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KAPITEL 1. EINLEITUNG 1

1 Einleitung

Helium ist vom Aufbau her das einfachste Zwei-Elektronensystem und
besitzt daher fiir die Entwicklung der theoretischen Beschreibung des gegen-
seitigen Einflusses der Elektronen bei ihrer Bewegung im Kernfeld grund-
legende Bedeutung. Die Korrelation der Elektronen iiber die Coulomb-
wechselwirkung und iiber magnetische Wechselwirkungen verhinderte zu
Beginn der Einfiihrung der Quantenmechanik eine dem Wasserstoffatom
dquivalente geschlossene Beschreibung des Helium-Atoms. Erst mit den
grundlegenden experimentellen Untersuchungen doppelt angeregter resonan-
ter Helium-Zustédnde von Madden und Codling anfang der sechziger Jahre
[Madden und Codling 1963] wurde ein erneuter Anlauf unternommen, mit
neuen quantenmechanischen Methoden Lésungen zur Beschreibung des kom-
plexen Drei-Korpersystems im Helium zu finden. Einen ausfiihrlichen Uber-
blick der historischen Entwicklung und der quantenmechanischen Methoden
findet man z.B. in [Tanner u. a. 2000].

Helium ist ein experimentell sehr gut zugingliches Target fiir alle Ar-
ten von Stoflexperimenten, bei denen Ionisation, Umladung und Anregung
der Partner untersucht werden. Die spektralen Serien des einfach angeregten
Atoms sowie des Ions sind mit hoher Genauigkeit vermessen und die Ener-
gieniveaus entsprechend genau berechnet. Lebensdauer und Verzweigungs-
verhéltnisse kennt man mit hoher Prézision. Durch Einsatz von Vielteilchen-
koinzidenzen in Erfassung von Winkel- und Energieverteilung der ionisier-
ten Elektronen und des Kerns wurden mit Helium als Target eine Vielzahl
von Experimenten jiingster Zeit durchgefiihrt, die die GesetzméfBigkeiten auf-
kldren konnten, wie sich beide Elektronen beeinflussen [Cocke 2004].

Die gleichzeitige Anregung beider Elektronen durch ein Photon wur-
de erstmals in Absorptionsexperimenten mit Synchrotronstrahlung beobach-
tet [Madden und Codling 1963]. Die der Anregung folgende Autoionisation
iiberlagert sich der direkten Photoionisation und fiihrt zu Interferenzreso-
nanzen. Die Photoionisations-Resonanzen galten als verstanden, zumal die
charakteristischen sogenannten Beutler-Fano-Profile der Absorptionslinien
sich theoretisch begriinden lassen [Fano 1961]. Die Schwéche der theore-
tischen Beschreibung in der Berechnung relativer Intensitéten der einzel-
nen Zerfallskanéle konnte erst in letzter Zeit iiberzeugend offenbart wer-
den. Man konnte zeigen, dass der strahlende Zerfall der doppelt angereg-
ten Helium-Zustéinde gegeniiber der Abregung durch Autoionisation nicht
zu vernachlissigen und fiir manche Zustinde dominierend ist. Experimen-
tell wurde der strahlende Zerfall der doppelt angeregten Helium-Zusténde
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sowohl durch die undispergierte Detektion der dabei emittierten Fluores-
zenz als auch durch die Detektion metastabiler Helium-Atome nachgewiesen
[Rubenson u. a. 1999, Odling-Smee u. a. 2000, Penent u. a. 2001].

In einer ersten spektralen Analyse der beim Zerfall der doppelt angeregten
Helium-Zusténde emittierten Fluoreszenz konnte ein Kaskadenzerfall in drei
Schritten beobachtet werden [Schartner u. a. 2001]. Im ersten Schritt wird
beim Ubergang von einem doppelt in einen einfach angeregten Zustand ein
Photon der Energie um die 40 eV emittiert. Der einfach angeregte Zustand
zerfallt durch Emission eines zweiten Photons im sichtbaren Spektralbereich
in einen erlaubten niederenergetischen Zustand. Der letzte Zerfall in der Kas-
kade ist ein Ubergang in den Helium-Grundzustand oder in einen der meta-
stabilen Zustédnde. Nach der experimentellen Bestitigung des strahlenden
Zerfalls doppelt angeregter Helium-Zustinde wurden auf theoretischer Sei-
te addquate Beschreibungen ausgearbeitet [Liu u. a. 2001, Zitnik u. a. 2002].
Aus den theoretischen Beschreibungen lassen sich fiir den strahlenden Zer-
fall der doppelt in die einfach angeregten Zustidnde absolute Wirkungsquer-
schnitte und Winkelverteilungen der dabei emittierten Fluoreszenz-Photonen
ableiten.

Inzwischen sind 7 Rydbergserien mit J=1 und ungerader Paritit, die
gegen die N=2 Jonisationsschwelle im Helium konvergieren, bekannt. Drei
Serien sind dem Singulett-System und vier dem Triplett-System zugeord-
net. Die Zustdnde der Serien werden durch die Quantenzahlen K und T,
die die Winkelabhéngigkeit der Elektronenbewegungen beschreiben, und A,
die deren radiale Korrelation beschreibt, klassifiziert. Dies fiihrt zur folgen-
den gebriiuchlichen Notation der Zustinde (sp,2n+)(%3P) fiir A = +1,
(sp,2n—)(*P) fir A = —1 und (pd, 2n)(**P? D) fiir A = 0. n ist die Haupt-
quantenzahl des dufleren Elektrons.

Die bisherigen publizierten experimentellen Untersuchungen strahlender
Zerfille am Helium erlauben in erster Linie eine Uberpriifung der berech-
neten energetischen Lagen der doppelt angeregten Zustdnde sowie der re-
lativen Ausbeuten von metastabilen Atomen und von undispergierter Fluo-
reszenz als Funktion der Quantenzahl des dufleren Elektrons. Dagegen ist
es Ziel dieser Arbeit, erstmals absolute Wirkungsquerschnitte in Kombina-
tion von Anregungsquerschnitt und Fluoreszenzausbeute zu messen und auf
diese Art eine Uberpriifung der berechneten Anregungsquerschnitte, Verzwei-
gungsverhiiltnisse und Winkelverteilungen [Zitnik u. a. 2002] zu ermdglichen.
Die experimentelle Ableitung der Wirkungsquerschnitte soll durch Dispersi-
on der beim Zerfall der doppelt angeregten Zustéinde emittierten Fluoreszenz
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sowohl im sichtbaren als auch im Vakuum-ultravioletten (VUV) Spektral-
bereich aus den Linienintensititen der beobachteten Uberginge innerhalb
des Kaskadenzerfalls gelingen. Desweiteren soll versucht werden, die in LS-
Kopplung verbotene und daher schwache Besetzung der doppelt angereg-
ten Triplett-Zustinde nachzuweisen. Die Triplett-Zustinde konnen aufgrund
der Zustandsmischung mit Singulett-Zustdnden besetzt werden. Strahlende
Ubergiinge im Triplett-System sollten daher auch auf den starken Resonan-
zen mit dominierendem Singulett-Charakter zu beobachten sein. Dies gelingt
nicht iiber den Nachweis von metastabilen Atomen bzw. undispergierter Fluo-
reszenz, sondern nur iiber deren spektrale Analyse.

Die Messungen sollen mit Hilfe der in Zusammenarbeit der Arbeitsgrup-
pen aus Gieflen und Kaiserslautern am Berliner Elektronenspeicherring fiir
Synchrotronstrahlung BESSY II aufgebauten Apparatur durchgefiihrt wer-
den und die Methode der Photonen induzierten Fluoreszenzspektroskopie
(PIFS) soll zur Anwendung kommen.
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2 Atomphysikalische Grundlagen

2.1 Einfiihrung und Helium-Termschema

Die intensive theoretische und experimentelle Behandlung doppelt angeregter
Helium-Zustédnde setzt mit den grundlegenden Experimenten von Madden
und Codling anfang der sechziger Jahre ein [Madden und Codling 1963].
Bei Energien der anregenden Synchrotronstrahlung zwischen 60 und 65 eV
entdeckten sie in Helium-Absorptionsmessungen der kontinuierlichen Ener-
gieabhéngigkeit des Photoionensignals {iberlagert zwei diskrete Serien von
Autoionisations-Resonanzen. Die beiden Serien konvergieren gegen die N=2
Tonisationsschwelle des Helium-Tons He™. Da im Helium-Ion die niedrigsten
N=2 Zusténde (2s und 2p) entartet sind, nimmt man eine 2snp und eine 2pns
Serie an. Den Zustéinden innerhalb der Serien wird ! P Charakter zugeschrie-
ben, da Ubergéinge aus dem Grundzustand 1s%(1S) in ' P Zustinde optisch
erlaubt sind. Die Entartung der 2snp und 2pns Zusténde wird fiir identi-
sche n durch die Elektron-Elektron-Wechselwirkung aufgehoben. Cooper u.
a. beschreiben in ersten theoretischen Interpretationen die doppelt angereg-
ten Zusténde als Linearkombination der symmetrischen Wellenfunktionen im
Bild unabhéingiger Teilchen u(2snp) und u(2pns) [Cooper u. a. 1963].

¥(2nt) = %(u(?snp) + u(2pns)) (2.1)

Danach unterscheidet man eine (2snp+) und eine (2snp-) Serie und klassi-
fiziert die Zustdnde nach der radialen Bewegung der Elektronen durch die
Einfiihrung der Quantenzahl +1. Der Unterschied zwischen den +1 und
—1 Zustdnden liegt in der Wahrscheinlichkeit, beide Elektronen gleichzei-
tig am Kernort zu treffen. Cooper u. a. weisen darauf hin, dass am Kern-
ort die Elektron-Elektron-Wechselwirkung vernachléssigbar gegeniiber der
potentiellen Energie ist. Demnach sind dort die Wellenfunktionen u(2snp)
und u(2pns) als gleich anzunehmen. Folglich verschwindet am Kernort die
Wellenfunktion ¢(2n—), nicht aber die Wellenfunktion v (2n+). Die Wahr-
scheinlichkeit, beide Elektronen im Zustand (2snp-) an einem Ort gleich-
zeitig anzutreffen, ist geringer als im Zustand (2snp+). Zum Verstindnis
der Radialbewegung hilft es, sich zwei an einer Wand nebeneinander und auf
gleicher Hohe aufgehéngte klassische Pendel vorzustellen, die iiber eine Feder
miteinander verbunden sind. Jedes der beiden Pendel kann eine periodische
Bewegung ausfiihren, indem es von der Wand zuriickst68t. Dabei iibernimmt
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die Wand die Rolle des abstoflenden Kernpotentials. Die Kopplung der beiden
Pendel bewirkt zwei mogliche Arten der Bewegung. Im +1 -Modus schwin-
gen die Pendel in Phase und treffen gleichzeitig auf die Wand. Im —1 -Modus
schwingen die Pendel gegenldufig und treffen nie gleichzeitig auf die Wand
(Abb.2.1).

Abbildung 2.1: Klassisches Analogon nach Cooper u. a. zur radialen Be-
wegqung der zwei angeregten Elektronen: die Elektronen bewegen sich a) in
Phase, b) gegenliufig.

Die Existenz einer dritten ' P Serie, die gegen die N=2 Ionisationsschwel-
le des Helium-Ions mit einem 2p Elektron konvergiert, scheint plausibel, je-
doch konnte die sogenannte (2pnd) Serie erst mit Nutzung von Synchrotron-
einrichtungen der dritten Generation Mitte der neunziger Jahre experimen-
tell nachgewiesen werden [Domke u. a. 1996]. Die Wellenfunktion der (2pnd)
Zustinde wird dhnlich den Wellenfunktionen einzeln angeregter Zustdnde
angenommen. Die Radialbewegung der Elektronen zeichnet sich durch keine
besondere Symmetrie aus.

Der Vollstindigkeit halber sei an dieser Stelle erwéhnt, dass neben den
drei bereits erwihnten ' P Serien noch vier weitere Serien im Triplett-System
existieren, die gegen die N=2 Ionisationsschwelle des Helium-Ions konver-
gieren und ungerade Paritdt besitzen. Erstmals wurden diese durch Ein-
Photonen -Prozesse angeregten Triplett-Zustinde von [Penent u. a. 2001] ex-
perimentell nachgewiesen.

Eine Auswahl an Zustinden der 7 Rydbergserien beginnend mit n=3
sind im Termschema eingezeichnet (Abb.2.2). Man unterscheidet zwischen
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Abbildung 2.2: Doppelt und einfach angeregte Zustinde im Helium-
Termschema. Die durchgezogenen Linien markieren exemplarisch beobachtete
Uberginge.
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den drei Serien im Singulett-System (n, —1)'P;, (n,+1)'P; und (n,0)'Py,
und den vier Serien im Triplett-System (n, —1)*Py, (n,+1)3Py, (n,0)3P; und
(n,0)?D;. Die Bezeichnung der Zustéinde wird in Kapitel 2.2 diskutiert.

Die Energie der doppelt angeregten Helium-Zustédnde unterscheidet sich
gegeniiber solchen, die nur einfach angeregt sind, um etwa 40 eV. Die ein-
fach angeregten Zustédnde sind unterhalb der Ionisationsschwelle bei 24,58
eV im Termschema eingezeichnet. Folglich erwartet man fiir den strahlenden
Zerfall doppelt angeregter Helium-Zustinde im Fluoreszenzspektrum Linien
im Spektralbereich um die 30 nm. In einem zweiten Schritt kénnen die ein-
fach angeregten Zusténde ihrerseits in erlaubte niederenergetische Zustidnde
zerfallen. Diese Uberginge emittieren iiberwiegend Fluoreszenz im sicht-
baren Spektralbereich. Der Kaskadenzerfall endet mit einem Ubergang in
den Heliumgrundzustand oder einen der niederenergetischen metastabilen
Zustdnde.

Exemplarisch sind im Termschema Uberginge als Teil des Kaskaden-
zerfalls der doppelt angeregten Zustinde markiert, wie sie in einer ersten
spektralen Analyse der emittierten Fluoreszenz [Schartner u. a. 2001] und
im Rahmen dieser Arbeit beobachtet wurden.

2.2 Quantenzahlen

Eine Vielzahl von sich teilweise erginzenden und aufeinander aufbauen-
den halbklassischen und quantenmechanischen Konzepten und N#herungs-
methoden wurde ausgearbeitet, aus denen sich die Eigenschaften von
Zwei-Elektronen-Zustinden im Helium ableiten und klassifizieren lassen
[Tanner u. a. 2000]. Die Elektron-Elektron-Wechselwirkung verhindert eine
addquate Beschreibung der doppelt angeregten Zustinde durch die Quan-
tenzahlen | NIy, nly, L, S, 11 >, wie sie im Bild unabhéngiger Teilchen in der
Atomphysik gebrauchlich sind, da sich die Zusténde als eine Mischung aus
Konfigurationen mit unterschiedlichem N, n, /; und [, darstellen. N ist die
Hauptquantenzahl des inneren Elektrons, n die des dufleren. /; und [y sind
die Bahndrehimpulse der beiden Elektronen. L ist der Gesamtdrehimpuls,
S der Gesamtspin und II die Paritdt. Im Folgenden wird anhand von drei
leistungsstarken quantenmechanischen Konzepten die theoretische Beschrei-
bung des Drei-Korper-Coulomb Systems skizziert. Dabei wird versucht, die
Korrespondenz zwischen Methoden aus der Molekiil- und Atomphysik und
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gruppentheoretischen Uberlegungen aufzuzeigen, die schliesslich in die aktu-
elle Klassifizierung der Zustinde durch die Quantenzahlen N, n, L, S, K, T
und A miindet.

Molekulare adiabatische Ndherung FEin Satz von Quantenzahlen, die
das Drei-Korper-Coulomb System beschreiben, ist aus der Molekiilphysik
abgeleitet. Der Hamiltonoperator fiir das Helium-Atom entspricht dem des
H, -Problems in der Molekiilphysik.

. h? h? h?
H= = 2, oA A,
2m0 2m1 2m2
o2 o2 o2
— — —— + — (2.2)
dreg |7 — 71| Arreg |7 — 73| deg|ri — 73|

Es werden die kinetische Energie des Kerns mit der Masse my, die kinetischen
Energien der beiden Elektronen der Masse m; und ms, sowie die Coulomb-
Wechselwirkung der Elektronen mit dem Atomkern und der beiden Elektro-

nen untereinander beriicksichtigt. 7 entspricht der Kernkoordinate, 77 und 75
den Ortskoordinaten der Elektronen (Abb.2.3). Man definiert:

hQ 2 2
W(F 1) = o—20, - ° - (2.3)

2my Ameg |7 — 71| B Aeg |7 — 73|

Durch Einfiihrung von Schwerpunktkoordinate Ry = MAAME ynd Re-

lativkoordiante R = 7 — 7 kann die Schrodinger-Gleichung auf ein Zwei-
Korperproblem reduziert werden.

K2 A K2
Rs

[ Ar + V(R)] ¥(Rs,R) = E U(Rs, R) (2.4)

_2m5 B 2mR

ms = mq + me ist die Schwerpunktmasse, mp = % die reduzierte Masse

und V(R) = —2— + W(R). Es ist zu beachten, dass nach der Koordinaten-

T 4meoR
Transformation W (7,7, 73) in W (R) iibergeht, wobei die kinetische Energie
des Kerns vernachléssigt wird.

e? e?

W(R) = — _ — - _ - (2.5)
dmeg|R/2 — Ry|  4meg|R/2 + Ry
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Xl

Abbildung 2.3: Drei-Kdrperproblem.

Wie bei der Behandlung des H;™ Molekiil-Tons der internukleare Abstand
bei Anderung der Elektronenkonfiguration, wird hier die Anderung des Ab-
standes zwischen beiden Elektronen R als langsam und vernachlissigbar an-
genommen, obwohl im Gegensatz zu den schweren Kernen eine schnelle Be-
wegung der leichten Elektronen erwartet wird. Der Erfolg durch die adiaba-
tische Separation der Kern- und Elektronen-Koordinaten héngt nicht not-
wendigerweise von deren schneller und langsamer Anderung mit der Zeit ab.
Betrachtet man unter diesem Gesichtspunkt hochangeregte Zwei-Elektronen-
Zustidnde, dominiert die Elektron-Elektron-Wechselwirkung und der Einfluss
des Kernpotentials ist gering. Erst in Kernnéhe ist die Anziehung der Elek-
tronen durch den Kern viel stirker als die gegenseitige Abstoflung und be-
einflusst den Abstand zwischen beiden Elektronen. In der Tat erh&lt man
mit der molekularen adiabatischen Separation eine um 20% zu niedrige Bin-
dungsenergie fiir den Helium-Grundzustand [Tanner u. a. 2000].

In Analogie zum molekiilphysikalischen Ansatz ist die Wellenfunktion
U(Rg, R) aus einem die Rotation D(¥, 0, ¢) und die Schwingung fZ (R) be-
schreibenden und einem orbitalen Anteil ¥y, (p, z; R) anzusetzen. Die Wel-
lenfunktion W(Rg, B) hiingt damit von 6 Koordinaten ab. Die Drehung des
Drei-Korpersystems im Raum kann durch die drei Euler-Winkel W, 6, ¢ be-
schrieben werden. Die intrinsischen Koordinaten des Systems sind die Rela-
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tivkoordinate R, parallel zur z-Achse ausgerichtet, und zur Beschreibung der
Schwerpunktsbewegung p und z. Mit diesem Ansatz und Gleichung 2.4 erhélt
man in der adiabatischen Naherung ein konventionelles Eigenwertproblem fiir
den die Schwingungzustéinde beschreibenden Anteil f (R).

—{@—Q[UL( ) = El} fin(R) =0 (2.6)

Die Quantenzahl m ist Eigenwert der Projektion des Gesamtdrehimpuls-
operators L auf die z-Achse. Der Index i zdhlt die diskreten Zustédnde in
Abhéngigkeit von z und p.

1
Ui (R) = &im(R) + Ciia(R) + (2.7)
ist das adiabatische Potential. £, (R) ist der Eigenwert von h,,(R) mit der
orbitalen Wellenfunktion v, (p, z; R) bei festem Abstand R der beiden Elek-
tronen, der durch deren Ortskoordinaten r; und ry parametrisiert ist. Fiir
Helium ist Z=2.

1 62 1 Z 7 m?

hm(R) 77Z)Zm = _ig - ﬁ W - QRQ} 77Z)zm (28)

Vim diagonalisiert den Zwei-Elektronen Hamiltonoperator (Glg. 2.4) nur
anniihernd. CL (R) ist Erwartungswert des nicht diagonalisierten Anteils

Der Hamiltonoperator h,,(R) (Glg. 2.8) ist in elliptischen Koordinaten
p= B2\ = D2 separierbar (Abb.2.4). Man erhélt mit einen Produkt-
ansatz fiir die orbitale Wellenfunktion zusétzlich zu den Quantenzahlen L,
S und 7 einen Satz von Quantenzahlen 7, ny, n,, der einer vollstindigen
Charakterisierung der doppelt angeregten Zustinde geniigt. Damit reduziert
sich die Losung in der molekularen Ndherung auf das Berechnen von Schwin-
gungszustinden Ej; entsprechend der Schrodinger-Gleichung

Die Schwingungsquantenzahl n charakterisiert die Anregung eines Elektrons
entlang einer Rydbergserie. Damit zéhlt n die Zustéinde des dufleren Elek-
trons wie n in der oben eingefiihrten Weise. Die Verbindung zwischen beiden
Quantenzahlen ist durch die Hauptquantenzahl N des niederenergetischeren
Elektrons gegeben n=n-N. Die Quantenzahlen ny, n, zihlen die Knotenpunk-
te der Wellenfunktion entlang der entsprechenden Ortskoordinate A bzw. pu.
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a) u=const 5 b) A=const

Abbildung 2.4: Wertebereiche in Sphdrischen Koordinaten entsprechen fiir a)
u = const Kreisflichen und fiir b) A = const Oberflichen von Rotationsel-
lipsoiden.

Aus der Struktur der Wellenfunktion im Hinblick auf Knotenpunkte lassen
sich Regeln fiir Ubergénge zwischen den Zustinden ableiten.

Die Berechnung der doppelt angeregten Zustdnde im Helium in der mo-
lekularen adiabatischen Ndherung ist in Abbildung 2.5 dargestellt. In einer

0 povoesemm e s oo
01|

!
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L B
|

-0.2

03 T Ho*(N=3)
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0.4 |
0.5

1

'P° (n,=0,n =2, m=1)]
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Abbildung 2.5: Potentialkurve fiir He** -Zustinde, die gegen die Ionisati-
onsschwelle He™ N=38 konvergieren. Die Schwingungsquantenzahl i zihlt die
Resonanzen [Tanner u. a. 2000].
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Potentialkurve Uwaum(R), die sich aus den Quantenzahlen >**!L™ und den
Quantenzahlen ny und n, konstruieren lésst, erscheinen die Resonanzen als

Schwingungszusténde klassifiziert durch n.

Stark-Effekt Haben die beiden Elektronen einen grofien Abstand (R —
oo) zueinander, wirkt das duflere Elektron wie ein statisches elektrisches Feld

auf das innere Elektron. Das zu lésgnde Problem entspricht dem des H-Atoms
(Z=2) in einen elektrischen Feld F' = Fé,.

. h? Ze?
H= -"A+—25  1ep: (2.10)
my Areg |7 — 11|

Die den Stark-Effekt entsprechende Schrédinger-Gleichung ist in paraboli-
schen Koordianten & = r 4+ z und n = r — z separierbar (Abb.2.6).

z

g=const

X

n=const

Abbildung 2.6: Wertebereiche in parabolischen Koordinaten fir & = const
und n = const entsprechen Oberflichen von Rotationsparaboliden.

d Ul 1 ’n’L2 1 9 _

d—g(éd—g) +(GEEH 21— PrR Jur = 0 (2.11)
d U1 1 m2 1 9 _
d—n(n%) +(GEN+ 2> - Fr Jus = 0 (2.12)

Das Gesamtpotential setzt sich aus einem zylindrischen Radialpotential mit
der azimutalen Quantenzahl m, einem Coulombpotential und einem linearen
Anteil, der vom elektrischen Feld herriihrt, zusammen. Beide Gleichungen
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unterscheiden sich durch das Vorzeichen des Linear-Potentials. Die Separa-
tionskonstanten Z; und Z, sind iiber die Kernladungszahl Z = Z; + Z,
verkniipft. Fiir jeden Wert der Separationskonstante Z; (i=1,2) erhélt man
eine Folge von gebundenen Losungen zu diskreten Energieeigenwerten E.
Umgekehrt gibt es zu jeder Energie eine diskrete Folge von Z;-Werten mit
gebundenen Losungen. Diese sind durch die parabolischen Quantenzahlen
n; = 0,1,2,... charakterisiert, die die Anzahl der Knoten der angesetzten
Wellenfunktion u; entlang £ und 7 zéhlen. Nach der Formel von Schwarzschild
und Epstein [Heckmann und Triabert 1989] héngen die Energieeigenwerte des
Stark-Effekts in erster Ordnung neben der Hauptquantenzahl N nur von der
Differenz der parabolischen Quantenzahlen n; — ny ab. Es lassen sich die
sogenannten Stark-Quantenzahlen N, K=n; — ny und T=m definieren.

Herrick leitete als erster die Stark-Quantenzahlen aus gruppentheoreti-
schen Uberlegungen zur Beschreibung von Zwei-Elektronen-Zustinden ab
[Herrick 1983]. Die Art der Elektron-Elektron-Wechselwirkung formuliert
durch das Skalarprodukt der einzelnen Bahndrehimpulse l:l; bzw. der Orts-
koordinaten 7173 ist durch den Operator cosf gegeben und berechnet sich

nach

K N?2—1-K?2-T%420,
0 = —— 2.1
coS N + 5N (2.13)

Fiir Zusténde, in denen das duflere Elektron hoch angeregt ist (n >> N),
kann der zweite Term bei konstantem Gesamtdrehimpuls L= 11 + lg ver-
nachléssigt werden. In diesem Fall beschreibt die Quantenzahl K direkt den
Winkel 6 zwischen den beiden Ortsvektoren 71 und 75. Zur Anschauung stellt
man sich die Elektronen auf zwei elliptischen Kepplerbahnen um den Kern
kreisend vor. Fiir den Fall cosf = 1 sind die Ellipsen in die gleiche Richtung
orientiert, fiir cosd = —1 entgegengesetzt (Abb2.7).

6=0°

K/N= -1

Abbildung 2.7: Elektronenbahnen in Abhdngigkeit der Quantenzahl K.

Die Stark-Quantenzahlen K und T beschreiben die Winkelabhingigkeit
der beiden Elektronen. Sie wurden fiir den asymptotischen Fall R — oo abge-
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leitet und liefern dadurch keine Information iiber die radialen Abhéngigkei-
ten. Es konnen keine Aussagen iiber Knotenpunkte der Wellenfunktion und
damit Aufenthaltswahrscheinlichkeiten der Elektronen am Kernort getroffen
werden. Herrick fiihrte zur Beschreibung der radialen Symmetrie eine weitere
Quantenzahl ein. Ublicherweise wird diese sogenannte radiale Quantenzahl
nach Lin mit A bezeichnet [Lin 1983].

Hypersphéirische adiabatische Niherung Lin hat die doppelt ange-
regten Zusténde in der sogenannten hyphersphérischen adiabatischen Na-
herung behandelt. Anders als bei der molekularen Naherung werden hier

R =/r} + 73 und a = arctan™ als intrinsische Koordinaten eingefiihrt. Die

-0.10

-0.12

-0.14

-0.16
>
Fﬁ. -0.18
- Abbildung  2.8: In
g =020 Abhéingigkeit von
_5 (K, T)*  Potentialkur-
= ven  fir “3P°-  und
= -0.12 L3pe- Zustinde im
§ 6.id Helium wunterhalb der
o N=38 Ionisationsschwel-
= -0.16 le [Lin 1983].

-0.18

-0.20

-0.22 L1 11 1 S N S B |

16 22 28344046 16 22 28 34 4046
R [a.u.]

Wellenfunktion wird als Produkt Fj}(R)®,(R;a,71,73) angesetzt und sepa-
riert die Schrodinger-Gleichung (Glg.2.2). Der Index n zéhlt die angeregten
Zustdnde innerhalb einer Serie, © markiert die Serie. Lin konnte zeigen, dass
die fiir den asymptotischen Fall abgeleiteten Stark-Quantenzahlen K und T



2.2. QUANTENZAHLEN 15

die Winkelabhingigkeiten der Zustdnde vollstindig beschreiben. Desweite-
ren sind die Zustdnde unabhingig von L, S und II ausschliefllich durch die
Quantenzahlen K, T und A, wie sie oben eingefiihrt wurden, charakterisiert.
Die Potentialkurven von Serien mit identischem K, T und A besitzen dieselbe
R-Abhingigkeit (Abb.2.8).

Ladungsverteilungen lassen sich aus der Wahrscheinlichkeitsdichte
|F(R)®,(R; o, 71, 73)|* ableiten und kénnen in der 71,7, -Ebene bzw. in
der a, 0 -Ebene dargestellt werden (Abb.2.9). In Ubereinstimmung mit
den ersten Interpretationen von Cooper u. a., der die Zustinde aufgrund
ihrer Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Kernort unterscheidet, halten sich
fiir A=+1 die beiden Elektronen bevorzugt entlang der Ebenen-Diagonalen
(riy = 19, a = 45°) auf. Eine verschwindende Aufenthaltswahrscheinlich-
keit entlang der Diagonalen wird durch A=—1 beschrieben. Allen anderen
Zustdnden, die beziiglich der Diagonalen keine definierte Symmetrie besit-
zen, wird die Quantenzahl A=0 zugeordnet.

‘ 0‘

Vil
o
///("I '...‘ ...... -

Abbildung 2.9: Ladungsverteilung in Abhdngigkeit von A = +1 und A = —1
[Lin 1985].

Korrespondenz der Konzepte Jedes der vorgestellten quantenmechani-
schen Konzepte liefert einen Satz von Quantenzahlen, die der Charakterisie-
rung der doppelt angeregten Zustéinde im Helium geniigen. Um die Korres-
pondenz zwischen der molekularen adiabatischen Néherung, der asymptoti-
schen Behandlung des Drei-Kérper-Coulomb System in parabolischen Koor-
dinaten und den gegenwértig gebrauchlichen Quantenzahlen K, T und A zu
verdeutlichen, sind in Tabelle 2.1 die Verkniipfungen zwischen den Quanten-
zahlen dargestellt.
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molekular | parabolisch Herrick et al.
) ny (N-K-1-T)/2
[n,/2] no (N+K—-1-T)/2
m |m| T
—1" A A

Tabelle 2.1: Verkniipfungen zwischen Quantenzahlen, abgeleitet aus unter-
schiedlichen Konzepten. Mit der Abkiirzung [n, /2] ist die néichstkleinere gan-
ze Zahl zu p gemeint [Tanner u. a. 2000].

Die Quantenzahlen dienen der Klassifizierung der doppelt angeregten
Zustidnde. Es existiert eine Vielzahl von Bezeichnungen zur Unterscheidung
der Zusténde. Die gebrduchlichsten und im Rahmen dieser Arbeit verwand-
ten Bezeichnungen

(Iily, NnA)»FLL mit der Kurzform  (n, A)?T1L

klassifizieren die doppelt angeregten Helium-Zusténde vor allem nach ihrer
radialen Quantenzahl A und den Hauptquantenzahlen der beiden Elektronen
N und n und ihren Bahn-Drehimpulsen /; und ls bzw. dem Gesamtdrehimpuls
L. Zur Unterscheidung zwischen Serien im Singulett- und Triplett-System
bedient man sich der Multiplizitdt M=2S+1.

2.3 Photoionisations-Resonanzen

Die Ionisationsenergie Ep.+ im Helium betrdgt 24,58 eV. Liegt die Ener-
gie E der anregenden Photonen iiber der Ionisationsschwelle, wird die iiber-
schiissige Energie in Form von kinetischer Energie Ey;, = F — Ey.+ auf das
emittierte Elektron iibertragen. Da die kinetische Energie des Elektrons je-
den beliebigen Wert annehmen kann, erhidlt man fiir jeden Energiewert E
eine bestimmte Anzahl an Helium-Ionen im Gastarget und damit einen kon-
tinuierlichen Verlauf im sogenannten Photoionisations-Spektrum, in dem die
Energie der anregenden Strahlung gegen die Haufigkeit der Ionen im Gastar-
get aufgetragen ist.

Dem kontinuierlichen Verlauf {iberlagert sind Resonanzlinien, die die au-
toionisierenden doppelt angeregten Zustinde energetisch markieren. Dabei
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Abbildung 2.10: Photoionisations- Wirkungsquerschnitt von Helium im Ener-
giebereich um 65 eV [Tanner u. a. 2000]. Zu erkennen sind die Resonanzli-
nien der drei Singulett-Serien, die mit der Hauptquantenzahl des dufSeren
Elektrons n fiir A=+1, mit n’ fir A=—1 und n” fir A=0 gekennzeichnet
sind.

ibertrigt ein Elektron infolge der Coulombwechselwirkung seine Anregungs-
energie F, auf das andere im angeregten Zustand der Energie E5. Das innere
Elektron geht zuriick in den Grundzustand wéihrend das duflere weiter ange-
regt wird. Aus Griinden der Energieerhaltung muss das duflere Elektron einen
Zustand der Energie ) + E5 besetzen. Im allgemeinen wird der Prozess der
Energieiibertragung von zwei angeregten auf ein hoch angeregtes Elektron
erst wahrscheinlich, wenn die Gesamtenergie E; + E5 oberhalb der Ionisie-
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rungsenergie liegt, da dann das hochangeregte Elektron als freies Elektron
im Kontinuum jeden beliebigen Energiezustand annehmen kann.

Uber die Konfigurationswechselwirkung der doppelt angeregten Zustéinde
mit dem Kontinuum gelingt eine theoretische Beschreibung von Autoioni-
sationsprozessen [Fano 1961]. Demnach fiihren Interferenzeffekte zwischen
diskreten und kontinuierlichen Zustdnden zu den sogenannten und charak-
teristischen Beutler-Fano-Profilen der Resonanzlinien im Photoionisations-
Spektrum (Abb.2.10).

Auf den ersten Blick unterscheiden sich die Resonanzlinien der (n, +1)'P
und (n, —1)! P Serie im Photoionisations-Spektrum in ihrer Intensitit. Fiir
ein vorgegebenes n ist die +1 Serie um etwa zwei Groflenordnungen intensiver
als die —1 Serie. Die (n,0)'P Serie ist in ihrer Intensitit die schwichste
der drei Singulett-Serien. Energetisch liegen deren Zustidnde dicht an den
Zustinden der (n,—1)'P Serie. Schon fiir niedrige n, z.B. fiir (5,0)'P und
(6,—1)'P, liegen die Zustéinde weniger als 5 meV auseinander.

Die Intensitdt einer Resonanzlinie bestimmt sich sowohl iiber den
Photonen-Anregungsquerschnitt fiir den der Linie zugeordneten Zwei-
Elektronen-Zustand als auch iiber dessen Wahrscheinlichkeit, zu autoioni-
sieren. Der Anregungsquerschnitt ist ein MaB fiir den Uberlapp der Wellen-
funktion des 15 Helium-Grundzustands mit der Wellenfunktion des doppelt
angeregten Zustands. Nach dieser Eigenschaft, beide Elektronen gleichzei-
tig in der Nahe Kerns zu treffen, klassifiziert die oben eingefiihrte radiale
Quantenzahl A=0,+1 und -1 die doppelt angeregten Zustinde (Kap.2.2).
Folglich ist der Anregungsquerschnitt fiir die A=+1 Zustédnde grofler als fiir
die A=—1 und A=0 Zustidnde. Die Autoionisationsrate hingt, wie bereits
erwahnt, von der Elektron-Elektron-Wechselwirkung ab. Fiir A=+1 bewegen
sich die Elektronen in Phase. Die Wahrscheinlichkeit, dass die beiden Elek-
tronen voneinander merken ist am grofiten. Fiir A=—1 ist die Bewegung der
Elektronen gegenldufig. Durch die rdumliche Trennung ist die Coulombwech-
selwirkung kleiner. Die Autoionisationsrate ist fiir die Zustdnde mit A=0
am niedrigsten. Diese Zusténde lassen sich im Bild unabhéngiger Teilchen
beschreiben. Die zunehmende rdumliche Trennung der Elektronen mit an-
steigendem n erkldrt die Abnahme des Autoionisations-Signals bei hoheren
Energien.

Die Photoionisations-Spektren galten im Rahmen der Beutler-Fano-
Theorie als verstanden. Die Schwéche der theoretischen Beschreibung in
der Berechnung relativer Intensitdten konnte erst in letzter Zeit iiber-
zeugend offenbart werden. So konnte gezeigt werden, dass der strahlen-
de Zerfall der doppelt angeregten Helium-Zustinde gleichwertig gegeniiber
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Abbildung 2.11: Photoionisations-Spektrum im Bereich um 64,8 eV (oben)
und das Signal der mit einem MCP-Detektor nachgewiesenen metastabilen
Helium-Atome und Fluoreszenz (unten) [Penent u. a. 2001]. Neben den *P-
Serien, bezeichnet mit n®"~, sind die (n,0)(®D) und die (n, —1)(*P) Serie,
bezeichnet mit n3P und n*F, zu erkennen.

der Abregung durch Autoionisation ist. Die bisherige Annahme, dass
der Photonen-Anregungsquerschnitt direkt mit dem Wirkungsquerschnitt
fiir die Autoionisation korreliert, ist demnach nicht haltbar. Experimen-
tell wurde der strahlende Zerfall der doppelt angeregten 'P-Zustinde so-
wohl durch die undispergierte Detektion der dabei emittierten Fluoreszenz
[Rubenson u. a. 1999] als auch durch die Detektion metastabiler Helium-
Atome [Odling-Smee u. a. 2000] nachgewiesen.

Ferner gelang es, iiber den strahlenden Zerfall der doppelt angeregten
Zustdnde eine Auswahl der vier Serien im Triplett-System zu beobach-
ten (Abb.2.11) [Penent u. a. 2001]. Die Photonen-Anregung der Triplett-
Zusténde ist nur durch relativistische Effekte, im Wesentlichen {iber die Spin-
Bahn-Wechselwirkung, moglich, die zu einer Mischung mit den optisch er-
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laubten Singulett-Zustédnden fiihrt. Nur im Fluoreszenz-Signal bzw. durch
Detektion der am Ende der radiativen Zerfallskaskaden stehenden meta-
stabilen Helium-Atome lassen sich die Resonanzlinien der Triplett-Serien
erkennen, da das Ionensignal von den dicht liegenden mit den Triplett-
Zusténden koppelnden (n,+1)!P Resonanzen dominiert wird. Fiir hohe n
konkurriert die Spin-Bahn-Wechselwirkung mit der Coulombwechselwirkung
und fiihrt zu einem Anstieg bei der Besetzung von Triplett-Zustéinden. Nahe
der Tonisationsschwelle geht die Beschreibung des Systems von LS-Kopplung
vollsténdig in jK-Kopplung iiber.

2.4 Wirkungsquerschnitte

Nach der experimentellen Bestéitigung des strahlenden Zerfalls doppelt
angeregter Helium-Zustinde [Rubenson u. a. 1999, Odling-Smee u. a. 2000,
Penent u. a. 2001], wurden auf theoretischer Seite addquate Beschreibungen
ausgearbeitet, die den strahlenden Zerfall der Zustédnde konkurrierend zur
Autoionistaion beriicksichtigen [Liu u. a. 2001, Zitnik u. a. 2002]. Die Be-
rechnungen in [Zitnik u. a. 2002] wurden unter der Annahme durchgefiihrt,
dass Triplett- und Singulett-Zusténde auch fiir niedrige n mischen, und wer-
den im Folgenden vorgestellt. Im Vordergrund stehen die Auswirkungen auf
Anregung und Zerfall der doppelt angeregten Helium-Zusténde.

2.4.1 Theoretischer Ansatz

Zur Berechnung der doppelt angeregten Zusténde i und ihrer Energien wird
der nichtrelativistische Hamiltonoperator (Glg.2.2) diagonalisiert, indem man
eine Basis zusammengesetzt aus Ein-Elektronen-Konfigurationen beschrei-
benden wasserstoffihnlichen Eigenfunktionen ¢ fiir Z=2 konstruiert. Deren
Eigenwerte besitzen strenge 'P, 3P oder 3D Symmetrie entsprechend den
Vorgaben im Schema der LS-Kopplung.

i > = Y | > (2.14)
a

Es wird iiber die Anzahl a der moglichen Zustinde i summiert, wahrend mit
¢iq die entsprechenden Entwicklungskoeffizienten bezeichnet werden.
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Im n#chsten Schritt wird im Hamiltonoperator die Spin-Bahn-
Wechselwirkung beriicksichtigt.
Ls s
Vepin—patn ~ (—5 + —5) (2.15)
Ty TS
Damit ist die strenge LS-Kopplung aufgehoben und eine Besetzung der

Triplett-Zustinde durch Ein-Photonen-Prozesse moglich. Die Eigenwerte las-
sen sich dann als Kombination von 'P, *P und 3D -Zustéinde schreiben.

[#L > = 3 iy lpa 'PL >+ 6 lpa PPL> 46 |pa PDy > (2.16)

Die Auswirkungen der Spin-Bahn-Kopplung auf die energetische Lage der
Singulett-Zustidnde ist zu vernachlédssigen. Die Triplett-Zustédnde sind ge-
geniiber den Singulett-Zustinden um wenige meV verschoben. Weitere
Feinstruktur-Terme, wie die Wechselwirkung des Spins des einen mit der
Bahn des anderen Elektrons und die der beiden Spins, werden nicht beriick-
sichtigt.

Anregung und Abregung der doppelt angeregten Zustdnde werden ge-
trennt behandelt. Mit dem iiber die Anregungsenergie integrierten Photonen-
Absorptionsquerschnitt ¢; und der Autoionisations- I'? und Fluoreszenzrate
I'7 fiir den Zerfall des Zustandes i ldsst sich der Wirkungsquerschnitt fiir die
totale Fluoreszenz 7;. und das Ionensignal &;, berechnen.

-1y r?
OiF;H—Ff ) OiaZUiFg+F£

Oir = (2.17)
Der Photonen-Absorptionsquerschnitt, um aus dem Helium Grundzustand
der Energie Ey den doppelt angeregten ' P Zustand i der Energie E; zu be-
setzen, ist gegeben durch

4
o, = §7T201Ei0 SZ‘()(lS — 1P) (218)

mit F;y = E; — Ey, der Feinstrukturkonstante o und der Oszillatorstarke

Sin(*S — P) =1 coleon < via 'P|IEL||pos 1S > | (2.19)
a,b

Hier sind alle mit 0 indizierten Gréflen dem Grundzustand zugeordnet, ent-
sprechend der Entwicklungskoeffizient cq,. F; ist der atomare elektrische Di-

pol Tensor. Damit unterscheidet sich der Absorptionsquerschnitt nur fiir den
LP Anteil in Gleichung 2.16 von Null.
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Die Zerfallsrate der Autoionisation I'! berechnet sich iiber iiber die Cou-
lombwechselwirkung des gebundenen Zustands mit dem Kontinuumzustand
€, der durch eine Coulomb-Welle mit Z=1 beschrieben wird.

1
T¢ ~ | el < 1sep'® P|—|pin 2P > |* . (2.20)

a T'12
Die totale Fluoreszenz-Zerfallsrate I'] ist gegeben durch die Summe iiber
alle partiellen Fluoreszenz-Zerfallsraten I'; fiir den doppelt angeregten Zu-
stand i in den einfach angeregten j zu zerfallen. Die Konfiguration des Aus-

gangszustands gibt nach den Auswahlregeln fiir Dipolstrahlung die méglichen
einfach angeregten Zustédnde vor:

P —  1sns('Sy), 1snd(*Ds)
P —  1sns(®S)), 1snd(*Dy )
3D1 — 1snd(3D071,2)

Die partiellen Fluoreszenz-Zerfallsraten I'7; bestimmen sich iiber ein Di-
polmatrixelement, dhnlich dem in Gleichung 2.18 mit entsprechendem An-
fangszustand i und Endzustand j, und charakterisieren das Zerfallsschema
der doppelt angeregten Zusténde i in die einfach angeregten j. Es lassen sich
Wirkungsquerschnitte fiir den Ubergang i — j ableiten.

Gh = Gy L (2.21)

Nach [Sukhurukov 2003] besteht zwischen den berechneten Wirkungs-
querschnitten G7; in [barn-au] und den gewohnlich in Einheiten von [barn]
experimentell ermittelten Wirkungsquerschnitten o7, folgender Zusammen-
hang:

2 1 7
r_-- - vt 5"
%1 T [ + Daer T, %ii (2:22)

I['; ist die Summe aus I'! und I'}. Die Bandbreite der anregenden Strah-
lung in [eV] ist T, Die Einheit der Zerfallsraten I' in [Zitnik u. a. 2002
ist [ns™!]. Zur Umrechnung in [eV] wurde folgende Beziehung benutzt
[Sukhurukov 2003]:

[leV] = 0,658-107% - T[ns™!] (2.23)
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2.4.2 Theoretische Vorhersagen

Mit dem im Kapitel 2.4.1 skizzierten theoretischen Ansatz lassen sich Vor-
hersagen iiber die Zerfallswahrscheinlichkeiten der doppelt angeregten in die
einfach angeregten Helium-Zustidnde treffen. Es werden die Ergebnisse der
Berechnungen von Zitnik u. a. beziiglich der drei Serien im Singulett-System
vorgestellt. Demnach existiert fiir jede der drei Serien ein charakteristisches
Zerfallsschema beim Ubergang der doppelt angeregten Zustéinde (n,4+1)'P,
(n, —1)'P und (n,0)' P in die einfach angeregten Helium-Zustinde 1sms(1S)
und 1smd(' D). In Abbildung 2.12 sind die RegelméBigkeiten beim Zerfall der
doppelt angeregten Zustdnde am Beispiel n=>5 graphisch dargestellt.

Auf den (n,+1)'P Resonanzen sind zwei Zerfallskanile zu beriicksichti-
gen. Der stiirkere ist dem Ubergang in den 1sns(1S) Zustand zugeordnet. Der
andere Kanal ist ungefihr um einen Faktor 2 schwiicher und dem Ubergang
in den 1snd(!D) Zustand zugeordnet.

Die (n,—1)'P Resonanzen besitzen ein breites und komplexes Zerfalls-
schema. Das Maximum liegt bei den Ubergingen in die 1sms(1S) und
1smd(*D) Zustéinde mit m=n-1.

Das Zerfallsschema der (n,0)'P Resonanzen wird von dem Ubergang in
den 1smd('D) Zustand fiir m=n dominiert. Der zweitstéirkste Zerfallskanal
in den 1sms('S) Zustand mit m=n+1 ist bereits um eine GroBenordnung
schwicher.

2.5 Winkelverteilung

Im Rahmen der oben skizzierten theoretischen Beschreibung von Zitnik u.
a. lassen sich Winkelverteilungen der beim Zerfall der doppelt angeregten
Helium-Zusténde i in die einfach angeregten Zusténde j emittierten Photonen
ableiten. Ausgehend vom differentiellen Emissions-Querschnitt

dsr. & 3}
i _ %3 ) ~
0 " 1 [1+ B Pa(kég)] (2.24)
1
P, = 5(30052@ —1) (2.25)

bestimmt sich der Asymmetrie-Parameter ;. k definiert die Richtung des
emittierten Photons, wiahrend €) die Polarisation der anregenden Strahlung
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angibt. In Abhéngigkeit von den Gesamt-Drehimpulsen des Grundzustandes
Jo = 0 und des resonanten Zustandes J; = 1 fiihrt jeder der drei Werte
des Gesamt-Drehimpulses des einfach angeregten Zustandes J; = 0,2,1 zu
einem Wert fiir §;., der fiir die Zusténde 1sns('S), 1snd('D) und 1sns(*S)
dem Asymmetrie-Parameter 3;; in Gleichung 2.24 entspricht. Da der Zustand
1snd(3D) sowohl auf den 3P als auch auf den 3D Resonanzen bevolkert wird,
miissen hier bei der Bestimmung von f3j; Interferenz-Effekte der Fluoreszenz-
Amplituden beriicksichtigt werden. Ndherungsweise kann j3;; als Kombinati-
on von .- und Sj,—» geschrieben werden.

Die Winkelverteilung der Photonen -, und 73, die im zweiten und dritten
Schritt des Kaskadenzerfalls der doppelt angeregten Helium-Zustédnde emit-
tiert werden, wurde von theoretischer Seite fiir die zwei wahrscheinlichsten
Kaskadenarten im Singulett-System betrachtet (m<n).

Isns(J=0) +

He Isnd(J=2) + 7

— Ismp(J=1) + 15 — 15*(J=0) + 3

Die Winkelverteilung der emittierten Photonen hingt nur vom {ibertra-
genen Drehimpuls J ab. Der 1sns Zustand mit J=0 besitzt keine rdumliche
Vorzugsrichtung. Fiir den Fall, dass er an der Kaskade beteiligt ist, erwartet
man eine isotrope Winkelverteilung 5 = 0 der Photonen v, und ~3. Schwie-
riger ist es, eine Vorhersage beziiglich der Winkelverteilung der Photonen v,
und ~; fiir den Fall zu treffen, dass der 1snd Zustand mit J=2 an der Kaskade
beteiligt ist. Ausgangspunkt fiir die Ableitung des Asymmetrie-Parameters
B ist Gleichung 2.24. Zitnik u. a. berechnen sowohl fiir die im zweiten als

auch im letzten Schritt emittierten Photonen 7, und -3 einen Asymmetrie-
Parameter g = —0, 35.
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He** (5,+1)('P) --> 1sms('S) und 1smd( 'D)
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Abbildung 2.12: Theoretische Vorhersage fir den Zerfall der doppelt ange-
regten (5,+1)'P, (5,—1)'P und (5,0)'P in die einfach angeregten Helium-
Zustinde 1sms(1S) und 1smd(' D)
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3 Experiment

3.1 Strahlrohr U125/1 PGM

Die Experimente zur Untersuchung von Ein-Photonen-Prozessen am Helium
wurden an der Undulatorbeamline U125/1 PGM am Berliner Elektronen-
speicherring fiir Synchrotron Strahlung (BESSY II) durchgefiihrt. Auf eine
detaillierte Darstellung der Grundlagen von Synchrotronstrahlung in Verbin-
dung mit der Funktionsweise von Undulatoren wird an dieser Stelle verzichtet
und auf die Arbeiten von [Zimmermann 2003] und [Kammer 2004] verwiesen.
Mit der Undulatorbeamline U125/1 PGM in Verbindung mit dem Elektro-
nenspeicherring steht eine leistungsfihige Synchrotronstrahlungsquelle der
dritten Generation zur Verfiigung.

Elektronenstrahl

Magnetpole

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung eines Undulators, dhnlich dem am
Strahlrohr U125/1 PGM [Wille 1992].

Der Undulator am Strahlrohr U125/1 PGM besteht aus zwei parallel
zueinander angeordneten Permanent-Magnetstrukturen, die einen definier-
ten Abstand (Gap-Wert) zueinander haben und entlang des Elektronenor-
bits ein periodisches magnetisches Feld erzeugen. Die Elektronen werden in
Abhéngigkeit von der Magnetfeldstirke, die iiber den Gap-Wert verédndert
werden kann, auf eine wellenférmige Bahn gezwungen und strahlen durch
die permanente Beschleunigung Energie in Form von Licht ab (Abb.3.1). Die
Strahlung besitzt eine energetische Bandbreite. Innerhalb dieser Bandbreite
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ist die Intensitdtsverteilung der Strahlung fiir einen Energiewert, der iiber
den Gap-Wert variiert werden kann, maximal.
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung: Strahlrohr U125/1 PGM.

Der Strahlengang ist in Abbildung 3.2 dargestellt. Die Strahlung wird
iber einen Toroidspiegel M1 im parallelen Strahlengang auf einen Planspie-
gel M2 und von dort auf ein Plan-Gitter G, das die Bandbreite der ankom-
menden Strahlung spektral zerlegt, gefiihrt. Der Planspiegel M2 kann un-
abhéngig von dem verwandten Plan-Gitter G um einen Winkel von 8 Grad
gedreht werden. Somit ist es moglich, das Verhéltnis von Einfallswinkel «
und Ausfallswinkel g beziiglich der Gitternormalen zu variieren. Das Winkel-
verhéltnis % definiert den sogenannten c;p-Wert. Vor dem Ausgangsspalt
ist ein zylindrischer Spiegel M3 geschaltet, der den Strahl auf eine Kombina-
tion von sphérischem Spiegel M4 und zylindrischem Spiegel M5 weiterleitet.
Aus der Oberfliche von Spiegel M5 16st die Synchrotronstrahlung Elektro-
nen aus. Die Elektronenlécher konnen {iber ein Strommessgerét abflielen und
werden als positiver Spiegelstrom nachgewiesen. Der Spiegelstrom ist direkt
mit dem Photonenfluss verkniipft. Die Spiegelkombination M4, M5 fokussiert
den Strahl auf die Probe. Am Ort der Probe hat der Strahl eine horizonta-
le rdumliche Ausdehnung von etwa 80 pm, die vertikale entspricht der des
eingestellten Ausgangsspaltes.

Die Breite des Ausgangsspaltes, der oben erwéhnte c;r -Wert und das
Primérgitter G bestimmen die Auflésung der anregenden Strahlung AFE. Es
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gilt einen Kompromiss zu finden zwischen Auflésungsvermégen und Inten-
sitdt der anregenden Strahlung am Ort der Probe. Die durchgefiihrten Mes-
sungen bendtigen einen Photonenfluss in der Gréfenordnung von 10 1 bei
einer Energie der anregenden Photonen im Bereich von E=64 eV. Diesen Vor-
gaben entsprechend musste die Auflésung auf AE=4 meV begrenzt werden.
In den Experimenten wurde ein Aluminium beschichtes Priméargitter G mit
300 % eingesetzt. Die Messungen wurden bei einer Spaltbreite zwischen
40-50 pm und mit einem csp -Wert zwischen 3 und 4 durchgefiihrt.

3.2 Apparativer Aufbau

Die Messapparatur wurde in Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe aus
Kaiserslautern konzipiert und unterlag einer stdndigen Weiterentwicklung.
Eine aktuelle und detaillierte Beschreibung findet man in [Kammer 2004].

Der in Abbildung 3.3 skizzierte Aufbau beschrinkt sich auf die
Durchfithrung von Messungen am Strahlrohr U125/1 PGM bei BESSY II.
Alle Komponenten werden von einem fahrbaren Gestell getragen. So kann der
Aufbau fiir die Messzeit an das Strahlrohr gefahren und dort auf Stellfiifle ab-
gelassen werden. Das Strahlrohr schliefit mit einem 35 CF Fensterglas-Ventil
ab, an dem die Messapparatur angeflanscht wird. Die Freigabe zum Offnen
des Ventils wird erteilt, wenn auf der Seite der Apparatur ein Druck von
weniger als 5 - 107% mbar gemessen wird. Um den Vakuum-Anforderungen
gerecht zu werden, wird das Gastarget differentiell gepumpt. Die differenti-
elle Druckstufe besteht aus vier Kammern, die iiber 3mm Blendenréhrchen
miteinander verbunden sind. Der Strahl wird durch die Rohrchen hindurch
auf das Gastarget fokussiert. Dazu miissen die Blendenrohrchen der Druck-
stufe auf Linie mit der Eingangs- und Ausgangsblende, wahlweise 1 oder 2
mm Blenden, der Gastargetzelle (GTZ) justiert werden. Der Gasdruck in
der Wechselwirkungszone wird kapazitiv und damit unabhéngig von der der
Gasart gemessen und iiber die Ansteuerung eines Magnet-Ventils elektronisch
auf einen voreingestellten Wert bis zu 100 pbar geregelt. Die im Rahmen die-
ser Arbeit vorgestellten Messungen wurden bei Helium-Driicken von 15 pbar
durchgefiihrt. Im Hinblick auf eine ausreichende Signalrate konnte in diesem
Bereich in vorbereitenden Messungen ein linearer Zusammenhang zwischen
Druck und Mess-Signal festgestellt werden.

Eine Photodiode ist direkt hinter die Ausgangsblende der Gastarget-
zelle in den Synchrotron-Strahlengang schwenkbar. Sie misst die Inten-
sitdt der Synchrotronstrahlung und gilt als Maf} fiir den Photonenfluss der
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung: Apparativer Aufbau.

Primérstrahlung. Ausschliefilich zu Test- oder Normierungsmessungen kann
eine Elektronen-Kanone eingesetzt werden. Sie ist entgegen der Ausbrei-
tungsrichtung des Synchrotron-Strahls ausgerichtet.

Um die Wechselwirkungszone sind drei Detektionszweige fiir die Fluo-
reszenz aufgebaut. Im Rahmen dieser Arbeit ist einer davon dem Vakuum-
ultravioletten (VUV) Spektralbereich zugeordnet, die anderen beiden dem
sichtbaren (VI).

Zwei 1-Meter-Normal-Incidence-Monochromatoren sind fiir die spektrale
Analyse um die Wechselwirkungszone parallel # = 0° und senkrecht 6 = 90°
zum E-Vektor der anregenden Strahlung positioniert. Beide Monochroma-
toren konnen wahlweise mit einer Gitter-Detektor-Kombination sensitiv fiir
den VUV und sichtbaren Spektralbereich ausgestattet werden (Tab. 3.1).
Im VUV-Betrieb sind die Monochromatoren evakuiert. Die offenen MCP-
Detektoren fiir den VUV-Spektralbereich bendtigen einen Umgebungsdruck
kleiner als 3,5-107° mbar [Brauckhoff 1995, Kraus 1991]. Fiir den Betrieb im
sichtbaren Spektralbereich sind die Monochromatoren beliiftet. Die Beobach-
tungsoffnungen der GTZ sind in diesem Fall mit Glasscheiben verschlossen.

Unabhéngig vom Spektralbereich ist das Funktionsprinzip der verwand-
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ten Detektoren gleich. Die nachzuweisenden Photonen losen auf der akti-
ven Detektorfliche Elektronen aus, die in den Kanilen eines Micro-Channel-
Plates (MCP) mit Hilfe einer Ziehspannung (ca. 1000V pro Plate) beschleu-
nigt werden und durch Sto68e mit der Kanalwand weitere Elektronen auslosen.
Die austretende Elektronenwolke kann als Ladungspuls registriert und einem
Ereignis, dem Auftreffen eines Photons auf der aktiven Detektorfliche, orts-
aufgelost zugeordnet werden. Die VUV-Detektoren sind Entwicklungen der
Arbeitsgruppe. Das VI-Detektorsystem vom Typ SSL 2601A wurde von der
Arbeitsgruppe aus Kaiserlautern kommerziell erworben. Ublicherweise sind
die Detektoren auf den Synchrotron-Strahl fokussiert. Die in den Fluores-
zenzstrahlengang fahrbaren Spalte werden nur fiir Test- oder Normierungs-
messungen, beispielsweise Elektronensto-Messungen, benutzt.

Spektral- Sekundir-Gitter
bereich Detektor | Liniendichte | Blazewellenléinge | Dispersion | Auflésung
[nm] [1/mm] [nm] [nm/Kanal] [nm]
30-120 Eigenbau 2400 80 0,025 0,15
300-700 ‘ SSL 2601A 600 ‘ 300 ‘ 0,05 ‘ 0,3

Tabelle 3.1: Detektor-Gitter-Kombination

Die Messung von Winkelverteilungen der emittierten Fluoreszenz im
sichtbaren Spektralbereich ist auf zwei Arten méglich. Zum einen bewirkt
ein Wollaston-Prisma im Strahlengang des Monochromators, der senkrecht
zum E-Vektor der anregenden Strahlung positioniert ist, die Aufspaltung
der Fluoreszenz in einen Anteil der senkrecht I, und einen der parallel ),

beziiglich des E-Vektors der Synchrotronstrahlung polarisiert ist. Zum ande-
ren kann die Fluoreszenz mit Hilfe einer rotierenden Polarisationsfolie iiber
den dritten Detektionszweig Polarisations-empfindlich detektiert werden.

Der dritte Detektionszweig ist unter 54° gegeniiber der Ausbreitungsrich-
tung des Synchrotronstrahls in der Speicheringebene positioniert und ist in
Abbildung 3.4 fiir den Aufbau am U125/1 PGM bei Anregung mit linear po-
larisierter Strahlung skizziert. Von der Wechselwirkungszone ausgehend be-
steht er aus einer Glasscheibe, die das Vakuum der Gastargetzelle begrenzt.
Eine erste Sammellinse der Brennweite f; = 15c¢m erzeugt ein paralleles
Lichtbiindel. In Reihe ist eine drehbar gelagerte Polarisationsfolie und ein In-
terferenzfilter aufgebaut, bevor eine zweite Linse fo = 10cm die beziiglich der
Polarisation und Wellenldnge analysierte Fluoreszenz auf die aktive Fliche
eines Photonen sensitiven Elektronenvervielfachers (PSEV) fokussiert. Das
Fluoreszenz-Signal kann bei konstanter Wellenléinge und in Abhéngigkeit des
Drehwinkels der Polarisationsfolie aufgenommen und beziiglich der Winkel-
verteilung ausgewertet werden. Die Ausgangs- oder 0°- Stellung der Pola-
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Abbildung 3.4: Polaritations-empfindlicher Detektionszweig.

risationsfolie wurde so gewihlt, dass die Durchlassrichtung der Folie in der
Speicherringebene liegt.

Simultan zur Fluoreszenz ist es moglich, das totale Ionensignal in
Abhé#ngigkeit der Primérenergie zu detektieren. In der Praxis ist es der ein-
fachere Weg, anstelle des totalen Ionensignals das Signal der leichteren Elek-
tronen zu messen. Eine negative Spannung zwischen -5 und -10 Volt wird an
der Ausgangsblende der Gastargetzelle angelegt und driickt die Elektronen
auf die Eingangsblende, die iiber ein Strommessgerét geerdet ist.

3.3 Messelektronik und Signalverarbeitung

An dieser Stelle wird ein schematischer Uberblick der fiir den Messbetrieb
notwendigen Elektronikkomponenten und deren Funktion fiir den Messvor-
gang bis hin zur Datenaufnahme gegeben (Abb.3.5). Das Soft- und Hardware-
Paket fiir die Datenaufnahme ist eine Eigenentwicklung der Arbeitsgrup-
pe. Es kommt die Mess-Software PAFORDOS [Staude 1994] in Kombination
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Abbildung 3.5: Verkabelung der Messelektronik.
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mit einer Parallel-Input-Output- (PIO) und einer Zihlerkarte (Counter) zum
Einsatz [Kraus 1991]. Die Z&hlerkarte besitzt sowohl zwei Eingénge als auch
vier Ausginge, die zur Steuerung des Messablaufs und zur Datenaufnah-
me benutzt werden und alle farblich markiert sind. Vorab gibt Tabelle 3.2 in
Abhéngigkeit von der Art der Messung und den verwandten Detektoren einen
Uberblick iiber die Belegung der Anschliisse. Die in der Tabelle verwendeten
Begriffe und Bezeichnungen werden im Folgenden eingefiihrt.

Scan-Modus Ladungsnormiert
VUV/VI VUV/VI | PSEV
griinl FRAME-Puls _ Schrittmotorsteuerung

Anzahl der Schritte

Eingang 02 ) ) Schrittmotorsteuerung
5 AUTORESET
. Synchronisations-
weif Signal Sy i i
schwarz || py ¢ dio densignal - PSEV-Pulse
Counterl

Ausgang rot
Counter2

gelb

Counter3

- Photodiodensignal | Photodiodensignal

Tabelle 3.2: Belegung der Zdihlerkarte.

Erginzend werden von BESSY Messkomponenten zur Verfiigung gestellt,
die iiber die Software EMP2 gesteuert werden.

3.3.1 Mess-Modus

Man unterscheidet zwei Mess-Modi: Die Durchfiihrung einer Messung bei
fester und bei variabler Primérenergie der anregenden Strahlung.

Scan-Modus Im Scan-Modus wird ein Startwert E; und ein Endwert Ey
der Energie und die dazwischenliegende Anzahl von Schritten (Steps) vorge-
geben. Jeder Step entspricht einem Energiepunkt.

Um iiber das gesamte Energieintervall |Ey — F4| einen optimalen Primér-
Photonenfluss zu gewéhrleisten, sollte fiir jeden Energiepunkt ein geeigneter
Gap-Wert vorgegeben werden (Kap.3.1). Fiir kleine Energieintervalle |Ey —
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Ey] < 500 meV ist es ausreichend, den Gap-Wert auf einen Energiepunkt,
der in der Mitte des Intervalls liegt, zu optimieren und konstant zu halten.
Es geniigt, im Menii der Monochromatorsteuerung die Option MONO ONLY
zu aktivieren. Erfahrungsgemifl wird erst ab einer Intervallgréfie > 500 meV
die Option MONO-+ID interessant. Fiir einen optimalen Photonenfluss iiber
den gesamten zu scannenden Energiebereich variiert hier der Gap-Wert mit
der Primérenergie entsprechend der Primérgitterstellung.

Zur Bestimmung von Energieabhingigkeiten im Mess-Signal muss die
Datenaufnahme mit der Monochromatorsteuerung synchronisiert werden.
Wihrend der Monochromator eine Energieposition anfihrt, miissen alle zu
messenden Kanile geschlosssen sein. Um den Einfluss von Strahllagen- und
anderen die Messung beeinflussenden Schwankungen gering zu halten, hat
sich eine Messzeit von 5 Sekunden pro Step bewéhrt. Das Signal zur Syn-
chronisation ist ein invertierter TTL-Puls. Das sogenannte S;,-Signal wird
iiber einen Verteiler an alle an der Messung beteiligten Messrechner weiter-
gegeben und steuert iiber die Zdhlerkarte in Verbindung mit der Messsoft-
ware PAFORDOS! die Datenaufnahme. Ereignisse werden nur fiir S;, = 0V
gezihlt. Wahrend der Monochromator- bzw. Undulatorfahrt ist S;, = 5V.

Ein Ereignis, einem Fluoreszenz-Photon entsprechend, das PAFORDOS
registriert hat, kann iiber die Zéahler-Karte und unter Verwendung der
FRAME-Funktion als ein TTL-Puls ausgegeben werden. Die TTL-Pulse
konnen {iber eine der mehreren Zihlerkarten, die von BESSY zur Verfiigung
gestellt werden, eingelesen und in EMP2 pro Step gesammelt und darge-
stellt werden. Auf diese Weise bietet sich die Moglichkeit, energieabhéngige
Fluoreszenz-Signale in Echtzeit darzustellen und die Messung zu iiberpriifen.
Ublicherweise wird in dieser Form auch der primire Photonenfluss hinter der
Wechselwirkungszone mitgeschrieben. Dazu misst ein Messgerét den Dioden-
strom der Diode, die hinter der Ausgangsblende der Gastraget-Zelle sitzt,
und liefert eine dem Strom proportionale Gleich-Spannung. Ein Spannungs-
Frequenz-Wandler (UFC) erzeugt eine Rechteck-Spannung, deren Frequenz
der eingehenden Gleich-Spannung proportional ist. Die Rechtecke entspre-
chen TTL-Pulsen, die von der Zihlerkarte angenommen werden kénnen. Ahn-
lich wird das totale Elektronensignal und der Spiegelstrom energieabhingig
erfasst.

Ladungsnormierte Messung Fiir Messungen bei fester Energie variie-
ren die Position des Primérgitters und der Gap-Wert nicht. Im iibertragenen

lsiche Anhang E.1
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Sinne wird die Messung fiir nur einen ausgewihlten Step durchgefiihrt. Bei
Messzeiten im Stundenbereich pro Step konnen Schwankungen im priméren
Photonenfluss nicht vernachlissigt werden. Aus diesem Grund werden die
Messungen bei fester Energie auf die Anzahl der Priméar-Photonen normiert
durchgefiihrt. Dazu bedient man sich des Signals der Photodiode, die di-
rekt hinter der Austrittsblende der Gastargetzelle sitzt. Eine dem Dioden-
strom proportionale Anzahl von TTL-Pulsen wird iiber den Riickwértszdhler
(Counter3) eingelesen. Die Messung stoppt, wenn die Anzahl der TTL-Pulse
einen Startwert, der zuvor in PAFORDOS? vorgegeben wurde, erreicht hat.

3.3.2 Ortsauflosende Detektoren

Wie in Kapitel 3.2 erwéhnt, werden zur spektralen Analyse MCP-Detektoren
benutzt. Die aus dem unterstem MCP austretende Elektronenwolke trifft auf
eine Anode und influenziert dort eine Ladung Q. In Abhéngigkeit vom Auf-
treffpunkt auf der Anode und des Anodentyps wird die Ladung @ in drei
bzw. vier unterschiedliche Anteile Q4 pc bzw. Q4 pc,p zerlegt. Hinter der
V-Stack-MCP-Anordnung der VUV-Detektoren ist eine Keil- und Streifen-
Anode (WSA) geschaltet. Hier trifft die Ladungswolke auf drei elektrisch
voneinander isolierte, ineinander greifende Segmente A, B und C und wird
geometrisch in die Anteile Q4 p ¢ zerlegt. Bei dem VI-Detektor kommt hin-
ter einer Kombination aus einer V- und Z-Stack-MCP-Anordnung eine Wi-
derstandsanode zum Einsatz. Stellt man sich die Form der Anode als ein
Rechteck vor, so ist sie in jeder Ecke A,B,C und D kontaktiert. Die Ladung
flieft auch hier in Abhéngigkeit vom Auftreffpunkt auf der Anode in unter-
schiedlichen Anteilen (4 g, p iiber die Kontakte ab. In beiden Féllen lassen
sich aus dem Verhéltnis der Ladungsanteile Ortskoordinaten (x,y) in einer
zwei-dimensionalen Ebene entsprechend der aktiven Detektorfliche bestim-
men, die dem die Elektronenwolke auslésenden Ereignis zugeordnet werden
konnen.

Von der Verwendung einer Keil- und Streifen-Anode oder einer
Widerstands-Anode hingt die Signalverarbeitung ab. Gemeinsam ist in bei-
den Fillen, dass von ladungsempfindlichen Vorverstirkern (VV) den La-
dungsanteilen Q4 B¢ p:w.p Proportionale Spannungspulse erzeugt werden.

Jeder der drei Spannungspulse von der Keil- und Streifen-Anode wird
mit GSI Ladungs-empfindlichen Vorverstérkern (VV 1001) erzeugt und mit

Zsiche Anhang E.2
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Verstiarkern (HV) der Firma Tennelec vom Typ TC241 verstiarkt und geformt.
Drei Analog Digital Converter (ADC) der Firma Silena mit der Bezeichnung
7411 /N-4K wandeln zur Weiterverarbeitung in einem PC die Pulse in digita-
le Werte. Zuvor laufen die drei Kanile im Koinzidenzinterface (KIF) zusam-
men. Hier wird gepriift, ob die Signale innerhalb eines einstellbaren Zeitfen-
sters gleichzeitig sind. Nur solche Signale werden weitergegeben und lassen
sich somit demselben Ereignis, dem Auftreffen eines Photons auf der aktiven
Detektorfliche, zuordnen. Uber eine PIO-Karte werden die ADC-Werte in
den Rechner eingelesen. Die DOS-Anwendung PAFORDOS iibernimmt die
Berechnung der Ortskoordinaten aus den Signalen, hilt sie fest und stellt sie
graphisch dar.

Die signalverarbeitende Elektronik fiir das Detektorsystem SSL 2601A
besteht neben den bereits erwihnten Vorverstdrkern (Model 24912A) aus
einem Positionscomputer (Model 2401A). Der Positionscomputer berechnet
aus den vier Spannungspulsen die x- und y-Koordinate. Die Koordinaten
werden in elektronischer Form als TTL-Pulse unterschiedlicher Stiarke wie-
dergegeben. Das sogenannte Strobe-Signal garantiert in Kombination mit ei-
nem Dual-Linear-Gate die zeitliche Zuordnung der x- und y-Pulse zu einem
Ereignis. Wie oben beschrieben werden auch hier beide Signale mit Hilfe von
Analog Digital Converter (ADC) digitalisiert, weitergeleitet an ein Koinzi-
denzinterface (KIF), iiber eine PIO-Karte in einen Rechner eingelesen und
in PAFORDOS festgehalten und dargestellt.

3.3.3 Polarisations-empfindlicher Detektionszweig

Die die Ladungspulse des Photonen Sensitiven Elektronen Vervielfachers
(PSEV) verarbeitende Elektronik ist in einem NIM-Einschub zusammenge-
fasst, dem sogenannten Preamplifier-Amplifier-Diskriminator (PAD). Die La-
dungspulse werden vor- und hauptverstirkt. Uber ein Potentiometer kann die
Diskriminatorschwelle eingestellt werden. Sie setzt ein Limit fiir die Pulshohe.
Nur entsprechend starke Ladungspulse werden in TTL-Pulse umgewandelt
und ausgegeben.

Die Anzahl der TTL-Pulse vom PSEV wird in Abhéingigkeit des Dreh-
winkels der Polarisationsfolie dargestellt. Fiir jede Winkelstellung legt
PAFORDOS? einen x-Kanal an, in den die Ereignisse auf den primiiren Pho-
tonenfluss ladungsnormiert {iber Counterl der Zahlerkarte eingelesen werden,

3siehe Anhang E.3
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bevor PAFORDOS den die Polarisationsfolie drehenden Schrittmotor fiir die
nichste Winkelstellung ansteuert. Die Anzahl der Winkelstellungen (Step)
ist in PARFORDOS einzugeben.

Fiir eine 360° Drehung der Polarisationsfolie benttigt der Schrittmotor
1143 Schritte. Fiir einen Schritt benotigt der Motor einen TTL-Puls. Die
Anzahl der Schritte zwischen zwei Winkelstellungen (Steping-Puls) berechnet

sich fiir eine vorgegebene Winkelauflosung AW = Stﬁgo_l nach:
1143
Steping-Puls = —— AW 3.1
eping-Puls = - (3.1)

Hat der Schrittmotor alle gewiinschten Polfilterstellungen angefahren, ist ein
sogenannter Sweep beendet. Der Motor fihrt in die Startposition zuriick
(AUTORESET), indem ein zweites Steuersignal in Form einer Gleichspan-
nung den Drehsinn des Motors dndert, wihrend iiber die andere Steuerleitung
eine Anzahl von TTL-Pulsen, die der Anzahl aller Schritte im letzten Sweep
entspricht, an den Motor ausgegeben wird. Ein neuer Sweep kann gestartet
werden.
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4 Messmethode

4.1 Photonen induzierte Fluoreszenzspektro-
skopie (PIFS)

Die PIFS-Methode ist eine Entwicklung der Arbeitsgruppen aus Gieflen und
aus Kaiserslautern und hat sich in einer Vielzahl von Experimenten bewéhrt,
die der Untersuchung von Photonen-induzierten Zwei-Elektronen Zustinden
an Edelgas-Atomen dienen.

Zur Untersuchung der Elektron-Elektron-Wechselwirkung, die zu Io-
nisationsprozessen fithren kann, ist die PIFS-Methode eine alternative
und ergidnzende experimentelle Methode zur klassischen Photo-Elektronen-
Spektroskopie (PES). Die PES-Methode versucht, durch Beobachtung und
Analyse des emittierten Elektrons eine Aussage iiber den Drehimpulsiiber-
trag vom Atom auf das Ion zu treffen. Die PIFS-Methode analysiert dazu die
Fluoreszenz beziiglich des Alignmentparameters Asy und des Orientierungs-
parameters Oq.

In diesem Zusammenhang wird auf die gegenwértig aktuellen Veroffentli-
chungen [Schill 2004, Zimmermann u. a. 2004] und deren Referenzen verwie-
sen.

4.2 Wirkungsquerschnitte

In diesem Kapitel werden die Arbeitsschritte zur Bestimmung von absolu-
ten Wirkungsquerschnitten, wie sie im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt
wurden, vorgestellt.

Ziel ist es, aus gemessenen Linienintensititen absolute Wirkungsquer-
schnitte in Kombination von Anregungsquerschnitt und Fluoreszenzausbeu-
te in Einheiten von [barn] fiir den Zerfall der doppelt angeregten Zustéinde
in die einfach angeregten Helium-Zusténde abzuleiten. Dabei konzentrieren
sich die Messungen auf die Beobachtung der Fluoreszenz des Kaskadenzer-
falls der einfach angeregten Zustinde 1sm(s,d)(*(S,D)) — 1s2p(*P) im
sichtbaren Spektralbereich. Ausgehend von der Intensitat I der beobachte-
ten Spektral-Linie kann mit Hilfe bekannter Verzweigungsverhiltnisse auf
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die relative Besetzung der 1sm(s,d)(*(S, D)) Zustinde durch den Zerfall der
doppelt angeregten Zustédnde zuriickgerechnet werden. Zudem miissen die
experimentellen Rahmenbedingungen, die Beobachtungsgeometrie und die
Quanteneffizienz des Detektionssystems beriicksichtigt werden und ein ge-
eigneter Normierungsprozess existieren (Abb.4.1).
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Einen alternativen und direkten Zugang, um absolute Wirkungsquer-
schnitte fiir die Besetzung der doppelt angeregten in die einfach angeregten
Helium-Zustéinde abzuleiten, bietet die Beobachtung des ersten Ubergangs
in der Zerfallskaskade He** — 1sm(s,d)(*(S, D)) im VUV-Spektralbereich.
Die Auswertung der VUV-Spektren wird in Kapitel 4.2.6 separat zusammen-
gefasst.

4.2.1 Datenaufnahme und Linienintensititen

Die Auswertung der Messdaten unterscheidet sich nach Art und Weise der
Datenaufnahme. Die Messungen wurden sowohl im Scan-Modus als auch bei
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fester Energie durchgefiihrt. In beiden Fillen wird mit Hilfe von PAFORDOS
das Fluoreszenz-Signal in Abhéngigkeit von der Wellenldnge in einem zwei-
dimensionalen Koordinaten-System (x,y) dargestellt. Mit der Funktion SUM
konnen iiber einen ausgewéhlten Bereich, der durch den sogenannten Sum-
menrahmen markiert ist, fiir jeden x-Kanal die registrierten Ereignisse auf-
summiert werden. Man erhélt ein Linienspektrum (Abb.4.2)
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Abbildung 4.2: Zwei-  Abbildung 4.3: Aus einer Linienintensitdt
dimensionales ortsaufgeldstes  abgeleiteter energieabhdingiger Wirkungs-
Spektrum — mit  Summenrah-  querschnitt in beliebigen Finheiten fir den
men  und  entsprechendem  entsprechenden Ubergang.
Linienspektrum.

Im Scan-Modus wird fiir jeden Energiepunkt ein zwei-dimensionales Spek-
trum angelegt und in einer sogenannten Listmode-Datei gespeichert. Bei einer
Messzeit von 5s pro Step ist es aus Griinden der Mess-Statistik iiblich, den
vorgegebenen Energiebereich mehrmals zu durchlaufen. Fiir jeden Scan und
Step kann aus dem entsprechenden zwei-dimensionalen Spektrum ein Lini-
enspektrum erstellt werden. Die Linien-Intensitdten sind ein Maf} fiir den
Wirkungsquerschnitt des den Linien zugeordneten Ubergangs. Mit Hilfe der
Auswertungs-Software FIT_FOR_X [Werner 1993] wird die Intensitéit einer
ausgewdhlten Linie als Funktion der Steps Untergrund-korrigiert bestimmt
und iiber die Scans aufsummiert. Man erhilt einen energieabhéngingen Wir-
kungsquerschnitt fiir den der Spektrallinie entsprechenden Ubergang in belie-
bigen Einheiten (Abb.4.3). Die Resonanzen konnen iiber die Maxima energe-
tisch identifiziert werden. Das Resonanz-Profil wird mit einem Lorentz-Profil
angefittet. Der Maximalwert f{"‘” wird festgehalten und gilt als Ausgangs-
punkt fiir die Ableitung des absoluten Wirkungsquerschnitts. Um ihn fiir
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unterschiedliche Messungen auf relativer Basis vergleichen zu konnen, wird
der Maximalwert durch die Anzahl der Primér-Photonen (Counts) geteilt.

Tmax
- I 1

= ) 4.1
L™ Counts (4.1)

Alternativ kann der Maximalwert I7* auf direktem Wege ermittelt wer-
den. Der Index i unterscheidet zwischen dem Scan-Modus (i=1) und dem
Mess-Modus bei fester Energie (i=2). Sind die Energielagen der Resonanzen
bekannt, kann der Monochromator direkt die entsprechende Position anfah-
ren. Die Messungen werden ladungsnormiert (Kap.3.3.1) auf den Resonanzen
durchgefiihrt. Aus dem zwei-dimensionalen Spektrum erhilt man ein Lini-
enspektrum. Die Intensitét einer ausgewéhlten Linie entspricht dann direkt
dem Maximalwert 5. Zum Vergleich unterschiedlicher Messungen wird
auch hier die Linienintensitit auf die Anzahl der Primér-Photonen (Counts)

normiert,. R
max
- T 5

— 4.2
27 Counts (4:2)

Die Daten konnen unabhéingig von der Art des Mess-Modus miteinander
verglichen werden, indem man die Intensitdt I; auf die Intensitét eines aus-
gewihlten Ubergangs I;(a — b) bezieht:

4.2.2 Verzweigungsverhiltnisse

Die Verzweigungsverhéltnisse geben an, mit welcher Wahrscheinlichkeit ein
Zustand in einen erlaubten niederenergetischen Zustand zerfillt. Die Sum-
me {iber alle Verzweigungsverhiltnisse ist auf 1 normiert. Existiert ein Maf
fiir die Besetzung des Ausgangszustandes, kann unter Beriicksichtigung der
Verzweigungsverhéltnisse relativ dazu eine Aussage iiber die Besetzung der
Endzustidnde getroffen werden. Umgekehrt kann man bei bekannter Besetz-
ungswahrscheinlichkeit der Endzusténde {iber die Verzweigungsverhiltnisse
V auf die Besetzung I, des Augangszustandes zuriickrechnen (Anhang A).
Iy = L 1 4.4
v = V ( : )
Experimentell ist die Besetzungswahrscheinlichkeit des Endzustandes iiber
die Intensitiit I der dem Ubergang zugeordneten Spektrallinie zugiinglich.
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Die hier beobachteten Ubergiinge im Helium-Atom 1sm(s, d)((S, D)) —
1s2p(*P) sind Teil der Zerfallskaskade ausgehend von den doppelt angereg-

ten Zustdnden, die im ersten Schritt der Kaskade in die einfach angeregten
Zustinde 1sm(s, d)(*(S, D)) zerfallen.

4.2.3 Beobachtungsgeometrie

Die anregende Strahlung ist horizontal linear polarisiert. Die Beobachtungs-
richtung ist iiber die Anordnung der beiden Sekundér-Monochromatoren vor-
gegeben. Die Fluoreszenz wird beziiglich eines Winkels 6 gegeniiber dem
E-Vektor der anregenden Strahlung unter 0° bzw. 90° detektiert. Die Ab-
strahlungscharakteristik der Fluoreszenz entlang des E-Vektors ist zylinder-
symmetrisch und wird mit Gleichung 2.24 beschrieben, die an dieser Stelle
in folgender Form angewandt wird.

I=1(0) = Ip(1 4+ 3f(3cos”(0) ~1)) =5 Ip (4.5)

Demnach sind die oben abgeleiteten Intensitidten I fiir polarisierte Fluores-
zenz winkelabhingig. Es wird auf die Gesamtintensitit Ip zuriickgerechnet,
indem man Gleichung 4.5 umstellt. Fiir die beiden Beobachtungsrichtungen
6 = 0°, 90° sind die Riickrechnungs-Faktoren P in Tabelle 4.1 gegeben.

Winkel 6 ‘ Faktor P
0° 1,54
90° 0,85

Tabelle 4.1: Die Abhdngigkeit der Linienintensititen vom Be-
obachtungswinkel 0 wird in dem Korrekturfaktor P bericksichtigt.
Zur Berechnung von P wurde ein Asymmetrie-Parameter 3=-0,35
[Zitnik u. a. 2002] eingesetzt.

4.2.4 Quanteneffizienz

Spektrale Abhéngigkeiten bei der Transmission der Fluoreszenz durch Glas-
scheiben, bei der Beugung am Gitter oder auch bei den fiir den eigentlichen
MCP-Detektor verwandten Bauteilen, beeinflussen die Quanteneffizienz des
Detektorsystems. Bei einem Vergleich von Linienintensitdten aus unterschied-
lichen Spektralbereichen muss diese Abhéngigkeit beriicksichtigt werden. Die
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relative Quantenausbeute (); wurde auf zwei Arten bestimmt. In Kombinati-
on mit einer Elektronenstofl-Messung (i=1) und unter Verwendung von prézi-
se kallibrierten Quecksilber-Stablampchen (i=2) konnte ein Wellenldngenbe-
reich zwischen 300 und 730 nm abgedeckt werden.

Elektronenstof3-Messung Bei Heliumdriicken in der Targetkammer um
2 pbar wird der Synchrotron-Strahl durch einen Elektronen-Strahl ersetzt.
Aufgrund seiner rdumlichen Ausdehnung (der Durchmesser des e-Strahl ist
~ 1 mm) und der hohen Emissions-Intensititen, werden die Detektoren auf
einen in den Fluoreszenz-Strahlengang fahrbaren Spalt fokussiert. Ublicher-
weise wird bei einer Spaltbreite von bis zu 100 um gemessen. Die Ener-
gie der anregenden Elektronen betriagt 3 keV. Fiir 2 keV Elektronen sind
absolute Emissions-Wirkungsquerschnitte o, folgender Ubergéinge bekannt
[van Zyl u. a. 1980] (Tab.4.2):

Ubergang Wellenlédnge A\;—;
1s3s('S) — 1s2p(*P) 728 nm
1s4s(*S) — 1s2p(*P) 505 nm
1s5s(*S) — 1s2p(*P) 444 nm
1s6s(1S) — 1s2p(1P) 417 nm

Tabelle 4.2: Zur Elektronstof-Normierung beobachtete Uberginge.

Die relative Quanteneffizienz ();—; wird bestimmt, indem man sowohl
die gemessenen Linienintensitidten I, als auch die Literaturwerte o, auf die
Werte fiir einen ausgewihlten Ubergang 1sms('S) — 1s2p(*P), dem ei-
ne bestimmte Wellenldnge A\, zugeordnet ist, normiert und miteinander in
Verhiltnis setzt.

Q = LI

4.6
oo Joh (4.6)
Die Energieabhéngigkeit der Wirkungsquerschnitte zwischen 2 und 3 keV
bleibt dabei unberiicksichtigt.

Hg-Stabldmpchen Anders als zuvor mit dem Elektronenstrahl kann man
mit einem Hg-Stabldmpchen nicht den Synchrotron-Strahlengang simulieren.
Das Hg-Lampchen wird ca. 20 cm von der Strahllage entfernt auflerhalb der
Gastargetzelle aufgestellt und ist senkrecht zum Sekundér-Spalt ausgerichtet.
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Um kleinste Fluoreszenz-Intensitéten (ca. 5 giiltige Ereignisse pro Sekun-
de) nachweisen zu kénnen, ist der MCP-Detektor extrem Licht-empfindlich.
Aus diesem Grund muss zwischen der intensiven Lichtquelle und dem Se-
kundér-Spalt eine Kombination aus Abschwachungsfilter mit einer Gesamt-
Transmission kleiner als 0,01 % geschaltet werden (Abb.4.4). Die Ab-
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Abbildung 4.4: Aufbau fir Kalibrierungsmessung mit Hg-Stabldmpchen.

schwichungsfilter schlielen die Targetzelle Licht-dicht ab, so dass bei ausge-
schalteter Stab-Lampe die Dunkelzidhlrate des Detektors nicht ansteigt. Die
hier beschriebene Anordnung von Lampchen, Filter und Quelle ist aus kon-
struktionstechnischen Griinden nur auf den Detektionszweig, der unter einem
Winkel 6 = 0° zum E-Vektor der anregenden Strahlung steht, anwendbar.

Das Emissionsspektrum der Hg-Lampchen ist zwischen 230 und 580 nm
gut bekannt [Reader u. a. 1996]. Die Emissionsintensitéiten werden in emit-

tierter Leistung P pro Fliche ["Y%] angegeben. Experimentell sind die Emis-

sionsintensitéiten iiber die Linienintensitéiten in Einheiten von [“24"5] gege-
ben. Es wird die Anzahl N der Photonen pro Energie E bzw. Wellenlénge A
und Zeit gezdhlt. Fiir einen Vergleich wird folgende Umrechnung benutzt:
NFE N P P
P=— 5 —=—=— 4.7
t t E hs (47)
In Analogie zu Gleichung 4.6 erhélt man die relative Quantenausbeute Qo
durch Verhéltnisbildung der gemessenen Linienintensitét I, mit dem Litera-
turwert oy, die zuvor auf die Intensitét einer Linie ausgewéhlter Wellenlénge
Aj—2 normiert wurden.

jhg/[fi\g2

Uhg/gi)z\;

Q2 = (4.8)

Fiir Ay = Ag sind die relativen Quantenausbeuten () und ()5 vergleichbar
und es gilt Q = Q1 = Q2 (Abb.4.5).
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Abbildung 4.5: Relative Quanteneffizienz.
4.2.5 Normierungsprozess

Um aus den Linienintensitdten Iy, absolute Wirkungsquerschnitte abzulei-
ten, wird ein geeigneter Normierungsprozess benotigt. Iy, definiert sich iiber
die gemessene Linienintensitédt I unter Beriicksichtigung des Verzweigungs-
verhéltnisses V, der Beobachtungsgeometrie P und der relativen Quantenef-
fizienz Q.

P

Iye = i) 1 (4.9)

Die experimentellen Daten wurden auf den absoluten Wirkungsquer-
schnitt fiir die direkte Besetzung des Neon Satelliten Net2s*2p* (3 P)3p(*Ps 5)
bei Energien um 65 eV normiert [Langer 1992]. In Bezug auf die
hier vorgestellten Helium-Messungen wurde unter vergleichbaren experi-
mentellen Bedingungen die Linienintensitit des Ubergangs im Neon-Ton
Net2s22p*(*P)3p(*P3j5) — Net2s22p*(3P)3s(*P)5) bei 339,2 nm gemes-
sen.
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Um aus der Linienintensitéit auf die Besetzung des 3p - Satelliten zuriick-
zurechnen, wird Gleichung 4.9 angewendet. Es wird ein Verzweigungsverhélt-
nis Vye+ = % angenommen [Zimmermann 2003]. Der Korrekturfaktor P+
beziiglich der Polarisation berechnet sich mit einem Asymmetrie-Parameter
£ = —0,1 nach Gleichung 4.5. Die relative Quanteneffizienz Q bei 339,2 nm

ist bekannt (Abb.4.5).

Die Umrechnung der Linienintensititen [y, in absolute Wirkungsquer-
schnitte oy, ist iiber die Linienintensitit im Neon-Ion [y.+ und dem abso-
luten Wirkungsquerschnitt fiir die Besetzung des Neon 3p - Satelliten o e+
gegeben.

I He

OHe = O Net+ (410)
Ine+

4.2.6 VUV-Spektren

Beim ersten Schritt in der Zerfallskaskade der doppelt angeregten Helium-
Zustiinde He** — 1sm(s,d)(*(S, D)) wird ein Photon mit einer Energie von
ca. 40 eV emittiert. Eine entsprechende Spektrallinie bei ca. 30 nm kann in
zweiter Ordnung beobachtet werden. Die ladungsnormierte Linienintensitét
I, (Glg.4.2) bietet einen direkten Zugang zu den Wirkungsquerschnitten o,
fiir den Zerfall der doppelt in die einfach angeregten Zustinde. Es miissen kei-
ne Verzweigungsverhiltnisse beriicksichtigt werden. Auch die Anderung der
Quanteneffizienz des Detektorsystems ist in diesem Fall vernachlissigbar, da
anders als bei der Auswertung der Spektren im sichtbaren Spektralbereich
die Linien im VUV, deren Intensitdten verglichen werden, in einem klei-
nen Wellenldngenintervall A\ ~3 nm liegen. Allein der Korrekturfaktor Pp,
beziiglich der Beobachtungsgeometrie, der sich nach Gleichung 4.5 berechnet,
wird beriicksichtigt. 5

IHe — 12 PHe (411)

Die zur Berechnung von Pp. notwendigen [J-Parameter fiir die unterschied-
lichen VUV-Uberginge sind in [Zitnik u. a. 2002] angegeben.

Die Normierung der Daten auf absoluter Basis wird iiber den bekann-
ten Photoionisations-Wirkungsquerschnitt bei 65 eV zur Besetzung des 2p-
Zustands im Helium-Ion He™ [Woodruff und Samson 1982] durchgefiihrt. Es
wird die Linienintensitidt [y.+ des ebenfalls in zweiter Ordnung beobach-
teten Ubergangs Het 2p — 1s (A=30,4 nm) mit dem Photoionisations-
Wirkungsquerschnitt og.+ gleichgesetzt.

Tpe
= H OHet (412)
Tyt

OHe
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Die Winkelverteilung der Photonen beim 2p-1s-Ubergang im Helium-Ion
wird durch einen entsprechenden Korrekturfaktor Pg,.+ beriicksichtigt.

[HeJr - fz PHeJr (413)
P+ 1ésst sich nach [Jiménez-Mier u. a. 1986] mit dem Alignment-Parameter
Ao(j = 2) = —0,62 und dem linearen Polarisationsgrad P; = 1 berechnen.
Paer = | 4 24,0 1+ 2AUP o] (4.14)
He 3 487" 5A0(j) + 48 ‘

4.3 Winkelverteilung

Die Winkelverteilung der bei einem Ubergang emittierten Fluoreszenz-
Photonen ist durch den Asymmetrie-Parameter  charakterisiert. Nach Glei-
chung 2.24 bezieht sich der Beobachtungswinkel 6 auf den E-Vektor der an-
regenden Strahlung.

Wollaston-Prisma Wie bereits in Kapitel 3.2 erwidhnt trennt ein
Wollaston-Prisma die Fluoreszenz in eine Komponente parallel und senkrecht
zum E-Vektor der anregenden Strahlung. Beide Fluoreszenz-Komponenten
werden simultan detektiert. Man erhilt ein zwei-dimensionales ortsauf-
gelostes Spektrum, aus dem sich zwei Linienspektren fiir den parallelen I,
(oben) und senkrechten Anteil I, (unten) ableiten lassen (Abb.4.2).

Der Polarisationsgrad II der Fluoreszenz ist unter einem Beobachtungs-
winkel #=90° definiert und berechnet sich fiir einen ausgewihlten Ubergang
mit den Linienintensitéten /| und 7.

1|| L
I1(# =90°) = 4.15
( ) [ll [ ( )

Der p-Parameter ist iiber den Polarisationsgrad Il der Fluoreszenz gegeben.

) S T

= = 4.16
b 3—1I I||+2]L ( )
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Polarisations-empfindlicher Detektorzweig Der  Polarisations-
empfindliche Detektorzweig ist unter 54° beziiglich der Ausbreitungsrichtung
des Synchrotron-Strahls positioniert. Damit ergibt sich ein Beobachtungs-
winkel von #=36° gegeniiber dem E-Vektor der anregenden Strahlung.

Liegt die Durchlassrichtung der Polarisationsfolie in der Speicherring-
Ebene, setzt sich das gemessene Fluoreszenz-Signal /)|(f = 36°) aus den oben
eingefiihrten Komponenten /j; und I, die unter einem Beobachtungswinkel
6=90° definiert sind, zusammen (Abb.4.6). Die Projektion der Amplituden
A und B der Komponenten I, und I, addieren sich quadratisch und es gilt
mit k=const:

I =kA% I, = kB (4.17)

[)(0 =36°) = (kAsin36°)* + (kBcos36°)?
= I)sin*36° + I cos*36° (4.18)

Aufgrund der zylindersymmetrischen Abstrahlungscharakteristik entlang

It
A
>
Abbildung 4.6:
Fluoreszenzkomponenten
in der Speicherringebe-
ne.
Synchrotron

des E-Vektor der anregenden Strahlung gilt fiir den Fall, dass die Durch-
lassrichtung der Polarisationsfolie senkrecht zur Speicherring-Ebene steht:

I,(0=36°)=1, (4.19)
In Abhéngigkeit vom verwandten Interferenzfilter wird fiir eine Wel-

lenlinge die Fluoreszenz-Intensitidt als Funktion der Winkelstellung des
Polarisations-Filters gemesssen. Die Messkurve wird mit einer Sinusfunktion
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1,15
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Abbildung 4.7:
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angefittet. Ist in der Startposition die Durchlassrichtung der Polarisationsfo-
lie in der Ebene des E-Vektor der anregenden Strahlung ausgerichtet, kann
I,(6 = 36°) in der 0°-, 180°- und 360°-Position, 1, (# = 36°) in der 90°- und
270°-Position abgelesen werden (Abb.4.7).

Nach Gleichung 4.15 berechnet sich der Polarisationsgrad I1(# = 36°)
iiber die gemessenen Komponenten (6 = 36°) und I, (6 = 36°). Zwischen
I[1(0 = 36°) und II besteht folgender Zusammenhang.

1 I(36°) — I,(36°
T = T1(36°)— _ 1(36°) — 1.(36°)
sin?36° + I1(36°)cos236°  I(36°) + 1.(36°)(1 — 2c0s236°)
(4.20)
Nach Gleichung 4.16 folgt fiir den g-Parameter.
1,(36°) — I1)(36°

T 1(36%) + 2(1 — 2c0s236°) 1 (36°)
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5 Fehlerbetrachtung

5.1 Wirkungsquerschnitte

5.1.1 VUV-Spektren

Die aus den VUV-Spektren abgeleiteten Wirkungsquerschnitte oy, berech-
nen sich nach Gleichung 4.12.

Ine
OHe = Ll Ofet (51)
[He+
Demnach gilt fiir die Fehlerbetrachtung.
00 e 00 e 00 He
A e — AT e Al e A e 5.2
T e T Y e

Die ersten beiden Terme beriicksichtigen den Fehler von Iy, und Ig.+.
Iy, und I+ sind die auf den priméren Photonenfluss normierten Linienin-
tensititen I, (Glg.4.2) korrigiert um einen Faktor Py, bzw. Pye+, der in der
in Kapitel 4.2 eingefiihrten Weise der Beobachtungsrichtung Rechnung trigt.

IHe,He"’ = PHe,He+ I~2 (53)

Es wird der statistische Fehler der normierten Linienintensitat f2 und der
Fehler des Korrekturfaktors Py, g+ beriicksichtigt.

Alge et = |Prerer| ALy + L] AP e+ (5.4)
Fiir den 2p-1s-Ubergang im Helium-Ion berechnet sich der Korrekturfak-

tor Pye+ nach Gleichung 4.14 mit den in [Jiménez-Mier u. a. 1986] gegebenen
Alignment-Parameter Ag = —0,62 + 0, 02.

0Py,
APHe+ _ | 812[ + |AAO (55)
0
(25 A2+480 Ag+482)
_ =2 (14 3cos(26) Glorisy ) AA
) 0

(PH6+)2
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Fiir einen beobachteten Ubergang im Helium-Atom bestimmt sich der
Korrekturfaktor Py, nach Gleichung 4.5 mit den in [Zitnik u. a. 2002] ge-
gebenen [B-Parametern. Uber die Unsicherheit der S-Parameter wird keine
Angabe gemacht. Es wird angenommen, dass APy, in der Gréflenordnung
von dem oben abgeleiteten APy .+ liegt. Da der Beitrag von A Py.+ zum Ge-
samtfehler vernachlissigbar ist, wird im Folgenden auf die Beriicksichtigung
des Beitrags von APy, zum Gesamtfehler verzichtet.

Der letzte Term in Gleichung 5.2 beriicksichtigt die Unsicherheit des
zur Normierung verwandten Wirkungsquerschnitts im Helium-Ion Aope+ =
+0, 5 kbarn [Woodruff und Samson 1982].

5.1.2 Spektren im sichtbaren Spektralbereich (VI)

Die aus den VI-Spektren abgeleiteten Wirkungsquerschnitte oy, berechnen
sich nach Gleichung 4.10.

I
OHe = 1 ONe+ (56)
[Ne
Demnach gilt fiir die Fehlerbetrachtung.
80He aUHe aO—He
Aoge = Al Aly, Aoy, 5.7
7ite = gy, | Mae ¥ g 1A e+ gy AN 57)

Iy, und Iy.+ sind iiber Gleichung 4.9 definiert. Unter der Annahme, dass
bei der Fehlerbetrachtung von Iy, der statistische Fehler der normierten Li-
nienintensitit I, 5 (Glg.4.1 bzw. Glg.4.2) und der Fehler der relativen Quan-
teneffizienz AQ (Abb.4.5) dominieren, bleibt der Beitrag des Fehlers der Ver-
zweigungsverhéltnisse V (Kap.4.2.2) und des Korrekturfaktors P (Kap.4.2.3)
beziiglich der Winkelverteilung der Fluoreszenzintensititen unberiicksich-
tigt. Sowohl die Verzweigungsverhéiltnisse V als auch der zur Berechnung
des Korrekturfaktors P notwendige [-Parameter werden in der Literatur
[van den Bos 1967, Zitnik u. a. 2002] ohne Unsicherheit angegeben. Es gilt
entsprechend auch fiir A7 N6+'

Aly, = | |A112 + |—

VQ2 (5.8)

AQ lasst sich aus Gleichung 4.6 bzw. 4.8 ableiten und mit den in
[van Zyl u. a. 1980] bzw. [Reader u. a. 1996] angegebenen Fehler fiir die Li-
teraturwerte Ao, bzw. Aoy, berechnen.

Der Fehler des absoluten Wirkungsquerschnitts fiir die direkte Besetzung
des Neon Satelliten Net2s22p*(3P)3p(*Ps)) betriigt Aoye+ = +4 kbarn
[Langer 1992].
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5.2 Winkelverteilung

Fiir die Winkelverteilung der beim zweiten Schritt des Kaskadenzer-
falls der doppelt angeregten Helium-Zustidnde emittierten Photonen ist
der Asymmetrie-Parameter [ charakteristisch. Er berechnet sich fiir die

Polarisations-empfindlichen Messungen mit Hilfe eines Wollaston-Prisma
nach Gleichung 4.16. Fiir den Fehler Af gilt dann:

o8

Af = |8I||

op
AL + |ﬁ|Ah (5.9)

Ergénzenden und iiberpriifenden Charakter hatten die Polarisations-
empfindlichen Messungen, die mit Hilfe des Detektionszweigs unter einem
Winkel von 54° bezogen auf die Ausbreitungsrichtung der Synchrotronstrah-
lung durchgefiihrt wurden (Kap.3.2). Aus diesem Grund wird an dieser Stelle
auf eine Fehlerbetrachtung der auf diese Weise ermittelten Daten verzichtet
und diesbeziiglich auf die detaillierten Ausfithrungen in [Schill 2004] verwie-
sen. Danach bewegt sich die Unsicherheit des Asymmetrie-Parameters § in
Abhéngigkeit von der Mess-Statistik zwischen 5 und 10 Prozent.
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6 Ergebnisse und Diskussion

6.1 VUV-Spektren

Die Beobachtung des ersten Ubergangs beim Kaskadenzerfall der doppelt
angeregten Helium-Zustdnde bietet einen direkten Zugang zu den Wir-
kungsquerschnitten fiir den Zerfall der doppelt in die einfach angeregten
Zustinde. Auf den (n,0) Resonanzen im Singulett-System wurde der Uber-
gang (n,0)(* P) — 1snd(*P) fiir n=3, 4 und 5 beobachtet. Die Energie des
emittierten Photons betrédgt ca. 40 eV und variiert von Resonanz zu Resonanz
mit weniger als 200 meV (Anhang B). Die Unterschiede in der Energie fiihren
zu kleinen, dennoch erkennbaren Positionsverschiebungen der dem Ubergang
zugeordneten Spektrallinie (Abb.6.1). In den Spektren ist eine zweite starke
und breite Linie zu erkennen. Sie ist dem letzten Ubergang der Zerfallskas-
kade 152p(* P) — 15*(1S) in den Helium-Grundzustand zugeordnet. Die Ver-
breiterung der Linie wird auf Resonanzeinfang im Gastarget in Verbindung
mit nicht vorhandener Blendenbegrenzung, aufler der kreisrunden Beobach-
tungsoffnung (O=10 mm), zuriickgefiihrt, da der Detektor direkt auf den
Synchrotron-Strahl fokussiert ist.

Die primére Fluoreszenz konnte auch auf den (n,+1) und (n,-1) Reso-
nanzen beobachtet werden. Stellvertretend wird in Abbildung 6.2 ein VUV-
Spektrum auf der (5,+1)(*P) Resonanz gezeigt. In zweiter Ordnung wird
der Ubergang des doppelt angeregten Zustands in den einfach angeregten
beobachtet. Das Spektrum wurde unter einem Winkel §=0° beziiglich des
E-Vektors der anregenden Strahlung, die Spektren in Abbildung 6.1 unter
einem Winkel #=90° aufgenommen.

Die starke breite Linie bei 58,43 nm ist wie oben dem 1s2p(' P) — 15%(15)
Ubergang zugeordnet. Die Linie erscheint im Vergleich zu den Spektren auf
den (n,0) Resonanzen in Abbildung 6.1 intensiver und schmaler. Eine Tat-
sache, die auf die unterschiedliche Beobachtungsrichtung zuriickzufiihren ist.
Unter dieser Beobachtungsrichtung befindet sich eine Spalt-dhnliche Blen-
denbegrenzung der Grofle 2 mm x 8 mm in ca. 10 mm Entfernung vom
Synchrotron-Strahl. Ein weiterer Unterschied besteht darin, dass die Fluores-
zenz léngs der Gastargetzelle beobachtet wird (Abb.4.4). Zwei weitere Spek-
trallinien bei 52,22 nm und 53,70 nm kénnen dem Ubergang 1smp(*P) —
1s%(1S) fiir m=3 und 4 zugeordnet werden.
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Das Spektrum in Abbildung 6.3 wurde auf der (4,-1) Resonanz aufge-
nommen. Neben dem Ubergang in den Helium-Grundzustand (A=58,43 nm)
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Abbildung 6.1:
VUV-Spektren auf den (n,0)(*P) Resonanzen fir n=3,4 und 5.
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Abbildung 6.2: VUV-Spektren auf den (5,+1)(1P) Resonanz.
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Abbildung 6.3: VUV-Spektren auf den (4, —1)(* P) Resonanz.
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sind zwei Linienpaare, die dem Zerfall des doppelt angeregten Zustands in
die einfach angeregten Zustéinde 1sm(s,d)(*P) fiir m=3 und 4 zugeordnet
sind, zu erkennen.

An dieser Stelle werden die Schwierigkeiten ersichtlich, die beim Ablei-
ten von absoluten Wirkungsquerschnitten aus den VUV-Linienintensititen
enstehen. Da die Ubergiinge in zweiter Ordnung beobachtet werden, sind die
Fluoreszenz-Intensititen entsprechend gering. Zwar kénnen energetisch be-
nachbarte Resonanzen iiber die Energieabhéngigkeit des Fluoreszenz-Signals
unterschieden werden (Abb.6.4), doch ist es nicht immer mdoglich aufgrund
des begrenzten Auflosungsvermogens des VUV-Spektrometers (Tab.3.1), fiir
gleiches m zwischen Ubergiingen der doppelt angeregten in die einfach an-
geregten 1sms(1S) und 1smd(*P) Zustéinde zu unterscheiden. Beispielswei-
se kann in Abbildung 6.2 nicht zwischen den Ubergingen (5, +1)('P) —
1s55(1S) und (5,+1)(*P) — 1s5d('D) unterschieden werden. In Abbil-
dung 6.3 konnen die Spektrallinien der Uberginge (4, —1)('P) — 1s4s('S5)

—=— He* 1s2p('P) --> 1s*('P)
He** (3,0)( 'P), (4,-1)( 'P) --> He* 1s3d( 'D)

20 Totales lonensignal 4 50
1
10 - 3.0)('P) (4,-1)('P)
| e 440 _,
- H 2]
= 4}
g 430 &
= k=)
= ®
2 420 &
2 2
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© 410 ©
o =)
= o

Energie [eV]

Abbildung 6.4: Totales Ionensignal und Fluoreszenz-Signal als Funktion der
Energie im Bereich der (3,0)(*P) und der (4, —1)(* P)-Resonanz.
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und (4, —1)(*P) — 1s4d(' D) nicht eindeutig aufgelést werden. Nur fiir die
(n,0)(* P)-Zustéinde kann eine eindeutige Zuordnung getroffen werden, da der
Zerfall in die 1snd('P) dominiert.

6.2 Spektren im sichtbaren Spektralbereich

Die Analyse der Fluoreszenz, die beim zweiten Schritt in der Zerfallskas-
kade emittiert wird, beschreibt einen alternativen Weg bei der Ableitung
von absoluten Wirkungsquerschnitten fiir den Zerfall der doppelt angeregten
Zusténde in die einfach angeregten Helium-Zustéinde (Kap.4.2). Auf allen
drei Singulett-Resonanzen, (n,+1), (n,-1) und (n,0), wurden die Ubergiinge
der Zustéinde 1sms('S) und 1smd(' D) in den 152p(* P) Zustand beobachtet.
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Abbildung 6.5: Spektrum im sichtbaren Spektralbereich auf der (5,—1)(*P)
Resonanz
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Das Spektrum in Abbildung 6.5 setzt sich aus drei Spektren zusam-
men. Die drei Spektren wurden auf der (5, —1)(* P) Resonanz aufgenommen.
Man kann die Spektrallinienpaare der Uberginge 1sms('S) — 1s2p(*P)
und 1smd(*D) — 1s2p(*P) fiir m=4, 5 und 6 erkennen. Die Spektralli-
nie bei 501,6 nm ist dem in der Zerfallskaskade moglichen Ubergang in den
metastabilen Zustand 1s3p(* P) — 1s2s('S) zugeordnet. Die Linienform ist
verbreitert, da der 1s3p(!P)-Zustand iiber Resonanzeinfang besetzt werden
kann. Das Spektrum bestétigt das breite Zerfallsschema der (n,-1) Resonan-
zen. Die dabei beobachteten geringen Fluoreszenzintensitiiten der Uberginge
1s6(s,d)(*(S, D)) — 1s2p(* P) kénnen von dem Detektorsystem gerade noch
nachgewiesen werden. Laut Theorie liegt der Wirkungsquerschnitt fiir den
Ubergang 156s('S) — 1s2p(' P) im Bereich von 0,3 kbarn.

In Abbildung 6.6 ist beispielhaft fiir die durchgefiihrten Messungen
im Scan-Modus der Wirkungsquerschnitt fiir den Ubergang 1s5s(1S) —

400 - 1s5s('S) --> 1s2p( 'P)
—— Einhillende
wwww- Lorentz-Fit (5,-1 )(1P)
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Abbildung 6.6: Energieabhingigkeit des Fluoreszenz-Signals 1s5s(1S) —
1s2p(*P) im Bereich der (4,0)(*P) und (5, —1)(*P) Resonanzen.
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1s2p('P) im Energiebereich der (4,0)(*P) und (5,—1)(*P) Resonanz dar-
gestellt.

Ebenfalls im Scan-Modus und anhand des Fluoreszenz-Signals im sicht-
baren Spektralbreich konnten Uberginge im Triplett-System beobachtet und
Resonanzen identifiziert werden (Kap.6.5).

6.3 Wirkungsquerschnitte

Absolute Wirkungsquerschnitte in Kombination von Anregungsquerschnitt
und Fluoreszenzausbeute fiir den Zerfall der doppelt angeregten in die ein-
fach angeregten Helium-Zustédnde wurden sowohl aus Messungen im VUV als
auch im sichtbaren (VI) Spektralbereich abgeleitet. Im VUV wurde vornehm-
lich auf den (n, 0)(* P) Resonanzen gemessen, weil hier aufgrund des durch die
geringen Zdhlraten begrenzten Auflésungsvermogens eine eindeutige Zuord-
nung zwischen Spektrallinie und entsprechendem Ubergang am einfachsten
gelingt (Kap.6.1). Der Schwerpunkt der Messungen liegt in der Beobach-
tung der sekundéren Fluoreszenz im sichtbaren Spektralbereich. Vorab dient
ein Vergleich zwischen experimentellen Daten aus VUV- und VI-Messungen
der gegenseitigen Uberpriifung, bevor die Daten, die sich aus den sichtbaren
Spektren ableiten, den theoretischen Berechnungen gegeniibergestellt wer-
den.

In Tabelle 6.1 sind Qie experimentell ermittelten Wirkungsquerschnitte
fiir den dominierenden Ubergang der doppelt angeregten Zustéinde (n,0)'P
in die einfach angeregte Zustinde 1snd(! D) fiir n=3,4 und 5 aufgefiihrt.

Ubergang Wirkungsquerschnitt
[kbarn]

He* — Her | VUV | VI
(3,0)'P —3d | 31,6 + 5,9 | 43,0 + 26,3
(4,0)'P —4d | 14,4 +£ 1,9 | 30,0 £+ 16,9
(5,0)'P —5d | 13,0 +£ 1,5 | 19,3 £ 11,5

Tabelle 6.1: Ezperimentelle Wirkungsquerschnitte abgeleitet aus Linieninten-
sitaten im VUV und im sichtbaren Spektralbereich.

Die zur Ableitung der in Tabelle 6.1 aufgefithrten Wirkungsquerschnitte
herangezogenen Linienspektren im VUV und im sichtbaren Spektralbereich
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wurden simultan und damit unter vergleichbaren experimentellen Bedingun-
gen aufgenommen. Es féllt auf, dass die Wirkungsquerschnitte, die sich aus
dem Ubergang im einfach angeregten Helium-Atom bestimmen lassen, um
30-50 Prozent grofler sind als die, die sich aus den VUV-Spektren ableiten
lassen. Innerhalb der Fehlergrenzen kann von einer Ubereinstimmung ge-
sprochen werden. Der relative Fehler der Wirkungsquerschnitte liegt fiir die
Messungen im VUV bei ca. 20 Prozent wihrend er bei den VI-Messungen
bei ca. 50 Prozent liegt. Der Unterschied kommt entsprechend der Fehler-
fortpflanzung durch die Beriicksichtigung der Nachweisempfindlichkeit des
Detektionssystems im sichtbaren Spektralbereich zustande. In diesem Fall
betrigt allein der relative Fehler AQ—Q der relativen Quanteneffizienz  ca. 20
Prozent.

In Kapitel 2.4.2 wurden beispielhaft fiir n=>5 die berechneten Zerfallssche-
mata auf den drei Singulett-Resonanzen (5, +1)' P, (5, —1)!P und (5,0)' P in
einem Balkendiagramm graphisch dargestellt. In Anlehnung daran sind eben-
falls fiir n=>5 in Abbildung 6.7 die experimentell ermittelten Wirkungsquer-
schnitte fiir den strahlenden Zerfall der ! P Zustéinde in die einfach angeregten
1sms(1S) und 1smd(* D) Zustinde denen aus der Theorie gegeniibergestellt.

Das Experiment bestétigt die von der Theorie vorhergesagten fiir die
drei Singulett-Serien charakteristischen Zerfallsschemata. Die stidrksten Zer-
fallskanile stimmen innerhalb der Fehlergrenzen mit den Berechnungen iibe-
rein. Der relative Fehler % der experimentell ermittelten Wirkungsquer-
schnitte o liegt bei ca. 50 Prozent. Bei der Gegeniiberstellung vernachléssigt
wird die Unsicherheit der nach Gleichung 2.22 abgeleiteten theoretischen
Wirkungsquerschnitte. Hier geht die Bandbreite der anregenden Strahlung
[P = (4 £0,5) meV ein.

Auffillig ist, dass in der Regel der Wirkungsquerschnitt fiir die schwéche-
ren Zerfallskanile auf allen drei Resonanzen grofler als der berechnete Wert
gemessen wurde. In diesem Zusammenhang wird auf die deutliche Abwei-
chung beim Zerfall der (n,+1)'P Zustéinde in die 1smd(*D) Zustinde mit
m=n-1 hingewiesen. In Abbildung 6.7 ist der gemessene Wirkungsquerschnitt
fiir den Zerfall (5,4+1)'P — 1s4d(! D) ca. 50 mal groBer als der berechnete.

Desweiteren konnte auf der (5, +1)' P Resonanz der dominante Zerfall in
den 1s55(1S) Zustand beobachtet werden. Die Wahrscheinlichkeit, das hoher
angeregte Elektron im 155s(1S) Zustand anzutreffen, ist am gréfiten. Erinnert
man sich an die Bezeichnung der +1 Serie mit (2p5s+), ist vereinfacht ein
Elektron im 2p und das zweite im 5s Zustand anzunehmen. Die dazu im
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Abbildung 6.7: Gegeniiberstellung der berechneten Wirkungsquerschnitte fiir
den strahlenden Zerfall der (5,+1)'P, (5,—1)'P und (5,0)'P Zustinde mit
den experimentellen Daten. Die experimentellen Daten werden durch die
Balken ohne Muster dargestellt, wihrend die theoretischen Daten durch die
schraffierten Balken dargestellt sind.



62 KAPITEL 6. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Verhéltnis immer noch starke Besetzung des 1s5d(* D) Zustands spricht gegen
diese Vereinfachung.

Entsprechendes gilt fiir die 2pnd-Serie bzw. den (5,0)' P Zustand. Hier
dominiert der Zerfall in den 1s5d(' D) Zustand. In der einfachen Anschauung
geht das 2p Elektron im ersten Schritt der Zerfallskaskade in den Grundzu-
stand iiber, wihrend das zweite Elekron im 5d Zustand sitzen bleibt.

Das breite und komplexe Zerfallsschema der (n, —1)' P Zusténde ist weni-
ger leicht zu interpretieren. Es bleibt festzuhalten, dass das Maximum bei den
Ubergéngen in die 1sms(1S) und 1smd(* D) Zustinde fiir m=n-1 liegt. Diese
Regelméfigkeit ist in Abbildung 6.8 gut zu erkennen. In relativen Einheiten
und mit linearer Skala wird das Zerfallsschema fiir n=3,4 und 5 gezeigt.

HG** He*

3 [ 30 [ & [ 4d [ 5 [ 50 [ & [ &d [ &= [

oip || 28 | 473 | 92 01 0.9 - 0,3 - - -
; an | @ |l 6an | 0o || 05 | 00 || 02 | ©0o || ©1) | 00

Goip || 08 | 21 || 06 | 216 | 26 - T 05 - -
’ ©03) | ©6) || 07 | @8 || @4 | 0.2 | 03 | ©0 || ©1) | 0,0

(5.0)1P - 22 04 1.9 13 | 234 | 24 - - -
’ (0,1) | (0,1) ]| (0,1) | (0,5) || (0,5) | (15,3) || (1,4) | (0,2) || (0,2) | (0,0)

G_nip ]| 08 | 9L || 21 ] L6 [ 03 ] 02 [ oI | 0. - -
’ @) | on || a1 | @0 || 0| 02 || o0 | o || 01 | 00

G._1ip || 05 1.3 35 78 27 1,6 05 | 02 - -
’ (0,4) | (0,3 (4,8 | (9,3) (3,8) | (2,3 (0,5) 1 (0,3) || (0,2) | (0,1)
6_0p || - 15 (07 | 16 | 74 | 154 [ 47 | 21 || 1.6 | 05
’ o | on || ©3) | ©03) || @5 | &9 || 65 | @ || ©4) | 03)

) 52 | 13 0 | LI B B - B - B
GADP A Sy | @y [ 00y | ©00) || 0.0 | ©00 || ©0 | 00 || 00 | 00

4, 4+)P || - - 99 | 41 - - - - - -
0,3) | (0,0 (5,9 | (1,8) 0,0) | (0,0 (0,0) | (0,0) || (0,0) | (0,0

ERT - - 08 [ 137 | a4 - - - -
’ 00 | ©0 || ©0 | 0o || 70 | @3 | 00 | ©0 || ©0 | 00

(6. 11)'P - - - - 03 | 06 123 | 3,6 - -
’ 0,0) | (0,0 0,0) | (0,0 0,0) | (0,0 (7,9 |1 (2,6) || (0,0) | (0,0)
e | - - - - - - 107 | 3.0
, 00 | ©0 || ©0 | 00 || 00| 00 | 00 | ©o0 || ®0 | @6

Tabelle 6.2: Gegendiberstellung berechneter und experimentell ermittelter Wir-
kungsquerschnitte in [kbarn] fir den Zerfall He*™* — He*. Die Unsicherheit
der experimentellen Werte liegt bei 50 Prozent. Die berechneten Werte ste-
hen in Klammern. Berechnete Wirkungsquerschnitte kleiner als 0,05 kbarn
sind mit (0,0) markiert. Wirkungsquerschnitte fiir schwache Uberginge, de-
ren Liniten im Spektrum nicht beobachtet werden konnten, sind mit einem
,,— “ gekennzeichnet.

Eine abschliefende und zusammenfassende Aufstellung der experimentel-
len Ergebnisse im Vergleich zur Theorie ist in Tabelle 6.2 gegeben. Die Wir-
kungsquerschnitte fiir den Zerfall der doppelt angeregten Helium-Zusténde
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Abbildung 6.8: Normierte Darstellung der Zerfallsschemata der (n,—1)'P
Zustinde fir n=4,5 und 6.
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He** (n,0)'P fiir n=3,4 und 5, (n, —1)*' P fiir n=4,5 und 6 und (n, +1)' P fiir
n=3,4,5,6 und 7 in die einfach angeregten Helium-Zustinde He* 1sms(1S)
und 1smd(!D) fiir m=3,4,5,6 und 7 sind aufgelistet. Aus der Tabelle lassen
sich die oben beschriebenen Regelméfligkeiten und n-Abhéngigkeiten ablesen.

6.4 Winkelverteilung

Die Fluoreszenz, die im zweiten Schritt des Kaskadenzerfalls der doppelt
angeregten Helium-Zusténde im Singulett-System im sichtbaren Spektral-
bereich emittiert wird, wurde Polarisations-empfindlich sowohl mit Hilfe ei-
nes Wollaston-Prismas als auch durch den Aufbau eines Detektionszweiges
mit einer rotierender Polarisationsfolie in Abhéngigkeit von der Wellenlénge
nachgewiesen.

Die Polarisations-empfindliche Analyse mit dem in Kapitel 3.2 beschriebe-
nen und unter einem Winkel von 54° beziiglich der Ausbreitungsrichtung des
Synchrotron-Strahls aufgebauten Detektionszweigs kam erfolgreich bei Un-
tersuchungen am Krypton zur Anwendung und wird zu prézisen Messungen
des Alignment- Ay und Orientierungsparameters Oy genutzt [Schill 2004].

Dieser Detektionszweig besteht aus mehreren optischen Komponenten
(Abb.3.4). Deren additives Transmissionsverhalten beschrinkt die Anwen-
dung dieser Methode bei den hier vorgestellten Messungen aufgrund der
im Gegensatz zum Krypton niedrigen Fluoreszenzausbeuten im Helium auf
die stiarksten Zerfallskanile beim strahlenden Zerfall der doppelt angeregten
Zusténde. Mit ausreichender Statistik konnte nur auf der (4,0)' P Resonanz
die Winkelverteilung der Photonen, die dem Ubergang 1s4d(' D) — 1s52p(* P)
zugeordnet sind, gemessen werden, da fiir andere starke Ubergiinge kein ge-
eigneter Interferenzfilter mit gutem Transmissionsverhalten vorhanden war.
Der mit dieser Methode ermittelte Asymmetrie-Parameter § bestitigt den
mit Hilfe des Wollaston-Prismas abgeleiteten S-Parameter.

In Tabelle 6.3 sind die mit Hilfe des Wollaston-Prismas abgeleiteten (-
Parameter in Abhéngigkeit von den doppelt angeregten Helium-Zustdnden
und dem Ubergang innerhalb des Kaskadenzerfalls dargestellt. Die experi-
mentellen Daten stimmen mit dem berechneten Wert 5 = —0,35 (Kap.2.5)
innerhalb der Fehlergrenzen iiberein. Eine Ausnahme bildet der S-Parameter,
der auf der (6, —1)' P Resonanz fiir den Ubergang 1s6d('D) — 152p(* P) ge-
messen wurde. Im Linienspektrum, das zur Auswertung herangezogen wurde,
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liegt die Spektrallinie dieses Ubergangs am kurzwelligen Rand der aktiven
Detektorfliche. Es wird vermutet, dass es aus diesem Grund zu Verfilschun-
gen in den Linienintensitdten gekommen ist.

Ubergang Asymmetrie-
Resonanz | 1smd('D) — 1s2p('P) | Parameter
m | A [nm] o}
L0)P | 4 499.2 —0,37 £ 0,03
G,0)P | 5 4388 ~0,33+0,04
4 499,2 —-0,32+0,02
-1 lp 9 9 9
(5, 1) 5 4388 0,34+ 0,03
e 5 4388 ~0,35+0,04
(6, =11 414,4 0,24 40,04

Tabelle 6.3: Asymmetrie-Parameter [3.

6.5 Triplett-Zustinde

Anhand des Fluoreszenz-Signals konnten die Triplett-Resonanzen (n,0)(3P)
fir n=5 und 6 identifiziert werden (Abb.6.9, Abb.6.10). Das Ionensignal
wird von den starken (n,+1)(*P) Resonanzen dominiert. Eine Zuordnung
der Triplett-Resonanzen ist dariiber nicht moglich.

Das energieabhiingige Fluoreszenz-Signal in Abbildung 6.9 ist dem Uber-
gang 1s5d(®Dy 1 2) — 1s2p(* Py 12) zugeordnet. Eine dem Ubergang entspre-
chende Linie wird bei A=402,6 nm beobachtet. Eine weitere Moglichkeit
fiir den Zerfall des 1s5d(®Dyg 1) Zustandes ist der in den 1s3p(3Py;12) Zu-
stand. Die Spektrallinie bei 388,9 nm wird dem Folgezerfall 1s3p(3Py 1 5) —
1s25(3S1) zugeordnet. Mit einer Linie bei 396,5 nm wird der 1s4p(*P) —
1525(*S;) Ubergang im Singulett-System beobachtet. Der 1s4p(* P) Zustand
kann in einer Kaskade ausgehend von der (5,+1)('P) Resonanz iiber den
Zerfall der einfach angeregten Zustéinde 1s5s(1S) und 1s5d(* D) besetzt wer-
den.

Wie erwartet und in Abbildung 6.10 zu sehen, kann auf der (6,0)(*D)
Resonanz die Besetzung des 156d(3D0,1,2) Zustandes iiber dessen Zerfall in
den 1s2p(*Py 1 2) Zustand nachgewiesen werden (A=382,9 nm). Desweiteren
ist wie zuvor auf der (5,0)(*D) Resonanz der Ubergang 1s3p(*Pp,) —
1s2s(*S1) (A=388,9 nm) im Linienspektrum zu erkennen. Der 1s3p(* Py 12)
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Abbildung 6.9: Spektrum im sichtbaren Spektralbereich und Fluoreszenz-
Signal auf der (5,+1)(*P) und (5,0)(3D) Resonanz.
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Abbildung 6.10: Spektrum im sichtbaren Spektralbereich und Fluoreszenz-
Signal auf der (6,+1)(*P) und (6,0)(3D) Resonanz.
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Zustand kann iiber den Zerfall des 1s5d(3D0,1,2) Zustan__ds besetzt werden.
Die beiden Linien bei 401,7 nm und 414,4 nm markieren Uberginge des Kas-
kadenzerfalls auf der (6,+1) Singulett-Resonanz.

In beiden Spektren ist die Linienform des Ubergangs 1s3p(*P) —
1525(*S) bei 388,9 nm auffillig. Sie ist im Vergleich mit der Linienform der
Ubergiinge 156d(*D) — 1s2p(®D), 1s6d(*D) — 1s2p(*D) und 1s6d(*D) —
1s2p(®D) in Abbildung 6.10 asymmetrisch und verbreitert. Es wird eine
Abhéngigkeit der Linienform vom Helium-Druck in der Targetzelle vermutet.
Eine Uberpriifung der Annahme konnte aufgrund der geringen Fluoreszenz-
Intensitdten im Triplett-System nicht durchgefiihrt werden.

Sowohl auf der (5,+1)'P als auch auf der (6,+1)'P Resonanz wird
die Besetzung des Triplett-Zustands 1snd(3D0,1,2 fiir n=5 bzw. n=6 beob-
achtet (Abb.6.9, Abb.6.10). Die Besetzung von Triplett-Zustéinden durch
Ein-Photonen-Prozesse wird in der Theorie mit Hilfe der Konfigurations-
wechselwirkung mit Singulett-Zustédnden beschrieben. Danach miissen auch
Singulett-Zustidnde geringe Beimischungen von Triplett-Zustinden besitzen,
die sich durch Ubergiinge im Triplett-System bemerkbar machen. Diese Fol-
gerung lédsst sich nicht durch den Nachweis metastabiler Atome, die sowohl
im Singulett-System als auch im Triplett-System auftreten, iiberpriifen, son-
dern verlangt die hier durchgefiihrte spektrale Analyse der Fluoreszenz. Das
Experiment bestiitigt die Triplett-Beimischung der ! P-Zustéinde.
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7 Zusammenfassung

Helium im Sinne eines Drei-Korper-Coulomb-Systems ist und bleibt wei-
terhin aktuell fiir grundlegende Untersuchungen auf theoretischer und expe-
rimenteller Seite. Mit der Entdeckung der doppelt angeregten resonanten
Helium-Zusténde in Absorptionsmessungen zu Beginn der sechziger Jah-
re [Madden und Codling 1963] begann die Ausarbeitung moderner quan-
tenmechanischer Konzepte, die eine Beschreibung des Helium-Atoms un-
ter Beriicksichtigung sowohl der Coulombwechselwirkung als auch der ma-
gnetischen Elektron-Elektron-Wechselwirkung erméglichen. Die Uberpriifung
der theoretischen Vorhersagen durch Anwendung moderner experimentel-
ler Methoden fiihrte zu einer stindigen Weiterentwicklung der theoreti-
schen Konzepte. So wurden erst in letzter Zeit aufgrund der erstmali-
gen Beobachtung des strahlenden Zerfalls der doppelt angeregten Helium-
Zustinde [Rubenson u. a. 1999, Odling-Smee u. a. 2000, Penent u. a. 2001]
aktuelle theoretische Beschreibungen veroffentlicht, die den strahlenden Zer-
fall der Zustédnde konkurrierend zur Autoionistaion beriicksichtigen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden erstmals absolute Wirkungsquerschnit-
te in Kombination von Anregungsquerschnitt und Fluoreszenzausbeute fiir
den strahlenden Zerfall der doppelt angeregten in die einfach angeregten
Helium-Zusténde gemessen. Die Messungen wurden am Berliner Elektronen-
speicherring fiir Synchrotronstrahlung BESSY II durchgefiihrt. Es kam die
Methode der Photonen induzierten Fluoreszenzspektroskopie (PIFS) zur An-
wendung.

Im Unterschied zu bisherigen Publikationen anderer Arbeitsgruppen, die
im Wesentlichen iiber die Detektion von metastabilen Helium-Atomen und
undispergierter Fluoreszenz den strahlenden Zerfall der doppelt angereg-
ten Zustinde untersuchten und eine Uberpriifung der berechneten energe-
tischen Lagen der doppelt angeregten Zustéinde sowie der relativen Aus-
beuten von metastabilen Atomen und von undispergierter Fluoreszenz als
Funktion der Quantenzahl des dufleren Elektrons zulieflen, konnte iiber die
im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte spektrale Analyse der beim Kas-
kadenzerfall der doppelt angeregten Zustéinde emittierten Fluoreszenz eine
Uberpriifung der theoretischen Vorhersagen [Zitnik u. a. 2002] auf absoluter
Basis durchgefiihrt werden. Die Ableitung der Wirkungsquerschnitte gelang
durch Dispersion der emittierten Fluoreszenz sowohl im sichtbaren (VI) als
auch im Vakuum-ultravioletten (VUV) Spektralbereich aus den Linieninten-
sititen der beobachteten Ubergiinge innerhalb des Kaskadenzerfalls. Damit
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standen auf experimenteller Seite zwei voneinander unabhéngige Verfahren
zur Ableitung der absoluten Wirkungsquerschnitte zur Verfiigung. Eine Ge-
geniiberstellung der aus den VUV-Spektren mit den aus den VI-Spektren
abgeleiteten experimentellen Daten lieferte eine gute Ubereinstimmung und
diente der gegenseitigen Uberpriifung beider experimenteller Methoden.

Fiir eine Auswahl von Zustinden, die zu den drei Singulett-Serien
(sp,2n+)(*P), (sp,2n—)(*P) und (pd,2n)(*P) gehéren, wurde erstmals
ein Vergleich der Wirkungsquerschnitte zu den theoretischen Vorhersagen
[Zitnik u. a. 2002] auf quantitativer Ebene gezogen. Es konnte eine Uber-
einstimmung der theoretischen Vorhersagen innerhalb der Fehlergrenzen mit
den experimentellen Daten gezeigt werden. Die fiir die Resonanzen charak-
teristischen Zerfallsschemata fiir den Zerfall der doppelt in die einfach an-
geregten Helium-Zustinde wurden in Abhéngigkeit der Hauptquantenzahl
n des duBeren Elektrons bestiitigt. Eine sehr gute Ubereinstimmung wurde
auf den stiirksten Zerfallskanilen erzielt. Auf den (n,+1)' P Resonanzen sind
dies der Zerfall in die 1sns(*P) und 1snd('D) Zustéinde, auf den (n,—1)'P
Resonanzen der Zerfall in die 1sms('S) und 1smd(* D) Zusténde fiir m=n-1
und auf den (n,0)' P Resonanzen der Zerfall in den 1snd('D) Zustand. Die
Wirkungsquerschnitte liegen hier im Bereich von 10 bis 30 kbarn.

Desweiteren konnten Uberginge im Triplett-System beobachtet werden.
Die Anregung von Triplett-Zustédnden ist durch Verletzung der LS-Kopplung
moglich und wird in der Theorie durch Konfigurationswechselwirkungen zwi-
schen Singulett- und Triplett-Zustdnden beschrieben. Der Nachweis strah-
lender Ubergiinge im Triplett-System auf den starken Resonanzen mit domi-
nierendem Singulett-Charakter bestitigt diese Annahme. Energieabhingig
konnte im Bereich der starken (n,+1)'P Resonanzen fiir n=5 und 6 der
Ubergang 1snd(*Dy 1) — 152p(>Py1.2) fiir n=5 bzw. 6 beobachtet werden.

Ferner wurde die Winkelverteilung der beim zweiten Schritt in der Zer-
fallskaskade der doppelt angeregten Zustinde emittierten Photonen im sicht-
baren Spektralbereich gemessen. Dabei kamen zwei voneinander unabhéngi-
ge Methode zur Anwendung. Der aus der Theorie abgeleitete Asymmetrie-
Parameter 8 = —0, 35 [Zitnik u. a. 2002] wurde experimentell sowohl durch
Polarisations-empfindliche Spektroskopie mit Hilfe eines Wollaston-Prismas
als auch durch Aufbau eines Detektionszweiges mit einer rotierender Polari-
sationsfolie bestétigt.

Bei der Durchfiihrung Polarisations-empfindlichen Messungen erdffneten
sich neue Fragestellungen, die im Rahmen dieser Arbeit nicht umfassend be-
handelt werden konnten, sondern ausblickend an dieser Stelle erwéhnt wer-
den. So stellt sich die Frage nach dem Einfluss von Magnetfeldern auf die
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Winkelverteilung bzw. den Alignmentparameter Ay und den Orientierungs-
parameter Oqg, die mit Hilfe der PIFS-Methode bestimmt werden konnen.
Der Alignmentparameter Ay ldsst sich aus dem Asymmetrie-Parameter [
ableiten. Zur Bestimmung des Orientierungsparameters Oy bendtigt man
zirkular polarisierte anregende Strahlung. Im Energiebereich der doppelt an-
geregten Zusténde, die gegen die Ionisationsschwelle mit N=2 im Helium-Ion
um 65 eV konvergieren, steht bei bei BESSY II keine Undulatorbeamline,
die zirkular polarisierte Strahlung erzeugt, zur Verfiigung.
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A Verzweigungsverhiltnisse

Die im Rahmen dieser Arbeit verwandten Verzweigungsverhiltnisse V fiir
die Ubergiinge im einfach angeregten Helium-Atom 1sms(1S), 1smd('D) —
1s2p(* P) berechnen sich aus den Lebensdauern 7,4 der Ausgangszustinde
1sms('S) und 1smd(*D) und den Wahrscheinlichkeiten Ay, fiir deren Zer-
fall in den 1s2p(*P) Zustand. Beide Grofien sind aus der Literatur be-
kannt [van den Bos 1967] und in Abbildung A.1 fiir eine Auswahl von
Helium-Zusténden zusammenfasssend dargestellt. Nach Gleichung 4.4 be-
rechnet sich die relative Besetzung I, der Ausgangszustinde 1sms(1S)
und 1smd(*D) aus den gemesssenen Linienintensititen I des Ubergangs
1sms(1S), 1smd(* D) — 1s2p(' P).

Ly=—=1 mit V=r4 Ay (A1)
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2'p 3'p Ap s'p 6p 7'p g'p
T 0.00561  0.0171  0.0393 0.0755  0.129  0.204  0.305
i's | e 1780 571 246 127 74.0 6.6 31,0
2ls © 1.97 13.4 6.81 3.85 2.56 1.60 1.07
s | o.531 0.25 1,47 0.94 0.57 0.43 0.26
s | o0.898 | 6.60 0.30 0.25 0.19 0.14
s's | 1.5 3.12 2.01 0.02 0.08 0.07 0.07
6s | 2.40 1.76- 1.07 0.72 0.0t 0,03 0.05
s | 3.56 1.21 0.62 0.42 0.30 0.04
g's | 5.21 0.74 0.41 0.27 0.21 0.15

31D 0.154 65,1
4D | 0.378 19,3

5D | 0,727 8.89

6D | 1.23 4.94
7'p | 2.07 2.63
g'p | 2.97 1.82
23P 33F 43P 53P 63P 73P 83P
. 0.980 0.966 1.38 2.25 3,50 5.26 7.14
2% © 10.2 9.28 5.67 3,08 1.87 1.15 0.79
3%
43
535
65
7%
83s
3D | 0.139 | 71.7 0
4°p | 0.322 | 24.4 6.65
s°D | 0.602 | 11.9 3,38
6D | 1.07 5.87 1.99
7°D | 1.45 4.53 1.33
8°p | 2.07 3.03 0.98 0.42 0.22 0.10 0.06 0

Abbildung A.1: )
Lebensdauer T in [1077s] und Ubergangswahrscheinlichkeiten A in [10°1] im
Helium-Atom [van den Bos 1967].
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B He™ und He* Zustiande

In Abbildung B.1 sind die energetischen Lagen einer Auswahl von doppelt
und einfach angeregten Helium-Zustidnden He** bzw. He* und deren Ener-
giedifferenzen in [eV] aufgelistet. Die Energiedifferenz zwischen doppelt und
einfach angeregtem Zustand ist gleich der Energie des Photons, das beim
Ubergang der doppelt in die einfach angeregten Zustinde emittiert wird.
Die der Photonenenergie entsprechende Wellenlédnge ist in runden Klam-
mern in [nm| angegeben. Die energetischen Lagen sowohl der doppelt als
auch der einfach angeregten Helium-Zustédnde sind aus der Literatur bekannt
[Zitnik u. a. 2002, Striganov und Sventitskii 1968].
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He* | 3s 3d 4s Ad 55 5d 6s 6d 7s 7d
He** Energie [eV] 22,92 23,07 23,67 23,74 24,01 24,04 24,19 24,21 24,3 24,31
3+1) | ocaessz | 40766 40616 | 40016 39,946 | 39.6/6 39646 | 39496 30476 | 39.386 39,376
’ ' (30,438) (30,55 ) | (31,008) (31,082} | (31,274) (31,297} | (31,416) (31,432} | (31,504) (31.512)
(3,0) 641248 41,205 41,055 40,455 40,385 40,115 40,085 39,935 39,915 39,825 39,815
’ ' (30,114) (30,224) { (30,672) (30,725) | (30,832) (30,955) | (31,071) (31,087) [ (31,157) (31,165)
(4,-1) 64 1416 41,222 41,072 40,472 40,402 40,132 40,102 39,952 392,932 39,842 39,832
’ ' (30,101)  {30,211) | (30,658) (30,712) | (30,919) (30,942} | (31.058) (31.074) | (31,144) {31,152)
(4,+1) 64,4776 41,558 41,408 40,808 40,738 40,468 40,438 40,288 40,268 40,178 40,168
’ ' (29,858) (29,966) | (30.407) (30.459) | (30,662) (30,685) | (30,799) (30,814) | {30,883) (30,891)
(4,0) 64 6518 41,732 41,582 40,982 40,812 40,642 40,812 40,462 40,442 40,352 40,342
’ . (29,733)  (29,841) | (30,277) (30,329) | (30,531) (30,553) | (30,667) (30,682) | (30,75 ) (30,758)
(5,-1) 64 6609 41,741 41,591 40,991 40,921 40,651 40,621 40,471 40,451 40,361 40,351
’ ' (29,727) (29,834} | (30,271) (30,322) | {30,524) (30,546) | (30,66 ) (30,675) | (30,743} (30,751)
(5,+1) 64.8210 41,901 41,751 41,151 41,081 40,811 40,781 40,631 40,611 40,521 40,511
’ _ (20,613) (29,72 ) | (30,153) (30,204) | (30,404) (30,427) | (30,539) (30,554) | (30,622) (30,629)
(5,0) 64 9087 41,089 41,839 41,239 41,169 40,899 40,869 40,719 40,699 40,609 40,599
’ ' (29,551)  (29,657) | (30,089) (30,14 ) | (30,339) (30,361) | (30,473) (30,488) [ (30,556) (30.563)
(6.-1) 64.9139 41,994 41,844 41,244 41,174 40,904 40,874 40,724 40,704 40,614 40,604
’ _ (29,548)  (29,654) | (30,085) (30,136) | (30,335) (30,357) | (30,469) (30,484) | (30,552) (30,559)
(6,+1) 65 0025 42,083 41,933 41,333 41,263 40,993 40,963 40,813 40,793 40,703 40,693
’ ' (20,486) (29,591) | (30,021) (30,071) | (30,27 } (30,292) | (30,403) (30,418) | (30,485} (30,493)
(6,0) 650528 42,133 41,983 41,383 41,313 41,043 41,013 40,863 40,843 40,753 40,743
' _ (29,45 )  (29,556) [ (29.984) (30,035) | {30,232) (30,255) | (30,366) (30,38 ) | (30,448) (30,455)
(7,-1) 65.0560 42,136 41,986 41,386 41,316 41,046 41,016 40,866 40,846 40,756 40,746
’ _ (29,448) (29,553} [ (29,982} (30,033) | (30,23 ) (30,252) | {30,363} (30,378) | (30,445) (30,453)
(7,4+1) 65.1101 42,190 42,040 41,440 41,370 41,100 41,070 40,920 40,900 40,810 40,800
’ _ (2941 ) (29,515) | (29,943) (29.993) | (30,19 ) (30,212) | (30,323) (30,338) | (30,405) (30,412)

Abbildung B.1

Energetische Lagen der doppelt He™ und einfach He* angeregten Helium-

Zustinde und deren Energiedifferenzen in [eV]. In Klammern stehen die den

Energiedifferenzen entsprechenden Wellenlingen in [nm].
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C He I und He II Termschema

Termschema des Helium-Atoms He I und des Helium-Ions He II nach
Grotrian [Bashkin und J.O. Stoner, Jr. 1975].
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D Uberginge in He I und He II

Die  folgenden  Tabellen sind Kopien aus der Literatur
[Striganov und Sventitskii 1968].  Aufgelistet ~sind ~ sowohl  bekannte
Ubergénge im Helium-Atom He I als auch im Helium-Ion He II.
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HELIUM, Z = 2

“He I, ground state 1s2 5,

Ionization potential

24132 ,04 40
24121.31 150
2412004 150
20381 ,30 10 000
19543 113 65

19089 ,37 550
1869694 1500
18685,96 3600
18555 ,55 6
1700315 200

17002,38 1800
15083 .66 80
12968 44 50
12845 95 30

12790,27 125

12784,79 400
12527 ,51 100

11969 ,48 —
11969 ;07 220
11225 ,80 —
11045 ,00 8
11013,07 8
10096 ,56 3
10916 ,98 25
10012 ,92 60
10902 ,16 1

10830,337 25000
10830,248 15000

10829 088 5000
10667 ,65 15
10311 ,54 7
10311 .23 50
10233 ,06 2
10138 ,50 5
10072 ,04 3
10034 ,16 10
10027,73 20
9702 ,60 15
9682 .19 1
9625 64 3
9603 ,42 5
955289 2
9529 27 5
9526 ,17 15
9516 ,87 3
9516 ,60 20
9463 .81 50
9210,337 10
9174 52 2
9063,27 6
8096 978 2
891474 2

23,67
23.59
23,59
21 92
23,71

23 %4
23,74
23,74
23,74
23,73

23,73
23.74
2404
23,97
24 .04

24 04
2374
24 .04
24,04
24.19
24 21
24 .04
24 .20
24 .21
24,21
24 21
20 .96
20,98
20,96
2417
24,21
24 21
24 .30
24 .31
24.30
24 .31
2434
24,28
24,37
24,37
24,21
2437
24,37
24,37
24,31
24,31
24.03
24 142
24 .37
24,37

24,45
24,31

198310,8 em~!3 24,586 eV

Transition f

3p1P° —4g3S 1—0
3p*P° 4538 0—1

Ap AP° 4538 2,11

2elS  —2p1p° 0—1

3d 3D —4p3pc 3,2,1—2,4,0
3p1P° —4d1p 1—-2

Jd 1 —4F1p° 2—3
343D —4FF° 3,2, 1—4, 3, 2
3d1D —4pLp° 2—1
3p¥P° —4d 3D 0—1

3p 2P° —4d 3D 2,13, 2,1
318 —dp Ape 0t
3plp° 541D t1—:
3p3P° —hs?s 2,1, 0—1

3D —5fpe 2.3

3d 2D —-5f8F° 3,2,1—4,38,2
3538 —4p3pe 1—2,1,0
3p 3P° ~=3d 2D 0—1

Ip 2P° 52D 5. 1—3, 2,1
3p1Pe _Bsls 1-0
3p1P° —6d1D 1—2

31§ —Bpip° 01
343D —@p ap° 3,2,1-2,1,0
3dD —6fLF° 2—3 )
3d 3D —6f2F° 3,2,1—-4,3,2
341D —6p1p° 21

2538 —2pip? 1—2

Y528 3 pe f—1

2535 _2pape 10

3p 3P° —6s538 2,1, 01

3p 2P0 —6d 2D 01
3p8P° —6d 5D 2,123, 2,1
Iplpe 751y : 1—0

3p P 14D 1—2
343D _7pepe 3,2,1-2,1,0
3l —7f 1P 2—34
342D —TfRE° 3,2,1-4,3,2
3pAP° 7538 2.1, 0—1
3pIP° 8515 1—0

3p 1P 84D 12

31§  —6pip® 0—1
3d3D —8p3p= 3,2, 1-2,1, 0
Adip —8fipe Za=3
343D —8f 3k° 3,2,1—4,3, 2
ApdP° 743D 0—1

3p FP° --Td 2D 2,1-3,2,1
3s 28 —Sp3p* 1—2,1,0
3d3D —9f3F° 3,2,1-4,3,2
3p P 8538 2,1, 6—1
3pBP° —8d 3D 2,1,0-3,2,1
3d3D —10f8F° 3.2,1—4,3,2
3518 —-Tpipe 0—1



88

ANHANG D. UBERGANGE IN HE I UND HE II

-

I . | '
PRI 5 I Ko eV | t,. eV ‘ Transition 4
| |

8¥i6 74 2 25,01 24 42 3p 3P -0d 2D 2,1, 0-3,2,1
8361 60 10 22 72 24,20 38 3§ —6p 1P° 1—2, 1,0
786,15 5 22 .72 24,30 3s 3§—Tip APC -2, 1,0
T281 ,34%9 S00 21,22 22 92 2p P03 18 1—0

7069 ,707 300 20,96 . 22,72 2pAP° 3¢ 48 0—1

065 19 2500 20,96 22 .72 2p 8P° 3y B8 2, 1—1

6678 151 1000 - 21 22 23,07 2p 1P°—3d 1D 1—2

3875 966 1000 20,96 23,07 2p 3P 3d 3D 0—1

0875 621 7500 20,96 23,07 dp SPO_3¢ #) 2,1—=3, 2.1
HOAT 738 50 21,22 23 67 Op IPfis 18 1—0
15,6779 500 20,61 23 09 2¢t8—3p 1P° 0—1

4921 9310 100 21,22 2374 2p 1P°—4d W) 1—2

AT13 376 20 20,06 23,59 4p P45 38 0—1

4713 1455 150 20,96 23,54 2p AP0 —4s U8 2,11

4471 882 120 20,46 23,73 2p APY—A4d 2D g1

A4T1 479 10K 20,96 23,73 ip AP —_4d BD 2,1—-3,2, 1
4437 Aat 15 21,22 24,01 2p WP°—3s 1S 1—0

4R8T 9294 Bl 21,22 24 04 2p 1PP54 1-2

4168 967 3 21,22 24 19 2p VPG5 18 {—0
M43 10 21,22 24 21 Ip VPE—Bd LD 1—2

4120 992 7 20,96 23 .07 2y 8PP_5g 83 0.--1

4120 815 60 20,96 3307 2p AP s 38 Vg |

4026 300 25 201,96 24 04 2p AP0 3D J—1

41206 4912 250 20,96 24 04 T 2,43, 2,1
4023 073 2 21,22 2400 Up LPo_Ts 1S 1—0

4009 268 5 21,22 24 .24 2p AP Fa 1) 1—2

3964 7288 100 20,61 23,74 Q1S —4p '\ P? 0—1
2935 My 2 21,22 24 37 2p 1P Bs 1S 1—0

3926 534 721,22 24,97 2p LPEBy ') 1—2

3888 648 OGN 19,82 23,01 2g 88 —3p 3p° 1—2,1,0
S878 181 3 21,22 24 41 2p tPE Qs LS 1—0

3874 ,791 5 2,22 24 .42 2p 1PS—Bd 1D -

3867 ,630 5 20,96 24 17 2p APt 38 0—1

3867 ,415 30 20,96 2417 2p 3PP 88 2, 1—1

3838 ,100 2 21,22 24 45 2p P10 1S 1—D

3833 554 4 21,22 24 45 2p YP°—10d 1D 1—2

3819 ,758 10 20,96 24 .21 2p 3P°—6g 8D 0—1

3819 6072 100 20,96 24,21 2p 3p°—6d 8D 2,1-3, 2,1
3805 ,740 3 21,22 24,47 2p tPo—11qd WD 1—2

3784 862 2 21,22 24 49 2p 1P —1A2d 1) 12

3708 ,784 2 M2 24 51 2p 1P A3 1D 1—2
3756107 1 29,22 24 .52 2p1P°—14d\D 1—2

3733 010 3 20,96 24 28 Ip EPCo.Ts 88 0—1

3732 ,865 10 20,96 24,28 2p Ip°_Ts 38 2, 1—1

3700 148 3 20,96 24,3t 2p 3P _Td 3D 0—1

3705 ,00h 30 20,96 24 31 2p 2P°774d ?D 2,1-3,2,1
3602 ,130 2 20,96 24,36 2p AP°—B8y 38 0—1
651,990 7 20,96 24,36 dp BP°_B8g 88 b (|

3634 ,369 2 20,96 24 37 2p 3P°—8d 31 0—1 .
3634 232 15 20,96 2437 >p 3P°—8q 3D 2,13, 3,1
3613 643 30 20,61 24 04 2518 5p 1p° 0—1 -
3599 448 P 20,96 24 41 2p 3P°_9g 28 01
3509 314 h 20,96 24 41 2p 3P°—8s 3§ 2, 1~

98T 405 2 20,96 24 42 2p 8p°_9q4 %0 0—1

58T 270 10 20,96 24 42 2p P94 3 2,1-3,2,1
3562 ,979 4 20,96 24,44 2p AP°—103 38 2,1, 0-1

3504 547 1 20,96 24,45 2p AP°—104d 2D 0—1

3254 415 i 20,96 34 45 2p SP°—10d 3D 2,1-=-3,2, 1
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: I
A, !\. ! I ; By eV Ky, eV Transition ! J
3536 ,809 3 20,96 24 47 2p PP 1lg ¥ 2,1, 0t
3530,491 5 20,96 24 47 3p 8P 11d 31 204, 0=, 2,1
3547 .37 2 20,96 24 49 2p 3P 124 85 2,00, 0.1
3512542 4 20,96 24 49 2p 3P°12d "D 2,10, 0-3, 21
3502 ,379 2 2096 24,50 2p SP°—1is 3§ 21,01
3408 645 3 20,06 24,51 op SP°13d 2D 2,1,0-3,2,1
3430 685 2 23,96 2451 2p 3P°— 145 28 2,1, 01
3487 723 2 20,96 24 52 2p 3P°—14d 3 2,1,0-3,2,1
3478 957 2 20,96 24,53 2p 3P —Ahd *D 2,1,0-3,2,1
3471 818 1 20,96 24,53 2p 3P°—16d 3D 200,005, 2,1
3447 586 15 20,61 24 .21 25 18—bp LpY 0—1
3354 ,550 0 20,61 24 31 2s W8 —Tp Lpe 0—1
3296 ,773 7 20,61 24,37 25 185--8p Lp° 0—1
3258 ,275 3 20,61 24 42 25 18-—Qp 14° 0—1
3231 ,266 3 20,61 24 45 2818 —10p 0 0—1
3241 ,568 2 20 61 24 47 2518 —Atp 1p° (—1
3196 742 2 20,61 24,44 25185 12p 1P" D1
3187 ,745 200 19,82 25,1 2838 —4pp° 12,1, 0
2045,106 100 19 82 2403 2g 8§ 5Hp 3P0 -2, 1,0
2829 076 40 19 .82 24 .20 2e35—6p 3p° 1—2, 1,0
2763 804 20 19,82 2450 2538 —7p 4p° 1—2,1,0
2723 A1 10 19,82 24,37 2538 —8p *P° 1—2,1,0
2696 119 T 19 82 24 42 2s3§—Yp AP" =2, 1,0
2677 ,135 5 19 .82 24 45 25 88 —10p 31° =2, 4.0
2663 271 | 4 19,82 24 47 2588 —11p 3p° 1—2,1.0
2652 ,B48 3 19,82 24,49 238 12p 8p" —32,1,0
2644 ,802 2 19,82 24,30 25 38 —13p 2P° t--2, 1,0
601 ,4041 5 000 201,61 152182518 (-0}
501 4117 20 0,00 20,96 152 L§—2p 3P° (—1
584 3340 50D 0,00 21,22 1s 1§—2pP° o1
537 ,0296 2 0,00 23,08 1218 —4p 1P° 0D—1
522 2128 80 0,00, 2374 15218 —4p 1p° )
515 6165 50 0,00 24 (4 o 1t LShp 1P° 0—1
52,0082 Bi 0,00 24 .21 12 485—6p 2P° —1
5099979 25 0,00 24,3 15215~ Tp 1p° 0—1
508 6431 20 0,00 24 37 152 'SFSP tpe -1t
507 ,7178 15 0,00 24,42 152 1§ —9p 4P°. 0—1
507 0576 10 0,00 24 45 158 1§ —10p 1P? 0—1
506 ,5702 7 0,00 24 47 162 19—11p 1P° 0.—1
206 ,2000 5 0,00 24 49 152 18 —12p 127 —1
05 9122 4 0,00 24 M 1218 _{43p Lp° —1
205 8840 3 0,00 24 52 15 1S§—14p 1P° O—t
320,392 10 20,96 59,66 {s2p 3PO._2p2 3P 2,1, 0—=2,14,0
He 11, ~ ground state 1s 28,
Ionization potential 438908,670 cm~'; 54,414 ¢V
‘ i | - - T T s T T T
A A ! 1 | . eV % E, eV : Transition | T
! N O S —— . = - — e —— s - .
11626 40 i h2.,24 53,30 Hg 0—Th 2H etc. 8y, Tfg-=lfy, Yy
10123 61 —_— 31,01 52,24 4f 2F°—5g %G etc, Tigy Ya—01ag, T2
0344 03 — 5224 53,36 5g 2G—8K2H® et 89, Vig—"Vs, %y
8236,77 — 52,24 53,74 og *G—9h " ete. e P
7592 ,74 = 52 24 53,87 . Og 2G—10h 2" etc. 9a, Tio—"1s. By
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l 1
a A 1 B, eV | B, eV | Transition :l J
177,50 e, a2.,24 53,96 5g 2G—11h *H" ete. Oy Tg—T015, By
5890 ,88 — 52,24 54 04 bg 2G—12h 2H° etc. 9f, Tio—11/, 9/,
6683 26 — 52,24 4,00 By 2G—13h 2H° etc. o, Tip—1Lfs, 9/y
6260 ,099 100 51,04 0 52 90 4f TRO—Bg 3T etc. Tlay, Bio—9fa Tfy
6227 16 — 02,24 04,14 Hg *G—14hn 2H" etc, By, Tl—ALlfy B/,
6406 44 — 52,24 54 17 D ¥G—15R *H" etc. 85y Up-=Mia, ¥y
6310,8 — 62,24 94,20 Gg PG—16R BH® et Yy, Th—UWla, Y,
6233 8 e 52,24 54,23 Sg 2G—14Th 2H" efc. 8y, Tlp—1/y, 85
6170 ,6 — h2,24 54,25 g 2G—18% 2H® ete. 8y, Up—11s, 8/s
5694 46 — h2 24 04 41 Limit of series
3411 524 30 51,01 53,30 LFLF°_Tg %> elc. Ty, *a—3y, Ty
4859 323 7 .01 5356 4F2F°—8g %G efc. Ty, Yig, Vs
4085 682 300 48 37 af 3d 2D—4f 2F° etc. P
4541 ,59 5 51,01 53,74 4F 2HCOg 3G elc, For all the transitions
4338 67 3 5.0t 5.3 87 41 3F°— 10y 3G elc. indicated of this series
4199 87 2 1,01 53,96 4fRF°—11g ®G etc. Ty BBy, Ty
4100 04 2 al 94 04 4f EF°—12g %G etc.
4025 60 — 5101 5408  4f :Fo—13g %G etc.
3968 .43 — 51,01 5414 4f 2F°—14g °G efc.
3644 47 — 51,01 54 41 Limit of series
3203 104 200 48 37 52 24 3d 2D —5f 2F° ete. For all the transitions
2733 ,32 100 48 37 52,90 3 BD—6F 3F° ete. indicated of this series
2541 22 50 4837 53,30 3d 2—Tf 2F° efc. 5la, BoTly, By
2385 42 30 48 37 23,56 3d 2D—8F 2F° etc.
2306 .22 20 4837 53.7h  3d2D—Of BF° etc.
2252 7% 10 48 37 53 87 3d 2D—10f 2F° etc.
2214 67 6 48 37 53 96 3d 2D—11f 2F° ete.
2186 ,61 4 48 37 54,04 3d 2D—12f *F° etc.
2165 ,24 2 48 37 54 .09 3¢ 2D —13f *F° etc.
2049 94 — 48 37 54 41 Limit of series
16840 ,490 1 40,84 48 37 2p 3P°3d 2D elc. Afy3f,
1640 ,474 10 40,81 48 .37 2p 2P°—34 2D etc. Ly p—
- 1640 ,332 5 401,81 48,37 2p 2P°—3d 20 ete. iy 3y
1215 171 5 4081 51,01 2piP°—4d D elc. 8/y—5/5, 2l
1215 ,088 2 40 .81 a1 ,01 2p *P°—44d 20 etc. a3
1084 ,951 3 40,81 52,24 2p 2P°—5d %D etc. For all the transitions
1025 ,280 2 40 .84 52,90 2p EP°—Bd *D efc. indicated of this series
992 370 1 4081 53,30 2p *P°—Td 3D eic. 3o, Up—51s, P
972 118 0,7 40,81 5356  2p2P°—8d 2D elc.
958 705 0.5 40.81 G374 2p*P°—94 D etc.
949 335 0,3 40,81 53 87 2p 2P°—104 20 ete,
942 52 0,2 4081 53 96 2p tP°—11d %2 ete,
937 40 — 81 5404 2pPt—124 D etc
433 ,46 — 40,81 54,09 2p 2P7—13d 2D ete,
911 37 - 40 81 04,41 Limit of series
303,783 RO 0,00 40 81 15 28 —2p 2P° For all the transitions
256,317 150 0,00 48 .37 15 2§ —3p 2P° of this series 1/,—3/5, /s
943 027 70 0,00 51.01 15 2§ —4p 2P°
237,331 35 0,00 52 24 1¢ 2§ —5p 2P°
234 247 20 0,00 52,90 15 28—G6p 2P° =
932 584 13 0,00 53,30  1s25—Tp =P°
431,454 8 0,00 93,56 18 28—8p 2P°
230,686 ) 0,00 53,74 15 28 —9p 2P°
230,129 4 0,00 53,87 15 25 —10p 2P°
229 736 3 000 5386  1s2S—1ip 2P°
229 431 2 0,00 54,04 . 1s28—12p 2P°
0,00 54 4t Limit of sertes

227,83 —



ANHANG E. KONFIGURATION VON PAFORDOS 91

E Konfiguration von PAFORDOS

Im Folgenden ist es das Ziel in Ergdnzung zur eigentlichen Dokumentati-
on [Staude 1994, Staude 1998], die Konfiguration von PAFORDOS fiir unter-
schiedliche Betriebsmodi und Anwendungsbereiche knapp zu skizzieren, um
eine schnelle Betriebsbereitschaft der Messelektronik zur Datenaufnahme zu
gewdhrleisten.

E.1 VUV- und VI-Detektoren

E.1.1 Scan-Modus

IO0-Parameter Spec-Parameter Parameter im
Menii SPEKTRUM
ANOD | WSA/XY | TYP SPC TYP SPC
LIST ON_O MODE ON MODE ON
NORM EXT SWIT OFF SWIT OFF
MODE ON
PULS FRAM

Tabelle E.1: Konfigurationseinstellungen fir den Scan-Modus.

E.1.2 Ladungsnormierte Messung

IO0-Parameter Spec-Parameter Parameter im
Menii SPEKTRUM
ANOD | WSA/XY | TYP SPC TYP SPC
NORM Q MODE ON MODE ON
MODE | AUTO

Tabelle E.2: Konfigurationseinstellungen fiir Ladungs-normierte Messungen.
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E.2 PSEV und Schrittmotor

IO-Parameter | Spec-Parameter Parameter im
Menii SPEKTRUM

NORM Q TYP SCA TYP SCA

MODE | AUTO || MODE ON MODE ON

PULS ON

SRES | AUTO

Tabelle E.3: Konfigurationseinstellungen fiir Polarisations-empfindliche Mes-
sungen.
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