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Kapitel 1 Einleitung

1 Einleitung

Die Untersuchung der Wechselwirkung von Photonen mit Atomen dient in jiingster
Zeit als Testfall fiir das Studium von Elektronenkorrelationen. Bei der Anregung von
Atomen mit Photonen handelt es sich um eine Dipolanregung und aufgrund des
Charakteristikums des Dipoloperators um eine Einelektronenanregung. Zeigen sich
in Experimenten Phénomene wie Satellitenzustinde oder Autoionisation, also
Zweielektronenprozesse, so ist die Moglichkeit der Untersuchung von
Elektronenkorrelationsprozessen gegeben. Damit kann man die Abweichungen vom
Modell unabhédngiger Elektronen erforschen. Die zur Verfiigung stehenden
experimentellen Methoden reichen von einfachen totalen Absorptionsmessungen
tiber die  klassische  Photoelektronenspektroskopie ~ (PES)  bis  zur
Fluoreszenzspektroskopie (PIFS). Dieses hier verwendete Analyseverfahren ist als
Alternative zu der Photoelektronenspektroskopie zu sehen. Die Anwendung von
fluoreszenzspektroskopischen Methoden erlaubt in Verbindung mit intensiven und
brillanten =~ Synchrotronstrahlungsquellen  zundchst eine Untersuchung der
energetischen Strukturen des Anregungs- und lonisationswirkungsquerschnitts von

Atomen.

Experimente dazu werden im Rahmen dieser Arbeit im Schwellenenergiebereich der
Ar” — Satelliten durchgefiihrt. Die in diesem Bereich héufig auftretenden
Resonanzen kann man in Rydbergserien zusammenfassen. Die Resonanzstrukturen
sind komplex, da sich Rydbergserien zu allen drei Core - Werten 'S, 'D und °P der
35%3p* — Konfiguration ausbilden. Eine Fiille dieser Rydbergserien wurde bereits friih
mittels totaler Absorptionsmessungen [Mad69], [Bai92] identifiziert. Diese
Experimente liefern jedoch keine Informationen iiber die Zerfallskanédle, die zur
Besetzung der einzelnen Satellitenzustinde fiihren. Eine Analyse der partiellen
Kanile wurde erstmals durch Synchrotronstrahlungsquellen der zweiten Generation
moglich. Es wurden sowohl PES — [Bec88], [Hal89], [Wil89], als auch PIFS —
Messungen [Sch88] durchgefiihrt.
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Aus Griinden der damaligen Primérauflosung ist man nicht in der Lage diese Daten
auf der Basis von isolierten Autoionisationsresonanzen zu interpretieren. Jedoch sind
diese fritheren Experimente als Orientierungshilfe bei der Auswahl von interessanten
Energiebereichen fiir detailliertere Untersuchungen sehr hilfreich. Diese Arbeit
konzentriert sich auf die niedrigsten Satellitenzustinde. Dazu sind im Argon die
Ar" 3s73p* (°P) 4s — Satelliten zu ziihlen. Bei hoherenergetischen Satelliten entsteht

aufgrund des Uberlapps der Rydbergserien ein komplexes Resonanzspektrum.

Die Ar" 4s — Satellitenzustinde zerfallen unter Aussendung von Photonen im
Spektralbereich des Vakuumultravioletten auf das Ar™ 3s?3p> “P; — Niveau. In dem
Energiebereich direkt an der Schwelle der Satellitenzustéinde treten keine Kaskaden
aus hoher angeregten Ar’ — Zustinden auf. Von besonderem Interesse sind die
Besetzungsunterschiede der ’L; — Kanile und der *L; - Kanile. Bei
Vernachldssigung relativistischer Effekte (Spin-Bahn-Kopplung) ist die Besetzung

der 4LJ — Kandle verboten.

Theoretische Betrachtungen des energiecabhidngigen Emissionswirkungsquerschnitts
unter besonderer Beriicksichtigung von Autoionisationsresonanzen existieren fiir die
hier untersuchten Ar" 4s — Satellitenzustéinde leider nicht. Solche Berechnungen sind
jedoch fiir die vergleichbaren Kr' 5s — Satellitenzustinde z.B. von [Suk94]
durchgefihrt ~ worden  und zwar mit einer = Kombination  aus
Konfigurationswechselwirkung (CI) und Vielteilchenstorungstheorie (MBPT)
durchgefiihrt. Basierend auf dieser Methode sind auch Ar 3s -
Photoionisationswirkungsquerschnitte ermittelt worden [Lag99]. Am Argon
existieren weiterhin theoretische Beschreibungen des Wirkungsquerschnitts der 4p —
Satellitenzustinde von [Har99] mittels einer Erweiterung der R — Matrix Methode
durch Multikonfigurations- Hartree — Fock (MCHF) Orbitale. Fiir Neon sind die
Arbeiten von [Gor98] und [Sch96] mit einer Kombination aus R — Matrix Methode
und Mehrkanal — Quantendefekttheorie (MQDT) fiir die vergleichbare
Ne' 2s2p* (°P) 3s — Konfiguration verfiigbar.
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Diese  Arbeit  soll  durch  Messung  absoluter  photoneninduzierter
Emissionswirkungsquerschnitte eine komplette Datenbasis flir eine theoretische
Behandlung der Besetzungs- und Zerfallswege der Ar™ 4s — Satellitenzustinde

liefern.

Um nun die Dynamik der Elektronen beim Photoionisationsprozess detailliert
experimentell zu untersuchen, muss man die Besetzung der Partialwellen messen, die
tiber Bahndrehimpuls und totalen Drehimpuls der Photoelektronen unterschieden
werden. Es stehen folgende alternative experimentelle Moglichkeiten zu deren

Analyse zur Verfiigung:

e Die klassische Photoelektronenspektroskopie (PES) mit Spinanalyse.
e Die photoneninduzierte Fluoreszenzspektroskopie (PIFS) mit Bestimmung

des Alignmentparameters Ay und des Orientierungsparameters Oj.

Messungen von Ajp und Oj sind im sichtbaren Spektralbereich der emittierten
Fluoreszenzstrahlung gut moglich. Problematisch ist zur Zeit allerdings die Messung
von Oy, da zirkular polarisierte anregende Strahlung bei BESSY II im bendtigten
Primérenergiebereich nur an Dipolbeamlines mit zu geringem Primérfluss zur

Verfiigung steht.

Die Untersuchung der Ar’ 4s — Satellitenzustinde wirft durch die Zerfallskanile im
Bereich des VUV das Problem der Polarisationsanalyse der emittierten Strahlung
auf. Bei der Verwendung des Verfahrens der sukzessiven um 90° gedrehten
Polarisationsebene der anregenden linear polarisierten Strahlung kann man das
Problem der Polarisationsanalyse der Fluoreszenzstrahlung umgehen. Durch
Vergleich der Fluoreszenzintensititen ldsst sich mit dieser Methode der
Alignmentparameter A,¢ bestimmen. Dieses Verfahren ist in [Mag95] und [Men98]

angewandt.

Die niedrigsten Ar™ — Satellitenzustiinde, bei denen Ubergiinge in ein tieferes Niveau
unter Emission im  sichtbaren  Spektralbereich  stattfinden, sind die
Ar' 3s3p* (P) 4p *'L; — Zustinde. An diesen Zustinden wurden zahlreiche

Experimente zur Partialwellenanalyse mittels PIFS durchgefiihrt (z.B. [Men98],

-3
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[Yen97], [YenO1] und [McLO02]). In den Ergebnissen von Mentzel [Men98], aus
Strahlzeiten bei BESSY I, zeigt sich eine starke Variation von A,y im engen
Energiebereich um 36,6 eV. Sie lisst eindeutig auf eine Anderung der
Partialwellenzusammensetzung, bis hin zur Dominanz einer s;, Partialwelle,
schlieBen. Im Rahmen dieser Arbeit sollte bei der gesteigerten Auflosung von
BESSY II untersucht werden, ob diese resonanzartige Anderung von A, an
Deutlichkeit gewinnt. Hierzu war das von Mentzel eingesetzte, oben beschriebene
Verfahren durch die Verwendung eines Wollastonprismas zu ersetzen. Dies erlaubt
die  simultane = Messung der beiden  Polarisationskomponenten  der

Fluoreszenzstrahlung.

Obwohl bei den niedrigen Anregungsenergien dieser Arbeit nicht direkt anwendbar,
sollten die apparativen Weiterentwicklungen der photoneninduzierten Fluoreszenz-
spektroskopie die Vorraussetzungen fiir eine komplette Partialwellenanalyse mit
Hilfe der Fluoreszenz — Polarimetrie schaffen (Messung von Oy und Ajp). Die
Apparatur wurde bei der fluoreszenzspektroskopischen und -polarimetrischen
Analyse des Zerfalls der Kr" 3d° 5p — Resonanzen, welche bei Anregungsenergien

um 92 eV liegen, innerhalb der Arbeitsgruppe erfolgreich eingesetzt [Sch03].

Der Beschreibung dieses experimentellen Aufbaus wird ein kurzer theoretischer
Uberblick der untersuchten Wechselwirkungsprozesse vorangestellt. In diesem Teil
werden die BeobachtungsgrofSen der Fluoreszenz — Polarimetrie eingefiihrt und die
Interpretation atomarer Spektren von Mehrelektronensystemen erldutert. An den

experimentellen Teil anschlieBend findet man die Ergebnisse und deren Diskussion.
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2 Theoretische Grundlagen

2.1 Wechselwirkung von Photonen mit Atomen

Bei der Wechselwirkung von Photonen mit dem Edelgasatom Argon, im folgenden
mit Target bezeichnet, sind zwei Prozesse dominant:
e Jonisation des Targetatoms

e Anregung des Targetatoms.

Diese beiden Prozesse sind im Rahmen der Dipolndherung verstidndlich. Im ersten
Fall handelt es sich um eine Kontinuumsanregung, im zweiten Fall muss der
Resonanzbedingung geniige getan werden.
Die in dieser Arbeit untersuchten wesentlich schwicheren Prozesse sind jedoch nicht
mehr in Dipolndherung zu verstehen, da es sich immer um photoneninduzierte
Zweielektronen — Anregungen handelt. Es konnen dabei entweder

e zwei Elektronen entfernt und damit doppelt ionisiertes Argon produziert,

e cin Elektron ins Kontinuum und ein anderes in einen angeregten Zustand

gebracht oder

e beide Elektronen in angeregte Zusténde gesetzt werden.

Dabei kann in einem Folgeschritt Fluoreszenzstrahlung emittiert werden. Diese
Strahlung  trdgt die Information des abgelaufenen lonisations- und
Anregungsprozesses mit sich, so dass man durch genaue Analyse der Fluoreszenz
etwas Uber das Targetatom/-ion, oder auch iiber das eventuell emittierte
Photoelektron erfahren kann. Im Rahmen dieser Arbeit werden nur Prozesse
betrachtet, bei denen ein System aus Targetion und Photoelektron entsteht. Die

Information uber das Photoelektron erhilt man indirekt.
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Beobachtet man die Fluoreszenzstrahlung, so kennt man den Ausgangszustand des
Ions. In Verbindung mit der Kenntnis der Energie des anregenden Photons ist damit
auch die Energie des emittierten Photoelektrons bekannt.

Unter Beriicksichtigung von Drehimpuls- und Parititserhaltung konnen drei
mogliche Photoelektronenpartialwellen entstehen (Targetatom im Grundzustand,
Wechselwirkung mit einem Photon).

Messungen des Orientierungsparameters Oj;p und des Alignmentparameters Ajg
(siche Kap. 2.2) erlauben es Aussagen iiber die relative Beteiligung dieser drei

Partialwellen zu treffen.

Den einfach angeregten Zustinden des lons (Satelliten genannt) stehen im hier
betrachteten Anregungsprozess prinzipiell zwei Besetzungswege offen. Zum einen
die direkte Anregung, bei der durch ein Photon die Ionisation und Anregung des
Targetatoms verursacht wird. Zum anderen die indirekte Anregung {iber
Autoionisation, bei der das ecine Photon im ersten Schritt zwei Elektronen
gleichzeitig anregt. Dieser doppelt angeregte Zustand zerfdllt analog zum
Augerprozess unter Emission eines Elektrons z.B. in einen angeregten lonenzustand.
Das Intensititsverlauf des Wirkungsquerschnitts in Abhédngigkeit der Primédrenergie
zeigt in diesem Fall eine untergrundfreie, resonanzartige Struktur. Treten beide
Besetzungsmechanismen in vergleichbarer GroBenordnung auf, so sollte man im
beobachteten Fluoreszenzsignal Interferenzstrukturen sehen, die sich als

asymmetrische Fanoprofile zeigen.

Der Besetzungsmechanismus der in den folgenden Kapiteln beschriebenen
Satellitenzustédnden ist dominiert von der Autoionisationen doppelt angeregter
Zusténde. Ist die Energie dieses doppelt angeregten Zustands hoher als die Summe
der Ionisierungsenergie des Atoms und der Energie des Satellitenzustands im Ion, so
kann der Zustand durch Autoionisation besetzt werden. Als Beispiel ist in Abb. 2.1

der Autoionisationsprozess fiir die Ar 3s*3p* 4s “P; np — Rydbergserien skizziert.
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Ar 3s” 3p* 4s °P

3/2,1/2 np3/2,1/2

Autoionisation

Ar 3s’ 3p 48 %P gt ac2 apnd go 4
P Ar" 3s® 3p* 4s ‘P Ar 352 3p° 3d ‘D

+ 6 2
Ar 3s3p°°S,, Radiative

Zerfalle

71,8 -73,1nm
73,8 - 74,8nm
92,0 - 93,2nm
75,5 - 76,2nm

Ar" 3s*3p° P

Abb. 2.1: Zerfallskanile der Ar 3s*3p* 4s *Py np 'P Rydberg — Zustinde.

2.2 Beobachtungsgroflien der

Fluoreszenzstrahlung

Die Anzahl der unabhingigen MessgroBen eines Fluoreszenzexperiments ist
abhingig von den experimentellen Bedingungen. Unabhdngig von der Polarisation
der anregenden Strahlung kann der Anregungs- und Ionisationswirkungsquerschnitt
in Abhéngigkeit der Energie der anregenden Photonen bestimmt werden. Die dabei
auftretenden Strukturen lassen Riickschliisse auf den Besetzungsmechanismus zu
(siche Kap.2.1).

Bei Anregung mit linear polarisierter oder unpolarisierter Strahlung sind zwei
unabhingige Grofen, der Wirkungsquerschnitt und der Winkelasymmetrieparameter
Bi(fl) (bzw. der Alignmentparameter Ajj), bestimmbar. Regt man hingegen mit
zirkular polarisierter Strahlung an, so kann man zusdtzlich noch den
Orientierungsparameter Oy bestimmen. Zur Definition von O;p und A, siche

[Sch92].
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Der Winkelasymmetrieparameter s muss je nach im Experiment verwendeter
anregender Strahlung als Bi(fl) (Anregung mit linearer Strahlung) oder [.(fl)
(Anregung mit zirkularer Strahlung) bezeichnet werden. Die B — Parameter sind mit
dem Orientierungs- bzw. Alignmentparameter verkniipft: (Allgemeine Herleitung der

Intensititen der Fluoreszenzstrahlung in [Sch92])

B,(f1) = a, ()0,

2.1)
B, (1) = o, (f1)A,,

(2.2)

Diese Definitionen sind unter verschiedenen Annahmen beziiglich der
Quantisierungsachse gemacht. In Gleichung (2.1) liegt als Quantisierungsachse die
Ausbreitungsrichtung der anregenden Strahlung zugrunde, wihrend in (2.2) dazu die
Schwingungsrichtung des E — Vektors der anregenden Strahlung verwendet wird.
Die beiden Parameter o, sind Strukturparameter, die man aus rein geometrischen
Uberlegungen erhilt [Zim03].

Im Rahmen dieser Arbeit wurden nur Experimente mit linear polarisierter anregender
Strahlung durchgefiihrt. Es wird im weiteren Verlauf nicht mehr auf den
Orientierungsparameter und den damit verkniipften Winkelasymmetrieparameter
B1(fl) eingegangen. Anstatt 3,(fl) wird im folgenden einfach nur By verwendet. Als
Quantisierungsachse wird im Fall der Anregung mit linear polarisierter Strahlung aus
Vereinfachungsgriinden die Schwingungsrichtung des E — Vektors der anregenden
Strahlung gewaihlt (das theoretisch zu beschreibende Problem wird dadurch
rotationssymmetrisch). Um den Winkelasymmetrieparameter zu berechnen definiert

man den linearen Polarisationsgrad [Sch92]:

1T, (a) = =

(2.3)
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wobei mit
IEIO)(OL) =1+B,P,(cosa)
(2.4)

die Winkelverteilung der Fluoreszenzstrahlung gegeben ist.

Mit o ist der Beobachtungswinkel beziiglich der Schwingungsrichtung des
E — Vektors der anregenden Strahlung bezeichnet.

Py(cosa) ist das Legendre — Polynom zweiten Grades.

Die beiden Grofen Iy und I, sind die Komponenten der emittierten
Fluoreszenzstrahlung, deren Polarisation parallel bzw. senkrecht beziiglich des E —

Vektors der anregenden (linear polarisierten) Strahlung ist.

Aus (2.3) folgt fiir die in Kap. 3 und 4 beschriebene Detektionsgeometrie und
o = 90° (Beobachtung senkrecht von unten)

>
I, _L=ho 2™ 3B
" IH+IJ_ I_Bifl 2_Bﬂ
2

(2.5)

Lost man (2.3) nach dem Winkelasymmetrieparameter By auf, so ldsst sich Bg bzw.

der Alignmentparameter Ay (vgl. (2.2)) wie folgt bestimmen:

_L-Lem,
21, +1, 3+I0,,

lin

By =0,A,

(2.6)

Mittels Gleichung (2.6) kann man die Experimente beziiglich 7 und A,y auswerten,
da die Grofen Ij und I, im Experiment bestimmt werden konnen. In Tabelle 2.1 sind
die partiellen Ayy(lj) — und Bg(lj) — Parameter zu den méglichen 1j — Kombinationen
fiir die in dieser Arbeit untersuchten J; eingetragen. Die dort angegebenen A(lj) —
und B(lj) — Parameter sind die Werte, die man messen wiirde, wenn nur die eine

entsprechende Photoelektronenpartialwelle emittiert wiirde.
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Eine sehr genaue Beschreibung der -eingefiihrten BeobachtungsgroBBen der
Photoionisation, sowie der Wechselwirkungsmechanismen in Photoionisations-
experimenten ist bereits in [Zim03] und [Men98] enthalten. Deshalb wird dieser
Punkt hier nicht mehr weiter erldutert. Viel mehr soll im folgenden Kapitel etwas
ndher auf die Beschreibung der Spektren von Atomen mit einzelnen hochangeregten

Elektronen eingegangen werden.

Ji Ax(lj) Ji—=>Je o Ba(lj)
S112 dsp dsp g712 S12 dsp dsp g2

32172 0,5 -0,5 0,4 -0,1 -

321 -1 0,8 | -0,2 - 32—>3/2 -0,4 0,4 -0,32 0,08 -
3/2—>5/2 0,1 -0,1 0,08 -0,02 -
5/2—3/2 0,37 - -0,28 0,32 -0,1

5/2 - -0,75 | 0,86 | -0,27 52— 572 -0,43 - 0,32 -0,37 0,11
5/2 1772 0,13 - -0,1 0,11 -0,04

Tab. 2.1: Partielle Ayy(lj) — und Bq(lj) — Parameter zu den moglichen

1} — Kombinationen fiir die in dieser Arbeit untersuchten J;.

2.3 Beschreibung atomarer Spektren

Die Beschreibung atomarer Spektren von Mehrelektronensystemen ist bis heute nur
approximativ zu l6sen. Man versucht deshalb fiir spezielle Probleme einfache
Zuginge zu erhalten. Ein sehr spezieller Fall ist das hier behandelte Problem der
Wechselwirkung eines Photons mit einem Edelgasatom. Dabei wird ein Elektron ins
Kontinuum gebracht und ein Elektron besetzt einen hochangeregten Zustand (vgl.
Abb. 4.1). Das theoretisch zu 16sende Problem beschriankt sich damit auf ein Ein-
Elektron-Problem im Edelgasion. Es wird angenommen, dass die inneren Elektronen
vom Prozess der Wechselwirkung nicht beeinflusst werden. Daher kann man die

Berechnung mit einem angepassten Potential, in dem sich das angeregte Elektron
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bewegt, durchfiihren. Die inneren Elektronen werden durch gebundene
Wellenfunktionen nahe am Kernort beschrieben und das eine dulere Elektron wird
asymptotisch angebunden. Diese asymptotische Anbindung geschieht iiber das
langreichweitige Coulombpotential. Allerdings werden dann Modifikationen in der

bekannten Rydbergformel (2.7) notwendig.

2.3.1 Rydbergserien und Quantendefekte

Mit Hilfe der Rydbergformel

2.7)

lassen sich Spektren wasserstoffahnlicher Atome sehr gut erkldren. Die E, bilden
dabei die sogenannte Rydbergserie. In diesem Fall sind R die Rydbergkonstante, I
die Kontinuumschwelle und n nimmt die Werte 1+1,1+2,... an. Die E,, also die
Energiepositionen der angeregten Zustinde, sind die Energieeigenwerte der

Losungen der radialen Schrodingergleichung (vgl. [Fri90])

2 2 2
e SR ) TOREC)

(2.8)
Die Funktion ¢ ist dabei nur noch vom Abstand r abhingig, sowie von der
Bahndrehimpulsquantenzahl 1. Mit m ist die Masse des Elektrons bezeichnet. Die

oben bezeichneten Energieeigenwerte E, erhélt man, wenn man in (2.8) als V(r) das

reine Coulombpotential fiir ein Elektron mit Bahndrehimpulsquantenzahl | einsetzt.

2 2
Vc(r)zl_Ze +1(1+1)2h

(2.9)

Die Grossen sind wie oben bezeichnet; zusitzlich ist Z die Kernladungszahl und e

die Elementarladung. Im beschriebenen Fall der Ein-Elektronen-Anregung reicht es
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aus das reine Coulombpotential durch eine kurzreichweitige Stérung zu

modifizieren. Damit erhilt man

V(r)= V. (r)+ Vi, (r), mit  limr*V,,(r)=0.

r—00

(2.10)

Benutzt man diese Form des Potentials sind die Energieeigenwerte immer noch in
der Form (2.7) darzustellen. Allerdings muss man dann die effektive Quantenzahl n*

einfiihren. Damit erhilt (2.7) die Form

. o
wobei n*=n-p, .

2.11)

Die u, sind die Quantendefekte, welche fiir geniigend grofe n im Normalfall nicht
wesentlich von n abhdngen. Damit sind auch die Spektren groflerer
Mehrelektronensysteme mit nur einem angeregten Elektron sehr gut und relativ
einfach zu beschreiben.
Als wesentliche Punkte bleiben festzuhalten:

¢ Quantendefekte sind nur schwach von der Hauptquantenzahl n abhéngig.

e Diese Abhéngigkeit wird durch einen linearen Zusammenhang beschrieben.

e Der Absolutwert der Quantendefekte nimmt mit zunehmendem

Bahndrehimpuls 1 ab.

Wiinschenswert ist nun eine Moglichkeit zur theoretischen Berechnung der
Quantendefekte. Einen Zugang dazu erhdlt man in der folgenden Weise. Als
Vorraussetzung wird die Annahme einer halbklassischen Naherung (vgl. [Fri90] und
Kap. 2.3.2), sowie die Bohr-Sommerfeldsche Quantisierungsvorschrift (Kap. 2.3.3)
gemacht. Die Quantendefekte sind gegeben durch

1
=——3S (E, ).
un 2TCh Kr( n)

(2.12)
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Dabei ist mit Sk, das Wirkungsintegral, welches das kurzreichweitige Potential
berticksichtigt, bezeichnet, auf das spiter nochmals genauer eingegangen wird. Um

nun die y, zu berechnen, bendtigt man dieses Wirkungsintegral, gegeben durch

b b
SKr(E):2J- 2m(E - V(r dr—2.[,/2miE—VCiri r.

(2.13)

Hierbei ist mit V(r) das modifizierte Potential (2.10) und mit V¢(r) das
Coulombpotential (2.9) bezeichnet. Das Problem an diesem Zugang ist nun, dass in
(2.10) das unbekannte kurzreichweitige Potential Vk.(r) steckt und damit der
allgemeine theoretische Zugang versperrt ist. Man kann nun wieder
Néherungsmethoden und Erfahrungswerte einflieBen lassen und damit zu einer

Losung kommen.

T 1T T T Tlg

]
e VUL 15 Abb.22:

1=0 Festlegung der Quanten-
defekte von gebundenen
- i 5p - - Zustinden 1m Kalium-
atom. Die horizontalen
Geraden sind die
jeweilgen Quantendefekt-
< funktionen (2.14). Die
Schnittpunkte mit  der
Kurvenschar (2.15) mar-
kieren die Energiewerte
= der gebundenen Zustinde.
[Fri90]

1
e

20

1
]
g
o

—1.0

Die eigentliche Stirke liegt aber genau in der umgekehrten Anwendung der Formeln.
Man versucht durch sehr geschickte Messungen die Quantendefekte p, so genau wie
mdglich aus den experimentellen Daten zu bestimmen und lernt damit etwas iiber das
Potential V(r) und damit {iber die Vorgédnge im Atom.

Durch die oben festgestellten FEigenschaften, kaum Variation mit der

Hauptquantenzahl n und Beschreibung dieses Zusammenhangs durch eine lineare
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Funktion, liegt es nahe, die diskreten Werte p, aus (2.12) zu einer sogenannten
Quantendefektfunktion pu(E) zu erweitern. Damit sind die Bezeichnungen in (2.13)

auch wieder korrekt. Es gilt dann analog zu (2.12)

(2.14)

Die Energiewerte E, ergeben sich dann als Schnittpunkte der Quantendefektfunktion
(2.14) mit der Schar von Kurven u™, wobei sich aus der Rydbergformel (2.11) fiir

jedes n

(2.15)
ergibt. Im Allgemeinen werden die Kurven dann in einer Grafik wie Abb. 2.2
dargestellt. Man sieht dort die Quantendefektfunktionen mit den zugehorigen
Quantendefekten und Energiepositionen E, von neutralem Kalium. Aufgetragen sind
die GroBen in Abhidngigkeit von E-I, d.h. an der Stelle 0 befindet sich die
Kontinuumschwelle. Die Quantendefektfunktionen p(E) sind die fast horizontalen
Geraden. Die Kurven n™ sind von n=3 bis n=10 gezeichnet.

Nun folgen noch einige Erlduterungen der oben genannten Begriffe.

2.3.2 Das Wirkungsintegral im

Rahmen der halbklassischen Naherung

Die halbklassische Néherung verkniipft das Konzept der Wellenfunktion mit einem
beinahe klassischen Impuls. Fiihrt man diese Berechnung durch und macht die
entsprechenden Vereinfachungen (vgl. [Fri90]), so erhdlt man fiir das

Wirkungsintegral
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S(E) =2 p(x)dx .

(2.16)

Die Herleitung ergibt sich wie folgt. Man kann die allgemein giiltige Beziechung

Eges = Ekin + Epot
(2.17)
ausnutzen.
Nun kann man die kinetische Energie durch den Impuls p darstellen
2
E = p_
2m
(2.18)
Damit ergibt sich
p2
By =5 T Epa
(2.19)
und somit
p= \/2m(Eges - Epot) .
(2.20)

Die Verkniipfung mit dem Wirkungsintegral (2.16) geschieht iiber die Einflihrung
einer Wellenfunktion W(x), welche die Bewegung eines Massepunkts der Masse m in
einem Potential V(x) beschreibt. Die Wellenfunktion W(x) enthdlt eine Amplitude
A(x) und eine Phase s(x).

(2.21)
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Diese Phase s(x) hat die Dimension einer Wirkung. Setzt man nun die

Wellenfunktion ¥(x) in die stationdre Schrodingergleichung

ny"(x)+;_f§‘(E_v(x))w(x): 0

(2.22)

ein, so erhdlt man unter Vernachlédssigung der zweiten Ableitung der Amplitude und
der Tatsache, dass der Real- und Imaginérteil jeweils fiir sich gleich Null sein

miissen:

'(x) = 2m(E - V(x)).

(2.23)

Mit E ist die Gesamtenergie des Systems bezeichnet. Vergleicht man nun (2.23) mit

(2.20), so kann man auch schreiben
(2.24)
Damit wird mit p(x) eine Funktion im Wellenbild definiert, die lokal dem klassischen

Impuls p eines Teilchens der Masse m entspricht. Das Wirkungsintegral S ergibt sich

also als Integral tiber den “Impuls* des Elektrons.

2.3.3 Die Bohr-Sommerfeldsche Quantisierungsvorschrift

Die Bohr-Sommerfeldsche Quantisierungsvorschrift verkniipft das Integral iiber den
beinahe klassischen Impuls bzw. die integrierte Wirkung S(E) mit der Beschreibung
der stationdren gebundenen diskreten Zustdnden eines Systems. Das System wird

charakterisiert durch das Potential V und die Gesamtenergie E. Es gilt:
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S(E)= Zj)-p(x)dx =2nh(n+a).

a

(2.25)

Damit ist jedes Energieniveau E, durch eine ganze Zahl n charakterisiert. Ein
gebundener Zustand entsteht bei einer Anzahl n (n=0,1,2,...) von Knoten der
Wellenfunktion im klassisch erlaubten Bereich (sieche Abb.2.3). Die Konstante o

wird zur Anpassung der Formel an verschiedene Potentiale benotigt.

2.3.4 Berechnung der Energieniveaus E, fiir spezielle Fille

Gibt man ein bekanntes Potential V, sowie die Gesamtenergie E des Systems vor, so
mochte man die Energiepositionen E, der gebundenen Zustinde berechnen. Im
Potential V ist die Kontinuumschwelle I zu finden, von der die E, abhingen werden.
Man kann aus der Kenntnis von V und E das Wirkungsintegral S(E) formulieren

(vgl. 2.13).

S(E) = 2} 2m(E - V(r))

a

(2.26)

Was bedeuten nun die Grenzen a und b in diesem Integral?

Die Grenzen a und b sind die klassischen Umkehrpunkte des Teilchens im Potential
V(r) (2.10). Diese Punkte werden bestimmt durch die Form des Potentials V(r) und
durch die Gesamtenergie E. Nimmt man als speziellen Fall ein reines
Coulombpotential mit einem in Kernndhe repulsiven Anteil an (vgl. Abb. 2.3), so
wird der innere Umkehrpunkt a nur schwach von der Energie E abhédngen (es gilt a =
0 fiir I = 0). Der duBere Umkehrpunkt b wird fiir E20 (bzw. E->1) gegen unendlich

gehen und wie folgt von der Energie E abhéngen

(2.27)
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Man hat nun die Konstante b durch eine Funktion festgelegt, welche wiederum
abhingig von E und I ist. Fiihrt man die Integration von (2.26) fiir den einfachen Fall
1=0 durch, so erhélt man S(E) in Abhingigkeit von b:

(2.28)

Setzt man in (2.28) den Zusammenhang (2.27) ein, so ergibt sich S direkt in
Abhingigkeit von E und I (und damit von V):

(2.29)

Damit ist man jedoch immer noch nicht in der Lage die E, anzugeben. Hier kommt
nun die Bohr-Sommerfeldsche Quantisierungsvorschrift (2.25) (vgl. Kap. 2.3) ins
Spiel. Ersetzt man in (2.29) S(E) entsprechend (2.25), so ergibt sich nach einer

einfachen Umformung

2 4
E —1- mZ 2e 1 .
20 (n+a)

(2.30)

Mit der Rydbergkonstanten
~ mZ’*
21’
(2.31)
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und der Konstanten o=0 ergibt sich die Rydbergformel (2.7). Dieser einfache
Zusammenhang gilt jedoch nur fiir Bahndrehimpuls 1 = 0 in (2.9) und lésst damit
eine einfache Auswertung von (2.26) zu. Nimmt man nun die allgemeineren Félle
1 > 0 und ein modifiziertes Coulombpotential an, so ist (2.26) nicht mehr einfach
analytisch zu l16sen. Hierbei macht man die Annahme, dass der innere
Umkehrpunkt a auch in diesen Fillen nicht stark mit der Energie E variiert und kann
die im einfachen Fall erhaltenen Losungen durch Modifikation der Konstanten a in
der Bohr-Sommerfeldschen Quantisierungsvorschrift (2.25) in eine Rydbergformel
tiberfithren. Damit erhélt man eine dquivalente Darstellung von (2.11) und hat die

Quantendefekte u, eingefiihrt.

vid Abb. 2.3:

Beispiel  fiir ein
Coulombpotential
mit repulsivem An-
0l teil fir kleine r.
L3 AL g Virar™ Innerer und &duBerer
Umkehrpunkt a und
b. [Fri90]

2.3.5 Storer in Rydbergserien

Ein Storer in einer Rydbergserie macht sich bemerkbar, indem die in den
vorangehenden Kapiteln beschriebene Zuordnung der Energiepositionen der
Rydbergzustinde nicht in der gegebenen Form iiber die Quantendefekte, welche nur
schwach von der Energie abhdngen, mdglich ist. AuBlerdem ist unter Umsténden eine
starke Erhohung der Oszillatorstérke, d.h. in dem hier behandelten Fall der Intensitét
des beobachten Fluoreszenzzerfalls moglich (vgl. Abb. 5.7 und Abb. 5.9 Kap. 5.2.1).
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Die Energiewerte E, ergeben sich analog zu Kap. 2.3.1 als Schnittpunkte der
Quantendefektfunktion (2.14) mit der Schar der Kurven (2.15). Allerdings ist die
Quantendefektfunktion p(E) nun keine lineare Funktion mehr und auch die zu
vernachldssigende Variation mit der Hauptquantenzahl ist nicht mehr gegeben. Die

Quantendefektfunktion wird nun wie folgt beschrieben

H(E)=n(E)- %arctan% ,

(2.32)

wobei W(E) die Quantendefektfunktion (2.14), sowie Er die Energieposition der
autoionisierenden Resonanz ist. D.h. E — Er gibt die relative Lage zur Resonanz an

und I'/2 die halbe Breite der Resonanz. Die Breite I" der Resonanz ist dadurch

charakterisiert, dass die Phase 0, gegeben durch die Funktion

0= —arctan( I/2 ]

LR

(2.33)

bei den Energien E=Eg * I' bereits 1/4 bzw. 3/4 des Anstiegs durchlaufen hat (vgl.
Abb. 2.4). Mit der Quantendefektfunktion (2.32) ergibt sich ein dhnliches Szenario
wie in Abb. 2.2 gezeigt. Jedoch muss man bei der Interpretation der Abb. 2.5 genau

auf die Lage des Storers achten.

Abb. 2.4:
d Phase & in der Néahe
einer Resonanz
21 (durchgez.  Linie).
Er = 2,0, Breite
j """ \ . I'=0,4. [Fri90]
J R’\‘s/ de
0 ........................................... T
0 1 2 3 4
E
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In dem hier behandelten Fall eines Storers direkt in einer Rydbergserie spricht man
nicht mehr von einer autoionisierenden Resonanz, sondern von einem zusétzlichen
gebundenen Zustand, der sich als Storung in der Rydbergserie bemerkbar macht. Wie
sich diese Storung bemerkbar macht ist in Abb. 2.5 zu sehen und lésst sich grob in

drei Teile einteilen:

e Unterhalb der Energie des Storers liegen die Quantendefekte auf der wenig
energieabhingigen Funktion p(E) (2.14) und der Fall ldsst sich wie in
Kap. 2.1 beschrieben behandeln.

e In der Nédhe der Storung (bei der Energie Er) wird ein relativ schneller
Sprung der Quantendefekte um 1 nach oben stattfinden, d.h. dort werden die
Quantendefekte p, zunehmen, womit die effektiven Quantenzahlen n* (2.11)
und dadurch auch die Energien der gebundenen Zustéinde dichter liegen als
im ungestorten Fall.

e Oberhalb der Stérung sind die Quantendefekte um eins nach oben
verschoben. Dies macht sich nicht in der Energielage der Zustéinde
bemerkbar, aber die Nummerierung ist um eins hoher als in einer Serie ohne
Storer. Der n-te Zustand der ungestorten Serie ist nun bereits der n+1-te

Zustand.

Das Energiespektrum der gebundenen Zusténde ist auf der Breite I" der ,,Resonanz
so zusammengestaucht, dass ein gebundener Zustand zusétzlich auftreten kann. Die
energetischen Verldufe der Emissionswirkungsquerschnitte in Kap. 5.2 konnen
jedoch immer noch nicht mit den hier beschriebenen Mitteln hinreichend genau
beschrieben werden. Dies liegt daran, dass hier mehrere Rydbergserien miteinander
in Wechselwirkung treten und zusétzlich die resonante Storung auftritt.

In den experimentellen Energieverldufen der Emissionswirkungsquerschnitte dieser
Arbeit ist der starke Anstieg der Oszillatorstirke und die Variation in den
Quantendefekten sehr gut zu sehen. Jedoch laduft diese Variation nicht nach dem oben
beschriebenen Schema ab, dies diirfte an den anderen beteiligten Rydbergserien

liegen.
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: ‘ Abb. 2.5:

Quantendefektfunktion (2.32) fiir
einen isolierten resonanten Storer
der Breite I' = 0,02R. Die Lage

(a) des Storers ist
0 (a) ER=1+0,05R,
Rl (b) Er=Tund

(¢) ER=1-0,05R.
! \ Fiir E <1 geben die Schnittpunkte
der Quantendefektfunktion (2.32)
d mit der Kurvenschar (2.15) die
Energien der gebundenen
Zustinde. Nochmals als vertikale
R Striche unten in den Abb.
eingezeichnet. [Fri90]

=
3
"
»

(b}

-0 0 R
(E-N/R

2.4 Theoretischer Ansatz der Berechnung von

Photoionisationswirkungsquerschnitten

Die Berechnung von Photoionisationswirkungsquerschnitten, wie sie in dieser Arbeit
gemessen werden, ist ein Problem, bei der die Wechselwirkung von vielen
Resonanzen (gebundene Zustinde) mit vielen Kontinuumszustinden behandelt
werden muss. Hierbei ist der Interferenzprozess zwischen dem direkten
Photoionisationsprozess und dem der indirekten Ionisation {iber Autoionisation
doppelt angeregter Zustdnde zu beriicksichtigen. Fiir den gesamten Drehimpuls des
Kontinuumzustands aus Elektron und Ion gilt aufgrund der Dipolanregung J =1, da
der Argon Grundzustand ein 'Sy — Zustand ist. Fiir den Gesamtdrehimpuls j des

Elektrons ergeben sich aus der Beziehung fiir den Drehimpulserhalt
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(2.34)
die drei Werte fiir den Drehimpuls des Elektrons jzjil,j. Mit j, ist der
Drehimpuls des Photons bezeichnet. J steht fiir den Drehimpuls des entstandenen
Ions. Der Bahndrehimpuls des Elektrons folgt aus dem Erhalt der Paritit.

Beispielhaft konnen bei dem hier untersuchten Ar' 3s23p4 (3P) 4s 4P3/2 — Zustand die

P12, P32 und fs, — Partialwellen auftreten.

Der energicabhidngige totale Wirkungsquerschnitt fiir die photoneninduzierte

Besetzung eines speziellen lIonenzustands EJ ergibt sich als Summe tiiber die

partiellen Wirkungsquerschnitte:

64 0)- X040

(2.35)
Diese lassen sich mit folgender Gleichung [Sch97] fiir die moglichen
Photoelektronenpartialwellen  (charakterisiert iiber die Energie €, den

Bahndrehimpuls 1 und den Gesamtdrehimpuls j) berechnen:

| _ EleljJ|H* | E3)(EJ[D|0 r
R S
(2.36)
Der erste Summand ist das Matrixelement fiir den direktren Photoionisationsprozess
(|0) beschreibt die Wellenfunktion des Grundzustands, D ist der effektive
Ubergangsoperator, der die Vielelektronen — Effekte beriicksichtigt. Der Endzustand
des entstandenen Ions ist gekennzeichnet durch E_J, das Photoelektron durch elj,
zusammen koppeln diese wieder zum Gesamtdrehimpuls J). Der zweite Term
beschreibt den Prozess der Autoionisation von doppelt angeregten Zustinden.
Ausgehend von der Grundzustandswellenfunktion |0) erreicht man mit dem
Operator D die Wellenfunktion des doppelt angeregten Zustands |EJ). Diese wird
durch den Elektron — Elektron Wechselwirkungsoperator H* in die Wellenfunktion

des Endzustands ‘E_JaljJ> iiberfithrt. Der Nenner dieses Summanden geniigt der
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Resonanzbedingung, il"(EJ)/2 ist die Halbwertsbreite des autoionisierenden doppelt
angeregten Zustands. Insgesamt muss tiber alle doppelt angeregten Zusténde
summiert werden, auch wenn sie sich langreichweitig {iberlappen.

Eine explizite Anwendung von (2.36) wurde fiir die hier ausgewéhlten
3s%3p* (°P) 4s *'P Zustinde des Argon lons bisher nicht beschrieben. Die
Leistungsfahigkeit der storungstheoretischen Behandlung wurde an den der
Konfiguration nach vergleichbaren Kr" 4s?4p* (°P) 5s Zustinden belegt ([Sch93],
[Suk94], [Lag94], [Sch97]). Bei diesen Berechnungen wurde eine Kombination aus
Konfigurationswechselwirkung (CI) und Vielteilchenstorungstheorie (MBPT)
angewandt. Die Energieeigenwerte und Eigenfunktionen der Endzustinde werden
auf Basis der CI berechnet und die Ubergangsamplituden mit den Methoden der
MBPT [Suk94]. Die Gruppe um Sukhorukov sollte damit auch Argon als Target
behandeln konnen. Fiir dieses Edelgas wurden von Lagutin et al. [Lag99] bisher nur
Berechnungen der Resonanzstruktur des Ar 3s — Photoionisationswirkungsquer-

schnitts durchgefiihrt.

Auch alternative Methoden wie die R — Matrixtheorie wurden auf die 4s — Besetzung
von Ar  nicht angewendet. Dagegen wurden mit dieser Methode
Wirkungsquerschnitte fiir resonante und direkte Besetzung der analogen
Ne" 2s22p4 (P) 3s Zustinde berechnet und mit Messungen verglichen ([Gor98] und
[Sch96]). Fiir diesen Vergleich stehen jedoch keine absoluten experimentellen
Wirkungsquerschnitte zur Verfiigung, wie sie fiir Argon in dieser Arbeit gemessen

werden sollen.

Motiviert durch die Messungen absoluter Wirkungsquerschnitte [Men98], sowie des
Alignmentparameters Ay [Men98], [Yen97] und des Orientierungsparameters Ojg
[Yen01], [McL02] sind Berechnungen der Ar™ 3s*3p* (°P) 4p — Zustéinde mittels
einer Erweiterung der R — Matrix Methode durch Multikonfigurations- Hartree —

Fock (MCHF) Orbitale durchgefiihrt worden [Har99], [Har02].
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3 Experiment

In diesem Kapitel werden die experimentellen Grundlagen und Voraussetzungen der
Experimente zur photoneninduzierten Fluoreszenzspektroskopie beschrieben. Im
ersten Teil wird die Strahlungsquelle erldutert, im zweiten Teil (Kap. 3.2 — 3.6)
werden die Weiterentwicklungen der Messapparatur erkldrt. Diese Apparatur wird in
gemeinsam durchgefiihrten Strahlzeiten von den Arbeitsgruppen Prof. Dr. Schartner
und Prof. Dr. Schmoranzer genutzt. Der 24 h Betrieb bei BESSY II ldsst sich nur

durch die Teilnahme von mindestens vier Mitarbeitern effizient nutzen.

3.1 Synchrotronstrahlung

Um die Experimente zur Bestimmung der Wirkungsquerschnitte und deren
energetischen Strukturen an Atomen und an Molekiilen (letzteres in erster Linie
Themengebiet der AG Schmoranzer Uni Kaiserslautern) durchfiihren zu koénnen,
bendtigt man eine durchstimmbare Lichtquelle, welche {iber einen weiten
Energiebereich hohe Photonenfliisse bei gleichzeitig hoher Auflosung bietet. Diese
Eigenschaften erfiillen heute Synchrotronstrahlungsquellen der dritten Generation.
Synchrotronstrahlung entsteht wenn ein schnelles Elektron auf eine Kreisbahn
gezwungen wird und damit eine beschleunigte Bewegung ausfiihrt, wie es in den
Speicherringen (siche Kap. 3.1.3) der Synchrotronstrahlungsquellen an den
Dipolmagneten auftritt. Die Grundlagen der Synchrotronstrahlung sind bereits an
anderer Stelle ausfiihrlich beschrieben ([Zim03], [Zim98], [Wil92], [Men98]),
deshalb soll hier nicht mehr auf die Theorie der Erzeugung der Strahlung
eingegangen werden. Als wichtige Eigenschaften der Synchrotronstrahlung bleiben
festzuhalten:

e Hohe Intensitit, durch eine starke Biindelung der abgestrahlten Leistung in

Vorwirtsrichtung tangential zum Elektronenorbit.
e Breites Frequenzspektrum vom Infraroten bis in den harten Rontgenbereich.

¢ Einstellbare Polarisationsrichtungen: Linear, zirkular, elliptisch.
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3.1.1 Erzeugung von intensiver Strahlung in Undulatoren

Die Erzeugung von Synchrotronstrahlung in Speicherringen mit Hilfe der
Dipolmagnete liefert fiir eine Vielzahl von Experimenten einen zu geringen
Photonenfluss. Zum Erreichen hoher Photonenfliisse sind in den geraden Stiicken des
Speicherrings Undulatoren eingebaut. Ein Undulator besteht im einfachsten Fall aus
zwei periodisch  angeordneten = Magnetstrukturen, welche einen festen
Periodenabstand Ay haben und deren Abstand g variiert werden kann (vgl Abb. 3.1).
Diese periodische Anordnung der Permanentmagneten bewirkt innerhalb des
Undulators ein periodisches magnetisches Feld entlang des Elektronenorbits,
wodurch die Elektronen auf eine wellenformige Bahn gezwungen werden. Durch die
permanente Richtungsdnderung an jedem Punkt der Elektronenbewegung entsteht
Synchrotronstrahlung, welche sich kohirent {iberlagert, so dass sich die Intensitét bei
einem Undulator mit n Perioden nicht auf das n-fache , sondern auf das n’-fache
erhoht. Durch die Verdnderung des Abstands g der Magnetstrukturen kann die
Energie und damit die Wellenldnge der emittierten Strahlung eingestellt werden. Es
ist tiblich nicht die Wellenldnge des Lichtes anzugeben, sondern dessen Energie in
eV. Deshalb ist auf allen Diagrammen in den Kapiteln 4, 5 und 7 dieser Arbeit die

Energie der anregenden Photonen in eV auf den Achsen aufgetragen.

3.1.2 Polarisierung der Synchrotronstrahlung

Bewegen sich die Elektronen im Speicherring auf ihrem Orbit und werden an den
Dipolen abgelenkt, so ist die dort entstehende Synchrotronstrahlung linear polarisiert,
wenn man sie in der Ebene des Elektronenorbits beobachtet. Die
Polarisierungsrichtung ist horizontal, da die Elektronen, welche im Dipolmagnet
abgelenkt werden, im mitbewegten Koordinatensystem wie ein horizontaler
Oszillator schwingen. Beobachtet man jedoch die Strahlung aullerhalb der

Ringebene, sieht man zirkular bzw. elliptisch polarisiertes Licht.
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Undulatorperiode

Abb. 3.1: Schematischer Aufbau eines Undulators zur Erzeugung von linear

horizontal polarisierter Strahlung. [Wil92]

In Undulatoren ist die Polarisierung des Lichts abhidngig von der Art und der
Bauweise. Einen typischen Aufbau eines Undulators, welcher zur Erzeugung von
linear horizontal polarisierter Strahlung verwendet wird zeigt Abb. 3.1. Solch ein
Undulatortyp wird bei BESSY II an der Beamline U125/1 PGM eingesetzt, an der
die in Kap. 5.2 beschriebenen Experimente durchgefiihrt wurden.

Benoétigt man eine andere Polarisationsrichtung fiir die Experimente, z.B. eine andere
lineare Polarisationskomponente zur Messung des Alignments oder zirkular
polarisierte Strahlung zur Bestimmung des Orientierungsparameters, sind andere
Undulatoren notwendig. An dem Speicherring BESSY I war deshalb ein sogenannter
gekreuzter Undulator installiert. Dieser besteht aus zwei Undulatoren des obigen
Typs, wobei einer beziiglich seiner Liangsachse um 90° gedreht aufgebaut ist und
deswegen linear vertikal polarisiertes Licht erzeugt (siche z.B. [Men98]). Die
Experimente in Kap. 7.1, in denen der Py Parameter angegeben ist, wurden am

Speicherring BESSY I an der Beamline U2-FSGM durchgefiihrt [Mag95].
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BESSY Undulator UE 56

(a)
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Abb. 3.2: Schematischer Aufbau der BESSY II UE56 Undulatoren [Bes04]
(a) Erzeugung von linear horizontal polarisierter Synchrotronstrahlung
(b) Erzeugung von zirkular polarisierter Synchrotronstrahlung

(c) Erzeugung von linear vertikal polarisierter Synchrotronstrahlung
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Bei BESSY II stehen solche Undulatoren nicht zur Verfiigung. Hier hat man zur
Erzeugung von beliebig linear, sowie zirkular polarisierter Strahlung einen anderen
Aufbau der Undulatoren gewéhlt. Die dortigen Undulatoren vom Typ Apple II sind
wie in Abb. 3.2 aufgebaut und haben sowohl in der oberen, als auch in der unteren
Magnetbank nicht nur vertikal angeordnete Permanentmagnete wie der in Abb. 3.1
gezeigte Typ, sondern zwischen diesen Magneten befinden sich zusétzlich in
Strahlrichtung und gegen Strahlrichtung angeordnete Permanentmagnete. Zusétzlich
sind die beiden Magnetbinke genau in der Mitte, iiber bzw. unter dem
Elektronenorbit, geteilt. Zwei Teile stehen fest im Raum wiéhrend die anderen beiden
Teile parallel in Strahlrichtung bzw. gegen Strahlrichtung verschiebbar sind. Die
Undulatoren UE56/1 und UE56/2 sind durch das Verschieben der beiden Bénke um
eine viertel Undulatorperiode Ay in Strahlrichtung bzw. gegen Strahlrichtung in der
Lage, positiv bzw. negativ zirkular polarisierte Strahlung zu erzeugen (vgl.
Abb. 3.2 (b)). Das Verschieben der Magnetbénke in dieser Weise erzeugt am Ort des
Elektronenstrahls ein schraubenformiges Feld, welches je nach Abstand g der oberen
und unteren Bédnke eine zirkulare oder elliptische Flugbahn der Elektronen
verursacht und damit auch zirkular oder elliptisch polarisierte Synchrotronstrahlung
entstehen ldsst. Verschiebt man die Bénke um eine halbe Undulatorperiode, so
entsteht linear vertikal polarisierte Strahlung (siehe Abb. 3.2 (c)). Somit kann an den
UES6 Undulatoren bei BESSY II zirkulare, elliptische, linear horizontal und linear
vertikal polarisierte Synchrotronstrahlung erzeugt werden.

Seit einiger Zeit stehen bei BESSY II mit den Undulatoren UES52 und UE46
Strahlungsquellen fiir den hoher energetischen Bereich zur Verfiigung, die auch
linear polarisierte Strahlung in beliebigen Raumrichtungen erzeugen konnen. Diese
Undulatoren sind im Prinzip wie die Apple II Typen UES56 aufgebaut. Jedoch ist man
hier in der Lage die beiden beweglichen Magnetbinke in entgegengesetzte
Richtungen zu verschieben (siche Abb. 3.3). Dadurch entsteht keine Phasendifferenz
zwischen dem horizontalen und vertikalen Magnetfeld und die Synchrotronstrahlung

bleibt unter frei einstellbaren Winkeln linear polarisiert.

BunchgroRe
horizontal | vertikal longitudinal
Gerade Sektionen, lang (z.B. in U 125)| 310um 21my 15mm (50ps)

Elektronenstrahlparameter BESSY ||

Tabelle 3.2: Auswahl typischer Elektronenstrahlparameter von BESSY II. [Fol04]
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1. mode: linear horizontal polarization 2. mode: circular polarization

Linear: 5=1 Shift=0 Circular: 8;=1 Shift=/4

3. mode: vertical linear polarization 4. mode: linear polarization under various angle

Linear: §,=-1 Shifi=/2 shift of magnetic rows antiparallel
g a =0t
. a i %ii M e ﬁ e

Abb. 3.3: Schematischer Aufbau der BESSY II UE46 und UE 52 Undulatoren
1. bis 3. Vergleiche Abb. 3.2 (a) bis (c)

4. Erzeugung von linear polarisierter Synchrotronstrahlung in beliebigen

Raumrichtungen [Bes04].

3.1.3 Speicherringe zur Erzeugung von

Synchrotronstrahlung

Die heutigen Speicherringe zur Erzeugung von Synchrotronstrahlung sind darauf
optimiert eine moglichst hohe Brillanz aufzuweisen, d.h. mdglichst viele Photonen in
einem sehr kleinen Raumwinkel zur Verfiigung stellen zu konnen. Diese Forderung
bedingt eine moglichst groe Teilchenzahl an einem Ort wiahrend des Durchlaufs
durch die Strahlerzeugungselemente. Die Teilchen (in diesem Fall Elektronen)
kreisen in Paketen im Speicherring. Diese Pakete werden ,,Bunche* genannt. Es ist
daher notwendig, eine moglichst hohe Zahl an Elektronen in einem Bunch
zusammenzufassen (BESSY 1II ca. 10'%) und diesen Einzelbunch so klein und kurz
wie moglich zu halten (siehe Tab. 3.1). Zum anderen soll der Verlust an Elektronen
bei einem Umlauf so gering wie mdglich gehalten werden, um eine moglichst lange
Messzeit zwischen den Injektionen zur Verfiigung stellen zu kénnen.
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Diese beiden Forderungen widersprechen sich, da durch die starke Biindelung der
Elektronen die abstoenden Krifte immer groBer werden und damit der Verlust an
Teilchen im Orbit ebenfalls groBer wird. Man muss immer einen Kompromiss
zwischen den beiden Forderungen anstreben. Aus diesem Grund werden bei
BESSY 1I als typische Betriebsparameter alle acht Stunden Neuinjektionen mit
einem Ringstrom von 250 mA gewdhlt.
Um die Elektronen auf ihrem Orbit iiber viele Stunden zu halten, ist es entscheidend,
moglichst wenig Restgas im Strahlfiihrungssystem zu haben. Vor allem ist die
Strahlfithrung so zu optimieren, dass samtliche Storeinfliisse, die z.B. durch die
Undulatoren hervor gerufen werden, kompensiert werden. Dazu sind verschiedene
Magnete, die als Strahlfokussierungselemente wirken, in einem Speicherring
eingebaut, welche sich in drei Klassen einteilen lassen:

e Dipolmagnete

¢ Quadrupolmagnete

e Sextupolmagnete

Details zum Aufbau eines Speicherrings, sowie zu den verwendeten Magneten, sind

in [Ros94] und [Mar94] enthalten.

3.1.3.1 Dipolmagnete

Mit den Hauptdipolmagneten wird die Ablenkung zwischen den geraden Stiicken des
Speicherrings realisiert, so dass eine geschlossene Bahn entsteht. Diese Magnete
sind, wie alle Fiihrungsmagnete, Elektromagnete. Sie sind in Reihe geschaltet und
werden gemeinsam angesteuert. Neben diesen Hauptdipolen gibt es aber auch noch
eine Reihe von Korrekturdipolen. Diese sind einzeln ansteuerbar und im Normalfall
in den Sextupolen (vgl. 3.1.3.3) integriert. Die Korrekturdipole werden Steerer
genannt. Sie werden eingesetzt um an einem bestimmten Ort definierte
Bahndeformationen zu erzeugen. Diese Bahndeformationen sind nétig um z.B. einen
lokalen Einfluss eines Undulators zu korrigieren ohne sofort die gesamten

Einstellungen des Rings verdndern zu miissen.
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Spulen

Abb. 3.4: Schematischer Aufbau eines elektrischen Dipolmagnets fiir Speicherringe.

3.1.3.2 Quadrupolmagnete

Die Quadrupolmagnete dienen zur Fokussierung des Elektronenstrahls. Diese
Fokussierung ist permanent notwendig, da sich die stark gebiindelten Elektronen im
Bunch durch die Coulombkrifte abstolen und nach kurzer Zeit verloren gehen
wirden. Ein Quadrupol wirkt wie eine Sammellinse. Alle Teilchen die parallel zu
seiner Mittelachse laufen, werden auf einen Punkt im Abstand f fokussiert. Das
bedeutet, dass das Magnetfeld proportional zum Abstand von der Mittelachse
anwichst. Wichtig hierbei ist, dass ein Quadrupolmagnet immer nur in einer Ebene
fokussiert. In der dazu senkrechten Ebene wirkt er wie eine Zerstreuungslinse.
Kombiniert man nun zwei Quadrupole, welche senkrecht zueinander angeordnet
sind, so hat man einen fokussierenden und einen defokussierenden Magneten in jeder

Raumrichtung.
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Diese Kombination wirkt insgesamt fokussierend, wenn man den Abstand der beiden
Magnete <f/2 wihlt. Das Problem bei der Verwendung von Quadrupolen ist die
Impulsabhingigkeit ihrer Stdrke. Je groBer der Impuls des Teilchens, desto
schwicher wirkt der Quadrupolmagnet. Dies wird zum Problem, da die Teilchen in
den Bunchen nicht alle die gleichen Impulse haben, sondern ein Impulsintervall
iiberdecken. Dies wiirde ohne Kompensation (sieche Kap. 3.1.3.3) zu einer
verringerten Lebensdauer des Strahls fithren, da sich die Impulsverbreiterung mit
jedem Durchlauf verstirken wiirde und die Elektronen dann nicht mehr auf ihrem

Orbit gehalten werden konnen.

|
]
|!|
v

Spulen

Abb. 3.5: Schematischer Aufbau eines elektrischen Quadrupolmagnets fiir

Speicherringe.
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3.1.3.3 Sextupolmagnete

Die Kompensation dieser Effekte geschieht mit Hilfe von Sextupolmagneten. Diese
Magnete haben eine impulsabhingige Fokussierung, d.h. Teilchen mit einem
abweichenden Impuls werden zusitzlich (positiv oder negativ) fokussiert und damit
wieder an die Elektronen mit dem Sollimpuls herangefiihrt. Da Sextupole im Prinzip
wie Quadrupole wirken, werden fiir jede Raumrichtung eigene Sextupole eingesetzt.
Diese baut man immer in rdumlicher Ndhe zu den entsprechenden Quadrupolen ein.
Man ist somit in der Lage die kiinstlich durch die anderen Strahlfiihrungselemente,
sowie die natirlich durch die Coulombkrifte im Bunch erzeugten
Geschwindigkeitsvariationen auszugleichen und die Elektronen dicht zusammen zu

halten.

Abb. 3.6: Schematischer Aufbau eines elektrischen Sextupolmagnets fiir

Speicherringe.

-34 -



Kapitel 3 Experiment

3.1.4 Beamlines

Die an Undulatoren oder Dipolen erzeugte Synchrotronstrahlung kann an
verschiedenen Strahlrohren (Beamlines) experimentell genutzt werden. Der Aufbau
dieser Beamlines ist im Prinzip {iber verschiedene Spiegel zur Fokussierung und ein
Gitter zur spektralen Zerlegung des Lichtes in allen Féllen dhnlich geldst. Im Detail
unterscheiden sich die Beamlines jedoch erheblich. Die in dieser Arbeit gezeigten
Ergebnisse sind an drei verschieden Beamlines aufgenommen worden. Die
zuriickliegenden, im Anhang Kap. 7.1 zusammengefassten Experimente wurden bei
BESSY I an der Beamline U2-FSGM (siche [LieOl], [Men98] und [Zim98])
durchgefiihrt, wihrend die aktuellen Messungen bei BESSY II an den Beamlines
U125/1 PGM und UES56/2 PGM durchgefiihrt wurden. Die beiden Beamlines sind
Plangittermonochromatoren, die sich lediglich in den verwendeten Spiegeln zur
Strahlfithrung und Fokussierung unterscheiden. Fiir die Experimente wurde am
U125/1 PGM Strahlrohr ein Gitter mit 300 Linien/mm verwendet, womit man bei
ausreichendem Photonenfluss eine Auflosung von etwa 3,4 meV im Energiebereich
um 32,5 eV erreichen kann. Nutzt man die Moglichkeiten der Beamline voll aus, so
erreicht man bei sehr geringen Photonenfliissen Auflésungen in diesem
Energiebereich von etwa 1,7 meV. Der Aufbau der Beamline soll hier nicht weiter

erldutert werden, da sich bereits sehr detaillierte Beschreibungen in [LieO1] und

[ZimO03] befinden.
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Monochromator Nr.2

fiir VUV - und sichtbare -

Fluoreszenz Positions-
empfindlicher

Detektor

Elektronen-
kanone

optisches System mit
Photomultiplier

Positions-
empfindlicher
Detektor

BESSYII Wollaston -
UE56 PGM @ prisma
U125-1 PGM \/
U125-2 SGM

Monochromator Nr.1
fiir VUV - und sichtbare - Fluoreszenz

Abb. 3.7: Schematische Darstellung der Messapparatur

3.2 Apparativer Autbau

Die Beschreibung des am Elektronenspeicherring BESSY II verwendeten Aufbaus
zur photoneninduzierten Fluoreszenzspektroskopie (siehe Abb. 3.7) beschrinkt sich
auf die zu den Messphasen der vorliegenden Arbeit vorgenommenen Umbauten.
Diese Maflnahmen dienen nicht nur den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
Messungen. Sie sollen aber hier dokumentiert werden, da im Rahmen der
durchgefiihrten Projekte wesentliche Verbesserungen entwickelt wurden. Die
Grundkonzeptionen des Aufbaus werden nicht mehr beschrieben, sie sind bereits in

[Zim03], [Mic02], [Lie01], [Men98] und [Zim98] aufgefiihrt.
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3.2.1 Veranderungen am Traggestell

Entscheidende Verbesserungen bei Aufbau und Justage der Apparatur wurde durch
den Umbau der Tragkonstruktion des gesamten experimentellen Aufbaus erreicht.
Diese Umbauten beziehen sich im wesentlichen auf zwei Dinge. Erstens die
Erweiterung der Stahlkonstruktion fiir den Aufbau mit zwei Monochromatoren samt
Anbau fiir die Druckstufe zur Verwendung an den Strahlrohren mit sehr kurzem
Fokusabstand (UE 56). Zweitens die Neukonstruktion der JustagefiiBe. Durch die
wesentlich groBere und damit schwerere Tragkonstruktion wurde eine Erweiterung
des Verschiebeweges und eine stabilere Ausfiihrung der JustagefiiBe notwendig.
Diese sind mit einer Pressluftversorgung ausgestattet, die eine Unterstiitzung durch
ein Luftkissen beim Verschieben des Aufbaus erlaubt. Es werden nun die
Verdnderungen an der Stahlkonstruktion zur Adaption an die verschiedenen

Messaufgaben beschrieben.

3.2.1.1 Modifikationen an der Tragkonstruktion

Die Draufsicht der gesamten Unterkonstruktion ist in Abb. 3.8 gegeben. Zu erkennen
sind die beiden Positionierungsmoglichkeiten der Druckstufe ((1) und (2)), sowie des
Monochromators Nr. 2 ((6) und (7)). Der Umbau zur Positionierung der Druckstufe
war nétig, da der Abstand Nutzerventil BESSY — Fokus an den UE56 — Strahlrohren
lediglich 770 mm betragt (inzwischen auf 990 mm geindert). An diesen Strahlrohren
steht sowohl horizontal- und vertikal-linear polarisierte Strahlung, sowie zirkular
polarisierte Strahlung zur Verfiigung. Durch die zirkular polarisierte Strahlung
werden Experimente zur Bestimmung des Orientierungsparameters moglich. Dazu
muss jedoch die emittierte Fluoreszenzstrahlung auerhalb der Ebene senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls beobachtet werden (vgl. Kap. 4.2). Der
Aufbau wurde so modifiziert, dass eine Beobachtung unter 54° und 45° zur

Ausbreitungsrichtung der Synchrotronstrahlung moglich ist ((7) und (8)).
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x 1800 mm
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1

1200 mm
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Abb. 3.8: Schematische Darstellung der Apparatur in Draufsicht.

1: Position der Druckstufe bei Messungen an den U125-Strahlrohren.
: Position der Druckstufe bei Messungen an den UES56-Strahlrohren.
: Gastargetzelle.

: Elektronenkanone (nur moglich bei Position 1 der Druckstufe).

[V, T U U B S ]

: Sekunddrmonochromator Nr.1; Im-Normal-Incidence Typ McPherson 225 mit
Detektorsystem.

6: Sekunddrmonochromator Nr.2; Im-Normal-Incidence Typ Eigenkonstruktion
[Wil99] mit Detektorsystem in der Position 0° (vgl. Kap. 4.2).

7: Sekunddrmonochromator Nr.2; Im-Normal-Incidence Typ Eigenkonstruktion
[Wil99] mit Detektorsystem in der Position 45° (vgl. Kap.4.2).

8: Optisches System zur Polarisationsanalyse mit Photomultiplier in der Position 54°

(vgl. Kap.4.2).

9: Primirstrahl-, sowie Vakuumdiagnostik und verschiedene Vakuumbauteile.
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3.2.1.2 Gleitfiie zur Justage

Die in Abb. 3.9 dargestellten GleitfiiBe, auf denen der komplette Aufbau mittels
Unterstiitzung durch ein Luftkissen verschoben werden kann, weisen dazu einen
Druckluftanschluss auf. Dieser ist bei jedem FuBl individuell iiber einen
Druckminderer an die zentrale Druckluftversorgung angeschlossen. Diese
Konstruktion erlaubt es das Luftkissen der jeweiligen Belastung des Fufles
anzupassen. In Kombination mit den dazugehodrigen Justageplatten ist eine
Verschiebung der Apparatur im messbereiten Zustand um 20 mm in jede

Raumrichtung moglich.

Abb. 3.9:
Gleitfull zur
luftkissen-
unterstiitzten
Justage der
Apparatur.

— 27 mm —

45 Grad : Bohrung
' d=3mm

12 mm

Druckluf’ronschliuss
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3.2.2 Strahldiagnostikelemente

Die Kontrolle der Lage des Synchrotronstrahls wihrend des Betriebs und wéhrend
der Justage ist mittels dreier Photozellen und vier isoliert aufgebauter Blenden
moglich. An den isoliert aufgebauten Blenden werden durch Auftreffen des
Synchrotronstrahls Elektronen ausgeldst. Dieser Elektronenstrom ist iiber ein
empfindliches Amperemeter messbar.

Die erste Photozelle zur Strahlkontrolle befindet sich direkt hinter dem BESSY-
Nutzerventil in der Druckstufe des experimentellen Aufbaus, womit die Gesamtzahl
der primidr ankommenden Photonen bestimmbar wird. Eine weitere Zelle befindet
sich im Targetzellenblock direkt vor der Wechselwirkungszone und die dritte direkt
dahinter. Damit werden die Verluste der primiren Photonen in der Druckstufe, sowie
der  Gastargetzelle  messbar.  Indirekt erlauben die  Blenden  des
Gastargetzelleneinschubs dies ebenfalls. Die Unterbringung der Photozellen direkt
im Targetzellenblock wurde durch die deutliche Verkiirzung des Abstands zwischen
Targetzellenblock und Druckstufe notwendig. Durch den geringen Abstand von
Wechselwirkungszone und Detektionsfliche ist auch wihrend des Betriebs eine
exakte Primérstrahlmessung mdglich. Diese wird in Kombination mit dem
Spiegelstrom des letzten Beamlinespiegels zur Normierung der Messungen
verwendet. Die Optimierung des Abstands zwischen der Druckstufe, welche mit
ithren fiinf Stufen den Druck unter allen Messbedingungen zur Beamline hin kleiner
5 x 10” mbar hilt (vgl. [Lie01]), und des Gastargetzellenblocks wurde durch speziell
fiir diesen Bereich angefertigte kleine und leichte Bauteile erreicht. Der
Membranbalg und das T — Stiick sind in der feinmechanischen Werkstatt angefertigt,
das benétigte Kleinflanschventil ist die kleinste Standardausfiihrung. Damit ist eine

wesentlich leichtere Ausrichtung der Druckstufe auf die Gastargetzelle moglich.

3.3 Gastargetzellenblock

Die Grundkonzeption dieses Bauteils ist bereits in [Zim03] beschrieben. An diesem
zentralen Bauteil wurden im Rahmen dieser Arbeit die meisten Modifikationen

vorgenommen. Die Dokumentation ist in der feinmechanischen Werkstatt des
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I. Physikalischen Instituts hinterlegt [Sch99-03]. Die Anderungen am Block dienen
drei Zielen. Zum einen wurde eine Verbesserung des Vakuums in
Monochromator Nr.2 beim Betrieb mit den Detektoren fiir den Vakuumultravioletten
Spektralbereich [Wil99] angestrebt, zum anderen ist die Unterbringung von
Strahldiagnostikelementen im Block nétig geworden (s.o0.). Weitere gravierende
Anderungen haben Messungen des Orientierungsparameters (vgl. Kap. 3.2.1.1)

notwendig gemacht. Diese werden in Kap. 3.3.3 beschrieben.

3.3.1 Vakuumtechnische Verinderungen

Die Verbesserung des Vakuums im Monochromator Nr.2 wurde durch den Aufbau
einer differentiellen Pumpstrecke und Anderungen direkt im Gastargetzelleneinschub
erreicht. Die Gesamtkonstruktion besteht aus drei Blenden, die in ihren
Abmessungen so berechnet sind, dass das Spektralgitter in einem Meter Abstand von
der Wechselwirkungszone in beiden Dimensionen gerade noch voll ausgeleuchtet
wird. Die genauen Abstinde und Abmessungen sind in Tab. 3.2 angegeben. Vor der
zweiten und dritten Blende ist jeweils eine Pumpe angebracht. Die erste Blende dient
nur als Staustufe im Targetzelleneinschub. Um die Saugleistung vor der zweiten
Blende zu realisieren wurde ein Loch mit 40 mm Durchmesser im Inneren des
Blocks gefrist. Damit {ibernimmt die bereits am Gastargetzellenblock vorhandene
Pumpe diese Aufgabe. Vor der dritten Blende ist eine Turbomolekularpumpe mit
einer Saugleistung von 60 1/s installiert. In Kombination mit der am Monochromator
angebrachten Pumpleistung von 210 1/s bleibt der Druck im Monochromator unter
allen praktischen Bedingungen (Druck in der Wechselwirkungszone <150 mTorr)
kleiner 7x10°° mbar. Durch diese MaBnahmen ist ein reibungsloser Betrieb der VUV-
Detektoren in Monochromator Nr.2 moglich.

Wegen des Einsatzes des Detektors Nr.4 (Tab. 3.3) fiir den sichtbaren
Spektralbereich in diesem Monochromator ist als vierte Blende (Tab. 3.2) im
Monochromatorgehduse eine Streulichtblende zur Vermeidung von Reflexionen
installiert worden. Um dieses Problem noch weiter zu minimieren, wurden die
verbauten Aluminiumteile schwarz eloxiert, sowie die kritischen Edelstahlteile mit

vakuumtauglichem schwarzen Mattlack lackiert.
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Blende Nr. Beschreibung Abstand vom Breite | Hohe
Strahl

1 Staublende im 5 mm gmm | 2 mm
Targetzelleneinschub

2 Blende am Ausgang des 70 mm 11,5mm | 8§ mm
Targetzellenblocks

3 Blende im T-Stiick direkt am 225 mm 20 mm |24 mm
Targetzellenblock

4 Streulichtblende im Inneren des ca. 800 mm 60 mm |80 mm
Monochromators Nr. 2 (Eintritts-
und Austrittsarm)

Tabelle 3.2: Dimensionierung des Blendensystems zu Monochromator Nr.2.

3.3.2 Strahldiagnostik im Targetzellenblock

Die Unterbringung der Strahldiagnostik direkt im Gastargetzellenblock erforderte die
Erweiterung durch jeweils einen Schwenkmechanismus fiir die Elemente vor und
hinter der Wechselwirkungszone, sowie die notigen elektrischen Durchfithrungen.
An die Drehdurchfiihrungen konnen je nach Aufbau und Anwendung Photozellen,
sowie ein Cup zur Elektronenstrahldiagnostik angebracht werden. Damit wird die
Freigabe der Strahlachse bei der Verwendung der Elektronenkanone und der
Photozellen vor der Wechselwirkungszone zur Primérstrahlkontrolle ermoglicht. Die
Entscheidung fiir Drehdurchfiihrungen zum Wegschwenken der Bauteile gegentiber
Standardlineardurchfithrungen  wurde aus  Platzgriinden  getroffen.  Als
Vakuumabdichtung wurde fiir jede Stange der Drehdurchfiihrung eine Kombination
aus zwei Simmerringen mit Vakuumfettschmierung gewihlt.

Als Photozellen werden Si-Photodioden mit einer aktiven Fléche von etwa 4x4 mm
gewihlt. Der Gehdusetyp ist TO-5, die Abdeckung ist aus normalem Glas gefertigt.
Um diesen Typ zur Diagnostik der Synchrotronstrahlung (Ar; < 40 nm) einsetzen zu
konnen, wurde die Glasabdeckung in der Feinmechanischen Werkstatt abgedreht.
Die Empfindlichkeit der so verdnderten Photozellen nimmt im Laufe einer Strahlzeit

aufgrund der Belegung der Oberfliche durch Crack-Produkte und die Schidigung
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des Halbleiters durch die sehr intensive Synchrotronstrahlung etwas ab, so dass ein
routineméfiger Austausch nach jeder Messperiode vorgenommen wird.

Der Cup zur Elektronenstrahldiagnostik (siche Abb. 3.10) befindet sich, ebenfalls
innerhalb des Targetzellenblocks. Diese Anordnung wurde gewédhlt, damit die
Elektronen moglichst nah an der Wechselwirkungszone aufgefangen werden kénnen
um die Verluste und die damit einhergehenden Fehler zu minimieren. Der Cup ist
aus diesem Grund sehr klein gebaut. AuBBerdem sind Pumpdffnungen realisiert, damit
der Druck im Inneren durch den Gasanfall aus der Wechselwirkungszone nicht zu
stark ansteigt. Vor dem eigentlichen Cup befinden sich drei Blenden. Im normalen
Betrieb ist die Beschaltung folgendermalen realisiert. Die erste Blende (direkt hinter
der Wechselwirkungszone) ist aus Abschirmungsgriinden geerdet. Die Zweite ist zur
Vermeidung von Sekundérelektronenverlust aus dem Inneren des Cups mit —50 V

vorgespannt und die Dritte ist als mechanischer Abschluss mit dem Cup verbunden.

Seitenansicht
komplett

Vorderansicht

Abb. 3.10: Elektronencup aus Kupfer fiir den Einsatz im
Targetzellenblock (vgl. Abb. 3.11).
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3.3.3 Zusatzliche Beobachtungsoffnungen im

Targetzellenblock

Die wesentlichen Anderungen am Targetzellenblock im Vergleich zu [Zim03] sind
in Abb. 3.11 zu sehen. Wie bereits beschrieben ist zur Messung des
Orientierungsparameters die Beobachtung der emittierten Fluoreszenzstrahlung
auBlerhalb der Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls
notwendig. Dazu wurden zwei zusidtzliche Beobachtungséffnungen im
Targetzellenblock realisiert, welche die Beobachtung der Fluoreszenz unter 54° und
45° zur Ausbreitungsrichtung der Synchrotronstrahlung ermdglichen.

In einer ersten Testphase wurde lediglich die Offnung unter 54° in Kombination mit
einem modifizierten, bereits vorhandenen Gastargetzelleneinschub realisiert. An
diesem Ausgang wurden erste Messungen des Orientierungsparameters Ojp am
Krypton mit einem System aus Polarisationsanalyse, Interferenzfilter und
Photomultiplier ~durchgefiihrt (Aufbau und Ergebnisse sind in [Sch03]
veroffentlicht). Problematisch an den Umbauten waren die sehr beengten
Platzverhéltnisse, sowie die Gefahr mit den bereits vorhandenen Bohrungen und
Frisungen der Konstruktion eine Verbindung zu erreichen und dadurch die
Vakuumdichtigkeit des Blocks zu zerstoren. Es wurden deshalb in enger
Zusammenarbeit mit den Mitarbeitern der feinmechanischen Werkstatt die
erforderlichen Arbeitsschritte geplant und realisiert. Die neuen Bohrungen und
Frasungen wurden so berechnet, dass sich eine groBtmdgliche Ausnutzung der
emittierten Fluoreszenz durch die verwendeten Detektionszweige ergibt.

In der zweiten Stufe des Umbaus wurde die Beobachtungsoffnung unter 45°
realisiert. Damit ist nun eine effektivere Messung von O;p moglich, da an dieser
Beobachtungs6ffnung eine komplette Polarisationsanalyse in Kombination mit dem
Sekundirmonochromator Nr.2 betrieben werden kann. Diese Umbauphase gestaltete
sich noch wesentlich schwieriger als die Erste, da viel weiter in das Innere des
Gastargetzellenblocks eingegriffen werden musste. Als Konsequenz dieser
Modifikation musste wegen jetzt fehlender Dichtflichen die Moglichkeit aufgegeben
werden einen direkten, vakuumdichten Abschluss des Targetzelleneinschubs in
Richtung Monochromator Nr.2 unter 90° zu erreichen. Dies wurde in den
zuriickliegenden Messzeiten nicht genutzt und kann auch durch einen Abschluss am

Block erreicht werden. Als einziger Nachteil ist der im Vergleich zur Methode des
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direkten vakuumdichten Abschluss am Einschub hohere Gasverbrauch zu nennen,
der jedoch im gleichen Rahmen wie bei Messungen im VUV - Spektralbereich liegt.
Durch die Kombination dieser beiden zusétzlichen Beobachtungsdffnungen mit den
bereits vorhandenen Beobachtungsoffnungen wurde die Neukonstruktion eines
Targetzelleneinschubs nétig um die Apparatur so flexibel wie mdglich zu halten.

Dieser wird im folgenden Kapitel beschrieben.

‘ 1605mm ‘ e

180 mm

Abb. 3.11: Darstellung einiger Details des Targetzellenblocks in Draufsicht.

1: Schwenkmechanismus mit angebautem Elektronencup.

2: Schwenkmechanismus mit angebauter Photozelle.

3: Bohrungen der elektrischen Durchfithrungen fiir Elektronencup und Photozelle
(insges. 4 Stiick).

4: Beobachtungsoffnung unter 54° zur Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls.

5: Beobachtungsoffnung unter 45° zur Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls.
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3.3.4 Gastargetzelleneinschub

Die sehr vielféltigen Einsatzbereiche des Messaufbaus haben eine Gastargetzelle mit
modularem Aufbau entstehen lassen (siche z.B. [Zim03]). Die eigentliche
Wechselwirkungszone, der Gastargetzelleneinschub, sitzt auswechselbar im
Gastargetzellenblock. Die verschiedenen Einschiibe sind fiir den jeweiligen
Einsatzzweck mit Glasabdeckungen (Spektroskopie im Sichtbaren) oder offenen
Beobachtungs6ffnungen (Spektroskopie im VUV) ausgeriistet. Die Neukonstruktion
des  Gastargetzelleneinschubs  besitzt nun drei  Beobachtungséffnungen
(vgl. Abb. 3.12). Eine zu dem Sekunddrmonochromator Nr.1 (a), sowie eine unter
54° (b) und eine unter 45° (¢) zur Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls. Die
Offnung unter 90° (Monochromator Nr.2 unter 90°; vgl. Abb. 3.8) ist nicht realisiert.
Da eine Polarisationsanalyse in der verwendeten Form auf den sichtbaren
Spektralbereich beschrénkt ist, sind die Beobachtungséffnungen (b) und (c¢) sowohl
im  Gastargetzelleneinschub, als auch im Gastargetzellenblock  mit
Quarzglasscheiben abgeschlossen.

Ein vollstindiger Satz technischer Zeichnungen ist im Anhang in Kapitel 7.2
angefiigt. Dort sind auch die Zeichnungen des Gastargetzelleneinschubs zur

Magnetfeldabschirmung (vgl. Kap. 3.6) aufgefiihrt.

3.4 Elektronenkanonenwiirfel

Wie bereits erwdhnt ist auch der Abstand der Elektronenkanone zur
Wechselwirkungszone so weit wie moglich reduziert worden um die durch die, nach
langerer Flugstrecke entstehende, Aufweitung des Elektronenstrahls resultierenden
Verluste zu minimieren. Die Elektronenkanone wird z.B. bei den Experimenten zu
doppelt angeregten Heliumzustinden [Sch01] oder in Kalibrationsexperimenten
eingesetzt. Die vorhandene Aufnahme der Kanone mit Manipulator und den
elektrischen Durchfiihrungen wurde dazu lediglich modifiziert. Komplett neu wurde
jedoch der Wiirfel fiir die notwendige Pumpe und Vakuummessrohre, sowie das

Verbindungsteil zum Targetzellenblock, konstruiert. Zwischen Elektronenkanone
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und Targetzellenblock befindet sich eine Blende mit 4 mm Durchmesser, um den
Gasanfall an der Elektronenkanone zu reduzieren. Dieser ist durch die rdumliche
Néhe zur Wechselwirkungszone im Vergleich zu der fritheren Anordnung wesentlich
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3.5 Monochromatoren und Detektionssysteme

Fiir die unterschiedlichen Einsatzzwecke stehen zwei Monochromatoren mit vier
verschiedenen Detektionssystemen, sowie zwei optische Systeme zur Polarimetrie
zur Verfiigung. Ein weiteres Detektionssystem bilden die Ein- und Austrittsblende
des Gastargetzelleneinschubs. Die beiden isoliert aufgebauten Blenden (vgl. Kap.
3.2.2) werden dazu mit einer Spannung von etwa —10 V vorgespannt
(Austrittsblende) und iiber das empfindliche BESSY — Strommessgerit geerdet
(Eintrittsblende). Die negative Vorspannung der Austrittsblende verhindert zum
einen das Auftreffen von Photoelektronen auf die direkt dahinter angebrachte
Photozelle, zum anderen werden sie auf die Eintrittsblende gedriickt und konnen als
Strom in Abhédngigkeit der Energie der anregenden Photonen registriert werden.
Damit steht eine weitere empfindliche Messmethode zeitgleich zur Registrierung der
emittierten Fluoreszenz zur Verfiigung. Man kann auf diese Weise das “total ion
yield, also den Wirkungsquerschnitt aller unter Elektronenemission moglichen
Prozesse messen. Aullerdem ist diese Messmethode sehr hilfreich bei der schnellen

energetischen Lokalisierung von doppelt angeregten Zusténde.

3.5.1 Die Monochromatoren und Detektoren

Beide Monochromatoren sind durch den Einsatz verschiedenster Gitter in
Spektralbereichen von ca. 30 nm bis etwa 700 nm zu betreiben. Eine detaillierte
Auflistung der Gitter ist in [Zim03] zu finden. Der Sekunddrmonochromator Nr.1
(vgl. Kap. 3.2.1.1) ist ein kommerzieller Im-Normal-Incidence Monochromator vom
Typ McPherson 225. Der Monochromator Nr.2 ist eine Eigenkonstruktion [Wil99],
in der jedoch sédmtliche Gitter aus Monochromator Nr.1 betrieben werden konnen.
Der Monochromator Nr.2 wurde oft als Testplattform fiir verschiedene Detektoren
(siche Tab. 3.3) verwendet. Dazu ist dieser Monochromator sehr gut geeignet, da
sein modularer Aufbau im Ein- und Austrittsarm eine flexible Anpassung an die
Detektoren ermdglicht. Es steht z.B. ein Manipulator fiir den CCD — Detektor

unserer Arbeitsgruppe [Mei04] zur Verfiigung.
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AuBerdem ist jetzt eine stabile Halterung fiir den Detektor Nr.4 (siche Tab. 3.3)
vorhanden. Um im sichtbaren Spektralbereich zu messen, wurden die in Kap. 3.3.1
beschriebenen Verdnderungen zur Vermeidung der Streustrahlung vorgenommen.

Als Detektionssysteme fiir die beiden Monochromatoren stehen zwei offene
Microchannelplate Detektoren fiir den Spektralbereich von etwa 30 bis 120 nm zur
Verfiigung. Diese Systeme sind Eigenkonstruktionen und z.B. in [Kra91]
beschrieben. An diesen Spektralbereich anschlieBend ist ein abgeschmolzener
Microchannelplate Detektor mit Céisiumjodid beschichteter Photokathode und
MgF, — Fenster [Lie0l] aus der Arbeitsgruppe Schmoranzer (Universitit
Kaiserslautern) vorhanden. Sein Einsatzgebiet liegt im Spektralbereich von 115 bis
etwa 200 nm. Ebenfalls aus dieser Arbeitsgruppe ist das Detektionssystem fiir den
sichtbaren Spektralbereich [Men98]. Auf die Besonderheiten des Systems wird hier
nicht mehr eingegangen, da es bereits in zahlreichen Arbeiten beschrieben ist (vgl.
Kap. 3.2). Das Einsatzspektrum reicht von etwa 350 nm bis {iber 700 nm.
Testmessungen an Monochromator Nr.2 (ohne die zum Einsatz auf Monochromator
Nr.1 notwendige Optik) haben gezeigt, dass dieses Detektionssystem eine, wenn
auch sehr geringe, Effizienz im Bereich bis 200 nm hat. Somit stehen fast fiir den
gesamten oben erwdhnten Spektralbereich sehr empfindliche und gleichzeitig
untergrundarme  Detektoren fiir den Fluoreszenznachweis zur Verfiigung.
Wiinschenswert wire jedoch noch die SchlieBung der Liicke von etwa 200 bis

300 nm. Eine Ubersicht der Detektoren befindet sich in Tabelle 3.3.
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Wellenlidngenbereich | Fenstermaterial | Microchannelplates | Hersteller | Besonderheiten
Betriebsdruck
30 —-120 nm offen 2 Eigenbau | < 1x10” mbar
Austausch des
obersten Plates
30 —-120 nm offen 2 Eigenbau | gegen ein mit
Kaliumbromid
bedampftes.
Magnesium- Betriebsdruck
115-200 nm fluorid 5 ITT < 5x10™ mbar
Peltier- und
300 - >700 nm Quarz 5 ITT |Umlaufkiihlung
ca.—20 °C

Tabelle 3.3: Eigenschaften der verschiedenen Detektoren.

3.5.2 Optische Systeme

Die optischen Systeme zur Polarimetrie bestehen in einem Fall aus einer Anordnung

aus einer Linse, einem A/4 — Plittchen, der rotierenden Polarisationsfolie mit

Schrittmotor, austauschbaren Interferenzfiltern fiir verschiedene Wellenlédngen, einer

weiteren Linse und dem Photomultiplier (sieche [Sch03]). Im zweiten Fall ist das

A4 — Plattchen und die rotierende Polarisationsfolie mit dem Monochromator Nr.2

und Detektor Nr.4 kombiniert.
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3.6 Magnetfelder

Die hochempfindlichen Messungen des Alignmentparameters Ay zeigten Storungen,
die nur durch ein schwaches Magnetfeld am Ort der Wechselwirkung erklirt werden
konnen. Dieses schwache Magnetfeld wird durch verschiedene Quellen
hervorgerufen, welche nur schlecht oder prinzipiell gar nicht zu unterdriicken sind.
Es entsteht einerseits durch die verwendeten schnelldrehenden Turbomolekular
Pumpen und die Vakuumdiagnostik mittels Penning — Vakuummessrohren,
andererseits durch das Magnetventil des Gasregelsystems. Als weiteres Problem
stellte sich der verwendete Monochromator Nr.1 heraus, dessen Gussgehéduse leicht
aufmagnetisiert ist. Einen kleinen Einfluss iibt das Erdmagnetfeld aus. Die rdumliche
Verteilung des Magnetfeldes in der Wechselwirkungszone, gemessen mit einer
Hallsonde, ist in Abb. 3.14 zu sehen. Die oben genannten Faktoren flihrten dazu,
dass eine magnetische Abschirmung der Wechselwirkungszone vorzunehmen war.
Eine erste Testphase wurde durch Modifikation des vorhandenen
Gastargetzelleneinschubs mittels eines Rohrchens aus Mu — Metall im Inneren des
Einschubs realisiert. Als Material wurde Rohmaterial der Fa. Vacuumschmelze
Hanau (VAC) verwendet, welches nach der Bearbeitung in der Feinmechanischen
Werkstatt durch Glithen in der VAC die gewiinschten magnetischen
Abschirmungseigenschaften erhalten hat. Der Testeinsatz dieser Konstruktion zeigte
eine hervorragende Unterdriickung der Magnetfelder in der Wechselwirkungszone.
Es bestehen allerdings einige gravierende Nachteile. Zum einen stehen nur die
Beobachtungs6ffnungen unter 54° (optisches System) und unter 0° (Monochromator
Nr.2) zur Verfligung, zum anderen ist die Beobachtungslinge der
Wechselwirkungszone zwischen Synchrotronstrahl und Targetgas eingeschrankt.
Aus diesem Grund wurde eine Neukonstruktion eines Gastargetzelleneinschubs aus
Mu — Metall realisiert. Die Fertigungsschritte und Materialauswahl sind wie bei der
oben beschriebenen Modifikation des vorhandenen Al — Gastargetzelleneinschubs

mittels eines Mu — Metallrohrens durchgefiihrt worden.

-52 -



Kapitel 3 Experiment

Aufgrund von fertigungstechnischen Schwierigkeiten und der Materialbeschaffung
wurde eine zweiteilige Ausfilhrung des Gastargetzelleneinschubs entwickelt (vgl.
Abb. 3.13 und Kap. 7.2.2). Die Schwierigkeit bestand in Bearbeitung des Materials,
welches nicht mit konventionellen Werkstoffen vergleichbar ist. Andererseits war,
aus der Notwendigkeit einer guten magnetischen Abschirmungseigenschaft heraus,
die Vorgabe gesetzt, die Beobachtungséffnungen so klein wie moglich zu halten.
Aus diesem Grund war es nicht mehr moglich wie in den urspriinglichen
Konstruktionen (Abb.3.12) die Offnungen als Bohrungen auszufiihren. Bis auf die
Beobachtungsoffnung unter 54°, die in der traditionellen Weise gebohrt wurde, sind
die anderen Offnungen nun als Spalte von 3 mm Breite gefriist. Diese Mainahmen
fihrten zu dem in Abb. 3.13 gezeigten Gastargetzelleneinschub, der alle
Beobachtungsoffnungen enthilt. Diese Gastargtzelle unterdriickt das Magnetfeld in
allen drei Raumrichtungen am Ort der Wechselwirkungszone bis auf einen nicht

messbaren Restwert von weniger als 2 uT.

Geometrie und typisches Z
Magnetfeld mit einer Rohre 190 uT
(Richtung Primarmonochromator)

am U125/1 11.04.2003

Schwingungsrichtung Y 15uf
E-Vektor .,

/ A40uT X
<
54 °
Stranhlrichtung

Beobachtung in der Schwingungselbene des E-Vektors (horizontal)

Abb. 3.14: Komponenten der drei Raumrichtungen des Magnetfeldes in der
Wechselwirkungszone ohne Magnetfeldabschirmung.
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4 Messmethode

In diesem Kapitel wird die verwendete Messmethode und Thre Anwendung auf den
speziellen Fall dieser Messungen erldutert. Es werden die geometrischen
Zusammenhdnge zwischen Experiment und den gemessenen Groéfen beschrieben.
Das Verfahren zur Verarbeitung der Rohdaten wird erldutert, insbesondere wird auf

die Energiekalibrierung und die Absolutnormierung der Daten eingegangen.

4.1 Photoneninduzierte

Fluoreszenzspektroskopie

Die fiir diese Experimente angewendete Messmethode ist die photoneninduzierte
Fluoreszenzspektroskopie (PIFS). Dabei wird die von Edelgasionen, oder allgemein
von Atomen und Molekiilen, nach der Anregung mit Synchrotronstrahlung emittierte
Fluoreszenzstrahlung spektral —aufgelost detektiert und z.B. nach ihren
Polarisationskomponenten analysiert. Dies setzt voraus, dass sich nach der Anregung
mit der Synchrotronstrahlung ein Elektron in einem angeregten Zustand i befindet
und dann einen Ubergang auf ein tieferliegendes Niveau f macht. Gleichzeitig dazu
wird in den hier untersuchten Prozessen ein weiteres Elektron ins Kontinuum
gebracht (sieche Abb. 4.1). Dieses Elektron wird bei der klassischen
Photoelektronenspektroskopie (PES) analysiert. Aus den erhaltenen Daten der
Fluoreszenzintensititen und deren = Winkelverteilung  ldsst sich  der
Wirkungsquerschnitt c und der Winkelasymmetrieparameter der
Fluoreszenzstrahlung g in Abhdngigkeit von der Energie der anregenden Photonen

bestimmen.
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Abb. 4.1: Schematische Darstellung des untersuchten Prozesses.

4.2 Geometrie des Aufbaus

Der in Kap. 3.2 beschriebene experimentelle Aufbau mit den Monochromatoren und
dem optischen Zweig ist in dieser Geometrie angeordnet, um die entsprechenden
MessgroBlen bestimmen zu kdnnen. Zur Bestimmung des Orientierungsparameters
Oy ist es notwendig die Fluoreszenzstrahlung auBBerhalb der Ebene senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung der Synchrotronstrahlung zu detektieren. Deshalb sind die
beiden Zweige zur Polarimetrie unter einem Winkel von 54° und 45° zur
Ausbreitungsrichtung der Synchrotronstrahlung aufgebaut. Fiir diese Messungen
muss zirkular polarisierte Synchrotronstrahlung (Kap.3.1.2) verwendet werden. Eine
sinnvolle Quantisierungsachse stellt die Ausbreitungsrichtung der anregenden
Strahlung dar. Die Beschriftungen und Bezeichnungen in Kap. 3.2.1.1 sind in
Ubereinstimmung mit diesen Quantisierungsvorschriften gewihlt. Im Gegensatz

dazu ist bei der Messung des Alignmentparameters A,y bzw. des
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Winkelasymmetrieparameters g aus Symmetriegriinden als Quantisierungsachse die
Schwingungsrichtung des E-Vektors der anregenden Synchrotronstrahlung zu
bevorzugen. Da in den meisten Experimenten Synchrotronstrahlung mit horizontaler
linearer Polarisation verwendet wurde, bezeichnet die Monochromatorposition 0°
(von Monochromator Nr.2) eine Beobachtungsrichtung horizontal und senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls. Die in diesem Zweig gemessenen
Intensitdten werden mit Ip- bezeichnet. Es ist in diesem Zweig nur mdglich 1, zu
messen (siche Abb. 4.2).

Ist ein Monochromator mit seiner optischen Achse senkrecht zur
Ausbreitungsrichtung des Synchrotronstrahls und senkrecht zur
Schwingungsrichtung des E-Vektor der linear horizontal polarisierten
Synchrotronstrahlung installiert, so werden die dort gemessenen Intensitdten mit Igge
bezeichnet. In diesem Signal sind die Informationen der Intensititen I, und I
enthalten (siche Abb. 4.2). Dies ist im Fall des verwendeten Aufbaus die Position
von Monochromator Nr.1.

Prinzipiell ist es moglich mit dieser Apparatur die Intensititen I, und I mit den
beiden Monochromatoren gleichzeitig zu messen. Dies wurde auch im Fall der
Spektroskopie im Vakuumultravioletten durchgefiihrt, da fiir jeden Monochromator
Detektoren und Spektralgitter flir diesen Wellenldngenbereich zur Verfligung stehen.
Um aus diesen Daten jedoch den Alignmentparameter A,y bzw. den Winkel-
asymmetrieparameter 3 zu bestimmen muss man die experimentellen Bedingungen
sehr genau kennen. Insbesondere sollten die Bedingungen in den Detektionszweigen
moglichst vergleichbar sein, um apparative Effekte ausschlieBen zu kdnnen. Dies ist
jedoch nicht der Fall, da die Monochromatoren nicht identisch sind. Es stehen nur
Gitter mit unterschiedlicher Bedampfung und Linienzahl zur Verfiigung und auch die
Detektoren sind nicht gleich empfindlich. Deshalb wird in Kapitel 5.2 auf die
Auswertung der Daten beziiglich des g — Parameters verzichtet.

Eine sehr gute Moglichkeit zur Messung des Bg — Parameters ist im sichtbaren
Spektralbereich durch die Verwendung eines Wollastonprismas gegeben (Ergebnisse
in Kap. 5.5). Dieses Prisma zerlegt die ankommende Fluoreszenzstrahlung, bei
entsprechender Ausrichtung seiner optischen Achsen, in die Komponenten I, und I,
so dass diese gleichzeitig auf einem positionsempfindlichen Detektor registriert
werden kdnnen. Damit sind die apparativen Bedingungen vergleichbar und man kann

aus den gewonnenen Daten den Bg — Wert berechnen. Das Wollastonprisma ist im
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Austrittsarm von Monochromator Nr.1 eingebaut. Eine sehr detaillierte Beschreibung
ist in [Zim98] enthalten.

Eine weitere Moglichkeit den Winkelasymmetrieparameter zu messen besteht darin,
bei fester Beobachtungsrichtung der Fluoreszenzstrahlung die Polarisation der
anregenden Synchrotronstrahlung in aufeinanderfolgenden Messungen zu variieren
(siche [Men98] und Abb. 4.2). Bei BESSY I wurde dies in den Messungen zu den
Ergebnissen in Kap. 7.1 [Mag95] angewendet. Die optische Achse des
Sekundirmonochromators ist horizontal und senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des
Synchrotronstrahls festgelegt. Der E—Vektor der anregenden Photonen schwingt
einmal horizontal und einmal vertikal. Daraus ergeben sich auf dem Detektor die
Intensititen Ipo und Igpc aus denen die gewliinschten Informationen entnommen

werden konnen (sieche Kap 4.2.1).

vertikaler Undulator

o = 90° horizontaler Undulator

a=0°

Abb. 4.2: Zusammenhang zwischen den gemessenen Intensitéten lye, lope und den

Ioo — 21]_

Komponenten Ij, I, der Fluoreszenzstrahlung [Men98].

4.2.1 Bestimmung des Winkelasymmetrieparameters aus

den experimentellen Daten

In Abb. 4.2 ist der Zusammenhang zwischen den beobachteten Fluoreszenz-

intensitéten Ioe, Ioo- und den in Kapitel 2 eingefiihrten Intensitdten I und 1, gezeigt.
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Die Messungen zur Bestimmung des [y — Parameters wurden, wie bereits erwahnt
auf zwei Arten durchgefiihrt.

Bei den Messungen mit Wollastonprisma liegt im Prinzip der Fall im linken Teil der
Abb. 4.2, mit vertikalem Undulator vor. Bei BESSY II ist allerdings die anregende
Strahlung linear horizontal polarisiert und die Beobachtungsrichtung vertikal von
unten auf die Wechselwirkungszone orientiert. Wichtig ist jedoch, dass wie in
Abb. 4.2 gezeigt, prinzipiell die Intensitédten I und I, in dieser Beobachtungsrichtung
detektiert werden konnen. Die Zerlegung in die Komponenten I und I, geschieht
mittels des Wollastonsprismas (vgl. Kap. 4.2).

Bei den Messungen im VUV am gekreuzten Undulator von BESSY I liegen exakt
die Bedingungen von Abb. 4.2 vor. Der Beobachtungswinkel o der
Fluoreszenzstrahlung in Bezug zum E—Vektor der anregenden Strahlung wird, durch
die Verwendung der beiden Undulatoren als Primérstrahlquelle, zwischen den
Werten 0° und 90° variiert. Die dabei auf den Detektor treffenden Intensitéten

ergeben sich wie folgt:

o =90° = Jope =1+ 1L
(4.1)
a=0° == Ioo = ZIJ_
Nach Kapitel 2 Gleichung (2.6) ist PBs:
I, -1
Pa = —
21, +1,
(4.2)
Mit (4.1) ergibt sich damit:
Lo = Lope
Bﬂ - Ioo
> + 1y,
(4.3)

Damit sind auch die Daten der Messungen mit gekreuztem Undulator beziiglich des

Winkelasymmetrieparameters auswertbar.
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4.3 Verarbeitung der Messdaten

In diesem Abschnitt wird die Datenauswertung, welche zu den Ergebnissen in Kap. 5
fiihrt, erldutert. Die Datenaufnahme ist bereits in vorangegangenen Arbeiten (siche
z.B. [Men98)]) erldutert und wird hier nicht mehr vorgestellt. Die Verarbeitung der so
erhaltenen Rohdaten l4uft nach folgendem Schema ab:

Die erstellten Listmode-Files (*.LST) enthalten die gesamten Informationen. Diese
werden zuerst gesplittet, so dass fiir jeden Energiepunkt der Messreihe ein einzelnes
* LST — File entsteht. In diesen Einzel- *.LST — Files sind dann in der Regel die
Informationen von mehreren Durchldufen einer Messung enthalten. Diese *.LST —
Files enthalten die kompletten Informationen des 2D — Detektors, welche nun mittels
PAFORDOS ([Sta94], [Sta98]) in Summenfiles (*.sum) umgewandelt werden und
damit die bekannte Form eines Linienspektrums haben. Die *.sum — Files werden
danach in dem Fitprogramm FitForX [Wer93] weiterbearbeitet, so dass fiir jede im
Spektrum enthaltene Fluoreszenzwellenldnge ein energieabhidngiges Signal entsteht.
Die erhaltenen Daten werden auf den Fluss der anregenden Photonen normiert. Dazu
werden die Informationen des BESSY II Steuerrechners bendtigt, der unter anderem
auch das Signal der nach der Wechselzone eingebauten Photozelle mitschreibt. Nun
erfolgt die Absolutkalibrierung der Energie der anregenden Photonen (siche
Kap. 4.4) und die Absolutnormierung der Daten. Auf diese Weise erhdlt man als
MessgroBBe den Wirkungsquerschnitt des betrachteten Fluoreszenziibergangs als
Funktion der Energie der anregenden Synchrotronstrahlung (siche Kap. 4.5).

Kann man nun aus den Daten auch den Winkelasymmetrieparameter bestimmen, so
werden die Informationen von I und I, auf einen Ubergang bezogen, welcher als
Ausgangszustand ein Niveau mit Gesamtdrehimpuls J = 1/2 (Kugelsymmetrie) und
damit einen Winkelasymmetrieparameter von Null (z.B. ein s;, Zustand) besitzt.
Dies ist notwendig um z.B. instrumentelle Effekte vom Wollastoprisma und vom
Detektor zu eliminieren. Hat man die Daten entsprechend normiert kann man aus I;
und I, mit Hilfe von Formel (2.7) den Bs — Parameter berechnen und ebenfalls in

Abhéngigkeit der Energie der anregenden Photonen auftragen (vgl. Kap. 5.5).
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Abb. 4.3: Fluoreszenzspektrum von Argon nach Anregung mit linear horizontal

polarisierter Synchrotronstrahlung.

4.4 Absolutkalibrierung der Energie der

anregenden Photonen

Die Energievorgaben bei Messungen an den Beamlines von BESSY II stimmen im
Normalfall nicht ganz genau. Es ergeben sich meist Abweichungen im Bereich von
einigen 10 meV. Daher ist es notwendig die Daten beziiglich der Energie an die
Literaturwerte anzupassen. Zur Kalibrierung der Daten in Kapitel 5 wurden
Messungen durchgefiihrt, welche den gesamten Energiebereich in einem Durchlauf
{iberstreichen. In dem erhaltenen Fluoreszenzspektrum ist der Ubergang Ar" 4s Py,
> 3p5 2P3/2 bei 72,34 nm gut zu identifizieren. Die Ionisationsschwelle dieses
Satelliten liegt bei 32,899 eV (vgl. Tab. 5.1) und ist im energieabhingigen

Fluoreszenzsignal sehr gut zu erkennen. Die Rohdaten wurden auf eine absolute
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Energieskala an dem Fixpunkt 32,899 eV angepasst. Der so erhaltene energetische
Verlauf (sieche Abb. 5.5) dient nun wiederum als Energienormal fiir die restlichen

Ergebnisse in Kap. 5.2.

| ! | ! | ! | ! | ! | ! |
3000 + —=— VUV parallel S N
Energiescan von 32,483 bis 33,048 eV
1 meV Schrittweite
C 10s Messzeit pro Schritt
& 2500 - -
0
<
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2 15004 | i
£ I \
:E 1000 l l 4
2 9o i1/
g y '| / ] '
[= 1 :
= 5001 '8 . L L 1 i
| ul .
. i " A ‘ \ 32 A ]
[ Ty R [ N
(o — e L LG WA NAAN
T I T I T I T I T I T I T I T

64 66 68 70 72 74 76 78 80
Wellenlange in nm

Abb. 4.4: Fluoreszenzspektrum von Argon nach Anregung mit linear horizontal pola-

risierter Synchrotronstrahlung. Zuordnung der Ubergiinge siehe Tab.5.1.

4.5 Absolutkalibrierung der Wirkungsquerschnitte

4.5.1 Die Ar" 4s >'L 3 Satelliten

Um die Wirkungsquerschnitte der Argon 4s **P-Satelliten aus den gemessenen
Fluoreszenzspektren zu erhalten, ist eine Absolutkalibrierung notwendig. Die
Vorgehensweise wird in diesem Abschnitt beschrieben. Alle im Rahmen dieser

Arbeit aus Fluoreszenzmessungen erhaltenen Wirkungsquerschnitte sind
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Emissionswirkungsquerschnitte unter 0° (vgl. Kap. 2.2 und Kap. 5.2). Um die totalen
Emissionswirkungsquerschnitte der beobachteten Ubergéinge zu erhalten, sind die in
Kap. 5.2 beschriebenen Hinweise zu beachten.

Grundlage der Kalibrierung sind die bekannten Intensititsverhdltnisse der
Fluoreszenzwellenldngen fiir Krypton bei einer Anregungsenergie von hv=100 eV
[Bec91]. Verwendet werden die Zahlraten der Uberginge 4s4p® °S;, > 4s*4p> °P.
Hier wird im Speziellen der Ubergang in den 4s’4p’ *Ps, Zustand betrachtet (Nr.2;
Abb. 4.5), da die Wellenlinge dieses Ubergangs bei 91,7427 nm liegt und damit
direkt benachbart zu dem &dquivalenten Ubergang 3s3p° S D> 3sz3p5 *Py, im Ar”
bei 91,9782 nm (Abb. 4.3) ist. Von diesem Zustand ist der Wirkungsquerschnitt im
Bereich der Anregungsenergie um 33 eV bekannt [M6b93] und kann damit zur
Kalibrierung verwendet werden. Das Argon Fluoreszenzspektrum dieses
Wellenldngenbereichs ist in Abb. 4.3 gezeigt. Die daraus resultierenden
energetischen Verldufe der Wirkungsquerschnitte sind in Abb. 4.7 (a) und
Abb. 4.7 (b) aufgefiihrt. Die Summe der beiden Ubergiinge zur Anpassung an die

Literaturwerte ist in Abb. 4.7 (¢) zusammengefasst.

2500 T T T T T T T T
4 —=— Fluoreszensspektrum
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Abb. 4.5: Fluoreszenzspektrum von Krypton nach Anregung mit linear horizontal
polarisierter Synchrotronstrahlung. Nomenklatur nach [Wil94].
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Abb. 4.6: Fluoreszenzspektrum von Krypton nach Anregung mit linear horizontal

polarisierter Synchrotronstrahlung. Nomenklatur nach [Wil94].

Die Transmission des Spektrometer-Detektor Systems ist wellenldngenabhéngig. Zur
Kalibrierung des Wirkungsquerschnitts der Argon 4s **P-Satelliten wird der
bekannte Zustand 4s4p’ 'P; im Kr” verwendet, dessen Ubergang auf den 4s°4p* 'D,
Zustand bei einer Wellenldnge von 78,5968 nm liegt (Nr. 20; Abb. 4.6). Diese
Wellenlinge ist nahe am Wellenlingenbereich der Uberginge aus den Argon 4s **P-
Satelliten, welche zwischen 72 und 75 nm liegen (Spektrum sieche Abb. 4.4). Es ist
zu erwarten, dass die Wellenldngenabhingigkeit des Systems im Bereich von
lediglich etwa 5 nm zu vernachldssigen ist. Zumal ein Gitter verwendet wurde,
welches bei 80 nm geblazed ist und die Wellenldngenabhéngigkeit im Bereich der
Blazewellenldnge nicht sehr stark ist (man befindet sich im Bereich des breiten
Maximums der Effizienzkurve). Damit hat man eine Moglichkeit die
Empfindlichkeit des Systems im Wellenldngenbereich um 74 nm absolut zu
kalibrieren. In der Praxis wurden auf den Fluss der anregenden Photonen normierte
Fluoreszenzspektren von Krypton bei der Anregungsenergie hv = 100 eV
aufgenommen (siche Abb. 4.5 und Abb. 4.6).
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Abb. 4.7: Wirkungsquerschnitt der Ar” 3s Satelliten als Funktion der anregenden
Photonenenergie. In Teil (c) ist bei 32,91 eV der Mittelwert iiber 20 meV
markiert und auf den Literaturwert [M0b93] angepasst. Die Absolutwerte
der Wirkungsquerschnitte der Einzeliiberginge ergeben sich aus den
Messdaten.
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In diesen Fluoreszenzspektren steht die Linie, welche zur Auswertung verwendet
wurde immer etwa in der Mitte der Detektorfliche und kann mit den Argonspektren
verglichen werden. Eine Abhéngigkeit der Intensitit einer Linie von ihrer Position
auf der Detektoroberfliche ist bis auf die Randgebiete im Bereich der Fehler nicht zu
beobachten. Es ergibt sich aus den Daten von [Bec91] und aus den Abb. 4.5 und 4.6
eine Effizienz der Spektrometer-Detektor Kombination von 159% im Wellenldngen-
bereich um 74 nm relativ zur Wellenlédnge bei 92 nm (vgl. Tabelle 4.1). Damit
wurden die Daten auf den Wirkungsquerschnitt des Ar 3s3p6 281/2 Zustands absolut
kalibriert. Die dabei erhaltenen energetischen Verldufe sind in den Abb. 4.7 und 4.8
zu sehen. Abb. 4.8 dient fiir die Ergebnisse in Kap. 5.2 als Referenzkurve. An diesen
Wirkungsquerschnitt sind simtliche Daten in Kap. 5.2 angepasst.

Die Vorgehensweise bei der Ermittlung der Intensititen aus den PES Daten [Bec91]
muss hier noch kurz erldutert werden. Betrachtet wird zuerst der Zustand 4s4p° Sip
im Kr'. Dieser ist in den PES — Daten als einzelner Peak zu sehen. In der
Fluoreszenzspektroskopie werden jedoch zwei Ubergiinge aus diesem Zustand
beobachtet, ndmlich in den 4324p5 2P3/2 und den 4524p5 2P1/2 Zustand (Nr.2 und Nr.1;
Abb. 4.5). Nutzt man das bekannte Verzweigungsverhiltnis fiir diese Ubergiinge von
etwa 1 zu 1,222 aus, so kann man aus dem einzelnen PES — Peak die Information fiir
den Ubergang auf das 4s’4p> *Ps;;, Niveau separieren. Dieser Wert wird nun ins
Verhéltnis mit den Fluoreszenzdaten gesetzt und auf Eins normiert. Betrachtet man
jetzt den Ubergang Kr' 4sdp” 'P; > 4s’4p* 'D, bei 78,5968 nm (Nr. 20; Abb. 4.6),
so hat man in den PES — Daten vier Peaks zu berticksichtigen. Dies liegt an folgender
Tatsache: Der beobachtete Zustand kann sowohl direkt besetzt werden, als auch als
Kaskade des Ubergangs Kr' 4s’4p° 'Sy > 4s4p” 'P; bei 90,7117 nm (Nr.4; Abb. 4.5).
Die beiden Zustinde 4s%4p° 'S, und 4s4p’ 'P, sind in den PES — Spektren jeweils als
zwei Linien zu sehen, da diese Zustinde als Resultat eines Auger — Prozesses zur
Auffiillung eines Loches in der n=3 Schale auftreten. Dieses Loch kann entweder
durch das Entfernen eines 3ds, oder eines 3ds,; Elektrons entstanden sein. Summiert
man die Intensititen dieser vier Linien der PES — Daten auf, setzt sie wie oben
(Kr" 4s4p® S/, Zustand) ins Verhiltnis zu den Fluoreszenzdaten und vergleicht die
erhaltenen Zahlenwerte, so erhdlt man die in Tab. 4.1 angegebene relative Spektrale

Effizienz des Detektors im fiir diese Messungen interessanten Wellenldngenbereich.
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Abb. 4.8: Wirkungsquerschnitte der Ar™ 4s >*L; - Satelliten als Funktion der
anregenden Photonenenergie.
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Anmerkung zu der Auswahl der zu beriicksichtigenden Linien in den PES — Daten:

Die PES — Arbeiten beziehen sich in der Nomenklatur der Augerlabels auf [Wer72].
In dieser Verdffentlichung sind die beiden Peaks fiir den 4s%4p® 'Sy Endzustand bei
einer kinetischen Energie von etwa 31 eV mit den Nummern 35 und 40
ausgezeichnet. In der etwa zeitgleich erschienenen Arbeit von [Meh72] wird die
Auszeichnung dieser Zustinde bei etwa 25 eV diskutiert, was in [Wer72] den
Nummern 51 und 52 entspricht. Beide Dubletts haben eine Aufspaltung von 1,23 eV
was sie als Kandidaten fiir die obigen Labels in Frage kommen lésst. In spdteren
Arbeiten wurde intensiv iiber das Problem diskutiert. Es ist mittlerweile klar, dass die
Peaks 51 und 52 die richtige Auszeichnung darstellen [Aks84]. Bei der Kalibrierung
sind nach der Nomenklatur von [Wer72] also die Peaks 51, 52 und 27, 30 fiir die

beiden Zustinde 4s"4p°® 'Sy und 4s4p” 'P; verwendet worden.

. 4s4p°°S, > 4s4p° 'Py > 4s°4p° 'Sy >
Ubergang
4s°4p° *Ps 4s°4p* 'D, 4s4p° 'P,
Wellenldnge in nm 91,7427 78,5968 90,7117
Abbildung / Peak Abb. 4.4 /Nr. 2 Abb. 4.5/ Nr. 20 Abb. 4.4 /Nr. 4
Integral d. Fluoreszenspeaks 1599 8397 1856
Integral des PES-Peaks 174 574 202
relative Spektrale Effizienz 1,00 1,592 0,9998

Tabelle 4.1: Relative Spektrale Effizienz des VUV — Detektors in Kombination mit

Monochromator Nr.2.

4.5.2 Die Absorptionsmessungen

Zur Absolutkalibrierung der Absorptionsdaten wurden Messungen in direkter
zeitlicher Abfolge mit und ohne Gas in der Wechselwirkungszone in Abhédngigkeit
der anregenden Photonenenergie durchgefiihrt. Dies ist notwendig, um
Schwankungen im Speicherring und damit in der Lage des Photonenstrahls in der
Wechselwirkungszone auszuschlieBen. Die Messmethode des Absorptionssignals

(vgl. Kap. 3.5) reagiert sehr empfindlich auf Strahllageschwankungen. Dies liegt
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daran, dass sich auf der ersten Blende zwei konkurrierende Prozesse iiberlagern.
Einmal werden durch das Auftreffen des Synchrotronstrahls Elektronen aus der
Blende herausgeschlagen. Dies ist dann als positiver Strom messbar. Zum anderen
treffen die Photoelektronen aus der Wechselwirkungszone auf die Blende und sind
als negativer Strom messbar. Deshalb bestimmt man die Nulllinie des energetischen
Verlaufs durch ein Experiment ohne Gas in der Wechselwirkungszone. Die in
Abb. 4.9 gezeigte Messung wurde zur Anpassung an die Daten von Langer [Lan92]
in direkter zeitlicher Abfolge nach einem Durchlauf ohne Gas in der
Wechselwirkungszone gemacht. Zur Vergleichbarkeit wurden alle Ergebnisse auf
einen Ringstrom von 130 mA normiert. Aus den Daten von Langer [Lan92] ergibt
sich im Energiebereich um 33 eV ein Wirkungsquerschnitt von etwa 9 Mb fiir den
totalen Photoionisationswirkungsquerschnitt. Die weiteren Absorptionsmessungen in

Kap. 5 sind an Abb. 4.9 angepasst.
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Abb. 4.9: Totaler Photoionisationswirkungsquerschnitt von Argon im

Primérenergiebereich von 32,75 bis 32,97 eV.
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4.6 Fehlerbetrachtung

4.6.1 Wirkungsquerschnitte

Die Unsicherheit der Wirkungsquerschnitte setzt sich aus vier Faktoren zusammen.
e Dem Fehler der Primérflussmessung.
¢ Dem statistischen Fehler der Messsignale.
e Dem Fehler der Bestimmung der relativen spektralen Detektoreffizienz.
e Dem absoluten Fehler der zur Normierung verwendeten

Ar' 3s Wirkungsquerschnitte.

Die Fehler der Primirflussmessung werden in den folgenden Betrachtungen
vernachlissigt. Die verwendeten Photozellen liefern einen gut messbaren Strom im
nA — Bereich. Nach der Digitalisierung erhélt man daraus sehr hohe Zihlraten und
damit einen sehr glatten Verlauf des Primérflusses in Abhdngigkeit der
Primérenergie, so dass der statistische Fehler zu vernachléssigen ist. Der durch die
Schadigung der Photozelle hervorgerufene Fehler ist ebenfalls im Vergleich zu den
weiteren Fehlern zu vernachldssigen. Es hat sich gezeigt, dass nach einer Messzeit
von mehr als einer Woche die absolute Messwertdifferenz zwischen einer
geschidigten und einer intakten Stelle auf dem Halbleiter bei etwa 10% liegt. Da
man nicht auf die Absolutwerte zur Primirflussnormierung angewiesen ist, sondern
nur auf den relativen Wert zu Beginn und bei Ende eines Messdurchlaufs, liegt der
Fehler bei einer Messzeit von einigen Stunden weit unter 1%. Auch bei den
ladungsnormierten Kalibrationsmessungen gilt diese Abschiatzung, da die Messungen

in direkter zeitlicher Abfolge durchgefiihrt wurden.

Die absoluten Fehler der Wirkungsquerschnitte sollen hier exemplarisch fiir einen
beobachteten ~Ubergang mit hoher Zihlrate (> 1000 Ereignisse pro
Primirenergiepunkt; ‘P — Ubergang) und einen mit niedriger Zahlrate (> 100

Ereignisse pro Primirenergiepunkt; “D — Ubergang) diskutiert werden.
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Der statistische Fehler der relativen Wirkungsquerschnitte wird mittels der doppelten

Standardabweichung der Zahlraten berechnet:

Ao,  2+/Zdhlrate

- Zahlrate

(@

rel

(4.4)

Man erhilt fiir die Messungen mit hoher Zihlrate einen Fehler < 5%, fiir die

Messungen mit niedriger Zihlrate einen Fehler < 20%.

Den Fehler der Bestimmung der relativen spektralen Detektoreffizienz wird mit 16%
abgeschitzt. Dieser setzt sich nach quadratischer Addition aus einem Fehler von 15%
fiir die PES — und aus einem Fehler von 5% fiir die PIFS — Daten zusammen. Dazu
wurde wie oben die Unsicherheit iiber die doppelte Standardabweichung der Linie

mit der geringsten Zahlrate (Tab. 4.1) berechnet.

Um die relativen Fehler der absoluten Wirkungsquerschnitte zu erhalten muss der in
[M6b93] angegebene Fehler von 18% fiir den absoluten Ar’ 3s Wirkungsquerschnitt
einbezogen werden.

Nach quadratischer Addition dieser drei Einzelfehler ergibt sich flir den Fall hoher
Zidhlraten eine Gesamtunsicherheit von 25% und fiir den Fall geringer Zihlraten

von 31%.

4.6.2 Energielagen der Autoionisationsresonanzen

Der absolute Fehler der Energielagen der Autoionisationsresonanzen kann mit etwa
2 meV abgeschitzt werden. Dieser Fehler ergibt sich aus der
Primédrenergienormierung tiiber die 2P3/2 — Schwelle, die auf etwa 1 meV genau
gemacht werden kann und der Unsicherheit der Bestimmung der Energielage der
Einzelresonanz, die ebenso 1 meV betrdgt. Die verwendete Primérauflosung von
3,4 meV ist als Unsicherheit zu hoch gegriffen, da durch die Form der spektralen
Verteilung der anregenden Strahlung auch Energielagen von Resonanzen unterhalb

der Bandbreite sehr genau bestimmt werden konnen.
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5 Ergebnisse / Diskussion

5.1 Uberblick des untersuchten Energie- und

Wellenlingenbereichs

In den frithen totalen Absorptionsmessungen an Argon [Mad69] kann man eine
Vielzahl von Resonanzen aus doppelt angeregten Zustinden in einem weiten
Anregungsenergiebereich beobachten. Es ist bereits in dieser Zeit versucht worden
diese Resonanzserien in Rydbergserien zusammenzufassen. Die dabei gemachten
Vorschldge dienen bis heute noch als Orientierungshilfe. In [Bai92] ist im
Anregungsenergiebereich von 32,5 bis 36 eV eine grofle Zahl solcher Serien
identifiziert. =~ Auch  diese = Untersuchungen @ wurden  mittels  totaler
Absorptionsmessungen durchgefiihrt (siche Abb. 5.1). Die Daten sind zum Teil sehr
hoch aufgelost, bieten jedoch durch die verwendete Messmethode keine Mdoglichkeit
der =zustandsselektiven Interpretation. Auflerdem ist es nicht mdglich eine
Partialwellenanalyse des auslaufenden Photoelektrons durchzufithren. Aus diesen
Griinden fiihrt man seit einigen Jahren zur weiteren Gewinnung von Informationen

PES und PIFS Experimente (vgl. Kap. 1) durch.

1 I 1 | 5 1 : I

(P)3d [Py Mp <«— |
(*P)3d [Py,l4p

('So)ds[’S,14p
1 2
('D,)3d[ F;,)4p

(’P)3d ['P,,I5p

plate density

—>('S,)4s[’S,,17p
“— (°P)4p[’D,16d

(’P)4p[’Dy,15d

I I I ] - | : I
330 340 350 360 370 380

wavelength (A)

3 2
§ - (P)4s[P,,]5p

Abb. 5.1: Absorptionsspektrum von Ar zwischen 38,75 und 30,6 eV [Bai92].
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Ergebnisse an Synchrotronstrahlungsquellen der zweiten Generation liefern einen
ersten Eindruck des untersuchten Primirenergiebereichs. Die Strukturen, die um
1990 sowohl in PES, als auch in PIFS Messungen zu erkennen waren, sind in
Abb. 52 zu sehen [KiSch96]. In der Abbildung aufgetragen ist der
Wirkungsquerschnitt der photoneninduzierten Besetzung des Ar™ 3p* (CP)4s *P —
Satelliten als Funktion der Photonenenergie. Man erkennt jeweils Einzelpeaks bei
32,5 und 32,8 eV, sowie eine breite Struktur zwischen 33 und 34 ¢V. Eine
Zuordnung zu Autoionisationsresonanzen doppelt angeregter Zustinde der einzelnen
Peaks wurde damals diskutiert. Jedoch ist klar, dass die Strukturen nicht

Einzelzustdnden zugeordnet werden konnen.

0.20 } . { i
0.15 [ ]
® 4
o I
0.10 | i
® L v Ar* 3s’3p*(®P)as ‘P
0.05 | < 4
0.00 ;_J.Jl e . oy OFTe v a1 ]
32 33 34 35 36 37
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FIGURE 40. Cross sections for production of the Ar’ 3p4 ("P) 4s *P and 2P satellites as a function of photon
QG N

energy. PES: o, Langer“m); &, He_imz_mn{&mg); A, Medhurst et alMo. o, Heiser et a!.”’; —, Wills et al.'®V

normalized. PIFS: @, Schartner etal %™ Positions of absorption resonances: ©, Madden et a!.Lé"; +, Baiger ai.(gm;

——, Sukhorukov et al®®

Abb. 5.2: Wirkungsquerschnitt des Ar™ 4s “P — Satelliten in Abhingigkeit der
Energie der anregenden Photonen [KiSch96].

In folgenden Messungen [Mag95] ist der Primirenergiebereich von etwa 32,8 bis
35,8 eV genauer untersucht worden. Dieser Messzyklus zielt vor allem auf die
Analyse der in Abb. 5.2 zu sehenden breiten Struktur zwischen 33 und 34 eV ab.
Durch die nun zur Verfiigung stehenden neuen experimentellen Moglichkeiten

konnte der Winkelasymmetrieparameter B bestimmt werden, der einen ersten Schritt
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zur Partialwellenanalyse der emittierten Photoelektronen darstellt. Eine komplette
spektroskopische Ubersicht dieses Primirenergiebereichs mit den energetischen
Verldufen der By — Parameter ist im Anhang in Kap. 7.1 gegeben. Um den Fortschritt
der Messtechnik zu =zeigen ist in Abb. 5.3 der energetische Verlauf der
Ar' Ubergéinge 4s 4P5/2 > 3p5 2P, und 4s 4P1/2 > 3p5 2P1/2 gezeigt. Dieser kann mit

den in Abb. 5.2 gezeigten Daten verglichen werden.
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Abb. 5.3: Unpolarisierte Intensitét der Ar' Ubergiinge 4s Psp > 3p5 Psp
und 4s ‘P;p > 3p5 2P1/2.

Aus verschiedensten Griinden sollte eine Untersuchung dieses Bereichs vorerst nicht
weiter verfolgt werden. Zum einen liegen viele Rydbergserien in diesem
Anregungsenergiebereich, welche die Interpretation der Daten erschweren (vgl.
[KiSch96]). Zum anderen zeigte sich bei Testmessungen an der BESSY II Beamline
U125/1 PGM mit wesentlich verbesserter Primérauflosung, dass eine Zuordnung von
Autoionisationsresonanzen aus doppelt angeregten Zustéinden nur bei Begleitung mit
einer theoretischen Beschreibung mdglich sein wird. Aus diesem Grund sind die

folgenden hochaufgelosten Messungen (ca. 3,4 meV Bandbreite) auf den
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interessanten Bereich der Ar™ 4s *P Schwellen beschriinkt. Die Messungen reichen
von den *P — Schwellen bis zu den *P — Schwellen (vgl. Tab.5.1). Gerade die in
diesem Energieintervall liegende Region um den 3d (°Fs;) 4p — Storer ist bis jetzt
nur in Absorptionsmessungen [Mad69], [Bai92] hinreichend genau untersucht
worden.

In neueren theoretischen Untersuchungen von van der Hart und Greene [Har98] ist
dieser Stérer jedoch als 4s (°D) 5p bezeichnet, da der oben benannte Zustand in LS —
Kopplung nicht erlaubt ist.

In Abb. 5.4 ist die Messung der Ar’ Uberg'e'mge 4s 4P5/2 > 3p5 2P3/2 und
4s *P1;» > 3p° *Pi; an den energetischen Schwellen der Ausgangszustinde gezeigt.
Die in dieser Arbeit erreichte Verbesserung der Primérauflosung im Vergleich zu
Abb. 5.2 ist in den energieabhingigen Wirkungsquerschnitten der Abb. 5.4 gut zu
sehen. Im oberen Teil dieser und der folgenden Abbildungen ist die Rydbergserie
4s *P3, np, sowie der 4s (*D) 5p — Storer eingezeichnet [Bai92]. Die Rydbergserien
sind erstmals in einer fluoreszenzspektroskopischen Messung dieser Ubergiinge bis
etwa n = 20 aufgelost. AuBerdem ist die Rydbergserie 4s *Py;» np markiert. Diese
wurde mit der Rydbergformel berechnet. Zur Anpassung an die experimentellen
Daten im Bereich der *P — Schwellen ist ein Quantendefekt von 1,8 verwendet
worden. Das gleichzeitig aufgenommene Absorptionssignal ist im unteren Teil der
Abb. 5.4 gezeigt. Eine genaue Beschreibung dieser Messung ist in Kap. 5.2.1
gegeben.

Abb. 5.4: (Seite 77) Wirkungsquerschnitt der Ar” Uberginge 4s *Ps, > 3p° *P3, und
4s 4P1 n=2> 3p5 p 112 (oben). Wirkungsquerschnitt aller in diesem
Primirenergiebereich offenen Zerfallskandle (unten). Charakterisierung
der Autoionisationsresonanzen mit den bekannten Rydbergserien und
— zustinden (4s (*Ps) np Serie aus [Bai92]; 4s (*Py2) np Serie eigene
Berechnung). Enteilung des untersuchten Primirenergiebereichs in die drei
Teile (a) — (c) der Kap. 5.2.2 bis 5.2.4. Die hier gezeigte Struktur
entspricht den beiden schmalen Oszillationen bei 377 A und 381 A in
Abb. 5.1.
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Man sieht bereits in den in Abb. 5.4 gezeigten Daten einen Vorteil der
Fluoreszenzmessungen gegeniiber den Absorptionsmessungen. Die auftretende
Peakform in den Fluoreszenzspektren zeichnet sich durch eine resonanzartige Form
aus und ist deshalb sehr gut geeignet die Energiepositionen der
Autoionisationsresonanzen zu bestimmen. Es handelt sich bei der Peakform um
einen normalen GauBlpeak, bei dem das Maximum die Position der
Autoionisationsresonanz beschreibt und nicht wie in den Absorptionsmessungen um
ein Fanoprofil, dass erst noch an die Daten angepasst werden muss. Zur
Unterstiitzung der Daten wurden jedoch zusétzlich im Bereich um 32,5 eV und 32,8
eV Absorptionsmessungen durchgefiihrt (sieche Kap.5.3). Diese Daten sind mit der
besten Auflosung der U125/1 PGM — Beamline aufgenommen. Die Auflosung
betrdgt in den Messungen (vgl. Abb. 5.23 und 5.24) ca. 1,7 meV, der Fluss der
anregenden Photonen ist allerdings so gering, dass es nicht mdglich war simultan
Fluoreszenzspektren zu detektieren.
Eine ausfiihrliche Diskussion der Ergebnisse findet man in den Kapiteln 5.2 bis 5.4.
Als Orientierungshilfe der nun folgenden umfassenden Présentation der
Fluoreszenzdaten soll Abb. 5.4 dienen. Folgende Abschnitte des dort gezeigten
energetischen Verlaufs werden in den Unterkapiteln von 5.2 behandelt:

e Uberblick iiber den gesamten untersuchten Primérenergiebereich: Kap. 5.2.1

e Teil (a) aus Abb. 5.4: Kap. 5.2.2

e Teil (b) aus Abb. 5.4: Kap. 5.2.3

e Teil (c) aus Abb. 5.4: Kap. 5.2.4
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5.2 Wirkungsquerschnitte und Energie-
abhingigkeit von Ar" 4s — Satelliten

untersucht mit hoher Primarauflosung

In den folgenden Kapiteln werden Daten aus fluoreszenzspektroskopischen
Messungen, sowie Absorptionsdaten mit sehr hoher Primédrauflésung présentiert. In
Tabelle 5.1 sind die Zustinde mit den entsprechenden beobachteten Ubergiingen
gezeigt. Samtliche Wirkungsquerschnitte sind nach dem in Kap. 4 beschriebenen
Verfahren ermittelt worden. Es ist zu beachten, dass es sich bei allen hier
prasentierten Wirkungsquerschnitten (mit Ausnahme der totalen Photoionisations-
wirkungsquerschnitte, die iiber Absorptionsmessungen erhalten wurden) um
Emissionswirkungsquerschnitte unter 0° handelt. Es konnen sich bei einem
Beobachtungswinkel von 0° nach Formel (2.4) Abweichungen von diesen Werten fiir
die totalen Emissionswirkungsquerschnitte von bis zu 50% ergeben. Dies ist
abhingig vom beobachteten Ubergang und der relativen Beteiligung der
Elektronenpartialwellen. Die oben genannte Abweichung von 50% wiirde sich bei
der Beobachtung eines 3/2 = 1/2 Ubergangs unter Beteiligung einer reinen s, —
Elektronenpartialwelle ergeben (vgl. Tab. 2.1).

Die Daten in den Kapiteln 5.2.1 bis 5.2.4 sind mit Monochromator Nr.2
aufgenommen und zeigen somit die Intensitét Ipe. In Kap. 5.2.5 sind beispielhaft die
aufgrund der spektralen Auflésung nur eingeschrinkt verwendbaren Daten der

Intensitét Iop- aufgefiihrt.
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Zustand ﬁbergang Wellenlinge Schwelle Linien Nr.
3p°2S1p > 3p° Py, 932,053 A 29,239 eV Abb. 4.3
> 3p° 2Py, 919,782 A Abb. 4.3
(CP)3d*Ds, > 3p°*Psn 754,824 A 32,179 eV 3
CP)3d D3, > 3p’*Pin 762,200 A 32,199 eV 2
CP)4s‘Psp > 3p’*Pip 744,925 A 32,399 eV 5
CP)4s‘Psn > 3p°*Pin 748,198 A 32,509 eV 4
> 3p° 2Py, 740,270 A 6
CP)4s 'Pin D 3p’ Pip 745,323 A 32,569 eV 5
> 3p°’Ps, 737,457 A 7
CP)4sP3, D 3p°*Pin 730,929 A 32,899 eV 8
> 3p° 2Py, 723,361 A 10
CP)4s Py D 3p’ Py 725,550 A 33,019 eV 9
> 3p° P3, 718,091 A 11

Tabelle 5.1: Ausgewihlte Zustinde von Ar' und ihre Zerfallskanile. Nummerierung

analog Abb. 4.4.

5.2.1 Der gesamte untersuchte Primarenergiebereich

Der detailliert untersuchte Ausschnitt erstreckt sich liber das Energieintervall von
32,490 eV bis 33,050 eV. Die Primérenergiecauflosung betrdgt in allen
Fluoreszenzmessungen von Kapitel 5.2 etwa 3,4 meV. Die Energiekalibrierung ist in
Kapitel 4.4 beschrieben. In diesem Teil ist auch das komplette Fluoreszenzspektrum
der detektierten Uberginge gezeigt (Abb.4.4). In Abb. 5.5 sind die energetischen
Verliufe der Wirkungsquerschnitte — sédmtlicher  beobachteter ~ Ubergiinge
zusammengefasst. In den Daten der Uberginge aus den *P und *D — Zustinden sieht
man deutlich dass die Resonanzserien nicht wie erwartet eine Abnahme der
Intensitdten mit wachsendem n zeigen. Gerade bei den n — Werten im Bereich des
Storers ist ein starker Intensititsanstieg in den Messungen zu sehen. Die Schwelle
der P — Zustinde und die Uberhohung des energetischen Verlaufs dieser

Wirkungsquerschnitte durch Autoionisationsresonanzen ist klar zu erkennen.
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Die ‘P und D — Zustinde zeigen wie erwartet keine direkte Besetzung. Um die
Effekte etwas  genauer zu  sehen  sind  die energieabhingigen
Emissionswirkungsquerschnitte, aufgeteilt nach Ubergéingen aus ‘D —, *P — und *P —
Zustinden, in den Abbildungen 5.6 bis 5.8 gezeigt. Darliber hinaus ist eine
Zusammenfassung samtlicher Uberginge aus ‘D —, *P — und °P — Zustéinden zur
Vergleichbarkeit mit der Literatur (z.B. [M6b93] und [KiSch96]) in Abb. 5.9
aufgetragen. Zusdtzlich ist in dieser Abbildung auch der energetische Verlauf des
totalen Photoionisationswirkungsquerschnitts gezeigt. Die Daten wurden wie in
Kap. 4.5.2 beschrieben auf den Wirkungsquerschnitt absolut kalibriert. Der starke
Anstieg im niedrigen Primédrenergiebereich ist wahrscheinlich nicht vollstindig
durch die Prozesse in der Wechselwirkungszone hervorgerufen. Er ergibt sich aus
der in Kap. 4.5.2 beschriebenen Problematik der Lage des Synchrotronstrahls an den
Blenden der Wechselwirkungszone. Am Beginn der Messung ist die Strahllage noch
etwas instabil, was durch die beginnende Erwidrmung der optischen Bauteile der
Beamline hervorgerufen wird. Die hier gezeigte Messung ist nach einer kurzen Pause
gestartet worden, wodurch ein solcher Effekt hervorgerufen werden kann.
Der energetische Verlauf der Wirkungsquerschnitte ldsst sich grob in drei Teile
einteilen (vgl. Abb. 5.4).
e Um 32,5 eV sieht man drei Peaks, welche bei genauerer Beobachtung noch
weiter aufspalten.
e Ein Zwischenteil bei dem man einzelne kleine, aber relativ sauber getrennte
Autoionisationsresonanzen erkennt.
e Ein Teil um den 4s (°D) 5p — Stoérer [Har98], ([Mad69], [Bai92]) und die *P —
Schwelle.

Diese drei Teile werden in den folgenden Unterkapitel einzeln aufgefiihrt.
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Abb. 5.5: Wirkungsquerschnitt aller beobachteten Ubergiinge im Energieintervall

von 32,49 bis 33,05 eV.
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Abb. 5.6: Wirkungsquerschnitt der Ar™ 3d *D — Satelliten im Primérenergiebereich
von 32,49 bis 33,05 eV. Charakterisierung der Autoionisationsresonanzen

mit den bekannten Rydbergserien und — zustinden (4s (*Ps,) np Serie aus
[Bai92]; 4s (°P12) np Serie eigene Berechnung).
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Abb. 5.7: Wirkungsquerschnitt der Ar™ 4s P — Satelliten im Primirenergiebereich
von 32,49 bis 33,05 eV. Charakterisierung der Autoionisationsresonanzen
mit den bekannten Rydbergserien und — zustinden (4s (*Ps2) np Serie aus
[Bai92]; 4s (°Py2) np Serie eigene Berechnung).
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5.2.2 Der Primérenergiebereich um 32.5 eV

In Abb. 5.2 sieht man sowohl in den PES, als auch in den PIFS Daten cin isoliertes
Maximum bei etwa 32,5 eV. Man hat versucht dieses Maximum der
Autoionisationsresonanz des Zustands 3d P, S5p [Mad69] zuzuordnen. Die hier
prasentierten Daten zeigen eine deutliche Aufspaltung in drei Maxima
(vgl. Abb. 5.9). Schaut man nun etwas genauer auf diesen Bereich, so fillt eine noch
weitere Aufspaltung dieser drei Maxima auf. Die Entstehung dieser Struktur kann
hier nicht geklart werden. Sicherlich sind Zustidnde der in [Bai92] ausgezeichneten
4s Py, np — Rydbergserie beteiligt. Entweder sind noch weitere Zustinde von
anderen Rydbergserien (z.B. 4s Py, np) oder auch die Feinstrukturaufspaltung in
npi23. fiir diese Aufweitung verantwortlich.

Die einzelnen Uberginge aus den *P — und den D — Zustinden, sowie die Summen
der Intensititen dieser Uberginge sind in den Abb. 5.10 und 5.11 gezeigt. In den
Energieabhingigkeiten der Fluoreszenzsignale sind sieben Peaks zu erkennen. Man
sieht deutlich, dass die *P und *D Zustinde sehr unterschiedlich besetzt werden.
Wihrend in den Messungen der *P — Zustinde der Peak Nr.7 (bei 32,546 eV; siche
Tab. 5.2) am stirksten beitrigt, dominieren im *D Fluoreszenzsignal die Peaks 1 und
4. Es zeigt sich auerdem eine deutliche Priasenz der Peaks 2 und 3. Der Peak Nr.5 ist
im wesentlichen nur in den *P — Daten zu sehen, wihrend sich durch die Breite des
Peaks 4 hier in beiden Féllen eine Interpretation als Doppelstruktur anbietet.

In der in Abb. 5.11 unten aufgetragenen Messung des totalen
Photoionisationswirkungsquerschnitts sind die oben genanten Peaks ebenfalls zu
erkennen, man sieht hier allerdings deutlich die Problematik der Fanoprofile
auftreten. Die Peaks 3 und 5 sind im Vergleich zu den Fluoreszenzdaten nur schwer
zu sehen. Die Absorptionsmessungen sind nicht mit der gleichen Schrittweite wie die
spektroskopischen Daten durchgefiihrt. Es handelt sich lediglich um einen Auszug
aus Abb. 5.4, da durch Elektronikprobleme die gleichzeitigen Absorptionsmessungen

in diesem Bereich unbrauchbar sind.

Nr. | Energieposition in eV || Nr. | Energieposition in eV
1 32,5 5 32,524
2 32,5075 6 32,54
3 32,51 7 32,546

4D 32,517 D Doppelpeak

Tab. 5.2: Experimentell bestimmte Energiepositionen der Autoionisationsresonanzen
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Auf eine Markierung der in Frage kommenden Rydbergserien im Kopf der
Abbildungen wird in diesem Kapitel vollstindig verzichtet, da in diesem
Energiebereich lediglich zwei bekannte doppelt angeregte Zustinde liegen. Eine
Interpretation dieses Energiebereichs ist, wie oben bereits erldutert, mit den hier zur

Verfligung stehenden bekannten Zustdnden nicht moglich.
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Abb. 5.11: Zusammenfassung der Wirkungsquerschnitte der Ar™ 3d *D und

4s *P — Satelliten, sowie des totalen Photoionisationswirkungsquerschnitts
im Primérenergiebereich von 32,49 bis 32,56 eV.

Abb. 5.10: (Seite 88) Wirkungsquerschnitt der beobachteten Ar” — Ubergéinge im
Primédrenergieintervall von 32,49 bis 32,56 eV.
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5.2.3 Der Primérenergiebereich von 32,6 bis 32,8 eV

Dieser Bereich ist gekennzeichnet von eher schwachen Autoionisationsresonanzen.
Diese sind in den meisten Féllen klar voneinander getrennt, konnen jedoch wie z.B.
in Abb. 5.14 gezeigt nicht allein durch die in [Bai92] vorgeschlagene 4s *P3, np —
Serie erklart werden. Die dort angegebenen Energiepositionen stimmen in diesem
Primédrenergiebereich nicht exakt mit den experimentellen Werten iiberein. Berechnet
man hingegen die Rydbergserien mit der Rydbergformel und setzt als effektive
Quantenzahlen in der 4s Ps np — Serie 6,2, 7,2, 8,2 und 9,2 an, so kann man die
Peaks 7, 8, 11 und 13 gut wiedergeben (siche Tab. 5.3). Beziecht man dann noch die
45 Py np — Serie mit den effektiven Quantenzahlen von 5,2, 6,2 und 7,2 mit ein, so
erhdlt man die Energielagen der Peaks 4 und 9, wéhrend die Energielage von Peak 15
vom Experiment etwas abweicht. Die Kombination der beiden Serien erlaubt in
diesem Primédrenergiebereich eine deutlich bessere Beschreibung des energetischen
Verlaufs als mit den in [Bai92] angegebenen Energiepositionen. Um den 4s (°D) 5p —
Storer werden die Daten allerdings von der in [Bai92] angegebenen Rechnung besser
wiedergegeben (vgl. Kap. 5.2.4), deshalb sind im Kopf aller Abbildungen die
Energiepositionen der 4s “P3, np — Serie aus der Literatur und nur im Falle der
4s ?Py;, np — Serie die eigenen Berechnungen markiert. Festzuhalten bleibt allerdings,
dass es mit den beiden Serien nicht moglich ist diesen Primédrenergiebereich mit den

relativ einfachen Strukturen in den Emissionswirkungsquerschnitten zu erkliren.

Nr Experiment Rydbergformel n* = 4s *P3, np [Bai92]
" | Energieposition in eV |[Energieposition in eV| 4s *Ps, n*p 4s °P;, n*p [ Energieposition in eV

4D 32,517 32,5158 52

5 32,524

6 32,54 32,536

7 32,546 32,5450 6,2

8 32,638 32,6365 7,2 32,625

9 32,666 32,6650 6,2

10 32,683 32,690

11 32,699 32,6967 8,2
12D 32,723

13 32,737 32,7382 9,2 32,732

14 32,741

15 32,762 32,7565 7,2 32,765

16 32,772

17 32,794 32,788

18 32,811 32,8167 8,2 32,809

D Doppelpeak

-90 -



Kapitel 5 Ergebnisse

! I T I T I T I T T T I T I T
0,004 _
_ /.\ 4Ds./z > 2P3/2 .
0,002 /' /'\ —
[ ~ - !

14 k2 --.. bl -’.,/."/\-' /\-/\./\-ﬁ./.‘.‘" .'\ /\ ! V]
o000 1 Al gl P S Y g
i 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 i
0,008 — - - . ]
0,006 - Dy, —>"P,, .
0,004 4 1 . / \ 7
0,002 4 [ " 1. .l A 1]
_J \ . f/\- /-.ﬂ./\-/\ \/ /\ f e / /-l\/ .-‘-r'-
o 0000 e W T Ve N P T
2 | ] I ] I ] I ] I ] I ] I ] I ] i
0,03 — —
-E T 4P3/2 > 2P1/2 ./\ -
- 0,02 — |
H N —
C 0014 . i ! \ ]
e ,'.. /\'\_ " \. iy '.‘_
8 0,00 - ."'.'W s ™ P e Pl Pt _
— i T | T | T | T | T | T | T | Ta ]
g 0,15 — g
O T 4|:’1/2 —>° 112 L
% 0.10 H * 52 ’ 32 _,-\ \ ]
c 005 i o7
3 - li J'.\ ‘ﬂ’ J. ! ./' '-‘_
f 0,00 — ": S ' " - "'l—-"ﬁ'--i-" w L _
0,06 —- 4P3/2 > 2Ps/z " _-
0,04 - i / N
0,02 — | \ 1]
4 & ﬂ-‘ y ./". / = Lyt
0,00 ™ e FI ST L S T P W ]

0 (;03 ] I ] I ] I ] I ] I ] I ] I ]
0,002 P> Py \ 7
4 /\ '\. i
0,001 — /.\_ ._\ /_ \_
-ll/.\ ..I ,-.I [ ] ...I .. fim .\..f. " o. / " . -

T | T | T | T I T T 1 T I

32,66 32,68 32,70 32,72 32,74 32 76 32,78 32, 80 32,82

Energie in eV

Abb. 5.12: Wirkungsquerschnitt der beobachteten Ar" — Ubergéinge im

Primédrenergiebereich von 32,66 bis 33,82 eV.

Tabelle 5.3: (Seite 90) Experimentell bestimmte Energiepositionen der

Autoionisationsresonanzen im Vergleich mit Berechnungen mittels
Rydbergformel (2.11) und der Berechnung von Baig et. al. [Bai92].
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Abb. 5.13: Wirkungsquerschnitt der Ar™ 3d *D — Satelliten im Primérenergiebereich
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4s (°Py;,) np Serie eigene Berechnung.
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Abb. 5.14: Wirkungsquerschnitt der Ar" 4s *P — Satelliten im Primérenergiebereich
von 32,66 bis 33,82 V. 4s (°P32) np Rydbergserie aus [Bai92],

4s (°Py;2) np Serie eigene Berechnung.

-93 -



Kapitel 5 Ergebnisse

2
4s ('P,,) np n=10 | | |
4s (P, )np| | n=8 | |
0,012 ] I I I I I I I —
. —=— Ar’ 3s%3p*(*P)4s ‘D .
0,010 - Il -
0,008 4 . —
0,006 — /\ -
0,004 — / ] . . ] ./.' i \ -
7 / \ ./\ [ ] / [ ] 1
0,002 — 1 ATt o] / ] / 70
- !i/. “i n [ ] r\ d. \.\ f¥/.\.,"-\...\/\. /..‘F\./ .F!'l. /.\ ./f./ .l.‘..\./.\. \Iﬁ/\-:\..\ r .-.. r/./\./ - -
9 0000 V| Y SN Y i I
L] Y i
E i 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I I. i
E 0,25
= | ——Ar3s3p'CPus P | I ]
[ _ —
c 0,20
O - | 1
P 015 . _
O ] W ]
S 010 Lol d
2 f %
C 0,05 - " /li /. \ / /. .\.\—_
) 17 \'\ ! "h il Pt .\-"-n- 7 oA
é 0,00 _ _i' o\ p' H-#F- [ [ ol u e |
] I ] I ] I ] I ] I ] I ] I ]
; 9,5 - [ ] -
9,4 — —=— Absorptionssignal _/ /—
9,3 - i | |44
7
- /'. J -/ b -
9,2 - /'\ "'H'./ -\/‘i. —
i Ta I /-‘.#i' .h-i-‘.‘/ - -
I P N L
9,1 - —
] I ] I ] I ] I ] I ] I ] I ]

32,66 32,68 32,70 32,72 32,74 32,76 32,78 32,80 32,82

Energie in eV

Abb. 5.15: Zusammenfassung der Wirkungsquerschnitte der Ar™ 3d *D und
4s *P — Satelliten, sowie des totalen Photoionisationswirkungsquerschnitts

im Primérenergiebereich von 32,49 bis 33,05 eV. 4s (*P3,,) np
Rydbergserie aus [Bai92], 4s (*P1) np Serie eigene Berechnung.
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5.2.4 Untersuchungen im Bereich des 4s (‘D) 5p — Storers
und der °P — Schwelle

Dieser Bereich ist sehr interessant, aber auch am schwierigsten zu erkldren. Wie
bereits im vorangegangenen Kapitel beschrieben, versagt hier eine relativ einfache
Berechnung der Energiepositionen der Autoionisationsresonanzen. Es ist in der
Rydbergformel nicht mehr moglich mit konstanten Quantendefekten zu arbeiten.
Dies wird durch den starken Einfluss des 4s (°D) 5p — Stérers hervorgerufen.

Fiihrt man trotzdem die Berechnung der 4s 2P1/2 np — Serie mit konstanten
Quantendefekten durch, so sicht man beim experimentellen Vergleich drei Zusténde
im direkten Einflussgebiet des Storers. Inwiefern dieser Sachverhalt auch die
Energielagen der 4s 2P3/2 np — Serie in diesem Bereich beeinflusst kann an dieser
Stelle nicht geklirt werden. Dazu sind weiterfiihrende theoretische Uberlegungen
notwendig.

Der Einfluss des Storers macht sich aber auch in einer fiir die Messungen duferst
hilfreichen Eigenschaft bemerkbar. Der Emissionswirkungsquerschnitt ist in diesem
Bereich um etwa eine Grofenordnung hoher als in den anderen untersuchten
Bereichen.

Die Energielage des Storers wird in der Literatur [Mad69], [Har98] mit 32,852 eV
angegeben. In den Abb. 5.17 bzw. 5.18 fillt bei etwa 32,822 eV ein etwas
verbreiteter Peak (Nr. 19) auf, der sich auch mit besserer Primérenergieauflosung
(vgl. Kap. 5.3) zeigt und somit ein Doppelpeak sein muss. An diesem Beispiel sieht
man deutlich den Einfluss der 4s *P;), np — Serie, da eine solche Struktur nicht durch
eine einzige Rydbergserie erklart werden kann. (Die Feinstrukturaufspaltung zur
Erklarung kommt nicht in Frage, da sie sonst auch auf den restlichen Peaks zu sehen
sein sollte. Berechnungen fiir den hier betrachteten Fall haben gezeigt, dass die
Aufspaltung im peV — Bereich liegt [Suk03].) Trotz der Nédhe zum Storer ist die
Energiclage des 4s “P;,, 10p — Zustands berechnet mit (2.11) und den in Kap. 5.2.3
eingefiihrten Quantendefekten sehr nahe an den experimentellen Daten von Peak 19

(vgl. auch Abb. 5.17 und Tab. 5.3).
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Die dann folgenden Peaks sind im dominierenden Kanal 4s 4P5/2 > 3p5 2P3/2 mit
einem Wirkungsquerschnitt von mehr als 0,6 bzw. 0,5 Mb die beiden stirksten
Resonanzen. Es zeigen sich deutliche Unterschiede zwischen dem 4P5/2 und dem
*Py, — Kanal. Wihrend die Peaks Nr. 20 und 21 (siche Abb. 5.18 (b)) die
dominierenden Resonanzen im 4P5/2 — Fluoreszenzsignal sind, ist der Peak Nr.19 im
*P3, — Kanal (Abb. 5.18(c)) die dominierende Struktur. Die folgenden Nummern 20
bis 22 liegen auf etwa gleichem, etwas niedrigerem Niveau. Nr. 24 tritt hingegen
wieder etwas stirker hervor. Der Emissionswirkungsquerschnitt dieser
Autoionisationsresonanz ist im ‘Ps, — Kanal viel kleiner, als die energetisch
tieferliegenden (siche Abb. 5.18). Zu beachten ist, dass der in Abb. 5.18 (a) gezeigte
Ubergang spektroskopisch nicht ganz sauber vom direkt benachbarten Ubergang
(Abb. 5.18 (b)) getrennt werden kann und deswegen nicht gesondert diskutiert
wurde.

Ebenso sind zwar in Abb. 5.19 die beiden Fluoreszenzlinien bei 72,3 und 72,5 nm
einzeln aufgefiihrt obwohl sie nicht sauber getrennt werden konnten. Dies ist der
Grund des Intensititsanstiegs an der ’P5;, — Schwelle im 2Py, — Kanal. Man sieht
deutlich, dass dieses Signal nur aus dem direkt benachbarten 4s Ps)p 93p5 P35
Ubergang stammen kann, da der zweite Zerfallskanal des 2P1/2 — Zustands keinerlei
Intensititsanstieg zeigt. Dieser Ubergang liegt isoliert bei 71,8 nm.

Der totale Photoionisationswirkungsquerschnitt in Abb. 5.20 zeigt deutlich die starke
Struktur, die durch den 4s (°D) 5p — Storer hervorgerufen wird. Die stirksten
Oszillationen sind in der GroBenordnung von einem Mb. Dies ldsst sich sehr gut mit

den Fluoreszenzdaten in Einklang bringen.

- 96 -



Kapitel 5 Ergebnisse

- | ! | ! I ! I ! I ! I ! I 4

0,02 -] —

- 32 32 -

0,01 - '\. -

0,00 4 J%ufﬂ.,_ﬁ: \-Jr Pl . ]

4 — 1 T T ' T ' T ]

4 ] ]

0,0 : /\ | 4D5/2 S 2F,3M2 | -

0,02 - \& / -

0,00 -"'\--..-h. / ™ e, e, h

1 ! — 1 T T T T T 4

0,10 - _

7 /-q,h\ f\‘ | T 4P:i/z - 2P1/2 -

0,05 - b

0,00 — J e -'( \\...,J'/ \. \,ﬁ""”--‘}\._. e L S ]

- I L] I 1 1 T T ]

0 0’6 - B _s%p —

2 0’4 _- 4p1/2 R 2P1/2 _-

0.2 7] -‘] \.f \\_f\"""!. .f\ 5277 Taz | =

C 4 -

— 0,0 _-: J.\“ .‘!\- --h _--h'l---- —-:
z | 1 1 T | T T

2 034 B

C - | 4P 2P | -

< 0.2 . 'f 32 w2 | =

S 01 '\. - \.!'L M B

D 004 - "-—- ——te ]

) 4 | T T T T T T T I ]

- 0,02 4 T _

(?-) 0,01 —- f\_\..f\ )A'.h_ 112 312 _-

2 0,00 e o WA e

- _ I ! I ! I ! I ! I ! I ! I i

X 0,02 - . -

= 0.01 ] | 2Pa/z - 2P1/2 | fl{ 1"'\.-!..._ 4

; 0,00 —-: _-----'wﬁ-ﬂ—h-'%I--&r%.'l.‘--'—..‘-.'ll.wl'ﬁ-% _-:

g | ! | ! I ! I ! I ! I ! I i

0,02 -] B ) -

0,01 . | P> Py .."J'h’ *V\"\. b

0,00 _- g g g i g g ™ e e g g P _‘

0 1 5 — l T l T I T l T l T l T l B

0:10 . | 2Pa/z > 2P3/2 | 3

0,05 _.J"'h"""' =

0,00 - E

oos t T+ T ‘T T Tt T T T T T 3

i e -:

0:000 - ""f""U""-'-w-ﬁ!--ﬂr'-!f'-'--._--M---..g--h--_.ﬁqlh..-l-fv‘l"ﬂl-!- .

r——rr 1 T T ' T ' T T°r T 1 1
32,80 32,82 32,84 32,86 32,88 32,90 32,92

Energie in eV
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aus [Bai92], 4s (*P1) np Serie eigene Berechnung.
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Abb. 5.18: Wirkungsquerschnitt der Ar™ 4s *P — Satelliten im Primérenergiebereich
von 32,8 bis 33,92 eV. 4s (*P3) np Rydbergserie und 4s (°D) 5p Storer
aus [Bai92], 4s (*P12) np Serie eigene Berechnung.
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Abb. 5.19: Wirkungsquerschnitt der Ar™ 4s P — Satelliten im Primérenergiebereich
von 32,8 bis 33,92 V. 4s (*P32) np Rydbergserie und 4s (*D) 5p Storer
aus [Bai92], 4s (*P1) np Serie eigene Berechnung.
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Abb. 5.20: Zusammenfassung der Wirkungsquerschnitte der Ar™ 3d *D, 4s *P und
4s *P — Satelliten, sowie des totalen Photoionisationswirkungsquerschnitts
im Primérenergiebereich von 32,8 bis 33,92 V. 4s (*P3) np Rydberg-
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Nr. |Energieposition in eV|| Nr. |Energieposition in eV

1 32,5 18 32,811

32,5075 19D 32,822

3 32,51 20 32,834
4D 32,517 21 32,8415

5 32,524 22 32,848

6 32,54 23 32,853

7 32,546 24 32,859

8 32,638 25 32,864

9 32,666 26 32,87

10 32,683 27 32,873

11 32,699 28 * 32,9
12D 32,723 29 32,922

13 32,737 30 32,939

14 32,741 31 32,952

15 32,762 32 32,964

16 32,772 33 32,973

17 32,794 34 32,979

D Doppelpeak * Seriengrenze

Tabelle 5.4: Experimentell bestimmte Energiepositionen der

Autoionisationsresonanzen im Primérenergiebereich von 32,5 bis 33 eV
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5.2.5 Intensititsverlauf der ‘P und *P — Satelliten im
Primirenergiebereich von 32,82 bis 32,96 eV -

Beobachtung der Intensitit Iy

Obwohl, wie in Abb. 5.21 zu sehen, die spektrale Auflosung nicht ausreicht um die
einzelnen Ubergiinge spektroskopisch zu zerlegen, sind in den in Abb. 5.22 gezeigten
Verldufen der Wirkungsquerschnitte der Ar" 4s P und *P — Zustéinde sehr gut die
Strukturen z.B. aus Abb. 5.9 zu sehen. Zum Vergleich ist in dieser Abb. im unteren
Teil auch das Signal der Absorptionsmessung aufgetragen. Das in Abb. 5.22 gezeigte
Fluoreszenzsignal ist simultan zu dem in Abb. 4.7 dargestellten Verlauf der Ar" 3s —
Wirkungsquerschnitte gemessen. Eine Kalibrierung auf diesen Wirkungsquerschnitt
ist leider nicht moglich, da die experimentellen Unterschiede der Detektionssysteme
zu grof3 sind. Dariiber hinaus geht noch die Winkelverteilung der Fluoreszenz-
strahlung ein, die eine solche Kalibrierung auf die Intensitit Ip- unmdglich macht.

Dazu wire ein sauber getrennter Zustand mit Gesamtdrehimpuls J; = 1/2 notwendig.

T I T I T I T I T I T I T
3p6 ’s g 3p5 P 1 62 52
- 112 312 —_— 3p S”2 —>3p P1 , -
91,98 nm T’-] 0% 20 nm I
c 1000 — M —
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(O] 4 1 meV Schrittweite i d
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ig 7504 03 .
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= - | 4
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2 2504 {1 | ]
= i o
1 ; H ] A 1
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Abb. 5.21: Fluoreszenzspektrum von Argon nach Anregung mit linear horizontal
polarisierter Synchrotronstrahlung.

(Aufgenommen mit Monochromator Nr.1)
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Abb. 5.22: Energetischer Verlauf der Ar" 4s **P — Satelliten und des totalen
Photoionisationswirkungsquerschnitts. Beobachtung der Fluoreszenzkom-
ponente senkrecht zur Polarisationsrichtung der anregenden Photonen.
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Serie eigene Berechnung.
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5.3 Absorptionsmessungen mit hochster

Primarauflosung.

Zur Unterstiitzung der in Kapitel 5.2 gemachten fluoreszenzspektroskopischen
Untersuchungen sind mit einer Primédrauflosung von etwa 1,7 meV
Absorptionsmessungen in  Abhéngigkeit der anregenden Photonenenergie
durchgefiihrt worden. Die lineare Polarisationsrichtung der anregenden Photonen ist
wie in den Experimenten in Kap. 5.2 horizontal. Durch die unterschiedliche
Primédrauflésung und die verdnderte Ausleuchtung der Wechselwirkungszone ist eine
Kalibrierung auf den Wirkungsquerschnitt (sieche Kap. 4.5.2) nicht mdglich. Die
Photonenfliisse der U125/1 PGM — Beamline sind bei diesen Einstellungen so
gering, dass eine gleichzeitige Aufnahme von Fluoreszenzdaten nicht moglich war.
Messungen in dieser Konfiguration wurden aus zeitlichen Griinden nur fiir die beiden
interessanten Bereiche aus Kap. 5.2.2 und Kap. 5.2.4 gemacht. In den erhaltenen
primdrenergieabhéngigen Signalen zeigen sich deutlich die Fanoprofile der
Autoionisationsresonanzen. In Abb. 5.23 sind klar die sieben Peaks der
Fluoreszenzmessungen aus Kap. 5.2.2 zu erkennen. Die Doppelstruktur von Peak 4
kann in diesen Daten bestitigt werden. Aullerdem deuten sich auch im ersten und im
sechsten Peak Unterstrukturen an. Abb. 5.24 bestitigt den Verlauf des
Wirkungsquerschnitts in Kap. 5.2.4. Die Doppelstruktur bei 32,822 eV ist hier

aufgelost.
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Abb. 5.23: Absorptionsmessung mit hochster Primirauflosung im
Energiebereich von 32,48 bis 32,58 eV.

\ 4s (°D) 5p - Storer
2, _
4s (Py,)np [ n=13 | | | N

4s (°P,,) np n=10 | \
T T T T T T T

b T
:':--il

.hl~I-4

a ——1jz"wSan

..""'-n.

"
L B

=i
1

T
e LV H]
2
1 1 1

ey "

L T
I

Wirkungsquerschnitt in willk. Einheiten

T I T I T I T I T
32,78 32,80 32,82 32,84 32,86 32,88

Energie in eV

Abb. 5.24: Absorptionsmessung mit hochster Primédrauflosung im Energiebereich
von 32,78 bis 32,87 eV. 4s (*P3) np Rydbergserie und 4s (*D) 5p Stérer
aus [Bai92], 4s (*P12) np Serie eigene Berechnung.
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5.4 Zusammenfassende Diskussion der

Ergebnisse der Ar’ 4s—Satellitenmessungen

Die gezeigten Messungen sind dominiert durch den Einfluss des 4s (*D) 5p — Storers.
Seine Prisenz zeigt sich auf zwei Weisen. Es wird eine starke Zunahme der
Intensitdten in allen beobachteten Zerfallskanilen registriert. Aulerdem sind die in
diesem Bereich auftretenden Rydbergserien stark gestort.

Durch die hier gezeigten Daten, die erstmals mittels fluoreszenzspektroskopischen
Methoden eine Auflésung der Resonanzstruktur um den 4s (°D) 5p — Storer zeigen,
sind neue Zugéinge zur Interpretation der doppelt angeregten Zustinde moglich.

Es zeigt sich deutlich, dass es nicht ausreicht die von [Bai92] vorgeschlagene
4s 2P3/2 np — Serie zur Interpretation heranzuziehen. Es sind zweifelsfrei auch
Zustinde der 4s 2P1/2 np — Serie 1im energetischen Verlauf der
Emissionswirkungsquerschnitte zu sehen. Eine Zuordnung von Zustinden dieser
Serie zu den Maxima der experimentellen Daten ist bei der Verwendung von
entsprechenden Quantendefekten vor der Energieposition des Storers moglich. Eine
Zuordnung im weiteren Energieverlauf ist auf diese einfache Weise nicht moglich. In
diesem Fall ist die Unterstiitzung der Theorie notwendig, die gerade durch die hier
gezeigte  zustandsselektive Besetzung auf  Autoionisationsresonanzen ein
leistungsféhiges Mittel zur Hand hat, eine solche Zuordnung zu erreichen.

Auch ist es gelungen, ausgehend von einem isolierten Maximum im energetischen
Verlauf des Emissionswirkungsquerschnitts bei der Anregungsenergie von 32,5 eV
eine eindeutige Identifikation von sieben Maxima in diesem Bereich zu
dokumentieren. Sédmtliche = Energiepositionen = der  hier  detektierten
Autoionisationsresonanzen stehen nun im Primérenergiebereich von 32,490 eV bis
33,050 eV durch eine von Absorptionsuntersuchungen unabhingige Messmethode
zur Verfiigung.

Ebenso ist im Rahmen dieser Untersuchungen klar zu erkennen, dass die
Besetzungen der *P; — Satelliten, in Ubereinstimmung der Beschreibung in
LS — Kopplung, fast keine direkte Anregung zeigen. Hingegen werden die
2P, — Satelliten sowohl direkt (siehe energetische Schwelle z.B. in Abb. 5.8), als auch

iiber Autoionisation besetzt.
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Die Beschreibungen der doppelt angeregten Zustinde, welche die beobachteten
Quartett- und Dublettzustdnde besetzen, miissen Mischungen von Singulett- und
Triplettzustdnden enthalten. Beobachtet man Quartett — Zerfallskanile, so werden die
Triplettanteile des Ausgangszustands sichtbar gemacht. Eine Besetzung des
Quartettzustands aus einem Singulettausgangszustand wére nur iiber einen Spinflip
eines gebundenen Elektrons moglich. Die Beobachtung der Dublettzustéinde
wiederum ist ein Indikator fiir den Singulettanteil des Ausgangszustands, da dieser

Anteil die Dublettzustinde besetzt.

5.5 Bestimmung des Winkelasymmetriepara-

meters der Ar’ (4p — 4s) Fluoreszenzstrahlung

Die hier untersuchten Zerfalle liegen im sichtbaren Spektralbereich bei etwa 470 nm.
Ein Fluoreszenzspektrum der beiden Polarisationskomponenten der untersuchten
Ubergiinge ist in Abb. 5.26 gezeigt. Die Normierung der Daten ist auf den Fluss der
anregenden Photonen und auf die beiden Uberginge mit J; = 1/2 erfolgt.

Die Daten sind unter Verwendung eines  Wollastonprismas in
Sekunddrmonochromator Nr.l ermittelt worden. Dies erlaubt die gleichzeitige
Aufzeichnung der Intensititskomponenten I, und I Aufgefiihrt sind in den
Abbildungen jeweils diese beiden Komponenten und der daraus mittels (5.1) (siehe
auch Kap. 2.2 und 4.2.1) errechnete 34 — Parameter.

L -1

LTIy

(5.1)

Die Messungen sollten vor allem die starken Anderungen im By — Parameter bei
einer Primirenergie von etwa 36,6 ¢V in den Ergebnissen von Mentzel (Abb. 5.25
[Men98]) kldaren. Diese Daten sind in zwei Durchldufen (mit vertikalem und
horizontalem Undulator) aufgezeichnet. Deshalb sind starke Variationen im
Winkelasymmetrieparameter auf den Flanken der Autoionisationsresonanzen bei

kleinen Primérenergieverschiebungen in den beiden Durchldufen moglich. Es sollte
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mit der nun verfiigbaren wesentlich besseren Primérauflosung und dem verdnderten
Messverfahren die Uberpriifung dieser Struktur vorgenommen werden. Die
Primérauflosung betrdgt in allen gezeigten Messungen etwa 4 meV bei einer

Schrittweite von 1 meV.

2]
o

I
o
—

N
o
T

Intensitat / rel. Einh.

o

35,8 36,0 36,2 36,4 36,6 36,8 37,0
Energie in eV

Abb. 5.25: Relative Intensititen und By — Parameter des Ar’ Ubergangs
4p 2P3/2 -2 4s 2P1/2. Dreiecke: Messung mit vertikalem Undulator;
Kreise: Messung mit horizontalem Undulator [Men98].

- 109 -



Kapitel 5 Ergebnisse

! | | ! | ! |
7000 ¢ . L
6000 % g - _
] & £ . o § _
5000 - . ] s, 5 -
4000 > A & o i
] q—g ND_?-' /I\g E ; _
& 3000 - & & = i i
e - =N q-Q' I -
o o !' *1 LS 1
2 2000 A ! I ) | i
.E 7 ,'!: T_ %I Q_% .l 7
Dol HE R 4 DY
x. i HE) =.I. z. ?b l i T _
; — —
c ' | ' | ' | ' |
— 7000 -
‘T ] 1
-a arallel
L 6000 - P
2 - 1
£ 5000 -
1 E 1
4000 -
3000 -
i ] i
s 1
2000 - s ,| ﬁ 1 -
| 1 | 2 I l
i1 | 1 1
wo] L0 E L EE S
L = t W e
0 e’ ““Wk-.-—'/ v’ wwt\h_,._
! | ! | ! | ! |
450 460 470 480 490

Wellenlange in nm

Abb. 5.26: Fluoreszenzspektrum mit den aufgeldsten Polarisationskomponenten der

untersuchten Ubergiinge.

Abb. 5.27: (Seite 111) Intensitdten und Bg — Parameter des
Ar” Ubergangs 4p *Si» > 4s *Pyp.
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5.5.1 Ubergiinge aus Zustiinden mit

Gesamtdrehimpuls J; = 1/2

Die beiden hier gezeigten Ubergéinge sind aufgrund der Kugelsymmetrie ihrer
Ausgangszustinde zur Kalibrierung der Apparatur verwendet worden. Die beiden
Fluoreszenzkomponenten der Zustinde sind so normiert, dass sich innerhalb der
Statistik ein Winkelasymmetrieparameter von Null ergibt. Alle anderen Uberginge

sind dann mit diesen Normierungsfaktoren korrigiert worden.
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5.5.2 Ubergiinge aus Zustiinden mit

Gesamtdrehimpuls J; = 3/2

Der starke Sprung im g — Parameter im Ubergang Ar' 4p 2P3/2 2> 4s 2P1/2 [Men98],
welcher als Motivation zu den jetzigen Messungen zu sehen ist wird von diesen
Daten, wie in Abb. 5.29 gezeigt, bestitigt. In allen Abbildungen sind als horizontale,
gepunktete Linien die partiellen Werte des B — Parameters bei nur einer beteiligten
Elektronenpartialwelle (vgl. Tab. 2.1) eingezeichnet. Man sieht in Abb. 5.29 den
flachen Verlauf des By — Parameters um Null bis zur Anregungsenergie von etwa
36,5 eV. Hier ist keine Aussage zur Beteiligung einer speziellen
Elektronenpartialwelle moglich. Ab 36,5 eV setzt ein Trend zu negativen 3 — Werten
ein, was auf die Bevorzugung einer s;, — Elektronenpartialwelle hinweist. Innerhalb
weniger meV folgt ein Sprung zu eindeutig positiven Werten, was auf ein ds, —
Elektron hindeutet. Diese [ — Wert Verdnderung resultiert aus den gezeigten
Intensitatsverldufen von I und I;. In der parallelen Komponente ist ein kleinerer
Doppelpeak bei etwa 36,63 eV und ein anschlieBender Einbruch vor dem darauf
folgenden starken Peak zu sehen. In der senkrechten Komponente verschmiert dies
alles zu der breiten niederenergetischen Flanke des starken Peaks. Kleinere
Ausschlige sind noch im Energiebereich ab 36,74 eV zu erkennen. Der Ubergang
auf den “P3;, — Endzustand (Abb. 5.30) zeigt wie erwartet den gespiegelten Verlauf
des 2P3/2 > 2P1/2 Ubergangs. Die Spriinge im g — Parameter sind allerdings durch
die dichter beisammen liegenden theoretischen B — Werte nicht so deutlich zu sehen.
Im Ubergang Ar" 4p “Di, > 4s “P3p (Abb. 5.31) zeigt sich eine eindeutige
Bevorzugung der d — Kanile. Das s, — Elektron scheint eine geringere Rolle zu

spielen.
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Ar* 4p 2|=3,2 > 4s 2P1,2
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5.5.3 Uberginge aus Zustinden mit

Gesamtdrehimpuls J; = 5/2

Der in Abb. 5.32 dargestellte energetische Verlauf des By — Parameters des
Ubergangs Ar’ 4p 2D5/2 - 4s 2P3/2 hat einen relativ glatten Verlauf. Der Absolutwert
liegt auf der im Diagramm eingezeichneten Linie des partiellen By — Werts eines
ds;» — Elektrons. Es sind jedoch in dem interessanten Bereich ab 36,6 eV Einbriiche,
welche auf andere Elektronenpartialwellen hinweisen, zu sehen. Der Ubergang
Ar' 4p 4P5/2 - 4s 4P5/2 (Abb. 5.33) zeigt liber den gesamten sinnvoll auszuwertenden
Bereich einen negativen g — Wert. Dieser Wert liegt ebenfalls nahe bei dem
theoretischen Wert fiir ein ds» — Elektron. Damit wird die bereits durch die Daten
von Mentzel et al. gestiitzte Vermutung, dass bei der Besetzung von lonenzustinden
mit J > 5/2 ein eindeutiger Trend zur Emission nur einer Elektronenpartialwelle

besteht, weiter untermauert.
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Ar' 4p 205/2 -> 4s 2P3,2
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6 Zusammenfassung

Die Ermittlung experimenteller Daten zur Wechselwirkung von Photonen mit
Atomen, die im Vergleich mit theoretischen Beschreibungsmethoden erlauben, die
Bedeutung der Elektronenkorrelationen und Vielteilchendynamik aufzuzeigen, ist
das Ziel aktueller Untersuchungen an Synchrotronstrahlungsquellen der dritten
Generation. In diesem Zusammenhang stehen die durchgefiihrten Messungen von
absoluten Wirkungsquerschnitten zur Photoionisation eines Ar 3p — Elektrons bei
gleichzeitiger Anregung eines zweiten solchen Elektrons in das 4s — Orbital. Die
3p*(’P) — Core Konfiguration bildet mit dem angeregten 4s — Elektron ‘P und *P —
Feinstrukturzustinde als niedrigste angeregte Ionenzustinde, abgesehen vom 3s3p°® —
Zustand. Die Auswahl dieser Zustinde und des Primérenergiebereichs orientiert sich
an der obigen Forderung, moglichst interpretierbare und interessante Bereiche und
Fragestellungen der komplexen Mechanismen der photoneninduzierten
Satellitenbesetzung zu isolieren. In dieser Arbeit werden sowohl Quartett- als auch
Dublettzustinde  beobachtet und die Emissionswirkungsquerschnitte  fiir

Photonenenergien zwischen 32,475 eV und 33,050 eV gemessen.

In Literaturdaten, ermittelt mit etwa 80 meV Bandbreite der anregenden Strahlung,
zeigte die Energieabhingigkeit der Besetzung der ‘P — Zustinde zwei isolierte
Resonanzen bei etwa 32,5 und 32,8 eV. Die eigenen Experimente losen in diesen
Energiebereichen erstmals Resonanzen in regelméfBiger Abfolge auf. Sie zeigen, dass
die Quartettzustinde liberwiegend durch die Autoionisation zweier identifizierter
Rydbergserien besetzt werden. Diese sind als (3P) 4s 2P3/2,1/2 np — Serien
ausgezeichnet. Ein direkter Prozess wird hingegen nicht beobachtet. Damit wird
experimentell der dominierende Quartettcharakter der CP) 4s ‘P — Zustinde
bewiesen. Es folgt daraus, dass autoionisierende Rydbergzustinde durch eine
Mischung aus Singulett und Triplett Zustdnden zu beschreiben sind, ansonsten wére
eine Besetzung der ‘P — Zustinde nur iiber komplexe dynamische Spin — Bahn
Wechselwirkungen mdglich.

Im Anregungsenergiebereich zwischen 32,899 eV und 33,019 eV, also zwischen der

energetischen Schwelle des Ar™ 3p* (°P) 4s “Ps, und des Ar™ 3p* CP) 4s *Pip
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Zustands, wird fiir den 2P3/2 Zustand eine Uberlagerung von direkter und resonanter
Besetzung beobachtet.

Die Rydbergserien werden simultan in Absorption beobachtet. Diese Daten lassen
sich mit Literaturwerten bei durchaus verbesserter eigener Primérenergicauflésung
vergleichen. In den Literaturdaten wurde die zum Ar’ 3p4 (3P) 4s 2P1/2 Zustand

konvergierende Rydbergserie nicht diskutiert.

Die n — Abhéngigkeit der Intensitdten der Resonanzbesetzung der Satellitenzustdnde
wird durch zwei in der Literatur dokumentierte storende Resonanzen stark
beeinflusst. Eine ist bei 32,852 eV durch Vergleich mit Zustandsberechnungen
eindeutig mit 4s (°D) 5p identifiziert. Fiir die andere werden in der Literatur zwei
Energiewerte, bei 32,517 und 32,536 ¢V, mit 3d P, 5p ausgezeichnet. Durch den
starken Einfluss der beiden Storer ergibt der eigene Versuch der Beschreibung von
Rydbergserien mit Hilfe von konstanten Quantendefekten nur in Teilen des

untersuchten Primérenergiebereichs ein befriedigendes Ergebnis.

Unterstrichen wird, dass die fiir die totale Absorption und die offenen Zerfallskanile
gemessenen absoluten Wirkungsquerschnitte eine vollstindige experimentelle
Datenbasis fiir einen Test von Berechnungen eines iiberschaubaren Anregungs- und
Zerfallsszenarios bieten. Wie betont, gelingt dies durch die Beschrinkung auf die

niedrigsten angeregten Satellitenzusténde.

Die Messungen der absoluten Emissionswirkungsquerschnitte der Ar™ 3s*3p* (°P) 4s
— Satelliten sind mit Hilfe der photoneninduzierten Fluoreszenzspektroskopie (PIFS)
im Spektralbereich des Vakuumultravioletten durchgefiihrt worden. Als
Synchrotronstrahlungsquelle wurde der Elektronenspeicherring BESSY II in Berlin
verwendet. Dort steht mit der Undulatorbeamline U125/1 PGM eine intensive und
brillante Lichtquelle fiir den energetischen Bereich der Schwellen der Ar™ Satelliten
zur Verfligung. Im Undulator dieses Experimentierplatzes wird horizontal linear

polarisierte Synchrotronstrahlung erzeugt.

Eine der Stirken der PIFS besteht in der Moglichkeit der Bestimmung der relativen
Verteilung der drei erlaubten Elektronenpartialwellen. Diese Verteilung ist aus der
Messung der GroBlen Ajo (Alignmentparameter) und O;o (Orientierungsparameter)

der besetzten lonenzustinde ableitbar. Fiir den Test von Berechnungen stellen diese
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beiden Parameter sehr empfindliche Groflen dar. Die Moglichkeit der Bestimmung
von Oy kann im Fall der Ar™ 3s*3p* (°P) 4s — Satelliten bis jetzt aus zwei Griinden
nicht durchgefiihrt werden. Es steht zur Zeit bei BESSY II keine Beamline im
Primédrenergiebereich um 33 eV zur Verfiigung welche, die fiir die Messungen des
Orientierungsparameters O;o notwendige intensive und zirkularpolarisierte Strahlung
liefert. Als weitere Schwierigkeit tritt das experimentelle Problem der
Polarisationsanalyse der Fluoreszenzstrahlung im Spektralbereich des VUV auf. Die
Messung von A,y alleine erlaubt eine tendenzielle Diskussion der
Partialwellenbesetzung und Aussagen iiber deren Anderung als Funktion der
anregenden Photonenenergie. Fiir die Messung des Alignmentparameters stehen zwei
Moglichkeiten zur Verfiigung. Erstens konnen zwei aufeinanderfolgende Messungen
mit um 90° gedrehter Polarisationsebene der anregenden Strahlung durchgefiihrt
werden. Zweitens kann man ein Wollastonprisma als Polarisationsstrahlteiler der
emittierten Fluoreszenzstrahlung verwenden. Diese zweite Methode bleibt allerdings

auf den sichtbaren Spektralbereich beschrinkt.

Unter Verwendung eines Wollastonprismas wurde eine resonanzartige Variation von
Ay der Ar' 3s23p4 (3 P) 4p 2P3/2, 2D3/2 — Zustinde im Primérenergiebereich um
36,6 eV aus einer Vorlduferarbeit bei BESSY I mit der gesteigerten Primirauflosung
von BESSY II untersucht. Das frithere Ergebnis konnte bestitigt werden. Trotz einer
um den Faktor drei gesteigerten Primérauflosung von jetzt etwa 4 meV konnten die
Strukturen von doppelt angeregten Zustidnden nach wie vor nicht zugeordnet werden.
Der Energiebereich um 36,6 eV sollte jedoch an Aufmerksamkeit behalten,
schlieBlich bedeuten Vorzeichenwechsel von A,y eine Drehung der bevorzugten

MJ — Einstellung um 90°.

Fiir die oben diskutierten Ar™ 3s*3p* (°P) 4s —, sowie fiir héher angeregte Satelliten
existieren im Primédrenergiebereich zwischen 32,8 und 36 eV bisher nicht publizierte
relative Wirkungsquerschnitts- und auch Alignmentmessungen, welche im Rahmen
fritherer Forschungsprojekte bei BESSY I ermittelt wurden. Diese sind im Anhang
der Arbeit zusammengefasst, um einen Leitfaden flir nachfolgende Untersuchungen
mit gesteigerter Primédrauflosung bereit zu halten. Nach den Ergebnissen dieser
Arbeit wire bei Untersuchungen des hoherenergetischen Bereichs, in dem zahlreiche
Rydbergserien iiberlappen, eine Bandbreite der anregenden Strahlung von weniger

als 1 meV anzustreben.
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7 Anhang

7.1 Energieabhiingigkeit von Ar" 4s, 3d —
Satelliten und Winkelverteilung der
emittierten Fluoreszenzstrahlung

untersucht mit mittlerer Primarauflosung

Ausgehend von Abb. 5.2 ist der Anregungsenergiebereich von 32,8 bis 35,8 eV in
den hier gezeigten Messungen genauer Untersucht worden. In Abb. 5.2 ist in diesem
Energiebereich eine kaum aufgeloste breite Struktur im energetischen Verlauf des
Emissionswirkungsquerschnitts zu sehen. Man erkennt mit der hier verwendeten
Primirauflosung zum Beispiel in Abb. 7.6 eine deutlich komplexere Aufspaltung
dieser Struktur. Der Fortschritt der Messtechnik ist auch in der hier von [Mag95]
angewandten Methode der gekreuzten Undulatoren an BESSY I zu sehen. Dieses
Messverfahren erlaubt den Datensatz beziiglich des Winkelasymmetrieparameters B
auszuwerten. Die fiir diese Messungen zur Verfiigung stehende Primirauflosung
erlaubt aufgrund der komplexen Strukturen der Emissionswirkungsquerschnitte in
diesem Anregungsenergiebereich leider keine detaillierten Aussagen beziiglich der
Zuordnung von Rydbergserien und der Beteiligung der drei moglichen
Photoelektronenpartialwellen auf den Einzelresonanzen. Dieser Datensatz zeigt klar
auf, dass man sich aufgrund der zahlreichen autoionisierenden Rydbergserien von
doppeltangeregten Zustdnden auf die niedrigsten Satelliten — Zustdnde konzentrieren
muss. Darum sind im Rahmen dieser Arbeit Messungen an den Ar™ 4s ‘P —

Satellitenschwellen durchgefiihrt worden.
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Die  hier  gezeigten  Ergebnisse sind  trotz  aller Mess-  und
Interpretationsschwierigkeiten sehr interessant, da ein weiter Wellenldngenbereich
des Fluoreszenzwellenlingenspektrums {iberdeckt wird. Dieser reicht von 66 bis
75 nm und beinhaltet damit die Ubergéinge Nr.4 bis Nr.21 in Abb. 7.1. Somit sind die
Daten hervorragend als Orientierungshilfe bei der Suche nach besonders
interessanten Stellen im energetischen Verlauf der Ar' 4s, 3d — Satelliten geeignet,
die mit der nun zur Verfligung stehenden verbesserten Primérauflosung untersucht
werden sollten. In den folgenden Kapiteln sieht man deutlich die Schwellen der
verschiedenen Ar’ — Satelliten in den energetischen Verliufen der
Fluoreszenzsignale (siche z.B. Abb. 7.5, 7.2, usw.). Die Anregungsenergieschwellen
der Zustinde, sowie die daraus resultierenden Zerfallskandle mit den zugehorigen

Wellenlidngen sind in Tabelle 7.1 aufgelistet.

3keV Elektronen auf Argon I

LI BN L L L L L L L L L LB L L L L

2000 19 1

1750 Arlll |
1500 17 10 .

1250 —

1000 -

750 -

500 - 20 "

Intensitat in willk. Einheiten

250 18 1615 13

Wellenlange in nm

Abb. 7.1: Fluoreszenzspektrum von Argon nach ElektronenstoBanregung.

Bezeichnung der Ubergiinge siche Tabelle 7.1.
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Zustand  Ubergang Wellenlinge Schwelle Linien Nr.
CP)4s‘Psp > 3p’*Pip 74,4925 nm 32,399 eV 5
CP)4s‘Psn > 3p°*Pin 74,8198 nm 32,509 eV 4
> 3p° 2P3, 74,0270 nm 6
CP)4s 'Pin D 3p’ Pip 74,5323 nm 32,569 eV 5
> 3p°?Ps, 73,7457 nm 7
CP)4sP3, D 3p°*Pin 73,0929 nm 32,899 eV 8
> 3p° 2P3, 72,3361 nm 10
CP)4s P, D 3p’ Py 72,5550 nm 33,019 eV 9
> 3p° 2P3, 71,8091 nm 11
CP)3d*Fsn > 3p’ P3p 69,8771 nm 33,499 eV 13
CP)3dFzn > 3p’ Pip 70,4523 nm 33,529 eV 12
> 3p° P, 69,7489 nm 13
CP)3d Py, D 3p°*Pin 69,7940 nm 33,699 eV 13
> 3p° 2Py, 69,1038 nm 15
CP)3d*Py, > 3p °Pin 69,3301 nm 33,819 eV 14
> 3p° 2P3, 68,6489 nm 16
CP)3d Py, D 3p°*Pin 67,9221 nm 34,009 eV 17
CP)3d*Psn > 3p°*Pip 67,7951 nm 34,049 eV 17
CP)3d*Ps, > 3p’ P3p 67,6241 nm 34,089 eV 18
('D)4s D3, > 3p° Pipy 67,9400 nm 34,189 eV 17
> 3p° P, 67,2856 nm 19
('D)4s°Ds, > 3p°*Psp 67,1852 nm 34,209 eV 19
CP)3d°Fs, > 3p’ P3p 66,6010 nm 34,379 eV 20a
CP)3d’Dsn, > 3p° Pip 67,0948 nm 34,419 eV 19
> 3p° P, 66,4563 nm 20b
CP)3d D3, > 3p°*Pin 66,1869 nm 34,489 eV 21

Tabelle 7.1: Ausgewihlte Zustéinde von Ar’ und ihre Zerfallskanile. Nummerierung

analog Abb. 7.1.
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In jedem der Diagramme dieses Kapitels ist in Abhidngigkeit der Energie der
anregenden Photonen im oberen Teil der Intensitdtsverlauf I der abgestrahlten
Fluoreszenzstrahlung nach Anregung mit linear polarisierter Synchrotronstrahlung,
welche parallel zur Emissionsrichtung der Fluoreszenzstrahlung ausgerichtet ist,
aufgetragen. In der Mitte ist das Fluoreszenzsignal Igpe, d.h. Ausrichtung der
Polarisation der anregenden Synchrotronstrahlung senkrecht zur Detektionsrichtung
der Fluoreszenz, aufgetragen. Die Intensititen sind in willkiirlichen Einheiten
angegeben, da die Rohdaten auf den Primérfluss normiert sind. Eine Normierung auf
einen Zustand mit Gesamtdrehimpuls J; = 1/2 ist ebenfalls notwendig um
instrumentelle Effekte zu kompensieren (vgl. Kap. 4.3).

Im unteren Teil der Abbildungen ist der daraus mit Formel (7.1) berechnete
Winkelasymmetrieparameter [n der abgestrahlten Fluoreszenz aufgetragen

(vgl. Kap. 4.2.1).

(7.1)
Der PBn — Parameter ist sowohl direkt als auch nach einer 5 — Punkt Gléttung
aufgetragen, um einen besseren Uberblick iiber den energetischen Verlauf und
dessen Details zu erhalten. AuBerdem sind in diesem Diagrammteil die zu
erwartenden partiellen Ba — Werte fiir die Emission einer speziellen
Elektronenpartialwelle (vgl. Kap. 2.2) als horizontale gepunktete Linien
eingezeichnet.
Die Anordnung der Daten ist nach dem Gesamtdrehimpuls J; ihres Ausgangszustands
erfolgt. In den folgenden Unterkapiteln sind zuerst die Zustinde mit J; = 1/2, dann
die Zustdnde mit J; = 3/2 aufgefiihrt. Diese sind nochmals in Gruppen unterteilt mit
Ubergiingen in einen Endzustand mit Gesamtdrehimpuls J¢ = 3/2 und J; = 1/2. Es
schlief3en sich noch die Ubergénge mit J; 2J¢ = 5/2 = 3/2 an, sowie die restlichen
beobachteten Spektrallinien bei denen eine eindeutige Zuordnung zu einem
bestimmten Ubergang aufgrund der sehr dicht liegenden Wellenlingenpositionen

nicht méglich ist.

- 128 -



Kapitel 7 Anhang

7.1.1 Ubergénge aus Zustinden mit

Gesamtdrehimpuls J; = 1/2

Diese Uberginge sollen aufgrund der Kugelsymmetrie ihres Ausgangszustands einen
Ba — Wert von Null haben. Man erkennt nach der Normierung in allen Fillen eine
gute Ubereinstimmung mit dieser Vorhersage. Abweichungen treten insbesondere
bei sehr geringen Intensititen auf. Dort ist es aufgrund der vorgegebenen
Zahlenwerte schwierig einen in der Energieabhidngigkeit eindeutigen (konstanten)
Winkelasymmetrieparameter zu berechnen, da schon sehr geringe Variationen in der
Zihlrate zu einer sehr groen Variation in den Werten fiir By fithren (Vergleiche auch

Kap. 5.5.1).
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7.1.2 Uberginge aus Zustiinden mit Gesamtdrehimpuls

J; =3/2 in Zustande mit J; = 3/2

Abweichend zu den in Kap. 7.1.1 gezeigten Ubergiingen haben diese Ubergiinge
einen von Null verschiedenen P — Wert. Bei der Emission von nur einer
Elektronenpartialwelle wiirde sich z.B. fiir eine s;, Elektronenpartialwelle ein Wert
von 0,4 ergeben (partieller Bn — Wert ). Die Daten zeigen keine konstanten Verldufe
iber den untersuchten Primérenergiebereich. Es treten eindeutige Variationen an den
Energiepositionen der verschiedenen Autoionisationsresonanzen auf. Man erkennt
z.B. in Abb. 7.5 einen Trend zur Emission eines d3; Elektrons. Es ist jedoch sehr gut
zu sehen, dass es bei den Energiepositionen 33,3 eV, 33,6 eV und 33,8 eV eine
deutlichere Beteiligung eines s;» Elektrons zu geben scheint. Eindeutige
Zuordnungen lassen sich aus diesen Daten nicht gewinnen, da auch Uberlagerungen
der drei Partialwellenanteile die gemessenen By — Werte erzeugen konnen. Um eine
Eindeutigkeit herbei filhren zu konnen, wire die Messung des
Orientierungsparameters (siche Kapitel 2) notwendig. Diese Messungen sind jedoch
schwierig, da die zu beobachtenden Uberginge im Spektralbereich des
Vakuumultravioletten liegen und sich damit Probleme bei der Polarisationsanalyse
ergeben (sieche Kap. 3). Die in Tabelle 2.1 aufgefiihrten partiellen By — Werte fiir die
Emission der drei hier moglichen Elektronenpartialwellen sind:

e +0.,40 fir ein s, Elektron

e 0,32 firr ein d;» Elektron

e +0,08 fiir ein ds» Elektron
In den drei gezeigten energetischen Verldufen finden sich Hinweise auf die
Beteiligung eines dj» Elektrons, da man immer negative Bsg — Werte sehen kann.
Aber auch deutliche Abweichungen in den positiven Wertebereich auf einzelnen
Autoionisationsresonanzen werden sichtbar. Sicherlich sind die Daten in Abb. 7.5 am

Aussagekriftigsten, da dieser Ubergang der stirkste in dieser Sequenz ist.
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7.1.3 Uberginge aus Zustiinden mit Gesamtdrehimpuls

J; =3/2 in Zustande mit J;=1/2

Auch fiir diesen Typ von Ubergingen ergeben sich von Null verschiedene Werte fiir
die partiellen Winkelasymmetrieparameter. Diese weichen jedoch von denen in
Kap. 7.1.2 ab. Vor allem #dndern sich die Vorzeichen der Py — Werte der
vergleichbaren Uberginge, so dass sich die gespiegelten Energieverldufe dieser
Ubergiinge ergeben. Der abweichende Gesamtdrehimpuls des Endzustands
verursacht dieses Verhalten. Die partiellen By — Werte der drei mdglichen
Elektronenpartialwellen sind hier:

e 0,50 fir ein sy, Elektron

e +0,40 fir ein ds, Elektron

e 0,10 fir ein ds;, Elektron
Auch in diesen Messungen ist der Trend zur Beteiligung eines ds, Elektrons zu
sehen. Vor allem in Abb. 7.8 sind bei den Energiepositionen 33,3 eV, 33,6 eV und
33,8 eV wieder Hinweise auf die Beteiligung eines s;, Elektrons zu erkennen. Die
Daten sind jedoch nicht so aussagekriftig wie die in Kap. 7.1.2. Hier wére sicher
eine verbesserte Primdrauflosung und eine hohere Zahlrate von Vorteil. Die in den
Abb. 7.9 und 7.11 gezeigten Uberginge sind aufgrund der geringen Zihlrate
(Abb. 7.9) und ihres nur leicht positiven By — Wertes schwer zu interpretieren. Man
kann nur festhalten, dass in beiden Féllen d — Elektronen beteiligt sein werden. In
Abb. 7.10 fillt auf, dass der By — Wert {iber fast den gesamten Energiebereich einen
negativen Wert zeigt. Dies legt die Vermutung nahe, dass abweichend zu den
anderen drei untersuchten Ubergéingen die s;» und die ds» Elektronenpartialwellen

starker beteiligt sind.
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7.1.4 Uberginge aus Zustiinden mit Gesamtdrehimpuls

J; =5/2 in Zustande mit J; = 3/2

Aussagen iiber die Beteiligung der Elektronenpartialwellen aus den Messungen
dieser Ubergiinge erweisen sich als schwierig, da die Variation in den mdoglichen
partiellen Bgq — Werten kleiner ist als in den beiden vorangegangenen Fillen (vgl.
Tab. 2.1). Die moglichen Werte ergeben sich in diesem Fall zu:

e 0,28 fiir ein d;» Elektron

e +0,32 fiir ein ds» Elektron

e 0,10 fiir ein g7/; Elektron
Der in Abb. 7.12 gezeigte Ubergang ist kein reiner 5/2 = 3/2 Ubergang, da der
Wellenlédngenunterschied von lediglich 0,04 nm zu dem benachbarten Ar 4s P, n=>
3p° ?Pi;, Ubergang eine Trennung nicht erlaubt. Er ist jedoch in diese Sequenz
aufgenommen worden, da der benachbarte 1/2 = 1/2 Ubergang im Ausgangszustand
Kugelsymmetrie besitzt und deshalb mit seinem Bg — Wert von Null (siehe
Kap. 7.1.1) die Ergebnisse dieses Ubergangs nicht beeinflussen kann. Allen drei
energetischen Verldufen gemeinsam ist die Variation des By — Parameters um die
Nulllinie. Es sind sowohl leichte Ausschldge in die positive Richtung zu sehen, als
auch gerade in Abb. 7.14 in die negative Richtung. Damit lésst sich aus diesen Daten
keine eindeutige Interpretation beziiglich der Elektronenpartialwellen ableiten. Zur
weiteren Informationsgewinnung ist deshalb die Beschrinkung auf kleine
interessante  Primérenergiebereiche notwendig, um mit sehr schmalbandiger
anregender Strahlung Detailuntersuchungen durchzufiihren. Solche Bereiche sind
z.B. in Abb. 7.14 um 35 eV, oder auch um 35,3 eV zu erkennen. In diesen
Abschnitten zeichnen sich auf Peaks von Autoionisationsresonanzen eindeutige
Trends zu negativen oder positiven Werten im energetischen Verlauf des PBg —

Parameters ab.
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7.1.5 Uberginge deren Wellenliingen nicht spektroskopisch

getrennt werden konnen

In diesem Kapitel zusammengefasst sind die verbleibenden vier Wellenléngen, die
aus einer Uberlagerung von zwei oder mehr Ubergingen zusammengesetzt sind. In
den Abb. 7.15 bis 7.18 sind folgende Ubergiinge gezeigt:

e Abb. 7.15 Ar" 3d *Fsp3n > 3p° 2P, und Ar” 3d *Pin > 3p° *Pis

e Abb. 7.16 Ar" (‘D) 4s *D3, = 3p° *Pip und Ar” 3d ‘P13 > 3p° *Pan

e Abb.7.17 Ar" ('D) 3d *Dsp32 > 3p° *P3 und Ar' 3d D3 > 3p° *Pip

e Abb. 7.18 Ar" 3d *Fs;, > 3p° *P3p und Ar' 3d “Ds;, > 3p° 2P3p
Man kann aufgrund der verschiedenen beteiligten Ausgangs- und Endzustinden die
Daten nicht beziiglich des B — Parameters interpretieren. Es lassen sich wie z.B. in
Abb. 7.16 und 7.17 eindeutig negative Bq — Werte ablesen. Welcher der beteiligten
Zustinde jedoch dominant ist und deshalb zur Interpretation der Partialwellenanalyse
herangezogen werden muss, ist nicht klar. Ein &hnlicher Fall ist in Abb. 7.18
gegeben, bei dem ein klarer positiver By — Wert und ein sehr deutlicher Einbruch auf
Null um 35 eV herum abgelesen werden kann. Trotz dieser Schwierigkeiten sind die
Messungen  hier  aufgefiihrt, um  den  energetischen  Verlauf  der

Emissionswirkungsquerschnitte zu dokumentieren.
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7.2 Technische Zeichnungen Gastargetzelle

An dieser Stelle sollen die technischen Zeichnungen der Gastargetzelle aufgefiihrt
werden um den Stand der Entwicklung zum jetzigen Zeitpunkt zu dokumentieren.
Dazu sind als Ergidnzung der beiden Zeichnungen in Kap. 3 die restlichen Ansichten
des Standardgastargetzelleneinschubs aus Aluminium, sowie der Modifikation aus
Mu-Metall in den Abschnitten 7.2.1 und 7.2.2 gezeigt. Als Komplettierung des
Gesamtbauteils sind in Kap. 7.2.3 die Zeichnungen des Gastargetzellenblocks
angefligt. Der Originaldatensatz ist in der Feinmechanischen Werkstatt des

I. Physikalischen Instituts archiviert ([Sch99-03]).
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7.2.1 Aluminiumgastargetzelleneinschub
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7.2.2 Mu-Metallgastargetzelleneinschub
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