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KAPITEL 1: EINLEITUNG S

1. Einleitung

Das Phanomen des Zweiphotonenzerfalles wurde erstmals von Maria GOoppert-Mayer im Jahre
1931 in ihrem Artikel "Uber Elementarakte mit zwei Quantenspriingen” [1] diskutiert. Bei
diesem Prozel handelt es sich um den Ubergang zwischen Quantenzustanden durch simultane
Emission zweier Photonen. Die Energien der einzelnen Photonen des Zerfalles weisen eine
kontinuierliche Verteilung auf, die Summe der Energien der beiden Photonen entspricht
jedoch gerade der Ubergangsenergie zwischen den Zustanden. Fir diesen ProzeR zweiter
Ordnung ist die Wahrscheinlichkeit fir das Auftreten dieses Effektes stark gegenuber der
Emission einzelner Photonen unterdrtickt. Bei bestimmten Konstellationen des Anfangs- und
Endzustands sind aber Einphotonenibergange aufgrund von sog. Auswahlregeln (Symmetrie-
betrachtungen) verboten, so dal héhere Prozesse die einzige Mdglichkeit zur Abgabe der
UberschuRenergie darstellen. So wurde der Zweiphotonenzerfall u.a. atch. i®'0Kern-
bergangen if°Ca, *zr [2] und '°O [3] beobachtet. Neben der Emssion von zwei E1-
Photonen (2E1) tritt in diesen Systemen auch die simultane Emission von zwei M1-Photonen
(2M1) in Erscheinung. Mit Hilfe einesrédDetektors aus 162 Nal(Tl)-Segmenten (Heidelberg-
Darmstadt crystal ball) konnte auch die Winkelverteilung der Ubergange bestimmt werden.

Bei atomaren Systemen stand zu Beginn der 2E1-Zerfall des Uberganges-21ssy, in
Wasserstoff oder wasserstoffahnlichen lonen mit kleiner Kernladungszahl Z im Vordergrund
theoretischer und experimenteller Untersuchungen. Wie in Kapitel 2 erlautert wird, erfordert
die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit die Summation tber alle gebundenen und
(vor allem auch) ungebundenen virtuellen Zwischenzustdnde des Systems. Diese mathe-
matische Schwierigkeit ist als Hauptgrund anzusehen, dald prazise Berechnungen fur Wasser-
stoff erst 1969 in nichtrelativistischer [4] und 1972 in relativistischer Formulierung [5]
gefunden wurden. Erste experimentelle Egebnisse fiir den obigen Ubergarigiaméteaus

der gleichen Zeit bestétigten die Vorhersagen fur die Lebensdauer [6], sowie der Energie- und
Winkelverteilung [7]. Im mittleren Kernladungsbereich wurde die erste experimentelle
Bestimmung der Lebensdauer deg,Z8ustandes in H-ahnlichem und debs2 Zustandes in
He-ahnlichem Argon [8] 1972 mit Hilfe der 'beam foil spectroscopy' beschleunigter lonen
durchgefuhrt. Auf diese Arbeit aufbauend wurden die Lebensdauern der analogen Zustande in
anderen lonen bis zu einer Kernladungszahk 21 (Niob) gemessen. Fiur eine kurze

Ubersicht sei auf Ref. [9] verwiesen. Daf fiir schwere Systeme keine Messungen vorliegen,
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hat im wesentlichen zwei Grinde. In wasserstoffahnlichen Systemen kann,gl@ugsnd
alternativ zum 2E1-Prozel3 auch unter Aussendung eines M1-Photons zerfallen. Im nicht-
relativistischen Limit ist der letzte Prozel3 zwar verboten, gewinnt aber fur grof3eres Z immer
mehr an Gewicht, da die Zerfallsrate proportion®l @wachst im Gegensatz z§ fir den
2E1-Prozel3. Fur sehr schwere, wasserstoffahnliche lonen ist der 2E1-Zerfall ;des 2s
Zustandes zu vernachlassigen. Ein anderer, rein technisch bedingter Grund ist in der limi-
tierten Maximalenergie der Beschleuniger in jener Zeit zu sehen. Mit den meisten verfligbaren
Schwerionenbeschleunigern konnte eine maximale kinetische Energie von etwa 10 bis
15 MeV pro Nukleon (MeV/u) erreicht werden, die nur fur eine Produktion leichter bis
mittelschwerer Wenigelektronensysteme ausreichend ist. Eine Ausnahme bildet hierbei die
Bevalac Beschleunigeranlage in Berkeley, deren Maximalenergie zwar ausreichend war, aber
die Anforderungen an die Strahlintensitat und -qualitat zur Untersuchung dieses Effektes nicht
erfullte. Mit der Inbetriebnahme des Schwerionensynchrotrons (SIS) bei der Gesellschaft fur
Schwerionenforschung (GSI) in Darmstadt steht seit einigen Jahren ein weiterer Beschleu-
niger zur Verfiigung, der selbst nacktes Urarf{Ubnen) mit hoher Intensitét (> 10onen

pro Sekunde) bereitstellen kann.

Seine besondere Bedeutung erhélt der Zweiphotonenzerfall durch den Umstand, dald zu seiner
Berechnung die komplette Struktur des lons benétigt wird. Zur Berechnung der Ubergangs-
wahrscheinlichkeit muR tber alle moglichen Ubergange zu virtuellen Zwischenzustianden
(gebunden oder kontinuierlich) summiert werden. Die bendtigten Wellenfunktionen und
Energien der Zwischenzustadnde kénnen innerhalb theoretischer Ansatze berechnet werden.
Eine exakte Messung der Energieverteilung erlaubt somit einen Test der theoretischen
Vorhersagen. Dies alleine wéare eher ein technischer Effekt. Da aber diese theoretischen
Vorhersagen auf Modellen der Natur basieren, kann eine Bestimmung der Energieverteilung
damit auch unser Verstandnis der Natur testen, d.h. in diesem Falle das der Gesamtstruktur
eines schweren Wenigelektronenions.

Aus der Untersuchung des 2E1-Zerfalles des 1S2&ustandes in heliuméhnlichen Systemen
lassen sich wichtige Aussagen von allgemeinem physikalischen Interesse ableiten. Wéahrend
die Struktur des Wasserstoffs oder analoger Systeme als effektives Zweiteilchenproblem
(prinzipiell) analytisch mit der Diracgleichung berechnet werden kann, ist dies im Falle des
Heliums und seiner isoelektronischen Reihe als Dreikérperproblem nur noch naherungsweise

maoglich. Auch laft sich an einem solchen Zweielektronensystem der Einflul? der Korre-
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lationen der Elektronen untereinander (kleines Z!) und relativistische Einflisse im Falle
starker Zentralfelder (hohes Z!) auf die atomare Stuktur des Systems untersuchen.

Trotz der Wichtigkeit solcher Untersuchungen sind bisher nur drei Experimente des 2E1-
Zerfalles des 152, Zustandes in mittelschweren, heliumahnlichen Systemen veroffentlicht:
G [10] und K£* [11,12]. Um deren Aussage auf eine breitere Basis zu stellen, wurde in
dieser Arbeit die entsprechende Energieverteilung fur heliumahnliches Nickel (Z =28)
gemessen. Fur sehr schwere heliuméhnliche Systeme mit entsprechend starken Zentralfeldern
lagen bis letztes Jahr weder theoretische Vorhersagen der Spektralverteilung noch Experi-
mente vor. In Fortschreibung unserer Untersuchungen des 2E1-Zerfalles dé$, 1s2s
Zustandes zu hoherer Kernladungszahlen wurde ein entsprechendes Experiment in helium-
ahnlichen Gold (Z = 79) durchgefuhrt. Diese Daten sollen mit einer kirzlich erschienenen
relativistischen Rechnung [13] verglichen werden.

Neben den bisher betrachteten Wenigelektronensystemen wurde der Zweiphotonenzerfall von
Bannett und Freund [14] auch in Vielelektronensystemen mit einer K-Schalenvakanz beob-
achtet. Zur Berechnung muf3 man, wie oben erlautert, Uber alle Zwischenzustadnde summieren.
Guo [15] zeigte, daR die Summation explizit auch tber alle besetzte Zustadnde auszufuhren ist
und dies nicht im Widerspruch zu dem Pauli-Prinzip ist. Als Folge treten in der Spektralver-
teilung Resonanzstrukturen auf, was von llakovac et al. [16] erstmals experimentell bestatigt
wurde. Ziel einer Messung der 2s, 3s, 3dls Ubergange in Silber war die genauere Ver-
messung dieser Strukturen unter zwei verschiedenen Winkeln, um auch Aussagen Uber die
Winkelverteilung machen zu kénnen.

Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert. Kapitel 2 beinhaltet eine kurze Beschreibung
des Zweiphotonenzerfalles in H- und He-&hnlichen Systemen sowie in Vielelektronen-
systemen. Weiterhin werden die wichtigsten Populationsmechanismen zur Besetzung von
angeregten Zustanden in heliumahnlichen lonen diskutiert. Nach einer Beschreibung der
Durchfihrung des Experimentes werden die Ergebnisse der Bestimmung des 2E1-Zerfalles in
H- und He-ahnlichem Nickel in Kapitel 3 prasentiert. Kapitel 4 beschreibt die Messung des
2E1-Zerfalles in He-ahnlichem Gold. Die Messungen der 2E1-Ubergénge 2s, 3s1s3d

nach K-Schalenvakanz in Silber werden in Kapitel 5 dargestellt. Abschlie3end wird in Kapitel

6 eine kurze Zusammenfassung der vorliegenden Arbeit gegeben.
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2. Theoretische Grundlagen

Das Phdnomen des Zweiphotonenzerfalles (2E1) wurde schon von Maria Goppert-Mayer zu
Beginn der Entwicklung der Quantenmechanik diskutiert [1,17]. Bei diesem Prozel3 handelt es
sich um einen Ubergang zwischen zwei Quantenzustanden bei dem zwei Photonen gleich-
zeitig ausgesendet werden. Wahrend die Summe der Photonenenergien konstant ist und der
Ubergangsenergie entspricht, haben die einzelnen Photonen eine kontinuierliche Energie-
verteilung. Auf die besondere Bedeutung des 2E1-Zerfalles fir atomare Strukturunter-
suchungen wurde schon im vorangegangenen Kapitel eingegangen, so daf3 im folgenden eine
kurze theoretische Beschreibung des Prozesses folgen soll.

Die Wahrscheinlichkeit fur die spontane Emission zweier Photoneand w,, wobei ein

Photon im Frequenzintervalbf,on+dw] liegt, berechnet sich nach Ref. [18]:

A(ool) do = a2

= e Mil @ @)

wobei My; das Matrixelement des 2E1-Zerfalls ist.

S Oalm)in| D), (fD2lnm)inoali) 5
5

n=2H Wpj + 0y Wpj + 02

Mfi = (2.2)

[i> reprasentiere den Anfangszustand, [n> und |f> den Zwischen- bzw. den Endzysiadd. D

w steht fur den Dipoloperator bzw. die Frequenz des Ubergangs i. Die Differenzfrequenz im
Nenner berechnet sich awg = 21/ h(E-E).

Aus der Spektralverteilung (2.1) laf3t sich durch Integration tGber die Freguetie totale

Emissionswahrscheinlichkeitrferechnen:
A= ETA (0, ) doo, (2.3)
2 0

Der auftretende Faktor ¥2 bertcksichtigt die doppelte Zahlung des PhatamsFrequenz-
intervall [0wy¢]. Der Kehrwert von (2.3) stellt die mittlere Lebensdaudes Niveaus dar.

Neben der Summation Uber unendlich viele Zwischenzustéande treten noch weitere mathe-
matische Schwierigkeiten bei der Berechnung des 2E1-Zerfalles auf, die vom jeweilig unter-
suchten System abhangen und deshalb auch getrennt diskutiert werden sollen.

Neben der kontinuierlichen Energieverteilung weisen die beiden ausgesendeten Photonen
beim 2E1-ProzefR eine Winkelverteilung geman (1 ¥&)azuf (Abbildung 2.1), wobed den
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Winkel zwischen den Photonen bezeichne. Aufgrund dieser Charakteristik sind prizipiell ale
Winkel zwischen den beiden Photonen mdéglich, bevorzugt werden allerdings 0° und 180°,

was experimentell in Ref. [7] bestatigt wurde.

— 2E1 Winkelverteilung

0180 0

270

Abb. 2.1 (1 + co®) Winkelverteilung der beim 2E1-Zerfall ausgesendeten Photonen. Aus-

gangs- und Endzustand ist jeweils ein s-Zustand.

2.1 2E1-Zerfall in wasserstoffahnlichen lonen

Ein typisches Niveauschema fiir wasserstoffahnliche Systeme wird in Abbildung 2.2 gezeigt.
Zusatzlich sind noch die Skalierungen der Zerfallskanéle bezuglich der Kernladungszahl Z
angegeben. Systeme mit niedriger Kernladungszahl Z kdnnen theoretisch gut mit Hilfe des
LS-Kopplungsschemas beschrieben werden. Unter dieser Annahme sind die einzigen erlaub-
ten Einphotoneniibergange aus den angeregten L-Zustanden die dyfiimrgange 2P,

bzw. 2°Py, - 12Sy,. Andere Einphotoneniibergéange in den Grundzustand sind aufgrund von
Paritats- und Drehimpulserhaltung streng verboten. Daher kann der metastabile Zustand
22Sy, (fast) ausschlieRlich tber den diskutierten 2E1-Ubergang zerfallen. Bei schweren

Systemen, die durch die relativistische jj-Kopplung beschrieben werden, kanfiSdeach
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Uber die Emission magnetischer Dipolstrahlung (M1-Strahlung) zerfallen, was einem Spin-
flip-Ubergang entspricht. Aufgrund der angegebenen Z-Abhangigkeit des Konkurrenz-
prozesses stellt der 2E1-Zerfall den dominanten Kanal fur leichte Systeme dar, wahrend der

228y, Zustand in schweren Systemen (Z > 50) fast ausschlieRlich tiber M1-Strahlung zerfallt.

Py
n=2
’Sy» ,
P12
2E1 M1 Lya; Lyas
’Si2 = n=1

Abb 2.2 Schematische Darstellung der niedrigsten angeregten Zustande und deren Zerfalls-

kanéle in H-ahnlichen lonen [19]

Zahlenbeispiele der Ubergangsratenfiy die verschiedenen Ubergange in wasserstoffahnli-
chem Nickel sind in Tabelle 2.1 angegeben. Die Ubergangsrate déstrgthlung wurde der
Ref. [9], diejenigen fur den 2E1 bzw. M1-Zerfall der Ref. [20] entnommen.

Ubergang A (1/s)
Lyos 3,84610"
M1 7,734010°
2E1 3,864110°

Tab. 2.1 Zerfallsraten-Ain H-ahnlichem Nickel (Z = 28) aus Ref. [9,20]
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Breit und Teller [21] schétzten als erste die Zerfallsratelés®Sy,-Zustandes in Wasserstoff

ab. Im Rahmen einer nichtrelativistischen Rechnung wurde das Matrixelement (Gleichung
2.2) ndherungsweise berechnet, indem man dieses in einen Anteil von gebundenen und
Kontinuumszustanden aufspaltete und zum anderen diese nur in den fuhrenden Ordnungen
einer Entwicklung nach der reduzierten Photoneneneygig auswertete (siehe auch [22]).

Mit Einfuhrung des Ansatzes bei dem das Elektron in dem Coulombfeld mit Hilfe einer
Greenfunktion beschrieben wird, konnte das Problem auch analytisch behandelt werden
[23,24], da man die Spektralverteilung auf bekannte Gaul3'sche hypergeometrische Funktionen
zurtckfuhren kann. Mit Erweiterungen dieser Beschreibung wurden von Florescu [25,26]
auch beliebige 2E1-Ubergange aus hoheren Quantenzustandenlsnsund nd- 1s
untersucht.

Ein weiterer nichtrelativistischer Ansatz zur Lésung der Gleichung (2.1) wurde von Kelsey
und Macek [27] auf der Basis der Storungstheorie zweiter Ordnung vorgeschlagen. Tung et al.
[28] benutzten diesen Ansatz, um die inhomogene Schrédingergleichung zu I6sen und mit den
erhaltenen Lésungen fur die Wellenfunktion das Matrixelement zu berechnen. Als Ergebnis
laRt sich die 2E1-Ubergangsrate mit Hilfe von mehrfachen parametrischen Differentiationen
hypergeometrischer Funktionen darstellen. Hiermit lassen sich beliebige Ubergdnge von
Zustanden (1i;m;) nach (al,m,) fir wasserstofféahnliche lonen berechnen. Diese Rechnungen
zeigen zum ersten Mal fir Ubergange von Ausgangszustanden mi8 fiir bestimmte
Energien scharfe 'Resonanzstrukturen' in der Spektralverteilung, die realen Kaskaden-
prozessen entsprechen.

Eine weitere nichtrelativistische Methode zu Berechnung von Gleichung (2.1) wurde von
Drake [29] eingefuhrt. Dieses Verfahren beruht im wesentlichen darauf, daf3 die unendliche
Summation Uber alle Zwischenzustande ersetzt wird durch eine Summation Uber einen
diskreten Satz von Pseudozustéanden, der durch Diagonalisierung des Hamiltonoperators in
einer finiten Basis der richtigen Symmetrie gefunden wurde. Schon wenige dieser Pseudo-
zustande reichen aus, um das Ergebnis einer exakten nichtrelativitischen, aber viel umfang-
reicheren Rechnung von Klarsfeld zu reproduzieren. Dieses Verfahren zeichnet sich somit
vor allem durch seine leichte numerische Implementierung und Schnelligkeit aus.

Alle bisherigen Rechnungen konnten stets nur eine gute Ubereinstimmung mit experimen-

tellen Daten bei leichten Systemen mit kleiner Kernladungszahl aufweisen, da sie alle in
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nichtrelativistischer Naherung durchgefuihrt waren. Fur schwere Systeme mit hohem Z werden
aber gerade relativistische Korrekturen wichtig.

Einen ersten Ansatz zur Losung von Gleichung (2.1) unter Bertcksichtigung der relati-

vistischen Korrekturen wurde von Johnson [30] und Parpia [20] gemacht. Sie wenden eine
Greenfunktion zur Loésung der Diracgleichung an, deren LOosungen zur Berechnung der
Matrixelemente Eingang finden. Wie die Rechnungen deutlich zeigen, wird der Konkurrenz-

prozel3, die Emission eines M1-Photons, immer dominierender fir sehr schwere Systeme [20].
Goldman und Drake [18] verwenden die Finite-Basis-Methode fur ihre relativistische Rech-

nung. Durch Verwendung generalisierter Laguerrefunktionen als Basissatz der Wellen-
funktionen [31] zur L6sung der Diracgleichung &Rt sich dieses Verfahren in seiner Genauig-

keit weit Uber die bis dahin Gbliche numerische Préazision steigern.

2.2 2E1-Zerfall in heliuméahnlichen lonen

In Abbildung 2.3 werden die niedrigsten angeregten Zustdnde in heliumahnlichen lonen
schematisch dargestellt. Aufgrund der beiden unterschiedlichen Kopplungsmaoglichkeiten der
beiden Elektronenspins gibt es fiir die Hauptquantenzahl n = 2 zwei S-Zustande. D&i-1s2s
Zustand zerfallt hauptsachlich durch Aussendung eines M1-Photons, da der 2E1-Prozel}
wegen des notwendigen Spinflips zu vernachlassigen ist.

Allgemein muf3 fur einen Einphotoneniibergang mit dem Drehimpuls | von einem Ausgangs-

zustand mit Gesamtdrehimpul|gnleinen Endzustand mit drflllt sein:
13 =3 |<1<]3, +3] (2.4)

wobei J= 0 - J = 0 streng verboten ist. Somit kann der 1XZsebenso wie der 1s2p,
Zustand nur durch simultane Emission zweier Photonen in den Grundzustdsg Zes-

fallen. Wahrend im ersten Fall zwei E1-Photonen emittiert werden, handelt es sich im zweiten
Fall um die simultane Aussendung eines E1- und eines M1-Photons. Aufgrund der Tatsache,
dalR M1-Ubergange in der Atomphysik nur eine kleine Wahrscheinlichkeit besitzen, wird der
E1M1-Zerfall des 1s2pP, Zustandes ebenfalls nur sehr selten auftreten. Auf die Problematik

im Hinblick auf das Experiment mit heliuméahnlichen Gold soll dort eingegangen werden.
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Abb. 2.3 Schematische Darstellung der niedrigsten angeregten Zustande sowie deren Zer-

fallskanale in He-ahnlichen lonen [19]

Die Berechnung des 2E1-Prozesses in heliuméhnlichen lonen gestaltet sich konzeptionell
schwieriger aufgrund der Natur des Zweielektronensystemes mit seiner im Vergleich zum
Einelektronensystem zusatzlich auftretenden Elektron-Elektron-Wechselwirkung. Eine erste
Abschéatzung der Lebensdauer des §g<ustandes in Helium erhielt Dalgarno [32] durch

eine explizite Summierung Uber die Oszillatorenstarken der diskreten und kontinuierlichen
Zwischenzustande. Dieses Ergebnis wurde auch von Victor [33] mit Hilfe einer zeitab-
hangigen gekoppelten Hartree-Fock N&herung gefunden. Weitere nichtrelativistische Rech-
nungen bis zu einer Kernladungszahl Z = 34 (Krypton) wurden von Drake [29,34] mit einem
finiten Basissatz von Pseudowellenfunktionen durchgefuhrt (siehe Kapitel 2.1).

Erst kirzlich wurde eine relativistische ‘configuration-interaction' Rechnung [13] fur lonen
mit Z < 92 (Uran) verdffentlicht, die auch die Retardierung des Dipoloperators bericksichtigt.
Derevianko und Johnson bestimmen ihre Wellenfunktionen mit einer Variationsrechnung,
indem sie nach Extrema des Erwartungswertes des 'no-pair' Hamiltonoperators optimieren, der

sowohl die Coulomb- als auch die Breitwechselwirkung berlcksichtigt.
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Schon fur die leichtesten Systeme Wasserstoff und Helium lassen sich starke Abweichungen
untereinander feststellen. In Abbildung 2.4 sind die 2E1-Verteilungen fir Wasserstoff [18]

und Helium [34] als Funktion der normierten UbergangsengigiAE,., dargestellt, wobei

diese im Maximum auf die relative Hohe Eins normiert wurden. Durch die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung sind die Wellenfunktionen der Zustdnde im Helium gegeniber denen im
Wasserstoff gedndert, was seinen Niederschlag in der Energieverteilung nach Gleichung 2.1
finden muf3. In den Zahler des Matrixelementes (Gleichung 2.2) gehen die Wellenfunktionen
direkt ein, so daR dieser fur die beiden lonen verschieden ist. Da aber die Energieeigenwerte
der Zustande (Erwartungswerte des Hamiltonoperators) ebenfalls von den Wellenfunktionen

abhangen, andert sich damit auch der Nenner des Matrixelementes.

I I I I I I
1,0 i
o 08 | i
c
=
I
T 06| -
=
—
L
N 04 -
2 2E1-Zerfall aus
Q 2
g 02| ——2 Sw2inH .
4
0,0 - i
| 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Normierte Photonenenergie

Abb. 2.4 Normierte Energieverteilung fir den 2E1-Prozel3 in Wasserstoff und Helium.

Weitere Erlauterungen siehe Text.
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2.3 Abhangigkeit des 2E1-Zerfalles von der Kernaldungszahl Z

Wie relativistische Rechnungen zeigen, besitzen die Spektralverteilungen des Zwei photonen-

zerfalles in H- und He-ahnlichen lonen ein unterschiedliches Verhalten bezuglich der Kern-
ladungszahl Z. Abbildung 2.5 zeigt die analog zu Abbildung 2.4 normierten Spektralver-
teilungen des 2E1-Zerfalls in verschiedenen lonen.

In wasserstoffahnlichen Systemen ist eine starke Abnahme der Intensitat in den Flanken flr
groReres Z zu verzeichnen, wohingegen bei heliuméhnlichen Systemen erst ein Ansteigen der
Intensitat in den Flanken bis zu einers 20, dann aber wieder eine Abnahme zu beobachten

ist. Dieses Verhalten steht im Zusammenhang zu den Unterschieden im Skalierungsverhalten
fur die verschiedenen intermediaren Energieniveaus der Hauptquantenzahl n beztglich der
Kernladungszahl Z. Eine grobe Abschatzung der Ankopplung durch virtuelle Photonen an
n =2 und n > 2 Zwischenzustdnde macht dies deutlich. Fir H-&hnliche lonen besitzt die 2s-2p
Energieaufspaltung aufgrund des relativistischen Effektes der Feinstrukturaufspaltuny eine Z
Abhangigkeit. Fir die Energieaufspaltung zwischen verschiedenen n-Schalen wurdé eine Z
Abhangigkeit gefunden. Bei Vernachlassigung der Matrixelemente im Zahler von Gleichung
(2.2) nimmt far H-ahnliche lonen die 2s2p-Kopplung gegenldber der 2snp-Kopplung fir
groReres Z ab, dAE(n=2) /AE(n>2) O Z? ist. Dies hat zur Folge, daR die Ankopplung der
virtuellen Photonen starker an Zwischenzustande mit n > 2 erfolgt. Die Ubergangsenergie
wird somit fir groBeres Z immer symmetrischer auf die beiden ausgesendeten Photonen ver-
teilt, was sich in dem starkeren Abfall der Intensitat in den Flanken manifestiert. Fir leichte
He-ahnliche Systeme wird die 2s2p Energieaufspaltung durch die Elektron-Elektron-Wechsel-
wirkung bestimmt, die eine lineare Z-Abhangigkeit aufweist. Fir diese lonen bis Calcium
(Z = 20) wird somit die 2s2p Kopplung wichtiger als die 2snp-Kopplung fiir gro3eres Z, da
AE(n=2) /AE(n>2) O 1/Z ist. Die asymmetrische Aufteilung der Ubergangsenergie auf die
ausgesendeten Photonen wird somit immer wahrscheinlicher, was gerade zu einer Zunahme
der Intensitat in den Flanken fuhrt. Ab Z > 20 dominiert die Feinstrukturaufspaltung den
Beitrag zur Aufspaltung der n = 2 Zustande, analog zu den H-ahnlichen lonen. Somit werden
Spektralverteilungen fur schwere H- und He-ahnliche lonen flr gré3eres Z immer &hnlicher.
Wie eine Rechnung von Derevianko und Johnson fur Uran gezeigt hat [13], sind die Spektral-
verteilungen fur die H- und He-ahnliche lonen dieses Elements nahezu identisch. Somit

kénnen fir sehr schwere lonen aus der Bestimmung der Spektralverteilung fir He-&hnliche
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Systeme Aussagen Uber die Spektralverteilung von H-&hnlichen Systemen abgeleitet werden,
obwohl die letztere aufgrund des dominierenden M1-Zerfalles des Ausgangszustandes mit

heutigen Experimentiermethoden nicht untersucht werden kann.

10 |

0,6

04 |

0,2 |

Normierte 2E1-Verteilung

0,0 |

0,0 0,2 0,4 0,6 0.8 1,0
Normierte Photonenenergie

Abb. 2.5 Normierte Spektralverteilungen des 2E1-Zerfalls links fir H- [5] und rechts fur He-

ahnliche lonen [13] als Funktion der normierten Ubergangsenergie

2.4 2E1-Zerfall in lonen mit I nner schalenvakanzen

Obwohl Goppert-Mayer ihre Theorie des Zweiphotonenzerfalles schon 1931 verdéffentlichte,
wurde diese erst 1973 durch Freund [35] auf Atome mit einer K-Vakanz angewendet. In einer
nichtrelativistischen Einelektronennaherung konnte er fir Kupfer zeigen, dal3 die 2E1-

Emissionsrate ca. Toder erlaubten E1-Rate betragt und somit prinzipiell gemessen werden
kann. Das Problem der erforderlichen Summation tber das Matrixelémé(ﬁtmi)z) |oste

Freund dadurch, dal3 er die Summation Uber nichtbesetzte gebundene Zustéande auf eine
Integration Uber Kontinuumzustande zurtckfuhrte [36]. Die zu berechnenden Matrixelemente

fur Kontinuumszustande stimmen jedoch mit denen fur den Absorptionswirkungsquerschnitt
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Uberein, der auch experimentell zuganglich war. Auf diese Arbeit folgten mehrere nicht-
relativistische Rechnungen in Dipolnaherung [37-39], die aber alle noch starkere Diskre-
panzen zu den jeweiligen Experimenten zeigten.
Ein gewisser Durchbruch im Verstandnis des 2E1-Zerfalls in Atomen mit einer Innerschalen-
vakanz gelang erst Guo [15]. Im Rahmen einer Formulierung des Problems in der Quanten-
elektrodynamik (QED) konnte er zeigen, dal3 diese Problem in einem effektiven Einteilchen-
naherung formuliert werden kann, das formal dem des wasserstoffahnlichen lons gleicht. Die
einzigen Unterschiede liegen nur in dem Potential, das auf das Elektron wirkt, und das
Verfahren der Summation tber Anfangs- und Mittelung Uber Endzustande. Von entscheiden-
der Wichtigkeit ist aber sein Nachweis, daf3 innerhalb dieser Formulierung das Pauli-Prinzip
eine Summation Uber gebundene, besetzte Zustande nicht verbietet. Dies letzte Ergebnis hat
vor allem fur die Ubergange mit Ausgangszustanden mit n > 2 weitreichende Konsequenzen.
Sie missen ahnlich, wie Tung et al. [28] und Florescu et al. [25] fir wasserstoffahnliche lonen
gezeigt haben, eine "Zwischenzustands-Resonanzstruktur”, d.h. einen starken Anstieg der
2E1-Rate, bei bestimmten Energien zeigen, die einer mdglichen Kaskade entsprechen.
Neuere relativistische "self-consistent-field" (SCF) Rechnungen, die alle Multipole des
Strahlungsfeldes beriicksichtigen, konnten fur Silber und Molybdan durchgefihrt werden
[40,41]. Die unendliche Summe Uber alle Matrixelemengeniid mit Hilfe eines Verfahrens
von Brown et al. [42] auf die Lésung eines Satzes von Differentialgleichungen zurtickgefuhrt.
DarUber hinaus haben Tong et al. [41] die relativistischen und Vielelektroneneffekte syste-
matisch untersucht. Vor allem zwei Ergebnisse sind in Hinblick auf die vorliegende Arbeit
von Interesse:
1. Fur einen gegebenen 2E1-Ubergang (z.B-~24s) wird das Verhéltnis der Zerfallsraten
At von lonen mit einer Innerschalenvakanz zu wasserstoffahnlichen lonen fir gréere
Kernladungszahl Z immer groR3er, d.h. die Zerfallsraten nahern sich immer mehr an. Dies
kann mit der Tatsache erklart werden, dal3 die Innerschalenwellenfunktionen des lons mit
einer Vakanz fur grof3e Kernladungszahlen Z aufgrund der viel starkeren Coulombkraft
immer starker relativistischen Einflissen unterworfen werden, was sie immer H-ahnlicher
werden laft.
2. Die 2E1-Zerfallsrate fur ein lon mit Innerschalenvakanz ist stets kleiner als die Zerfallsrate
fur das entsprechende H-&hnliche lon. Die Ursache fur dieses Verhalten liegt darin

begriindet, daR zum einen innere Schalen in Vielelektronensystemen durch die Relativistik
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kompakter, &uf3ere Schalen durch die Abschirmung durch innere Elektronen (sog.
Screening) hingegen erweitert sind im Vergleich zu den H-ahnlichen Wellenfunktionen,

was insgesamt eine Reduktion des Uberlapps bewirkt.

2.5 Erzeugungsmechanismen der Ausgangszustande des 2E1-Zerfalles

In diesem Kapitel sollen die elementaren Prozesse zur Besetzung von angeregten Zustanden
untersucht werden, die geeignet sind, die Ausgangszustande der 2E1-Prozesse in verschie-
denen Systemen zu besetzen. In den beiden nachfolgenden Kapiteln 3 und 4 wird der Zwei-
photonenzerfall in Wenigelektronensystemen untersucht. Hierbei wird der Ausgangszustand
des 2E1-Zerfalles durch Stol3 eines hochgeladenen lons (Nickel, Gold) mit Atomen in einem
Festkorpertarget besetzt. Die in Frage kommenden Elementarprozesse sollen im folgenden
kurz diskutiert werden. Hingegen wird in Kapitel 5 der Zweiphotonenzerfall in einem Viel-
elektronensystem mit einer K-Vakanz (Silber) untersucht. Diese K-Vakanz kann u.a. durch
Einfang eines Hullenelektrons der K-Schale in den Kern (Electron capture, EC) produziert

werden. Dieser Mechanismus soll am Beispiel des Silbers gezeigt werden.

2.5.1 Einfang quasifreier Elektronen

Eine wichtige Gruppe von Elementarprozessen beim Stol3 eines hochgeladenen lons mit
einem Festkorpertarget ist der Einfang sog. quasifreier Elektronen. Im Unterschied zur
Rekombination freier Elektronen handelt es sich hierbei um Einfangprozesse relativ schwach
gebundener Targetelektronen. Ist im Schwerpunktsystem der beiden StoR3partner die Ge-
schwindigkeit der Targetelektronen relativ zur Projektilgeschwindigkeit vernachlassigbar
klein, so spricht man von quasifreien Elektronen [43]. Diese Bedingung ist vor allem fur stark
asymmetrische Stol3systeme erfillt, bei dem ein schweres Projektil mit groRer Kernladungs-

zahl Z und hoher Geschwindigkeit auf ein leichtes Target (kleirg$rift.

2.5.1.1 Strahlender Elektroneneinfang (REC)

Bei diesem Prozel3 wird ein schwach gebundenes Targetelektron aufgrund der Wechsel-
wirkung mit dem Strahlungsfeld in eine Leerstelle des Projektilions eingefangen [44]. Die

dabei freiwerdende Energie wird unter Aussendung eines Photons abgestrahlt, d.h. es handelt
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sich hierbei um den zeitinvertierten Photoeffekt [45]. Eine schematische Darstellung des REC
(Radiative Electron Capture) kann Abbildung 2.6 entnommen werden.

L Iy _gec

Projektil Target

Abb. 2.6 Schema des Radiativen Einfangs am Beispiel des K-REC in ein nacktes Projektil.

Die Energie des ausgesendeten Photons (im nichtrelativistischen Fall) ist bestimmt durch die
Bindungsenergie E; , des transferierten Elektrons im Projektil, die kinetische Energie des
Targetelektrons E. relativ zum Projektil und die Impulsverteilung (Comptonprofil) m_ v, des
schwach gebundenen Elektrons [44]:

h(x) = Ee + EtF)'ind - E:J—ind + mevvi (25)

Die ersten drei Terme in Gleichung (2.5) reprasentieren die energetische Lage, wahrend der
letzte Term die Breite der REC-Photonenlinie bestimmit.

Ein zum REC analoger Prozel3 existiert auch fir den Einfang freier Elektronen, der als
Radiative Rekombination (RR) bezeichnet wird. Aus &lteren theoretischen Arbeiten [46,47]
zur Bestimmung von RR-Wirkungsquerschnitten &3t sich ein Skalierungsverhalten des Wir-
kungsquerschnittes des REC beziglich der Kernladungszahl des Projektild des Targets

Zt, der Geschwindigkeit v und der Hauptquantenzahl des Endzustaraidsiten:

ot 027527, v®n? (2.6)
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Aus Gleichung (2.6) a3t sich leicht ableiten, daf} der Radiative Einfang bei gegebenem Stol3-
system und -geschwindigkeit vor allem in niedrig angeregte Zustdnde mit kleiner Haupt-

guantenzahlerfolgt.

2.5.1.2 Resonanter Elektroneneinfang (RTE)

Der Prozel3 des Resonanten Elektroneneinfangs beruht auf der Elektron-Elektron-Wechsel-
wirkung zwischen dem Target- und Projektilelektron [48]. Dieser soll anhand des KLL-RTE
in wasserstoffahnlichen lonen, siehe Abbildung 2.7, schematisch dargestellt werden. Die
Bezeichnung der Resonanzen erfolgt in Auger-Notation. Im Elementarprozeld selbst wird
keine Strahlung emittiert, dieser flhrt aber zu doppelt angeregten Zustanden, die dann radiativ

relaxieren kdnnen.

Ee ——» EEE—— 00

00—

Projektil Target

Abb. 2.7 Schema des Resonanten Elektroneneinfangs am Beispiel des KLL-RTE in H-

ahnlichen lonen

Das einzige Elektron des Projektils befindet sich vor dem Stol3 im 1s Grundzustand. Die bei
dem Einfang des Targetelektrons in die L-Schale des Projektils freiwerdende Energie wird auf
das schon vorhandene Projektilelektron Ubertragen, so dalR dieses in die L-Schale angeregt
wird, dies entspricht einem zeitinvertierten Augerprozel3. Hierbei entsteht ein doppelt ange-
regter Zustand, der durch Aussendung von Photonen und/oder Augerelektronen zerfallt, wobei
letzterer Zerfallskanal fur die in dieser Arbeit betrachteten sehr schweren Systemen nahezu

vernachlassigt werden kann.



KAPITEL 2: THEORETISCHE GRUNDLAGEN 21

Auf der Grundlage der Skalierung der Energieniveaus in wasserstoffahnlichen Systemen ist
eine grobe Abschéatzung der Resonanzenergien sehr leicht moglich. Im Falle des KLL-RTE
lautet die Resonanzbedingung:

E.=-E.+2(E - E)=05R 22 2.7)
E. stellt die kinetische Energie des Targetelektrons im ProjektilsystemdbhevE E stehen
fur die Bindungsenergien der K- und L-Schale im Projektil. R bezeichnet die Rydberg-
konstante von 13,6 eV. Fir Goldionen ergibt die rechte Seite von Gleichung (2.7) 42,4 keV.
Somit bendtigen die Goldionen (Z = 79) ungefahr eine kinetische Energie von umgerechnet
77,9 MeV/u um einen KLL-RTE-Prozel3 zu ermdglichen.
Bei stark asymmetrischen Stol3systemen mit schnellen, schweren Projektilen und leichten
Targets laf3t sich der Wirkungsquerschnitt des Resonanten Elektroneneinfangs von quasifreien
Elektronen (RTE) auf den Wirkungsquerschnitt des Resonanten Elektroneneinfangs von
freien Elektronen, der sog. Dielektrischen Rekombination (DR), zurtickfiihren [48]. Der KLL-
RTE Wirkungsquerschnitt besitzt ein Maximum von ca. 1 kbarn bet 20, speziell fur
groRere Kernladungszahlen Xon schweren Projektilen a3t sich folgendes Skalierungs-

verhalten finden [49]:
0.RTE |:| Z;l (28)

Fir schwere Projektile nimmt somit der Wirkungsquerschnitt stetig ab.

2.5.2 Coulombeinfang (NRC)

Die Elektroneneinfangprozesse dieser Klasse sind auf die Wechselwirkung des Coulomb-
potentials des Projektils mit den Targetelektronen zurtickzufihren. Vor allem bei schweren
Targets tritt ein weiterer Einfangprozel3 hinzu, bei dem keine Strahlung im Elementarprozel
emittiert wird (Nonradiative Electron Capture). Die beim Einfang freiwerdende Energie wird

in kinetische Energie der beiden Stol3partner konvertiert. Der Wirkungsquerschnitt fur den
Nichtradiativen Einfang laRt sich naherungsweise fir vollstandig ionisierten lonen mit Hilfe

der Oppenheimer-Brinkmann-Kramers (OBK) Néaherung [50] berechnen. Obwohl diese OBK-
Naherung im Vergleich zu den experimentellen Ergebnissen um Faktoren zu grof3e Vorher-
sagen liefert [51], lassen sich trotzdem die wesentlichen Skalierungseigenschaften erkennen:

oWz zinv? (2.9)
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Fur schwere Targets und kleine Geschwindigkeiten wird bei stark asymmetrischen Stol3-
systemen der NRC der dominante Einfangprozel3 in vollig ionisierten lonen, vgl. Ref. [52].
Die Elektronen werden hauptsachlich in solche Projektilzustdnde eingefangen, fur die nach
Ref. [53] qilt:

E,=E, +E (2.10)
Daher erfolgt der Elektroneneinfang in hochangeregte Projektilzustande, die Uber Emission
von Photonen radiativ in den Grundzustand ubergehen. Eine direkte Besetzung von niedrig-

angeregten Zustanden ist mit diesem Prozel3 daher kaum zu realisieren.

2.5.3 Anregung (EXC)

Bei der Projektilanregung (Excitation, EXC) werden die Projektilelektronen durch die
Wechselwirkung mit dem Coulombpotential des Targets in h6herenergetische Zustande ange-
regt. Die Wirkungsquerschnitte kbnnen mit Hilfe der zeitabhangigen Stérungstheorie (Semi-
classical Coulomb Approximation, SCA) fir asymmetrische Sto3systeme berechnet werden.
Die nachfolgende Skalierung beziglich der Kernladungszahlen (fiir gleiches Verhéltnis von

Projektilgeschwindigkeit zu Bindungsenergie) wurde der Referenz [54] enthommen.

0™ 0 2% 77 t ( E,./AE,) (2.11)
Die Energieskalierung des Anregungsquerschnittes besitzt ein Maximum bei der Bigrgie

die notig ist, ein Elektron vom Anfangszustand i in den Endzustand f anzuregen.

4 .
GEXC [ EEkiln' fur Eyin < A By
Hekin, fUr Bgin > A By

Der Wirkungsquerschnitt besitzt ein Maximum bei StolRenergien, die der jeweiligen

(2.12)

AnregungsenergiéE;; entsprechen.

Um eine fur das Experiment sehr interessante Eigenschaft zu diskutieren, soll zuerst der Adia-
basieparameten = Bqn / Ef,, als Verhéltnis der kinetischen Energie des lons zu der
Bindungsenergie des anzuregenden Elektrons (hier: K-Elektron) definiert werden. Im Bereich
adiabatischer Sto3g « 1) dominiert der Monopolanteil der Stérung den Anregungsprozel3.
Im Gegensatz hierzu gewinnen bei hoheren kinetischen Energienl] héhere Multipol-

anteile der Stérung (Dipol, Quadrupol, etc.) immer grof3ere Bedeutung [55]. Somit lait sich

sagen, dafR fiur niedrige kinetische Energien vor allemssUbergénge, fiir hohe Energien
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vorrangig s — p Ubergange stattfinden werden [55]. Fir das Beispiel der Goldionen bedeutet
dies, daf3 zum Erhalt der 1s2s Anregung die kinetische Energie der lonen kleiner als ca.

168 MeV/u gewahlt werden mul3.

2.5.4 Nichtresonanter Elektroneneinfang und Anregung (NTE)

Bei diesem Projektilumladungsproze3 kommt es zu einem unkorrelierten Auftreten von
Projektilanregung (Kapitel 2.5.3) und kinematischen Elektroneneinfang (Kapitel 2.5.2), fur
eine Ubersicht siehe z.B. Ref. [56]. Der Wirkungsquerschnitt durch die stoRparameterab-
hangigen Wahrscheinlichkeiten fir Einfanggdth) und Anregung &:(b) berechnen [48]:

o' =21 Py (b) Peyy (b) b db (2.13)

Im weiteren Verlauf wird sich auf den im Experiment vorherrschenden Prozel3 der Projektil
K-Schalenanregung mit simultanem Elektroneneinfang beschréankt. Wie Rechnungen [57]
zeigen, fallt der Anregungsquerschnitt fir StoRparameter b gréRer als der K-Schalenbahn-
radius steil ab und tragen zu dem Prozel3 nicht wesentlich bei. Die Wahrscheinlichkeit fir den
Elektroneneinfang bleibt nahezu konstant flir StoRparameter innerhalb des Bahnradius der
Schale, in der das Elektron eingefangen wird. Daher laf3t sich Gleichung (2.13) in zwei
Faktoren zerlegen [56]:
o"™E = Py 05° (2.14)

Der erste Faktor reprasentiert die Uber den K-Schalenradius gemittelte Elektroneneinfangs-
wahrscheinlichkeit, der zweite Faktor den Anregungsquerschnitt fir K-Schalenanregung.
Daher verursacht die Verwendung schwerer Targets eine Zunahme des NTE-Wirkungsquer-
schnittes, da sowohl die Anregungs- als auch die Einfangswahrscheinlichkeit mit grofkerem Z

stark zunehmen.

2.5.5 Vergleich der totalen Wirkungsquer schnitte

Nachdem in den vorangegangenen Kapiteln die einzelnen Prozesse beschrieben wurden, soll
nun die GroRRe der Wirkungsquerschnitte fir zwei unterschiedliche Targets (Kohlenstoff, Alu-
minium) gegenibergestellt werden. Alle Werte in Tabelle 2.2 beziehen sich auf eine Energie
von 84 MeV/u () O0,5) der heliuméahnlichen Goldionen, bei der die KLL-RTE-Resonanz
gerade ein Maximum im Wirkungsquerschnitt besitzt (Kapitel 2.5.1.2). Anhand der in den

einzelnen Kapiteln diskutierten Skalierungsregeln wurden aus vorliegenden Rechnungen, die
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fur andere Stol3systeme durchgefihrt wurden, Wirkungsquerschnitte fur die einzelnen Pro-
zesse abgeschatzt. Fir RTE wurden die Daten von Ref. [58] fur die Dielektronische Rekombi-
nation (DR) herangezogen, die entsprechend [59] in einen Wirkungsquerschnitt fur RTE
umgerechnet wurden. Fir die weiteren Prozesse REC [46], EXC [57] und NRC [60] wurden

die Werte entsprechend dem untersuchten Stof3system umskaliert.

Prozel C-Target Al-Target
RTE 16 b 25b

EXC 70b 320 b
L-REC 70b 105b
NRC 3b 45 b

Tab. 2.2 Abschatzung der totalen Wirkungsquerschnitte fiir StoRe vOH-ldwen der
Energie 85 MeV/u mit C- und Al-Targets zur Besetzung des'BsZ&ustandes.

Abschlie3end soll anhand der Skalierungsregeln in den vorangegangenen Kapiteln die Ab-
hangigkeit der Wirkungsquerschnitte von der Projektilgeschwindigkeit untersucht werden. In
den Abbildungen 2.8 und 2.9 sind jeweils die Wirkungsquerschnitte zur Besetzung des
1s2s'S, Zustandes bzw. aller anderen Zustande, die Anla zu Konkurrenzprozessen geben,
fur die verschiedenen Prozesse dargestellt. So bezeichne EXC 2s den Wirkungsquerschnitt der
Anregung in den 1s2§, Zustand, EXC total hingegen den totalen Besetzungsquerschnitt.
Fur die anderen Prozesse gilt analoges. Durch geeignete Wahl der Projektilgeschwindigkeit
soll (unter den beschriebenen) der Prozeld gefunden werden, der sich einerseits durch eine
hohe Besetzung des 15% Zustandes und andererseits durch eine moglichst niedrige
Besetzung aller anderen Zustande auszeichnet. Ein wichtiges Unterscheidungsmerkmal fir die
verschiedenen Besetzungsmechanismen ist die benétigte lonensorte vor der Wechselwirkung,
um nach dem Prozel3 heliumé&hnliche lonen zu erhalten. Wahrend der Anregungsprozel3 EXC
von heliumahnlichen lonen ausgeht, missen fir Anregung und Einfang (RTE),
Nichtradiativer Einfang (NRC) und strahlender Einfang (REC) wasserstoffahnliche lonen vom
Beschleuniger zur Verflgung gestellt werden. Im Hinblick auf die Untersuchung des
Zweiphotonenzerfalles in heliuméahnlichem Gold, sucht man nach dem effektivsten Beset-

zungsmechanismus fir den 1$8s Zustand. Wie man den Abbildungen 2.8 (Kohlenstoff-
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Wirkungsquerschnitte (barn)

1
1,0

Adiabasie n

Abb. 2.8 Besetzungswahrscheinlichkeit des 1s2s s, zustandes in heliumahnlichem Gold fiir

die angegebenen Prozesse beim Stol3 mit einem Kohlenstofftarget.

Wirkungsquerschnitt (barn)

Adiabasie n

Abb. 2.9 Besetzungswahrscheinlichkeit des i1sgustandes in heliumahnlichem Gold fir

die angegebenen Prozesse beim Stol3 mit einem Aluminumtarget.
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Target) und 2.9 (Aluminiumtarget) entnehmen kann, bietet sich Uberhalb eines Adiabasie-
parameters) > 0,5 die Anregung eines Elektrons im heliuméhnlichen System als effektivster
Prozel3 an. Desweiteren lassen sich heliuméhnliche Goldionen mit Hilfe des Schwerionen-
synchrotrons SIS bei der angegebenen kinetischen Energie sehr effizient produzieren. Fir
einen Adiabasieparametgr< 0,5 ware es gunstiger den Ausgangszustand des 2E1-Zerfalles
Uber REC zu bevoélkern, aber in diesem Geschwindigkeitsbereich lassen sich wasserstoff(!)-
ahnliche lonen nur mit einer sehr kleinen Effizienz direkt von SIS erzeugen. Nach Abwéagung
der Besetzungsquerschnitte und der Produktionsraten fir die lonen ist davon auszugehen, daf3
die Anregung heliuméhnlicher lonen der effektivste Weg zur Untersuchung des 2E1-Zerfalles
in He-ahnlichem Gold darstellt. Abschliel3end sei bemerkt, dal3 es sich bei den angegebenen
Werten um (z.T. grobe) Abschatzungen handelt, die im wesentlichen die Gré3enordnung an-
geben sollen. Speziell im Fall des NRC ist der Wirkungsquerschnitt mit einer Unsicherheit

von einem Faktor Zwei behaftet.

2.6 Erzeugung einer K-Schalenvakanz in Atomen

In diesem Kapitel wird kurz eine elegante Methode erlautert, mit der man K-Schalenvakanzen
in Vielelektronensystemen (Atomen) erzeugen kann. Dies ist vor allem im Hinblick auf
Kapitel 5 wichtig, in dem Zweiphotonenibergéange zwischen Zustanden des Silberatoms
untersucht werden sollen.

Eine effektive Methode zur Erzeugung von Atomen mit Innerschalenvakanzen ist die Ver-
wendung von radioaktiven Quellen bestimmter Isotope, die ausschliel3lich Gber Elektronen-
einfang (in den Kern) zerfallen. Um K-Schalenvakanzen in Silberatomen zu generieren,
wurde in diesem Experiment eine radioakive Quelle des Cadmiumisotops mit der Massenzahl
109 verwendet (siehe Abbildung 2.10). Bei dem Zerfall dieses Isotops kdnnen zwei unter-
schiedliche Prozesse ein Elektron aus der K-Schale entfernen. Zum einen durch Elektronen-
einfang in den Kern (Electron capture, EC) aus der K-Schale (81,5 Prozent der Zerfélle, [61]),
zum anderen wird im nachfolgenden Zerfall des isomeren (7/2+)-Zustandes in den Grund-
zustand (1/2+) des Kernes von Ag-109 bei 41,7 Prozent der Zerfalle die UberschuBenergie auf
ein K-Elektronen Ubertragen, das hierdurch emittiert wird (K-Elektronenkonversion, internal

conversion IC). Aufgrund der kurzen Halbwertszeit des Cadmiumisotops 109 von
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462,6 Tagen kann mit einer realtiv kleinen Menge eine ausreichende Produktion von Silber-

ionen mit einer K-Schalenvakanz erwartet werden.

1=462,6d 52+

%cd
EC

1=396s 712+ o

47Ag
E3 IC

1/ ] 109

= 47Ag

Abb. 2.10 Zerfallschema fur den Grundzustand des Cd-109-Kerns [61]
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3. Der 2E1-Zerfall in H- und He-dhnlichem Nickel

Zu Beginn der experimentellen Untersuchungen des Zweiphotonenzerfalles stand die Be-
stimmung der Lebensdauer der metastabilen Zustande im Vordergrund. Nach Gleichung (2.3)
Kapitel 2 berechnet sich diese als Kehrwert der Uber die Frequenz integrierten Spektralvertei-
lung. Aufgrund der sehr langen Lebensdauer der metastabilen Zusténde in sehr leichten lonen,
so betragt die Zerfallswahrscheinlichkeit Aes Wasserstoff 25,, Zustandes ca. 8'sge-
stalteten sich die ersten Messungen in H [62,63] und He [64,65] sehr schwierig. Die erreichte
Genauigkeit erlaubt diesen Untersuchungen nur einen groben Vergleich mit der Theorie. Fur
mittelschwere lonen (28 Z < 50) stellt die 'beam foil spectroscopy' eine sehr elegante Me-
thode zur Messung der Lebensdauer dar. Durch den Stof3 von beschleunigten lonen, meist mit
einer Geschwindigkeit von ca. zehn Prozent der Lichtgeschwindigkeit, mit einer Folie wird
der zu untersuchende Zustand besetzt. DurchdikbBAangigkeit der Zerfallswahrscheinlich-

keit At fir den 2E1-Ubergang ergeben sich fiir obige lonen Zerfallslangen, d.h. Lebensdauer
mal Geschwindigkeit, von einigen Milli- bis Zentimetern. Durch Bestimmung der Intensitat
als Funktion des Abstandes zwischen der Folie und dem Detektor kann die Zerfallskurve und
hieraus die Lebensdauer bestimmt werden. Nach der ersten Anwendung von Marrus et al. [66]
auf H- und He-ahnliches Argon, wurden metastabile Lebensdauern fur eine Vielzahl von lo-
nen bestimmt, siehe [67] und darin enthaltene Referenzen. Die beschriebenen Lebensdauer-
messungen integrieren Uber das komplette Zweiphotonenspektrum und damit Uber alle Details

der Verteilung.

3.1 Experiment

In diesem Kapitel soll ein Experiment zur erstmaligen Bestimmung der Spektralverteilungen
der Photonen aus dem Zweiphotonenzerfall in wasserstoff- und heliumahnlichen Nickel be-
schrieben werden (Abbildung 3.1). Diese Untersuchungen sind eine Fortsetzung der Lebens-
dauerbestimmungen fiir Ubergénge in mittelschweren Wenigelektronensystemen, die seit ei-
nigen Jahren am Argonne National Laboratory durchgefihrt wurden [9,67,68,69]. Nachdem in
vorangegangenen Experimenten die Lebensdauer der zwei Photonen emittierenden Zustéande
228y, in H-ahnlichem und 2%, in He-ahnlichem Nickel zu 217,1 ps bzw. 156,1 ps gemessen
wurde [68], sollte die Energieverteilung der 2E1-Zerfélle bestimmt werden, um die bestehen-

den theoretischen Vorhersagen zu Uberprifen. Da die Messung der kontinuierlichen Energie-
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verteilung der ausgesendeten Photonen eine energiedifferentielle Grol3e ist, stellt sie somit

einen sensitiveren Test der theoretischen Berechnungen als Lebensdauermessungen dar.

3.1.1 Durchfihrung

Der nachfolgend beschriebene Versuch wurde am Argonne National Laboratory, USA durch-

gefuhrt. Von dem Argonne Tandem Linac (ATLAS) Beschleuniger (Abbildung 3.2) wurden
Ni-58 lonen mit der kinetischen Energie von 11,7 MeV/u zur Verfigung gestellt. Aufgrund
von Erfahrungen aus einer friheren Strahlzeit zur Bestimmung von Lebensdauern von (n = 2)
Zustanden [68] wurde der?5,, Zustand in H-ahnlichem Nickel mittels Elektroneneinfangs
besetzt, indem nackte Ri-lonen mit einer diinnen Kohlenstoffolie (10 pgfim Wechsel-
wirkung treten. Der 2S, Zustand in He-ahnlichem Nickel wurde hingegen durch Anregung

26+

von Ni*>"-lonen in der dinnen Kohlenstoffolie erzeugt. Der Zerfall der angeregten Zustéande

wurde mit Hilfe von drei lithiumgedrifteten Siliziumdetektoren, sog. Si(Li), beobachtet, die

H-ahnl. Nickel He-ahnl. Nicke
22py,
2
2 Su2 2 %Py,
El 2P,
8,102
3P2
3
M1 21, — 23P1
El 3 El M2 Po
2EL | 8073 2 T 7,806 7,786
8,074 M1 /
7,731 E1
2E1
A 4 7,7
7,766 65
1 28]_/2 v v 1 lSO v v

Abb. 3.1 Niedrigliegende Energieniveaus in H- und He-ahnlichen Nickelionen. Ubergangs-

arten und Energien (in keV) sind Ref. [68] entnommen.
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Abb. 3.2 Schematischer Aufbau der ATLAS Beschleunigeranlage

alle senkrecht zum Strahl montiert waren (siehe Abbildung 3.3). Diese Anordnung hat im we-
sentlichen zwei Vorteile. So sehen die zwei gegenulberliegenden Detektoren einen Winkel
zwischen den Photonen von 180° ein, welcher gerade das Maximum der Winkelverteilung
darstellt (siehe Kapitel 2). Zum anderen betragt die durch den relativistischen Dopplereffekt
bei einer lonengeschwindigkeit von 0,157 c¢ verursachte Energieverschiebung nur einen Faktor
von 1,001. Somit entspricht die in den Detektoren gemessene Energie der Photonen fast der-
jenigen im bewegten Emittersystem. Die Abschirmungen aus Molybdén in der Targetkammer
erfillen zwei Aufgaben. Zum einen reduzieren sie den starken prompten Photonenflul? direkt
von der Folie, der hauptsachlich durch erlaubte Dipolibergéange verursacht wird, zum anderen
aber auch Sekundéarstrahlung von einem anderen Detektor durch ‘cross talk'.

In einem vorangegangenem Experiment zur Bestimmung der Spektralverteilung in helium-
ahnlichen Krypton [69] stellte die Bestimmung der energieabhéngigen Effizienz des Detekti-
onssystems den grof3ten Beitrag zur Unsicherheit dar. Um die Genauigkeit weiter zu steigern,

wurde hier der Zweiphotonenzerfall in H- und He-&hnlichem Nickel beobachtet, indem im-
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Abb. 3.2 Schematischer Versuchsaufbau zum Nachweis des 2E1-Zerfallesin H- und He-
ahnlichem Nickel [9]

mer zwischen beiden lonensorten gewechselt wurde. Da die Spektralverteilung des 2E1-
Zerfalles in H-ahnlichen Nickel sehr genau theoretisch beschrieben werden kann, diente diese

Messung als eine in-situ Kalibration des benutzten Detektorsystems fur He-&hnliches Nickel.

3.1.2 Elektronische Datenaufnahme

Aufgrund der relativ kleinen Ubergangsenergie der beobachteten 2E1-Zerfalle von ca. 8 keV
ist vor allem bei Photonenenergien zwischen 0 und 2 keV der physikalisch besonders interes-
sante Anstieg der Spektralverteilung zu erwarten. Um Photonen mit maoglichst niedrigen
Energien nachweisen zu kénnen, wurde fir jeden einzelnen Detektor das Ausgangssignal der

Vorverstarker (VV) in drei verschiedenen elektronischen Zweigen verarbeitet (siehe Abbil-
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dung 3.4, [9]). Das durch Pulsformung des Spektroskopieverstarkers (SV) mit einer Zeitkon-
stante von 6 ps entstandene Signal wird mit Hilfe eines Analog-Digital-Wandlers (ADC) zur
Energiebestimmung verwendet. Das Signal eines 'langsamen’ Zeitsignalverstarkers (LZV,
Zeitkonstante 2 yus) und das eines schnellen Zeitsignalverstarkers (SzZV, Zeitkonstante
0,25 us) erzeugen Uber eine Koinzidenzschaltung das Zeitsignal des Detektors. Fir den
schnellen Zeitast liegt die Signalhhe von Photonen mit Energien von kleiner 1 keV weit in-
nerhalb des Rauschbandes, so dal3 hier die Signalrate aufgrund des elektronischen Rauschens
auf mehrere Kilohertz stark ansteigt. In dem langsamen Zeitast hingegen ist die Signalhthe
von Photonen der gleichen Energie wegen der langeren Integrationszeit sehr viel groRer als
das Rauschen, so dal3 mit einem Diskriminator nur die Ereignisse durch Photonen herausge-
filtert werden kdnnen. Somit kann die Auftreffzeit der Photonen mit dem schnellen Ast be-
stimmt werden, mit dem langsamen aber gleichzeitig die Ereignisse durch elektronisches Rau-
schen eliminiert werden. Mit Hilfe dieses Verfahrens konnten die Schwellen fir die elektroni-

sche Koinzidenz auf ca. 800 eV gesetzt werden.

_ Energie-
1 SV " signal
Det. — VV LZV —SCA — GG
Zeit-
COl _'signal
— SZV —SCA — DL

Abb. 3.4 Vereinfachte Darstellung eines Rontgenzweiges des zum Nachweis verwendeten
elektronischen Aufbaus. Mittels schnellen Einkanaldiskrimatoren (SCA) werden
logische (NIM-)Signale generiert, die von einem Gategenerator (GG) und Delay

(DL) verarbeitet werden und die Eingéange einer Koinzidenz (COI) darstellen.

Die relativ lange Pulsformzeit der Spektroskopieverstarker wurde zur Optimierung der Ener-
gieauflosung gewahlt. Bei einer hohen Rate von nachgewiesenen Photonen kann es zu einer

Aufsummierung von zwei oder mehreren Ereignissen kommen, die wahrend der Pulsverar-
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beitungszeit des Detektors eintreffen. Um solche 'pileup’ Ereignisse zu minimieren, werden

alle Ereignisse, bei denen zwei Photonen einen Detektor innerhalb von 20 ps getroffen haben,
mit einem 'flag’' versehen, um in einer anschlielBenden Analyse verworfen zu werden.

Fur die weitere Signalverarbeitung der drei Zweige wurde eine Standardkoinzidenztechnik
verwendet. Als 'Koinzidenz' zum Start der Datenaufnahme wird das Auftreten von Zeitpulsen
zweier Detektoren innerhalb einer Mikrosekunde angesehen. Fir diese Ereignisse werden alle
Mel3parameter, vorrangig Zeit- und Energiesignale der Detektoren, auf Band geschrieben und

mit Hilfe des Programmpaketes DAPHNE [70] ausgewertet.

3.1.3 Bestimmung der Detektor eigenschaften

Die Bestimmung der Nachweiseffizienz als Funktion der Energie ist in diesem Experiment
von entscheidender Bedeutung. Eine Absolutkalibration der verwendeten Detektoren wurde
schon fir ein vorangegangenes Experiment zur Bestimmung des 2E1-Kontinuums in He-
ahnlichen Krypton vorgenommen. Eine Beschreibung des Verfahrens kann der Referenz [9]

entnommen werden. Die wichtigsten Eigenschaften sind in Tabelle 3.1 zusammengefalit.

Detektor A| Detektor B| Detektor C
Durchmesser (mm) 9,7 9,7 6,2
Aktive Dicke (mm) 5,33 515 5,27
Berylliumfenster (um) 8+2 8+ 2 25,4
Goldkontakt (nm) 22+ 3 18+ 3 20
Silizium-Totschicht (um) 0,5+0,2 | 05£t0,2 |01
Energieauflosung (eV @ 5,9 ke\)) 227 215 231

Tab. 3.1 Detektoreigenschaften [9]

Diese experimentell bestimmten Dicken von absorbierenden Schichten zwischen Quellvolu-
men der Strahlung und dem Nachweisort finden Eingang in die Beschreibung der spektralen

Effizienz der verwendeten Detektoren.

3.2 Auswertung

Durch die Wechselwirkung mit dem Kohlenstofftarget werden eine Vielzahl von angeregten
Zustanden im Nickelion besetzt, die vorrangig radiativ zerfallen. Daher treten in dem Einzel-

spektrum fur das heliumahnliche Nickelion (Abbildung 3.5) verschiedene Strukturen auf. Bei
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der Lebensdauer von 154 ps des 1s2s 'S, Zustandes ergibt sich mit der gewahlten lonenge-
schwindigkeit von 0,157c eine Zerfallslange von ca. 7,2 mm. Zum Vergleich betragt die Zer-
fallslange fir E1-Ubergdnge von n =2 in den Grundzustand nur einige Mikrometer, da die
entsprechenden Lebensdauern um einen Faktor 1000 kirzer sind. Positioniert man, wie im
Experiment, den Detektormittelpunkt 7 mm strahlabwérts von der Folie, so kann man einen
Beitrag von Zustanden mit Lebensdauern kleiner als 10 ps vernachlassigen. Die breite Linie
bei 7,5 keV wird hauptsachlich durch M1-Strahlung aus dem ZustandSis@srursacht, da

dieser die vergleichsweise lange Lebensdauer von einigen Nanosekunden und somit eine Zer-
fallslange von ca. 107 mm besitzt. Ein weiterer Beitrag stammt von dem Zerfall de®s2p
Zustandes in den Grundzustand unter Aussendung eines M2-Photons. Aufgrund der Lebens-
dauer von 71 ps (entsprechend der Zerfallslange von 3,4 mm) wird sich daher nur ein kleiner
Teil der angeregten lonen in diesem Zustand befinden, wenn sie in den Bereich der Detekto-
ren kommen. Die Linien bei ca. 2 keV werden durch L-Strahlung hervorgerufen, unter ande-
rem von der Molybdanabschirmung (Abbildung 3.2). Die energetische Separation der ver-
schiedenen Ubergange liegt knapp unterhalb der Energieauflésung des verwendeten Detektors
A, so dal diese nicht einzeln aufgeldst werden kénnen. Deutlich ist die kontinuierliche 2E1-

Verteilung im Energiebereich zwischen 2,5 keV und 6 keV zu erkennen.

T T
60000 - .
M1, M2

o 40000 || =4 - n=2 -
<
=
:©
N

20000 Mo L -

2E1
0 |
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Energie (keV)

Abb. 3.5 Mit Detektor A aufgenommenes, totales Réntgenspektrum fir den Zerfall des mit

einem Kohlenstofftarget angeregten heliumahnlichen Nickelions
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Um das Zweiphotonenkontinuum von anderen, viel intensitatsstarkeren Untergrundprozessen
wie z.B. erlaubten E1-Ubergéangen unterscheiden zu kénnen, wird eine Koinzidenztechnik
verwendet. Abbildung 3.6 zeigt ein Zeitdifferenzspektrum fur Koinzidenzen zwischen De-
tektor A und B. Der mit 'Prompt' bezeichnete Bereich entspricht Ereignissen vom gleichen
Puls des Beschleunigers. Er besteht sowohl aus echten als auch aus zufélligen Koinzidenzen.
Die Bereiche 'Random' entsprechen Koinzidenzen zwischen Photonen von verschiedenen
Strahlpulsen. Die Pulsstruktur des Beschleunigers von 82,5 ns [69] ist klar bei den zufalligen

Ereignissen zu erkennen.

ok
Prompt
8k

7k

Random I Random
6k

5k
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Abb. 3.6 Zeitdifferenzspektrum fur Koinzidenzen zwischen Detektor A und B

Die in Abbildung 3.6 gezeigten Bereiche werden nachfolgend benutzt, um prompte und zufal-
lige Ereignisse getrennt zu untersuchen. Eine wesentliche Signatur des 2E1-Zerfalles ist die
konstante Summe der beiden Photonenenergien. Tragt man nun, wie in Abbildung 3.7, fur

echte Koinzidenzen die Energie eines Detektors (zsBg&gen die Summe der Energien bei-
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der Detektoren (Ea+Eg) auf, so erkennt man deutlich die Senkrechte bei 8,07 keV, die der

konstanten Ubergangsenergie des 2E1-Uberganges in H-ahnlichen Nickel entspricht.

Einzelenergie Eg
(keV)

24

20 -

16

2E1-Zexfall

12

ttt

Summen-
energie
0 5 10 15 20 25 (keV)

Abb. 3.7 Auftragung der Summenenergie gegen die Einzelenergie fiur echte Koinzidenzen
zwischen Detektor A und B am Beispiel von H-&hnlichem Nickel. Die Pfeile geben
drei exemplarische horizontale Schnitte der Breite 200 eV an, die in Abbildung 3.8

gezeigt werden.

Die anderen kontinuierlichen Strukturen (horizontale und diagonale Streifen) in Abbildung
3.7 werden durch Koinzidenzen zwischen Einphotonenibergangen in einem Detektor und
einem Kontinuumsphoton im anderen Detektor verursacht. Diese Art der Auftragung besitzt
fur die Auswertung entscheidende Vorteile. Werden horizontale Streifen auf die Summenach-
se projiziert, so tragen diese dort nur zu einem linearen Untergrund bei, der durch eine Fitpro-
zedur leicht abgetrennt werden kann. Die diagonalen Streifen ergeben im Summenspektrum
'laufende’ Linien, je nachdem, bei welcher Energie auf die Summenachse projiziert wird, kon-
nen diese auch die 2E1-Linie schneiden. Da man die Position in den verschiedenen Spektren

berechnen kann und die Breite dieser laufenden Linien konstant bleibt, kann auch im Kreu-
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zungsbereich mit der 2E1-Linie der Antell dieser Linien mit einem Fitprogramm bestimmt
werden.

Um die gemessene Verteilung quantitativ auszuwerten, wurden in dem Diagramm horizontale
Schnitte von je 200 eV Breite angefertigt. Einige beispielhafte Spektren sind in Abbildung 3.8
dargestellt.
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Abb. 3.8 Projizierte Summenspektren fur verschiedene Energien E

Anschliel3end wurden in diesen Spektren die 2E1-Linie mit einer Methode der kleinsten Feh-
lerquadrate an ein Gaul3profil mit linearem Untergrund angefittet, wobei die bekannte Linien-

position festgehalten wird.

3.3 Simulation

Um einen Vergleich zwischen theoretischen Berechnungen von Drake [34] und dem friheren
Experiment [9] zur Bestimmung des Zweiphotonenkontinuums in He-ahnlichen Krypton zu
ermdglichen, wurde von E.P. Kanter ein Monte-Carlo-Simulationsprogramm [71] entwickelt.

Fur den Zerfallsort des 2E1-Ubergangs in der Targetkammer wird in Strahlrichtung ein expo-
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nentieller Abfall mit Abstand zur Folie angenommen, der von der Lebensdauer und der Strahl-
geschwindigkeit abhangt. In transversaler Richtung wird eine GaufRverteilung des Strahls be-
ricksichtigt. Dem ersten Photon wird eine beliebige Richtung im Raum und eine Energie ge-
malfd einer theoretischen Verteilung [34] zugewiesen. Das zweite Photon wird nach einer
(1 + co$6)-Winkelverteilung in Bezug auf das erste Photon ausgesendet, die Energie wird so
gewahlt, daR die Energieerhaltung des 2E1-Ubergangs gewahrt bleibt. Als nachster Schritt
wird Uberprift, ob beide Photonen die Detektoren erreichen. Falls dies der Fall ist, werden die
Energien der Photonen dopplerkorrigiert und gepruft, ob sie auch nachgewiesen werden auf-
grund spektraler Nachweiswahrscheinlichkeit und elektronischer Effizienz. Ein vom 2E1-
Zerfall unabhangiger Test des Simulationsprogramms wurde anhand des M1-Ubergangs vom
23S, Zustand in den Grundzustand durchgefiihrt [69]. Die Untersuchung des Linienprofils fiir
diesen Ubergang stellt einen Test fur die Bestimmung der Experimentparameter dar. Hierbei
konnte eine weitestgehende Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten gezeigt werden,
so daf? man von Korrektheit des Monte-Carlo-Programmes und der Eingabeparameter ausge-

hen kann.

3.4 Fehlerbestimmung

3.4.1 Statistische Unsicher heiten

Bei der Bestimmung der Intensitat der 2E1-Line mussen Unsicherheiten aufgrund der Statistik
berticksichtigt werden. Die wichtigsten Beitrage stammen von der statistischen Unsicherheit
der 2E1-Linie im prompten und zufalligen Koinzidenzspektrum, aus denen die uns interessie-
rende Linie im wahren Koinzidenzspektrum erzeugt wird. Die Unsicherheiten in der Bestim-
mung des linearen Untergrundes innerhalb dieses echten Koinzidenzspektrums tragen nur zu
einem kleinen Teil bei. Typischerweise bestimmen sich die statistischen Unsicherheiten in

den untersuchten 2E1-Verteilungen zu ein bis funf Prozent.

3.4.2 Beimischungen der jeweils anderen lonensorte

Um den Anteil der Spektralverteilung des 2E1-Prozesses in H-ahnlichem Nickel von dem des
He-ahnlichen zu unterscheiden, wurde eine Monte-Carlo-Simulation des Summenergiespek-

trums fur beide lonensorten durchgefuhrt. Durch Eingabe der experimentellen Gegebenheiten
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(Geometrie des Experiments, Strahlenergie, etc.) wird die Linienform und -position des 2E1-
Ubergangs fiir die jeweilige lonensorte bestimmt. Mit Hilfe einer multiplen linearen Regressi-
on werden die Linienprofile von H- und He-&hnlichem Nickel an das experimentelle Sum-
menspektrum der verschiedenen Durchlaufe angefittet. Als Ergebnis lait sich feststellen, dal’
in unserem Experiment die Beimischung der jeweils ‘falschen’ lonensorte zur Spektralvertei-
lung der zu untersuchenden lonensorte kleiner als drei Prozent betragt. Aufgrund der Kleinheit
der Beimischung wurden die projizierten Summenspektren immer nur fur eine lonensorte

ausgewertet, die dadurch entstehende Unsicherheit aber in der Fehlerrechnung bericksichtigt.

3.5 Ergebnisse und Diskussion

Nachfolgend sollen die Ergebnisse erster Untersuchungen der Energieverteilung des Zwei-
photonenzerfalles in einem lon mit mittlerer Kernladungszahl sowohl fiir die wasserstoff- als

auch heliumahnliche Spezies vorgestellt werden.

3.5.1 Spektralverteilung des H-ahnlichen Nickel

Das Ergebnis einer experimentellen Bestimmung des 2E1-Zerfalles des 2 ?S,, Zustandes in
H-ahnlichem Nickel ist in Abbildung 3.9 zu sehen. Ebenfalls dargestellt ist die Simulation des
durchgefuhrten Experimentes auf Grundlage der theoretischen Energieverteilung nach Parpia
und Johnson [20], die das Problem in der Berechnung von Gleichung 2.1 mit einem relativi-
stischen Ansatz I6sten.

Die Ubereinstimmung der experimentellen Daten mit der Simulation ist augenfallig. Die rela-
tive Abweichung zwischen Simulation und Experiment betragt fur alle Datenpunkte nur we-
nige Prozent. Wie schon Dunford et al. [72] in ihren LebensdauermessungefSiesZa-

standes gezeigt haben, ist zur korrekten theoretischen Beschreibung ein relativistischer Ansatz
notwendig. Deren experimentell bestimmte Lebensdauer von 217,B ps bestatigt im
Rahmen der Fehlergenauigkeit nur den Wert 215,45 ps der relativistischen Rechnung von
Parpia und Johnson [20]. Die Lebensdauer von 212,34 ps einer nichtrelativistischen Rechnung

[29] kann nur innerhalb eines experimentellen Fehlers wore@roduziert werden.
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Abb. 3.9 Oben: Gemessene Energieverteilung der Photonen aus dem 2E1-Zerfall des 2 2Sy,
Zustandes in H-ahnlichem Nickel im Vergleich zur Simulation (durchgezogene
Linie) auf Grundlage einer relativistischen Rechnung von [20]. Unten: Residuen-

guotient (Experiment - Simulation) / Simulation.
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Somit verdeutlicht auch diese Messung, daR der 2E1-Zerfall aus 88y 2ustandes in H-
ahnlichem Nickel gut mit einem relativistischen Ansatz von Parpia und Johnson [20] zur L6-
sung von Gleichung 2.1 in Kapitel 2 beschrieben werden kann. Zusammen mit den Lebens-
dauermessungen lalt sich feststellen, dal’ fur H-ahnliches Nickel trotz der relativ kleinen

Kernladungszahl Z = 28 ein relativistischer Ansatz gewahlt werden mulf3.

3.5.2 Spektralverteilung des He-ahnlichen Nickel

Ein zweites Ziel der Strahlzeit am ATLAS-Beschleuniger war die Bestimmung der Energie-
verteilung der Photonen aus dem 2E1-Zerfall des 1s2s s, Zustandes in He-ahlichem Nickel.

Ein relativistischer Ansatz zur Loésung von Gleichung 2.1 von Derevianko und Johnson [13]
zeigt fur Kernaldungszahlen Z < 30 nur marginale Abweichungen zu den Ergebnissen der
nichtrelativistischen Rechnung von Drake [34]. Daher ist es bei der erreichten experimentel-
len Genauigkeit nicht entscheidend, welche Energieverteilung einer Simulation zugrunde ge-
legt wird. Aus diesem Grund werden im weiteren Verlauf die experimentellen Daten mit einer
Simulation auf Basis der nichtrelativistischen Rechnung von Drake in Abbildung 3.10
verglichen.

Die Situation, daR relativistische und nichtrelativistische Rechnung fast vollig identische Er-
gebnisse fur die Energieverteilung der 2E1-Photonen liefern, ist eine Besonderheit fur He-
ahnliche lonen im Bereich der Kernladungszahlen um3D. Dies &ndert sich grundlegend

bei schweren, heliumahnlichen Systemen wie Gold (Kapitel 4), die stark durch relativistische
Effekte beeinflut werden. Daher kann dort nur ein relativistischer Ansatz den Prozel3 der
Zweiphotonenemission korrekt beschreiben.

Die Ubereinstimmung der experimentellen Werte mit der Simulation auf Basis einer nichtre-
lativistischen Rechnung von Drake ist sehr gut. Auch in Verbindung mit dem friher durchge-
fuhrten Kryptonexperiment [69] kann man die theoretische Vorhersage des Ansteigens der
Intensitat in den Flanken der Verteilung im mittleren Z-Bereich als bestatigt ansehen. Die
Elektron-Elektron-Wechselwirkung in He-ahnlichen lonen gibt somit Anlal® zu einer im Ver-
gleich zu H-ahnlichen lonen anderen Abhangigkeit der Spektralverteilung von der Kernla-

dungszahl Z.
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Abb. 3.10 Oben: Gemessene Energieverteilung der Photonen aus dem 2E1-Zerfall des 1s2s
s, Zustandes in He-ahnlichem Nickel im Vergleich zur Simulation (durchge-

zogene Linie) auf Grundlage einer nichtrelativistischen Rechnung von Ref. [34].

Unten: Residuenquotient (Experiment - Simulation) / Simulation.
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Wie Derevianko und Johnson in ihren Rechnungen zeigen, ist die Breite der Energieverteilung

des 2E1-Zerfalles aus dem 2 'S, Zustand stark abhéngig von der Kernladungszahl Z [13]. Die
vollen Breiten bei halbem Maximum (FWHM) variieren zwischen 0,70 und 0,83. Fur Nickel
wird ein Wert von 0,82 angegeben. Im Experiment verandert jedoch die Nachweiseffizienz
der Detektoren die Energieverteilung vor allem in den Flanken; dort reduziert sie die gemes-
sene gegenuber der theoretisch zu erwartenden Intensitat. Dies fihrt insgesamt zu einer klei-
neren Breite der experimentell bestimmten Energieverteilung. In der experimentellen Vertei-
lung von Abbildung 3.10 wird deshalb die volle Breite bei halbem Maximum zu0g34
bestimmt. Dieses Ergebnis unterstreicht damit die Wichtigkeit einer prazisen Bestimmung der
Detektoreffizienz als Funktion der Photonenenergie fur das durchgefiihrte Experiment.

3.5.3 Bestimmung des M atrixelementes \ M \2

Obwohl der Vergleich der experimentellen Daten mit den Monte-Carlo-Simulationen in bei-
den untersuchten Fallen gute Ubereinstimmung zeigt, ist diese Methode von einer (separaten)
Effizienzbestimmung der verwendeten Detektoren abhangig. Fir ein vorangegangenes Expe-
riment zur Bestimmung der Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in heliumahnlichen Krypton
[9] war gerade diese Unsicherheit in der Effizienzbestimmung der limitierende Faktor fur die
Aussagekraft des Experiments.

Um die Unsicherheiten zu minimieren, wurde, wie in Kapitel 3.1.1 erwahnt, wahrend der
Strahlzeit abwechselnd der Zweiphotonenzerfall sowohl in H- als auch He-ahnlichem Nickel
beobachtet. Da die Spektralverteilung des 2E1-Zerfalles in H-ahnlichem Nickel sehr prazise
theoretisch beschrieben werden kann, dient diese Messung als eine in-situ Kalibration des
verwendeten Detektorsystems. Aus einem Vergleich der experimentell bestimmten mit der
theoretisch zu erwartenden Energieverteilung laflt sich die Gesamteffizienz des Detektorsy-
stems als Funktion der Photonenenergie bestimmen. Nachfolgend kdnnen die experimentellen
Daten fur He-ahnliches Nickel um diese Gesamteffizienz korrigiert werden, so dal es sich
somit um eine modellunabhéngige Bestimmung der 2E1-Energieverteilung von He-&hnlichem
Nickel handelt. Im Gegensatz zu Kapitel 3.5.2 wurde bei dieser Methode der Auswertung kein
Modell fur den 2E1-Zerfall in He-&hnlichen lonen vorgegeben. In Abbildung 3.11 sind die
Ergebnisse dieser Prozedur als Funktion der auf die Ubergangsenergie normierten Photo-

nenenergief = 7w/ AE,., dargestellt. Nach einem Vorschlag von Dunford wurden diese Da-
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ten durch einen Faktor f (1-f) dividiert, dieser entspricht dem Faktor wyw, aus Gleichung (2.1)

in Kapitel 2, so dal’ sie bis auf eine multiplikative Konstante proportional zum Matrixelement

‘Mﬁ‘z des Zweiphotonenzerfalles sind. Zum Vergleich sind die theoretischen Verteilungen

fur He-ahnliches Nickel nach Drake [34] (gestrichene Linie) und Derevianko und Johnson
[13] (durchgezogene Linie) sowie die Verteilung fur Helium [13] (strichpunktierte Linie) in
das Diagramm eingetragen. Da die theoretischen Energieverteilungen symmetrisch um den
Mittelpunkt (f = 0,5) sind, wird in der folgenden Abbildung nur die untere Halfte der Vertei-
lung dargestellt.

T

®  Experiment
RN REES Drake (Z=28)
— Derevianko (Z=28)
- Derevianko (Z=2)

Normierte Rate

O / 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

Photonenenergie f

Abb. 3.11 Normierte Rate des 2E1-Zerfalls als Funktion der Photonenenergie f. Die Daten
fur He-ahnliches Nickel werden mit verschiedenen theoretischen Vorhersagen

verglichen. Erlauterungen siehe Text.

Wie schon aus Abbildung 2.5 abgeleitet werden kann, zeigt die theoretische Kurve fur He-
ahnliches Nickel in Abbildung 3.11 einen Anstieg der Verteilung bei kleinen Photonenenergi-
en, wahrend die Verteilung fur Helium viel flacher verlauft. Die experimentell gewonnenen

Daten fur Nickel bestatigen sowohl die nichtrelativistische Rechnung von Drake [34] als auch
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die relativistische Rechnung nach Derevianko [13] fur He-&hnliches Nickel. Speziell konnte
in diesem Experiment der Anstieg der Verteilung fur kleinere Photonenenergien (f < 0,3) klar
nachgewiesen werden. Dieses Verhalten konnte schon in einem friheren Kryptonexperiment
[9] gezeigt werden, war dort aber aufgrund von grol3eren experimentellen Unsicherheiten
nicht so signifikant. Daher stellt dieses Experiment zur Bestimmung der Energieverteilung des
2E1-Zerfalles in heliumahnlichen Nickel den strengsten Test der theoretischen Vorhersagen
dar.

Um relativistische Korrekturen beim Zweiphotonenzerfall in heliuméhnlichen lonen zu testen,
werden die experimentellen Daten fur Nickel mit relativistischen Rechnungen von Derevian-
ko [13] fur heliuméahnliches Nickel (Z = 28) bzw. Gold (Z = 79) verglichen, siehe Abbildung
3.12. Im Gegensatz zum mittleren Z-Bereich, wo sowohl Elektron-Elektron-Wechselwirkung
als auch relativistische Effekte den 2E1-Zerfall beeinflussen, sind fur sehr schwere System nur

die relativistischen Effekte wichtig.

8 I I I I

®  Experiment
—— Derevianko (Z=28)
e Derevianko (Z=79)

Normierte Rate

O 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0,0 0,1 0,2 0,3 0.4 0,5

Photonenenergie f

Abb. 3.12 Normierte Rate des 2E1-Zerfalles als Funktion der Photonenenergie f. Die expe-
rimentellen Daten fiir He-ahnliches Nickel werden mit relativistischen Rechnun-

gen von Derevianko [13] fur Nickel bzw. Gold verglichen.
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Wie Abbildung 3.12 zu entnehmen ist, heben sich die Energieverteilungen fur He-ahnliches
Nickel und Gold voneinander ab. Vor allem fir Energien f < 0,3 ist dieser Unterschied signi-
fikant und wird von den MelRdaten widergegeben. Fur die niedrigste gemessene Energie unter-
scheidet sich der experimentelle Wert um mehr alg ¥6n den theoretischen Vorhersagen

fur He-ahnliches Gold. Die Abbildungen 3.11 und 3.12 zeigen sehr schon die Wichtigkeit der
Bertcksichtigung sowohl der Elektron-Elektron-Wechselwirkung als auch der relativistischen
Effekte bei der Berechnung der Energieverteilung der Photonen aus dem 2E1-Prozel3. Liegen
beide Effekte einzeln vor (niedriges bzw. hohes Z), so haben sie eine Verschmalerung der

Energieverteilung (FWHM) zur Folge.

3.6 Nachbemer kungen

Vor diesem Experiment lag flr mittelschwere lonen nur eine einzige genaue Bestimmung der
Spektralverteilung des Zweiphotonenzerfalles in He-&hnlichen Systemen (Krypton) vor [9].
Die dort gefundene gute Ubereinstimmung der experimentellen Ergebnisse mit theoretischen
Vorhersagen von Drake [34] konnte nun auch fur den Zweiphotonenzerfall in He-ahnlichem
Nickel bestatigt werden. Insbesondere mul3 an dieser Stelle darauf hingewiesen werden, daf3
die Bestimmung der Spektralverteilung in H-ahnlichem Nickel die erste ihrer Art fur mittel-
schwere lonen mittels ‘beam foil spectroscopy’ darstellt.

Die gute Reproduktion der experimentellen Ergebnisse fiir die Energieverteilung des Zwei-
photonentiberganges in den beiden lonensorten durch die Simulationen zeigt, dafd in diesem
Bereich der Kernladungszahl gute theoretische Modelle zur Beschreibung des Prozesses exi-
stieren. Fur eine Entscheidung zwischen bezlglich der Kernladungszahl verschiedenen Ver-
teilungen reicht meist die Sensitivitat der Experimente nicht aus, da eine Messung in den phy-
sikalisch interessanten 'Rand'bereichen dieser Verteilungen wegen der stark abfallenden Nach-
weiseffizienzen der verwendeten Halbleiterdetektoren sich duf3erst schwierig gestaltet.

Ein weiterer Hinderungsgrund flir eine Steigerung der Genauigkeit ist aber auch in der An-
wendung der Simulation zu sehen. Eingangsparameter wie Strahlgeschwindigkeit und geo-
metrische Absténde lassen sich mit ausreichender Prazision bestimmen. Als Hauptbeitrag zur
Unsicherheit der Simulation ist vor allem die Bestimmung der Nachweiseffizienz der verwen-
deten Detektoren zu nennen. Vor allem sei hier auf das generelle Problem der Bildung einer

Eisschicht auf dem Halbleiterkristall eines stickstoffgekiihlten Detektors hingewiesen, wel-
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ches vor allem den Nachweis von Photonen niedriger Energie stark beeinfluf3t. Wie Messun-
gen von Hansen et al. [73] gezeigt haben, kann sich die Nachweiseffizienz von Halbleiterde-
tektoren tber den Verlauf von Monaten relativ stark &ndern. Als Hauptursache hierftr wird
vor allem die Bildung einer solchen Eisschicht angesehen, die nicht notwendigerweise (zeit-
lich) konstant bleiben muf3. Somit kann selbst mit verfeinerten Methoden in der Bestimmung
der einzelnen absorbierenden Schichten die Unsicherheit der Effizienzbestimmung nicht ver-
ringert werden, da diese eine Zeitabhéngigkeit beinhaltet.

Ein wesentlicher Schritt bei der Verringerung der Unsicherheiten konnte mit einer Vergleichs-
messung des Zweiphotonenzerfalles von H- und He-&hnlichem Nickel erreicht werden. Hier-
mit konnte die Sensivitat beziglich der Veranderungen in der Energieverteilung erheblich
gesteigert werden. Die Bestimmung der Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in heliumahn-
lichem Nickel stellt die bisher genaueste Uberpriifung theoretischer Vorhersagen fiir die Ener-
gieverteilung des 2E1-Zerfalles in heliumahnlichen lonen dar. Von besonderer Wichtigkeit ist
weiterhin, daR fur die Ableitung der experimentellen Ergebnisse auf kein Modell fur die Ener-
gieverteilung der beiden ausgesendeten Photonen zurtickgegriffen werden muf3te.

Trotz der Eleganz der oben beschriebenen Vergleichsmethode ist dieses Verfahren nur fir
mittelschwere lonen geeignet, da fur Kernladungszahlen Z >50 der M1-Zerfall aus dem
228y, Zustand dominiert. Das Verzweigungsverhaltnis fiir den 2E1-ProzeR wird immer klei-
ner, so dafld aus diesem Grund von dieser Art der in-situ Kalibration abgesehen werden muf3.

Dies gilt auch speziell im Hinblick auf den Zweiphotonenzerfall in heliumahnlichem Gold.
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4. Der 2E1-Zerfall in heliuméhnlichem Gold

4.1 Vorbemerkungen

Nachdem in Kapitel 3 eine gute Ubereinstimmung zwischen der experimentellen und theo-
retischen Energieverteilung des Zweiphotonenzerfalles in heliumahnlichem Nickel gezeigt
werden konnte, sollen nun Systeme mit grol3erer Kernladungszahl Z untersucht werden. In den
sehr starken Zentralfeldern dieser schweren Systeme spielen die relativistischen Effekte eine
entscheidende Rolle fur die Atomstruktur, so daf3 deren Einflul3 auf die Spektralverteilung des
Zweiphotonenzerfalles dort am ehesten nachgewiesen werden kann. Ein geeignetes System ist

z.B. Gold mit einer Kernladungszahl Z = 79 (siehe Abbildung 4.1).

2'P,
2°p,
M2
70,339
2R
2°P;
68,217

Abb. 4.1 Niedrigliegende Energieniveaus und deren Zerfallskandle in den Grundzustand

fur heliumahnliches Gold [74]. Alle Energien in keV.

Die Messung wird ahnlich wie in Kapitel 3 als klassisches Beam-Foil-Experiment durchge-
fuhrt. Aufgrund der hohen Kernladung liegen die mittleren Zerfallsdauern fir E1-Ubergéange
im Bereich von 18° Sekunden. Selbst der Ausgangszustand i%pdes 2E1-Zerfalles als
Ubergang hoherer Ordnung besitzt in heliumahnlichen Gold nur eine Lebensdauer von ca.

0,32 ps [75]. Bei einer typischen Geschwindigkeit von ca. 40 Prozent der Lichtgeschwindig-
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keit ergibt dies eine Zerfallslange von nur einigen Mikrometern. Um den Zweiphotonenzerfall
mit einem ahnlichen Versuchsaufbau wie in Kapitel 3 beobachten zu kénnen, missen die
Detektoren somit direkt auf das Festkorpertarget gerichtet werden, so dal3 samtliche Strahlung
von diesem nachgewiesen wird. Daher gewinnt der Besetzungsmechanismus eine entschei-

dende Bedeutung, da dieser méglichst selektiv den Ausgangszustahg, teslkern soll.

4.2 Besetzungsmechanismus des 2 'S, Zustandes

Fir eine Besetzung kommen nur die in Kapitel 2.4 diskutierten Stof3prozesse in Frage:
Resonant Transfer and Excitation (RTE), Radiative Electron Capture (REC),
Nonradiative Capture (NRC) und Anregung (EXC).
Nach RTE eines wasserstoff(')ahnlichen Goldions liegt jeweils ein doppeltangeregter Elek-
tronenzustand vor, der zu Hypersatellitenzustanden fuhrt, die teilweise in den Ausgangszu-
stand 1s25S, des Zweiphotonenzerfalles relaxieren. Eine systematische Schwierigkeit fiir die
Analyse der MelRdaten bei Vorliegen einer RTE-Resonanz soll am Beispiel der KLL-RTE in
wasserstoffahnlichen lonen kurz erlautert werden. Um ein Elektron resonant aus der K- in die
L-Schale anzuheben, dies entspricht gerade der Energie eimefhgtons (k& flr entspre-
chende Mehrelektronensysteme), mul folgende Bedingung fiir die kinetische Epegrdes E
lonen erfillt sein:

Exin + EL. = Ka = Ex - EL (4.1)

Diese Energiebedingung (4.1) hat aber in Bezug auf den strahlenden Einfang eines Elektrons
(REC) weitreichende Konsequenzen, da alle Einfangprozesse in héhere Zustande des lons mit
nachfolgendem radiativen Zerfall in die L-Schale auch die Bedingung der Energie aines K

Photons erfullt (siehe Abbildung 4.2):

(M-REC + L) = (N-REC + IB) = ... = @-REC + L) = Kat (4.2)
Andererseits entspricht die Summenenergie der beiden PhotonerEfFdes 2E1-Prozesses
aber ungefahr der Energie eines-Rhotons.

E, + E=Ka (4.3)

Selektiert man in der Analyse der Experimentdaten alle Zweiphotonenereignisse, deren Sum-
menenergie der Energie einesHRhotons entspricht, so tberlagern alle Kaskadenstrukturen

der Art (n-REC + L-n-Strahlung) den zu untersuchenden 2E1-Prozel3, was eine Auswertung in
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bestimmten Energiebereichen sehr schwierig gestaltet. Daher wird von einer Besetzung des

1s2s'S, Ausgangszustandes des 2E1-Prozesses mittels RTE abgesehen.

Ein——
- M-REC K.,
M » _ 4
L
KG
K
Projektil Target

Abb. 4.2 Resonanzbedingung des KLL-RTE in wasserstoffahnlichem Gold

Der direkte Einfang eines Elektrons (REC) in ein wasserstoffahnliches lon erfolgt vorrangig
in die tiefstgebundene K-Schale [52], siehe auch Erzeugungsmechanismen bei lon-Atom-
StoRen in Kapitel 2.5 ff. Daher ist eine Besetzung von n = 2 Zustanden Uber diesen Prozel3
praktikabel, nach Abbildung 2.6 und 2.7 in Kapitel 2 aber nur direkt unterhalb der RTE-
Resonanzen der effektivste ProzeR zur Besetzung desSis2sstandes. Trotz des groRen
totalen Wirkungsquerschnittes fuir wasserstoffahnliche lonen muf3 von einer Besetzung mittels
NRC abgesehen werden, da dieser Prozel3 Zustande mit grol3er Hauptquantenzahl n und
groBer Drehimpulsquantenzahl | bevdlkert [76]. Diese primar besetzten Zustéande zerfallen
Uber Kaskadenprozesse in den Grundzustand. Die relative Besetzulfy deserhalb der

1s2n Zustande ist somit gering.

Die Anregung eines Elektrons (EXC) aus dem Grundzustand eines helium(!)ahnlichen lons
erfolgt bei den in Frage kommenden Projektilgeschwindigkeitgn¥E.00 MeV/u entspricht

einem Adiabasieparametgr> 0,55) Uberwiegend als Monopolanregung (Kapitel 2.5.3), d.h.
mit einer Anderung des Gesamtdrehimpuléés 0. Somit wird der 1s2t, Ausgangs-
zustand des Zweiphotonenzerfalles relativ zu den anderen n = 2 Zustanden stark besetzt.

Um die oben beschriebenen Probleme bei der Besetzung mittels RTE zu vermeiden, werden

in vorangehenden Testmessungen lonenenergien von 75 und 106 MeV/u verwendet, die sich
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gerade unter bzw. tUber den 16 KLL-Resonanzen in heliumahnlichen Gold bei Energien
zwischen ca. 84 und 92 MeV/u [77] befinden. Da diese Resonanzen relativ groRe Breiten
besitzen, wird eine Strahlenergie von kleiner 75 bzw. gréRer als 105 MeV/u bendtigt, um
unerwinschte Beimischungen von RTE-Resonanzen minimieren zu kénnen. Mit der in Kapi-
tel 2.5.5 dargestellten Abhangigkeit des Wirkungsquerschnittes der verschiedenen Stol3pro-
zesse, erweisen sich der direkte Einfang (REC) in ein wasserstoffahnliches lon bei der
kleineren kinetischen Energie von 75 MeV/u und die Anregung (EXC) eines heliuméhnlichen
lons bei der hoheren Energie von 106 MeV/u als die effektivsten Besetzungsprozesse des

1s2s'S, Zustandes in heliumahnlichen Gold.

4.3 Strahlparameter und Aufbau des Experiments

Aufgrund der Diskussion in Kapitel 4.2 wurden fur die Voruntersuchungen zwei unter-
schiedlich praparierte Goldstrahlen verwendet. Fur die hohere Energie von 106 MeV/u wurde
ein Goldionenstrahl mit dem Ladungszustand 63+ vom Schwerionensynchrotron SIS der GSI
(Abbildung 4.3) auf ein Aluminiumstripper im Transferkanal zum Experimentierplatz Cave A
gelenkt. Eine Dicke des Strippers von 20 md/@rgibt eine Ausbeute von ca. 60 Prozent
heliumahnlichen und 15 Prozent wasserstoffahnlichen lonen im Strahl [78]. Der jeweils inter-
essierende Anteil wird magnetisch selektiert und zum Experiment transportiert. Wahrend der
Extraktionszeit von neun Sekunden (gesamter Beschleunigungszyklus 11 s) betrug die
Teilchenanzahl ca. $ 10° He-ahnliche Goldionen pro Sekunde.

Zur Erzeugung der kleineren kinetischen Energie wurde ein anderes Verfahren gewahlt.
Goldionen mit dem Ladungszustand 63+ werden im SIS auf eine kinetische Energie von ca.
300 MeV/u beschleunigt. Aufgrund der hohen Geschwindigkeit entstehen bei dem Durchgang
durch eine Stripperfolie fast ausschlie3lich nackte lonen, die in den Experimentierspeicherring
(ESR) eingeschossen und anschliel3end abgebremst werden [79]. Vor und nach dem Abbrem-
sen werden die lonen im Elektronenkiihler 'gekiihlt’. Durch die Uberlagerung eines Elek-
tronenstrahles mit sehr kleiner Energieverteilung wird den lonen diese geringe Energie-
verteilung aufgepragt, was insgesamt eine Phasenraumkontraktion fir die lonen zur Folge hat,

d.h. sowohl eine kleinere Energieverteilung als auch raumliche Ausdehnung.
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Abb. 4.3 Ausschnitt der Beschleunigeranlagen bei GSI. Der Experimentieraufbau wurde am
Experimentierplatz 'Cave A' realisiert, der vom Schwerionenbeschleuniger SIS

bzw. Experimentierspeicherring ESR beliefert wurde.
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Im Experiment konnten ca. 90 Prozent der nackten lonen von der kinetischen Energie von
300 MeV/u auf 75 MeV/u abgebremst werden [80]. Zur sog. 'Langsamen Extraktion' aus dem
ESR nutzt man aus, daf} durch StoRe mit den Elektronen im Kuhler nackte lonen konti-
nuierlich einem Elektroneneinfangprozel3 unterliegen und umgeladen werden. Durch das
geanderte Ladungs- zu Massenverhéltnis bewegen sich die nun wasserstoffahnlichen lonen
auf einen anderen Bahn im Speicherring als die nackten lonen und kénnen somit magnetisch
ausgelenkt und zum Experimentierplatz extrahiert werden. Wahrend der Extraktionszeit von
80 s steht am Experimentierplatz eine mittlere Teilchenanzahl vowdskerstoffahnlichen
Goldionen pro Sekunde zur Verfigung [79]. Diese Teilchenrate ist somit um mehr als eine
GroRRenordnung kleiner als die Teilchenrate von heliumahnlichen lonen direkt von SIS, was
seinen Niederschlag in der Anzahl der Rontgenereignisse finden mulf3.

In Abbildung 4.4 wird der schematische Aufbau des Experiments gezeigt. Der Goldionen-
strahl der Energie 75 bzw. 106 MeV/u trifft in der Wechselwirkungszone auf ein 100%ug/cm
Aluminium- oder 120 pg/cmKohlenstoffestkdrpertarget. Die erzeugten angeregten Zustande
zerfallen (fast ausschlief3lich) durch Aussendung von Fluoreszenzstrahlung, die mit zwei
intrinsischen Germaniumhalbleiterdetektoren nachgewiesen wird (siehe Tabelle 4.1). Auf-
grund der hohen kinetischen Energie der lonen (diese entspricht ca. 40 Prozent der Lichtge-
schwindigkeit) kann der Einflul3 der relativistischen Lorentztransformation auf die Winkel-
verteilung der Photonen nicht mehr vernachlassigt werden. Im (mitbewegten) Ruhesystem der
lonen (Emittersystem) werden die beiden Photonen des 2E1-Zerfalles, wie in Kapitel 2 erlau-
tert, geman einer (1 + ¢&-Verteilung ausgesendet. Durch die Transformation ins (ruhende)
Laborsystem werden die Photonen mehr in einen Kegel in Strahlrichtung ausgesendet.
Bertcksichtigt man, dal? das Maximum der Winkelkorrelation der Photonen aus einem 2E1-
Zerfall bei einem Winkel von 180° im Emittersystem liegt (siehe Kapitel 2.3), so missen bei
symmetrischer Geometrie beide Detektoren fir die gewahlte kinetische Energie der lonen zum
Nachweis dieser Photonen im Laborsystem unter 60° zur Projektilstrahlrichtung stehen. In
Abbildung 4.4 wurde auf die Berilicksichtigung eines lithiumgedrifteten Siliziumdetektors,
sog. Si(Li), verzichtet, der unter einem Winkel von 45° zu der durch die anderen beiden
Germaniumdetektoren aufgespannten Ebene stand. Die Koinzidenzrate fur Ereignisse dieses
Si(Li)-Detektors mit einem der anderen Germaniumdetektoren war aufgrund der Geometrie

(Abstand 93,5 mm zum Target, Flache des Siliziumkristalls 200®) mmd der stark
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abfallenden Nachweiseffizienz fir hohe Photonenenergien zu klein, um signifikante Aussagen

treffen zu kdnnen.

Detektor B
Goldionen von
SIS oder ESR
Target‘
| '
Pb-Sn-Al
Abschirmung
Detektor A
1cm
<>

Abb. 4.4 Schematischer Aufbau des Experiments am Experimentierplatz 'Cave A’

Detektor A | Detektor B
Hersteller Canberra Eurisys
Halbleiter Ge(i) Ge(i)
Flache rund segmentiert
GroRe (mr) 500 7 43,5x 25
Dicke (mm) 15 12
RaumwinkelQ/4tt (%) 1,506 740,253
Auflésung (eV @ 59,5 keV 480 560
und 4 pus Shaping Time)

Tab. 4.1 Eigenschaften der Detektoren A und B
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4.4 Nachweisalektr onik

Zur Datenaufnahme wurde eine Standard-Schnell-Langsam-Koinzidenztechnik verwendet
(siehe Abbildung 4.5), die aus kommerziell erhéltlichen NIM- und CAMAC-Modulen aufge-
baut war. Das Ausgangssignal jedes Detektors wurde in einen schnellen Ast zur Zeitge-
nerierung und einen langsamen Ast zur Energiebestimmung aufgeteilt. Letzterer bestand
lediglich aus einem Spektroskopieverstarker mit einer Zeitkonstante von 2 pus. Diese Zeit
wurde als Kompromifd3 zwischen einer guten Energieauflosung und hohen Detektionsraten
gewabhilt.

Der Zeitast besteht aus einem schnellen Verstarker mit einer Zeitkonstante von 50 ns (Timing
Filter Amplifier, TFA) und einem nachfolgenden Diskriminator (Constant Fraction Discri-
minator, CFD), der bei Uberschreiten der Signalh6he tiber eine Schwelle ein logisches Signal
ausgibt. Treffen logische Signale von mindestens zwei Detektoren innerhalb einer Mikro-
sekunde in einer Koinzidenzeinheit (COI) ein, so wird die Datenaufnahme gestartet. Neben
den verstarkten Energiesignalen aller Detektoren werden auch die mit Hilfe der Dis-
kriminatoren abgeleiteten Zeitsignale eingelesen und digitalisiert (Time-to-Amplitude
Converter, TDC). Alle relevanten Signale werden einerseits fir eine spatere Offline-Analyse
auf Band geschrieben, andererseits uber Netz direkt an das Programmpaket GOOSY [81] zur

sofortigen Auswertung und Darstellung geschickt.

4.5 Auswertung der Daten

Vor, wahrend und nach der Messung des Zweiphotonenzerfalles in heliumé&hnlichem Gold

wurden Energiespektren verschiedener radioaktiver Quellen aufgenommen. Anhand bekannter
Rontgenlinien kann eine Kalibration der Energiespektren aller Detektoren vorgenommen

werden. In einem Offline-Analyseprogramm wurde nach Beendigung der Strahlzeit der

gewonnene Datensatz untersucht. Der Hauptaugenmerk im nachfolgenden Kapitel 4.5.1 liegt
hierbei bei der Optimierung des Experiments hinsichtlich Untergrund und der saubersten

MeRbedingungen. Ab Kapitel 4.5.2 steht die eigentliche Bestimmung des Zweiphotonen-

zerfalles aus dem 1s2S, Zustand in heliumahnlichem Gold im Vordergrund der Unter-

suchung.
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Amp » ADC
Det. A TFA CFD —— TDC
Auslose-
col = elektronik
II II
Det.Bﬂ TFA JJ— CFD » TDC
 —
Amp W » ADC

Abb. 4.5 Schematischer Aufbau der Nachweiselektronik. Die Wirkungsweise der einzelnen
Module ist im Text erklart. Die verstarkten Linien und mehrfachen Symbole bei
Detektor B sollen die sieben individuellen Segmente und deren Elektronik

andeuten

4.5.1 Rontgenspektren

Um den effizientesten Besetzungsmechanismus des 1s2s 'Sy Ausgangszustandes im Hinblick

auf saubere Mel3bedingungen experimentell zu bestimmen, wurden Rontgenspektren fir ver-
schiedene lonenenergien und -sorten sowie Targets aufgenommen. Im einzelnen handelt es
sich um die StoRsysteme 75 MeV/u wasserstoffahnlich€ Aenen bzw. 106 MeV/u
heliumahnliche Al/*-lonen auf Kohlenstoff oder Aluminium. Die in Abbildung 4.6 gezeigten
Rontgenspektren weisen untereinander grof3e Unterschiede in den Intensitaten auf, da diese
sowohl vom Ladungszustand des Projektils als auch von den Populationsmechanismen

abhangen.
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1600 T T T T T 200 : . . : :
1400 1 75 MeV/u Au 78+ -> Al | L, 75 MeV/u Au 78+ -> C
1200
1000
800
600

400

200

20 40 60 80 100
1600 . . r T T 200

106 MeV/u Au 77+ -> Al La, 106 MeV/u Au 77+ -> C

1400 -

Intensitat

1200 B 150
1000
800 - 100

600

400 - 50

200

L L L Al L 0 1
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Energie (keV)

Abb. 4.6 Totale Rontgenspektren der verschiedenen Stol3systeme aufgenommen in Seg-
ment 4 des Detektors B. Zum Vergleich wurden die Spektren auf gleiche Mel3
zeiten und Flachenbelegungsdichte von Targetatomen normiert.

Vergleicht man die Spektren fiir gleiche Projektile (Zeile 1%fzw. Zeile 2: Ad™

), aber
unterschiedliche Targets (links: Al, rechts: C) zeigen sich deutlich die Abhangigkeiten der
Wirkungsquerschnitte der Besetzungsmechanismen und somit der Raten von der Ordnungs-
zahl Z des Targets. Da das Aluminiumatom 13 Elektronen im Vergleich zu sechs Elektronen
im Kohlenstoff besitzt, ist bei Verwendung des Aluminiumtargets eine gréf3ere Intensitét in
Abbildung 4.6 zu erwarten. Dal3 die in Kapitel 2 diskutierten Elementarprozesse auch vom
Ladungszustand des einlaufenden Projektils sehr stark abhéngen, kann einem Vergleich fur
gleiche Targets (Al, C), aber unterschiedliche Projektile’(AlAu™") entnommen werden.

Bei Verwendung eines heliumahnlichen ‘Au statt eines wasserstoffahnlichen ‘&elons

treten die Ubergange von hoéheren Schalen nach n = 2 (L-Strahlung) spv@&akiung
verstarkt auf. Diese qualitativen Aussagen sollen nun im folgenden eingehender untersucht

werden.
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Durch Beobachtung der charakteristischea-$Btrahlung lassen sich Aussagen Uber die
Besetzung der angeregten Zustdnde ableiten. Da in heliuméhnlichen Gold die angeregten
(n = 2) Zustande energetisch sehr dicht liegen, konnen die entsprechenden Ubergange auf-
grund der beschréankten Auflésung der Germaniumdetektoren nicht einzeln aufgeldst werden.
Die Ubergange 3S,, 2°P; und 23P, in den Grundzustand bilden daher zusammen dig K

Linie in Abbildung 4.6. Entsprechend bilden die Ubergande,2ind 2'P; nach 1'S, die
Kas-Linie. Die Anderungen im Intensitatsverhaltnis dex.Kund Koi-Linien (Tabelle 4.2)

deutet auf Unterschiede in der Besetzungscharakteristik der angeregten (n = 2)-Zustande.

Al C
75 MeV/u AU®* 1,31+ 0,03 1,44+ 0,04

106 MeV/u AU”™* 0,86+ 0,03 1,21+ 0,04

Tab. 4.2 Intensitatsverhaltnis deok zu Kas-Linie fur verschiedene Projektil-Target-

Kombinationen

Das Verhalten des Intensitatsverhaltnisses fiir das wasserstoffahnli€hd>ajektil steht im

Einklang mit einer Messung am Fragmentseparator (FRS) der GSI von Stohlker et al. [82]. In
diesem Experiment wurden wasserstoffahnliche WismEft4Binen der Energie 82 MeV/u

auf C-, Al- und Ni-Target geschossen. Die ausgesendeten Photonen wurden dort in Koin-
zidenz mit den umgeladenen lonen gemessen, so dal3 nur Elektroneneinfangprozesse beob-
achtet wurden. Mit steigender Kernladungszaht&s Targets nahert sich das Intensitatsver-
haltnis der Kio- und Koj-Linie immer mehr dem Wert eins an. Dies kann mit dem
drastischen Ansteigen des Wirkungsquerschnittes fiir nichtradiativen Einfang {IREfir

die schweren Targets erklart werden. Da der NRC hochangeregte Zustande besetzt, kommt es
somit zu Kaskadenprozessen, die besonders die Ausgangszustanag-terniébevolkern.

Fur das C-Target dominiert bei der gegebenen Energie hingegen der Wirkungsquerschnitt far
radiativen Elektroneneinfang (REC), der vor allem niedrige s-Zustande populiert, womit die
Ausgangszustande denkLinie bevorzugt werden.

Das Intensitatsverhaltnis dewl und Kosi-Linie unterliegt bei heliumahnlichen lonen einem
starken Wechsel fur die zwei verwendeten Targets. Wahrend fur das Al-Target der Quotient
kleiner als eins ist, nimmt dieser fur das C-Target einen Wert gré3er eins an. Messungen des

Anregungsprozesses bei dem StofR von heliumahnlicéhi8hen (82 MeV/u) auf C-, Al-
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und Ni-Targets [57] zeigen fiur alle drei StoRsysteme ein Verhéltnis dgr 20 Kaj-Linie

von kleiner eins, was durch Rechnungen in der gleichen Arbeit bestatigt wurde. Da sich die

Besetzungswirkungsquerschnitte der angeregten Zustande nur unwesentlich fir eine kine-

tische Energie der lonen von 119 MeV/u andern, ist auch bei dieser Energie ein Intensitats-

verhaltnis K- zu Kaj-Linie kleiner eins zu erwarten. Das experimentell gefundene Ergebnis

fur das Al-Target stimmt mit dieser Messung uberein, der Quotient fir das C-Target ist hin-

gegen grol3er als eins. Hierbei gilt es zu beachten, dal? in diesem Experiment im Gegensatz zu

Ref. [57] keine Koinzidenz mit dem Ladungszustand 77+ nach dem Stol3 (wegen fehlendem

Ladungsanalysemagneten) gemessen werden konnte. Daher kdnnen Konkurrenzprozesse auch

Zustande in anderen Ladungszustédnden des lons bevdlkern, deren beim Zerfallsprozeld

ausgesendete Photonen im gleichen Energiebereich liegen und somit nicht separierbar sind.

Weiterhin lassen sich aus Abbildung 4.6 Photoemissionsquerschnitte flr einige wichtige

Linien bzw. Liniengruppen (unter Annahme einer isotropen Emssion) ableiten. Da im durch-

gefuhrten Experiment keine exakte Primarteilchennormierung vorhanden war, bieten sich

zwei Mdglichkeiten zur Ableitung obiger Querschnitte:

1. In den Energiespektren mit einlaufenden wasserstoffahnliché laaen (75 MeV/u) tritt
stets der Einfang in die K-Schale (K-REC) bei einer Energie von ca. 150 keV in Erschei-
nung. Der Wirkungsquerschnitt, der zu dieser Strahlung Anlal3 gibt, kann relativ genau mit
einer Formel von Stobbe [46] berechnet werden. Bei bekannter Detektoreffizienz (Kapitel
4.6.1.4) kann der Wirkungsquerschnitt einer beliebigen Linie im gleichen Spektrum
abgeleitet werden. Die Unsicherheit einer solchen Bestimmung (Tabelle 4.3) wird im vor-
liegenden Experiment vor allem durch die Effizienzbestimmung verursacht und wird mit
15 Prozent abgeschatzt.

2. In den Energiespektren der heliuméhnlicherf’Alonen (106 MeV/u) steht diese Mdg-
lichkeit nicht zu Verfugung, da in den entsprechenden Energiespektren kein K-REC auf-
tritt. Hier kann der Wirkungsquerschnitt aus den GroRen Raumwinkel, Targetdichte, Mel3-
dauer, Effizienz und Priméarteilchenstrom bestimmt werden. Speziell der Primérteilchen-
strom kann in diesem Experiment Uber die Anzahl der extrahierten lonen aus dem SIS-
Beschleuniger und der Effizienz der Stripperfolie (Kapitel 4.3) nur relativ ungenau be-
stimmt werden. Die in Tabelle 4.3 angegeben Querschnitte weisen deshalb eine Unsicher-

heit von ca. 50 Prozent auf.
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Linie 75 MeV/u AU®" 106 MeV/u AU™ -
C Al C Al

La, 180 250 150 1100

Loy 50 75 80 470

Ko, 290 620 220 820

Koty 200 470 180 950

KB 40 100 160 630

Tab. 4.3 Photoemissionsquerschnitte in barn fir verschiedene Linien(gruppen) bei Sté3en
von wasserstoff- und heliuméhlichen Goldionen mit Kohlenstoff- oder Aluminium-

festkorpertargets

Nicht zuletzt wegen den hoheren Raten wurde fiir die weitere Untersuchung nur noch das Alu-
miniumtarget verwendet. Um experimentell Aussagen Uber die relative Starke der Besetzung
des 15245, Zustandes gegeniiber den anderen n = 2 Zustanden zu machen , wurde jeweils fiir
wasserstoffahnliche Aff-lonen der Energie 75 MeV/u (von ESR) und fiir heliumahnliche
Au’"-lonen der Energie 106 MeV/u (von SIS) Photon-Photon-Koinzidenzspektren (Abbil-
dung 4.7 und 4.8) aufgenommen. In den sogenannten ‘cluster plots' sind auf der Abszisse die
Energie des Detektors A, auf der Ordinate die Energie des Segmentes 4 des Detektors B auf-
getragen. Die Schwarzung entspricht der Anzahl der Photonen auf einer logarithmischen
Skala. Wéahrend in Abbildung 4.7 fur wasserstoffahnliche Goldionen das Spektrum im
wesentlichen durch Koinzidenzen von K und L-Strahlung (Energien im Laborsystem ca.
15 keV und 75 keV) dominiert wird, tritt in Abbildung 4.8 bei heliumahnlichen Goldionen die
durch den Zweiphotonenzerfall bedingte Diagonale (konstante Summenenergie !) deutlich in

Erscheinung.
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Dies 1aRt den Schluf zu, daR im letzteren Falle die Besetzung des Ausgangszustandes 2
des Zweiphotonenzerfalles relativ zu den anderen (n = 2) Zustdnden erhoht ist. Auf diesem
Hintergrund wurde die eigentliche Bestimmung der Energieverteilung des Zweiphotonen-
zerfalles mit heliuméahnlichen Goldionen der Energie von 106 MeV/u (von SIS) nach dem
Stol3 mit einem Aluminiumtarget durchgefiihrt, siehe nachfolgendes Kapitel 4.5.2.

Um weiteren Aufschluld Uber die Besetzungsprozesse zu gewinnen, werden in den Koinzi-
denzspektren fir echte Ereignisse (Abbildungen 4.7 und 4.8) verschiedene Schnitte entlang
der Abszisse (Detektor A) gelegt und auf die Ordinate (Segment 4 des Detektors B) projiziert,
siehe entsprechende Pfeile in den Abbildungen. Mit diesem Verfahren lal3t sich bei festge-
legter Energie des ersten Photons (innerhalb der Schnittbreite) die Energieverteilung des
zweiten Photons untersuchen. Hierbei sind vor allem drei Schnitte interessant: Um die
Energie der I&- (hier 75 bis 84 keV im Laborsystem wegen der Auflésung des Detektors), der
Lao- (12 bis 14 keV) und di;-Photonen (15 bis 17 keV). Aufgrund der relativ groRen Schnitt-
breite fur Photonen mit Energien von ca. 80 keV, werden neleRh6tonen auch solche
aufgrund von L-REC mit dieser Bedingung berucksichtigt, da dieser fur beide lonenge-
schwindigkeiten in diesem Energiebereich liegt. Dies mul3 bei der nachfolgenden Diskussion
stets berticksichtigt werden. Mit einer solchen Methode lassen sich vor allem Kaskaden-
prozesse nach Einfang bzw. Anregung in hdhere (n = 3) Zustande untersuchen. In Abbildung
4.9 sind die jeweiligen Schnitte (von oben nach unten: i€, Lay) fur wasserstoff- (links)

und heliumahnliche (rechts) Goldionen nach dem Sto3 mit einem Aluminiumtarget dar-
gestellt.

Fur die Bedingung des Auftretens eines K-Rontgenquants (UbergandKtSchale) in der

ersten Zeile in Abbildung 4.9 kénnen die strahlenden Ubergdnge vorrangig in zwei Gruppen
aufgeteilt werden, je nach dem, ob ein oder zwei Elektronen am Emissionsprozel3 beteiligt
sind. Bei Einelektronentbergéangen stabilisiert sich der angeregte Zustand Uber die Kaskaden-
emission eines L- und K-Photons. In dieser Klasse ist auch die Koinzidenz des L-REC mit
einem K-Photon zu sehen. Bei dem simultanen Auftreten zweier K-Photonen handelt es sich
aber um einen ZweielektronenprozeR, da nur der Ubergang zweier Elektronen von der L- in
die K-Schale solche Strahlung produzieren kann. Fir die beiden anderen Bedingungen (L
Lay) in Abbildung 4.9 sind vor allem die Koinzidenzen zwischen-Ka, (Mitte) und Lo-

Ka; (unten) bemerkenswert. Sie weisen deutlich auf die Kaskadenlibergange héherer ange-
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regter Zustande hin. Speziell bei der Verwendung des heliumé&hnlichen Goldprojektils zeigen
sich vermehrt (L,L)-Koinzidenzen, welche einen Hinweis auf Mehrelektronenibergéange
geben. Aufgrund der limitierten Auflosung der verwendeten Detektoren kann eine Unter-

suchung nicht selektiv fur einzelne Zustande durchgefuhrt werden.

78+ T
75 MeV/u Au > Al 106 MeV/u Au > Al
sol ' ' Kc'x (+L-R'EC)_ sl ' ' ' K& (+L-R'EC)_
La 75 bis 84 keV 75 bis 84 keV
2
60 1 4 60} 4
La
1
40+ i
21l LB L-REC+Kaz

80

Ka2

20t R

Intensitat

20 B

20 40 60 80 100

Laz Laz

80 1 8o g
12 bis 14 keV 12 bis 14 keV

20 40 60 80 100

Energie (keV)

Abb. 4.9 Schnitte unter verschiedenen Energiebedingungen (Angabe oben rechts) in den
zweidimensionalen Spektren der Abbildungen 4.7 und 4.8. Erlauterungen siehe
Text.
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Weiterhin wird die Interpretation der Spektren dahingehend erschwert, daf3, wie oben bereits
erwahnt, bei diesem Experiment keine Ladungsanalyse des Projektils nach dem Stol3 mit dem
Target moglich war. In der folgenden Diskussion sollen nur solche Prozesse bertcksichtigt
werden, bei denen die Goldprojektile die Wechselwirkungszone als heliumahnliche lonen
verlassen. Die entsprechenden Prozesse zur Bildung lithium&hnlicher lonen werden nur in
Tabellenform angegeben.

Die Situation beim Stof? von wasserstoff(!)ahnlicher®onen auf das Aluminiumtarget,

die im folgenden zuerst behandelt wird, vereinfacht sich entscheidend, da bei lonisation
nackte Goldionen entstehen, die keinerlei Anlaf3 zu Emission von Rontgenstrahlung geben.
Anregung des einzigen Elektrons in hohere Schalen hingegen ermdéglicht nur die Emission
charakteristischer Strahlung, die als Kaskadenprozel} stattfinden wird. Eine Vielzahl an Struk-
turen im zweidimensionalen Energiespektrum in Abbildung 4.7 sind nur durch den Einfang
eines Targetelektrons in das Projektil erklarbar. Um die Produktionsprozesse zu unter-
scheiden, wird in Abbildung 4.10 das zweidimensionale Energiespektrum in verschiedene

Bereiche unterteilt.

Es
(keV)
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J 31 3.2 33
60 4 N
23
40 4 2.2
21
20 7 ]1.1 12 13
1 1
T T I [
20 40 60 80  Ea(keV)

Abb. 4.10 Schematische Darstellung der Strukturen in den zweidimensionalen Energie-
spektren in Abbildung 4.7 und 4.8.
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Die Dominanz der (L,K)-Koinzidenzen (Bereiche (1.3) und (3.1) in Abbildung 4.10) kann
durch Einfang (Capture, CAP) in hohere Schalen (NRC, M-, N-, etc. REC) und nachfolgender
Fluoreszenzkaskade in den Grundzustand erklart werden. Die gleichen Ausgangszustande
kénnen aber u.U. auch durch simultane Anregung des Projektil-K-Elektrons und Einfang
eines Targetelektrons in das Projetktil besetzt werden. Hierbei kann der nichtresonante Prozel3
des NTE vernachlassigt werden, da fir die im Experiment verwendeten Projektilenergien von
ca. 100 MeV/u (Adiabasie = 0,6) der Wirkungsquerschnitt fur NTE schon sehr stark
abgefallen ist im Vergleich zu seinem Maximum fir (n = 2) Zustandg bed,25 [83]. Der
resonante Prozeld des RTE mul3 hingegen in Betracht gezogen werden, da dieser relativ hohe
Wirkungsquerschnitte Uber einen weiten Energiebereich besitzt (siehe Abbildung 2.7). Im
Bereich 3.3 werden zwei Photonen mit einer Energie um 80 keV simultan registriert. Zum
einen handelt es sich hierbei um Koinzidenzen zwischen einem L-REC-Photon und einem K-
Photon. Durch Einfang eines Elektrons in die L-Schale und dem nachfolgenden radiativen
Ubergang in die vorhandene K-Vakanz kann dieser Vorgang erklart werden. (K,K)-
Koinzidenzen in Bereich 3.3 kdnnen hingegen nur durch simultane Anregung und Einfang
(NTE, RTE) hervorgerufen werden, da zur radiativen Stabilisierung des lons Gber Aussendung
von zwei K-Photonen auch zwei K-Vakanzen vorhanden sein mussen. Dies setzt bei einem H-
ahnlichen Projektil zwingend (neben dem weiteren Prozel3 des Einfangs) die Anregung des
vorhandenen K-Projektilelektrons beim Stof3 voraus. Die gleiche Aussage gilt in analoger
Weise auch fur die (L,L)-Koinzidenzen (Struktur (1.1)). In den Bereichen (1.2) bzw. (2.1)
wird neben dem L- Photon auch eines der beiden 2E1-Photonen nachgewiesen. Fur dieses
Emissionsverhalten sind zwei Mdglichkeiten denkbar. Zum einen ist dies der Einfang eines
Elektrons in einen angeregten Zustand des H-&hnlichen lons bei dessen Zerfall in d8g 1s2s
Zustand ein L-Photon emittiert wird. Zum anderen ist eine Anregung des vorhandenden
Projektilelektrons mit simultanem Einfang eines Elektrons aus dem Target mdglich, wobei die
entsprechenden Zustéande besetzt werden mussen. Fir die Bereiche (2.3) bzw. (3.2) ist nur der
letztgenannte Prozel3 mdglich, da zwei K-Vakanzen bendtigt werden. In Tabelle 4.3 wird eine
Zuordnung der Bereiche in Abbildung 4.8 mit den Besetzungsprozessen der jeweiligen
Ausgangszustande gegeben. Die Abktrzungen 2CAP steht fur doppelten Einfang, das Zeichen

O fir das simultane Auftreten zweier Prozesse.
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Au™ - Al ProzeR

Bereich Photon A" Au’™ Au’®*

1.1 LD 0 EXCOCAP 2CAP

1.2, 20| @& D), (L Es) |EXC CAP, EXQICAP |2CAP

13), 31| (K D, (LK) | EXC CAP, EXQICAP |2CAP

2.3), (3.2)| (& K), (K, Ea) |0 EXCLICAP EXCL2CAP
2.2) (En, Es) EXC CAP, EXCICAP | 2CAP, EXCI2CAP
(3.3) K. K) 0 EXCOCAP EXCT12CAP

Tab. 4.3  Zuordnung der Strukturen im zweidimensionalen Energiespektrum zu den zuge-
horigen Produktionsprozessen fiir das Systefi"Au Al getrennt nach Ladungs-

zustand des Projektils nach dem Stol3

Bei dem StofR? von helium(!)ahnlichen Aitxlonen mit dem Aluminiumtarget (siehe Abbil-

dung 4.8) sollen in gleicher Weise die verschiedenen Prozesse diskutiert werden, wobei
berticksichtigt werden muf3, dal3 der einkommende Ladungszustand des lons schon derjenige
ist in dem der interessierende 2E1-Ubergang stattfindet. Durch lonisation (IONI) in der
Targetfolie entsteht ein wasserstofahnliches lon, dessen eventuell angeregtes Elektron nur
durch Emission von charakteristischer Strahlung (Uber Kaskadenprozesse) in den Grundzu-
stand Ubergehen kann. Dies verursacht in dem beobachteten Energiebereich nur Koinzidenzen
zwischen K- und L-Photonen, d.h. Strukturen (1.3) und (3.1) in Abbildung 4.10. Liegt nach
dem StoRRprozelR mit dem Target auch ein heliuméhnliches lon vor, so kommt zur Besetzung
hoherer Zustande ausschlief3lich Anregungs- (EXC) oder lonisationsprozesse (IONI) mit
gleichzeitigem Einfang (CAP) in Frage. Bereiche wie (1.1) lassen sich jedoch nur mit
doppelter Anregung (2EXC) erklaren. Bei den Koinzidenzen mit einem Photon der Energie
von ca. 80 keV sei nochmals daraufhingewiesen, dal3 es sich hierbei um @dek L-REC-

Photon handeln kann. Fur Koinzidenzen zwischer nd L-Photonen (Bereiche 1.3, 3.1) ist

die Besetzung des Ausgangszustandes neben einer einfachen Anregung (EXC) auch durch
eine simultane lonisation und Einfang mdglich (IOMIAP) mdéglich. Handelt es sich aber

um eine Koinzidenz zwischen einem L-REC- und einem L-Photon, so handelt es sich um
einen doppelten Einfangprozel3, was schliel3lich ein berylliuméahnliches lon ergibt. Im
folgenden sollen jedoch nur Prozesse beriicksichtigt werden, die einen helium- oder lithium-

ahnliches lon erzeugen. Fur andere Bereiche in Abbildung 4.10 sei auf Tabelle 4.4 verwiesen.
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Au™ L Al ProzeR

Bereich Photon Al* Au’®*

(1.1) () 2EXC EXC O] CAP
(1.2), 21) | (& L), (L Es) |EXC, IONI] CAP EXCL CAP
(1.3),31) | (K D, (LK  |EXC, IONIO CAP EXCO CAP
23,32 | (B K), (K. Es) |2EXC 2EXC O CAP
2.2) (Ea, Es) EXC, IONI 0 CAP EXCL CAP
33) K, K) 2EXC 2EXC ] CAP

Tab. 4.4  Zuordnung der Strukturen im zweidimensionalen Energiespektrum zu den zuge-
horigen Produktionsprozessen fiir das Systefi’Au Al getrennt nach Ladungs-

zustand des Projektils nach dem Stol3.

Eine endgultige Klarung dieser Frage laRt sich nur in einem Experiment mit Ladungsanalyse
der lonen nach dem Target erreichen. Abgesehen hiervon ist das Auftreten der Diagonalen als
Signatur des Zweiphotonenprozesses (2E1) in Abbildung 4.8 von entscheidender Wichtigkeit
fur das nachfolgende Experiment. Mit Hilfe des in Abbildung 4.4 gezeigten Aufbaus ist es

daher mdglich, den 2E1-Prozel} in heliuméhnlichem Gold zu untersuchen.

4.5.2 Bestimmung des Zweiphotonenzerfalles in heliumahnlichem Gold

Wie in Kapitel 4.5.1 durch die Untersuchung der Rontgenspektren gezeigt wurde, werden
durch Wahl von kinetischer Energie und Ladungszustand des Projektils und des Targets
bestimmte Besetzungsmechanismen bevorzugt bzw. behindert. Die starkste relative Besetzung
des 1s23S, Ausgangszustandes fiir den Zweiphotonenzerfall zeigte sich experimentell fir
heliumahnliche lonen der Energie 106 MeV/u von SIS auf das 100 fidicke Aluminium-

target. Die Gesamtmel3zeit zur Bestimmung der Spektralverteilung des Zweiphotonenzerfalles
in heliuméhnlichem Gold betrug 35 Stunden.

In einer Offline-Analyse werden alle Ereignisse, die eine Datenaufnahme auslésten, nochmals
auf ihr zeitliches Verhalten Uberprift. Dazu werden Zeitdifferenzen fur alle moglichen
Kombinationen von Detektor A mit den Segmenten von B gebildet. Ein Beispiel eines solchen

Spektrums zwischen Detektor A und Segment 4 des Detektors B ist in Abbildung 4.11
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Abb. 4.11 Zeitdifferenzspektrum von Detektor A und Segment 4 des Detektors B.

dargestellt. Da die zwei Photonen des 2E1-Zerfalles simultan ausgesendet werden, besitzen

sie in einem Zeitdifferenzspektrum eine feste zeitliche Beziehung, die nur von den verwen-

deten Detektoren abhéangen (Fenster ‘Prompt’). Die Doppelstruktur flr prompte Ereignisse
geht auf eine Besonderheit in der Aufnahmelektronik des Experimentes zurtick. Beide Detek-
toren kénnen prinzipiell gleichberechtigt die Aufnahme des Zeitdifferenzspektrums starten
(Abbildung 4.5). Durch Zeitverzégerung in einem Detektor (z.B. langsamere Anstiegszeit des
Ausgangssignales) wird der Start durch den jeweilig anderen Detektor wahrscheinlicher.
Weiterhin wurden Energiespektren untersucht, die nur fir jeweilige Struktur im Fenster
'Prompt' analysiert wurden, jedoch konnte kein Unterschied (auf3er der Intensitat) festgestellt
werden. Zuféllige Koinzidenzen, die keine feste Zeitbeziehung besitzen, sind gleichmé&Rig
Uber das gesamte Spektrum verteilt (Fenster ‘Random’). Akkumuliert man nun bei der Ana-
lyse zweidimensionale Energiespektren (Summenenergie Detektor A und B gegen Energie
Detektor B) unter der Bedingung der verschiedenen Fenster auf, so lassen sich echte Koinzi-

denzen durch einfache Subtraktion der Energiespektren gewinnen (Abbildung 4.12).
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Abb. 4.12 Zweidimensionales Spektrum Summenenergie Detektor A und Segment 4 von
Detektor B aufgetragen gegen die Energie des Segment 4. Die Pfeile deuten drei

Schnitte entlang g&an, deren Projektion auf die Summenachse in Abbildung 4.13

zu sehen sind.

Im weiteren Verlauf werden alle Kombinationen Detektor A und ein Segment des Detektors B
einzeln ausgewertet. Hierflr wird in den zweidimensionalen Spektren Schnitte beztiglich der
Einzelenergie des Segments von 2 keV Breite gelegt und auf die Summenenergieachse proji-
ziert, siehe auch Kapitel 3.2. Fur drei Energien des DetektorsgBs(&d die eindimen-
sionalen Summenspektren in Abbildung 4.13 dargestellt. Die 2E1-Ereignisse bei der festen

Laborenergie von 78 keV sind deutlich von anderen Prozessen zu unterscheiden.
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Abb. 4.13 Projizierte eindimensionale Summenspektren bei fester Einzelenergie Eg

In den erhaltenen eindimensionalen Summenspektren mit fester Einzelenergie wird der 2E1-

Peak mit Hilfe eines Fitprogrammes ausgewertet. Die resultierenden 2E1-Verteilungen im
Laborsystem sind zusammen mit ihren statistischen Fehlern fir die verschiedenen Detektor-
kombinationen in Abbildung 4.14 dargestellt. Aufgrund eines Defektes wahrend der Strahlzeit
konnte Segment 1 von Detektor B in der Auswertung nicht berlcksichtigt werden. Das
Ansteigen der Intensitat von Segment 2 zu Segment 7 kann auf die rdumliche Lage des Detek-
tors B zurtickgefuhrt werden. Wegen der in Kapitel 4.3 diskutierten relativistischen Lorentz-
transformation, werden Photonen, die vom Zerfall angeregter Zustande stammen, in einen
Kegel um die Strahlrichtung emittiert. Deshalb werden Segmente (hier hohe Segment-
nummern), die nur einen kleinen Winkel mit der Strahlachse einschlie3en, haufiger von

Photonen getroffen als diejenige mit grol3en Winkeln zur Strahlachse (kleine Nummern).
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Abb. 4.14 Gemessene 2E1-Verteilungen im Laborsystem fur verschiedene Kombinationen des

Detektors A mit einem Segment des Detektors B inklusive ihrer statistischen Fehler
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4.6 Simulation des Experiments

Ein direkter Vergleich zwischen Theorie und Experiment ist nicht méglich, da aufgrund der
recht komplexen Abhéangigkeit der verschiedenen, das Experiment bestimmenden GréfRRen
eine Anderung der theoretischen Verteilung herbeifiihrt. Um diese experimentellen Einflisse,
wie etwa Geometrie, Detektoreffizienzen, Lorentztransformation vom mitbewegten Emitter-
ins Laborsystem, zu berlcksichtigen, wurde ein Monte-Carlo-Simulationsprogramm geschrie-
ben, um das Experiment fiir die Bestimmung des Zweiphotonenzerfalles aus dei®, 1s2s
Zustand in heliumahnlichen Gold zu modellieren. Die Bestimmung der Eingangsparameter

dieses Programmes soll im folgenden Kapitel beschrieben werden.

4.6.1 Bestimmung der Experimentparameter
4.6.1.1 Abstand der Detektoren

Neben der rein geometrischen Bestimmung mit seinen MeRRungenauigkeiten, kann der
Abstand auch uber das AAbstandsgesetz bestimmt werden. Bei bekannter Starke der radio-
aktiven Quelle und der Nachweiseffizienz kann man auf den Abstand zuriickschlieen. Diese

betragen in Ubereinstimmung beider Methoden fiir Detektor A (51(65) mm und fir

Detektor B (52,5 0,5) mm.

4.6.1.2 Laborwinkd der Detektoren

Fur eine Simulation des Experimentes ist die genaue Bestimmung des Winkels unter dem der
Detektor zur Ausbreitungsrichtung des Strahls steht von grof3er Bedeutung, da Uber den
Dopplereffekt auch eine monoenergetische Linie der Eneggjdri Emittersystem CM unter
verschiedenen Beobachtungswink8lrg im Laborsystem LAB verschiedene Energigendge

besitzt:

ECM = ELAB Y ( 1- B COSGLAB) (4-4)

Bei einer lonengeschwindigkeit v@n= 0,44 (relative Ungenauigkeit Epbesitzt der relativi-
stische Faktor den Wewt= 1,11. Beide Gr6Ren haben Uber Gleichung (4.4) entsprechend
Einflul3 auf die in den Detektoren gemessenen Energigh E

Andererseits a3t sich der Dopplereffekt bei bekannten Energien von Rdntgenlinien elegant

zur in-situ Bestimmung des Laborwinkels einsetzen. Dafur wurden die aufgenommenen
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Datensatze nur hinsichtlich ihrer Energiespektren untersucht. Da die Ubergangsenergien fiir
Ka- und KB-Strahlung hinreichend genau bekannt sind [74], wurden diesen fiir jedes Segment
von Detektor B Linienschwerpunkte angefittet und Gber Formel 4.4 konnte jedem Segment

ein Winkel zugeordnet werden (Tabelle 4.5).

Segment Detektor B Winkel (Grad)
69,92+ 0,23
66,65+ 0,21
63,35+ 0,21
60,11+ 0,19
56,83+ 0,22
53,60+ 0,21
50,32+ 0,20

N O o1 A W NP

Tab. 4.5 Mittlere Laborwinkel der Segmente von Detektor B bezlglich der Strahlachse.

Fur Detektor A ist dieses Verfahren nicht praktikabel, da aufgrund des groRen Offnungs-
winkels die Linienbreiten der K-Strahlung wegen des Dopplereffektes so grofl3 werden
(> 2,5 keV), dal3 die beiden Linien nicht mehr aufgeldst werden konnen. Fir diesen Detektor
wird ein durch die Vakuumkammer vorgegebener mittlerer Winkel von 60° angesetzt. Die

Genauigkeit wurde aufgrund von Herstellerangaberxrft angenommen.

4.6.1.3 Effizienz der Ausloseelektronik

Die niedrigsten Energien, die mit den einzelnen Detektoren zu messen sind, werden von den
eingestellten Schwellen der Diskriminatoren (siehe Kapitel 4.4) bestimmt. Die Nachweis-

effizienz aufgrund dieser Schwellen wurde als Funktion der Energie einfallender Photonen
gemessen, um das Experiment auch in diesem Energiebereich simulieren zu kénnen. Hierfir
bietet sich eine Relativmessung mit Hilfe eines Pulsgenerators und radioaktiver Quellen an,
die in Referenz [9] beschrieben wird. Das Signal des Pulsgenerators wird tUber den Test-
eingang in den Detektor eingekoppelt, wahrend gleichzeitig das Energiespektrum einer radio-
aktiven Quelle (Co-57) aufgenommen wird. In einer Mel3reihe mit verschiedenen Signalhéhen
des Pulsers, der damit faktisch einer Quelle mit variabler Energie entspricht, wird das
Verhaltnis der Intensitat der jeweiligen Pulserlinie zu einer Rontgenreferenzlinie (14,4 keV)

bestimmt, was ein Mal3 fur die Nachweiswahrscheinlichkeit darstellt, siehe Abbildung 4.15.
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Alternativ hierzu wurde ein zweites Verfahren angewendet, das nachfolgend erlautert werden
soll. Zuerst werden Energiespektren radioaktiver Quellen mit den im eigentlichen Experiment
verwendeten Diskriminatorschwellen aufgenommen. In einem zweiten Schritt wird nur die
Signalgenerierung zum Auslosen der Aufnahmeelektronik geandert. Bei dieser Messung
wurde der schnelle Verstarker und Diskriminator (CFD) gegen einen relativ langsamen Ver-
starker (Zeitkonstante 1 ps) und einen Einkanaldiskriminator (SCA) ausgetauscht. Aufgrund
der langen Zeitkonstante konnten die Schwellen des SCA sehr viel niedriger gewéhlt werden
(entsprechend ca. 2 keV Photonenenergie) als bei der Verwendung des CFD (ca. 5 bzw.
13 keV fur Detektor A und B). Unter Berlicksichtigung der einzelnen Mel3dauern kann die
Effizienz durch Division der Linienintensitaten aus den unterschiedlichen Spektren erhalten
werden (siehe Abbildung 4.15). Die mit diesem Verfahren gewonnenen Werte sind aufgrund
der schlechteren Statistik an den gré3eren Unsicherheiten zu erkennen. Durch alle Mel3-
punkte, inklusive der mit der ersten Methode ermittelten Werte, wurde der Fit einer Boltz-

mannkurve gelegt, um das Verhalten auch analytisch beschreiben zu kénnen.

et t |

0,8+ / -

.

0,4 \ 4

0,24 .

Nachweiswahrscheinlichkeit
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Abb. 4.15 Effizienz der Nachweiselektronik flir Detektor A.

Fiur Detektor B war das erste Verfahren nicht durchfiuihrbar, da kein Pulsersignal in den
Detektor eingekoppelt werden konnte, wodurch nur das zweite Verfahren zur Anwendung
kam. Hierdurch konnte nur fiir bestimmte Energien, die durch die Ubergange in der radio-
aktiven Quelle gegeben sind, die Effizienz der Nachweiselektronik bestimmt werden. Fur alle
Segmente dieses Detektors wurde die Effizienz fur Photonenenergien grol3er als 15 keV zu

Eins bestimmt. Fir kleinere Photonenergien zeigen einige Segmente von Detektor B einen
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zum Teil starken Abfall auf, der auf relativ hohe Schwellen des Diskriminators (CFD)

zurickzufuhren ist.

4.6.1.4 Spektrale Effizienz der Detektoren

Fur die Untersuchung des Energiekontinuums des Zweiphotonenzerfalles ist vor allem in
Hinblick auf die Ge-K-Kante bei 11,1 keV die Bestimmung der Effizienz der Detektoren als
Funktion der Photonenenergie von entscheidender Bedeutung. Fir Energien kleiner als
10 keV, z.B. in Detektor A, sind aber ebenso das Berylliumfenster, der Goldkontakt und die
Germaniumtotschicht des Detektors zu bertcksichtigen. Fir eine Absolutkalibration von
Detektoren im Energiebereich kleiner 100 keV wurden mehrere Verfahren [73,84] vorge-
schlagen, die alle die Verwendung offener, intensitatskalibrierter radioaktiver Quellen vor-
sehen. Da solche Quellen nicht zur Verfugung standen, wurde die Effizienz bei niedrigen
Energien relativ zur Effizienz bei hohen Energien bestimmit.

Die Effizienz von Halbleiterdetektoren fir Photonenenergien grof3er 100 keV kann mit Hilfe
von kalibrierten, kommerziell erhaltlichen radioaktiven Quellen prazise bestimmt werden. Die
Unsicherheiten einer solchen Messung betragen unter einem Prozent. Dahingegen bewegen
sich die Abweichungen von Wiederholungsmessungen tber mehrere Jahre hinweg im Bereich
von ca. 1,4 Prozent [85], so dal3 die eingeschrénkte Reproduzierbarkeit einer solchen Effizi-
enzmessung als Hauptbeitrag in der Unsicherheit angesehen werden kann.

Zur Effizienzbestimmung im Bereich niedriger Photonenenergien wurden Energiespektren
verschiedener radioaktiver Quellen (Am-241, Cd-109, Co-57) fur jeden Detektor mit einer
niedrigen Diskriminatorschwelle aufgenommen. In jedem Energiespektrum werden Verhalt-
nisse von Intensitaten verschiedener Rontgenlinien zu einer Referenz-Gammalinie gebildet.
Aus den bekannten Linienverhaltnissen der Literatur [84] und der experimentell bestimmten
Effizienz fur die Energie der jeweiligen Referenz-Gammalinie [85] wurde fir die Energien
der RoOntgenlinien die Effizienz des Detektors bestimmt (siehe Abbildung 4.16). Fur
Photonenenergien zwischen 15 keV und 100 keV wurde an die experimentellen Ergebnisse
ein Polynom vierten Grades angepaRt. Die Ubereinstimmung in diesem eingeschréankten

Energiebereich ist augenfallig.
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Abb. 4.16 Spektrale Effizienz der Detektoren A (links) und B (Segment 4, rechts) als

Funktion der Photonenenergie

4.6.2 Modell des Zweiphotonenzerfalles

Zur Simulation des Experimentes zur Bestimmung der Energieverteilung des Zweiphotonen-
zerfalles werden zwei verschiedene theoretische Modelle zugrunde gelegt. Die Simulation der
experimentellen 2E1-Energieverteilung basiert auf dem theoretischen Modell von Derevianko
und Johnson fur heliuméhnliches Gold [86]. Eine zweite Simulation mit der 2E1-Energie-
verteilung fur heliumahnliches Argon [34] wird als Test der Sensitivitat auf relativistische
Korrekturen durchgefuhrt. Durch diesen kinstlichen Eingriff kann man die relativistischen
Korrekturen in der Simulation (nahezu) abschalten, da diese im Bereich von kleinen Kern-
ladungszahlen vergleichsweise klein sind. Da die Ergebnisse der theoretischen Vorhersagen
nur als Tabelle vorliegen, wurde zum Erhalt analytischer Funktionen ein Polynom vierten
Grades angefittet. Die auf die Flache Eins normierten Verteilung Y fir Photonenenergien

kleiner als die halbe Ubergangsenergie lauten:

Y = A + Bi*X + Bo*X 2 + Bs*X S + Bg#X (4.5)

mit X als Quotient der Energie eines Photons zu der Gesamtiibergangsenergie.

Die Ergebnisse eines Fits der jeweiligen Verteilung ist in Tabelle 4.6 zu finden.
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Gold (Z =79) Argon (Z = 18)
Parameter Wert Fehler Wert Fehler
A -0,1384 0,0089 -0,0739 0,0066
B 15,3954 0,2354 21,1177 0,1887
B> -25,7803 1,8512 -73,3774 1,5820
Bs 13,1233 5,4283 130,0714 4,8401
B, 2,1199 1,8829 -92,4226 4,8292

Tab. 4.6 Fitfunktion fur die Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in heliumahnlichem Gold
[86] und Argon [34].

Die Winkelverteilung des Zweiphotonenzerfalles wird in der Simulation mit einer
(1 + codd)-Verteilung modelliert, wobep der Offnungswinkel der zwei Photonen ist. Dieses
Ergebnis wurde schon von Goppert-Mayer [1] in ihrem nicht-relativistischen Modell
gefunden. Relativistische Effekte aufgrund der hohen Kernladungszahl vor allem die virtuelle
Ankopplung an®P-Zustande lassen fiir Gold eine Abweichung von der obigen Winkelver-
teilung vermuten, was bisher aber nicht fir diese Systeme theoretisch untersucht wurde.
Bereits vorliegende winkeldifferentielle Rechnungen [40,41] fir Zweiphotonenibergange in
Vielelektronensystemen zeigen schon im mittleren Z-Bereickk (#4) eine gewisse Ab-
weichung von der (1 + c#) Winkelverteilung. Da die Berechnung des Zweiphotonen-
zerfalles in Vielelektronensystemen analog zu den Wenigelektronensystemen durchgefihrt
wird, d.h. die Summation Utber alle mdglichen, auch besetzten Zwischenzustande (siehe

Kapitel 2, auch [15]), ist ein solches Verhalten auch in dem untersuchten System zu erwarten.

4.6.3 Simulationspr ogramm

Alle in Kapitel 4.6.1 und 4.6.2 beschriebenen Gro3en dienen als Eingangsparameter eines
Monte-Carlo-Programmes, das zur Portabilitat unter GSI-Rechnern in Fortran90 geschrieben
wurde. Mit Hilfe eines Zufallszahlengenerators werden zwei ,Photonen” Energie und Winkel
entsprechend den in Kapitel 4.6.2 beschriebenen Verteilungen zugeordnet. Danach werden
diese ,Photonen” mittels Lorentztransformation aus ihrem Emittersystem in das Laborsystem
transformiert. Werden zwei ,Detektoren” getroffen, so werden die Energien der ,Photonen*®
in ein entsprechendes Spektrum akkumuliert und vor Beendigung des Programms um die

Effizienzen der Detektoren korrigiert. Um den statistischen Fehler der Simulation vernach-
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lassigen zu konnen (relativer Fehler kleiner als 1%), sifid®3Durchlaufe mit der
Generierung zweier Photonen notwendig, was einer CPU-Zeit von ca. 200 Minuten auf einem
Alphaprozessor mittlerer Leistung der Firma Digital Equipment Corporation entspricht. In den
simulierten 2E1-Energiespektren befinden sich pro Kanal der Breite 1 keV durchschnittlich

mehr als 20000 Ereignisse.

4.6.4 Fehlerband der Simulation

Das Ergebnis der Monte-Carlo-Simulation hangt im wesentlichen auch von den experimentell
bestimmten Eingangsparametern spektrale Nachweiswahrscheinlichkeit, Abstand und Winkel
der Detektoren und lonenenergie ab, die alle gewisse Unsicherheiten aufgrund ihrer Bestim-
mung aufweisen. Um den EinfluR dieser Unsicherheiten auf die Simulation zu untersuchen,
wurde eine Reihe von Simulationen mit gleicher Anzahl von Durchlaufen durchgefihrt,
wobei jeweils nur ein Parameter um seine Mef3unsicherheit verandert wurde. Von diesen
Simulationen wurde als Referenz eine Simulation mit den origindren Werten aus Kapitel 4.6.3
kanalweise subtrahiert. Die Abweichungen aufgrund verschiedener Ursachen werden schliel3-

lich zu einem Fehlerband quadratisch addiert.

4.7 Vergleich der experimentellen Daten mit der Simulation

Eine direkte Addition der Ergebnisse der 2E1-Verteilung fur verschiedene Detektorkombi-
nationen (Abbildung 4.11) ist nicht moglich, da sich die Ubergangsenergie des 2E1-Zerfalles
je nach Detektionswinkel @ndert. Durch eine Ricktransformation vom Labor- ins Emitter-
system mittels Dopplerkorrektur der einzelnen Ergebnisse fur einzelne Detektorkombi-
nationen kann dieses Problem umgangen werden. Hierbei ist ebenso die Transformation der
Raumwinkel zu beachten. In Abbildung 4.17 sind die experimentellen Ergebnisse mit den
Simulationen fur die theoretische Gold- und Argonverteilung des Zweiphotonenzerfalles im
Emittersystem dargestellt. Es sei darauf verwiesen, daf} die Simulationen aufgrund der besten
Ubereinstimmung auf den experimentellen Wert bei einer Energie von 32 keV (etwas

unterhalb des Mittelpunktes der Verteilung) normiert sind.
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Abb. 4.17 Experimentelle 2E1-Verteilung im Emittersystem im Vergleich mit Simulationen
auf der Basis theoretischer Au- und Ar-Verteilungen. Fur die simulierte Goldver-

teilung ist ebenso das Fehlerband angegeben.

Wie in Abbildung 2.4 gezeigt wurde, stellen die normierten 2E1-Spektralverteilungen fir
heliumahnliche lonen mit einer Kernladungszahk 20 das Maximum, mit einer Kern-
ladungszahl Z = 92 das Minimum aller Verteilungen dar. Daher spannen die Simulationen ftr
die Au- und Ar-Verteilungen den Bereich auf, in dem auch die experimentellen Werte zu
erwarten sind, was in Abbildung 4.17 auch experimentell gefunden wird. Somit handelt es
sich bei diesem Experiment um die erste Bestimmung der Energieverteilung der ausgesen-
deten Photonen des 2E1-Prozesses aus dem ZustantBd&2ssehr schweren heliumahn-
lichen lonen. Dartber hinaus laR3t sich festhalten, dal’ die experimentellen Werte stets unter
der simulierten Argon-Verteilung und (zum Teil) ndher zur Gold-Verteilung liegen. Um dies
auch zu quantifizieren, wurde die Abweichungen zwischen experimentellen Werten und den
entsprechenden Simulationen in Abbildung 4.18 dargestellt. Auf Grundlage dieser Ergebnisse

wird einx?Test durchgefiihrt.
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Abb. 4.18 Oberer Teil: Der Ausschnitt aus Abbildung 4.17 zeigt die experimentellen Ergeb-
nisse im Vergleich zu den Simulationen fir Gold und Argon. Unterer Teil:
Residuenquotient der jeweiligen Simulation (Au: Quadrate, Ar: Kreise) zu den

experimentellen Werten.
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Sei die Simulation durch eine Funktion y = f(xpp,...) und die experimentellen Mel3-

ergebnisse durch die Wertepaargy(xgegeben, so folgt:

2

X Gupe) = 5oz 3 oz [ =106ippa. ] (@6)

DOF
mit 'Degree of Freedom' DOF uraf den experimentellen Unsicherheiten des Wertepaares
(Xi.,¥1).-

Eine solche Behandlung ergibt fir den Vergleich des Experiments mit der Simulation der
Gold-Verteilungx?= 3,84, fiir den entsprechenden Vergleich mit der Ar-Verteijirg 7,35.

Im Rahmen der beschrankten experimentellen Genauigkeiten konnte mit diesem Experiment
erstmals die theoretisch vorhergesagte Z-Abhangigkeit des Zweiphotonenzerfalles in sehr
schweren heliumahnlichen lonen gezeigt werden. Der Einflul3 der relativistischen Korrekturen
der heliumahnlichen Wellenfunktionen fiir schwere lonen, der ein Absinken der Intensitat in
den Flanken im Vergleich zu der 2E1-Verteilung von Helium bewirkt (vgl. Kapitel 2.3),
konnte fur kleine Photonenenergien im Rahmen der Mefl3genauigkeit bestéatigt werden.
Andererseits wurde mit den einzigen Beam-Foil-Experimenten zur Bestimmung des Zwei-
photonenzerfalles in heliumé&hnlichen, mittelschweren lonen (Kr: [9], Ni: Kapitel 3) der
Einfluld der Elektron-Elektron-Wechselwirkung gezeigt, der ein Ansteigen der Intensitat in

den Flanken im Vergleich zu der 2E1-Verteilung von Helium bewirkt.

4.8 Bestimmung des M atrixelementes \ M \ :

Ahnlich wie in Kapitel 3.5.3 kann auch in diesem Experiment eine normierte Rate angegeben
werden, die proportional zum MatrixelemeWI . \2 ist. Die Ableitung einer solchen GroRRe

mufd aber hier anders durchgefiihrt werden, da eine Vergleichsmessung des 2E1-Zerfalles in
wasserstoff()ahnlichem Gold aufgrund des dominierenden Zerfallskanals Uber M1-Strahlung
nicht moéglich ist. Wichtigster Punkt bleibt weiterhin die Bestimmung der Efffizienz des
verwendeten Detektorsystems als Funktion der Energie. Aus einem Vergleich der Simulation
(Kapitel 4.6) mit den theoretischen Vorhersagen [13] laRt sich die benétigte Effizienz
ableiten. Ein Nachteil dieser Methode ist aber in dem Umstand zu sehen, daf3 mit Hilfe der zu
untersuchenden Energieverteilung die Effizienz bestimmt wird, wahrend in Kapitel 3.5.3 auf

das unabhéngige System des 2E1-Zerfalles in H-&hnlichen lonen zuriickgegriffen werden



KAPITEL 4: DER 2E1-ZERFALL IN HE-AHNLICHEM GOLD 82

kann. Zur abschlieRenden Bewertung der Daten ist auch die Bericksichtigung der Fehler
aufgrund der Simulation zu bertcksichtigen, da diese die zentrale Rolle in der Ableitung
spielt. Gerade die Unsicherheit der Simulation (Fehlerband Abb. 4.17) erweist sich in einer
Fehleranalyse als grof3ter Beitrag zum Gesamtfehler. Von untergeordneter Bedeutung sind die
Unsicherheiten aufgrund von Normierungen. Um die rein statistischen Fehler (innere Balken)
von Unsicherheiten (duRRere Balken), die durch Anwendung dieser Methode auftreten, zu
unterscheiden, werden die experimentellen Daten in Abbildung 4.19 mit beiden Fehlern
separat dargestellt. Zum Vergleich sind die Vorhersagen von Derevianko und Johnson fir

Nickel (gestrichene Linie) und Gold (durchgezogene Linie) eingetragen.

Normierte Rate

Derevianko (Z=28)
——— Derevianko (Z=79)
= Experiment

o 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Photonenenergie f

Abb. 4.19 Normierte Rate des 2E1-Zerfalls in He-ahnlichem Gold als Funktion der Photo-
nenenergie = 7w/ AE,, . Die experimentellen Daten werden mit verschiedenen

theoretischen Vorhersagen verglichen. Erlauterungen siehe Text.

Wie Abbildung 4.19 entnommen werden kann, wird die theoretisch vorgesagte Z-Abhangig-
keit der Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in heliuméahnlichen lonen bestatigt. Vor allem in
den Randbereichen der Verteilung (f < 0,25 und f > 0,75) liegen die experimentellen Werte

unter der theoretischen Vorhersage fur Nickel (Z = 28). Der Abfall in der normierten Rate
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aufgrund von relativistischen Effekten fir ein schweres System wie Gold ist in Abbildung

4.19 zu erkennen.

4.9 Nachbemerkungen

Obwohl die Simulation fur die theoretische Goldverteilung nach Derevianko die experi-
mentellen Werte in Abbildung 4.18 im wesentlichen reproduzieren kann, bleiben aber gewisse
Abweichungen festzuhalten. Drei Prozesse, die zur Aussendung zweier Photonen mit konti-
nuierlicher Energieverteilung AnlaR geben, sollen in der folgenden Diskussion im Vorder-
grund stehen. So kann der’®; Zustand neben dem M1 Ubergang auch iber einen 2E1-
Prozel3 in den Grundzustand zerfallen. Aufgrund der limitierten Auflosung der Halbleiter-
detektoren kdnnen diese aber nicht getrennt aufgeldst werden. Das gleiche Argument trifft
auch fur den 2P, Zustand zu, der durch einen EIM1-Ubergang, d.h. durch simultane Aus-
sendung eines E1- und M1-Photons, in den Grundzustand zerfallen kann. Trotz der Ladungs-
selektion des einkommenden heliuméhnlichen lonenstrahls kann eine Verunreinigung mit
wasserstoffahnlichen lonen durch Umladung im Festkorpertarget nicht ganz ausgeschlossen
werden. Eine weiterer Beitrag zum gemessenen Zweiphotonenkontinuum kénnte somit durch
den Zerfall des 2Sy, Zustands des wasserstoffahnlichen Anteils am Goldionenstrahl iiber
2E1 verursacht sein.

Um die Situation im untersuchten lonensystem zu verdeutlichen, werden in Abbildung 4.20
die wichtigsten Zustande mit ihren Zerfallskanalen dargestellt. Der 2E1-Ubergang und die E1-
Ubergange aus den 2P-Zustanden werden der Ubersichtlichkeit wegen weggelassen.

Die Zahlen unterhalb des Zerfallsmodus geben theoretisch berechnete Zerfallsraten wider. Die
Werte fur die Einphotonenubergéange wurde einer Rechnung von Johnson et al. [75] ent-
nommen. Der Zweiphotonenzerfall de€S? Zustandes ist wie derjenige aus defSRZu-

stand in Ref [13] berechnet. Die Zerfallsrate des E1M1-Uberganges [87] wurde mit Hilfe
eines Programmes von Drake berechnet, das auch zur Bestimmung des gleichen Uberganges
in heliumé&hnlichen Uran [88] diente.

In den nachfolgenden Kapiteln sollen jeweils (grobe) obere Grenzen fir die Anzahl der

Ereignisse dieser Prozesse abgeschéatzt werden.
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Abb. 4.20 Reduziertes Termschema von heliumahnlichem Gold mit Angabe der in diesem
Kapitel 4.8 wichtigsten Ubergange und deren Zerfallsraten. Die Zahlen in

Klammern geben die Zehnerpotenz an. Weitere Erlauterungen im Text.

4.9.1 2E1 aus dem Zustand 23S,

Der Ausgangszustand3; wird sowohl direkt als auch iiber Kaskadenprozesse aus héheren
Zustanden bevolkert. Da die jeweiligen Anteile unbekannt sind, soll mit dem folgenden sehr
groben Modell eine obere Zahl von 2E1-Prozessen aus din Zustand abgeschatzt
werden. Wie in Kapitel 4.5.1 erlautert, setzt sich de-Kinie im wesentlichen aus dem M1-
Ubergang 2S, — 1'S; und dem E1-Ubergang®®; — 1 'Sy zusammen. Unter der (unphysi-
kalischen) Annahme, daR der E1-Ubergang zu vernachlassigen ist, l1aRt sich die Anzahl der
M1-Zerfalle des 2S, Zustandes mit der Intensitét deaKLinie gleichsetzen. Mit Hilfe einer
separaten Messung des totalen Rontgenspektrums konnte die Gesamtanzahii,von K
Ereignissen in einem einzelnen Segment von Detektor B (Eigenschaften Tabelle 4.1) wéhrend

der Mel3zeit zu 6617486 bestimmt werden, die hiermit die Anzahl der M1-Ereignisse repra-
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sentiert. Aus dem Verzweigungsverhaltnis nach Abbildung 4.20 ergibt dies 2251 2E1-
Ereignisse, bei denen nur ein Photon in dem Segment von Detektor B nachgewiesen wurde.
Da es sich bei dem in Kapitel 4.5.2 beschriebenen Experiment um eine Koinzidenzmessung
handelt, wird diese Zahl durch den Raumwinkel des zweiten DetektorY/Artek 0,015)
verkleinert. Ohne Berlcksichtigung der Detektoreffizienz und des eingeschrénkten Energie-
bereiches, der experimentell zuganglich war, ergibt sich somit eine obere Schranke von 34
2E1-Ereignissen aus dem 188s Zustand pro Kombination Segment und Detektor A. Aus
einem Vergleich mit den gemessenen 2E1-Verteilungen in Abbildung 4.14 kann abgeleitet

werden, dal3 der in diesem Kapitel diskutierte Anteil zu vernachlassigen ist.

4.9.2 EIM1 aus dem Zustand 2 °P,

Wie aus Abbildung 4.20 zu entnehmen ist, kann der Zustanoal’f@ﬁper einen E1IM1-Zwei-
photonenzerfall in den Grundzustand %% oder durch Aussendung eines E1-Photons in den
angeregten 1s2§,-Zustand zerfallen. Nach einer Skalierungsregel von Drake [88] betragt
das Verhéltnis der Zerfallsraten in Gold A(E1IM1) / A(E1)0,09, d.h. der 3Py-Zustand
zerfallt zum Uberwiegenden Teil ( > 90 %) durch Aussendung eines E1-Photons der Energie
180 eV. Aufgrund der kleinen Energie (Spektralbereich des EUV!) kdnnen diese nicht mit den
im Experiment verwendeten Germaniumdetektoren nachgewiesen werden.

Da es sich bei dem Projektilstrahl um das Goldisotop mit der Massenzahl 197 handelt, tritt
aufgrund des Kernspins von | = 3/2 ein starker Effekt zur Entvélkerung des Zustaifges 2
hinzu. Aufgrund des kleinen Energieabstandes koppelt der ZustidiBer die Hyperfein-
wechselwirkung an den ZustandR an, der (iber einen E1-Ubergang in den Grundzustand
1'S, zerfallt. Wie in [89] fiir heliumahnliches Gold gezeigt wurde, reduziert sich die Lebens-
dauer des 3P, Zustandes von 151,6 ps fiir das ungestorte System mit Kernspin | = 0 aufgrund
der Stérung der Hyperfeinwechselwirkung zu 23,66 ps (entspricht einer Zerfallsrate & = 4,2
10" 1/s). In einem ersten Experiment bei GSI [90] konnte der Wert der Lebensdauer des
gestorten 2P, Zustandes zu 32,02 3,66 ps bestimmt werden und somit die Rechnung im
wesentlichen bestéatigen. Aufgrund des beschriebenen Hyperfeinquenching kommt es zur Ent-
volkerung des 3P, Zustandes, so daR der Beitrag zum gemessenen Zweiphotonenkontinuum

durch simultane Aussendung eines E1- und M1-Photons stark reduziert wird. Mit den
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Angaben der Zerfallsraten aus Abb. 4.20 ergibt sich ein Anteil des E1M1-Kanals von ca. zwei
Prozent beim Zerfall des®®, Zustandes.

Um den Einfluld auf die experimentell bestimmte Energieverteilung abschatzen zu konnen,
muR die relative Besetzungsstarke der Ausgangszustai®&euid 2°P, der verschiedenen
Zweiphotonenzerfalle 2E1 bzw. E1IM1 bekannt sein. Diese Angaben kénnen einer Rechnung
fir das System 119 MeV/u Bf — p in [57] entnommen werden. Aufgrund der &hnlichen
kinetischen Energie der lonen (119 zu 106 MeV/u) und der &hnlichen Kernladungszahl Z (83
zu 79) ist davon auszugehen, dal® sich die Besetzung der interessierenden Zustande nicht
wesentlich andert. Die Umskalierung auf das verwendete Aluminiumtarget wird durch die
guadratische Abhangigkeit des Wirkungsquerschnittes von der KernladungszatdsZ
Targets ¢5°C O Z;%, siehe Kapitel 2.4.3) beriicksichtigt. Die Rechnungen in [57] wurden fir
wasserstoff(h)ahnliches Wismut durchgefiihrt. Da die Elektron-Elektron-Wechselwirkung fur
diese schweren Systeme im Vergleich zu der Elektron-Kern-Wechselwirkung relativ schwach
ist, kann man heliumahnliche lonen mit groRem Z als ein System zweier unabhangiger
Elektronen beschreiben, die relativistisch behandelt werden mussen. Dies fuhrt zur Analogie

folgender Zustande in H- und He-ahnlichen, sehr schweren lonen:

H-ahnlich He-ahnlich Wirkungsquerschnitt (barn)
2 sz [1s12,252) 01 , d.h. 2°S, 2°S; | 0,831
2 pu2 [1S1/2,2Pv2] 201 2Py, 2°P; 0,905
2 P2 [Lsu2,2p32] 1.2 2P, 2%P, | 1,432

Tab. 4.7  Wirkungsquerschnitte nach [57] fur Anregung in L-Schalenzusténde (in barn) fur
das System 119 MeV/u Bt - p

Wie Tabelle 4.7 entnommen werden kann, sind die Wirkungsquerschnitte zur Besetzung der
Gruppen 2, 23S, bzw. 2°P,, 2°P; in heliumahnliche lonen annahernd gleich. In der ersten
Gruppe kann der %5, Zustand (fast) vernachlassigt werden, da zu seiner Anregung aus dem
1'S, Grundzustand ein Spinflipiibergang notwendig ist, der sich in der Rechnung als ver-
nachlassigbar erweist. Somit kann der Wirkungsquerschnitt von 0,831 barn (fast ausschliel3-
lich) der Besetzung des'S, Zustandes zugewiesen werden. In der zweiten Gruppe kann
hingegen die Besetzung de$R} Zustandes vernachlassigt werden, die im nichtrelativisti-
schen Limit sogar streng verboten ist. Ein unter dieser Voraussetzung einer zu vernach-

lassigenden Besetzung de3Pg Zustandes durchgefiihrter Vergleich der oben beschriebenen



KAPITEL 4: DER 2E1-ZERFALL IN HE-AHNLICHEM GOLD 87

Rechnung mit einer Messung an dem System 119 MeVi Bi C, Al, Ni zeigte eine sehr

gute Ubereinstimmung [57]. Somit kann der Wirkungsquerschnitt von 0,905 barn groRtenteils
dem 2°P, Zustand zugeschrieben werden.

Somit 4Rt sich ableiten, daR bei dem verwendeten StoRsystem 106 MeV//u-All der

2'S, Zustand eine wesentlich groRere Besetzung erfahrt als #erZistand. Schon aus
diesem Grund muf3 die Strahlung aus dem 2E1-Prozel3 diejenige aus dem E1M1 Uberwiegen.
Dariiber hinaus wird der %P, Zustand durch die Anwesenheit eines Kernspins ungleich Null
durch Hyperfeinquenching entvélkert. Aufgrund dieser Umstande kann man davon ausgehen,
daR der EIM1-Zerfall des P, Zustandes keinen signifikanten EinfluR auf die gemessene

Zweiphotonenverteilung haben kann.

4.9.3 2E1 ausdem Zustand 2 %Sy, in wasserstoffahnlichen lonen

Wegen lonisationsprozessen bei dem Stof3 von heliuméahnlichen Goldionen mit dem Alumi-
niumtarget kbnnen auch wasserstoffahnliche lonen erzeugt werden. Dieser Anteil von umge-
ladenen lonen betragt aber nur 0,3 % der einfallenden Gesamtintensitat [91]. Viel wichtiger in
diesem Zusammenhang ist auch der Umstand, daf in H-ahnlichem Gold der Zerfages 2
Zustandes hauptsachlich Gber Emission eines M1-Photones anstatt Uber den 2E1-Prozel3. So
betragt nach [20] das theoretisch vorhergesagte Verzweigungsverhaltnis fur Platin (Z = 78)
A(2E1) / A(M1) = 1,65 1& / 3,49 16° = 0,047. Setzt man fir den®8y, Zustand im
wasserstoffahnlichen lon den gleichen Besetzungsquerschnitt wie fiir ‘@grzdstand im
heliumahnlichen lon voraus (siehe Tabelle 4.7), so ist der 2E1-Beitrag aus dem H-&hnlichen
System um das Produkt der beiden Verhaltnisse (13 g€geniiber dem 2E1-Beitrag aus
dem He-ahnlichen System unterdrtickt. Aufgrund dieser Zahlen kénnen 2E1-Ereignisse aus

wasserstoffahnlichen Goldionen (fast) ausgeschlossen werden.

4.10 Aussicht

In diesem Experiment zur erstmaligen Bestimmung der Energieverteilung des Zweiphotonen-
zerfalles in heliumahnlichen Goldionen konnte gezeigt werden, dal3 der verwendete Aufbau
sensitiv auf die kontinuierliche Verteilung der Photonen aus dem 2E1-Zerfall ist. Die Z-

Abhéngigkeit der Verteilung konnte innerhalb der experimentellen Fehler bestatigt werden.

Der in Kapitel 4.7 durchgefiihrig™-Test zwischen den experimentellen Ergebnissen und den
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beiden Simulationen gibt eine Entscheidungsgrundlage zur Hand, die deutlich zeigt, dal3 die

theoretische Goldverteilung die angemessenere Beschreibung darstellt. Dieses Ergebnis wird

in Kapitel 4.8 durch die Bestimmung einer zu dem Matrixelerhbfhﬂ2 proportionalen nor-

mierten Rate bestétigt. Um préazisere Ergebnisse zu erhalten und damit eindeutigere Aussagen
machen zu koénnen, ist es unabdingbar, dieses Experiment unter weiter optimierten Bedin-
gungen zu wiederholen.

Wichtigster Punkt aller neuen Experimente wird die Ausweitung des Energiebereiches der
Photonen zu kleineren Energien sein. Bisher konnten nur Photonen mit Energien grol3er als
5 keV in Detektor A und 15 keV in Detektor B nachgewiesen werden. Durch weitere Opti-
mierung der Kombination Detektor - Ausldseelektronik sollten untere Nachweisgrenzen von
unter 5 keV in Detektor A und 10 keV in dem segmentierten Detektor B méglich sein. Dies
kdme der Messung der 2E1-Verteilung in ihren Flanken zugute, wo die Veranderungen in
Abhangigkeit von der Kernladungszahl Z am grof3ten sind, vgl. Abbildung 2.5, und ermdg-
licht somit einen sensitiven Test der theoretischen Beschreibung.

Von grof3er Wichtigkeit im Hinblick auf die Verwendung einer Simulation ist weiterhin die
maoglichst genaue Bestimmung der Effizienzen der verwendeten Detektoren. Wie in den
Abbildungen 4.16 und 4.17 zu erkennen, spielt die spektrale Effizienz eine wesentliche Rolle
im Hinblick auf die Messung des Zweiphotonenkontinuums. Eine Verbesserung der stati-
stischen Signifikanz des Experiments muf3 daher stets Hand in Hand mit einer genaueren

Bestimmung der Effizienz gehen.
Die Bestimmung einer zu dem Matrixelemdrmﬂ‘2 proportionalen normierten Rate in

Kapitel 4.8 zeigt eine interessante Alternative ohne Verwendung einer Simulation auf. In einer
solchen Auswertung ist die Bestimmung der Effizienz der verwendeten Detektoren von
entscheidender Bedetung. Anders als beim Nickelexperiment in Kapitel 3, wo die Effizienz
durch den 2E1-Zerfall im wasserstoffahnlichen lon bestimmt wurde, ist dies fur die schweren
Systeme nicht mehr moglich, da der konkurrierende M1-Ubergang Uberwiegt. Als Losung
bietet sich daher eine Aufteilung der Effizienzbestimmung in hohe und niedrige Photonen-
energien an. Fur hohe Energien kann man auf die in Kapitel 4.6.1.4 beschriebene Methode
unter Verwendung Kkalibrierter, radioaktiver Quellen zuriickgreifen. Fur Energien unter
20 keV wird diese Methode immer schwieriger. Daher koénnte die Effizienz in diesem

Energiebereich durch den 2E1-Zerfall eines mittelschweren H-&hnlichen lons, analog Kapitel
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3.5.3, erfolgen. Interessante Kandidaten sind hier vor allem Silber und Xenon mit 2E1-
Ubergangsenergien von 22 keV bzw. 29 keV. Durch die Wahl eines mittleren Z ist das Ver-
zweigungsverhaltnis zu ungunsten des 2E1-Prozesses verschoben, betragt aber fir wasser-
stoffahnliches Silber ca. 34 Prozent, fir H-ahnliches Xenon ca. 25 Prozent [5].

Fur eine Wiederholung dieses Experimentes erdffnen aber auch zwei Entwicklungen bei GSI
interessante Optionen. Zum einen wurde im Rahmen des Programms zur Erhéhung der Strahl-
intensitaten ein Elektronenkihler in das Schwerionensynchrotron (SIS) eingebaut. Dadurch
erhohen sich die Teilchenanzahl pro Schull speziell fiur die sehr schweren lonen um einen
Faktor 10. Bei Abnahme eines direkten (heliumahnlichen) Strahles von SIS kénnte hiermit bei
gleicher MelRdauer die statistische Signifikanz verbessert werden. Speziell fur die Option
eines wasserstoffahnlichen lonenstrahles vom Experimentierspeicherring (ESR) kommt der
geplante Einbau eines Ladungszustandsspektrometers am Strahlplatz 'Cave A' zugute. Mit
einer Dreifachkoinzidenz zwischen umgeladenen (He-ahnlichen) lonen und den beiden
Photonen lieRe sich der Untergrund in den Spektren weiter drastisch reduzieren.

Mit den vorgeschlagenen Verbesserungen sollte ein Experiment méglich sein, dald sensitiver

auf die Z-Abhangigkeit der Spektralverteilung ist als das durchgefihrte.
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5. Der 2E1-Zerfall von I nnerschalenvakanzen am Beispiel des Silberatoms

Entfernt man ein Elektron aus der K-Schale eines neutralen Atoms, so kommt es zu einem

sehr schnellen Zerfall des angeregten Zustandes durch Emission von Photonen, hauptsachlich
Ka und KB-Strahlung, oder von (Auger-)Elektronen. Prozesse hdoherer Ordnung sind ebenfalls
maoglich, aber durch eine um GréfRenordnungen kleinere Wahrscheinlichkeit sehr stark unter-
drickt. So wurde die 2E1-Emissionsrate von-24s in Kupfer in einer ersten Abschatzung

von Freund [35] zu 1® der Einphotonenrate berechnet. Aufgrund dieser experimentellen
Schwierigkeiten wurde die erste Messung eines 2E1-Zerfalles einer Innerschalenvakanz erst
1984 veroffentlicht. Bannet und Freund [14] wiesen mit Hilfe einer Koinzidenztechnik den
2s - 1s und den 3d. 1s Ubergang in Molybdan nach. Die Innerschalenvakanz wurde hier-
bei durch Bestrahlung mit Silber Rontgenstrahlung erzeugt.

Ein wesentlicher Fortschritt im Nachweis des Zweiphotonenzerfalles von Innerschalenvakan-
zen wurde von llakovac und Mitarbeitern 1986 erreicht [16]. Durch Verwendung radioaktiver
Quellen, die eine K-Schalenvakanz durch 'electron capture' in den Atomkern erzeugt, konnte
die Spektralverteilung der Zweiphotoneniibergénge Zss, 3s— 1s, 3d— 1s und 4s/d- 1s

in Xenon [92], Silber und Hafnium [93] in einem eingeschrankten Energiebereich bestimmt
werden. Da die beiden verwendeten Detektoren sich direkt gegeniliber standen, konnte nur die
Energieverteilung bei einem Offnungswinkel der beiden ausgesendeten Photonen von 180°
bestimmt werden.

Ziel des nachfolgend beschriebenen Experimentes war die Messung der Spektralverteilung
uber einen gréReren Energiebereich und erstmalig fiir verschiedene Offnungswinkel der aus-

laufenden Photonen.

5.1 Experiment
5.1.1 Quelleder Strahlung

Eine elegante Methode zur Erzeugung von Atomen mit Innerschalenvakanzen ist die Verwen-
dung von radioaktiven Quellen bestimmter Isotope, die ausschliellich tber Elektroneneinfang
(in den Kern) zerfallen, siehe Kapitel 2.4.6. Um K-Schalenvakanzen in Silberatomen zu gene-
rieren, wurde in diesem Experiment eine kommerziell erhaltliche Cd-109-Quelle (Fa. Amer-

sham) mit einer Gesamtaktivitdt von ca. 75 kBqg verwendet. Da diese Quelle ein Bestandteil

eines Satzes von radioaktiven Quellen zur Energiekalibrierung von Halbleiterdetektoren ist,
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siehe Kapitel 4.6, handelt es sich hierbei um einein 1,1 mm Araldit” eingegossene Quelle. Die
durch den Kunststoff bedingte Absorption muf3 in der nachfolgenden Auswertung beriicksich-

tigt werden.

5.1.2 Experimentaufbau

In einem ersten, wegweisenden Experiment wurde von llakovac und Mitarbeitern [16] der
Zweiphotonenzerfall einer K-Schalenvakanz in Silber fir einen Winkel von 180° zwischen
den ausgesendeten Photonen bestimmt. Um die von der Theorie vorhergesagte Winkelvertei-
lung (siehe Kapitel 2.4) experimentell bestatigen zu kbénnen, sind Messungen fir mdglichst
viele verschienene Winkel notwendig. Da dieses Experiment analog zu Kapitel 3 und 4 als
Koinzidenzexperiment durchgefuhrt wird, spielt das Produkt der beiden Raumwinkel fir die
Rate der Ereignisse und somit fir die MelRdauer eine entscheidende Rolle. Um eine ausrei-
chende Statistik fiir den gegeniiber den erlaubten E1-Ubergéngen um den Flkinotet0
drickten Zweiphotonenzerfall sammeln zu kénnen, missen die Detektoren mdéglichst nahe an
der radioaktiven Quelle positioniert werden. Aufgrund der raumlichen Ausdehnung der Kryo-
state konnten nur drei Detektoren verwendet werden, die unter den Winkeln 180° und 90°

zueinander stehen (siehe Abbildung 5.1).

lcm
Det. C —
v

. &y
Det. A g oQuelle g Det. B

Al-Abschirmung

Abb. 5.1 Experimenteller Aufbau
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Bel den Detektoren handelt es sich um lithiumgedriftete Siliziumhalbleiterdetektoren (sog.

Si(Li)'s) mit einer aktiven Flache von 200 rifDetektoren A und B) bzw. 80 nfniDetek-

tor C). Alle Detektoren besitzen in diesem Experiment einen Raumwinkel von tber einem
Prozent in #. Zur Abschirmung von Fluoreszenzstrahlung (cross talk) befinden sich Alumi-
niumabschirmungen von drei Millimetern Dicke zwischen den Detektoren. Um die Abstande
der einzelnen Detektoren reproduzieren zu kénnen, wurde ein Abstandshalter aus Kunststoff

angefertigt, der die Abschirmungen und die Quelle aufnahm.

5.1.3 Datenaufnahme

Zum Nachweis von Photonen sehr niedriger Energie wurde eine Ausldseelektronik ahnlich
der in Kapitel 3.1.2 beschriebenen verwendet. Fur jeden Detektor wurde mit einem Spektro-
skopieverstarker (Zeitkonstante 4 ps) ein Energie- und mit einer Schnell-Langsam-Koinzidenz
ein Zeitsignal generiert (siehe Abbildung 3.4). Treffen mindestens zwei Detektor-Zeitsignale
innerhalb von 1 ps in einer separaten Koinzidenzeinheit ein, so wird die Datenaufnahme ge-
startet und die Mel3parameter auf Band geschrieben und an das Analyseprogramm GOOSY

gesendet.

5.1.4 Detektor eigenschaften

Die Photonen der 2E1-Ubergange von Silberatomen mit K-Schalenvakanzen haben eine
Energie von bis zu 25 keV. Da lithiumgedriftete Siliziumdetektoren in diesem Bereich eine
sehr hohe Nachweiswahrscheinlichkeit besitzen, bietet sich ihr Einsatz an. In Tabelle 5.1 sind

die wichtigsten Eigenschaften der verwendeten Si(Li)-Detektoren aufgefihrt.

A B C
Hersteller Eurisys Ortec Ortec
Flache (mm) 200 200 80
Dicke (mm) 5 5 5
Berylliumfenster (um) 40 25 8
Auflésung (eV @ 5,9 keVy220 200 190
und 8 ps Shaping time)

Tab. 5.1 Detektoreigenschaften
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5.2 Auswertung

Die Mel3dauer zur Bestimmung des Zweiphotonenzerfalles in Silberatomen mit Innerschalen-
vakanzen betrug insgesamt 84 Tage. Zur Uberprufung der Stabilitat des elektronischen Auf-
baus wurden jede Woche verschiedene Kontrollmessungen durchgefuhrt. Die Module zur
Energiebestimmung, im wesentlichen Spektroskopieverstarker und Analog-Digital-Wandler
(ADC), konnen durch wiederkehrende Energiekalibrationen tberpriuft werden. Wie solche
Untersuchungen wahrend dieses Experimentes gezeigt haben, betragen die maximalen Ab-
weichungen in der Energiebestimmung maximal 40 eV und kdnnen somit als klein angesehen
werden. Desweiteren wurde die relative Lage der einzelnen Signale zueinander in der Schnell-
Langsam-Koinzidenz zur Generierung des Zeitsignals eines Detektors kontrolliert. Die festge-
stellten Abweichungen betragen nur wenige Nanosekunden und sind damit bedeutungslos.
Auch wahrend der eigentlichen Koinzidenzmessung kann die Stabilitdt kontrolliert werden.
Hierflr wird die Ereignisrate jedes Detektors auf einen separaten CAMAC-Zahler gegeben,
der durch ein Zweiphotonenereignis ausgelesen wird. Diese Mel3grof3en reprasentieren im
wesentlichen das Verhaltnis von Einphotonen- zu Zweiphotonenereignissen und sollten somit
(im Mittel) zeitlich konstant sein. Starke Abweichungen von diesem Verhalten wurden wéh-
rend der MelR3zeit nicht beobachtet. Ein weiterer wichtiger Punkt ist die Effizienz der Auslo-
seelektronik bezuglich der Photonenenergie. Um etwaige Veranderungen mit der Zeit fest-
stellen zu kénnen, wurde diese viermal wahrend der Mel3zeit vermessen. Auch hier konnte
kein signifikanter Unterschied festgestellt werden. AbschlieRend &3t sich somit feststellen,
daR3 die verwendete Elektronik sich durch eine aul3erordentliche Stabilitat ausgezeichnet hat
und daher die Daten der gesamten Mel3dauer in eine abschlieRende Analyse einbezogen wer-
den kdnnen.

Die weitere Auswertung wird analog zu dem in Kapitel 3 und 4 beschriebenen Verfahren
durchgefuhrt. Zuerst werden zweidimensionale Spektren Summenenergie gegen Einzelenergie
unter verschiedenen Zeitbedingungen 'Prompt’ und 'Random' akkumuliert. Der im Zeitdiffe-
renzspektrum (Abbildung 5.2) mit 'Prompt’ bezeichnete Bereich enthalt neben echten auch
zuféallige Koinzidenzen, die aber mit Hilfe der zwei Bereiche 'Random' bestimmt werden kon-
nen. Durch Subtraktion der zweidimensionalen Spektren der verschiedenen Zeitbedingungen
erhalt man das echte Koinzidenzspektrum, welches von den erlaubten E1-Ubergangen domi-
niert wird. Selbst in einer logarithmischen Darstellung der Zahlrate in Abbildung 5.3 kann

man die Zweiphotonenibergange nur andeutungsweise erkennen.
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Abb. 5.2 Zeitdifferenzspektrum fur Koinzidenzen zwischen Detektoren A und B
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Abb. 5.3 Zweidimensionale Auftragung SummenenergieHs gegen die Einzelenergig E

fur echte Koinzidenzen zwischen Detektoren A und B. Die Pfeile deuten drei ex-

emplarische Schnitte an.
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Um die Energieverteilung quantitativ auszuwerten, werden in den zweidimensionalen Spek-

tren horizontale Schnitte von 1 keV Breite gelegt und auf die Summenachse projiziert. Bei-

spiele solcher Spektren fur verschiedene Energiesirifl in Abbildung 5.4 dargestellt. An-
schlieBend werden in den eindimensionalen Summenspektren bei fester Einzelenergie die

2E1-Linien mit einem Gaul3profil angefittet.

100 ; , , ,
| Es=15,5keV
50 | 2s 3s/3d _
0 1
100 . , , ,
o) | Ee=10,5keV
©
e 50 |
(©
N
0 i
100 ; , , ,
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0 i : ; :
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Energie (keV)

Abb. 5.4 Projizierte Summenspektren fir verschiedene Energiddi&Zweiphotonen-
tbergéange sind mit 2s bzw. 3s/3d gekennzeichnet.

Diese Anzahl von 2E1-Ereignissen pro Energieintervall/ AEwird zur Berechnung der

differentiellen Ubergangswahrscheinlichkeit eines Zweiphotonenzerfalles pro Zerfall einer K-

Schalenvakanz nach Gleichung (5.1) bendtigt [93]. Die Gr@lkmadec stehen fir die Anzahl

von K-Vakanzen bzw. fir die Koinzidenzeffizienz.

10 dw O An/AE
W, HEdQ,dQ, 0 n &6, AQ,AQ,

(5.1)

An dieser Stelle muRR auf einen entscheidenden Unterschied zu der Auswerteformel von llako-
vac [93] hingewiesen werden. In Gleichung (5.1) stehen die GR@ndie intrinsische Ef-

fizienz der verwendeten Detektoren. Eine solche Messung konnte allerdings nicht durchge-
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fuhrt werden, so dal3 man differentielle Zerfallswahrscheinlichkeiten erhalt, die um die ent-
sprechenden Effizienzen zu korrigieren sind. Eine Relativmessung ahnlich zu Kapitel 4.6.1.4
ist nicht moglich, da die Effizienz fur Si(Li)-Detektoren oberhalb einer Photonenenergie von
25 keV sehr stark abféllt.

In der Auswertung nach llakovac haben gieine andere Bedeutung; sie geben die maximale
Nachweiswahrscheinlichkeit eines Photons in dem entsprechenden Detektor an. Zusatzlich
tritt im Nenner der Gleichung (5.1) ein Faktor F auf. Dieser ist das Produkt aus Winkelvertei-
lung, Schwachungsfaktoren in absorbierenden Schichten und der Wahrscheinlichkeit der Ab-
sorption im Kristall (dort: Germanium) gemittelt Uber alle Raumwinkel der zwei Detektoren.
Die einzelnen Faktoren werden hierbei aus Literaturdaten berechnet. Das Produkt von

g, [&, [F modelliert somit die intrinsische Effizienz der eingesetzten Detektoren. Dieses Ver-

fahren hat den entscheidenden Nachteil, dal’ es fur kleine Photonenenergien nur eine grobe
Beschreibung liefern kann. Fur den im Experiment angestrebten Nachweis von Photonen mit
Energien kleiner 5 keV hangt dieser fiur Siliziumdetektoren sehr sensitiv von der Dicke der
absorbierenden Schichten (Totschicht des Kristalls, Goldkontaktschicht, Berylliumfenster) ab
[73]. Aufgrund dieser Sachlage ist das oben beschriebene Verfahren nach llakovac mit einer
relativ grof3en Unsicherheit behaftet und wurde deshalb nicht angewendet.

Die in Gleichung (5.1) vorkommende Gro3e \&teht fur die Zerfallsrate einer K-Schalen-
vakanz und wird in allen theoretischen Ableitungen [40,41] fur Silber mit dem Wert
9,80 x 10**s™* angegeben.

Auf die anderen GroR3en der rechten Seite in Gleichung (5.1) soll im folgenden eingegangen

werden.

5.2.1 Anzahl der K-Schalenvakanzen ng

Die GroRRe r darf nicht mit der oben angegebenen Aktivitat der Quelle gleichgesetzt werden,
da die letztere Angabe z.B. auch Zerfalle einer Vakanz in einer hoheren Schale beinhaltet. Um
die Anzahl der K-Schalenvakanzeg abzuleiten, lasse man sich durch folgende Uberlegun-
gen leiten. Eine durch einen beliebigen Prozel3 erzeugte K-Schalenvakanz kann tber zwei
Mechanismen zerfallen, zum einen durch Aussendung von Photonen (K-Rdntgenstrahlung)
oder zum anderen durch Aussendung von Elektronen (Augereffekt). Mit Hilfe des Germani-
umdetektors A aus Kapitel 4 (Hersteller: Canberra) dessen absolute Effizienz (Raumwinkel,

spektrale Effizienz) hinreichend genau bekannt ist, konnte in einem separaten Experiment die
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Anzahl der K-Rontgenquanten pro Sekunde relativ genau bestimmt werden. Hierbei wurde
nur Ka- und KB-Strahlung bertcksichtigt, K-Strahlung hoherer Energie konnte nicht signifi-
kant nachgewiesen werden. Uber die Fluoreszenzausbeutg0,834+ 0,025) fir den Zer-

fall einer K-Vakanz in Silber [94], die das Verhéltnis von Photonen- zu Elektronenemission
angibt, kann auf die Anzahl der zerfallenen K-Vakanzen pro Sekunde geschlossen werden.
Schliel3lich findet man fur die im Experiment verwendete Quelle eine Zerfallsrate von K-
Vakanzen von (20501 417) 1/s. Der relativ grof3e Fehler ist im wesentlichen durch die Effi-
zienzbestimmung des Detektors bedingt.

Aufgrund der elektronischen Datenaufnahme kann die Gesamtnettomel3zeit von 7168763 s
des Zweiphotonenexperimentes sehr prazise bestimmt werden. Dies ergibt eine Gesamtanzahl

von r = 1,47x 10" Zerfallen einer K-Vakanz.

5.2.2 Koinzidenzeffizienz ec

Wie in Kapitel 5.2 erlautert, werden auf Grundlage von Zeitdifferenzspektren wie in Abbil-
dung 5.2 echte und zuféallige Koinzidenzen unterschieden. Die zeitliche Abhangigkeit fur
echte Zweiphotonenereignisse wird in dieser Ableitung mit einer Gaul3verteilung angenéhert.
Durch Einfihren des Fensters 'Prompt’ wird aber ein (kleiner) Anteil echter Ereignisse in den
Flanken der Gaul3verteilung abgeschnitten. Dieser Anteil 1&13t sich wie folgt spezifizieren.

In den Zeitdifferenzspektren wird der mit 'Prompt’' bezeichneten Struktur ein GaufRprofil ange-
fittet. Als wesentliche Ergebnisse erhalt man den Schwerpunkt der Verteilung m und die
Halbwertsbreiteo. Legt man nun im relativen Abstand x zum Schwerpunkt m die Grenzen
des Fensters, so berechnet sich der Anteil der in der weiteren Auswertung bertcksichtigten

Koinzidenzen zu:

Y2
ec = e'2 dt (5.2)
Y1
- +
mit den Grenzetry, = M~X und y, = mrx.

Mit Hilfe des WahrscheinIichkeitsintegraI@(z):1/\/ETJ’e'ZZ’2dz kann Gleichung (5.2)

umgeschrieben werden.

ec = 0(y,)+ o(y,)-1 (5.3)
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Unter Verwendung von mathematischen Tabellenwerken [95] kann Gleichung (5.3) ausge-
wertet werden. Die GroéRemund x wurden in den entsprechenden Zeitdifferenzspektren be-

stimmt und deshalb in Nanosekunden in Tabelle 5.2 angegeben.

Detektoren | o (ns) X (ns) £c

A-B 24 104 0,9998
A-C 19 65 0,9933
B-C 21 65 0,9806

Tab. 5.2 Koinzidenzeffizieng: fiir verschiedene Detektorkombinationen

5.2.3 Raumwinkel dQ

Da die aktiven Flachen der Detektoren schon vom Hersteller spezifiziert werden, verbleibt zur
Bestimmung der Raumwinkel die Messung des Abstandes von der Quelle bis zum Detektor-
kristall. Fur die verwendeten Detektoren liegt jeweils die Herstellerangabe fir den Abstand
zwischen Kiristall und Detektorkappe vor. Der verbleibende Abstand Detektorkappe bis zur
Quelle ist durch den aus Kunststoff gefertigten Abstandshalter gegeben und kann von diesem

abgenommen werden. In der nachfolgenden Tabelle 5.3 sind die einzelnen Grél3en zusam-

mengefalit.
Detektor Flache (mfy | Abstand (mm) dQ/4m
A 200 32,5 0,0151
B 200 32,0 0,0155
C 80 22,5 0,0126

Tab. 5.3 Raumwinkel der verschiedenen Detektoren

5.2.4 Elektronische Nachweiseffizienz

Far den Nachweis von sehr kleinen Photonenenergien spielt neben der intrinsischen Effizienz
auch diejenige der Ausloseelektronik eine entscheidende Rolle. Im durchgefihrten Experi-
ment wurden Koinzidenzereignisse mit Photonenenergien grofl3er 3,0 keV beriicksichtigt. Um
die Effizienz der Nachweiselektronik analog zu Kapitel 4.6.1.3 zu bestimmen, wurden Ener-
giespektren mit simultan eingekoppelten elektronischen Pulsersignalen aufgenommen. Fur
alle drei Detektoren findet man, dal3 die Effizienz der Nachweiselektronik fiir Photonenener-

gien groRer als 4 keV Eins betragt und somit nur fur die kleinste untersuchte Energie
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(3,5 keV) in Gleichung (5.1) beriicksichtigt werden muR. Der Ubersichtlichkeit wegen wird in
Abbildung 5.5 nur die elektronische Nachweiseffizienz der Detektoren A und B dargestellt, da

die Kurven fur Detektor A und C einen fast identischen Verlauf haben.
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Abb. 5.5 Effizienz der Nachweiselektronik fir den Detektor A (Dreiecke) und B (Kreise)

5.3 Ergebnisse

Auf der Grundlage des beschriebenen Auswerteverfahrens konnte fur die Zweiphotonenuber-
gange 2s- 1s, 3s- 1s und 3d- 1s in Silber die differentielle Ubergangswahrscheinlichkeit

pro K-Schalenzerfall fiir die beiden Offnungswinkel 180° und 90° bestimmt werden (siehe
Abbildung 5.7). Die eingetragenen Fehler sind rein statistischer Natur. Der Ubersichtlichkeit
wegen ist der durch die Ableitung bedingte systematische Fehler fir eine EnegieOEE
exemplarisch oben links eingezeichnet. Fiur kleinere bzw. grof3ere Energien werden diese
Fehler groRRer, da die Unsicherheit in der Effizienzbestimmung immer gréRer wird. Fur kleine
Energien beim 3d 1s Ubergang Uberwiegt bereits dieser Fehler und ist deshalb separat dar-

gestellt, siehe groRerer Fehlerbalken.
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Diese beiden Winkel reprasentieren das Maximum bzw. Minimum der Intensitat in der Win-
kelverteilung der 2E1-Photonen, die einer (1 #@p¥erteilung unterliegen. Dies stellt eine
Erweiterung der Messung von llakovac [93] dar, der die Ubergange nur fur einen Winkel von
180° beobachtet hatte. Durch die Verwendung von Si(Li)-Detektoren konnte auch das gemes-
sene Energieintervall erweitert werden, so dafd nun die kleinsten Energien 3,5 keV (Schwer-
punkt des Energieintervalls von 1 keV Breite) oder 0,16 in der reduzierten Energi@lE/E

2s - 1s) im Gegensatz zu 6,58 keV (0,303) bei llakovac betragen. Im Gegensatz zu der Mes-
sung fur einen Winkel von 180°, wo nur die Ergebnisse der Kombination Detektor A und B
zur Verfugung stehen, kann fur die Messung unter 90° auf die beiden Kombinationen A - C
und B - C zurlickgegriffen werden. Dieser Umstand kompensiert teilweise die niedrigere Zahl-
rate fur 2E1-Ereignisse aufgrund der Winkelverteilung der beiden Photonen und dem kleine-
ren Raumwinkel der Detektorkombination (Tabelle 5.3). Durch eine Zusammenfassung der
beiden Kombinationen fiir 90° 1af3t sich somit eine Reduzierung des relativen Fehlers im Ver-
gleich zu einer einzelnen Messung erreichen.

Fur einen Vergleich der Mel3ergebnisse mit den theoretischen Vorhersagen werden schlief3lich
die intrinsischen Effizienzen der verwendeten Detektoren bendtigt, die aber, wie in Kapitel
5.2 erlautert, nicht bestimmt werden konnten. Um diesen Vergleich dennoch zu erméglichen,
soll fur die Detektoren eine Modelleffizienz zugrunde gelegt werden, die auf folgenden An-
nahmen beruht. Die Absorption vor allem fiir niedrige Photonenenergien wird innerhalb des
Detektors durch das Berylliumeintrittsfenster, den Goldkontakt und eine Totschicht auf dem
Kristall verursacht [73]. Die Dicke des Berylliumfensters kann den Herstellerangaben ent-
nommen werden, siehe Tabelle 5.1. Fir Photonenenergien kleiner 5 keV wird die Absorption
hauptsachlich durch die Goldkontaktschicht dominiert. Aufgrund von Erfahrungswerten in der
Literatur [9,73] wird diese mit 20 nm angenommen. Die Dimension der Siliziumtotschicht
von 0,2 um wurde einer Herstellerangabe [96] entnommen. Mit Hilfe von Massenschwa-
chungskoeffizienten [97] wurde die in Abbildung 5.6 dargestellte Modelleffizienz berechnet.
Der Abfall fur hohe Photonenenergien ist durch die Dicke des Siliziumkristalls von 5 mm
bedingt [96]. Diese ist fur hohe Energien nicht mehr ausreichend, einkommende Photonen
ganz zu absorbieren, wodurch nur ein Teil der Photonenenergie mit dem Siliziumkristall
nachgewiesen werden kann. Nur im Energiebereich von ca. 10 keV bis 20 keV besitzen die

Detektoren ihre maximale Nachweiseffizienz.
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Abb.5.6 Modelleffizienz fur Detektor B flir Photonenergien bis 40 keV

Die um die beschriebene Modelleffizienz korrigierten Mel3ergebnisse dieser Arbeit beschrei-
ben den Verlauf der Rechnung von Tong et al. [41] in Abbildung 5.7 relativ gut. Wahrend der
2s - 1s Ubergang ein Maximum der Verteilung bei der halben Ubergangsenergie zeigt, wei-
sen die hoheren Ubergange 3s, 3dls einen starken Anstieg bei kleineren Energien auf.
Hierbei konnte die von der Theorie vorhergesagte Resonanzstruktur vori84Jbergangen
erstmals beobachtet werden. Diese Zwischenzustandsresonanzen (hie2p3s 1s) treten

auf, da bei der Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit tiber alle, auch der besetzten
Zustande summiert werden muf3. Wie Guo [15] zeigen konnte (Kapitel 2.4), widerspricht die
Berlcksichtigung der besetzten Zustande nicht dem Pauliprinzip. Werden die besetzten Zu-
stande hingegen in der Rechnung nicht beriicksichtigt, ergibt sich eine ahnliche Verteilung
wie fiur den 2s- 1s Ubergang, der ein absolutes Maximum bep E/B,5 besitzt. Wie schon

die Messung von llakovac fiir den 3d 1s Ubergang stellt das in dieser Arbeit gefundene
Ergebnis fir 3s— 1s eine experimentelle Bestatigung der Ableitung nach Guo dar. Dieses
Resultat stellt eine wichtige Grundlage zum Verstandnis von 2E1-Innerschalenzerfallen aus

Zustanden mit Hauptquantenzahlen n > 2 dar.
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Abb.5.7 Um die Modelleffizienz korrigierte differentielle 2E1-Ubergangswahrscheinlich-
keiten pro K-Schalenzerfall fur die Offnungswinkel 180° (links) und 90° (rechts)
inklusive statistischer Fehler. Die Quadrate reprasentieren die experimentellen
Ergebnisse dieser Arbeit, die offenen Kreise die Werte von llakovac [93]. Die
durchgezogene Linie zeigt das Ergebnis einer relativistischen SCF-Rechnung von
Tong et al. [41].
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Eine wesentliche Erweiterung zu den Messungen von llakovac ist auch in der Bestimmung der
Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir zwei Winkel zu sehen, so daR erstmals Aussagen tiber die
Winkelverteilung des Innerschalen-Zweiphotonenzerfalles gemacht werden konnen. Nicht-
relativistische Rechnungen von Florescu [25] fur (leichte) H-ahnliche lonen zeigen fur 2E1-
Ubergange folgende Verteilung bezuglich des WinRetsvischen den Ausbreitungsrichtun-

gen der Photonen:

ns - 1s: 1+ co®

nd - 1s: 1+ 1/13 c3®

Dieses Verhalten spiegelt sich im wesentlichen auch in den Berechnungen von Tong et al.
[41] und Mu, Crasemann [40] fir den 2E1-Ubergang in Atomen mit einer K-Schalenvakanz
wider. Eine experimentelle Bestimmung des Zweiphotonenzerfalles bei den Winkeln 180°
und 90° Uberprift somit gerade das Maximum bzw. Minimum der Winkelverteilung. In Ab-
bildung 5.7 ist das Intensitatsverhaltnis des 2E1-Uberganges fiir den Offnungswinkel 180° zu
90° dargestellt. Fiir ns 1s Ubergange sollte das Verhaltnis ca. 2, fiirndls ca. 1,08 betra-

gen.

Da es sich bei den in Abbildung 5.8 dargestellten Verhéaltnissen um die Quotienten der diffe-
rentiellen Ubergangswahrscheinlichkeiten nach Gleichung 5.1 handelt, sind diese auch von
der durchgefuhrten Effizienzkorrektur abhéngig. Fir Photonenenergien gréf3er als ca. 10 keV
(reduzierte Energie grof3er als 0,4) sind nur kleinere Unterschiede in der Effizienz fur ver-
schiedene Detektoren zu erwarten, da die Intensitatsschwachung in absorbierenden Schichten
im Detektor (Berylliumfenster, Siliziumtotschicht, Goldkontakt) nur noch wenige Prozent
betragt. Somit ist auch der zuséatzliche Unsicherheit durch die obige Effizienzkorrektur in die-
sem Energiebereich nur marginal. Ganz anders sieht die Situation fir sehr kleine Photonener-
gien (<5 keV oder 0,2 in reduzierten Energien) aus. Hier stellt die Effizienzkorrektur einen
grof3en Beitrag dar, so dal3 hier die Ergebnisse in Abbildung 5.8 beeinflul3t werden. Die in
Abbildung 5.8 angegebenen Unsicherheiten beriicksichtigen nur statistische Unsicherheiten,
solche aufgrund der durchgefiihrten Auswerteprozedur (systematische Fehler) sind exempla-

risch angegeben.
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Abb. 5.8 Intensitatsverhaltnis des 2E1-Uberganges fiir die Winkel 180° und 90°. Die Qua-
drate stellen die experimentellen Ergebnisse, die durchgezogene Linie die Rech-
nung von Tong et al. [41] dar. Angegeben sind jeweils nur die statistischen Fehler.

Der systematische Fehler ist der Ubersichtlichkeit wegen exemplarisch dargestellt.

Trotz der eben erlauterten Problematik, stimmen die experimentellen Intensitatsverhaltnisse

recht gut mit der theoretischen Vorhersage tUberein. Die relativ gro3en Unsicherheiten sind
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hauptséachlich durch die den 2E1-Prozeld kennzeichnende geringe Koinzidenzrate verursacht.
Verzichtet man auf die energiedifferentielle Aussage, so kann man einen (Uber alle Energien)
gemittelten Wert fur das Intensitatsverhaltnis angeben, der eine grof3ere statistische Signifi-
kanz besitzt. In Tabelle 5.4 werden die Intensitatsverhéltnisse dieser Arbeit mit denen der

theoretischen Vorhersage von Tong et al. [41] verglichen.

Ubergang Diese Arbeit Tong et al.
2s - 1s 1,90+ 0,27 2,00
3s - 1s 1,49+ 0,34 2,00
3d - 1s 1,22+ 0,25 1,08

Tab. 5.4 Uber alle Energien gemitteltes Intensitatsverhaltnis 1(180°) / 1(90°) des 2E1-
Zerfalles im Vergleich zu Ref. [41]

Far den Zweiphotonenzerfall 2s und 3d 1s stimmen die experimentellen Werte gut mit
denen von Tong Uberein. Fir den Ubergang-34s kommt es allerdings zu einer Unter-
schreitung des Theoriewertes von ca. 25 Prozent, ist aber innerhalb des Fehlers noch mit der
theoretischen Vorhersage vereinbar. Eine Ursache dieses Verhaltens konnte nicht gefunden
werden, dennoch gilt fur diesen Ubergang zu beachten, daR es sich hierbei um den schwéch-

sten von allen handelt und die geringe Statistik hier besonders zum Tragen kommt.

5.4 Bestimmung des M atrixelementes \ M ﬁ\z

Analog zu den Kapiteln 3.5.3 und 4.8 soll auch fiir die hier untersuchten Ubergéange eine nor-
mierte Rate angegeben werden, die proportional zum Quadrat des Matrixelements ist. Hierzu
werden sowohl die theoretischen Vorhersagen nach Tong [41] als auch die experimentellen
Daten auf den Wert in der Mitte der jeweiligen Verteilung normiert und anschlielend um ei-
nen Faktor f (1 - f) dividiert. Wahrend die Ergebnisse in Abbildung 5.7 winkelabhéngig sind,
vgl. Intensitatsunterschiede fiir gleiche Ubergange aber verschiedene Winkel, so ist die nach
obiger Ableitung erhaltene normierte Rate davon unabhéangig. In Abbildung 5.9 wird die nor-

mierte Rate als Funktion der Energie f inklusive ihrer statistischen Fehler dargestellt.
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Abb.5.9 Normierte Rate des 2E1-Ubergange 2s, 3s,-35 in Silber als Funktion der
Photonenenergie f. Die experimentellen Daten werden mit einer Rechnung von
Tong et al. [41] verglichen. Fur die ersten drei Werte werden neben den statisti-

schen (innere Balken) auch die systematischen Fehler (auf3ere Balken) angegeben.
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Fur die ersten drei Datenpunkte werden sowohl die statistischen Fehler (innere Balken) als
auch die durch die Ableitung auftretenden systematischen Fehler (aul3ere Balken) separat dar-
gestellt. Fur alle weiteren Werte wurde der Ubersichtlichkeit wegen auf eine solche Prasenta-
tion verzichtet.

Die Ubereinstimmung der experimentellen Werte mit den theoretischen Vorhersagen von
Tong [41] kann vor allem fiir die Ubergéange 2s und-3&s als gut bezeichnet werden. Abge-
sehen von dem relativ grof3en systematischen Fehler zeigt sich auch hier die insgesamt geringe
Statistik als limitierender Faktor. Abweichungen zwischen Experiment und theoretischer Vor-
hersage lassen sich fur den 3d1s Ubergang speziell fir kleine Photonenenergien zeigen.
Diese Abweichungen sind ebenso in Abbildung 5.7 zu erkennen, werden aber bei der Division

durch den Faktor f (1 - f) zur Berechnung der normierten Rate verstarkt.

5.5 Konkurrenzprozesse

Wie in Kapitel 5.3 beschrieben wurde, ist das durchgefuhrte Experiment von einer sehr klei-
nen Ereignisrate der interessierenden Zweiphotonenibergéange gekennzeichnet. Deshalb ist es
von grof3er Wichtigkeit Konkurrenzprozesse zu untersuchen, die ebenso eine kontinuierliche
Energieverteilung besitzen und somit im Experiment nicht unterschieden werden kdnnen.
Eine solche Untersuchung ist aber nur fir die Detektorkombination A - B notwendig, da diese
sich einander gegenuber stehen und somit sensitiv auf 'cross talk' sind. Eine Aluminiumblende
mit einer runden Offnung des Durchmessers von 2,5 mm (Abbildung 5.2) wurde in ihrer Dik-
ke (3 mm) so dimensioniert, dal3 sie ein Optimum in bezug auf maximalen Raumwinkel der
Detektoren und Minimierung des 'cross talk' darstellt. Die Dicke der Blenden stellt sicher, dal3
Photonen im Energiebereich von bis zu 25 keV absorbiert werden, was eine erhebliche Re-
duktion von Konkurrenzprozessen zur Folge hat. Eine Untersuchung fir die 90°-Geometrien
Detektor A - C und B - C mul3 nicht in Erwagung gezogen werden, da sich diese Kombinatio-
nen nicht direkt einsehen konnen. Im folgenden sollen die Beitrage der drei Hauptprozesse
Comptonstreuung, Escape eines Si-K Photons und Bremsstrahlung zur Koinzidenzrate des
Zweiphotonenzerfalles diskutiert werden. Die ausfihrliche Behandlung geschieht vor allem

auch in Hinblick auf die prinzipielle Durchfihrbarkeit weiterer Experimente dieser Art.
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5.5.1 Comptonstreuung

Die Absorption eines Photons in einem Detektor 1 kann die Emission von Sekundéarstrahlung
verursachen, die diesen Detektor verlal3t und in einem Detektor 2 nachgewiesen wird. Beim
Comptonprozel3 Ubertragt ein einkommendes Photon der Energieietektor 1 auf ein
(quasifreies) Elektron des Siliziumkristalls die Energiedie dort gemessen wird, und wird

mit der Energie [zunter dem Winked zur Einfallsrichtung gestreut:

EV
Sy = 1+¢(1-cosd) 54)

Der Faktore in Gleichung (5.4) ist das Verhéltnis aus der Photonenenergie und der Ruheener-
gie des Elektrons und berechnet sich aus$i1 keV. Durch den kleinen Blendendurchmes-

ser der Aluminiumabschirmung und Detektorenabstanden von ca. 35 mm koénnen in Detektor
2 nur in einem kleinen Winkelbereich upr= 180° gestreute Photonen nachgewiesen werden.
Dies ergibt flir die Silber &-Strahlung von = 22,1 keV Energiend= 1,74 keV in Detektor

1 und E = 20,26 keV in Detektor 2. Die in Detektor 1 deponierte Energie ist an der Grenze
dessen, was von der Nachweiselektronik (siehe Abbildung 5.5) verarbeitet werden kann. Auch
der Comptonprozel} fiur SilberkStrahlung (24,9 keV) erzeugt in Detektor 1 nur Photonen
der maximalen Energie von 2,21 keV, was aber unterhalb der kleinsten, in der Auswertung
beriicksichtigten Energie von 2,5 keV fur Zweiphotonenubergénge liegt. Somit kann ein Ein-

fluld des Comptoneffektes auf die gemessene Spektralverteilung in Kapitel 5.3 ausgeschlossen

werden.

5.5.2 Escape von Silizium K-Strahlung

Ein Photon der Energie, HErifft auf den Kristall des Detektors 1 und wird dort absorbiert.
Liegt die Energie des einfallenden Photons Uber der Silizium K-Kante (1,839 keV), so kann
entsprechende K-Strahlung emittiert werden, die in Detektor 2 nachgewiesen werden kann. Da
aber die Energie der Si-K Photonen unter dem Energiebereich der Auswertung liegt, kann

dieser Prozel nicht zu einem Untergrund in den 2E1-Spektren fuhren.
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5.5.3 Bremsstrahlung

Von besonderer Wichtigkeit in diesem Experiment der Messung einer kontinuierlichen Ener-
gieverteilung zweier Photonen, ist eine Abschéatzung der Gesamtzahl von Koinzidenzen auf-
grund von Bremsstrahlungsphotonen. Da die Energie des in Detektor 1 auftreffenden Photons
meist Uber der K-Kante des Siliziums liegt, kbnnen dort hochenergetische Photoelektronen
erzeugt werden, die im umgebenden Festkorper Bremsstrahlung verursachen. Diese Photonen
verlassen den Detektor 1, passieren das Loch in der Aluminiumblende und werden in Detektor
2 nachgewiesen, wodurch die Energie des einkommenden Photons auf beide Detektoren kon-
tinuierlich aufgeteilt werden kann.

In der nachfolgenden Abschatzung wird davon ausgegangen, daf3 ‘cross talk’ durch Brems-
strahlung nur durch K- und L-Schalenphotoelektronen verursacht wird, die durch einfallende
Photonen im Siliziumkristall erzeugt wurden (siehe auch llakovac [98]). Die Erzeugung von
K- und L-Schalenphotoelektronen gibt aber au3erdem Anlal3 zu Emission von charakteristi-
scher Rontgenstrahlung, die hiermit die Wahrscheinlichkeit zur Emission eines Bremsstrah-

lungsquants um einen Faktor feduziert:

T, 0 0
F=1- g=g - Hlef (5.5)
un, [k n, [[<B

Die Ausdricke in den Klammern stellen die Wahrscheinlichkeit eines Escapeereignisses flr
Ka- bzw. KB-Photonen dar und kdnnen nach einer Ableitung von Axel [99] und Lidén und
Starfelt [100] fur ein semi-infinites Volumen und einen kollimierten Strahl mit einem Winkel

0 zur Senkrechten der Oberflache berechnet werden. Hierflr wird der Photoeffekt als einziger
Prozel3 zur Produktion von K-, L-Schalenvakanzen angesehen. Die Werte furtptate (
photoelektrischet) Absorptionskoeffizienten, der Anteil des Photoeffektes der K-Sdhale

der Fluoreszenzausbeui® und der relativen Wahrscheinlichkeit der Emission eines Ront-

genquants pwurden der Literatur entnommen.

Ch_ O 1T ] 1 O
=0 ==—0, w —rcoseln@+ @ 5.6
On, O, 2n « O Pe Hl rcos8H (56)

Analoges gilt auch fur die Bremsstrahlungsphotonen in Detektor 2. Auch hier reduziert die
Emission von charakteristischer Strahlung die Koinzidenzrate fir Bremsstrahlungsereignisse

mit der Bedingung E= E; + E,. Diese Reduktion wird durch einen Fakterlderucksichtigt,
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der gleiches Aussehen wie F; besitzt. Mit Hilfe dieser Gréf3en kann die Koinzidenzrate n

aufgrund von Bremsstrahlungsphotonen im EnergieintervglbdEechnet werden [101]:

0 w, 0°
o—0 = }nKelszscr—Oé Ho %g DJ’ % @F F, cos’6 sin do
WE, O, 8 Ho Mo tH, o U cosf

(5.7)
Alle mit dem Index 0 versehenen GrofRen beziehen sich auf das einkommende Photon, der
Index b auf das Bremsstrahlungsphoton. Die Reduktion des zweiten Raumwinkels durch die

Aluminiumblende wird durch das Verhaltnis des Radius r und des Abstandes zum Detektor D
berticksichtigt. Die FaktoreiC, = ZHd berticksichtigen die Absorption in verschiedenen
Schichten der Dicke d.

Die Wahrscheinlichkeit fir die Produktion eines Bremsstrahlungsphotons der Engigie E

Energieintervall dgpro Elektron mit der Ausgangsgeschwindigkeiefgibt sich zu [101]:

i (5.8)

Die einzelnen Terme im Nenner stellen den Energieverlust pro Einheitslange fir lonisation

bzw. Aussendung eines Elektrons der Energie T dar.

Oe [
gig _mpge gy Z|i (5.9
dst,, T 4re’d
TQ 6. _, ,
gi =N,z T+mc 5.10
dsti, 3 ( ) (5.10)

Der Term im Zahler von Gleichung 5.8 reprasentiert den Energieverlust pro Einheitslange und

Energieintervall dEdurch Aussendung von Bremsstrahlungsphotonen der Engrgie E

d TQ 2 2
—% =N,Z°g,B(T+mc")/T 5.11
dEb dS L a 0 ( ) ( )

Die Funktion B berechnet sich weiterhin zu:

—exp(—a/ﬁ) mc?
B__l E\/7 Fﬂm 1- exp( a/m) mc’ +T (5.12)
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In den obigen Gleichungen 5.8 bis 5.12 steht mc? fiir die Elektronen-Ruheenergie (511 keV), e

fur die Elementarladung, Z und,Niir die Kernladungszahl und Atomdichte von Silizium.
Das mittlere lonisationspotential wurde mit | = (16 eV) Z berechnet. Weitere Hilfsgrofzen wa-
renx =/ Tunda=2tZa (mc/2)"2

Die Anzahl der Koinzidenzen aufgrund der Emission von Bremsstrahlung in Gleichung 5.7
wurde numerisch fur Energien, E 3,5, 4,5, ..., 20,5 keV ausgewertet. In Abbildung 5.10 ist
das Ergebnis fur Silber dcStrahlung getrennt nach Bremsstrahlung durch K- und L-

Photoelektronen dargestellt.

06 |- —— K-Photoelektronen _
ffffff L-Photoelektronen

04| -

Ereignisse pro keV

0,0

Energie

Abb. 5.10 Berechnete Anzahl von 'cross talk' f"reignissen durch Bremsstrahlung von K-

und L-Photoelektronen als Funktion der normierten Energiéd#AE,, .

Uber den gesamten Auswertebereich der Analyse fur den 2E1-Ubergangl2s(3,5 bis

18,5 keV) integriert, berechnet sich die Gesamtanzahl von Bremsstrahlungsereignissen an der
experimentell bestimmten 2E1-Verteilung zu ca. 3. AbschlieBend kann anhand dieser Ab-
schatzung festgestellt werden, dalR der Energietransfer zwischen den Detektoren Uber Brems-

strahlung vernachlassigbar klein ist.

5.6 Ausblick
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Samtliche Ergebnisse in diesem Kapitel 5 sind von relativ grof3en Unsicherheiten aufgrund der
kleinen Koinzidenzrate fur 2E1-Ereignisse gepragt. Die Hauptursache ist hier vor allem in der
kleinen Ubergangswahrscheinlichkeit des 2E1-Zerfalles gegeniiber E1-Ubergangen von ca.
10° zu sehen. Die fiir das Experiment entscheidende Randbedingung ist die Ratenvertraglich-
keit von 1 kHz der verwendeten Siliziumdetektoren. In dem Experiment durfte das Produkt
aus der Gesamtaktivitat der Quelle und dem Raumwinkel des Detektors diesen Wert nicht
Uberschreiten. Die oben beschriebene Unterdriickung des 2E1-Zerfalles gegeniiber einem E1-
Ubergang zum einen und der endliche zweite Raumwinkel der Koinzidenzmessung zum ande-
ren ergibt eine Koinzidenzrate von ca:®*1fro Sekunde. Um eine ausreichende Statistik zu
sammeln, ergeben sich so Mel3dauern von vielen Wochen, wodurch die Frage der Stabilitat
der Mel3elektronik eine entscheidende Rolle gewinnt. Die Mel3zeit des in diesem Kapitel be-
schriebenen Experimentes betrug 84 Tage. Um einen statistischen Fehler von nur maximal
zehn Prozent zu erreichen, mifR3te man bereits langer als 14 Monate messen. Diese Abschét-
zung zeigt die Grenzen des verwendeten Aufbaus. Erst mit der Verwendung von Réntgende-
tektoren, die wesentlich héhere Raten verarbeiten konnen, und Quellen mit héherer Gesam-
taktivitat kann eine Verbesserung der statistischen Signifikanz und damit der Aussagekraft der
Mel3ergebnisse erwartet werden.

Um relativistische Einflisse auf den Zweiphotonenzerfall zu untersuchen, muf? man zu Mes-
sungen in Atomen mit groRer Kernladungszahl Z tibergehen. Ahnlich wie bei den H- und He-
ahnlichen lonen sollte sich eine deutliche Z-Abhangigkeit in der Energieverteilung der beiden
ausgesendeten Photonen zeigen. Da bis zum heutigen Tage keine vollrelativistischen Rech-
nungen far Atome mit Z > 54 durchgefuhrt wurden, kann eine solche Messung einen wichti-
gen Beitrag zum Verstandnis von schweren Systemen liefern. Neben der Energieverteilung
des 2E1-Zerfalles ist auch die Winkelverteilung der ausgesendeten Photonen von grof3em In-
teresse. Wie Florescu et al. [25] im Rahmen der nichtrelativistischen Dipolnaherung zeigen
konnte, ergibt sich z.B. fiir den Ubergang-2sls eine Winkelverteilung gemaR (1 +®)s

In den relativistischen Rechnungen von Mu [40] und Tong [41] fur Atome mit Kernladungs-
zahlen Z < 54 (Xenon) stellt das elektrische Dipolmoment immer noch den dominierenden
Anteil in der Multipolentwicklung dar, so dal3 keine wesentlichen Abweichungen zu dem Er-
gebnis von Florescu festgestellt werden kénnen. Bei Ubergangen in Atomen mit hoher Kern-
ladungszahl mussen jedoch vermehrt Anteile hoherer Multipolordnungen berticksichtigt wer-

den. Somit ist bei sehr schweren Atomen am ehesten mit einer Abweichung von der obigen
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Winkelverteilung zu erwarten. Daher wére es sehr interessant, die Winkelverteilung fiir ein
maoglichst hohes Z zu untersuchen, zumal bis heute, wie oben erwahnt, noch keine theoreti-
sche Vorhersage veroffentlicht wurde.

Ein erstes Experiment zur Bestimmung der Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in Hafnium-
atomen (Z = 72) mit einer K-Vakanz, die aus dem Isotop Ta-179 uber Elektroneneinfang er-
zeugt werden, wurde von llakovac und Mitarbeitern schon 1992 verdéffentlicht [93]. Insbeson-
dere konnte der Verlauf der 3d 1s Zwischenzustandsresonanz in einem weiteren Experi-
ment detailliert untersucht werden [102]. Um die Winkelverteilung der beiden Photonen beim
2E1-Zerfall in Hafnium mit einer K-Schalenvakanz zu bestimmen, wurde ein zu Ref. [93]
analoges Experiment aufgebaut. Hierfir wurden zwei siebenfach segmentierte Germanium-
detektoren eingesetzt, deren Eigenschaften in Kapitel 4.3 unter der Bezeichnung 'Detektor B'
beschrieben sind. Da die vom Institut fur Kernchemie der Universitat Mainz hergestellte Ta-
179-Quelle [103] nur eine Gesamtaktivitat von ca. 5 kBq besal3, war die Mel3zeit von sieben
Wochen nicht ausreichend, um signifikante Aussagen zu machen. Obwohl das Ziel der Be-
stimmung der Winkelverteilung verfehlt wurde, konnte die prinzipielle Machbarkeit gezeigt
werden. FUr ein erneutes Experiment sind zwei Voraussetzungen zu erfullen. Zum einen ist
hier eine wesentlich starkere Tantalquelle zu nennen, deren Gesamtaktivitat ca. 75 kBq betra-
gen sollte. Zum anderen mul3 trotz des kleinstmdglichen Abstandes Detektor-Quelle eine
MeRdauer von mindestens 90 Tagen veranschlagt werden. Mit diesen Parametern sollte eine

Aussage ahnlicher Qualitat wie in diesem Kapitel fur Silber mdglich sein.
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6. Zusammenfassung

Die simultane Aussendung zweier E1-Photonen (2E1) als ein Prozel3 hoherer Ordnung wurde
im Rahmen der Atomphysik fur drei unterschiedliche Beispiele untersucht. Das Interesse lag
hierbei besonders bei schweren Ein- und Zweielektronensystemen bzw. bei den analogen
Systemen mit einer Vakanz in der Elektronenhtlle. Durch Anwendung einer Koinzidenz-
technik zum Nachweis der beiden ausgesendeten Photonen wurde die Spektralverteilung des
Prozesses flr die jeweiligen Systeme gemessen. Seine besondere Bedeutung bezieht der Zwei-
photonenzerfall aus der Tatsache, dal3 zu seiner Berechnung die komplette Struktur des lons
bekannt sein mul3. Eine genaue Messung des 2E1-Prozesses, vor allem der zugehdrigen
Energieverteilung, testet somit sehr sensitiv unsere Kenntnis gerade dieser kompletten Struk-
tur des lons.

Heliumahnliche lonen stellen die einfachsten Systeme dar, in denen man die konkurrierenden
Einflisse von relativistischen Effekten und der Elektron-Elektron-Wechselwirkung auf die
Wellenfunktionen und somit auch auf die Energieverteilung der Photonen des 2E1-Zerfalles
untersuchen kann. Wéahrend fur mittlere Kernladungszahlen2(Z bis 30) beide Effekte
berticksichtigt werden missen, sind die Wellenfunktionen fiir schwere Systeme (Z > 70) fast
ausschlieflich durch relativistische Effekte bestimmt. Um die Auswirkungen der beschriebe-
nen Einflisse auf den Zweiphotonenzerfall zu untersuchen, wurde die Energieverteilung in
He-ahnlichem Nickel (Z = 28) bzw. Gold (Z = 79) gemessen.

Als Erweiterung des bisherigen sind die Untersuchungen des 2E1-Zerfalles in Vielelektronen-
systemen zu sehen. Durch die héhere Anzahl der Elektronen wird die Wechselwirkung der
Elektronen untereinander immer wichtiger. Bei einer theoretischen Beschreibung des 2E1-
Zerfalles mul dieser Sachverhalt natirlich beriicksichtigt werden. Um dies experimentell zu
Uberprufen, wurde die Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in Silber (Z = 47) mit einer Inner-

schalenvakanz bestimmt.

H- und He-ahnliches Nickel:

Das Experiment zur Bestimmung des 2E1-Prozesses in mittelschweren Systemen wurde mit

Hilfe der 'beam foil spectroscopy’ (BFS) am ATLAS-Beschleuniger des Argonne National
Laboratory, Argonne (USA) durchgefiihrt. Hierbei wurde erstmalig die Spektralverteilung far

wasserstoff- und heliumahnliche lonen dieses Elements bestimmt. Die gute Ubereinstimmung
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der experimentellen Daten mit den Monte-Carlo-Simulationen auf der Basis der entsprechen-

den theoretischen Vorhersagen ist an dieser Stelle hervorzuheben.

Obwohl der Vergleich gute Ubereinstimmung zeigt, ist diese Methode von einer (separaten)
Effizienzbestimmung der verwendeten Detektoren mit ihren Unsicherheiten abhangig, die
Eingang in die Simulation findet. Fir ein vorangegangenes Experiment zur Bestimmung der
Energieverteilung des 2E1-Zerfalles in Krypton [9] war gerade diese Unsicherheit in der Effi-
zienzbestimmung der limitierende Faktor fir die Aussagekraft des Experiments. Um die
Genauigkeit weiter zu steigern, wurde wahrend der Strahlzeit abwechselnd der Zwei-
photonenzerfall sowohl in H- als auch He-ahnlichem Nickel beobachtet. Da die Spektral-
verteilung des 2E1-Zerfalles in H-ahnlichem Nickel sehr prazise theoretisch beschrieben wer-
den kann, dient diese Messung als eine in-situ Kalibration des Detektorsystems. Dies erm6g-
licht eine modellunabhangige Bestimmung der Energieverteilung des Zweiphotonenzerfalles

aus der Messung mit He-ahnlichen Nickelionen. Durch Ableitung einer zum Matrixelement

\ Mﬁ\z proportionalen Grof3e lafit sich der bisher strengste Test der theoretischen Vorhersagen

durchfuhren. Die Z-Abhangigkeit der Energieverteilung des 2E1-Zerfalles aufgrund des Ein-
flusses der Elektron-Elektron-Wechselwirkung und der relativistischen Effekte konnte erst-
mals im mittleren Kernladungsbereich=230 klar gezeigt werden, siehe Abbildung 3.11. Die
experimentellen Werte stimmen im Rahmen ihrer Genauigkeit sowohl mit einer nicht-
relativistischen Rechnung von Drake als auch einer relativistischen Rechnung von Derevianko
und Johnson uberein, da sich in diesem Z-Bereich beide Rechnungen praktisch nicht unter-

scheiden.

He-ahnliches Gold:

Fur die Untersuchung des 2E1-Prozesses in sehr schweren (heliuméhnlichen) Systemen wurde
ein analoges Experiment am SIS-ESR-Beschleunigerkomplex der GSI durchgefiihrt. Die
wichtige Frage der Besetzung des Ausgangszustandes des 2E1-Zerfalles bei StoRen zwischen
schweren hochgeladenen lonen und Festkorpertargets wurde im Hinblick auf die Notwendig-
keiten des Experiments untersucht. Hierbei zeigte sich die Anregung eines heliuméahnlichen
Goldionenstrahles (von SIS) mittels eines relativ schweren Targets wie Aluminium im
Experiment als effektivster BesetzungsprozeR fiir den Ausgangszustar$1d@s Zwei-
photonenzerfalles. Analog zum vorhergehenden Experiment in Nickel wird fiir einen Ver-

gleich mit den experimentellen Daten eine Monte-Carlo-Simulation bendétigt. Fir deren An-
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wendung ist die durchgefiihrte Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektor-
systems in Abhangigkeit von der Photonenenergie von entscheidender Wichtigkeit.

Wie ein Vergleich zwischen Experiment und Simulation zeigt, konnte mit dem verwendeten
Aufbau erstmalig die Spektralverteilung des 2E1-Prozesses in heliumahlichen Gold gemessen
werden. Nach theoretischen Vorhersagen &ndert sich das Aussehen der Spektralverteilung in
Abhangigkeit von der Kernladungszahl Z sehr stark. Speziell bei schweren Systemen mit
ihren starken Zentralfeldern nimmt aufgrund relativistischer Effekte die Intensitat in den
Flanken der Verteilung im Vergleich zu den leichten Systemen ab. Um dies zu verifizieren,
wurde die experimentelle Energieverteilung mit den Monte-Carlo-Simulationen fur helium-
ahnliches Argon (Z = 18) und Gold (Z = 79) verglichen. Im Rahmen der experimentellen Ge-

nauigkeit konnten die Vorhersagen der Theorie bestatigt werden (Abbildung 4.18). Durch

Ableitung einer zum Matrixelemelﬁl\/l ﬁ‘z proportionalen Grof3e, vgl. Abbildung 4.19, kann

diese Aussage weiter verdeutlicht werden.

Innerschalenvakanz in Silber:

Neben den Experimenten in Wenigelektronensystemen, die jeweils einen grol3en Teilchen-
beschleuniger bendtigen, wurde auch eine Untersuchung des 2E1-Zerfalles einer Innerscha-
lenvakanz in Silber untersucht, die durch K-Elektroneneinfang in den Kern entsteht. Hierfur
konnte eine kommerziell erhaltliche radioaktive Quelle eingesetzt werden, so dal3 dieses
Experiment auf kleinstem Raume durchgefihrt werden konnte (‘table top'). Die experimentell
bestimmten Werte fiir die differentielle Zerfallswahrscheinlichkeit der Ubergange 2s, 3s,
3d - 1s mit dem Winkel 180° und 90° zwischen den emittierten Photonen stimmen relativ
gut mit den theoretischen Vorhersagen tberein. Hierbei konnte erstmals die von der Theorie
vorhergesagte Resonanzstruktur von-34s Ubergangen beobachtet werden, siehe Abbil-
dung 5.7. Diese 'Zwischenzustandsresonanzen' treten auf, da bei der Berechnung der Uber-
gangswahrscheinlichkeit Uber alle, auch die besetzten Zustande summiert werden muf3. Wie
eine theoretische Untersuchung zeigt, stellt diese Berucksichtigung der besetzten Zustéande
keineswegs eine Verletzung des Pauliprinzips dar. Insbesondere durch die Messung unter
zwei verschiedenen Winkeln laf3t sich eine erste Aussage uber die Winkelverteilung der zwei
Photonen in diesen Systemen machen. Im Rahmen der (relativ grof3en statistischen) Fehler
konnte das theoretische vorhergesagte Intensitatsverhaltnis 1(180°) /1(90°) von 2,00 (fur

S - s)und 1,08 (d- s) bestatigt werden.
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Ergebnis:

Ziel dieser Arbeit war es, den Einflul3 von Elektronenkorrelationen und von relativistischen
Effekten auf die Struktur des untersuchten Atom- bzw. lonensystems zu ergriinden. Hierzu
wurde der Zweiphotonenzerfall in drei verschiedenen Systemen beobachtet. Obwohl sich
diese recht unterschiedlich darstellen, decken sich die experimentellen Beobachtungen recht
gut mit den theoretischen Vorhersagen. Da bisher keine grof3en Abweichungen selbst bei
starken Zentralfeldern (hohes Z!) gefunden wurden, la3t dies den Schluf3 zu, dal3 auf der
Theorieseite gute Methoden zur Berechnung der Atomstruktur der beobachteten Systeme
vorliegen. Dies Ergebnis laRt natirlich auch auf die VerlaRlichkeit der verwendeten Methoden
bei der Anwendung auf andere Fragestellungen in der Physik schlie3en. Wie erwahnt basieren
diese theoretischen Vorhersagen auf Modellen der Natur, die (notwendigerweise) gewisse
Vereinfachungen beinhalten. Die (relativ) gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und
Experiment bedeutet somit aber auch, dal? die verschiedenen Modelle die Natur gut beschrei-
ben. In diese Sinne kann man von einem tieferen Verstandnis der Struktur der beobachteten

lonen bzw. Atomen sprechen.
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