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Aufbau eines Kristallspektrometers zur Spektroskopie der Ka—
Strahlung von hochionisiertem Argon

Die Quantenelektrodynamik (QED) beschreibt sehr prézise die Wechselwirkung
von geladenen Teilchen mit Materie. Unter dem Einfluss starker Felder, wie sie in
hochgeladenen Ionen herrschen, sowie fiir Vielteilchenprobleme ist die Uberpriifung
der QED noch unzureichend. Die in dynamischen Prozessen wie z.B. Elektron—
Materie— und Photon—Materie—Wechselwirkung produzierten Réntgenstrahlen liefern
wertvolle Informationen iiber das untersuchte System. Unter anderem konnen die
FEigenschaften der Materie unter extremen Bedingungen untersucht werden, wie
wir in Plasmen, planetaren Gaswolken oder Sonneneruptionen finden. Im Rahmen
dieser Diplomarbeit wurde ein hochauflésendes Kristallspektrometer in Johann—
Geometrie geplant und gebaut, um die Ka—Ubergénge von hochgeladenem Argon
zu untersuchen. Im Labor wurde eine Testversion aufgebaut, um das Spektrometer
anhand von Referenzlinien zu charakterisieren. Als Referenzlinien wurden von
Cadmium in erster und von Terbium in zweiter Ordnung verwendet. Mittels einer
Rontgenrohre wurden diese Targematerialien mit Bremsstrahlung zur Fluoreszenz
angeregt. Das Kristallspektrometer wurde auf verschiedene Einfliisse wie die Distanz
von Kristall zur Quelle, Position des Targetmaterials und Anderung der Winkel
untersucht. Anschlieflend wurde das Kristallspektrometer an der SPARC-EBIT
eingesetzt, um die Anregungsprozesse wie sie in Elektron—Ion—Stéfen vorkommen,
zu untersuchen. Die ersten Resultate von Testmessungen werden dargestellt.

Designing of a crystal-spectromter for spectroscopy of the Ka—
radiation in highly charged argon

The Quantum—electrodynamic describes very precisely the interaction of charged
particles with matter. The prediction for hydrogen and the experimental data are in
excellent agreement. But for strong fields and for many body particles the theory has
not been tested sufficiently. In dynamical processes like electron—matter or photon—
matter—interactions the production of x-rays comprehend important informations
about the system. The research of matter in extreme conditions like in plasmas, solar
flares or in planetary nebulas can be studied. During this diploma thesis a crystal
spectrometer in Johann—geometry was planned and constructed to investigate the
Ka—transitions of helium-like argon. First a prototyp was build up and characterized
by using reference lines of cadmium in first order and lines of terbium in second
order. The characterization included tests of angles, distances between target and
crystal and the target position. Afterwards the crystal spectrometer was attached
to an ion source, the SPARC-EBIT, where the research of electron—ion—collision
was accomplished. The results of the first measurements are presented.
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1. Einleitung

Mit der Entdeckung neuartiger elektromagnetischer Strahlung durch C. Ront-
gen im Jahre 1895, die ihm zu Ehren ,,Rontgenstrahlung” getauft wurde, wurde
der Grundstein fiir eine neue Art von Diagnostik gelegt. Die Rontgenspek-
troskopie ist ein wichtiges Analysemittel, um den Aufbau der Elemente und
ihre Wechselwirkung miteinander zu verstehen. Elastische und inelastische
Stofle dienten nicht nur in der Mechanik, um die Dynamik von Korpern zu
beschreiben. Die Analyse von K« Strahlung im He-artigen Argon, die in dy-
namischen Prozessen produziert wird, geben Auskunft {iber die Eigenschaften
ihres Ursprungs. Beobachtete Uberginge in Sonneneruptionen, Plasmen und
in planetaren Gaswolken, wie die Auora des Jupiters, konnten anhand der
Analyse der He-artigen Uberginge, Kenntnisse iiber dessen Beschaffenheit und
zeitlichen Zustandsverlauf geliefert werden. Die theoretische Beschreibung der
Produktion von Rontgenstrahlen basieren auf die Quantenelektrodynamik. Die
Quantenelektrodynamik (QED) ist die quantenfeldtheoretische Beschreibung
der elektromagnetischen Wechselwirkung von geladenen Teilchen mit Mate-
rie. Anhand von dopplerfreier Laserspektroskopie am atomaren Wasserstoff
konnten quantenelektrodynamische Voraussagen von Wasserstoffniveaus mit
einer Genauigkeit von bis zu 14 Nachkommastellen verifiziert werden. Eine so
hohe Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment wurde von keiner
anderen Quantenfeldtheorie erzielt. Wasserstoff—artige Systeme oder quasi—
wasserstoff-dhnliche Systeme mit einer abgeschlossenen Schale sind als zwei
Korper Probleme anzusehen und somit analytisch 16sbar. Aber bei komple-
xeren Systemen und im Bereich starker Feldern, ist die Untersuchung der
QED noch unzureichend. Fiir Systeme mit hoher Kernladungszahl Z treten
die QED Korrekturen aufgrund einer Abhéngigkeit von ~ Z* stirker auf,
wohingegen die Ubergangsenergien mit Z? skalieren. Die Lamb-Verschiebung
fiir Wasserstoff liegt bei 3,5 - 10-°eV, hingegen betrigt die Lamb—Verschiebung
fiir wasserstoffartige Uran 460 eV. Fiir Vielteilchen—Systeme mit mehr als
einem Elektron existieren ebenfalls keine analytisch exakten Beschreibungen
des Systems. Das heliumartige Ion ist das einfachste Vielkorpersystem und ist
das Bindeglied zwischen relativ einfachen Systemen zur Vielteilchenphysik. Das
zusétzliche Elektron schirmt das Coloumbpotential des Kerns ab. Zusatzlich
lasst sich an solchen Konfigurationen die Elektron-Elektron-Wechselwirkung
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studieren. Letztgenannte ist auch die Hiirde dabei eine theoretisch prazise
Analyse aufzustellen. In den letzten Jahren wurden Fortschritte erzielt, fir
Vielteilchensysteme eine approximative Beschreibung der relativistischen sowie
der QED-Korrekturen anzugeben. Hier sei vor allem auf aktuelle theoretische
Behandlungen von Zwei-Elektronen—Systemen im hohen Feldbereich verwiesen
[1]. Des Weiteren lassen die beobachteten Ubergénge Riickschliisse auf die
dynamischen atomaren Prozesse zu. Insbesondere stellt sich die Frage, ob
Unterschiede in Anregungsprozessen existieren, die durch Elektronenstofl indu-
ziert werden. Das Ergebnis dieser Prozesse ist auch wichtig fiir andere Gebiete
der Physik, wie fiir die Plasmaphysik, Fusionsphysik, Astrophysik, Kernphysik
oder Beschleunigerphysik, um nur einige zu nennen. Durch das Vergleichen der
Intensitét ihrer Uberginge erlauben die Ergebnisse fiir He-artigen Argon einen
Riickschluss auf die herrschende Temperatur im Inneren. Dementsprechend ist
es wichtig zu wissen, welcher Ansatz die Beschreibung des Vielteilchensystems
am geeignetsten wiedergibt. Die Ergebnisse der verschiedenen theoretischen
Ansitze unterscheiden sich in einer Gréfienordnung von 107 V. Bei starken
Feldern, wie wir sie in hochgeladenen Ionen vorfinden, ist die Analyse mittels
Laserspektroskopie wegen der zu hohen Anregungsenergien nicht moglich. Eine
Alternative stellen Ionenquellen dar. Die Felder fur wasserstoffartige Systeme
im Grundzustand steigen von Wasserstoff mit 10'° V/cm auf iiber 10'® V/cm
fiir Uran an. Ein Anstieg um sechs GréSenordnung beim Ubergang von leich-
ten zu schweren hochgeladenen Systemen. Eine technische Realisierung von
Tonenquellen sind neben der Electron—Ton-Beam—Trap (EBIT) oder Electron—
Cyclotron—Resonance—lon—Trap (ECRIT) auch die Beschleunigungsanlagen
der GSI. Der Experimentierseicherring (ESR) an der Forschungsanlage der GSI
ist in der Lage mittels Vorbeschleunigern selbst das schwerste stabile Element
(Uran) vollstandig zu ionisieren und Experimenten zur Verfiigung zu stellen.
Um die Rontgentibergénge untersuchen zu konnen, sind Rontgendetekto-
ren notig. Eine Moglichkeit wéare der Einsatz von Mikrokalorimetern. Dieser
relativ neue Detektortyp basiert auf dem Prinzip, dass statt einer Energie-
messung, die Temperaturdnderung, hervorgerufen durch die Absorption des
Photons im Festkorper, gemessen wird. Ein mit einem Warmebad thermisch
verbundener Absorber wird durch Rontgenstrahlen aufgeheizt und leitet die-
se Warme an das, knapp iiber dem Nullpunkt gekiihlte, Warmebad ab. Die
Temperaturanderung im Warmebad ist proportional zur eingetroffenen Ener-
gie. Das Mikrokalorimeter vereint eine hohe Auflosung und hohe Effizienz
mit einem relativ groffen Energiebereich. Ein grofler Nachteil ist neben seiner
Grole (der Kryostat zur Kithlung, Absorber) die lange Zeitspanne bis sich
ein thermisches Gleichgewicht nach einem Event zwischen Warmebad und
Absorber einstellt. Erste erfolgreiche Testmessungen am ESR konnten aber



bereits durchgefithrt werden. Eine andere momentan verfiighare Moglichkeit
zur Detektion von Rontgenstrahlen sind Halbleiterdetektoren. Dabei werden
Elektronen nach einem Event durch Photon—Materie Wechselwirkung vom
Valenzband ins Leitungsband gehoben und ein Signal ausgelesen. Die Photo-
nenenergie ist proportional zu den produzierten Elektronenladungen. Diese
Detektoren verfiigen iiber eine Orts— sowie eine Energieauflosung. Der Nachteil
ist das geringe Auflésungsvermogen dieser Detektortypen. Die letzte Moglich-
keit zur Detektion von Rontgenstrahlung ist mittels Kristallspektrometern. Die
Grundlagen zu diesem Detektortyp wurden Anfang des 20. Jahrhunderts durch
M.v. Laue und Kollegen gelegt. Sie beobachteten, dass sich bei Bestrahlung mit
Rontgenphotonen auf Materien mit kristallinen Strukturen Beugungsmuster
ergeben. 1915 konnten W.H. Bragg und W.L. Bragg die Bedingungen fiir
konstruktive Interferenz von Beugung von Rontgenstrahlen an Kristallen in
der nach ihnen benannte Gleichung zusammenfassen. Seitdem ist die Detektion
von Rontgenstrahlen durch Kristallspektrometer fiir hochprézise Messungen
an spektralen Atomiibergangen nicht mehr wegzudenken. Dank seines Auflo-
sungsvermogen von 1000-10000, je nachdem welches Kristall verwendet wird,
ermoglichen diese Spektrometer das genaue Studium von Roéntgeniibergdngen
in atomaren Systemen. A. Compton konnte seine Entdeckung des Compton—
Effektes ohne das Wissen der Wellenlénge der gestreuten Photonen ohne das
Auflosungsvermogen des Kristallspektrometers nicht machen. Das Prinzip des
Kristalspektrometers wurde im Laufe der Zeit weiterentwickelt und mehrere
Typen mit speziellen Geometrien entstanden. Je nach Anwendungsprofil des
Experiments wurden entsprechende Spektrometer eingesetzt, sodass immer
prazisere Messungen des spektralen Bereiches durchgefiithrt werden konnten.
Die Referenzlinien von Elementen, die von NIST oder anderen Forschungs-
zentren exakt ausgemessen wurden und heute als Standards gelten, wiren
ohne das Kristallspektrometer nicht moglich gewesen. Aber diese Form des
Rontgendetektors hat auch Schwachen. Die Nachteile des Kristallspektrometers
liegen in seiner geringen Effizienz, was also eine starke Quelle erfordert und in
seinem schmalen Akzeptanzbereich.

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde ein Kristallspektrometer fiir die He—
ahnlichen Ko Uberginge des Argons geplant und gebaut. Das Kristallspektro-
meter wurde in der Johann—Geometrie zunachst im Labor aufgebaut. Mittels
Fluoreszenz von Cadmium und Terbium wurde das Kristallspektrometer auf
seine Figenschaften hin untersucht. AnschlieBend wurde das Spektrometer
fiir ein Experiment zu den Umladungsprozessen von hochgeladenen Ionen an
der EBIT eingesetzt. Dabei sollten die Elektron-Materie-Wechselwirkung von
He-artigen Argon untersucht werden. Anlésslich der positiven Ergebnisse des
Experiments an der EBIT, soll das Spektrometer als Messinstrument an dem
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Petawatt High Energy Laser for Ion Experiments (PHELIX) Experiment mit
Argon Tropfchentargets eingesetzt werden. Das Interesse hierbei liegt darin,
dynamische Anregungsprozesse mit wohldefinierten Targets zu studieren.

Diese Arbeit gliedert sich in sechs Kapitel. Im zweiten Kapitel werden die
grundlegenden Prozesse im physikalischen Hintergrund beschrieben und erlau-
tert, im Dritten die Eigenschaften der Kristallspektrometrie und deren mogliche
Abberationen, im Vierten den Aufbau im Labor und die Eigenschaften des
Spektrometers sowie die Ergebnisse der Referenzlinien, im Fiinften den Einsatz
an der SPARC-EBIT und die ersten Testmessungen am hochionisierten Argon
und im Sechsten die Zusammenfassung und Ausblick iiber Verbesserungen und
zukunftige Experimentiermoglichkeiten.



2. Physikalischer Hintergrund

Im folgenden werden die physikalischen Grundlagen der vorliegenden Arbeit
dargestellt. Dabei erfolgt zunéchst eine Beschreibung der Struktur atomarer Sy-
steme sowie die radiativen Ubergénge zwischen einzelnen Energieniveaus. Dann
werden die dynamischen Prozesse bei Stoflen energiereicher Elektronen mit
Atomen bzw. lonen dargestellt. Es folgt eine kurze Erérterung der wichtigsten
Prozesse zur Erzeugung von Rontgenstrahlen. Schliefllich werden die fiir den
Nachweis von Rontgenstrahlen wichtigen Photon-Materie-Wechselwirkungen
vorgestellt.

2.1. Atomare Struktur

Die Studien an H- und He-artige Ionen bieten viele Moglichkeiten den Aufbau
der Atome und auch die wechselwirkende Kréfte zu verstehen und die dazugeho-
rigen Theorien zu iiberpriifen. Fiir wasserstoffartige Systeme existieren nahezu
vollstandige Losungen. Sie sind wegen ihrer Einfachheit bestens geeignet die
Theorie mit experimentellen Daten zu tiberpriifen. Hingegen sind He—artige
Systeme zwar das einfachste Vielelektronensystem, aber sind analytisch jedoch
nicht exakt losbar. Ein interessanter Aspekt stellt dabei die Untersuchung
von Elektron-FElektron—Wechselwirkung dar. Generell gilt fiir hochgeladenen
Ionen, dass die Korrekturen mit der vierten Potenz von Z skalieren und bei
schweren Systemen besonders stark ausgeprigt sind. Im folgenden werden
zunachst fiir das einfachste System, Wasserstoff, die theoretischen Grundlagen
fiir das Verstandis der atomaren Struktur vorgestellt. Zusétzlich wird auf das
Elektron-Elektron-Wechselwirkung des He-artigen Systems eingegangen.

2.1.1. Elektronenkonfiguration, Uberginge

Eine erste Ndaherung zur Beschreibung der Energielevels in Atomen liefert die
Schrodinger—Gleichung [2]

0
i = H, (2.1)
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wobei H der Hamiltonoperator, i = h/27 das Plancksches Wirkungsquantum,
1 die imaginare Einheit und % die Zeitableitung ist. Fiir den dreidimensionalen
stationdren Fall ergibt sich der Hamiltonoperator

h
H=Fkpn+V=—--A_A+YV, (2.2)

2m
mit dem Laplace-Operator /A und dem Potential V. Fiir den Fall eines Elektrons

im Feld eines als punktformig angenommenen Atomkerns, erhélt man das
Coulomb—-Potential

Ze?
Vo =— . 2.3
© (471'80)’/“ ( )
Die stationdre Schrodinger—Gleichung ergibt sich dann zu
(——h AN+ V)Y =Ey (2.4)
2m S ‘

mit der Elektronenenergie. Bei Verwendung der Polarkoordinaten ist die Losung
der Wellenfunktion

2bn,l,m = Rn,lifl.ma (25)

wobei R, ; den radialen Anteil der Wellenfunktion angibt und Y;,, die Ku-
gelflichenfunktion darstellen. Diese konnen mit den Laguerre-Polynomen fiir
den radialen Fall und den Legendre—Polynome fiir die Kugelflachenfunktionen
gelost werden. Die Ordnung der Losungen stellen die Hauptquantenzahl n, [
und m dar, wobei [ (nimmt natiirliche Werte bis n — 1 an) und m (nimmt
ganzahlige Werte von —[ bis +[ an) die Quantenzahlen fiir den Bahndrehim-
puls bzw. das magnetischen Moment des Elektrons sind. Fiir den alltédglichen
Gebrauch wurden den einzelnen Quantenzahlen Buchstabem zugeordnet. Fiir
die Hauptquantenzahl n = 1,2,3,4,5,6 usw. wurden grofle Buchstaben wie
K,L,M,N,QO, P verwendet, fiir den Bahndrehimpuls [ = 1,2, 3,4, 5, 6 entspre-
chend s,p,d, f, g, h. Das Energieniveau eines Elektrons in einem wasserstoffar-
tigen System lautet

Z2

mit 7 die Kernladungszahl, n die Hauptquantenzahl und Fr = mee’ — 13,605

8e2h?

eV die Rydberg—Konstante. Fiir Z = n = 1 befindet sich das Elektrons im 1s
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Zustand, also im untersten moglichen Energieniveau und hat eine Energie von
E = FEg, die der Rydberg—Energie entspricht. Im Orbital-Modell des Atoms
geben die Quantenzahlen n die Schale und [ die Unterschale des Niveaus an.
Uberginge zwischen den diskreten Energieniveaus sind durch Emission bzw.
Absorption von Photonen méglich. Dabei gelten im nicht-relativistischen Fall
die folgenden Auswahlregeln, wie fiir den Ubergang eines Elektron von der
L-Schale in die K-Schale Al = £1, Am = %1 oder As = 1. Da die Uberginge
fiir die Elemente charakteristisch sind, werden sie in Serien zusammengefasst.
Ubergénge von n 4 1 nach n heien na, von n + 2 nach n dementsprechend
nf usw., sodass der Ubergang eines Elektrons von der L zur K Ko heifit, M
nach K Kf. Eine gute Ndherung zur Berechnung der dabei freiwerdenden
Energie lautet [3]

AE; s =Ry(Z — K)(— —

ns

), (2.7)

SN

3
| —

dabei ist Ry die Rydberg-Konstante, Z die Kernladungszahl, K ein Faktor
fiir die Abschirmung und n; und n; der Anfangs— bzw. Endzustand. Obige
Herleitung der Energieniveaus gilt nur fiir Ein—Elektronen—Systeme. Bei meh-
reren Elektronen wirkt auf das jeweils betrachtete ,aktive" Elektron neben des
reinen Kernpotentials auch das Feld der tibrigen Elektronen. Dadurch wird
das Kernpotential abgeschirmt. Von Slater wurde folgender Ausdruck fiir die
Bindungsenergie vorgeschlagen:

Z_&f. (2.8)

n;

A

i=1

Dabei stellt Z die Kernladungszahl, S; den Abschirmungsfaktor, die auch von
der Drehimpulsquantenzahl abhingt und n; die Hauptquantenzahl dar. Der
Algorithmus zur Rechnung des effektiven Kernladungszahl und Quantenzahl
sowie eine Tabelle von Werten ist bei [4] zu finden.

2.1.2. Feinstruktur

Bei der obigen Beschreibung der Energieniveaus wurde die Schrodinger—Gleichung
verwendet. Diese enthélt jedoch keine relativistischen Effekte sowie die Be-
riicksichtigung des Elektronenspins. Durch Verfeinerungen der experimentellen
Apparaturen wurden Entdeckungen gemacht, die so nicht erklarbar waren.
Energieniveaus haben sich in mehrere Nebenlinien aufgespalten. Den néchsten
groflen theoretischen Schritt vollzog Paul Dirac. Von der Schrodinger—Gleichung
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ausgehend unter Beachtung der relativistischen Energie-Impuls—Beziehung:
E? = (mc®)* + (pe)®. (2.9)

Mit der Ruhemasse mc? und kinetische Energie pe, kam er auf die nach ihm
benannte Dirac-Gleichung fiir ein geladenes Teilchen im elektromagnetischen

Feld[5):

0
zha‘lf =ca(p—qA) + qp + ﬁmc%ﬂ, (2.10)
wobei das Vektorpotential A und das Skalarpotential ¢ die Wechselwirkung des
Elektrons mit einem elektromagnetischen Feld wiedergibt, ¢ fiir die elektrische

Ladung des Elektrons steht, p den Impulsoperator darstellt und a = < 2 g )

und ? = ( (1) _01 ) 4 x 4 Matrizen mit den Pauli Matrizen ¢ und die Ein-

heitsmatrix als Eintragen sind. Die Losungen dieser Gleichung sind keine
dreidimensionalen Wellenfunktionen, sondern vierdimensionale Spinoren W.
Die Losungen dieser Gleichung enthalten auch Terme, die das Antiteilchen be-
schreiben. Diese Gleichung wird im Rahmen der Storungstheorie gelost. Fiir den
punktformige Kern lautet die vollstindige exakte Losung der Dirac-Gleichung:

[

N|=

(Za)*

[n—j—é—i— {(j+;)2—Z2a2P}

E,;=mc® |1+ 1 (2.11)

Gemaf dieser Formel haben Niveaus mit der gleichen Gesamtdrehimpuls
J = L + S die gleichen Energien. Die Feinstruktur—Aufspaltung erhoht die
2n?Aufspaltung, die, wie im nicht-relativistischen Fall, zu mehr Unterniveaus
(Notation n?*1L ;) fithren.

2.1.3. QED—Korrekturen erster Ordnung

1947 entdeckten Retherford und Lamb am Wasserstoff den 2251 — ZQP% Uber-
gang der nicht im Einklang mit den Ergebnissen der Dirac — éleichung stand.
Die Losungen der Dirac-Gleichung sagt fiir Unternivaus mit gleichem Gesamt-

nteressanterweise kam Arnold Sommerfeld in seinen theoretischen Arbeiten 1912 zum
gleichen Ergebnis, aber ohne die quantenmechanischen Hintergriinde zu kennen.
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drehimpuls j eine gleiche Energie voraus und verbietet einen solchen Ubergang.
Ein Strahl von Wasserstoffatomen kollidiert mit einem Elektronenstrahl und
bewirkte eine Bevolkerung des 225 1 —Niveaus. Mit Mikrowellen wurde dieser in

den QQP% Zustand angeregt[0]. Eine Erklarung wie diese Energieverschiebung
moglich war lieferte dann die Quantenelektrodynamik. In erster Ordnung kann
man sie auf drei Effekte zurtickfithren:

1. Selbstenergie
2. Vakuumpolarisation
3. Kerneffekte

Die Selbstenergie ist die Wechselwirkung des Elektrons mit seinem eigenen elek-
tromagnetischen Feld. Im Einklang mit der Heisenbergschen—Unschéarferelation,
steht das gebundene Elektron mit den von seinem Feld erzeugten virtuellen
Photonen in Wechselwirkung. Diese werden vom Elektron absorbiert und emit-
tiert. Die Folge ist eine Verschmierung des punktféormigen Ladungsverteilung
des Elektrons. Dementsprechend fithrt es zu einer lockeren Bindung zum Atom-
kern. Die Selbstenergie ist fiir leichte Elemente dominierend und kann auch
als Massendifferenz zwischen einem gebundenen und einem freien Elektron
gesehen werden, falls dieser keine Wechselwirkung mit seinem Strahlungsfeld
aufweist [7]. Ein weiterer Effekt ist die Vakuumpolarisation. Ahnlich wie bei
der Selbstenergie, bilden sich in der Nahe des Kernfeldes Elektron—Positron
Paare, die den Einfluss des Kerns auf das Energieniveau des Elektrons erhohen.
Das Elektron ist damit in einem stérkeren gebundenen Zustand. Sie wirkt der
Selbstenergie entgegen.

o 9

Abbildung 2.1.: Feynman-Diagramme fiir die Selbstenergie (links) und Vakuum-
polarisation (rechts) [§]




2. Physikalischer Hintergrund

Kerneffekte wiederum beruhen auf der endlichen Ausdehnung des Kerns.
Bisher wurde von einem Punktteilchen mit radialsymmetrischen Coulomb—
Potential ausgegangen. Bei genauerer Betrachtung hat der Kern, speziell mit
hoher Nukleonenzahl eine inhomogene Gestalt. Dadurch verliert das elek-
tromagnetische Feld des Kerns seine radialsymmetrische Form, welche eine
unterschiedlich starke Wechselwirkung mit dem Elektron zur Folge hat. Diese
drei Effekte zusammen bilden die Lamb—Verschiebung [§]:

o (Za)t

AELS = ; ° F(ZO[) o ch, (212)

n3

wobei F(Za) ein Formfaktor ist, die drei Korrekturen beinhaltet. Néherungs-
weise skaliert die QED—Beitriage mit (%)4 Fiir den Wasserstoff betréigt die
Korrektur 4,37 - 107 %V und somit ca. 10% der Feinstrukturaufspaltung des
n=2 Niveaus [9].

2py);
Lyo, (E1
Lamb- 2S¢ o — yo (E1)
Verschiebung { 2p”2
Lyo, (E1)

M1

Lamb- 1S4
Verschiebung

Abbildung 2.2.: Lamb—Verschiebung in einem wasserstoff-artigen System

Speziell die Lamb—Verschiebung wurde an der GSI in Experimenten an
hochgeladenen Ionen untersucht. Besonders fiir wasserstoffahnliches Uran, war
die Lamb—Verschiebung Gegenstand von Untersuchungen. Uran ist der schwer-
ste stabile Kern. Am Experimentellen-Speicher-Ring (ESR) in Kombination
mit dem Elektronenkiihler konnte der bis dato der genaueste Wert fiir die
Lamb—Verschiebung an wasserstoffihnlichen Uran gemessen werden [10]. Mit
Testmessungen des FOCAL Aufbaus wurde gezeigt, dass die Prizision mittels
eines Kristallspektrometers in Laue—Geometrie noch weiter gesteigert werden

10
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kann, sodass es moglich ist, sensitiv auf QED—Korrekturen héherer Ordnung
zu werden [11].

Selbstenergie

* 1991
3° 1996

1* 2000

1s-Lamb-Verschiebung , AE / z [meV]

Je 2005

1 20 40 60 80 100
Kernladung, Z

Abbildung 2.3.: Aufgetragen ist der Wirkungsquerschnitt der einzelnen Kompo-
nenten der Lamb—Verschiebung gegen die Kernladungszahl. Da
Beitrige mit (Za)* skalieren, wurden sie durch diesen normiert.
Die Jahreszahlen geben die erreichte Genauigkeit an [12].

2.1.4. Korrekturen eines heliumartigen Systems

Die Studien an Wasserstoff-und Helium-artige Ionen bieten viele Moglichkeiten
den Aufbau der Atome und auch die wechselwirkende Kréfte zu verstehen
und die dazugehorigen Theorien zu tiberpriifen. Fiir wasserstoffartige Systeme
existieren exakte analytische Losungen. Sie sind wegen ihrer Einfachheit bestens
geeignet, die Theorie mit experimentellen Daten zu tiberpriifen. Hingegen sind
He-artige Systeme die einfachsten Vielelektronensysteme. Ein interessanter
Aspekt stellt dabei die Untersuchung von Elektron—Elektron—Wechselwirkung
dar. Generell gilt fiir hochgeladenen Ionen, dass die QED—Korrekturen mit
der vierten Potenz von Z skalieren und bei schweren Systemen besonders
stark ausgepragt sind. Es gibt zwar verschiedene theoretische Anséitze die
Beitriage der Korrekturen nédherungsweise zu berechnen, doch die Ergebnisse
weichen teils deutlich voneinander ab (siehe [13] [14, 15]). Der Grund liegt unter
anderem in der Elektron—Elektron—Wechselwirkung. Der nicht—relativistische

11
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Hamilton Operator fiir einen punktféormigen Kern mit zwei Elektronen lautet
[3]:
2 R, 702 o2

o= + .
2m " 471'507“1‘ 47'('8()7"@'

(2.13)

Der erste Term beschreibt die kinetische Energie der Elektronen, der Zweite
die elektrische Anziehung des positiven Kerns —Ze auf die Elektronen und
der dritte Term die gegenseitige AbstoBung der Elektronen untereinander.
Die Zentralfeldnéherung ist ein Ansatz, dieses Problem zu vereinfachen. Die
Idee ist, die Elektron—Elektron—Wechselwirkung durch ein geeignetes sphérisch
radialsymmetrisches Potential V,(r;), das nur vom Betrag r; abhangt und die
Abstoflung des anderen Elektrons enthélt, zu ersetzen. Auf der Stérungstheorie
aufbauend sind beispielsweise die Relativistic Many Body Pertubation Theo-
ry (RMBPT) oder die Bound-State-QED (BSQED) [I]. Fur die He-artigen
Ionen mit hoher Kernladungszahl scheint die Storungstheorie besser mit den
experimentellen Ergebnissen tibereinzustimmen. Hingegen scheinen die auf
das Ritzsches—Variationsprinzip aufbauende Methoden wie die All-Order [15]
oder die Multikonfigurations—Dirac-Fock-Methode (MCDFM) fiir leichte Io-
nen besser beschreiben zu konnen. Fiir eine genaue Beschreibung sei auf [9]
und die Referenzen darin verwiesen. Die QED-Korrekturen sind durch das
Zwei-Elektron—System schwieriger zu beschreiben. Abbildung gibt die
moglichen QED-Korrekturen eines zwei-Elektronen Systems wieder, die in
nicht-strahlende, wie ein und zwei—Photonen—Austausch und in strahlende
Beitréige, wie Selbstenergie oder Vakuumpolarisation, unterteilt werden. Den
Einfluss der Elektron—Elektron—Wechselwirkung fiir He-artiges Uran auf den
Grundzustand konnte erfolgreich in einem Experiment an der GSI bestimmt
werden [16].

12
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a) b)
c) d)
e) f)

Abbildung 2.4.: Oben: Der Ein—Photon Austausch zwischen zwei Elektronen. Das
Photon wird durch die gewellte Linie und die Elektronen durch
die doppelt durchgezoge Linie dargestellt. Unten: a) und b) geben
die nicht-strahlende Beitrage wieder und c), d), e) und f) die
strahlende Beitrage der zwei Elektronenkorrekturen wieder.

2.1.5. Linienbreite und Linienform

Bei allen experimentellen Untersuchungen ist fiir die Prézision eine untere
Grenze durch die Natur vorgegeben: die natiirliche Linienbreite. In atomaren
Vielelektronen—Systemen kénnen bei Ubergingen nicht nur der gewiinschte
Effekt eintreten, sondern auch andere Prozesse zum Vorschein kommen, aber
aufgrund ihrer Intensitat nicht ins Gewicht fallen. Oder das Auflésungsvermo-
gen des Detektors ist zu niedrig und wird somit als ein Teil des dominierenden
Prozesses untergehen. Mit einem Kristallspektrometer sind wir in der Lage
ein so hohes Auflosungsvermogen zu erzielen, dass diese ,Nebenprodukte”
sichtbar gemacht werden konnen, indem wir eine verdnderte Linienform be-
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2. Physikalischer Hintergrund

obachten. Diese beide Punkte werden in diesem Abschnitt behandelt. Gemaf
der Heisenbergschen—Unschérferelation kann die Energie AE eines quanten-
mechanischen Systems innerhalb einer endlichen Zeit 7 nicht mit beliebiger
Genauigkeit gemessen werden. Daraus folgt, dass ein angeregter Zustand end-
lich ist, dies wiederum verursacht eine Unschéarfe der Emissionslinie. Die Breite
des Ubergangs hingt von der Lebensdauer 7 ab:

ap=" (2.14)

T

Fiir die Angabe der Unschéarfe als Photonwellenlénge ergibt sich:

he

AN

= 2mecrT. (2.15)

Mittels der Kristallspektroskopie kann eine so hohe Auflésung erzielt, dass
die gemessen Ubergangslinien oder deren Breiten sich auf dem Niveau der
natiirlichen Linienbreite befinden. Die natiirliche Linienbreite hat die Form
einer Lorentzverteilung

a2

a? + (z — xg)?

f@, ) =1 : (2.16)
wobei a die Halbswertsbreite, I die Amplitude und zy die Position des Ma-
ximums ist. Das Spektrometer selbst hat durch Fehler im Kristall oder den
geometrischen Aufbau eine intrinsische Breite, die mit einer Gaussverteilung

flx) =Texp l—; (x — 330)2] (2.17)

g

beschrieben werden kann, wobei o die Standartabweichung darstellt. Die zu
erwartenden Spektren konnen durch eine Verteilung aus einer Faltung der
Lorentz— mit der Gausskurve beschrieben werden. Diese wird Voigt—Verteilung
genannt, siehe [£.2.2]

Neben der natiirlichen Linienbreite konnen Nebenlinien auftreten, die ener-
getisch sehr nahe an dem Ubergang liegen, dass sie aufgrund des begrenzten
Auflésungsvermogens des Detektors als Veranderung der Hauptlinie erschei-
nen. Sie sorgen fiir eine weitere Verbreiterung bzw. eine Asymmetrie der
Emissionslinie. Diese Prozesse sind

1. Satelliten—Linien

2. Shake-Up-bzw. Shake-Off-Effekt

14
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3. Auger—Prozess

Beim Ionisationsprozess durch Photonen, Elektronen oder Ionen kénnen meh-
rere Vakanzen entstehen, sprich eine Vakanz in der K— und L—Schale. Ein
Ubergang eines Elektrons von der L-Schale in den Grundzustand wird eine
leicht hohere Energie haben als derselbe Ubergang ohne die L-Schale Vakanz,
da ein Elektron in der selben Schale einen Abschirmungseffekt ausiibt und
somit das Bindungsenergie leicht verringert. Diese Satellitenlinie ibt damit
einen Einfluss auf den wahren Ka~Ubergang aus und liegt meist auf der hohe-
renergetischen Seite aufgrund einer fehlenden Abschirmung eines Elektrons in
der gleichen Schale, siche Abbildung [2.5] . Bei einer doppelten Vakanz findet
ein Hypersatelliten-Ubergang statt.

—_—) rf ’-\--“-
n=2 L .

n=1 . 7

Abbildung 2.5.: Eine zuséitzliche Vakanz in der L—Schale erhoht die Bindungs-
energie wegen der fehlenden Abschirmung und emittiert ein ener-
giereicheres Photon.

Wie grof die Abschirmung ist hangt vom Element und der Lage des Elektrons
ab. Eine Annaherung der Energieverschiebung wird durch die Slater—Regel
gegeben. Beim Shake-Up-Effekt wird ein Elektron z.B. durch den Photoeffekt
aus seinem gebundenen Zustand ionisiert. Das freiwerdende Elektron hebt ein
anderes Elektron in einen dufleren gebundenen Zustand. Beim Shake-Off-Effekt
hingegen wird das duflere Elektron in das Kontinuum gehoben, siehe Abbildung
2.6l Ein weiterer nicht radiativer Prozess ist der Auger—Prozess. Dabei wird
beim Auffiillen einer Vakanz z.B. in der K—Schale aus der L.-Schale kein Photon
emittiert, sondern die Energie wird genutzt um ein gebundenes Elektron in der
auBeren M—Schale anzuheben, dies wird auch als KLM Elektron bezeichnet [17].
Im Spezialfall, dass die Liicke von einem Elektron aus der selben Schale, also
aus einer hoheren Unterschale aufgefiillt wird, handelt es sich um einen Coster—
Kronig Ubergang. Tritt der Fall ein, dass das emittierte Auger-Elektron auch
aus derselben Schale stammt, wird von einem Super—Coster—Kronig Ubergang
gesprochen [I8]. Alle Prozesse kénnen das Maximum einer Linie verschieben
oder zu einer asymmetrischen Form fithren. Dementsprechend ist es notwendig,
diese Effekte, speziell die Satelliteniibergange, bei der Analyse mit zu beachten.
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Abbildung 2.6.: Links: Eine schematische Darstellung des nicht radiativen Auger—
Prozesses. Ein Rontgenphoton erzeugt eine Vakanz in der K—
Schale. Diese wird durch ein Elektron aus der L—Schale gefiillt
unter Aussendung eines Elektron aus der M—Schale, es wird auch
als KLM-Elektron bezeichnet. Rechts: Beim Shake-Up— und dem
Shake-Off-Effekt zerfallt der strahlungsfreie angeregte Zustand
unter Emission eines Elektrons. Dieser hebt ein gebundenes Elek-
tron entweder in einem hoheren ungebundenen Zustand oder ins
Kontinuum.

2.2. Elektronenstof3prozesse

Im folgenden Abschnitt werden die Elektronensto3prozesse einer Electron—
Beam-Ton—-Trap (EBIT) zur Erzeugung von hochgeladenem Ionen beschrieben.
Generell spielt die Ionisation bzw. Anregung atomarer Systeme durch Elek-
tronenstofl bei zahlreichen physikalischen Prozessen eine wichtige Rolle. Zu
nennen sind hier unter anderem die Produktion von Bremsstrahlung und
charakteristischer Strahlung in Rontgenréhren, die Erzeugung hochgeladener
Ionen in Electron-Beam-lon-Traps (EBITs, siche Abschnitt sowie die
komplexe Dynamik in Ion — Atom—StoBen beispielsweise am Gas—Target des
ESR, siehe [19].

2.2.1. Ionisation

Neben der Photoionisation besteht die Moglichkeit, durch Elektronenstofle
ein Atom zu ionisieren. Es wird zwischen direkten und indirekten Ionisati-
onsprozessen unterschieden. Bei direkten Prozessen werden Elektronen durch
Elektronenstéfle von Atomen oder lonen emittiert. Bei indirekten Prozessen
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fithrt die Abregung eines angeregten atomaren Zustandes iiber nicht-radiative
Prozesse zur Emission von zuvor gebundenen Elektronen. Zu nennen sind
hier Auger—Prozesse, Coster—Kronig sowie der Shake-Off-Effekt, siehe auch
2.1.5 Fir die EBIT ist die direkte Einfachionisation durch Elektronenstofie der
Hauptprozess zur Produktion von hochgeladenen Ionen (Direct Ionisation, DI).
Durch den Stofl von freien Elektronen gegen einen gebundenen Elektron in
einem neutralen Atom oder bereits vorhandenen Ion, wird dieses aus der Schale
ins Kontinuum gehoben. Der inelastische Stof3 lasst sich wie folgt darstellen:

X pel = X0 pef ey, (2.18)

wobei X" den Ausdruck fiir ein Ton mit ¢ dem Ionisationsgrad, e; das Elektron—
Projektil und e; das ionisierte Elektron darstellen. Die durch Elektronenstof3
iibertragene kinetische Energie des Elektrons FEj;, muss grofler sein als das
Ionisationspotential I des gebundenen Elektrons (Bindungsenergie). Aufgrund
der Energieerhaltung gilt:

Ekin -1 = Ee1 + E627 (219)

wobei E,, und E,, die Energien der Elektronen nach dem Stof sind. H. Bethe
fand 1930 heraus, dass der Wirkungsquerschnitt o, gemaf

(B /1)

2.2
Uq Ekzn A I ( 0)

logarithmisch von der kinetischen Energie des einfliegenden Elektrons sowie
der Ionisationspotentials des gebundenen Elektrons abhangt. Es ergibt sich
ein Maximum des Querschnitts fir Ey; ~ I, d.h. an der Schwelle. Dies
entspricht dem Bohr—Kriterium, demgeméafl die Ionisation am effektivsten ist,
wenn die Geschwindigkeit des einfliegenden Elektrons gleich der Bohrschen—
Bahngeschwindigkeit des gebundenen Elektrons ist. Eine exakte Berechnung
des Tonisationsquerschnitts fiir ein beliebiges atomares System ist in der Regel
sehr aufwéandig. Von Scofield wurde im Rahmen einer relativistischen Plane
Wave Born Approximation (PWBA) in einem grofien Energiebereich und fiir
Kernladungszahlen zwischen 18 und 92 die Querschnitte fiir die Ionisation der
K-und L—-Schalen von neutralen Atomen berechnet [20]. Des Weiteren existieren
fiir die K—Schalen—Ionisation zahlreiche semi-empirische Nédherungsformeln
bis in den ultra-relativischen Energiebereich, siehe [2I] und Referenzen darin.
Zur Bestimmung der Ionisationsquerschnitte fiir beliebige, insbesondere auch
teilweise ionisierte Systeme, wird dagegen oftmals die ebenfalls semi—empirische
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Lotz—Formel genutzt [22]:

04j(Ekin) = aqjke; Epr - 1 ?J +[1 = byj exp(—cq;( 7.
in * Lqj q

-1),  (221)
wobei ky; die Besetzungszahl der Unterschale j eines Ions des Ladungszustandes
¢ im Grundzustand darstellt, I,; ist die Bindungsenergie und ay; by; und cg;
sind experimentell ermittelte und tabellarisierte Konstanten. Fiir den Fall des
3s—Zustands im Argon gilt

aqgj = 3,6 X 10Mem2eV?, bgj = 0,69,¢=0 (2:22)

Wird tiber alle besetzten Unterschalen aufsummiert, ergibt sich der gesamte
Wirkungsquerschnitt fiir die Anderung eines Ladungszustandes zu:

Oq—q+1 = Z 9qj- (2.23)
J

Wie zu sehen ist, skaliert der Wirkungsquerschnitt mit (Ej,, - ). Der
Ionisationsvorgang féngt prinzipiell bei Elektronen mit niedriger Bindungs-
energie an, gefolgt von der Emission der Elektronen aus niedrigeren Haupt—
und Unterschalen, da der Wirkunsgquerschnitt fiir die lonisation mit % skaliert.
Die Lotz—Formel stimmt fiir Wasserstoftf sehr gut mit den experimentellen
Ergebnissen iiberein. Doch fiir Argon ist sie immer noch Gegenstand von
Untersuchungen, da sie bei kleineren Energien abweichen kann. Generell weist
die Lotz—Formel fiir hochgeladene Ionen und hohe Bindungsenergien eine grofle
Abweichung zu gegenwartigen Ergebnissen auf. Eine detaillierte Auseinan-
dersetzung ist nicht Gegenstand dieser Arbeit und es wird auf die Literatur
verwiesen [23], 24], 25], 26].

Eine weitere Moglichkeit ist die Mehrfachionisation durch einen Elektronen-
stofl. Dabei werden mehrere Elektronen aus einer Schale gehoben. Eine empiri-
scher Formel zur Berechnung des Wirkungsquerschnittes lautet [27], 28, 29]

2,6 x 10~ V2
o = .
amar? Ekin(Iq + [q+1)

Ekin
1 .
Iq + Iq+1

1 (2.24)

Auch hier verlduft der Ionisationsprozess iiber die Reihenfolge der Haupt—
und Unterschalen. Aufgrund der Komplexitat zur exakten Berechnung der
Wirkungsquerschnitte von Mehrfachionisationen konnte sich kein theoretischer
Ansatz durchsetzen, vielmehr finden semi—empirische Formeln ihre Anwendung
[25]. Neben der direkten Mehrfachionisation besteht die Moglichkeit, durch
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Shake—Off oder Coster—Kronig—Effekte ein zweites Elektron zu ionisieren. Es
wurde aber angesprochen, dass die dafiir benotigte Vakanz in den inneren
Schalen eher unwahrscheinlich ist.

2.2.2. Anregung

Die Ubergdnge im He-artigen Argon werden hauptsichlich durch Elektronen—
Anregung verursacht. Anders als bei der Elektronen—Ionisation, verfiigt das
Elektron nicht iiber genug kinetische Energie, um ein gebundenes Elektron
im Atom oder Ion ins Kontinuum zu heben. Ist die Energie grofler als die
Differenz zweier Bindungsniveaus kann das Elektron in einem angeregten
Zustand gehoben werden geméaf

X9 4 7 (Bpn) — [X(q+1)+r +e] (E.,). (2.25)
Die Energiebilanz lautet dementsprechend:
AFE = |E; — Ef| < Epyp, — Ee, . (2.26)

E; bezeichnet den Anfangszustand des Elektrons und E; den Endzustand. Das
Auffillen der Vakanz kann prinzipiell durch zwei Prozesse verlaufen. Durch
Emission von Photonen geméf3

[ D]" — [X @D+ 4 hy (2.27)

oder durch einen Auger—Prozess. Dabei wird die Vakanz von einem Elektron
aus einer hoheren Schale gefiillt unter Emission eines Elektrons, siehe auch
[2.1.5] Dieser ist im Vergleich zu der spontanen Emission ein unwahrscheinlicher
Vorgang. Gemafl dem Einsteinkoeffzienten skaliert die Emission eines Photons
mit Z* bzw. ¢*, wohingegen beim Auger-Prozess eine schwache ¢ Abhangigkeit
vorliegt. Der Wirkungsquerschnitt fiir die Elektronen—Anregung, basierend auf
den v. Regemorter—Formel [30], kann durch

82 Ry? Elin
oif \/§a0ffEifEkm E; (2.28)

angendhrt werden [31]. Dabei ist ag der klassische Elektronenbahnradius und
Ry = 13,606 eV die Rydberg-Energie. Fiir Oszillationsstarke f;; gilt:

gome(c-h)® . g
o= 20t g T 2.2
fzf 27T62Ei2f if 95 ) ( 9)
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mit g die Dielektrizitatskonstante, m. die Elektronenmasse, ¢ Lichtgeschwin-
digkeit im Vakuum, A;; die Emissionsraten des Ubergangs und die Konfigu-
rationsgewichte des Anfangs—und Endzustandes g; bzw. g;. G (%}7) ist der

Gaunt—Faktor. Dieser enthélt relativistische und quantenmechanische Korrek-
turen fiir klassische Ausdriicke der kontinuierliche Ubergéingen und lautet in
diesem Fall

FEin
G (if”) — 0,276 - In (%f") -0, 18%}?}3). (2.30)

Ahnlich wie fiir die Lotz-Formel bei der Elektron-Ionisation sind Diskrepanzen
der experimentellen Ergebnisse, speziell bei hochgeladenen Ionen beobachtet
worden.

2.2.3. Radiative Rekombination und Dielektronische
Rekombination

Die Radiative und Dielektronische Rekombination sind zeitinverse Prozesse des
Photo— und Auger-Effekts (2.1.5). Beide spielen bei der Wechselwirkung
freier Elektronen mit Ionen eine bedeutende Rolle. Spezielle Kenntnisse tiber
beide Vorgéange erlauben es, Aussagen iiber die Lebensdauer eines Strahls zu
treffen. Sie sind auch die iiberwiegenden Prozesse in Plasmen, weswegen sie
fiir die Astrophysik eine wichtige Analysemethode fiir die inneren Vorginge
darstellen. Fiir diese Arbeit spielen sie eine untergeordnete Rolle, da die
gewiinschten Uberginge hauptsachlich durch Elektronenanregung induziert
werden, sollten aber der Vollstandigkeit halber kurz erlautert werden. Fiir eine
tiefere Auseinandersetzung sei auf die Literatur verwiesen [32} [33], 34]. Bei der
Radiativen Rekombination wird ein Elektron von einem Ion eingefangen

AT 4w — ATDY Ly (2.31)

Dabei wird ein Photon emittiert, das genau der Bindungsenergie Ep;, und der
kinetischen Energie des Elektrons Fjy;, entspricht

Der Wirkungsquerschnitt nimmt fiir langsamere Elektronen zu. Bei der
Dielektronischen Rekombination (Zeitumkehrung des Auger—Prozesses) wird
ein Elektron aus dem Kontinuum eingefangen und die Energie wird fiir die
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Strahlender Elektroneneinfang (RR)
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Abbildung 2.7.: Grafische Darstellung der Radiativen Rekombination [27].

Anregung eines Elektrons im Ion aufgewendet:
AT 47— [AlT D] (2.33)

Das lon wird um eine Ladungseinheit verringert, befindet sich in einem zweifach
angeregten Zustand und kann durch weitere radiative wie nicht-radiative
Vorgénge in den Grundzustand iibergehen. Die freiwerdende Energie AEpg
beim Einfang, wie bei der Radiativen Rekombination die Summe aus kinetischer
Energie des eingefangenen Elektrons und der Bindungsenergie muss noch
zusétzlich der Differenz des angeregten Elektrons entsprechen:

AEpr = Eiin + Epin, = Ey — E;, (2.34)

wobei E; den Anfangs— und E; den angeregten Zustand bezeichnet. Deswegen
wird die Dielektronische Rekombination auch als ein resonanter Vorgang
bezeichnet und kann nicht bei wasserstoff-artigen Systemen auftreten, da
ein zweites Elektron zur Resonanz fehlt. Fir hochgeladene Ionen wie wir
sie an dem ESR antreffen, sind aber auch die Radiative und Dielektronische
Rekombination Gegenstand ausfiihrlicher Untersuchungen [35, [36].
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Dielektronische Rekombination (DR)
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Abbildung 2.8.: Bei der Dielektronsiche Rekombination wird die freigewordene
Energie durch Elektroneneinfang zur Anregung eines zweiten
Elektrons genutzt [27].

2.3. Rontgenstrahlung

Mit der Entdeckung der ,Rontgenstrahlung” durch Conrad Wilhelm Rontgen
1895 wurde ein wichtiger Grundstein fiir das Verstidndnis und die weitere
Untersuchung der Wechselwirkung von Materie und energiereicher elektroma-
gnetischer Strahlung gelegt. Die Rontgenstrahlung liegt energetisch oberhalb
von ultraviolettem Licht und unterhalb von Gammastrahlung. Dies entspricht
grob einem Energiebereich von einigen hundert eV bis einige MeV. Der Un-
terschied zwischen Rontgen— und Gammastrahlung liegt nicht nur in ihrem
Energiebereich, sondern auch in ihrem Entstehungsprozess. Beide sind zwar
von Natur aus elektromagnetische Wellen, doch wahrend die Rontgenstrahlung
ein Resultat der Wechselwirkung energiereicher Elektronen bzw. radiativer ato-
marer Ubergéinge ist, wird die Gammastrahlung durch radiative Kernabregung
emittiert. Ein Grund fiir die weite Verbreitung der Entdeckung Rontgens sind
deren vielféltige Einsatzmoglichkeiten. Heute findet sie z.B. Anwendung in der
Medizin (Computertomographie), Behandlung von Krebs (Strahlentherapie)
oder Spektroskopie von Festkorpern, um nur einige zu nennen. Es folgt nun eine
Unterscheidung zwischen Bremsstrahlung und charakteristischen Ubergéngen
sowie einige Beispiele fiir die Produktion von Roéntgenstrahlen.
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Brems-
strahlung

Kern

Elektron

Abbildung 2.9.: Produktion von Bremsstrahlung durch Beschleunigungsénderung
des Elektrons durch einen positiven Kern

Bremsstrahlung

Eine starke Beschleunigung oder Abbremsung von Ladungstrigern, insbesonde-
re Elektronen, ruft Bremsstrahlung hervor. Dieser Effekt tritt bei zahlreichen
physikalischen Prozessen auf und wird unter anderem in Rontgenréhren zur
Produktion energiereicher elektromagnetischer Strahlung verwendet. Dabei
werden die Elektronen zunachst beschleunigt und dann auf Metallplatten, wie
z.B. Molybdan, geschossen. Im Targetmaterial werden die Elektronen im Cou-
loumbfeld der Atome abgelenkt. Geméfl der klassischen Elektrodynamik ruft
jeder Beschleunigungsvorgang eine Aussendung von elektromagnetischen Strah-
len hervor. Dabei kann maximal die gesamte kinetische Energie des Teilchens
in Strahlung umgesetzt werden. Dieses Hochernergieende der Bremsstrahlung
wird auch als SWL (short wavelength limit) bezeichnet. Dies bedeutet, dass
die gesamte kinetische Energie eines Elektrons komplett abgebremst und durch
ein Photon emittiert wird, daher der Name ,,Bremsstrahlung”.

1
Brnaa = €U = hy (2.35)

h

= Mnin = i (2.36)
d.h. die Grenzwellenldnge A ist nur von der Beschleunigungsspannung U abhéan-
gig und unabhéngig vom Anodenmaterial, e ist die elektrische Ladung. Werden
die Elektronen durch Magnetfelder abgelenkt, beispielweise in Synchrotrons
und Speicherringen, so wird die Strahlung Synchrotronstrahlen genannt. Im
Falle der Rontgenrohre wird im Targetmaterial neben der kontinuierlichen
Bremsstrahlung, auch charakteristische Rontgeniiberginge emittiert.
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2. Physikalischer Hintergrund

Charakteristische Rontgenstrahlung

Gemaéf des Bohrschen—Atommodells, bei der Elektronen den Atomkern in quan-
tisierten Bahnen umkreisen, entsprechen die Spriinge zwischen den Bahnen
einen bestimmten Energiebetrag. Charles Barkla konnte in seinen Experimen-
ten zeigen, dass diese Uberginge immer einem bestimmten Element zuzuordnen
waren [3]. Gemaf der Formel

EAnfang - EEndzusmnd =ALE = hUPhoton (237)

E anfang, EEndzustand sind die Energieniveaus beim Anfangs—bzw. Endzustand.
AFE gibt die Energie des Rontgenphotons wieder. Dieser Prozess tritt auf,
wenn die beschleunigten Elektronen genug Energie haben, um ein Loch in der
Elektronenschale zu erzeugen (Ionisation). Das Atom ist dadurch in einem
instabilen Zustand. Ein Elektron aus einer hoheren Schale fiillt das Loch auf
und dabei wird ein Photon mit der charakteristischen Energie emittiert. Eine
ndhere Beschreibung der Elektronenkonfiguration der einfachsten atomaren
Systeme wird in Abschnitt erfolgen.

2.4. Wechselwirkung Photonen mit Materie

Die Wechselwirkungen von Photonen mit Materie fiir weiche Rontgenstrahlung
(~ keV Bereich) konnen im Wesentlich durch zwei Prozesse beschrieben werden:

1. Photoeffekt
2. Streuung von Photonen an Materie (elastische und inelastische)

In dieser Arbeit werden Photonen im einstelligen keV Bereich detektiert. Daraus
folgt, dass der Prozess der Paarbildung gar nicht zum Vorschein kommt. Aus
Griinden der historischen Zusammenhénge wird auf die Comptonstreuung
eingegangen, obwohl diese in der vorliegenden Arbeit keine signifikante Rolle
einnimmt, siche Abbildung [2.10]

2.4.1. Photoeffekt

Heinrich Hertz und Kollegen haben 1887/88 instantan einen elektrischen
Anodenstrom gemessen, als sie eine Photokathode mit einer Lichtquelle be-
strahlten. Sie stellten fest, dass erst oberhalb eines Schwellenwertes fiir die
Frequenz des Lichtes ein Strom beobachtbar war. Unterhalb dieser Schwelle
konnte selbst bei hoher Lichtintensitéit kein Stromflufl gemessen werden. Mit
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Abbildung 2.10.: Wirkungsquerschnitt verschiedener Photonprozesse aufgetragen
gegen die Energy in MeV doppellogarithmisch fiir Cadmium.
Es ist deutlich zu erkennen, dass fir weiche Rontgenstrahlen
(1073 — 1072MeV) der Photoelektrische Effekt dominant ist
und Paarbildung gar keine Rolle spielt. Erst ab einer Energie
von 200keV wird die Compton Streuung dominant [37].

dem Wellenmodell des Lichtes waren diese Ergebnisse nicht zu erklaren. Erst
1905 konnte A. Einstein eine zufriedenstellende physikalische Erklarung in
einem theoretischen Grundgeriist liefern. Ihm zufolge besteht das Licht aus
Teilchen, den Photonen, mit der Energie [3§]

Eph = h:)[\ = hv. (238)
Daraus folgt, dass die Energie des Photons nur von der charakteristischen Wel-
lenldnge A bzw. Frequenz v und dem Plankschen Wirkungsquantum h abhéngt.
Da fiir das Auslosen von Elektronen aus einem Festkorper eine bestimmte
Mindestenergie erforderlich ist, folgt fiir den Photoeffekt eine entsprechende
Mindestwellenldnge der Photonen. Diese Energieschwelle wird als Austrittsar-
beit W, bezeichnet, wihrend die restliche Energie in die kinetische Energie

des Elektrons Ej;, geht:
Ep, = Eip — W,. (2.39)

Die Austrittsarbeit ist eine elementspezifische Gréfle und variiert mit den
Bindungsenergien. Die Austrittsarbeit sind Werte fiir &uflere Elektronen. Uns
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2. Physikalischer Hintergrund

interessieren die Uberginge der untersten Schalen, welche im keV Bereich
liegen. Der totale Wirkungsquerschnitt fiir eine Vakanz dort, lasst sich mit der
von einer K—Schalen Vakanz approximieren:

7
16v/2m P me* 2
3 hv

(2.40)

Otot =

Der Wirkungsquerschnitt hangt vom Element und der Photonenenergie ab
[3]. Man sieht, dass fur Kernladungszahl Z der Wirkungsquerschnitt mit
einer Potenz von fiinf einher geht und mit der Photonenenergie mit einer
Potenz von 3,5 abnimmt. Daraus folgt die Dominanz des Photoeffekts fiir
niedrige Energien bzw. fiir Elemente mit hoher Kernladungszahl. Fiir hohe
Energien oder Elemente mit niedriger Kernladungszahl sind Streuprozesse,
insbesondere die Compton—Streuung, dominant. Diese werden im folgenden
Abschnitt dargestellt?]

2.4.2. Comptonstreuung

Wie im vorherigen Abschnitt erwahnt, hatte sich das Wellenmodell des Lich-
tes durchgesetzt und Erst mit der theoretischen Arbeit Einsteins kam dieses
Welthild ernsthaft ins wanken. Das Wellenbild erklérte mit der sogenannten
Thomson Streuung die elastischen Streuprozesse von Licht mit Materie. Doch
geht man zu hoheren Energien kommen ganz andere Phénomene zum Vorschein,
z.B. die Comptonstreuung [39]. Neben dem Photoeffekt ist die Comptonstreu-
ung ein weiteres Beispiel fiir die Teilchennatur des Lichtes. Diese stellt einen
inelastischen Stofl von hochenergetischen Rontgenstrahlen an Materie dar.
1922 beobachtete Arthur Compton beim Beschuss eines Graphit Targets mit
Licht der Wellenlange \g unter verschiedenen Beobachtungsswinkeln nicht nur
Rontgenstrahlung mit der eingestrahlten Energien, sondern auch Photonen mit
anderen Wellenlange \; > \g. Erstaunlicherweise war die Wellenverschiebung

unabhéngig vom eingestrahlten Licht und Targetmaterial. Klassisch konnten
diese Ergebnisse nicht erklart werden. Erst mit dem Postulat, dass das Licht
Teilcheneigenschaft besitzt, war eine verniinftige Interpretation der experimen-
tellen Daten moglich. Demnach handelt es sich um eine inelastische Streuung
des Photons an einem Target. Das Photon mit \g wird an einem ruhendem

2Streng genommen kann der Photoeffekt auch als inelastische Streuung aufgefasst werden,
bei dem das Photon seine gesamte Energie an das Elektron {ibertriagt.
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2.4. Wechselwirkung Photonen mit Materie

Abbildung 2.11.: Comptonstreuung an einem quasifreien Elektron

Elektron mit der Masse m, gestreut. Es findet ein Energietibertrag auf das
Elektron statt und gemafi Energie— und Impulserhaltung hat das gestreu-
te Photon eine niedrige Energie und somit eine hohere Wellenlange ;. Die
Wellenverschiebung betragt:

0
AN = A — Ao = 2\ 8007 <2> , (2.42)

wobei Ao die Comptonwellendnge des Elektrons darstellt:

U (2.43)

meC

Dies erklart auch, warum die Energieverschiebung unabhéangig von \g und dem
Material ist, da sie lediglich von Konstanten sowie dem Streuuwinkel abhéangt.
Der differentielle Wirkungsquerschnitt wird mit der Klein—Nishina—Formel
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ausgedriickt ]

do 1, 1 1 Y 1 ,

Q9 _ 2 — 0

d 2" <1—|—m€2(1—0089)) (1+m€2(1—0059)> o +<1+m€2(1—6089))
(2.44)

[40]. Fiir kleine Energien geht es in den Spezialfall der Thomson Streuung
iiber.

2.4.3. Elastische Streuung von Rontgenstrahlung

Die Streuung von Photonen an Materie ist ein sehr interessantes Gebiet
der Physik. Wahrend einige Phanomene der elastische Streuung mittels des
Wellenmodells des Lichtes (z.B. Bragg—Streuung, Inteferenz) erklérbar waren,
konnten einige Prozesse der inelastischen Streuung mit diesem nicht in Einklang
gebracht werden. Im Rahmen der klassischen Physik konnten die Thomson—
und Rayleigh Streuung noch mit dem Wellenbild des Lichtes erklért werden,
wohingegen die Comptonstreuung im inelastischen Fall die Teilchennatur des
Photons offenbart [

Die elastische Streuung von Photonen wird in zwei Prozesse unterschieden:
die Thomson—und Rayleigh-Streuung.

2.4.3.1. Thomson—Streuung

Die Thomson—Streuung beschreibt die Wechselwirkung von Lichtwellen mit
geladenen freien bzw. schwach gebundenen Elektronen. Geméfl der klassischen
Theorie von J.J. Thomson forciert das oszillierte Feld der Lichtwelle mit der
Frequenz vry das Elektron zur resonanten Vibrationen an. Dabei gibt das
Elektron durch die Schwingungen ein elektromagnetische Welle mit dersel-
ben Frequenz vy ab. Fiir solche Systeme ist die eingestrahlte Wellenldnge
Ars gleich der ausgestrahlten XTS, da kein Energietibertrag auf das Elektron
stattfindet, siche Abbildung [2.12] Dies wiederum ist eine Konsequenz des
kleineren Atomradius im Vergleich zu der Wellenlange Arg. Im vorherigen

3Die Entdeckung der Comptonstreuung wire ohne die Entwicklung des Kristallspektrome-
ters nicht moglich gewesen. Zum damaligen Zeitpunkt existierten keine hochauflésende
Detektoren, die die Energieinderung messen konnten. Erst mit dem Einsatz von Kristall-
spektrometern, also nach den bahnbrechenden Arbeiten von M. v. Laue und W. Bragg,
konnte ein Nachweis fiir diesen physikalisch neuen Prozess gefiihrt werden [3].

4Ein anderer Fall der inelastischen Streuung ist die Raman Streuung. Da dieser fiir
diese Arbeit keine Rolle spielt, wird nicht n&her darauf eingegangen, soll aber der
Vollstandigkeits halber erwahnt werden.
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Abbildung 2.12.: Bei der elastischen Streuung werden die Photonen am System
ohne Energieverluste gestreut.

Unterabschnitt wurde erwiahnt, dass die Thomson Streuung ein Spezialfall
der Comptonstreuung fiir niederenergetische Photonen darstellt. Der totale
Wirkungsquerschnitt lautet daher:
8T
Otot = —r7

2.45
3 e’ ( )

wobei r, der klassische Elektronenradius ist [3]. Dieses Modell behilt seine
Giltigkeit solange gr < 1 gilt, wobei ¢ der Impulsiibertrag ist und r fiir
schwach gebundene Elektronen mit mittleren Radien im Bereich des Bohr-
schen Elektronenbahnradiuses liegt [41]. Je nach Element kann sie bei einige
keV liegen. Anzumerken ist, dass der Wirkungsquerschnitt nicht vom Plank-
schen Wirkungsquantum A abhangt und somit seinen klassischen Charakter
unterstreicht. Fir die Streuung an gebundenen Elektronen, z.B. an Atomen
oder Molekiilen wo gr > 1 gilt, kann die Bindung der Elektronen nicht mehr
vernachléssigt werden, so dass das Modell der Rayleigh—Streuung verwendet
wird.

2.4.3.2. Rayleigh—Streuung

Die Rayleigh—Streuung beschreibt den klassischen Streuuvorgang an Atomen
und Molekiilen, also dort, wo die Bindungsenergie des Elektrons nicht zu
vernachlassigen ist. Im Oszillatormodell als Grenzfall niedriger Frequenzen im
Vergleich zur Eigenfrequenz lautet der totale Wirkungsquerschnitt ogg [3)]:

ma\?
ORS — Otot (62) w4, (246)
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wobei e die Elementarladung, m Elektronenmasse, a die statische Dipolpolari-
sierbarkeit und w die Kreisfrequenz ist. Auch hier ist die Formel unabhéngig
vom Planckschen Wirkuungsquantum und riickstofifrei. Aufgrund der Abhén-
gigkeit des totalen Wirkungsquerschnitts von der 4. Potenz der gestreuten
Strahlen lasst sich das blaue Farbe des Himmels erkléren, da blaues Licht eine
hohere Frequenz hat als rotes. Elastische Streuung ist eine Grundvoraussetzung
fiir ein Phdnomen im néchsten Abschnitt.

2.4.3.3. Bragg—Streuung in Kristallen

Die Entdeckungen u.a. von Arthur Compton wéren nicht moglich gewesen,
ohne genaue Kenntnisse der spektralen Verteilung von Rontgenstrahlung zu
haben. Die Grundlagen dazu lieferten vor allem Williams Henry Bragg und Wil-
liams Lawrence Bragg. Um Rontgenstrahlung untersuchen zu kénnen, benotigt
man einen Spalt in der GréBenordnung der Wellenlédngen, um Beugungseffekte
beobachten zu kénnen. Dies war mechanisch nicht zu realisieren. Doch Ma-
terialien mit kristallinen Strukturen, z.B. Kristalle, haben eine regelméfige
Anordnung der Atome, die sogenannten Gitternetzebenen, deren Absténde sich
in dieser Groflenordnung bewegen. Bei der Photonen—Kristall Wechselwirkung
findet eine elastische Streuung der Photonen an den Netzebenen statt, siehe
auch Abschnitt Die Rontgenstrahlen werden unter dem sogenannten
Winkel, Bragg-Winkel 0p,,4, reflektiert. Die einzelnen Netzebenen wirken
dabei wie halbdurchlassige Spiegel. Dabei gilt, wie bei einem Spiegel iiblich:
Einfallswinkel gleich Ausfallswinkel. Abschéatzungen besagen, dass von einer
Netzebene ca. 1072 — 107° der Strahlen reflektiert werden. D.h. 103 — 10°
Netzebenen sind in einem perfekten Kristall bei der Reflexion involviert[42].
Um die Bragg—Reflexion zu beschreiben wird Abbildung zur Hilfe genom-
men. Ein Schar von parallelen Netzebenen mit gleicher Abstand zueinander
und Rontgenstrahlen die unter dem Winkel 6 auf dem Kristall auftreffen.
Damit konstruktive Interferenz entstehen kann, muss der Wegunterschied ein
ganzzahliges Vielfaches der Wellenlange \ sein, dh.

nA = 2dsindpragq, (2.47)

wobei d den Gitterabstand und n die Beugungsordnung dartsellt. Die Bragg—
Gleichung stellt somit eine Beziehung zwischen geometrischen Grofien wie
Gitterabstand d, Bragg Winkel 0p,44, und der Energie £ bzw. Wellenlénge A
her [39].
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Abbildung 2.13.: Konstruktive Reflektion an Netzebenen.

Dieses Phénomen lasst sich auch anhand des Wellenbildes beschreiben. Eine
einfallende Welle regt das Elektron zu Schwingungen an. Diese stellen eine
beschleunigte Bewegung dar und deshalb wird eine elektromagnetische Welle
mit derselben Frequenz wie der Primarwelle abgegeben. Gilt dies fiir ein Schar
von Gitterebenen, entsteht unter Einhaltung der Bragg Gleichung konstruktive
Interferenz der von den Elektronen ausgesandten Wellen. Fiir nicht kristalline
Materialien sind Reflexionen nicht beobachtbar, da die Wellen sich gegenseitig
ausloschen, denn statistisch gibt es ein anderes Atom, dessen emittierte Welle
mit der vorherigen um 7 verschoben ist. Die Intensitdt der Bragg Reflexion
nimmt mit steigender Temperatur ab. Interessanterweise ist die Giite der Linie
nicht betroffen sondern nur deren Intensitét [43]. Der Grund liegt darin, dass bei
steigender Temperatur der Anteil der elastischen Streuung geringer wird und
der inelastische Anteil steigt. Formel kann es mit dem Debye-Waller—Faktor
beschrieben werden [44].
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3. Bragg—Spektroskopie

3.1. Kristallspektrometer

Den Grundstein zur Kristallspektroskopie legte 1912 Max von Laue durch seine
Untersuchungen an Festkorpern mit kristallinen Strukturen. Aufgrund seines
hervorragenden spektralen Auflosungsvermogens trug das Kristallspektrometer
wesentlichen zum Verstandnis von atomaren Prozesse bei. Je nach Anwendung
wurden verschiedene Spektrometertypen entwickelt. Grundsétzlich unterschei-
den sich zwei Arten: bei der einen wird die Reflexion von Roéntgenstrahlen
detektiert, in der anderen Version die Transmission (Laue Geometrie). Beide
beruhen auf der konstruktiven bzw. destruktiven Interferenz der im Kristall
gestreuten Photonen, deren Bedingungen durch die Bragg—Gleichung (siehe GI.
2.47)in Abschnitt gegeben sind. Die Kristallspektroskopie ermoglicht
statt einer direkten Energiemessung die Position der Linie zu messen. Diese
ist charakteristisch vom Bragg—Winkel 5 abhéingig und kann somit eindeutig
einer Energie zugeordnet werden. Im Vergleich zu Halbleiter Detektoren, haben
die Kristallspektrometer ein deutlich hoheres Auflésungsvermogen. Analog zu
dem Rayleigh—Kriterium fiir optische Unterscheidbarkeit von zwei Lichtquellen
gelten in der Rontgenspektroskopie zwei Linien als aufgelost, falls ihre Halb-
wertsbreiten A\ nicht tiberlappen [45]. Je nachdem welcher Kristall und welche
Geometrie verwendet wird, liegt das Auflésungsvermogen fiir ﬁ bei 1000 —
10000 (fiir eine genauere Darstellung siche Abschnitt . Der Unterschied der
Spektrometer liegt hauptsichlich im gewiinschten Energiebereich. Fiir hohe
Energien bietet sich Transmission der Strahlen durch den Kristall an, da so
kleine Bragg—Winkel 05 realisiert werden konnen. Beispielweise wurde das
FOCAL Spektrometer zur hochprazisen Messung der 1s Lamb—Verschiebung
in wasserstoffihnlichen Systemen, in der Laue—Geometrie konstruiert, um
die harte Rontgstrahlung zu detektieren [I1]. Die Netzebenen im Kristall
stehen senkrecht zur Kristalloberfliche, um die Photonen beim Durchdringen
abzulenken. Fiir den Fall der Reflexion existieren mehrere Spektrometertypen.

In allen Spektrometertypen, die die reflektierten Photonen detektieren,
sind die Netzebenen parallel zur Kristalloberfliche ausgerichtet. Generell
stellt die vergleichsweise geringe Effizienz von Kristallspektrometern eine
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grofe experimentelle Herausforderung dar, typische Effizienzen liegen bei
1077, Um diese zu erhéhen werden gebogene Kristalle eingesetzt, die eine
Fokussierung der Strahlen zur Folge haben. Im Vergleich zu ebenen Kristallen
liegt die Ausbeute um mehr als das dreifache hoher [46]. Je nachdem ob
der Kristall eine zylindrische oder sphérische Kriimmung aufweist, ist eine
Fokussierung in der horizontalen Ebene méglich. Fiir die sphéarische Kriimmung
erfolgt eine zusatzliche Fokussierung der Strahlen in der vertikalen Ebene.
Der Nachteil ist die schwierige Herstellung von gebogenen Kristallen. Des
Weiteren fiithrt der Einsatz von diesen zu geometrischen Abberationen. Fiir
die Johann-Geometrie wird in Abschnitt die Fehler durch Verwendung
gebogener Kristalle beschrieben. Die Breite des abgebildeten Spektralbereichs
hingt vom Kristall, der Quelle und der Detektorgrofie ab [47].

Detektor

Abbildung 3.1.: Ein Spektrometer in Von—Hamos Anordnung. Die emittierte Pho-
tonen werden durch einen gebogenen Kristall vertikal auf einen
Detektor fokussiert.
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3.1. Kristallspektrometer

3.1.1. Van—Hamos—Geometrie

Abbildung zeigt ein Spektrometer in der Von—Hamos—Geometrie. Hierbei
kommt ein zylindrisch gebogener Kristall zum Einsatz. Die Kriimmung des Kri-
stalls ist in diesem Fall senkrecht zu seiner dispersiven Achse. Die Netzebenen
sind parallel zur Oberflache hin orientiert. Vom Kristall reflektierte Stahlen
divergieren zwar in der horizontalen Ebene, konvergieren aber entlang der
vertikalen Achse, wo sie vom Detektor registriert werden. Wegen der vertikalen
Fokussierung der Strahlen wird der Van Hamos Spektrometer bevorzugt im
Falle einer ausgedehnten Quelle eingesetzt [48)].

3.1.2. Johann—Geometrie

In dieser Arbeit werden weiche Rontgenstrahlen mit einer Energie von ca. 3
keV gemessen. Hier bietet ein Kristallspektrometer in Johann-Geometrie die
giinstigste Anordnung (siehe Abbildung [3.2). Detektor, Kristall und Quelle
liegen in einer Ebene, idealerweise auf dem so genannten Rowlandkreis, dessen
Radius

1
rrw = 5 Rkristanl (3.1)

2
der Halfte des Kriitmmungsradius des Kristalls entspricht. Die Kriitmmung des
Kristalls befindet sich entlang ihrer dispersiven Achse. Durch die Positionierung
eines ortsempfindlichen Detektors auf dem Rowlandkreis, konvergieren die
unter der Bragg—Bedingung gestreuten Strahlen in der Kristallebene, auf dem
Detektor. Die Spektrallinien werden vertikal auf dem Detektor abgebildet.
Detektor und Quelle sind idealerweise

S = Sin(&) . RKristall (32)

vom Kristall entfernt [46]. In diesem Fall wird die Bragg-Bedingung fiir den
gesamten Kristall erfilllt und somit die Effizienz gegeniiber einem Spektro-
meter mit einem flachen Kristall um ein Vielfaches erhoht wird. In dieser
Anordnung ist der Detektor und die Rontgenquelle in einem fixen Winkel
v angeordnet. Wie in Abschnitt erklart, wird die Bragg Bedingung
auch erfillt, falls der Einfallswinkel gegeniiber dem Bragg—Winkel eine leichte
Abweichung A aufweist (siche Abschnitt [3.2). Fiir Energie auBerhalb dieses
Bereiches nicht detektiert. Der Spektrometer ist sehr winkel-und somit auch
energieselektiv. Andererseits wird ein hohes Auflésungsvermogen gewéhrleistet,
da der Einfallwinkel auflerhalb des Bereiches destruktiv interferieren. Mit einer
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3. Bragg-Spektroskopie

Quelle

Abbildung 3.2.: Kristallspektrometer in Johann—-Geometrie. Die Réntgenstrahlen
werden von einem gebogenen Kristall (sphérisch oder zylindrisch)
auf einen positionsempfindlichen Detektor hin fokussiert. Der
Auftreffort am Detektor ist von der Wellenldnge der Strahlung
abhéngig. Bei der Johannsson—Geometrie werden noch die Kri-
stallrinder an dem Rowlandkreis angeschliffen

grofferen Quellausdehnung bestiinde die Moglichkeit, den spektralen Bereich
zu erweitern. Eine nicht gewollte Konsequenz ist die Abnahme der Effizienz.
Eine weitere Moglichkeit wére, die Quelle innerhalb des Rolandkreises zu
positionieren, also den Abstand von der Quelle zum Kristall zu verkiirzen.
Durch die Position der Quelle innerhalb des Rowlandkreises erhoht sich der
Raumwinkel und iiberkompensiert die abnehmende Kristalleffizienz. In dem im
Rahmen dieser Arbeit realisierten Aufbau, liegt der Winkel des Spektrometers
bei 59,9° und der abgedeckte Energiebereich ist ca. 30 eV grofi.

3.1.3. Johannsson—Geometrie

Eine Moglichkeit, den spektralen Bereich ohne Verlust sowie die Effizienz zu
steigern, ist ein Spektrometer in der Johannsson-Geometrie. Ahnlich wie das
Johann—Spektrometer wird der Kristall mit dem doppelten Kriimmungsradius
des Rowlandkreises 2Rri gebogen. Die Réander des Kristalls werden an den
Rowlandkreis geschliffen, so dass sie auf dem Rowlandkreis liegen [49]. Damit
hat das Kristall eine zweifache Kriimmung: die Ursprungskriimmung mit 2Rzx
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3.2. Charakterisierung von Kristallen

und die Rénder mit einer Kriimmung von Rgk [50]. Beides fithrt zur einen
Akzeptanz eines groferen Bereichs von Streuwinkeln ohne Effizienzverluste
und einer Vermeidung der durch die Johann Geometrie verursachten Fehler,
wie die Johann-Verbreiterung (siehe Abschnitt [3.3.2.2)). Leider sind solche
Kristalle sehr schwer herzustellen.

3.2. Charakterisierung von Kristallen

Kristalle sind Festkorper, deren Atome in einer periodischen Gitterstruktur
angeordnet sind. Die Absténde der Gitter sind sehr klein und eignen sich be-
sonders gut zur Beugung von kurzwelliger Strahlung. Zur Beschreibung solcher
Strukturen existieren Elementarzellen. Diese werden durch ihre Basisvektoren
ab ?aufgespannt, deren Betrége die jeweiligen Gitterkonstanten sind. Eine
rdumliche Sequenz der Elementarzellen in drei Dimensionen formt dann den
Kristall. Die Gesamtheit der Elementarzellen heiffit auch Bravais—Gitter. Im
dreidimensionalen Raum lassen sich alle Kristallstrukturen mit 14 Bravais—
Gittern beschreiben[42]. In unserem Fall des InSb Kristalls, handelt es sich
um ein kubisch—flachenzentriertes Gitter. Das bedeutet, dass an jeder Ecke
ein Atom sowie ein zusétzliches in der Mitte der Aulenflichen angeordnet ist,
siche Abbildung [3.3] Im kubischen Fall haben die Basisvektoren jeweils die
gleiche Lange.

Die Ausrichtung der Netzebenen sowie die Gitterkonstante des Kristalls
werden mit dem Zahlentripel des Millersche Indizes {hkl} im reziproken Raum

beschrieben. Der reziproke Raum wird durch die Basisverktoren d , ?,
aufgespannt und diese bilden den reziproken Gittervektor G'. Ein reziproker

Gittervektor und ein Gittervektor des Bravais—Gitters ? haben die folgende
Relation[42]:

GKG _ 1. (3.3)

Daraus folgt, dass die reziproken Vektoren 7, e ? normierte Vektorpro-

%
dukte der Basisvektoren E,> b und ¢ sind. Der reziproke Gittervektor
steht senkrecht zur Netzebene und setzt sich zusammen aus dem reziproken
Basisvektoren und den Millerschen Indizes [42]:

G=hd+ke+I7. (3.4)

Im allgemeinen Fall ist der Netzebenabstand d(hkl) von dem reziproken
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3. Bragg-Spektroskopie

Abbildung 3.3.: Ein Beispiel fiir ein kubisch flachenzentriertes Kristallsystem. An
jeder Ecke sitzt ein Atom sowie zusétzlich eines in der Mitte.

Gittervektor wie folgt abhéngig:

21

d(hkl) = &

fir ein kubisches Kristallsystem vereinfacht sich die Formel zu [42]

2 a

T mErErE (35)

wobei a die Gitterkonstante der Elementarzelle ist.

Der verwendete Kristall ist ein InSb 220 (Indiumantimonid) und hat einen
Netzebenabstand von 2d = 4, 58092A bei einer Temperatur von 23°C. Abbil-
dung [3.4) gibt die Netzebene des Kristalls grafisch wieder.

Fiir die Charakterisierung der spektroskopischen Eigenschaften eines Kri-
stalls ist die sogenannte Rocking—Kurve hilfreich. Diese beschreibt die Intensitat
des Reflexes des Kristalls wieder. Jeder Kristall besteht nicht aus idealen Net-
zebenen sondern aus kleinen Mosaikblocken, die zueinander keine perfekte
Anordnung haben, sondern leicht verkippt und versetzt sind. Durch diese
Aneinanderreihung verschiedener Mosaikblocke sind die Netzebenen des Kri-
stalls nicht exakt parallel zueinander [51]. Die Rocking—Kurve erlaubt dann
Riickschliisse auf die Giite des Kristalls, sprich die Parallelitéit der Netzebenen
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Abbildung 3.4.: Ansicht der Netzebenen fiir die Millerschen Indizes h = 2, k = 2
und [ = 0.

sowie die Akzeptanz fiir nicht geméfi dem idealen Bragg—Winkel einfallende
Strahlung. Eine Methode diese zu bestimmen, ist ein Detektor unter dem
fixen Winkel g zu positionieren und die Intensitdt der Reflexion um den
Bragg-Winkel rotierendes Kristall zu beobachten. Die Halbwertsbreite wy der
Rocking—Kurve (auch Darwinbreite genannt) gibt dann wiederum an, wie
hoch das relative Auflosungsvermogen des Kristalls und auch wie grof3 der
Toleranzbereich ist.

AFE o A@B o Wy
E  tanfg tanbp’

(3.6)

Eine breitere Kurve hat ein niedrigeres Auflosungsvermégen zur Folge aber
dafiir ist die Winkeltoleranz grofler. Unser Kristall hat ohne Fehler eine Halb-
wertsbreite von 230 urad [52]. In Abbildung ist die Rocking—Kurve eines
perfekten InSb (220) mit XOP simuliert worden [53].

3.3. Eigenschaften des Johann—Spektrometers

In diesem Abschnitt soll auf die allgemeinen Charakteristiken des Johann—
Spektrometers eingegangen werden. Im ersten Teil werden Einfliisse auf das
Auflésungsvermogen beschrieben und im zweiten die Komponenten der Abbe-
rationen der Johann—-Geometrie.
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Abbildung 3.5.: Die Rocking—Kurve von InSb (220) bei einer Energie von 3.130
keV, simuliert mit XOP von ESRF[53].

3.3.1. Einfliisse auf das Auflosungsvermogen

Das Auflosungsvermogen des Spektrometers hangt nicht nur von der Giite des
Kristalls ab. Im Gegensatz zu einem flachen Kristall haben auch die endliche
Groflen des Kristalls und der Quelle einen Einfluss darauf. Zusammenfassend
ist der Ausdruck fiir die Auflésung gegeben durch:

AFE AFE AFE AFE AFE
f = (?)Kri—int"_(f)Kri—BTeite—i_(f)KTz‘—Hﬁhe—i_(f)Que—H&ha (37)

Die einzelnen Terme haben dabei folgende Bedeutung:

(G v = ok
B Kri—int — t(Z’NﬂB’

ist der Term, der nur von der Giite des Kristalls abhangig ist. wy ist die
Halbwertsbreite der Rocking Kurve, siehe Abschnitt [3.2]

A R
B Kri—Breite — 8R2 tCLTLZQB’

diese Gleichung beschreibt den Einfluss der horizontalen Ausdehnung b des
Kristalls auf die Auflosung. Die Hohe des Kristalls tragt durch folgende Relation
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3.3. Eigenschaften des Johann—Spektrometers

(AE) B a’ 1
B Kri—Hobhe — 64 R4 tan36’B’

zur Auflésung bei. Wie zu sehen, ist dieser Betrag fiir einen grofien Kriimmungs-
radius sehr klein. Und der letzte Term héngt von der vertikalen Ausdehnung y

der Quelle ab:

(&) _ 972
B Qe tohe =y B sind20,

3.3.2. Abberationen und Korrekturen des
Spektrometers

3.3.2.1. Brechung im Kristall

Eine nicht vernachlassigbare Korrektur ist die im Kristall hervorgerufene
Brechung. Mit dem Eindringen ins dichtere Material andert sich auch die
Phasengeschwindigkeit der Rontgenstrahlen. Innerhalb des Kristalls findet
eine Anderung der Wellenldnge \ zu )\ statt und entsprechend auch eine fiir
den Bragg Winkel 6 zu ¢ (siche Abbildung [3.6]). Dementsprechend muss die
Bragg—Gleichung modifiziert und der Brechungsindex mitbeachtet werden [54].
Dadurch lautet die Bragg—Gleichung:

n\ = 2d - sin/, (3.8)
wobei X' iiber folgende Relation mit dem Brechungsindex ng und A verbun-

den ist:

A cosb B

- N cosO

np

14, (3.9)

wobei ¢ die Verringerung des Brechungsindexes ist. Fiir weiche Rontgenstrahlen
liegt ¢ in der GroBenordnung von 1076 [55]. Durch Einsetzen des neuen Aus-
druckes aus dem Brechungsindexes np lautet die modifizierte Bragg—Gleichung:

20 — 2
A = 2dsinby |1 — 3.10
n sin ey, ( )
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Abbildung 3.6.: Modifizierter Bragg Winkel. Unter dem Winkel 6 einfallende
Strahlen werden gebrochen und nehmen den neuen Winkel 6’ ein.

3.3.2.2. Johann—Verbreiterung

Eine typische Fehlerquelle des Johann—Spektrometers ist die Johann—Verbreiterung.
Die Ursache liegt darin, dass der Radius des Rowlandkreises den auf einen
2R gebogenen Kristall nur in der Mitte tangiert. Die Rénder liegen nicht auf
dem Kreis. D.h. die Strahlen, die nicht in der Mitte reflektiert werden, werden
unter einem leicht anderen Winkel reflektiert und zu kiirzeren Wellenléange
hin verschoben [56]. Eine Verbreiterung der Linienform ist die Folge. Eine
weitere Konsequenz ist eine leichte Asymmetrie der Linienform und eine kleine
Anderung der Bragg—Winkel (siche Abbildung [3.7). Die Johann—Verbreiterung
auf dem ortsempfindlichen Detektor z hangt von der horizontalen Ausdehnung
b des Kristalls und seinem Kriimmungsradius R ab [46]:
b2
z= @cotﬁB. (3.11)

Fir diese Arbeit spielt die Johann—Verbreiterung keine signifikante Rolle,
da die Kristallbreite sehr klein und der Kriimmungsradius vergleichsweise grof3
ist. Eine Rechnung ergibt fiir einen Bragg—Winkel von 59,9° eine Verbreiterung
von ~ 0,023 mm, also ungefahr einen Pixel.

3.3.2.3. Eindringtiefe

Eine weitere Korrektur ist der mittleren Eindringtiefe der Strahlung im Kristall
geschuldet. Der mittlere Einfallswinkel an der Oberflache édndert sich leicht im
Vergleich zum Bragg-Winkel an der Beugungsebene. Die Winkelverschiebung
AfOgr ist abhéngig von der mittleren Penetrationstiefe c. Die Energie der
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Kristall

Quelle

Abbildung 3.7.: Die Johann—Verbreiterung in graphischer Darstellung. Die Strah-
len werden an den Réndern mit einem leicht anderen Winkel als
dem Bragg Winkel 0 reflektiert. Dies fiihrt neben einer Asymme-
trie zu einer Verbreiterung z der Linie.

Réntgenstrahlen bestimmt wie gro die Eindringtiefe ist [57]:

AQET ~

c(B)
I cotlp. (3.12)

Fiir die vorliegende Messung ist dieser Fehler vernachlassighar, da in diesem
Fall im niedrigen keV Bereich operiert wird und der Kristall einen grofien
Kriimmungsradius aufweist.

3.3.2.4. Korrektur durch Biegung des Kristalls

Die Biegung des Kristalls ruft eine leichte Verformung der Gitterkonstanten d
hervor. Auf der Riickseite des Kristalls erh6ht sich dadurch leicht der Abstand
zu der Netzebene, in der Mitte bleibt es beim Ursprungszustand und an der
Vorderseite nimmt der Abstand leicht ab. Die relative Abweichung betrigt
[58]:

Ad 2 xE) ¢ (3.13)
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wobei v das Poisson—Verhaltnis des Kristall Materials ist, z(E) ist die Ab-
sorptionslidnge bei der Energie, ¢ ist die Abweichung des Netzebenabstandes
von der Ursprungswert und R der Kriimmungsradius. Diese Gleichung gilt
fiir den speziellen Fall eines reinen Materials. Fiir ein Material mit mehreren
Elementen muss ein komplexer Faktor hinzugefiigt werden. Fiir eine detaillierte
Erlauterung sei auf die Literatur verwiesen ([55, [58]). Die Winkelverschiebung
AQBK betrdgt:

Ad
AQBK = TtanQB. (314)

3.4. Rontgenrohre

Um die Ortsinformation der Rontgenreflexe auf dem positionsempfindlichen De-
tektor in Energieinformationen zu iibersetzen, wurden zur Kalibration und zum
Test des Spektrometeraufbaus gut bekannte Rontgeniiberginge als Referenz
genutzt. Es wurde eine Rontgenrohre der Firma IS (Ital Structures) eingesetzt,
um das Referenzmaterial zur Fluoreszenz anzuregen. Von der Kathode werden
durch Aufheizen Elektronen emittiert, die mittels einer angelegten Spannung
zur Anode hin beschleunigt werden. Beim Eindringen in das Targetmaterial,
in diesem Fall Molybdéan (siehe Abbildung , werden Bremststrahlung und
charakteristische Uberginge erzeugt. Die Rontgenrohre verfiigt iiber einen
eigenen Shutter, um die Emission der Rontgenstrahlen manuell zu steuern und
ist mit einem Beryllium Fenster vakuumdicht verschlossen. Um einer Uberhit-
zung vorzubeugen wird die Warme der Rontgenrohre mit einem Wasserkiihler
abgefiihrt.

3.5. CCD—Kamera

Zur Detektion der reflektierten Rontgenstrahlen wird eine CCD-Kamera (Char-
ged Coupled Device) verwendet. In diesem Fall handelt es sich um eine Kamera
der Firma Andor, Typ DO420 BR-DD mit einer back illuminated CCD—Chip
und einer Detektionsfliche von 1024 x 255 Pixel aus Silizium mit einer Pixel-
grofie von 26 x 26 um. Die Kamera ist fiir den Vakuumbetrieb ausgelegt und
kann iiber einen CF100-Flansch an einem Hochvakuumaufbau angeschlossen
werden. Sie verfiigt iiber Energie— sowie Ortsauflésung. Der detektierbare
Energiebereich liegt zwischen 1 und ca. 10 keV. Die riickseitige Belichtung
des Chips hat den Vorteil, dass lichtabsorbierende Auslesestrukturen die ein-
fallenden Photonen nicht abschwéchen und fithren somit zu einer Erh6hung
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Abbildung 3.8.: Ein mit dem Programm XOP von ESRF [53] simuliertes Ront-
genspektrum von Molybdén als Anodenmaterial bei einer Be-
schleunigungsspannung von 30 keV. Die Intensitat ist gegen die
Photonenenergie aufgetragen. Neben der Bremsstrahlung sind
die charakteristischen Ubergiinge zu erkennen.
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Abbildung 3.9.: CCD-Kamera der Firma Andor, Typ DO420 BR-DD mit einer
Matrix von 1024 x 255 Pixel. Die Kamera wird unter Vakuum
betrieben und iiber einen CF100-Flansch angeschlossen [59].
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Abbildung 3.10.: Eine Intensitdtskurve iiber die Quanteneffizienz verschiedener
CCD—Kameras der Firma Andor. Wir verwenden die BN CCD.
Fiir weiche Rontgen hat sie die beste Nachweiswahrscheinlichkeit.
BD und FI stehen fiir back illuminated bzw. front illuminated
[59].

der Lichtausbeute im Bereich von weicher Rontgenstrahlung (Quanteneffizi-
enz) und einer langeren Lebensdauer, siche auch Abb. [59]. Jeder Pixel
auf dem Siliziumchip ist mit einem diinnen elektrischen Isolator beschichtet.
Darauf wiederum befinden sich Elektroden. Gemafl dem Bandermodell zur
Erklarung elektrischen Leitfahigkeit verhalten sich die Halbleiter wie einzelne
Photodioden. Bei Anlegung einer Spannung bildet sich unter dem Isolator
eine Verarmungszone (Depletion Region). Daraus folgt eine Minimierung der
Elektronenkonzentration im Leitungsband. Die Absorption von Photonen 16st
in der Verarmungszone einen inneren photoelektrischen Effekt aus, wodurch
die Elektronen genug Energie haben, um die Bandliicke zu iiberspringen und
vom Valenzband ins Leitungsband gehoben zu werden. Dadurch bilden sich
Elektron-Loch-Paare, die sich im Leitungsband frei bewegen konnen. Die
mittlere Anzahl der Elektronen bzw. positiven Locher ist proportional zur ein-
gestrahlten Photonenenergie. Fiir diese CCD-Kamera entspricht ein Elektron
ca. 3,65 eV. Vor der Auslese werden die Elektronen innerhalb der Aufnahme-
zeit in einem Potentialtopf gesammelt. Beim Auslesen werde die Elektronen
ahnlich wie eine Eimerkette iiber einen Schieberegister zu einem Verstérker
transportiert und ausgelesen. Bei einer zu langen Belichtungszeit kann eine
Sattigung des Ladungspools erreicht werden und tiberschiissige Elektronen zu
ihren Nachbarn diffundieren und zu einer Verschmierung der Energieinformati-
on fiihren. Um diesem als Blooming bezeichneten Effekt entgegenzuwirken, ist
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die verwendete CCD-Kamera im Vergleich zu herkémmlichen Modellen mit
einem leistungsfiahigeren Potentialtopf ausgestattet.

3.5.1. Rauschen

Neben der statistischen Schwankung der Zahl der von einfallenden Photonen
freigesetzten Elektron-Loch-Paare sind davon unabhéngige Untergrunder-
grundereignisse zu beobachten. Letztere werden unter Rauschen zusammen-
gefasst. Das Untergrundsignal wird hauptséchlich durch die Produktion von
freien Ladungstriagern in der Verarmungszone hervorgerufen, ohne dass ein
innerer Photoeffekt durch einfallende Rontgenstrahlen verursacht wurde. Die
Griinde dafiir liegen zum einen beim thermischen Rauschen, dessen Ursprung
in der Brownsche Bewegung der Siliziumatome liegt, zum anderen kann auch
das Rauschen der Ausleseelektronik ein Signal anzeigen, das durch die Verstér-
kung der Umwandlung von Photoelektronen in ein Spannungssignal ausgelost
wird[59, 60]. Bei der zweiten genannten Ursache ist nicht immer eine Mini-
mierungsmoglichkeit gegeben. Fiir den Fall einer schwachen Quelle kann die
Auslesezeit vergrofert werden. Dies fithrt zur einer Mittelung des elektronischen
Rauschens. Eine groflere Anzahl von Aufnahmen kann daher den Einfluss der
statistischen Schwankungen reduzieren. Um das thermische Rauschen zu mini-
mieren ist eine Kithlung der CCD notwendig. Durch die thermische Bewegung
der Siliziumatome wird genug Energie aufgebracht, um die Elektronen in das
Leitungsband zu heben. Die Folge ist, dass ein Signal ausgelesen wird, der
sogenannte Dunkelstrom. Wie grof3 dieser ist, hangt von der Temperatur der
CCD und der Aufnahme- bzw. Integrationszeit ab [61].

3.5.2. Vakuum und Kiihlung

Die Kiihlung der CCD fiihrt zu einem niedrigeren Dunkelstrom und somit zu
einer préziseren Energiebestimmung der aufgenommenen Rontgenstrahlen. Die
CCD wird tiber ein Peltierelement gekiihlt. Das Prinzip beruht darauf, dass bei
einem Stromdurchfluss von einem Material in ein anderes ein Warmetransport
vonstattengeht. Die Warme kann entweder iiber den eigenen Liifter per Luft
abgefithrt werden oder tiiber Fliissigkiihlung, beispielsweise demineralisiertes
Wasser oder fliissiger Stickstoff. Fiir den Laboraufbau wurde die Warme iiber
die Luft abtransportiert. Die Kiihlung mit Wasser bietet den Vorteil, die
Temperatur bis zu 10 % starker zu reduzieren als mit Luft. Mit fliissigem
Stickstoff ist es sogar moglich, die Dunkelrate drastisch zu reduzieren, von
1400 elektronen pro Minute bei -60°C (Luft— oder Wasser gekiihlt) auf unter 5
bei -120°C. Leider hat die Verwendung von fliissigem Stickstoff einen iiberpro-
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portionalen Aufwand zur Folge und ist mit Sicherheitsrisiken verbunden [59].
Der CCD—Chip ist die kalteste Stelle im Aufbau, sodass sich darauf Restgas
oder Wasser absetzen und festfrieren kann, was eine Schadigung der CCD
zur Folge hatte. Damit das bei der Kiithlung nicht passiert, muss der Aufbau
unter Hochvakuum stehen. Um dieses zu erreichen, werden zwei Pumpen
eingesetzt. Mit der 6lfreien Scroll-Pumpe der Firma Edwards ist ein Druck
von bis zu 1073 mbar moglich (Typ BOC EDWARDS XDS10 [62]). Nachdem
so der Feinvakuumbereich erreicht wurde, wird eine Turbomolekularpumpe
der Firma EBARA CORPORATION dazugeschaltet [63]. Der Betriebsdruck
des Kristallspektrometers liegt dann bei einem Druck von 10~% mbar.

3.6. Referenzlinien

Als Referenz dienen die La; und Las Uberginge von Cadmium (Cdgg) in
1. Ordnung und von Terbium (Tbgs) in 2. Ordnung, die Energien liegen fiir
Cadmium bei 3133, 755 eV und 3126, 950 eV bzw. 6272, 82 eV und 6238, 10 eV
[64].

Cadmium

Cadmium (Cd mit Ordnungszahl 48) gehort zu den Ubergangsmetallen. Diese
zeichnen sich durch eine Zunahme der Elektronen im d—Orbital aus. Die
Elektronenkonfiguration von Cadmium ist [Kr]4d'%5s?, das heiit Cadmium
hat eine voll besetzte d—Schale und ahnelt eigentlich den Erdalkalimetallen.
Wie Zink hat auch Cadmium ein voll besetztes s—Orbital in der ndchsthoéheren
Schale. Es ist fir den Menschen ein sehr giftiges Material und sollte mit grofier
Vorsicht behandelt werden. Besonders sollte eine zu starke Erhitzung des
Metalls vermieden werden, da Cadmiumrauch grofie Schaden in den Lungen
anrichten kann. Die Loy o Ubergéinge von Cadmium liegen in dem Bereich der
Helium-ahnlichen Argon und wird als Referenz eingesetzt. Cadmium wird mit
Hilfe einer Rontgenrohre zur Fluoreszenz angeregt. Fir die Referenz ist eine
Vakanz in der L-Schale vonnoten.

Terbium

Terbium (Tb mit Ordnungszahl 65) gehoért zu den Metallen der seltenen
Erden. Diese zeichnen sich in Festkorpern durch ein diskretes Energiespektrum
auf. Die Elektronenkonfiguration von Terbium ist [Xe]4f96s?. Ahnlich wie
Cadmium hat Terbium die auflerste Schale mit zwei Elektronen im s-Orbital
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3.6. Referenzlinien

Ubergang Energie[eV] Bragg-Winkel 05 [deg]

Cadmium Loy,  3133,755 59, 74°
Cadmium Loy,  3126,950 59, 96°
Terbium Loy 6272, 82 59, 66°
Terbium Lo 6238, 10 60, 21°

Tabelle 3.1.: Die Ubergangsenergien korrespondieren zu ihrem Bragg-Winkel fiir
das InSb (220) Kristall mit einer korrigierten Gitterkonstante 2d =
4,58092A Die Winkel wurden ab der zweiten Nachkommastelle
gerundet. Die Energiewerte wurden aus [64] entnommen.

besetzt, wihrend die vorherige Schale nicht voll besetzt ist, da das héhere
Niveau energetisch giinstiger liegt. Zwar ist die 5s? und 5p® komplett, aber die
d und f Schalen sind frei, auch die Schale 4f? ist nicht ganz voll. Der Grund
liegt, wahrscheinlich darin, dass die 4 f Schale hauptséchlich zu den optischen
Ubergingen beitragt. Die Lay o~ Ubergéinge von Terbium liegen in der zweiten
Ordnung im spektralen Bereich wie die Kay o~Uberginge von He-Argon. Fiir
den Ubergang ist eine Vakanz in der L-Schale nétig.
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4. Charakterisierung des
Spektrometers

4.1. Rontgenreferenz von Terbium und
Cadmium

Die als Referenz dienenden Elemente Cadmium und Terbium wurden mit
der Bremsstrahlung einer Rontgenrohre zur Fluoreszenz angeregt. Die positi-
onsempfindliche CCD-Kamera detektiert die reflektierten charakteristischen
Uberginge unter den jeweiligen Bragg-Winkeln. Die CCD-Kamera verfiigt
iiber mehrere Aufnahmemoden:

« Single Scan
e Accumulated Series

« Kinetic Series

Beim Single Scan wird geméafl der Aufnahmezeit die CCD belichtet und ausge-
lesen. Bei der Accumulated Series gibt es eine Option, die Aufnahmezeit zu
verkiirzen, indem am Ende die Einzelbilder (frames) aufsummiert werden. Die
Kinetic Series erweitert die bisherigen Funktionen um die Option, beliebige
Zahl von Einzelbildern aufzunehmen und einzeln auszulesen. Eine Moglichkeit
das Rauschen zu korrigieren, ist das sogenannte Dunkelbild aufzunehmen und
dieses dann jeweils von den spatere Messungen abzuziehen. Ein Dunkelbild ist
eine Messung mit den gleichen Parametern wie beim eigentlichen Experiment,
mit dem Unterschied, dass die Quelle nicht zur Fluoreszenz angeregt wird,
d.h. die Rontgenrohre nicht angeschaltet wird. Ein weiterer Vorteil besteht
darin, dass eventuelle Fehler auf dem CCD-Chip sich egalisieren. Fiir den
Aufbau im Labor wurden mehrere Varianten getestet. Wahrend der Messungen
wurde festgestellt, dass das Rauschen linear mit einem Faktor < 1 mit der
Aufnahmezeit steigt. Sie hat ein unteres Minimum, das von dem Dunkelstrom
abhéngig ist, siche Abschnitt

Das bedeutet nicht automatisch, dass eine langere Aufnahmezeit besser ist.
Die Verteilung des Rauschens ist gauformig. Die Breite nimmt mit hoherer
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4. Charakterisierung des Spektrometers
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Abbildung 4.1.: Rauschen aufgetragen gegen die Aufnahmezeit in Sekunden in
logarithmischer Skalierung. Die blauen Datenpunkte geben den
das Rauschen wieder und die Roten die Verbreiterung des Unter-
grunds. Die lineare Abhingigkeit ist zu erkennen. Fiir eine hohe
Aufnahmezeit ist die Verschmierung von wahren Events sehr grof.

Aufnahmezeit zu (siehe Abbildung[4.1]). Fiir eine schwache Quelle, wie im Falle
der SPARC-EBIT, gehen die Signale der detektierten Photonen bei langer
Aufnahmezeit im Rauschen unter (siehe Abschnitt [5.3). Fiir den Aufbau im
Labor wurde fiir die Aufnahme aufgrund einer starken Quelle die Kinetic Series
mit einer Aufnahmezeit von 1 Minute gewahlt. Ein wichtiger Effekt ist das
Hintereinandertreffen von mindestens zwei Photonen in relativ kurzer Zeit
auf einem Pixel, der sogenannte Pile-Up—Effekt. Anstatt n unterschiedliche
Events auszulesen, werden diese als ein Ereignis mit der n fachen Energie
gelistet. Das fiihrt zu Verlusten von mehreren Ereignissen. Ein anderer Effekt
wird durch Teile der Elektronenwolke, die in benachbarte Pixel hiniiberdriften,
verursacht, die zu tief in die Verarmungszone reichen und von mehreren Pixeln
aufgenommen werden. Dabei findet eine sogenannte Clusterbildung statt. Beide
Prozesse wurden in der Analyse berticksichtigt, um fehlerhafte Messungen zu
vermeiden und so die Zahl der nachgewiesenen Photonen zu maximieren.
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4.2. Analyseprogramme

4.2. Analyseprogramme

4.2.1. Clusteranalyse

Um Cluster zu erkennen, wurde im Analyseprogramm CSM [55] ein Algorith-
mus verfasst, um diese als einzelne Ereignisse auszulesen. Zunéchst wurden
mit CSM die vom Dunkelbild korrigierten Rohdaten eingelesen und ausge-
wertet. Der Algorithmus zur Clustersuche funktioniert wie folgt: im ersten
Schritt sucht das Programm reihenweise nach Pixeln mit einer Ladungszahl
iiber einem definierten Grenzwert. Bei einem positiven Treffer wird der Wert
auf null gesetzt und Inhalt sowie Position abgespeichert. Die vier direkten
Nachbarn werden daraufthin nach Eintragen abgesucht und die vorherige Pro-
zedur rekursiv wiederholt, bis der gesamte Clusterbereich auf null gesetzt wird.
Dabei werden bereits auf null gesetzte Pixel iibersprungen. Das Programm
fasst die Cluster zu jeweils einem Einzelereignis zusammen und die Positi-
on auf der zweidimensionalen CCD wird durch den gewichteten Mittelwert
angegeben. Zur Vereinfachung wird der eindimensionale Fall betrachtet. Ist
der Schwerpunkt fir die y—Achse bei y = 2,4, bedeutet dies, dass in 60%
der Fille y = 2 und in 40% der Falle y = 3 ist (siche Abbildung [4.2). Die
GroBle der Cluster hédngt von der Energie des Photons ab. Je energiereicher,
desto zahlreicher die Pixel bei der Clusterbildung. Fiir diese Arbeit haben die
Rontgenstrahlen ca. 3 keV und es wurde eine maximale Clustergrofie von 4-6
Pixel gemessen. Beim Aufbau fiir Kupfer (~ 8 keV) und Zink (~ 8,6 keV)
wurden Cluster von bis zu 16 Pixel gemessen [65]. Ein weiterer Vorteil ist, dass
die Rekonstruktion der Cluster den fiir uns relevanten Energiebereich um den
Beitrag von hoherenergetischen Ereignissen, deren Energie auf mehrere Pixel
aufgeteilt wurde, bereinigt. Wahrend der Messungen wurden immer wieder
langliche Cluster beobachtet. Anscheinend werden diese durch energiereiche
kosmische Teilchen verursacht [66].
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4. Charakterisierung des Spektrometers
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Abbildung 4.2.: Schematische Darstellung der Clusteranalyse. a) Der Algorith-
mus sucht die Pixel zeilenweise nach Eintragen ab. b) Bei einem
positiven Befund wird der Pixel auf null gesetzt, dessen Inten-
sitdt abgespeichert und die vier benachbarten Pixel abgesucht.
c¢) Schritt b wird auf die benachbarten Pixel angewendet bis alle
Eintriage untersucht worden sind. d) Die gespeicherten Eintrige
werden addiert und als Einzelereignis ausgegeben [55].

4.2.2. Fitprogramm

Die Ergebnisse der Auswertung der Referenzlinien mit CMS wurden mit
einem Programm namens GFIT analysiert [67]. Mit Hilfe der Methode der
kleinsten Quadrate, werden die Parameter der Kurve so ausgewéhlt, dass der
Quadrat der Differenz zwischen den experimentellen Ergebnissen und der Kurve
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4.3. Experimenteller Aufbau

minimal wird. Die Resultate werden mittels eines y?-Tests iiberpriift, wie gut
sie einer bestimmten Verteilung gehorchen. Die Verteilung sollte mit einer
Voigt—Funktion beschreibbar sein, siche Abschnitt Die Voigt—Verteilung
ist eine Faltung der Lorentzverteilung L mit der Gauflverteilung GG. Bei der
Rontgenspektroskopie liegt die hohe Auflosung in der Néhe der natiirlichen
Linienbreite. Die Lorentzverteilung gibt die natiirliche Linienbreite wieder und
die GauBverteilung den Einfluss des Spektrometers auf die Linienform

[e.o]
I

V=G®L= /G(x)-L(x—x/)-dx.

—0o0

(4.1)

Diese Formel ist analytisch nicht 16sbar. In dem Programm wird eine numeri-
sche Losung geméfB dem Marquadt—Verfahren angendhrt [68]. Die Halbswerts-
breite des Voigt—Profils wird mit der Naherungsformel von Olivero berechnet
[69]. Fiir die Analyse der Uberginge im He-artigen Argon wurde das Pro-
grammpaket names MINUIT verwendet [70]. Sie basiert ebenfalls auf dem
x2-Test [55].

4.3. Experimenteller Aufbau

Es wurde ein Indiumandimonid (InSb 220) Kristall mit den Mafien 20 x 15
mm mit einer Gitterkonstante von 2d = 4,58178A verwendet. Unter Be-
achtung der Brechung und Biegung andert sich der zweifache Abstand der
Netzebenen zu 2d,.,,. = 4, 58092A. Fiir den Aufbau des Kristallspektometers
in Johann Geometrie wurde ein Winkelblock von 54, 9° mit einem Winkelkeil
von 5° verwendet. Auf der CCD-Seite wurde neben einem Verldngerungs-
rohr auch ein T—Stiick verbaut, zusatzlich dazu ein Reduzierungsflansch mit
einem Zwischenstiick aus Kunststoff um einen Isolator zwischen der CCD
und dem Aufbau zu ermoglichen. Auf der Seite der Quelle wurde auch ein
Verlangerungsrohr verwendet und ein Doppelkreuzstiick. Daran wurde die
Quelle mit der Rontgenrohre und die Turbomolekularpumpe angebracht. Im
Labor wurden die Abstande 657,7 + 0,1 mm und 791,7 + 0.1 mm zwischen
Kristall und Quelle getestet. Eine Auswirkung auf die Linienform war nicht zu
erwarten. Aufgrund des grofleren Raumwinkels beim kiirzeren Abstand war
jedoch mit mehr Intensitdt zu rechnen. Der Abstand vom Kristall zur CCD
Kamera war konstant. Dieser lag bei 1105,40 4 0,1 mm, also 2 mm innerhalb
des Rowlandkreises. Der Versatz fiihrte zu einer kleinen Verbreiterung von
ca. 0,2 Pixel. In Abbildung wird der Aufbau im Labor gezeigt und eine
Zeichnung mit den Maflen. Als Target dienten Cadmium und Terbium. Die
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4. Charakterisierung des Spektrometers

Ergebnisse fiir Terbium befinden sich im Anhang. Die Targets wurden mittels
einer Blende an einem Kupfertarget befestigt. Diese Blende hatte ein Loch
mit einem Radius von 18 mm. Das Target wurde unter einem Winkel von 45°
seitlich von der Rontgenrohre zur Fluoreszenz angeregt. Die effektive Fléache
des Targets war somit 12,7 - 18 mm grof.

4.4. Messergebnisse und Auswertung

In diesem Abschnitt werden die Eigenschaften des Spektrometers unter ver-
schiedenen Parametern charakterisiert und die Ergebnisse fiir Cadmium ausge-
wertet.

4.4.1. Intensitat bei verschiedenen Abstinden,
Stromen und Spannungen

Abbildung zeigt die Intensitdat bei verschiedenen Targetabstinden. Bei
einer Targetposition von 45 bis 50 mm ist die optimale Stelle ereicht.

Auf der Abbildungd.5| wurden die Ereignisse bei verschiedenen Stromstarken
und Spannungen der Rontgenrohre gemessen. Wie erwartet, ist eine lineare
Beziehung zu erkennen. Bei stiarkerem Strom I wird proportional mehr Brems-
strahlung und somit mehr L-Vakanzen im Target produziert. Bei starkerer
Spannung erhoht sich die Energie der Rontgenphotonen, was ebenfalls zu mehr
Vakanzen fiihrt.

4.4.2. Maske

Eine Moglichkeit, die effektive Kristallflache zu verkleinern besteht darin, eine
verschiebbare Maske einzufithren und den Einfluss der Johann—Verbreiterung
zu minimieren, sieche Abschnitt [3.7 In Abbildung wurde die Messung
in verschiedenen Maskenabstianden zum Kristall durchgefiithrt. Alle andere
Parameter blieben unverédndert. Ein Vergleich der Halbwertsbreiten liefl keine
signifikante Verbesserung erkennen. Der Grund liegt in der relativ kleinen
Breite des Kristalls im Vergleich zu seinem Krimmungsradius, siche Abschnitt

und Tabelle .11
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4.4. Messergebnisse und Auswertung

/ /
/
B0/

)
/ 1108,4
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Arg Spektrometer 59,9°
InSb &20)

Abbildung 4.3.: Oben: Der Aufbau im Labor. Auf dem Winkelblock wurde die
Vakuummessrohre installiert. Dieser wurde wahrend der Messung
ausgeschaltet. Die Turbomolekularpumpe ist auf dem Doppel-
kreuz befestigt, senkrecht dazu die Rontgenréhre und das Target.
Links wurde die CCD von einem schwarzen Tuch umhiillt, um sie
vor Licht zu schiitzen. Unten: Eine Zeichnung des Kristallspek-
trometers mit den entsprechenden Maflen.
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4. Charakterisierung des Spektrometers
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Abbildung 4.4.: Intensitit aufgetragen gegen die Targetposition. Die Fehler sind
hauptsachlich statistischer Natur.
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Abbildung 4.5.: Die linke Abbildung zeigt die Counts in Abhéngigkeit verschiede-
ner Spannungen und die Rechte die Linearitiat der Counts vom
Strom fiir das Cadmium Target.
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4.4. Messergebnisse und Auswertung

Abstand von Maske zum Kristall [mm]

24 12 3

Halbwertsbreite [eV]

3,29 £0,09 3,32 +0,11 3,36 &= 0,16

Tabelle 4.1.: Die Tabelle gibt die Halbwertsbreite in Abhéngigkeit des Maskenab-
standes wieder. Eine signifikante Verbesserung ist nicht zu erkennen.
Der Grund liegt darin, dass der Kristall im Vergleich zu seinem
Kriimmungsradius eine zu kleine horizontale Ausdehnung b hat, sie-
he 3:3:2.2] Die Abweichungen voneinander und die grofier werdende
Fehler sind hauptséchlich in der unterschiedlichen Bewertung der
Satellitenintensitéiten begriindet. und auf die geringere Intensitét

zurickzufihren.
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Abbildung 4.6.: Die Intensitit bei geringerem Maskenabstdnden. Bei geringerer
Abstand nimmt die effektive Kristallliche ab, die zur Reflexion
beitrdgt und somit die Johann—Verbreiterung minimiert.

4.4.3. Cluster—Analyse und experimentelle Ergebnisse

Im Abschnitt [4.2.1 wurde die Cluster—Analyse vorgestellt. Bei den folgenden
Ergebnissen betrug der Abstand von Quelle und Kristall 657,7 + 1,0 mm. In
Abbildung [£.7]ist das Energiespektrum einmal mit Cluster—Analyse und einmal

ohne zu sehen. Es ist gut zu erkennen, wi

e links das Rauschen abnimmt. Dies
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4. Charakterisierung des Spektrometers

liegt am Charge—Splitting. Hierbei handelt es sich um einen Effekt, der durch
Ladungsproduktion von Rontgenphotonen in mehrere Pixel zustande kommt.
Die Ladungswolke ist entsprechend kleiner im Vergleich zu einem Event und
wird als Rauschen wiedergegeben. Mit einem dafiir verfassten Algorithmus
werden solche Cluster als wahre Ereignisse ausgelesen, sieche Abschnitt [4.2.1]
Neben dem Charge-Splitting wurde der Pile—up—Effekt beobachtet, siehe Ab-
schnitt [4.2.1 Wie im Energiespektrum zu entnehmen ist, spielen die Triplehits
keine signifikante Rolle. Dagegen habe die Doublehits (Pile-Up—Effekt) einen
merkbaren Einfluss auf die Intensitédt der Linie. Uber das Energiespektrum
werden die Grenzen ausgewahlt, um die Projektion auf die x-Achse zu er-
zeugen. Das Ortsbild enthélt nur die Ereignisse, dessen Energie sich in den
Energiefenstern befindet. Fiir Cadmium wurde eine maximale Clustergrofle
von sechs Pixeln ausgemacht, sieche Abbildung Fir die Auswertung wurden
Clustergrofien bis vier beachtet. Das Ortsbild ist in Abbildung zu sehen.

4.4.4. Kriimmungskorrektur

Eine ausgedehnte Punktquelle kann zu einer gekriimmten Linienform auf
dem Detektor fithren. Bei Spektrometer mit gebogenen Kristallen hangt sie
vom Abstand von der Quelle zum Kristall bzw. vom Kristall zur CCD und
den Fokussierungseigenschaften ab. Fine Nédherung besagt, dass bei kiirzerer
Distanz die Kriimmung ausgeprégter ist [47]. Unter der Annahme parabolischer
Parametern, wird ein quadratischer Fit angewendet [65].

T =a+by+cy’. (4.2)
Die x—Koordinaten werden ersetzt durch:
v — 1 =z —by—cy’. (4.3)

Fiir Werte y = 0 werden sie nicht verdndert. Nach dem Fit sind Asymmetrien
der Linienform nicht mehr durch eine Punktquelle verursacht. Deformatio-
nen der Projektion stammen hoéchstwahrscheinlich von Kristallfehlern oder
radiativen Prozesse wie Satellitenlinien. Die Abbildung zeigt, dass die
Kriimmung aufgrund der Distanz dieses Aufbaus nicht ausgepragt ist.

4.4.5. Eigenschaften des Spektrometers

Durch den grofien Abstand vom Kristall zur CCD und die Verwendung eines
Keilsstiickes ist die Lage der Kamera sehr storungssensibel. Die Konsequenz
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4.4. Messergebnisse und Auswertung

Abbildung 4.7.: Oben: Energiespektrum ohne die Cluster—Analyse. Unten: Das
Energiespektrum mit Cluster—Analyse. Links ist die niederenerge-
tische Seite. Ein Vergleich zeigt, wie die wahren Ereignisse durch
Einbeziehung der Cluster um mehr als 50 % zunehmen. Im grinen
Bereich sind die Singehits, im Blauen die Doublehits und ganz
leicht im Hellblauen die Triplehits.
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Abbildung 4.8.: Verteilung der Clustergrofien.
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Abbildung 4.10.: Oben: Das auf der x—Achse projizierte Ortsbild des Cadmium
Spektrum mit der Kriimmungskorrektur. Ein Abgleich zeigt
keine groflen Unterschiede. Unten: Die Fitparameter fiir die
Kriimmungskorrektur.
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Abbildung 4.11.: Die linke Linie ist gegeniiber dem Rechten um etwa 300 Channels
aufgrund von leichten mechanischen Verschiebungen der CCD-
Kamera verschoben. Die Linienform ist davon offensichtlich nicht
beeintrachtigt.

kann eine Verschiebung der Linienposition sein. Die Linienform, soweit sie auf
der CCD-Kamera abgebildet wird, wird nicht beeintrichtigt, da der Fokus-
punkt sich nicht dndert. Es ist vielmehr eine Frage der richtigen Ausrichtung
des Detektors .11} Ein Vergleich mit dem Simulationsprogramm MacRay, wel-
ches an der GSI entwickelt wurde, liefert einen guten Hinweis, wo die richtige
Position der Referenz Linien liegen sollte [47]. Anderenfalls ist es nicht méglich,
den spektralen Abbildungsbereich zu kennen und somit Schlussfolgerungen
in Bezug auf die atomaren Prozesse zu ziehen. Bei dem Aufbau in Abbildung
auf dem die Lal Linie weit rechts liegt (rot), wéren die Triplett P Linien
des He-artigen Argon-Ubergangs in den Grundzustand nicht detektierbar
gewesen, da sie aulerhalb des CCD—-Chips lagen. Es ist sehr wichtig, die Sta-
bilitat des Spektrometers zu gewahrleisten. Die folgende Ergebnisse wurden
mit einem Kristallspektrometer erzielt bei dem der Abstand Kristall-Quelle
792,7 &+ 1,0 mm betrug. Es wurde ein langeres Verbindungsrohr eingesetzt.
Damit befindet sich bei diesem Aufbau die Quelle 314,7 mm innerhalb des
Rowlandkreises. Durch den gréfleren Abstand wirkt mehr Drehmoment an
dem Winkelblock bzw. Keilstiick. Es scheint zu einer héheren Ungenauigkeit
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4.4. Messergebnisse und Auswertung

des Aufbaus zu fithren. Durch das erhohte Drehmoment auf den Winkelblock
kann sich der Einfallswinkel der Quelle zum Kristall &ndern. In Abbildung
wurde eine Messreihe bei unterschiedlichen Winkeleinstellungen aufgenommen.
Es ist deutlich zu erkennen, wie sich die Projektion auf die x-Achse verandert
und wie sich der Schwanz und die Loy o Linien erhohen und verringeren. Ein
Vergleich mit der Simulation bei verdnderten Winkeln des Aufbaus zeigt, wie
sich bei groBleren Winkeln als 60, 2° das Verhéltnis von Loy zu Las verringert
und bei einer Grofle von unter 59,4° vergroflert. Zwischen 59, 6° und 60, 1°
scheint ein Plateau vorhanden zu sein. In der Literatur wird das natiirliche
Verhiltnis mit L2 angegeben [71]. Bei einem Winkeln von unter 59, 6° wird der
Lasy Ubergang weniger unter der Bragg—Bedingung gestreut und die Intensitét
nimmt ab, bis es verschwindet. Wenn der Einfallswinkel grofler als 60, 1° ist,
erhoht sich die Sensibilitét fiir die Las Linie und die Intensitét steigt. Im Falle
des Linienschwanzes verhélt es sich umgekehrt. Bei kleineren Winkel steigt die
Intensitdt und bei grofleren Winkeln wird die Bragg—Streuung abgeschwacht,
bis sie nicht mehr vom Detektor registriert wird. Dasselbe Phanomen ist bei
Lay zu beobachten, aber aufgrund der stéarkeren Linie ist sie immer beobacht-
bar. Das Zentrum der Linienform é&ndert sich minimal. Dies ist wahrscheinlich
auf unterschiedliche Bewertung der Satelittenintensititen beim Fitten zurtick-
zufiihren. Die Sensibilitdt des Linienschwanzes auf den Spektrometerwinkel
erlaubt einen starken Hinweis auf die energetische Natur und erhéartet die
Vermutung von Satelliten Ubergingen.
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Abbildung 4.12.: Das Cadmium Spektrum unter verschiedenen Winkel. Es ist
deutlich zu sehen, wie Lo 2 an Intensitidt zunimmt, wohingegen
die Intensitat der Satellitenlinien abnimmt. Der Grund ist eine
Winkelédnderung der Quelle zum Kristall.

Messung %

Messung 2 14,73
Messung 3 8,78
Messung 4 6,65
Messung 5 3,28

Tabelle 4.2.: Tabelle mit dem % Verhéltnis der einzelnen Messung. Fiir die
Messung 1 wurde kein Verhaltnis angeben, da Lag nicht detektiert

wurde.

Abbildung [4.14] zeigt die x-Achsen Projektion ohne den Linienschwanz. Auch
hier spielt die Kriimmung durch eine Punktquelle keine signifikante Rolle. Das
Verhéltnis von La; zu Las von ~ 6 weist auf einen Winkeleinstellung von
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Abbildung 4.13.: Eine Simulation mit MacRay iiber das Verhéltnis % bei ver-
schiedenen Winkeln des Spektrometers.

~ 60,3° hin.

4.4.6. Analyse der La; und Las Linien von Cadmium

Neben der La; und Loy ist auf der hoher energetischen Seite ein linear ab-
fallender Schwanz zu sehen. Auf Tabelle sind mogliche Satellitenlinien
aufgelistet, die auch in anderen Experimenten beobachtet wurden [72] [73] [74].
Neben der Energie der Uberginge sind zusétzlich die dazu gehorigen Bragg—
Winkel eingetragen. Aus Abschnitt wissen wir, dass bei einer zu grofien
Abweichung der Einfallswinkel vom fixen Winkel, die Linie vom Spektrometer
nicht mehr die Bragg-Bedingung erfiill Die Linien Laj und Lag sind energe-
tisch zu weit entfernt, dass sie noch einen merkbaren Einfluss spielen konnten.
Aus diesem Grund wurde fiir den Fit die Satelliten-Uberginge Loy, Las und
Loy beriicksichtigt. Um die Plots zu fitten wurden zwei Versionen getestet. In
einem wurde der Schwanz als Untergrund angesehen und im anderen als drei
verschiedene Satellitenlinien. Fiir die Aufnahme mit dem léngeren Abstand
zwischen Quelle und Kristall wurde diese Methoden nicht angewendet. In
beiden Ortsspektren sind die Peaks der La; s zwar gut zu erkennen, aber
aufgrund der natiirlichen Linienbreite ist eine Uberlappung der Linien nicht
zu vermeiden, da die experimentelle Halbswertsbreiten grofier sind als deren
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Abbildung 4.14.: Oben: Ortsspektrum des Cadmium L 2 bei einer Distanz von
der Quelle zur CCD von 792, 7Tmm. Unten: Die Parameter zur
Kriimmungskorrektur.

Linie Energie [eV] Bragg-Winkel 65 [deg]

Lo, 3140, 8 59,52
Las 3142, 8 59,46
Lay 3145,5 59,38
Las 3148, 8 59,28
Loy 3151,3 59,20
Lag 3153,9 59,11

Tabelle 4.3.: Auflistung der Satellitenlinien auf der hoherenergetischen Seite [75].
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Energiedifferenz. Ein Vergleich der Halbwertsbreiten von La; o mit der Litera-
tur (ALay = 2,43 eV und ALay = 2,40 eV [70]) zeigt, dass wir fir die Loy
um ~ leV und fir Las um ~ 0,5 eV grofleren Halbwertsbreiten aufweisen.
Dies ist ein Hinweis, dass das Kristall moglicherweise Schiaden ausweist. Es
ist anzunehmen, dass die Netzebenen nicht exakt parallel zueinander sind
und Fehler haben. In Tabelle sind die Energien und Halbwertsbreiten
aufgelistet. Mittels des Literaturwerts von Loy wurde Las bestimmt und an-
dersherum. Die Satellitenlinien wurden mit den Literaturwerten von Loy und
Lasy berechnet. Der arithmischen Mittelwert wurde angegeben. Ein Vergleich
zwischen den Ansétzen zeigt, dass die Methode mit drei Satellitenlinien naher
an dem Referenzwert liegt als die andere, bei dem der Schwanz als Untergrund
mittels eines Polynoms gefittet wurde. Fiir die Auswertung des Experiments
an der EBIT wurde aufgrund der besseren Statistik nur die La; von Cadmi-
um genommen und mit drei Satellitenlinien gefittet. Die Satelliteniibergange
kénnten durch einen Shake-Off-Effekt entstanden sein, siehe [2.1.5] bei dem
eine zusitzliche Vakanz in der M—Schale ensteht. Mit der Auswertung der
Cadmium Linien wurde der Einfluss einer genauen Refenzlinie gezeigt. Die
angebenen Fehler resultieren hauptséichlich durch den Referenzfehler. Leichte
geometrische Abweichungen tragen nicht so gravierend zum Gesamtfehler bei
wie der Fehler des Literaturwertes. Hingegen war der statistische Fehler domi-
nant fir die Satellitenlinien. Die Abweichungen der gemessenen Energiewerte
sowie Halbwertsbreiten zu den Literaturwerten sind auf etwaige Fehler im
Kristall zurtickzufithren oder hochstwahrscheinlich ein Resultat des Einflusses
der Satelliteniiberginge. Eine Moglichkeit der Untersuchung des Kristalls war
nicht Gegenstand dieser Arbeit, kann jedoch mit der in Abschnitt beschrie-
bene Methode untersucht werden. Die Ergebnisse der Analyse der Terbium
Uberginge in zweiter Ordnung sind im Anhang ausgewiesen worden. Anders
als bei Cadmium ist, wie erwartet, kein abfallender Schwanz zu erkennen. Ein
Hinweis auf die materialabhédnige Natur der Linie. Leichte Asymmetrien in
dem Terbium Spektrum sind wahrscheinlich auch Ergebnisse mogliche durch
Shake—-Off-Effekt verursachte Vakanzen in der M—Schale.
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Linie Energie [eV] Fehler [¢V] FWHM Fehler [eV]

Loy 3133, 841 0,076 3,504 0,085
Lo 3126, 789 0,055 2,918 0,085
Loy, 3138, 750 2,316 9,913 2,173
Las 3141, 873 1,163 4,553 1,119
Loy 3144, 800 1,335 9,404 1,307
Linie Energie [eV] Fehler [¢V] FWHM Fehler [eV]
Loy 3133, 882 0,076 3,515 0,085
Loy 3126, 747 0,055 3,264 0,085

Abbildung 4.15.: Oben: Ein Fit der experimentellen Daten mit insgesamt fiinf
Voigt—Kurven. Die Satellitenlinien sind Loy, Log und Loy. Mit-
te: Ergebnis der Fit-Anpassung mit drei Satelliten. Unten: Die
Auswertung, wobei der Schwanz mit einem Polynom dritten
Grades als Untergrund gefittet wurde.
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5. Einsatz an der
SPARC-EBIT

Das Kristallspektrometer wurde fiir eine erste Testmessung an der SPARC-
EBIT eingesetzt. Dafiir musste das Spektrometer zunéchst an die dortigen
experimentellen Gegenbenheiten angepasst werden. Ziel war es die 1s2p 1P,
1s2p 3P, und 1s2p 3P, Grundzustandsiibergéinge in heliumartigem Argon zu
detektieren. Im Vordergrund stand dabei, zunachst die Machbarkeit dieser
Messung zu demonstrieren sowie fiir zukiinftige Messungen Erfahrungen be-
zuglich Intensitat, Stabilitat und allgemein den experimentellen Bedingungen
zu sammeln. Dariiber hinaus kann die relative Intensitit der Linien Riick-
schliisse beziiglich des Bevolkerungsprozesses ermoglichen. Es wird mit der
Beschreibung des experimentellen Aufbaus begonnen und am Ende des Ab-
schnitts werden die Ergebnisse dieser Messung mit dem Kristallspektrometer
an hochgeladenem Argon présentiert.

5.1. Beschreibung und Funktion der
SPARC-EBIT

Fir die SPARC—Kollaboration (Stored Particle Atomic Research Collaborati-
on) wurde eine kommerzielle Ionen-Quelle der Firma Dreebit GmbH erworben,
die insbesondere fiir den Test der HITRAP-Anlage [77] genutzt werden soll.
Dabei handelt es sich um eine EBIT, die im Gegensatz zu den weitverbreiteten
ECR-Quellen erlaubt, die hochgeladene Ionen sowohl zu produzieren als auch
zu speichern. Urspriinglich wurde die EBIT in Livermoore als eine kompakte
Tonenquelle konzipiert [78]. Wegen ihrer relativ geringen Anschaffungs— und
Betriebskosten, im Vergleich zu Beschleunigungsanlagen, existieren heutzutage
in China, Japan, Europa und USA Super-EBITs, die sogar hochgeladene
Elemente erzeugen konnen. In Abhéngigkeit von der maximalen Elektronen-
energie sowie der erreichbaren Stromdichte konnen in EBITs hochgeladene
[onen bis hin zu wasserstoffihnlichem und vielleicht sogar nacktem Uran er-
zeugt werden [79]. Aufgrund der hohen technischen Anforderungen und der
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damit verbundenen Kosten erlauben die meisten EBITs jedoch nur fiir leichte
und mittelschwere Elemente das Erreichen hochster Ladungszustéinde. Die
Grenzen werden durch die Produktion und Speicherung von Ionen sowie die
Erreichbarkeit von einzelnen Ladungszustanden gesetzt. Im Vergleich zum Be-
schleunigerkomplex der GSI ist es in einer EBIT jedoch nicht méglich nur einen
wohldefinierten Ladungszustand zu erzeugen, sondern man erhélt immer eine
Ladungsverteilung. Dennoch ist aufgrund der vergleichsweise niedrigen Kosten
die EBIT eine beliebtes Instrument fiir Experimente mit hochgeladenen Ionen,
Studien der verschiedenen elementaren Elektron—Materie-Wechselwirkungen
und Studien der Materie unter extremen Bedingungen. Die wichtigsten Prozes-
se in dieser SPARC-EBIT wurden in Abschnitt behandelt. Im folgenden
wird der Aufbau und die Funktion der SPRAC-EBIT kurz vorgestellt.

Generell werden in einer EBIT hochgeladene Ionen mittels Elektronensto-
Bionisation erzeugt. Dabei werden injizierte Atome/Tonen sukzessiv ionisiert.
Ist eine ausreichende Menge der gewiinschten Ionenspezies vorhanden, konnen
Messungen entweder in der EBIT selbst vorgenommen werden oder die Ionen
werden extrahiert und zu einem weiteren Messplatz weitergeleitet. Die Elek-
tronen werden von einer aus Iridium (Z = 77) und Cer (Z = 58) bestehenden
Elektronenkanone bei einer Temperatur von 1800 K bis 2000 K iiber einen
Heizstrom I erzeugt. Durch einen kleinen Offnungsdurchmesser von 0,5 mm
wird der spateren magnetische Kompression des Strahls Vorschub geleistet.
Eine weitere Vorrichtung fiir die Strahlfokussierung der freien Elektronen ist
der Pierce-Rand [80]. Dieser wirkt dem Auseinanderdriften der Elektronen
durch die Raumladung entgegen. In Abbildung ist der Aufbau der EBIT
sowie die Potentialkonfiguration ihrer verschiedenen Elektroden schematisch
dargestellt. Die Driftrohre besteht aus drei Teilen an denen je ein unterschied-
liches Potential U; 53 angelegt werden kann. Die chrom— und eisenhaltigen
Edelstahlteile bilden die eigentliche 2 cm lange Falle, in der das Argongas
injiziert wird und Ionen erzeugt werden. Die Beschleunigungsspannung fiir
den Elektronenstrahl besteht zwischen dem Potential an der Kathode Ug und
der mittleren Driftrohre U,. Im Falle der SPARC-EBIT betragt die maximale
Potentialdifferenz 15 kV. Die Energie des Elektronenstrahls Erg betragt

Eps = e [|Uk| + |Us| + Ve(r)], (5.1)

wobei V,(r) das negative radiale Fallenpotential ist. Dieses wird durch die
Raumladung der Elektronen erzeugt. Innerhalb der Driftréhren wird die Fal-
le in axialer Richtung durch die Potentiale U; und Uz gebildet. An diesen
liegt eine um 100 V hohere Spannung an als im mittleren Bereich, wo die
Gase eingelassen und ionisiert werden. Damit wird eine Potentialmulde ge-
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schaffen, um die Diffusion der Tonen in axialer Richtung zu verhindern. Der
Elektronenstrahl kann ungehindert durchdringen und erfahrt noch eine Be-
schleunigung. Ein Vorteil dieser Anordnung ist, dass der Elektronenstrahl
nicht nur die Rolle des Ionisationsmediums tibernimmt, sondern aufgrund
seiner negativen Raumladung selbst ein Teil der Falle ist. Es gibt eine Po-
tentialdifferenz zwischen der Mitte des Elektronenstrahls und seinem Rand,
welche ein Raumpotential erzeugt, um die Ionen radial einzufangen. Mittels
zweier Sm—Co—Permanentmagnetringen in Helmholtzanordnung wird die noti-
ge Elektronendichte in der Driftrohre gewéahrleistet, die fiir die Bildung des
Raumpotentials notig ist. Das Magnetfeld der Helmholtzspulen ist an den
AuBlenbereichen radialsymmetrisch, aber in der Mitte, also in der Fallensektion,
homogen. Es komprimiert den Elektronenstrahl auf die fiir die Erzeugung der
Ionen benotigte Stromdichte. Zusétzliche Teile aus Weicheisen gewahrleisten
einen optimal homogen Magnetfeldverlauf in der Fallenmitte und sorgen fir
eine magnetische Abschirmung an der Kathode und am Extraktionsbereich.
Mittels einer Anderung des Potentials Us kann man die Ionen aus der Falle
in Richtung der Extraktionselektrode hin entweichen lassen. Dariiber hinaus
verbreitert sich der Elektronenstrahl im Extraktionsbereich und erleichtert so
zusétzlich das Entweichen der Ionen aus der Falle. Von den Extraktionselek-
troden werden die Tonen sowohl fokussiert als auch aus der EBIT zu weiteren
Experimentstationen hin beschleunigt. Der Elektronenstrahl erfihrt dagegen
eine weitere Expansion und aufgrund des niedrigeren Potentials eine Riickre-
flexion. Vom Kollektor wird der Elektronenstrahl letztlich abgeleitet. Um die
Menge an Restgas so gering wie moglich zu halten, herrscht in der SPARC—
EBIT Ultravochvakuum (UHV). D.h. es liegt ein Druck von 10~!* mbar vor.
Damit ist eine niedrige Rekombinationsrate zwischen den Restgasatomen/—
ionen und den zu speichernden Ionenspezies und somit eine hohe Lebensdauer
der gespeicherten Ionen gewdhrleistet. Die EBIT verfiigt iiber zwei CF-40
Fenster, die 90° zur Elektronenstrahlrichtung und einander gegentiber liegen.
Ein Fenster wurde optisch und vakuumdicht mittels einer Berylliumfolie mit
einer Starke von 50 um abgeschlossen. Auf der gegeniiberliegende Seite, wurde
das Fenster mit einem Glasfenster abgeschlossen, siche Abbildung [5.2] Beide
Seiten stehen fiir die Detektion von charakteristischer Rontgenstrahlung zur
Verfiigung. Fur diese Arbeit wurde das Spektrometer am Berylliumfenster
angeschlossen, um die lichtempfindliche CCD-Kamera vor optischen Photonen
zu schiitzen. Fir eine detaillierte Darstellung der SPARC-EBIT sei auf die
Diplomarbeit von S. Geyer verwiesen [27]. Der experimentelle Aufbau des
Kristallspektrometers wird im folgenden Abschnitt beschrieben.
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Oben: Die Bestandteile des Aufbaus der SPARC-EBIT. Mitte: Die
Komponenten der Elektronenstrahlfiihrung und die Driftrohre,
die die Falle darstellt. Unten: Die Potentialkonfiguration des
Aufbaus. Die Spannungsdifferenz zwischen Ux und Us bilden
die Beschleunigungsspannung des Elektronenstrahls. U; und Us

bilden die Potentialwand.

Abbildung 5.1.:
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Abbildung 5.2.: Oben: Ein Bild der EBIT von der Firma Dreebit GmbH. Vorne
ist der CF 40 Flansch mit Beryllium Fenster zu sehen. Unten:
Eine technische Zeichnung der EBIT.
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Parameter Dresden EBIT
Fallenldnge 2 cm
Gewicht 10 kg
Gesamtlange 25 cm
Magnetische Induktion (auf der Achse) 250 mT
Basisdruck 10719 mbar
Kathodendurchmesser 0,5 mm
max. Elektronenstrom 50 mA
Elektronenstromdichte < 250 A/cm?
Elektronenenergie < 15 keV
Ionisationsfaktor 2 x 10%! cm™

Tabelle 5.1.: Parameter der SPARC-EBIT von der Firma Dreebit GmbH [81].

5.2. Aufbau und Durchfiihrung des
Experiments

Nachdem Anfang 2011 eine neue Kathode in die SPARC-EBIT eingebaut
wurde, wurde das Kristallspektrometer an der EBIT montiert und an die experi-
mentelle Umgebung angepasst. Ziel war in heliumartigen Argon die Uberginge
von 1s2p 1Py, 1s2p 3P, und 1s2p 3P, in den Grundzustand zu detektieren.
Diese Ubergénge sind von Interesse, da anhand der relativen Intensitéiten
Riickschliissen auf die Bevolkerung der angeregten Zustande sowohl durch
ElektronstoBanregung als auch aufgrund der Rekombination méglich sind. Des
Weiteren sind heliumartige Systeme generell fiir die Untersuchung der Elektron—
Elektron—Wechselwirkung und QED-Beitragen von grofler Bedeutung, siehe
Abschnitt R.1.4
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Abbildung 5.3.: Der 1s2p ' P; Ubergang und die 1s2p 3Py und 1s2p 3P, Ubergéinge
im He-artigen Argon

Aufgrund der bei zunehmendem Abstand vom Kristall zur Quelle rapide ab-
fallende Effizienz, wurde das Kristallspektrometer modifiziert. In der Abbildung
ist zu erkennen, dass der Abstand des Kristalls zur Quelle maximal 570 mm
betragen darf. Im Vergleich zum Laboraufbau wurde der Winkelblock direkt
an einem CF-63 Doppelkreuzstiick befestigt (siche Abschnitt . Dadurch
konnte der Abstand der Quelle in der EBIT zum Kristall auf 496, 7 mm redu-
ziert werden. Das Cadmium—Target war 319,70 mm vom Kristall entfernt. Der
Abstand zwischen dem CCD-Chip und dem Kristall ist unverdndert geblieben
und betrug 1105,40 mm. Der Rowlandkreis steht senkrecht zur horizontalen
Ausdehnung der in der EBIT gespeicherten Ionenwolke. Mit dieser Anordnung
konnte eine schmale Quelle realisiert werden, die ndherungsweise punktformig
ist [47]. Das Cadmium-Target wurde auf dem oberen CF-63 Flansch montiert
und wird tiber eine 30 cm lange Stange vertikal eingefiihrt, ohne das Vakuum
zu zerstoren. Links daneben sitzt die Turbomolekularpumpe und gegeniiber
davon die Roéntgenrohre (siche auch Abbildung . Die CCD-Kamera ist
iiber der EBIT aufgebaut worden. Da eine Ausrichtung des Spektrometers
mit optische Hilfsmittel wie Teleskop oder Laser nicht moglich war, wurde ein
zusédtzliches Teil fiir den Eingang der Strahlen aus der EBIT angefertigt. Es
handelt sich um ein 60 mm langes Rohr, das vorne am Spektrometer mittig
verschraubt wurde. Der Eingang war ein mittig gelegener Durchgang mit einem
Durchmesser von 15 mm. Um dies vakuumdicht zu verschliefen, wurde eine
Hostaphan—Folie mit einer Dicke von 6 pm verwendet. Diese lag genau mittig
auf dem Ausgang der EBIT, dem Berylliumfenster. Es liegt ca. 10 mm hinter
dem Ausgang des CF—40 Flansches. Das Kristallspektrometer wurde in diesen
Flansch hineingeschoben und mit einer Genauigkeit von 40,057° horizontal
ausgerichtet. Um den CCD—Chip vor Licht zu schiitzen, wurde der Aufbau
lichdicht geschlossen. Wahrend der Messungen wurde die Hochvakuumréhre,
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Abbildung 5.4.: Simulation der Effizienz des Spektrometers fiir die He—&hnlichen
Ubergéinge mit MacRay [47] fiir den SPARC-EBIT. Fiir die
Simulation wurden die Werte von Drake verwendet [82].

wie im Labor ausgeschaltet. Kurz hinter der EBIT befindet sich ein Flugzeit-
spektrometer in einer Vakuumkammer. Damit wurden die Einstellungen fiir
die EBIT fir He—artiges Argon optimiert. Beim Flugzeitspektrum werden
Ionen durch eine konstante Beschleunigungsspannung U, iiber eine Driftstrecke
der Lange [ auf einem Detektor hin beschleunigt. Die Zeit ¢t zum erreichen des
Detektors lautet

m
t=1,/ . 5.2
20U (5.2)

Damit kann die Driftzeit einem Ladung/Masse—Verhéltnis zugeordnet werden.
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. s : -" ) .’ } 1 - . - =

InSb Kristall

Abbildung 5.5.: Aufbau des Kristallspektrometers an der SPARC-EBIT. Das
Target ist vertikal verdnderbar, links davon die Turbomolekular-
pumpe, gegeniiber die Rontgenrohre und vorne der Winkelblock
mit dem InSb Kristall. Die CCD-Kamera befindet sich iiber dem

EBIT.
Parameter Wert
Heizstrom 1,7A
Kathodenspannung 3,01 kV
U, 4,840 kV
U,y 4,832 kV
Us 4,863 kV
Brutzeit 28

Tabelle 5.2.: Die Einstellung der EBIT wahrend der Messung.
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Aufnahme Schwerpunkt [pixel] |

1. Tag 414,098
10 Tag 413,513
17. Tag 413,100
17. Tag 412,567
42. Tag 413,089

Tabelle 5.3.: Der Schwerpunkt der verschiedenen Referenzmessung des Cadmium—
Ubergangs.

Ubergang von — 15> 1S Energie [eV] Bragg—Winkel g [deg]

1s2 3P, 3123, 526 60, 05
152 3P, 3126, 280 59,97
1s2 1P 3139,573 99, 55

Tabelle 5.4.: Eine Auflistung der Ubergéinge vom Argon'®t von der L— in die K-

Schale, mit den Werten von [82] und einem Wert fiir die korrigierte
Gitterkonstante von 2d = 4, 58092A.

5.3. Untersuchung des 1s2p 'P, — 1s5* 1S,
Ubergangs in He-artigem Argon

Im Vergleich zu der Rontgenreferenz ist die Quelle in der EBIT, aufgrund
der geringen Zahl von gespeicherten lonen, relativ schwach. In Abschnitt
wurde erwahnt, dass fiir lange Aufnahmezeiten die Breite des Rauschens
zunimmt. Fir eine schwache Quelle, wie wir sie hier vorfinden, empfiehlt es
sich, die Aufnahmezeit zu verringern, um den Untergrund zu minimieren.
Laut Literatur liegen die Ka;,—Ubergéinge von Argon bei ~ 3 keV, siche
Tabelle 5.4} Tm Abschnitt wurde vermerkt, dass ein freigesetztes Elektron—
Loch—Paar aus der CCD einer Energie von 3,65 eV entspricht. Bei einem
Photon des gewiinschten Ubergangs werden somit ~ 850 Elektronen aus dem
Valenz— in das Leitungsband gehoben und ausgelesen. Wie in der Abbildung
gezeigt, nimmt die Breite mit der Aufnahmezeit zu. Bei einer zu langen
Aufnahmezeit (~ 3000s) gehen die wahren Events im Rauschen unter, da
nicht mehr zwischen Untergrund und wahrem Ereignis unterschieden werden
kann. Der ausgewéahlte Aufnahmemodus ergab mehrere Vorteile. Eine kurze
Aufnahmezeit reduzierte nicht nur das Rauschen, sondern sie lag auch auf
dem Niveau der Briitungszeit. Der Start der Aufnahme wurde mit dem EBIT-
Signal fiir die Brutszeit extern getriggert. Diese lag bei zwei Sekunden. Dies hat
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sich fiir die SPARC-EBIT als optimale Zeit zur Produktion von He-artigem
Argon herausgestellt. Im Abschnitt wurde erwahnt, dass die aufleren
Elektronen zuerst ionisiert werden und die starker gebundenen Elektronen in
den inneren Schalen nachfolgen. Um den Untergrund durch niedrig geladenes
Argon zu minimieren, wurde die Aufnahme erst 0,5 s nach dem Start des
Brutvorgangs gestartet. Ab da fing die Produktion von He-artigem Argon
an. Dies fithrte zu einer effektiven Aufnahme von 1,5 s. Im Abschnitt
wurde erwahnt, dass Rauschen aus mehreren Komponenten besteht. Durch eine
langere Auslesezeit konnte in diesem Fall das elektronische Rauschen minimiert
werden. Eine Messung lief typischerweise zwei Tage, bevor ein deutlicher
Peak auf der CCD zu erkennen war. In dieser Zeit konnte nur eine externe
Kiithlung durch Wasser die Stabilitat der CCD-Temperatur gewéhrleisten.
Fiir die Messung der He-artigen Uberginge wurde ein Wasserkiihler fiir die
Kihlung der CCD—Kamera bis einer Temperatur von —60° C eingesetzt.
Zwischen den Messungen an der EBIT wurden Referenzmessungen mit dem
Cadmium—Target aufgenommen. Eine Ab— und Anschaltung der EBIT war
nicht moglich. Deswegen wurde die Briitungszeit auf 0,01 s reduziert, um eine
Wechselwirkung des Elektronenstrahls mit dem Argon— sowie dem Restgas
zu unterdriicken. Tabelle gibt den Schwerpunkt der Cadmium—La;—Linie
an. Die sehr geringen Schwankungen belegen die hohe Stabilitdat des Aufbaus
iiber die gesamte Messzeit. Die Abweichungen voneinander sind nur minimal
und resultieren héchstwahrscheinlich nicht aus mechanischen Veranderungen,
sondern aus einer unterschiedlichen Bewertung der Satellitenlinienintensitaten
beim Fitten. Wihrend der Messung an Ar'®" an der EBIT wurde das Target
aus dem Wechselwirkungspunkt mit der Rontgenrohre entfernt. Die Ergebnisse
zeigen nur einem Peak mit niedriger Intensitdt auf der hoherenergetischen
Seite der CCD, siehe Abbildung [5.6] Naiv wiirde man stattdessen drei Linien
erwarten, siehe Abbildung [5.3]
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Abbildung 5.6.: Ortsbild des He-artigen Argon Ubergangs.

Die untersuchten Uberginge des He-artigen Argons kénnen das Ergebnis
zweier Prozesse in erster Ordnung sein. Die im Grundzustand gebundenen Elek-
tronen eines heliumartigen Argons kénnen durch Elektronenstoanregung in
die L-Schale gehoben werden und emittieren beim Abregen ein Rontgenphoton.
Die andere Moglichkeit besteht iiber die Rekombination eines wasserstoffartigen
Argons und den anschlieenden Zerfall oder Kaskaden—Ubergénge ein Réntgen-
photon zu produzieren. Eine zusétzliche Mdéglichkeit soll der Vollsténdigkeits
halber erwéahnt werden. Im Li-artigen Argon kann durch Ionisation eines Elek-
trons in der K-Schale und anschlieBende Anregung des Elektrons in den 1s2p
3P1,2—Niveau gehoben werden und dann ein Rontgenphoton emittiert werden.
Dieser Prozess hat einen ca. viermal kleineren Wirkungsquerschnitt als eine
Ionisation des Elektrons in der L—Schale und ist fiir diese Arbeit vernachlissig-
bar. Der eine Peak aus Abbildung [5.6] konnte mittels der Cadmium-Referenz
als der ' P; Ubergang in den Grundzustand identifiziert werden (die Formel zur
Bestimmung unbekannter Linien mit einer Referenzlinie wird im Anhang A.1
hergeleitet). Die niedrige Intensitét ist der schwachen Quelle der EBIT geschul-
det. Messungen an der Super-EBIT in Heidelberg oder Livermoore konnten
dank starkerer Magnetfelder und Elektronenstrahlen eine gréflere Anzahl Io-
nen im gewtinschten Ladungszustand erzeugen und so eine hohere Intensitét
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erzielen, siche [83, [84]. Um sicherzugehen, dass wir wirklich die Ubergénge
von Argon sehen, wurde eine Testmessung mit geschlossenem Einlassgasventil
durchgefiihrt.
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Abbildung 5.7.: Energiespektrum zweier Messungen, jeweils mit einem offenen
Argon Gasventil (rot) und einem geschlossenen (blau), bei gleichen
Parametern.

In Abbildung ist ein Vergleich der Energiespektren der CCD fiir die
Messung mit und ohne Argon in der EBIT dargestellt. Im Fall von Argon ist im
Bereich der Kanéle 60—120 Pixel eindeutig eine Linie zu erkennen. Des Weiteren
ist eine gute Ubereinstimmung des Untergrunds festzustellen. Vermutlich
handelt es sich bei dieser Strahlung um eine Mischung aus Bremsstrahlung
und Fluoreszenz des Aufbaus durch die Rontgenstrahlen aus der EBIT. Das
Ortsbild der Linie zeigt, dass die Auflésung des Spektrometers bei 0,4 eV liegt
und eine mogliche Verbreiterung durch Bewegungen des Ions in der Falle ist
in der GroBlenordnung von meV und somit vernachlassighar. Bei dem Ortsbild
um Kanal 100 handelt es sich um den Reflex des Singulett-Ubergang von
der L in die K-Schale. Das Fehlen von den Triplett Ubergéingen und von
moglichen Satelliten-Ubergéngen von Li-dhnlichem Argon fillt auf. Aufgrund
der geringen Intensitat sind Schlussfolgerungen nur schwer zu belegen. Doch
ein Vergleich mit Ergebnissen aus anderen Experimenten zeigt ein &hnliches
Bild [83], 85]. Der Grund liegt wahrscheinlich in der bevorzugten Population
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des 1s2p ' P,-Niveaus durch Elektronenstofanregung in diesem Energiebereich.
Ein tieferer Blick auf die Spinkonfiguration liefert eine mogliche Erklarung. Bei
einer Bevolkerung der Triplett—Niveaus ist ein Spin-Flip erforderlich, welcher im
Vergleich zum Singulett—Niveau von Elektronenstoffanregung nicht bevorzugt
wird. Theoretische relativistische Modelle sagen fiir eine Bevolkerung des 1s2p
1 P,-Niveaus einen hoheren Wirkungsquerschnitt voraus als fiir die Triplett—
Niveaus [85], 86]. Neben der Elektronenanregung, konnen die Ubergénge auch
durch Rekombinationsprozesse induziert werden (siehe Abschnitt [2.2). In
unserem Fall spielt die Dielektronische Rekombination keine Rolle, da die
kinetisch Energie des Elektrons mit ~ 9 keV nicht im Bereich einer Resonanz
liegt. Bei der radiativen Rekombination wurden in Plasmen allerdings eine
deutliche Steigerung des Wirkungsquerschnittes fiir die Triplett—Uberginge
gemessen [87]. Erstaunlicherweise konnte in einem Experiment von Deslattes
und Beyer bei Stofi—Prozessen zwischen Ionen und Argongas in etwa eine gleich
groe Population von Singulett und Triplett—Zustanden beobachten werden
[73]. Anscheinend sind Prozesse wie Rekombination oder Ionenanregung nicht
in dem Mafle populationsselektiv wie die Elektronenstoanregung. Bei der
radiative Rekombination werden die Elektronen aus dem Kontinuum in ein
wasserstoffartigen Argon eingefangen. Eine Selektion der Elektronen anhand
ihrer Spinzustinde erfolgt dabei nicht. Da wir keine Ubergéinge aufier dem
Singulett—Ubergang beobachten und der Anteil von wasserstoffartigen Argon
minimal ist, konnen wir daraus schliefen, dass die Elektronenstofanregung fiir
diese EBIT unter den in Tabelle 5.2|eingestellten Parametern, der dominierende
Prozess ist.

Linie  Energie [eV] Fehler [eV] FWHM Fehler
1s2p 1P, 3139,485 0,056 0,414 0,028

Tabelle 5.5.: Die in dieser Arbeit gemessene Energie fiir den 1s2p ' P; Ubergang.

Wéhrend der Messungen wurden fiinf Referenzmessungen durchgefithrt und
der Mittelwert der La;—Linie von Cadmium wurde fiir den Fit des He-artigen
Argon Ubergangs genutzt, siche auch Tabelle Ein Vorteil der Verwendung
des Mittelwertes war die Minimierung des Einflusses der Satellitenlinien auf
den Schwerpunkt des Cadmium-Ubergangs. Fiir diese Arbeit wurde ein Wert
des 1s2p P, Grundzustandsiibergang von 3139,485 eV gemessen, siche auch
Tabelle . Damit konnte der Ubergang mit einer relativen Prizision von
% ~ 10~ bestimmt werden. Ein Vergleich des berechneten Wertes fiir den
! P~ Ubergang mit theoretischen Rechnungen und anderen Experimenten zeigt,
dass in diesem Experiment ein niedrigerer Wert gemessen wurde, aber innerhalb
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Abbildung 5.8.: Voigt-Fit der Linie mit MINUIT [70].

des Toleranzbereiches liegt, siehe Tabelle [5.5]

Fehler Wert [eV]

Referenz 0,047

Abstand CCD zum Kristall 0,001
Gesamt systematischer Fehler 0,047
Gesamt statistischer Fehler 0,031

Gesamt Fehler 0,056

Tabelle 5.6.: Auflistung der einzelnen Fehlerquellen und ihre Beitrége.

Auffallend an Tabelle ist die Dominanz des Referenzfehlers am Gesamt-
fehler. Der Einfluss des statistischen Fehlers ist um einen Faktor 1,5 kleiner
im Vergleich zu den systematischen. Hochstwahrscheinlich liegt der Grund
an den fehlenden Satellitenlinien, die die Bestimmung des Schwerpunktes des
Singulett-Ubergangs erleichtert und somit die Genauigkeit erhoht. Der in
dieser Arbeit ermittelte Wert fiir die Ubergangsenergie des Singuletts in den
Grundzustand liegt nah an dem Wert, der an der Heidelberg-EBIT gemessen
wurde [88] und der fritheren Messung am UNILAC [73]. Im letztgenannten
Experiment wurde die Druckabhéngigkeit der Satelliteniibergéinge gezeigt.
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Methode Energie [eV]

BSQED 3139,582
UM 3139,577
AO 3139,582

Tabelle 5.8.: Eine Auflistung der verschiedenen theoretischen Werte fiir den 1s2p
1P, Ubergang in den Grundzustand [82} [T5, [1].

Durch die hohere Dichte waren vermehrt Satellitenlinien zu beobachten, die
die Bestimmung des Schwerpunktes des Peaks beinflusst haben kénnten. Die
induzierten selektiven Uberginge durch ElektronenstoBanregung in diesem
Experiment und fehlende Uberginge durch Rekombinationsprozesse sowie
fehlende Satellitenlinien bewirkten eine genaue Bestimmung des 1s2p 1P,
Ubergangs in den Grundzustand. Mégliche Einfliisse der Satellitenlinien auf
den Schwerpunkt des Referenzwertes kann die Ursache sein, dass ein niedriger
Wert gemessen wurde.

Experiment Energie [eV]
Deslattes [73] 3139,552[37]
Bruhns [8§] 3139,583[6]

Dieses Experiment — 3139,485[56]

Tabelle 5.7.: Die Energie fiir den ' P, Ubergang von anderen Experimenten.
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6. Zusammenfassung und
Ausblick

In dieser Arbeit wurden die Ergebnisse des neu gebauten Kristallspektro-
meters fiir die Ka-Uberginge des He-artigen Argon prisentiert. Im Labor
wurden die Eigenschaften des in Johann-Geometrie gebauten Kristallspek-
trometers untersucht und fiir den Einsatz an der SPARC-EBIT vorbereitet.
Eine ortsempfindliche CCD-Kamera diente zum Nachweis der Rontgenstrah-
len. Als Referenzlinien bzw. Untersuchungsgegestand im Labor wurden die
Lay o—Linien von Cadmium in erster Ordnung und die LaLrUbergéinge von
Terbium in zweiter Ordnung verwendet. Dabei wurde gezeigt, dass der ge-
wiinschte Energiebereich im He—&hnlichen Argon mit der CCD-Kamera unter
der aufgebauten Geometrie abgedeckt wird. Des Weiteren wurden die Abbil-
dungseigenschaften des Spektrometers bei Variation verschiedener Parametern,
wie Abstand zwischen Kristall und Quelle, untersucht. Das Experiment an
der SPARC-EBIT verlief erfolgreich und ein Spektrum der heliumartigen
Argon-Uberginge konnte detektiert werden. Die gemessene Energie des 1s2p
1P, Ubergangs in den Grundzustand konnte auf einen Wert von 3139, 485
eV bestimmt werden. Der gemessene Wert war aufgrund von fehlenden Sto-
reinfliissen prazise und stimmt mit den theoretischen Voraussagen sowie mit
der im Moment exaktesten experimentellen Messung, iiberein. Eine genaue
Untersuchung der QED-Korrekturen war wegen der Ungenauigkeit der Refe-
renzlinie nicht moéglich. Auch wurde gezeigt, dass das Kristallspektrometer in
Johann—Geometrie iiber eine hohe Auflésung verfiigt, aber der Energiebereich
auf rund 30 eV beschrankt ist. Um den Energiebereich zu vergréfiern und
sensibel auf andere Uberginge zu werden und somit mehr Informationen aus
den Wechselwirkungsprozessen zu gewinnen, werden ein groferer Kristall und
ein grofferer Detektor benotigt. Ein groflerer ortsempfindlicher Detektor wére
technisch losbar, aber ein groflerer Kristall ist aufgrund der komplizierten
Herstellung und Biegung in der notigen Giite nur schwer realisierbar. Eine
andere Option zur Steigerung des Energiebereichs bestiinde darin, ein flexibles
Spektrometer mit verstellbaren Winkeleinstellungen und Absténden von Kri-
stall zur Quelle bzw. Detektor zu konstruieren. Mit einem neuen fehlerfreien
Kristall liele sich wahrscheinlich auch die Prézision steigern. Fiir Prazisions-
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spektroskopie ist eine genaue Kenntnis der Referenzlinie unabdingbar. Wie in
diesem Versuch gezeigt, verschmieren die Satellitenlinien von Cadmium den
Loy -Ubergang und der Messfehler wird von der Unsicherheit der Referenzlinie
dominiert. Ein Experiment im Experimentier—Speicher-Ring (ESR) koénnte
diesem Problem vorbeugen. Anders als in einer EBIT sind im ESR reine
Ladungszustéinde erzielbar. Als Referenzlinie konnte beispielsweise der prézis
vermessene Lya;—Ubergang des wasserstoffartigen Argons dienen. Eventuelle
Einfliisse durch Satelliten und Rydberg-Zustande werden nicht ganz vermieden
werden konnen, aber eine Reduzierung auf ein Minimum im Vergleich zu einem
EBIT-System ist realisierbar. Eine Alternative zur relativen Energiemessung
bestiinde darin, ein Doppelkristallspektrometer zu entwickeln. Die Photonen
werden von einem fixen Kristall in Richtung eines rotierenden Kristalls reflek-
tiert. Durch die Rotation sind verschiedene Winkeleinstellungen moéglich und
eine absolute Energie kann gemessen werden. Eine Referenzlinie ware dann
nicht mehr notig und fiele als Limitierung der experimentellen Genauigkeit
weg. Aufgrund der schwachen Ionenquelle war nicht ausreichend Zeit zur Ver-
fiigung geblieben, weitere Untersuchungen durchzufithren. Andererseits ist eine
Moglichkeit geschaffen worden zu zeigen, dass die SPARC-EBIT ausreichend
Ionen produziert, um mit einem Kristallspektrometer Ergebnisse zu gewinnen.
Um die Ausbeute zu erhohen, bestiinde die Moglichkeit das Spektrometer
mit einem anderen Kristall zu verwenden. Der verwendete InSb (220) Kristall
hat einen relativ grofien Kriimmungsradius von 1,28 m. Bei einem kleineren
Kriimmungsradius liele sich die Effizienz steigern, da der Raumwinkel erhoht
werden kann. Eine zusétzliche Einsatzmoglichkeit des Kristallspektrometers
ist die Messung des Innenschalentibergangs im He-artigen Uran. Mit der Be-
stimmung der Energie des 1s2p 3P, — 1525 3S; Ubergangs kann u.a. eine
Untersuchung der Quantenelektrodynamik in Vielelektronensystemen unter
Einfluss starker Felder durchgefiihrt werden.

Des Weiteren wurde in dieser Arbeit gezeigt, wie stark die Bevolkerung des
1P| Niveaus gegeniiber den Triplett-Zustéinden durch ElektronenstoBanregung
favorisiert wird. Auch die Ergebnisse der Heidelberg-EBIT am MPI-K[9] un-
terstiitzen diesen Befund. Wohingegen in dichten Plasmen die Bevolkerung der
Triplett Unterniveaus hoher ausfallt [87]. In Stofiprozesse zwischen Ionen und
Argon wurde gezeigt, dass die Bevolkerung der Zustédnde sich auf gleichem
Niveau befinden [73]. In einem fir die nahe Zukunft geplantes Experiment
wird das Bevolkerungsverhalten in laserproduzierten Plasmen im heliumartigen
Argon untersucht. Bei dem Experiment von P. Neumayer werden hochener-
getische Laserpulse des Petawatt High Energy Laser for Ion Experiments
(PHELIX) auf Argontrépfchentargets geschossen, siehe Abbildung Die
Gruppe von R. Grisenti ist in der Lage Targetclusters herzustellen, die wenig
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Abbildung 6.1.: Die Effizienz der He-artigen Ubergiinge aufgetragen gegen den
Abstand zwischen Quelle und Kristall bei einem Winkelblock von
59, 8°.

Abbildung 6.2.: Abbildung des Tropfchen Argontargets der Grisenti Gruppe.

bis gar keine Relaxation aufweisen. Die Geometrie des Kristallspektrome-
ters muss dem experimentellen Umfeld angepasst werden. Die experimentelle
Bedingung erfordert einen minimalen Abstand von der Quelle zum Kristall
von ~ 630 mm. Geméaf der Simulation wiirde bei dem jetzigen Aufbau, die
Singulett—Linie nicht detektierbar sein. Aus diesem Grund wurde ein neuer
Winkelblock mit 59, 8° geplant. Durch diese Winkelanderung ist ein langerer
Abstand von der Quelle zum Kristall moglich. Speziell fiir die Astrophysik
ist es hilfreich, aus dem Wissen der Atomphysik zu schopfen. Uber 95 % der
sichtbaren Materie im Universum befindet sich in einem ionisierten Zustand.
Mit Ionenquellen, wie die EBIT oder die Beschleunigungsanlage der GSI ist
es moglich, Experimente unter kontrollierbaren Parametern durchzufithren
und Ergebnisse auszuwerten unter Bedingungen, die in planetaren Gaswolken
und auch in Sonnen herrschen. In Sonneneruptionen wurden genau die in
dieser Arbeit untersuchten Ubergéinge von Argon mittels Kristallspektrometer
beobachtet.
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A. Anhang

A.1. Herleitung der Dispersionsformel

Fiir ein Kristallspektrometer ist eine einzelne Referenzlinie ausreichend, um
die unbekannte Linie fiir den ganzen Detektor den Einfallsort der Strahlung in
Energieinformation tibersetzen zu kénnen. Die dafiir nétige Dispersionsformel
soll im folgenden hergeleitet werden.

Die Bragg—Gleichung aus Abschnitt [2.4.3.3] lautet:
nA = 2dsin 6 (A.1)
und die Energie eines Photons aus Abschnitt ist gegeben durch

E=hv= h; (A.2)

Daraus ergibt sich fiir die Beziehung zwischen Photonenenergie und Brechungs-
winkel folgender Ausdruck:

he

= : A.
2dsin 0 (A.3)
Die Ableitung bei einer kleinen Winkeldnderung Af lautet:
AFE he
— = — : : A4
A~ Y Sdsime (A.4)

Einsetzen der urspriinglichen Bragg—Gleichung und Auflésen nach AE ergibt
dann:

A
AE = —F . ) A5
tan 6 (A.5)
Fir kleine Winkelabweichung gilt A8 = sin A# und so ergibt sich:
Ad
in A0 ~ — A.
sin Pl (A.6)
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wobei Ad der Abstand der unbekannte Linie von der Referenzlinie ist und
D der Abstand vom Kristall zum ortsempfindlichen Detektor. Die Energie
einer unbekannten Linie ldsst sich daher mittels einer bekannten Referenzlinie
folgendermaflen bestimmen:

Ad
Eunbekannt - ERef + ERefm- (A7)

Da es sich um eine stationdre Quelle handelt, werden keine weitere Korrektu-
ren vorgenommen. Ansonsten miisste auf der rechten Seite ein Faktor v bei
bewegenden Quellen hinzugefiigt werden. Werden Referenzlinien hoherer Or-
dung verwendet, muss die entsprechende Energie durch den Faktor n dividiert
werden, wobei n die Anzahl der Ordnung wiedergibt

A.2. Terbium

Die Aufnahme von Terbium sollte dazu dienen, die Materialabhadngigkeit
des Schwanzes im Cadmium—Spektrum zu bestatigen. Aufgrund der Bragg—
Streuung in zweiter Ordnung war die Intensitéit niedriger als bei Cadmium. In
diesem Anhang sind die Energie— wie Ortsspektren fiir Terbium aufgelistet.
Auffallend ist eine Asymmetrie zwischen den Peaks. Da keine Satellitenlinien
in diesem Energiebereich in der Literatur gefunden wurden, konnten keine in
die Analyse einfliefen. Die Asymmetrie konnte durch etwaige Kristallfehler
verursacht werden.
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Abbildung A.1.: Oben: Energiespektrum von Terbium. Unten: Die Cluster Ver-
teilung
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Abbildung A.2.: Zweidimensionales Orstbild des Terbium Spektrums. Links ist
die starke Loy Linie zu sehen und rechts, eine schwache Lao

Linie.
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Abbildung A.3.: Oben: Das Ternium Spektrum. Wie bei dem Cadmium Spek-
trum spielen die Kriimmungskorrekturen keine signifikante Rolle.
Unten: Die Auswertung des Spektrums
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Abbildung A.4.: Oben: Ein Ortsspektrum der Terbium Lag 2 Ubergéinge in zweiter
Ordnung. Unten: Die Ergebnisse der Fit—Analyse.

Die Abweichungen gegeniiber den Literaturwerten sind womdoglich auf Fehler

im Kristall oder hochstwahrscheinlich auf unauflésbare Satellitentibergénge

zuriickzufithren. Wie bei Cadmium dominieren die Fehler des Literaturwertes

fiir den Gesamtfehler.
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