genauig-
keit bestimmt. Dazu war es notwendig, eine umfassende Betrachtung der Beimischungen
anderer Spektrallinien (Blends) zu den zu vermessenden Linien in den Spektren durchzu-
fithren. Eine Verdopplung der Auflésung wiirde den ,unbekannten” Bereich innerhalb der
Spektrallinien halbieren, der trotz aller Sorgfalt in der vorliegenden Betrachtung noch als
eine mogliche Quelle unbekannter systematischer Fehler angesehen werden muss.

Obwohl das mittels konventioneller Spektroskopie in dieser Arbeit erzielte Ergebnis noch
um einen Faktor drei genauer ist als das durch Laserspektroskopie gewonnene, ist bei
letzterem der Vorteil auf Grund der resonanten Anregung enorm. Das Auflésungsverma-
gen von bis zu 10 ppm (FWHM) der bei dieser Art der Laserspektroskopie einsetzbaren
Monochromatoren kann durch ein Spektrometer, wie es bei der konventionellen Spektro-
skopie eingesetzt wurde, unter realistischen Bedingungen niemals erreicht werden. Die bei
diesem Experiment — bei noch nicht optimalen Betriebsbedingungen von FLASH — zur
Vermeidung allzu grofler Photonenflussverluste zunéichst noch moderat gewihlte Auflo-
sung des Monochromators von etwa 600 ppm, welche zu einer Genauigkeit von 22 ppm
in der Bestimmung der Ubergangsenergie fiihrte, lisst bei moglichen 30 ppm Auflssung?
(FWHM) erwarten, dass mittelfristig eine Steigerung der Genauigkeit von einer bis drei
GroBenordnungen fiir die Bestimmung der Energie solcher Ubergiinge in hochgeladenen
Ionen erreichbar sein wird. Zusétzlich muss allerdings auch die absolute Wellenlédngen—
Kalibration des Monochromators deutlich verbessert werden. Letztendlich wird dies ver-
mutlich nur mit Hilfe der EBIT selbst ausreichend genau mdoglich sein. Hierfiir sollen in
Zukunft theoretisch hoch genau bekannte Ubergéinge 2s-3p, 4p, 5p... des metastabilen 25—
Zustands leichter (B, C, N) H-artiger Ionen ausgenutzt werden. Diese Ionen werden in der
EBIT sehr effizient erzeugt, so dass dann der Monochromator mittels resonanter Laser-
spektroskopie der entsprechenden Ubergiénge kalibriert werden kann. Unter Anbetracht
der Tatsache, dass gut handhabbare, préizise Wellenldngenstandards im Rontgenbereich
weitgehend fehlen, wird davon ausgegangen, dass diese Methode langfristig genutzt wer-
den wird, um einerseits einen Frequenzstandard zu definieren und andererseits als optimale
Moglichkeit hochauflésende Monochromatoren an FEL— oder Synchrotron—Anlagen zu ka-
librieren. Diese weisen zwar hdufig eine sehr hohe relative Auflosung (FWHM) auf, doch
die Unsicherheit in der absoluten Wellenldngeneichung iiber Absorptionskanten [196] er-

2Mit dem FLASH-Monochromator.
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reicht in der Regel bei weitem nicht das Niveau der relativen Auflésung. Somit kénnte eine
Vielzahl typischer Experimente an solchen Anlagen in Zukunft auf eine akkurate Wellen-
léingeneichung zuriickgreifen.

Eine weitere Steigerung der Energieschérfe und insbesondere der Brillianz des Rontgen—
FELs wird die Anwendung der so genannten Seeding-Technik bringen, die durch das ge-
zielte Einsetzten des Verstarkungsprozesses im FEL bei einer vorgegebenen Wellenlénge
eines im Undulator iiberlagerten , Seed-Lichtstrahls” erreicht wird, wodurch sowohl die
intrinsische spektrale Breite als auch insbesondere das Fluktuieren der Wellenléinge im
ansonsten chaotisch beeinflussten Entstehungsprozess der FEL-Strahlung erheblich redu-
ziert wird. Der Seed-Lichtstrahl kann dabei entweder ein monochromatisierter Anteil der
FEL-Strahlung sein, der dann in den Undulator eingefiittert wird, oder aber hohe harmo-
nische Strahlung eines sichtbaren, konventionellen Lasers. In letzterem Fall kann man, wie
durch Udem [197] angeregt, durch mégliche Ubertragung der Frequenzkamm-Technik in
den weichen Rontgenbereich hoffen, ultimative Prézision zu erreichen.

Ein weiterer deutlicher Vorteil der viel hoheren Auflosung (FWHM) der geschilderten
Laserspektroskopie ergibt sich durch das erleichterte Trennen von Blends zu einer Spek-
trallinie. Hinzu kommt in diesem Fall, dass Blends nur dann entstehen kénnen, wenn es
neben dem zu messenden Ubergang einen weiteren Grundzustandsiibergang bzw. einen
Ubergang aus einem langlebigen metastabilen Zustand heraus gibt, der innerhalb der
gewéhlten Auflésung mit Letzterem iibereinstimmt. Dies bedeutet mit anderen Worten
insbesondere, dass Ubergiinge, die Teil einer Kaskade nach einer Anregung sind, zwar die
konventionelle Spektroskopie durch Blends beeinflussen kénnen, jedoch nicht die resonante
Laserspektroskopie.

Das kurzfristige néichste Ziel wird eine sorgfiltige absolute Kalibration des Monochroma-
tors mittels Laserspektroskopie H-artiger Ionen sein. Mit der so erreichten Verbesserung
der Genauigkeit sollen dann zundchst modellabhéngige Kern— und Polarisationseffekte an-
hand der Vermessung verschiedener Isotope Li— und Be-artiger Ionen untersucht werden,
die momentan eine weitere Steigerung der Genauigkeit von Tests der ,reinen” QED nicht
nur in hochgeladenen Ionen, sondern auch im Wasserstoff verhindern. So werden Untersu-
chungen an Isotopenketten helfen, einen der Hauptfehlerbeitréige aktueller Rechnungen sy-
stematisch unter Kontrolle zu bringen. Die Spezifikationen von FLASH erlauben es zudem,
einen weiten Abschnitt der Li—artigen isoelektronischen Sequenz laserspektroskopisch zu
untersuchen und damit die Z—Abhéngigkeit der QED-Beitrage hoherer Ordnung in star-
ken Feldern zu bestimmen.

Das in dieser Arbeit erstmalig vorgestellte Konzept, die Wechselwirkung hochgeladener
Tonen in einer Falle mit hochenergetischem, neuartigem FEL-Licht zu untersuchen —
hier demonstriert anhand der Laserspektroskopie von HCI im weichen Rontgenbereich —
ebnet den Weg fiir eine ganze Reihe weiterer grundlegender Experimente zur Photon—Ion—
Wechselwirkung, fiir die bis dato keine oder nur wenige Daten vorliegen, wie z.B.:

156



Laserspektroskopische Experimente zur Photoionisation von leichten hochgeladenen
Ionen [198], welche eine absolute Bestimmung der Bindungsenergie ermdglichen wer-
den. Der Nachweis einer solchen Ionisation kann &uflerst untergrundfrei durch Ex-
traktion der Ionen aus der EBIT und anschlieBender magnetischer Analyse des La-
dungszustands durchgefiihrt werden.

Die durch Extraktion von Ionen aus der EBIT und Kreuzen dieses lonenstrahls
mit dem FEL-Licht in einem Reaktionsmikroskop [148,199] voraussichtlich erstmals
ermoglichte differentielle Untersuchung der Ionisation von Ionen iiber den winkel—-
und energieaufgelosten Nachweis der Photoelektronen. Diese lonisationswirkungs-
querschnitte sind fiir die Theorie astrophysikalischer Plasmen von grundlegender
Bedeutung [4,28,200].

Die Durchfithrung von Absorptionsmessungen an hochgeladenen Ionen, welche sich
in astrophysikalischen Plasmen wiederfinden und durch die EBIT im Labor erzeugt
werden konnen. Diese Messungen sind von grofler Wichtigkeit fiir die Interpretation
der von Rontgen—Satelliten aufgenommenen Spektren astronomischer Objekte.

Die Beobachtung von Multi-Photon-Absorption und so die eventuelle Bevolkerung
von Zusténden mit hohen Drehimpulsen, welche auf Grund der hohen Spitzenleistung
der FEL-Pulse moglich sein sollte.

Die gezielte, resonante Anregung innerer Elektronen auf unbesetzte duflere Schalen
in Tonen mittlerer Ladungszusténde, welche neue Einblicke in Elektronen—Korrela-
tionseffekte geben kann.

Lebensdauermessungen [201-203] von angeregten hochgeladenen Ionen mit einer
Auflésung von wenigen Femtosekunden, welche in den Bereich des Moglichen zu
riicken scheinen. Durch die hohe Sensitivitdt der Lebensdauer auf Details der invol-
vierten Wellenfunktionen liefern solche Untersuchungen, die es im Femtosekunden-
bereich an HCI bisher kaum gibt [105], komplementére Information zur Struktur von
TIonen im Vergleich zu Ubergangsenergiemessungen.

Mit Inbetriebnahme der im Bau befindlichen Rontgen-FELs, wie XFEL in Hamburg und
LCLS in Stanford, wird die direkte resonante Fluoreszenzspektroskopie im keV Energiebe-

reich an hochgeladenen Tonen mittels der vorgestellten Technik in wenigen Jahren méglich

sein. Das enorme Leistungspotential wird sich so auch auf Uberginge im Sub—Angstrb’m

Bereich ausweiten, womit laserspektroskopische Messungen der 1.5 Lamb—Shift in schwe-

ren H—artigen Ionen moglich werden. Die Lamb-Shift in H-artigem Uran ist derzeit mit

4.6 eV Genauigkeit [50] gemessen; die QED—Korrekturen in zweiter Ordnung von « werden

jedoch mit 1eV angenommen und liegen so noch auflerhalb der Messgenauigkeit. Diesbe-

ziiglich wire mit der resonanten Laserspektroskopie ein beachtlicher Fortschritt moglich.
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