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Zusammenfassung:

In dieser Arbeit wurden mit Hilfe einer speziell entwickelten Technik zur Bestimmung absoluter
Bragg-Winkel ohne Rückgriff auf Referenzlinien hochpräzise Messungen der Wellenlängen der
Lyman-α1 Übergänge in S15+ und Ar17+ und der1s2p 1P1 → 1s2 1S0 („w“) Übergänge in S14+

und Ar16+ mit einem Kristallspektrometer durchgeführt. Des Weiteren wurden die Wellenlängen
desw Übergangs in Fe24+ sowie einiger dielektronischer Satelliten-Linien von Fe23+ und Fe22+

relativ zu den Lyman-α Linien von Fe25+ vermessen. Das Ergebnis derw Resonanzlinie von S14+,
2460.626(3) eV, ist mit einer relativen Unsicherheit von∼ 1.2 ppm die bisher genaueste Röntgen-
wellenlängenmessung in hochgeladenen Ionen, was es ermöglicht, theoretische Vorhersagen über
Zwei-Elektronen und Zwei-Photonen QED-Korrekturen für heliumartige Systeme zu überprüfen.
Die Resultate für die Übergänge in Fe23+ zeigen innerhalb ihrer Unsicherheiten von nur wenigen
ppm eindeutige Diskrepanzen zu gängigen, bisher für gültig befundenen Modellen des Li-artigen
Systems fürZ = 26. Eine exzellente Übereinstimmung mit den Vorhersagen für wasserstoffar-
tige Systeme, die sehr kleine theoretische Unsicherheiten aufweisen, demonstriert einerseits die
Zuverlässigkeit unserer Methode. Andererseits stellen diese Messungen aber auch die genaueste
experimentelle absolute Überprüfung solcher Berechnungen dar. Die infrüheren Experimenten
noch vorliegende systematische Korrektur konnte mit einem Aufbau, bei dem die Ionenwolke als
Punktquelle erscheint, nahezu vollständig reduziert werden.

Abstract:

Within this work, high-precision wavelength measurements were carried outwithout reference
lines on the Lyman-α1 transitions in S15+ and Ar17+, as well as the1s2p 1P1 → 1s2 1S0 („w“)
transitions in S14+ and Ar16+ making use of a special technique of Bragg-angle determination in
combination with a flat crystal spectrometer. The wavelengths of thew line in Fe24+ and dielec-
tronic satellite lines in Fe23+ and Fe22+ were also measured with respect to the Lyman-α lines
in Fe25+. The result for the resonance line in S14+ of 2460.626(3) eV with a relative uncertain-
ty of ∼ 1.2 ppm is the most precise x-ray wavelength reported for highly charged ions to date,
and allows to test recent predictions for QED two-electron and two-photonradiative corrections
for He-like ions. The values obtained for the wavelengths of the lines in Fe23+ reveal a signifi-
cant discrepancy with predictions for the Li-like system withZ = 26. The excellent agreement
with predictions for the hydrogen-like systems, which have very small theoretical uncertainties,
demonstrates on one hand the reliability of our method. On the other hand, these measurements
constitute the most accurate absolute test of those calculations. The alreadysmall sources of sy-
stematic uncertainty in previous experiments were nearly completely eliminated by using a setup
in which the ion cloud appears as a point source.
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Einleitung

Fast die ganze Welt kennt heute den Namen des Physikers Wilhelm ConradRöntgen. Bekannt
wurde Röntgen durch die Entdeckung der Röntgenstrahlung am Abend des 9. November 1895.
Er hatte Phänomene untersucht, die entstehen, wenn elektrische Ladung durch Gase geleitet wird,
die unter extrem niedrigem Druck stehen. Ähnliche Experimente wurden in jener Zeit auch durch
andere Physiker wie H. Hertz und P. Lenard durchgeführt. Zu diesemZweck wurden sehr ho-
he Spannungen an eine mit Edelgas gefüllte Röhre angelegt, wobei zwischen den Spannungspo-
len ein leuchtender Strahl entstand. Man nannte diese Strahlung "Kathoden-Strahlung", denn das
Elektron war noch nicht bekannt. Bei diesen Experimenten machte Röntgendie Entdeckung, dass,
sobald die Kathodenstrahlung einschaltet wurde, ein einige Meter von derRöhre entferntes, mit
fluoreszierendem Material beschichtetes Papier zu leuchten begann. Das Papier schimmerte auch
weiter, als Röntgen versuchte, die Röhre mit einer dicken schwarzen Pappe abzuschirmen. Bis
zum Januar1896 veröffentlichte er drei wissenschaftliche Forschungsberichte: „Über eine neue
Art von Strahlen: Vorläufige Mitteilungen“, „Eine neue Art von Strahlen“und „Weitere Beobach-
tungen über die Eigenschaften der X-Strahlen“ [1]. Dies waren die ersten formalen, öffentlichen
Abhandlungen über die Röntgenstrahlung. Im Jahre1901 erhielt Röntgen dann auch den ersten
Nobelpreis für Physik „als Anerkennung des außerordentlichen Verdienstes, den er sich durch
die Entdeckung der nach ihm benannten Strahlen erworben hat“. Die Untersuchung der Röntgen-
strahlung machte weitere Fortschritte als M. von Laue [2], P. Knipping und W. Friedrich im Jahre
1912 die Beugung von Röntgenstrahlung an Kristallen beobachteten. W. H. undW. L. Bragg ent-
wickelten1913 gemeinsam die so genannte Drehkristallmethode, ein in der Kristallographie bis
heute verwendetes Analyseverfahren zur Bestimmung von Kristallstrukturen auf der Basis von
Röntgenbeugung. Im Mittelpunkt stand dabei das von den Forschern aufgestellte und nach ihnen
benannte Braggsche Gesetz [3]. In Anerkennung dieser Leistungenwurden Vater und Sohn1915
mit dem Physiknobelpreis „für ihre Verdienste um die Erforschung der Kristallstrukturen mittels
Röntgenspektroskopie“ ausgezeichnet.

Auch Röntgen hatte bei seiner Entdeckung der Röntgenstrahlung noch nicht geahnt, welch vielfäl-
tigen Einsatz diese bis in die heutige Zeit finden würde. So revolutionierte die Röntgenstrahlung
u.a. die medizinische Diagnostik und führte zu weiteren wichtigen Erkenntnissen des20. Jahrhun-
derts, z. B. der Entdeckung und Erforschung der Radioaktivität. Bereits im Jahre1896 experimen-
tierte Henri Becquerel mit lumineszenten Materialien und stieß dabei auf die Strahlung, die in der
Lage ist, Materialien zu durchdringen. Indirekt führte die Entdeckung der Röntgenstrahlung damit
zur Entdeckung der Radioaktivität, für die Becquerel zusammen mit Marie und Pierre Curie1903
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Einleitung

mit dem Physiknobelpreis erhielt. In der Medizin lassen sich heutzutage mit Hilfe von Röntgen-
strahlung durch Verwendung mathematischer Verfahren in Kombination mit neuen bildgebenden
Verfahren wie der Computertomographie dreidimensionale Abbildungen desKörperinneren er-
halten. Weitere wichtige Anwendungsgebiete liegen in der Werkstoffprüfung, wo sich Objekte
mit Hilfe der Röntgentechnik (Durchstrahlungsprüfung) auf z.B. Risse imInneren untersuchen
lassen. In der Mineralogie werden chemische Analysen von Gesteinen und Mineralen mit Hil-
fe der Röntgenfluoreszenz-Analyse möglich gemacht. Weiterhin findet dieRöntgenstrahlung in
der Kristallstrukturanalyse zur Bestimmung des molekularen Aufbaus von Kristallen durch Beu-
gung dieser Strahlung am Kristallgitter Verwendung. Neben diesen Anwendungen helfen Rönt-
genstrahlen aber auch bei der Erforschung kleinster Strukturen (Röntgenmikroskop) und bei der
Erforschung des Weltalls (Röntgenastronomie).

Röntgenstrahlung wird im Universum von Quellen freigesetzt, die extrem heiße Materie bei Tem-
peraturen von Millionen bis hundert Millionen Kelvin besitzen, und generellbei den energiereichs-
ten Prozessen, d.h. bei Vorgängen, an denen Atome, Ionen oder Elektronen mit extrem hoher Ener-
gie beteiligt sind. Dazu gehören zum Beispiel Materieeinfall auf schwarze Löcher und „Geburten“
und „Tode“ von Sternen, wie Supernovae. Auch von den Konstituentendes Sonnensystems selbst
wird Röntgenstrahlung freigesetzt, z.B. direkt von der Sonne oder indirekt von Planeten oder Ko-
menten durch Rekombination mit den Ionen des Sonnenwindes. Da die Absorption der Röntgen-
strahlung in der Erdatmosphäre Beobachtungen vom Boden aus verhindert, sind Röntgensatel-
liten heutzutage das wichtigste Werkzeug der Röntgenastronomie. Im Jahr1999 wurden gleich
zwei dieser Röntgensatelliten gestartet,XMM-Newton(engl: X-ray Multi-Mirror, d.h. Röntgen-
Mehrfachspiegel) [4] undChandra(vollständiger Name: engl.: Chandra X-Ray Observatory, d.h.
Röntgenobservatorium) [5], seit2005 gibt es zudemAstro-E2, der inSuzaku[6] umbenannt wur-
de. Über die Analyse der durch diese Satelliten erhaltenen Röntgenspektren lässt sich z.B. klären,
wann und wie die chemischen Elemente erzeugt wurden, was passiert wenn Materie in ein schwar-
zes Loch einfällt und wie Gas auf Temperaturen aufgeheizt und Dichten gebracht wird, bei denen
es als Plasma vorliegt und ein hohes Maß an Röntgenstrahlung emittiert. Für dieInterpration der
so erhaltenen Daten sind Labordaten für solche Plasmen vonnöten. Oft hängt die Analyse solcher
Spektren stark von Computermodellen ab, welche sich auf einen sehr begrenzten Satz an Labor-
daten oder eine unvollständige theoretische Beschreibung stützen. Um zuverlässige Labordaten
zu erhalten, ist es notwendig, hochgeladene Ionen (engl.: highly charged ions, HCIs) unter genau
definierten Bedingungen z.B. bezüglich der Temperatur zu erzeugen. Leider gestaltet sich dies oft
als schwierig. Tokamaks oder Stelleratoren erzeugen Plasmen bei Temperaturen im Megakelvin
Bereich, welche extreme Temperaturgradienten aufweisen. Außerdem weisen diese Plasmen ei-
ne hohe zeitliche Abhängigkeit auf, die im Tokamak eingesetzten elektrischen und magnetischen
Felder sind nur ungenau bekannt und die Zusammensetzung des Plasmas ist nicht genau definiert,
da z.B. auch schwerere Elemente aus den Wänden des Tokamaks in das Plasma gelangen kön-
nen. Eine präzise Beschreibung der Eigenschaftem dieses Plasmas ist daher sehr schwierig, so
dass Aussagen für einzelne Ionensorten schwerlich getroffen werden können. Im Gegensatz dazu
stellen Schwerionenspeicherringe und Elektronenstrahlionenfallen (engl.: electron beam ion traps,
EBITs) nahezu ideale Bedingungen zur Verfügung, um Ionen jedes Elementes in jedem Ladungs-
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zustand zu untersuchen. In dieser Arbeit wurden wasserstoff-, helium- und lithiumartige Ionen im
mittleren Bereich der KernladungszahlZ in einer solchen EBIT untersucht.

Die Vorstellungen, die wir heute über den Aufbau und die Struktur von Atomen und Ionen haben,
stammen vorwiegend aus der ersten Hälfte des20. ten Jahrhunderts. Der eigentliche Beginn der
Atomphysik deutet sich mit der Entdeckung der Spekrallinien von Atomen und der Erklärung die-
ses Phänomens durch Joseph von Frauenhofer an. Die Untersuchung dieser Linien führte u.a. zum
Bohrschen Atommodell [7, 8]. Dieses konnte, die Energien der Niveausin Atomen vorhersagen.
Für das Wasserstoffatom stimmten die mit diesem Modell vorhergesagten unddie in Experimenten
der damaligen Zeit ermittelten Energien überein. Durch die Weiterentwicklung der Messmetho-
den wurde eine immer größere Präzision in den experimentellen Ergebnissenerzielt und deutliche
Abweichungen der experimentellen Ergebnisse von den einfachen theoretischen Vorhersagen be-
obachtet. Um diese Widersprüche zwischen Experiment und Theorie aufzuheben, wurden stetig
neue Theorien entwiickelt, so z.B. von Heisenberg, Schrödinger und anderen die Quantenmecha-
nik [9,9–17]. Um den Geltungsbereich dieser Theorie zu vergrößern, wurde sie von P. A. M. Dirac
um die Relativistik erweitert [14, 16, 17]. Eine weiterführende Theorie,die Quantenelektrodyna-
mik (QED), wurde initiiert als W. Lamb und R. Retherford eine kleine Differenz zwischen den
zwei Energieniveaus2s1/2 und2p1/2 des Wasserstoffatoms, die sogenannte Lamb Verschiebung,
beobachteten [18], die innerhalb der Dirac Theorie nicht gedeutet werden konnte. Ausgehend vom
Konzept des quantisierten Strahlungsfeldes, konnten R. P. Feynman und diesen experimentellen
Befund mit dem neuen Konzept der QED [19–25] erklären. Der Erfolgdieser Theorie begründet
sich in der extremen Genauigkeit, mit der die Theorie in der Lage ist, die Wechselwirkung zwi-
schen geladenen Teilchen und dem quantisierten elektromagnetischen Feldmittels Austausches
von Photonen zu beschreiben. Besipiele dafür sind die extrem genaue Vorhersage der1s-2s Über-
gangsenergie in atomarem Wasserstoff mit einer Präzision von10−14.

Allerdings sind viele der interessantesten atomphysikalischen Effekte wie z.B. relativistische oder
QED-Beiträge zu den Energien der Niveaus sehr gering und daher schwer nachweisbar bzw. zu
vermessen. Durch die Erzeugung hochgeladener Ionen im Labor ergeben sich in Bezug auf dieses
Problem neue experimentelle Möglichkeiten. Viele der erwähnten Effekte skalieren mitZn, wobei
n < 2 gilt undn eine ganze Zahl darstellt. So ergibt sich für die QED-Beiträge zu den Energien
der Niveaus eine Abhängigkeit vonZ4 und für die Hyperfeinstrukturaufspaltung vonZ3. Damit
nimmt, wenn sich der Ladungszustand eines Ions erhöht, gleichzeitig der relative Anteil dieser
Beiträge an der Bindungsenergie, die vonZ2 abhängig ist, zu, und die Beiträge selbst werden ex-
perimentell leichter zugänglich. So beträgt die1s Lamb Verschiebung für U91+ bereits∼ 460 eV.
Allerdings verschieben sich auch die Wellenlängen der zu spektroskopierden Linien von Atomen
zu Ionen vom sichtbaren in den Röntgenbereich. Ein weiterer Vorteil beimEinsatz hochgelade-
ner Ionen ergibt sich dadurch, dass Systeme mit einer geringeren Anzahl von Elektronen und
einem größeren Zentralpotential des Kernes theoretisch einfacher zu beschreiben sind. Aufgrund
der Schwierigkeiten in der theoretischen Beschreibung von Viel-Körper-Systemen liegen hoch-
präzise theoretische Berechnungen für Energieniveaus nur für Ein- und Zwei-Elektronen-Systeme
vor [26–30].

In vielen Fällen werden heutzutage Speicherringe oder Elektronenstrahlionenfallen (EBITs) ein-
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gesetzt, um hochgeladene Ionen für Hochpräzsionsspektroskopie herzustellen. In Speicherringen
können hochgeladene Ionen, die bei relativistischen Energien in Beschleunigern erzeugt wurden,
stark abgebremst werden [31]. In einer EBIT werden die Ionen im Gegensatz dazu in einem klei-
nen Fallenvolumen gefangen und weisen nur thermische Geschwindigkeitenauf [32]. Dadurch
vermeiden beide Methode systematische Fehlerquellen, die sich durch eine Dopplerverschiebung
der im Laborsystem gemessenen Wellenlängen bezüglich der im Ruhesystem der Ionen vorliegen-
den Wellenlängen ergeben könnten. Außerdem sind die Spektren von Übergängen in Ionen, die
mit einer EBIT erzeugt und gefangen werden, aufgrund der geringen Wechselwirkung der Ionen
untereinander frei von oft störenden sogenannten „Satelliten“ und weisen symmetrische Linien-
profile auf. Der Nachteil, der sich für den Einsatz einer EBIT ergibt, ist, dass die Intensität der von
den Ionen emittierten Röntgenstrahlung gering ist, da die Dichte der Ionen und die Anregungsrate
für die Übergänge niedrig sind. Die Heidelberg-EBIT und die FLASH-EBIT haben jedoch von al-
len EBITs weltweit die höchsten Elektronenstrahlströme und liefern damit beste Voraussetzungen
für die Experimente dieser Arbeit.

Die Röntgenspektroskopie greift zur Bestimmung von Wellenlängen auch heute noch zum größ-
ten Teil auf klassische wellenlängendispersive Verfahren, wie z.B. Kristallspektrometer, zurück.
Dies liegt vor allem daran, dass im Gegensatz zum sichtbaren Bereich fürden Röntgenbereich bis
zum jetzigen Zeitpunkt keine schmalbandigen, kollimierten Laser existierten. Allerdings verän-
dert sich diese Situation seit kurzem. Im Deutschland, den USA und Japansind/werden mit den
Freien-Elektronen-Lasern (FEL) X-FEL [33], LCLS [34] und Spring-8 [35] zum ersten Mal Laser
für den Röntgenbereich enwickelt und zugänglich gemacht (worden).Bereits jetzt ist es am DESY
in Hamburg gelungen, durch eine Kombination aus einem FEL für weiche Röntgenstrahlen, kurz
FLASH, mit einer speziell für diesen Einsatz am Max-Planck-Institut für Kernphysik in Heidel-
berg konstruierten EBIT, FLASH-EBIT, einen inneratomaren Ein-Elektronen-Übergang in einem
HCI im weichen Röntgenbereich, bei48.6 eV, durch resonante Ein-Photonen Laserspektrosko-
pie zu untersuchen [36]. Für den härteren Röntgenbereich war ein solches Experiment allerdings
bis jetzt noch nicht möglich. In dieser Arbeit wurde für die Röntgenspektroskopie ein Flachkri-
stallspektrometer mit rotierbarem Kristall eingesetzt, welches im Vergleich zu anderen Kristall-
spektrometerkonfigurationen mit gekrümmten Kristall keine komplizierte Fokusierungsgeometrie
aufweist und einen großen Bereich an Röntgenwellenlängen für die Spektroskopie zugänglich
macht. Wie für alle Röntgenkristallspektrometer beruht das Prinzip der Wellenlängenbestimmung
auf der Beugung von Röntgenstrahlung an Kristallen und dem damit verbundenen Bragg-Gesetz.
Für eine Wellenlängenmssung muss im Prinzip bei präzise bekannter Gitterkonstante des Kri-
stalls allein der Bragg-Winkel der untersuchten Röntgenstrahlung ermittelt werden. Strebt man
für die Wellenlängenmessung allerdings eine Genauigkeit von wenigen ppman, so stellt diese
Winkelmessung eine große experimentelle Herausforderung dar, da Winkelfehler von wenigen
µrad schwerlich zu vermeiden sind und hochpräzise Messgeräte eingesetzt werden müssen. Daher
werden die gemessenen Bragg-Winkel typischerweise eine unbekannteVerschiebung des Null-
punktes in der Winkelskala beinhalten. Aufgrund dieser Tatsache werden Wellenlängen spektraler
Linien im Röntgenbereich bis heute normalerweise durch den Vergleich mit Referenzlinien, deren
Wellenlängen tabelliert sind [37], bestimmt. Der Nachteil dieses Verfahrensist, dass die Präzisi-
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Einleitung

on, die in der Wellenlängenbestimmung erreicht werden kann, durch die Ungenauigkeit, mit der
die Wellenlänge der Referenzlinie bekannt ist, limitiert wird und die Spektren der Referenzlinien,
meist der Kα Linien, häufig Satelliten-behaftet sind [38]. Außerdem wird die Einfallsrichtung der
Röntgenstrahlung für die Spektroskopie mit Kristallspektrometern normalerweise durch Kollima-
tionsspalte festgelegt, welche den detektierten Photonenfluss erheblich reduzieren.

Um diese Probleme zu umgehen und Röntgenwellenlängen von hochgeladenen Ionen absolut ver-
messen zu können, wurde in dieser Arbeit eine andere Methode eingesetzt, diea/b-Methode [39],
die am Max-Planck-Institut für Kernphysik von J. Braun und H. Bruhnsentwickelt wurde. Die-
se Methode verzichtet auf Kollimierung der einfallenden Röntgenstrahlungund nutzt Strahlen
sichtbaren Lichtes, um die Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung als Funktion des Kristallwin-
kels zu verfolgen. Diea/b-Methode wurde mit der Bond Methode [40] kombiniert, die eine Be-
stimmung von Röntgenwellenlängen ohne Rückgriff auf Referenzlinien erlaubt. Dabei wird die
untersuchte Röntgenlinie zweifach unter den Bragg-Winkelnθ und−θ spektroskopiert, um einen
Fehler in der Winkelmessung aufgrund einer Nullpunktverschiebung zu vermeiden. Dies ermög-
licht hochpräzise Wellenlängenmessungen an Übergängen in hochgeladenen Ionen bei geringer
Intensität der Röntgenstrahlung über einen großen Wellenlängenbereich. Solche Absolutwellen-
längenmessungen, wie sie auch in dieser Arbeit durchgeführt wurden, können zum einen genutzt
werden, um neue Röntgenstandardwellenlängen zu etablieren. Stimmen beieiner angestrebten re-
lativen Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung von1 ppm experimentelle und theoretsiche
Werte für die Wellenlängen von Übergängen in wasserstoffartigen Ionen überein, können die-
se Röntgenlinien als neuer Röntgenstandard etabliert werden [41, 42].Zum anderen sich solche
Messungen nötig, um die Theorie des Atoms, und insbesondere quantenelektrodynamische Effek-
te zu testen, ohne auf sekundäre Referenzwellenlängen zurückzugreifen. Dies ist besonders für
helium- und lithiumartige Ionen interessant, da diese die einfachsten Systeme sind, in denen die
Elektron-Elektron-Wechselwirkung und die korrespondierende Verschiebung der Energieniveaus
in den Ionen sowie die Gültigkeit unterschiedlicher theoretischer Ansätze zur Beschreibung dieser
Wechselwirkung [27–30] spektroskopisch untersucht werden können.

Für die Experimente dieser Arbeit ist noch hervorzuheben, dass die dreidimensionale Betrachtung
der Bragg-Reflektion für den Röntgenreflex in der Detektorebene zu einer geringen Krümmung
führt. Diese Krümmung der Röntgenlinie ruft, sofern sie in den Hochpräzisionswellenlängenmes-
sungen nicht berücksichtigt wird, einen relativen systematischen Fehlerin der Wellenlängenbe-
stimmung von einigen bis einigen duzend ppm hervor. In früheren Wellenlängenmessungen [43],
die nichts desto trotz die genauesten Röntgenwellenlängenmessungen ohneRückgriff auf Refe-
renzwellenlängen darstellen, wurde die Größe dieser Linienkrümmung fürRöntgenlinien, die von
wasserstoff- und heliumartigen Ionen stammen, über die Lyman-α1 Linien von ausgewählten was-
serstoffartigen Ionen und ein Skalierungsgesetz theoretisch berechnet und in der Datenauswertung
berücksichtigt. Die Krümmung selbst konnte experimentell nicht aufgelöst werden. Für die Mes-
sungen dieser Arbeit wurde die Größe dieser Krümmung für den speziellen Messaufbau durch
einer Monte-Carlo-Simulation ermittelt und konnte mittels verbesserter Methodender Datenana-
lyse experimentell beoabachtet werden. Dieses Vorgehen zusammen mit einer detailierten Unter-
suchung anderer systematischer Fehlerquellen in Kombination mit experimentellen Techniken, die
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es erlauben diese Fehlerquellen zu minimieren oder gar ganz zu vermeiden,führt für die Messun-
gen dieser Arbeit zu Übergangsenergien von wasserstoff- und heliumartigen Ionen, die relative
Unsicherheiten im Bereich von1.5 ppm aufweisen. Damit handelt es sich bei diesen Messungen
bis heute um die präzisesten Absolutröntgenwellenlängenmessungen an hochgeladenen Ionen.

Das erste Kapitel dieser Dissertation widmet sich der theoretischen Beschreibung von wasserstoff-
und heliumartigen Systemen. Die verschiedenen physikalischen Effekte, die die Bindungsenergien
in diesen Systemen modifizieren, werden beschrieben und die Größe der entstehenden Verschie-
bungen abgeschätzt. Für heliumartige Ionen wird ein Überblick über die verschiedenen Berech-
nungsmethoden für die Energien der Zustände in diesen Systemen gegeben. Kapitel2 geht auf die
Techniken zur Erzeugung von hochgeladenen Ionen im Labor mitsamt ihren Vor- und Nachteilen
ein und gibt einen Überblick über die Methoden zur Messung von Röntgenwellenlängen an Über-
gängen in hochgeladenenen Ionen. Kapitel3 erklärt die in dieser Arbeit eingesetzte Messmethode
und den Spektrometeraufbau und diskutiert mögliche systematische Fehlerquellen, die sich unter
Einsatz dieser Methode ergeben können. Ein besonderer Schwerpunkt liegt dabei auf der Simula-
tion und dem experimentellen Nachweis der Krümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene.
Das vierte Kapitel schließlich erläutert die Datenanalyse und stellt die Resultateder Wellenlän-
genmessungen für wasserstoff-, helium- und lithiumartige Systeme vor. Fürheliumartige Systeme
werden die theoretischen Vorhersagen mit den neuen experimentellen Daten verglichen und die
Gültigkeit der Theorien diskutiert. Die Arbeit schließt mit einer Zusammenfassung und einem
Ausblick.
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Kapitel 1

Theorie wasserstoff- und heliumartiger
Systeme

Der Fortschritt in der Physik hat verschiedenste Erscheinungsformen, oft verläuft er sprunghaft,
manchmal schrittweise, indem die bisher bekannten physikalischen Gesetzeund Modellvorstel-
lungen genutzt werden, um neue experimentelle Beobachtungen und Resultate zu erklären. Manch-
mal jedoch wird eine experimentelle Abweichung von den durch die bekannten physikalischen
Modelle vorhergesagten Resultaten beobachtet und dies führt dann zur Entdeckung neuer physi-
kalischer Gesetzmäßigkeiten und Beschreibungsformen. In der Atomphysik war eine solche expe-
rimetelle Abweichung von der bis daher umfassendsten Theorie zur Beschreibung des Wasserstof-
fatoms, der Dirac Theorie [14,16,17], die Entdeckung der Energiedifferenz zwischen dem2s1/2-
und dem2p1/2-Niveau (Lamb-Verschiebung) im Wasserstoffatom durch W.E. Lamb und R.C. Re-
therford [18]. Ausgehend vom Konzept des quantisierten Strahlungsfeldes, waren R. P. Feynman
und andere in der Lage dieses Experiment mit einer neuen, von ihnen entwickelten Theorie, der
Quantenelektrodynamik (QED) [19–25] zu deuten. Diese sogenanntezweite Quantisierungsetzt
eine Nullpunktsenergie des Vakuums vorraus, die analog zur Grundzustandsenergie des harmoni-
schen Oszillators behandelt werden kann. Die Nullpunktsenergie rührtdabei vom elektromagne-
tischen Feld virtueller Photonen her, die in einem durch die Unschärferelation [11,13] limitierten
Zeitraum existieren können. Die Wechselwirkung dieser virtuellen Photonen mit den Elektronen
des Atoms oder Ions führt zu einem „Verschmieren“ der Ladungsverteilung der Elektronen bei ih-
rer Bewegung um den Atomkern und zu einer Verschiebung der Energieniveaus im Atom oder Ion.

Die QED liegt im Vergleich zur Dirac Theorie noch nicht einmal für den einfachsten gebunde-
nen Zustand des einzelnen Wasserstoffatoms in geschlossener Form vor. Die präzise Berechnung
von Energieniveaus eines Systems muss die Energieverschiebungen berücksichtigen, die durch die
Wechselwirkung dieses Systems mit einer beliebigen Anzahl von virtuellen Photonen mit belie-
biger Energie verursacht werden, d.h. durch eine unendliche Anzahl von Feynman-Diagrammen.
Dies entspricht einer störungstheoretischen Expansion der Wechselwirkungsterme im Hamilton-
Operator nach der Kopplungskonstanteα = e2/(~c) ≈ 1/137 für die Elektronenladunge, wobei
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Kapitel 1. Theorie wasserstoff- und heliumartiger Systeme

c für die Lichtgeschwindigkeit steht und~ sich über die Planck-Konstanteh zu ~ = h/(2π)

berechnen lässt. Zusätzlich können die in der Entwicklung nachα auftretenden Terme (auch für
Mehr-Elektronen-Atome und Ionen) mit Hilfe der Störungstheorie jeder einzeln entweder nach der
Kopplungskonstante (Zα) oder1/Z, die das externe Feld des Kernes berücksichtigt, entwickelt
werden, je nachdem ob die Bedingung (Zα) ≪ 1 erfüllt wird oder nicht. Für schwere Atome oder
Ionen mit mehreren Elektronen liegt ein Viel-Körper-System vor, in dem der Kern starke Cou-
lombwechselwirkung verursacht. In den Berechnungen für die Energieniveaus solcher Systeme
treten üblicherweise divergente Integrale auf. Zudem beeinflusst die Beschränkung auf einzelne
Terme der störungstheoretischen Entwicklung die durch die Theorie tatsächlich erhaltenen Wer-
te und deren Genauigkeit. Aufgrund der Schwierigkeiten in der theoretischen Beschreibung von
Viel-Körper-Systemen liegen hochpräzise theoretische Berechnungenfür Energieniveaus nur für
Ein- und Zwei-Elektronen-Systeme vor [26–30]. Diese Rechungen resultieren in Vorhersagen, die
relative Genauigkeiten von1 ppm oder besser aufweisen. Allerdings führen die oben genannten
Probleme für Mehr-Elektronen-Systeme und die dazugehörigen Lösungsansätze dazu, dass die
Resultate der verschiedenen theoretischen Berechnungen in Größenordnungen variieren, die grö-
ßer als die genannten Unsicherheiten sind.

Auf der anderen Seite sind Wasserstoff und wasserstoffartige Ionenschon seit jeher ideale Sy-
steme, um atomare Modelle [44, 45] sowie relativistische [46] und QED Effekte [18] zu testen.
Ein Vorteil gegenüber Mehr-Elektronen-Systemen besteht darin, dasses sich bei wasserstoffähn-
lichen Systemen lediglich um Zwei-Körper-Systeme handelt, in denen keine Elektron-Elektron-
Wechselwirkung auftritt. Experimente von T. W. Hänschet al. (Nobelpreis 2005), bei denen die
Übergangsenergie zwischen dem1s und dem2s-Niveau in Wasserstoff mit einer relativen Unge-
nauigkeit von1.8 ·10−14 [47,48] vermessen wurde, machen die QED zu einer der best überprüften
Theorie der modernen Physik. Daneben richtet die heutige Forschung inWasserstoff und wasser-
stoffartigen Ionen ihr Augenmerk unter anderem auf die Bestimmung des Protonen-Formfaktors
und der Polarisierbarkeit des Protons [49], die Etablierung alternativer (zu den bisher verwende-
ten Kα Übergangslinien in3d-Metallen [50]) Röntgenstandardlinien [41,42,51], die Messung der
Lamb-Verschiebung verschiedener Energieniveaus [43,46,52–59] und die Überprüfung der QED
in schweren hochgeladenen Ionen [60–62].

Helium und heliumartige Ionen sind die einfachsten Systeme, in denen die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung und die korrespondierende Verschiebung der Energieniveaus sowie die Gültig-
keit unterschiedlicher theoretischer Ansätze zur Beschreibung dieserWechselwirkung [27–30]
spektroskopisch untersucht werden können. Allerdings erreicht dieexperimentelle Genauigkeit bis
heute in vielen Fällen nicht das ausreichende Niveau (von ca.1 ppm), um die Gültigkeit der Theo-
rien zu überprüfen oder zu entscheiden, welche Theorie, das heliumartige System am besten be-
schreibt. Zudem ergeben verschiedene unabhängige Messungen der w [63], 1s2p 1P1 → 1s2 1S0,
Übergangsenergie in heliumartigen Ionen in einem Bereich der Kernladungszahl vonZ = 20−32

erheblich größere Werte als von der Theorie vorhergesagt [49,64–66].

8



1.1. Nichtrelativistische Theorie wasserstoffartiger Systeme

Nach einem kurzen Abriss der Geschichte der Atomphysik geben die folgenden Kapitel eine Über-
sicht über die heutige theoretische Beschreibung von wasserstoff- und heliumartigen Ionen. Die-
se wird in Beziehung zu ausgewählten spektroskopischen Messungen von Übergangsenergien in
wasserstoff- und heliumartigen Ionen gesetzt.

1.1 Nichtrelativistische Theorie wasserstoffartiger Systeme

Im Jahre 1859 formulierte G. R. Kirchhoff sein Strahlungsgesetz [67],welches besagt, dass die
Wärmestrahlungsemission und das Absorptionsvermögen eines Körpers imthermischen Gleich-
gewicht - unabhängig von der Temperatur des Körpers und der untersuchten Strahlungswellen-
länge - proportional zueinander sind. Die weitere Untersuchung der Wärmestrahlung schwarzer
Körper mündete 1900 in dem von M. Planck formulierten Strahlungsgesetz [68, 69] für die spek-
trale Energiedichteρ(λ) der Schwarzkörperstrahlung pro Volumeneinheit in Abhängigkeit von der
Strahlungswellenlängeλ und der TemperaturT des Körpers

ρ(λ) =
8πhc

λ5
1

ehc/λkBT − 1
. (1.1)

Bei der Herleitung dieser Formel ging Planck davon aus, dass die Energie des Systems nur kleinste
diskrete Werte annehmen kann, d.h. von einer Quantisierung der Energie.

Die von G. R. Kirchhoff und R. Bunsen experimentell in der Spekralanalyse beobachteten Linien-
spektren (1859) [70–72] von Atomen sowie die von J. Balmer gefundeneGesetzmäßigkeit für die
Frequenzenν der Linien des Emissionsspekrums des atomaren Wasserstoffs [73],

ν = RH

(

1

22
− 1

n2

)

, (1.2)

mit der ganzen Zahln > 2 und der Rydberg-KonstanteRH = 109678 cm−1 konnten 1913 mit
Hilfe des Planckschen Konzeptes der Energiequantisierung durch N. Bohrs Atommodell [44, 45]
erklärt werden. Bohr postulierte, dass ein Elektron im Coulombfeld eines Atomkernes stabile
Kreisbahnen ohne Strahlungsemission einnehmen kann. Die Radien dieserdiskreten Kreisbah-
nenr leitete er durch die Annahme eines gequantelten GesamtdrehimpulsesL des Elektons zu
r = a0 · n2/Z mit KernladungszahlZ und dem Bohradiusa0 = 5.2917 · 10−11 m her.

Für Mehr-Elektronen-Systeme lieferten die beim Wasserstoffatom bewährten Modellvorstellungen
allerdings eine Diskrepanz zwischen Theorie und Experiment. Dies deuteteauf eine andere, von
solchen Widersprüchen freie Theorie hin, die in der Formulierung der Quantenmechanik [9,9–17]
durch L. de Broglie, W. Heisenberg, E. Schrödinger, M. Born, P. A.M. Dirac und andere im frü-
hen 20. Jahrhundert gefunden wurde. Der zentrale Begriff dieserTheorie ist die Wellenfunktion
ψ. Das Betragsquadrat der Wellenfunktionψ(r , t) ·ψ∗(r , t) ist dabei die Wahrscheinlichkeitsdich-
te. Die Wahrscheinlichkeit ein Teilchen am Ortr zur Zeit t zu finden ist durch die Integration
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Kapitel 1. Theorie wasserstoff- und heliumartiger Systeme

der Wahrschinlichkeitsdichte über das betreffende Raumelement gegeben. Den klassischen Grö-
ßen wie z.B. Ort und Impuls werden Operatoren zugeordnet. Meßgrößen der klassischen Physik
werden durch den Erwartungswert des jeweiligen Operators repräsentiert. Ein Teilchen der Masse
m in einem PotentialV (r , t) wird durch seine Wellenfunktionψ(r , t) beschrieben, die der Bewe-
gungsgleichung, derSchrödinger-Gleichungzu genügen hat:

i~
∂

∂t
ψ(r , t) = − ~

2

2m
∆ψ(r , t) + V (r , t)ψ(r , t) . (1.3)

Dabei istĤ = − ~
2

2m∆ + V (r , t) der der Energie zugeordnete Operator, der Hamilton-Operator.
Ist das Potential zeitunabhängig, so lassen sich als Lösung der Schrödinger-Gleichungstationäre
Zuständeψ(r , t) = e(iEt/~)ϕ(r) finden [74], die zu einer zeitunabhängigen Wahrscheinlichkeits-
dichte|ψ(r , t)|2 = |ϕ(r)|2 führen. Die „Eigenfunktionen“ der Energieϕ(r) müssen der Gleichung

Ĥϕ(r) = Eϕ(r) (1.4)

genügen. Für das Coulombfeld des Atomkernes mit KernladungszahlZ, das auf ein Elektron im
Abstandr wirkt, gilt V (r) = −Ze2/r. Für Wasserstoff und wasserstoffartige Ionen ist die Masse
m durch die reduzierte Masseµ des Systems zu ersetzen, da es sich um ein Zwei-Körper-System
handelt und die Bewegung des Elektrons im Schwerpunktsystem betrachtet werden muss. Die
Wellenfunktion des Elektronsψnlm hängt von der Hauptquantenzahln = 1, 2, 3 . . . der Drehim-
pulsquantenzahll = 0, 1 . . . (n − 1) sowie der Projektion des Drehimpulses, der Magnetquan-
tenzahlm = −l, . . . l ab. Für Ein-Elektronen-Systeme erhält man durch Separation der Variablen
der Formϕ(r) = Rnl(r) · Y m

l(θ, ϕ) in einen radialen und einen winkelabhängigen Teil für die
Eigenwerte des Hamilton-Operators die Beziehung

En = −µZ
2α2c2

2n2
, (1.5)

wobeiα = e2/~c die Feinstrukturkonstante undc die Lichtgeschwindigkeit ist. Die von Balmer
empirisch gefundene Formel für die Energie von Spekrallinien des Wasserstoffatoms [73] läßt sich
damita priori herleiten. Die Energieeigenwerte sind allein von der Hauptquantenzahln abhängig,
nicht aber von der Drehimpulsquantenzahll oder der Magnetquantenzahlm, d.h. sie sind bzgl.l
n-fach und bzgl.m 2l + 1-fach entartet. A. Sommerfeld hatte jedoch schon 1916 gezeigt, dass
die relavistische Massenveränderlichkeit und die Spin-Bahn-Kopplungbewegter Teilchen zu einer
Aufspaltung und damit zu einer Feinstruktur [75] der Wasserstofflinien führen muss.

1.2 Relativistische Beschreibung wasserstoffartiger Systeme

Diese Feinstruktur lässt sich dadurch jedoch nicht erklären, da die Schrödinger-Gleichung nicht
lorentzinvariant ist, d.h. relativistische Effekte wie die Geschwindigkeitsabhängigkeit der Elektro-
nenmasse und die Spin-Bahn-Kopplung, das Auftreten von magnetischenFeldern bei der Bewe-
gung des Elekrons im Coulombfeld des Atomkerns sowie die „nicht lokale“ Wechselwirkung des
Elektrons mit diesem Feld sind in der Gleichung nicht enthalten. P.A.M. Dirac erweiterte 1927 die
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1.2. Relativistische Beschreibung wasserstoffartiger Systeme

Schrödingersche Wellenmechanik des Wasserstoffatoms [14, 16], sodass sie auch den Forderun-
gen der speziellen Relativitätstheorie gerecht wird. Die allgemeine Wellenfunktion besteht ausn
Komponentenψi mit i = 1, 2, . . . n und lässt sich als Matrix der Form

ψi =













ψ1

ψ2
...
ψn













(1.6)

schreiben. Für ein freies Teilchen mit Ruhemassem0 finden sich mit dem AnsatẑH = cαp +

βm0c
2 über die BedingungH†Hψ = |E|2ψ mit |E|2 = p2c2 +m2

0c
4 die Komponenteni vonα,

die Diracmatrizenαi, undβ

αi =

(

0 σi
σi 0

)

und β =

(

I 0

0 −I

)

, (1.7)

mit der2× 2-EinheitsmatrixI und den Pauli-Matrizenσ

σ1 =

(

0 1

1 0

)

, σ2 =

(

0 −i
i 0

)

, σ3 =

(

1 0

0 −1

)

. (1.8)

Die Einführung eines elektrischen Feldes dem Skalarpotentialφ(r) führt zu einem zusätzlichen
Term im Hamilton-Operator von+qφ(r), wobei für ein Elektron im Zentralpotential eines Kerns
mit KernladungszahlZ +qφ(r) = −Ze2/r gilt. Der Hamilton-Operator für ein solches System
unter Berücksichtigung des Spins des Elektrons mit relativistischen Korrekturen der Ordnung
(v2/c2) ergibt sich mit Hilfe der Störungstheorie zu [76]

Ĥ =
p2

2m0
+ V (r)− p4

8m3
0c

2
+

1

2m2
0c

2

1

r

dV

dr
L · S+

π~2

2m2
0c

2
Ze2δ(r) (1.9)

mit dem DrehimpulsoperatorL und dem SpinoperatorS = ~/2σ. Bei den ersten beiden Termen
handelt es sich um den Hamilton-Operator der nichtrelativistischen Schrödinger-Gleichung, der
zweite Term stellt die Korrektur auf Grund der Geschwindigkeitsabhängigkeit der Masse dar, der
dritte Term beinhaltet die Spin-Bahn-Kopplung und der vierte Term berücksichtigt die „nicht lo-
kale“ Wechselwirkung zwischen Elektron und Kernfeld (Darwin-Term). Die nichtrelativistische
Näherung der Dirac-Gleichung führt zu Schrödinger-Gleichung mit Korrekturen, was die Konsi-
stenz von Schrödinger- und Dirac-Gleichung bestätigt. Die Eigenwerte des Hamilton-Operators
ergeben sich zu [77]

En,j = m0c
2

















1 +





Zα

n− (j + 1
2) +

√

(j + 1
2)

2 − (Zα)2





2



− 1

2

− 1















(1.10)

mit der Gesamtdrehimpulsquantenzahlj = |l − s|, . . . l + s und möglichen Werten für die Spin-
quantenzahls = −1/2,+1/2. Entwickelt man Gl. 1.10 in Potenzen vonα, so erhält man in
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Kapitel 1. Theorie wasserstoff- und heliumartiger Systeme

Element Z Energie (eV)

H 1 4.53 ·10−5

S15+ 16 2.97

Ar17+ 18 4.75

Fe25+ 26 20.69

U91+ 92 3244.04

Tabelle 1.1: Energiedifferenz der zwei Feinstrukturkomponenten mitn = 2, l = 1,j1 = 3/2 und j2 = 1/2 in
wasserstoffartigen Ionen.

erster Näherung wieder die1/n2 Abhängigkeit der Energieigenwerte der nichtrelativistischen
Schrödinger-Gleichung. In höherer Ordnung hängen die Energieniveaus allerdings nicht mehr al-
lein von der Hauptquantenzahln ab, sondern auch vonj, was die von Sommerfeld vorhergesagte
Feinstrukturaufspaltung erklärt. Für Ein-Elektronen-Systeme mit KernladungszahlZ undn 6= 1

ist die Energiedifferenz der beiden extremen Komponenten eines Feinstrukturmultipletts gegeben
durch [76]

∆E(j1 = n− 1/2, j2 = 1/2) = 27.2116
α2Z4(n− 1)

2n4
eV . (1.11)

Tab. 1.1 zeigt die mit Hilfe Gl. 1.11 berechneten Energiedifferenzen der Niveaus mit den Quan-
tenzahlenn = 2, l = 1, j1 = 3/2 und j2 = 1/2 für verschiedene Ein-Elektronen-Systeme mit
KernladunszahlZ (insbesondere auch für die wasserstoffartigen Ionen, die für die Experimente
dieser Arbeit verwendet wurden). DieZ4-Abhängigkeit der Energiedifferenz der Feinstrukturni-
veaus führt im Falle hochgeladener wasserstoffartiger Ionen im Vergleich zum Wasserstoffatom zu
eine erhbelich größeren Feinstrukturaufspaltung, z.B. im Falle des wasserstoffartigen Argons be-
reits zu einer um Faktor∼ 100000-fach erhöhten Energiedifferenz. Diese läßt sich experimentell
als Aufspaltung der Lyman-Linie in den Lyman-α1 Übergang,2p3/2 → 1s1/2, und den Lyman-α2

Übergang,2p1/2 → 1s1/2, beobachten (siehe auch Kap. 4.4.2).

Die Hyperfeinstruktur des Wasserstoffatoms [78–80] wird durch die Dirac-Gleichung allerdings
nicht beschrieben, da sie eine Folge des magnetischen Moments des Protons ist und dieses in der
Betrachtung nicht berücksichtigt wurde. E. Fermi zeigte aber, dass bereits in der nichtrelativi-
stischen Quantenmechanik eine magnetische Wechselwirkung zwischen Elektron und Atomkern
einfach beschrieben werden kann und so bei Beachtung des magnetischen Moments des Atom-
kerns die Hyperfeinstruktur theoretisch hergeleitet werden kann [81].

Neben der Beschreibung der Feinstruktur, ist ein weiterer Erfolg der Dirac-Gleichung die Vorher-
sage des halbzahligen Spins des Elektrons [82] sowie die des ersten Antiteilchens, des später1932
experimentell von C.D. Anderson in der kosmischen Strahlung nachgewiesenenen Positrons [83].
Festzustellen bleibt noch, dass Energieeigenwerte der Zustände in der Dirac-Theorie lediglich von
der Hauptquantenzahln und der Gesamtdrehimpulsquantenzahlj und nicht von der Bahndrehim-
pulsquantenzahll oder der Spinquantenzahls abhängen, sie sind also bzgl.l unds entartet.
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1.3 Relativistische Feldtheorie: Quantenelektrodynamik

1.3.1 Lamb-Verschiebung

1937/8 führten W. V. Houston und R. C. Williams Experimente durch, die darauf schließen ließen,
dass ein2s1/2- und ein2p1/2-Elektron im Wasserstoffatom nicht die gleiche Bindungsenergie auf-
weisen, d.h. dass die Niveaus bzgl.j nicht entartet sind, wie durch die Dirac-Theorie abgeleitet
worden war [76]. Nach einigen Kontroversen lieferten W. E. Lamb und R. C. Retherford den Be-
weis für eine Energiedifferenz zwischen dem2s1/2- und dem2p1/2-Niveau (Lamb-Verschiebung)
im Wasserstoffatom, indem sie Mikrowellentechniken ausnutzten, um den Übergang zwischen
diesen beiden Niveaus anzuregen [18]. Heute bezeichnet man als Lamb-Verschiebung alle Kor-
rekturen zur Dirac-Theorie, d.h. die durch die endliche Größe des Atomkerns (siehe Kap. 1.3.5),
Rückstoß-Beiträge sowie die dominierenden quantenelektrodynamischen Schleifenkorrekturen auf-
tretenden Modifikationen (Erklärung: siehe Kap. 1.3.2). Die Lamb-Verschiebung im Wasserstof-
fatom beträgt4.37 · 10−6 eV und ist damit ca. 10-mal kleiner als die Feinstrukturaufspaltung des
n = 2 Niveaus.

1.3.2 Quantisierung von Feldern und Quantenelektrodynamik

Um die von Lamb und Retherford entdeckte Lamb-Verschiebung zu erklären und die Entartung der
Niveaus bzgl.j in der Dirac-Theorie aufzuheben, entwickelten ab1950 H. Bethe, S. Tomonaga,
J.S. Schwinger, R.P. Feynman, F.J. Dyson maßgeblich [19–25] die Theorie der Quantenelektrody-
namik (QED). Dabei gingen sie von der Quantisierung elektromagnetischerFelder aus. Dies ist
notwendig, da sich die Wechselwirkung von zwei Teilchen, die sich nichtam selben Ort befinden,
relativistisch nur durch den Austausch eines Wechselwirkungsteilchens beschreiben läßt. In einer
solchen relativistischen Feldtheorie genügen skalare, Vektor- und Fermionfelder den jeweiligen
Eulerschen Bewegungsgleichungen, die sich aus Lagrange-Funktionen ableiten lassen, welche in-
variant gegenüber Lorentz-Transformationen sind. Dabei ist die Bewegungsgleichung für skalare
Felder durch die Klein-Gordon-Gleichung, für Vektor-Felder durch die Wellengleichungen der
Maxwell-Theorie und für Fermionfelder durch die Dirac-Gleichung gegeben. Tab. 1.2 gibt eine
Übersicht über die Felder und Feldgleichungen der Quantenfeldtheorie. Dort ist� = ∂2

∂t2
−∆ der

D’Alembertoperator (Quabla), die Verallgemeinerung des Laplaceoperators im vierdimensionalen
Minkowskiraum undγµ ist γ0 = β, γ = βα (α, β siehe Kap. 1.2).Fµν = ∂µAν −∂νAµ sind die
Komponenten des Feldstärketensors. Die oben aufgeführten Bewegungsgleichungen beschreiben
freie Felder, die nicht wechselwirken. Für Wechselwirkungen der Felder untereinander müssen
den Gleichungen zusätzliche Terme hinzugefügt werden. Die Feldquantisierung im kanonischen
Formalismus geschieht dadurch, dass die klassischen kanonischen Impulsvariablen durchFeld-
operatorenersetzt werden. Analog zum harmonischen Oszillator läßt sich der Hamilton-Operator
Ĥ in der Besetzungszahldarstellung im Impulsraum mit Hilfe von Auf- und Absteigeoperatoren
(Erzeugungs-undVernichtungsoperatoren) ausdrücken [84] und in die Summe dreier Terme zer-
legen:

Ĥ = Ĥe + Ĥγ + V̂ (t) . (1.12)
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Feld Feldgleichung

Skalares Feldφ (Spin = 0) (�+m2)φ = 0 Klein-Gordon-Gleichung

Fermionfeldψ (Spin = 1/2) (iγµ∂µ −m)ψ = 0 Dirac-Gleichung

VektorfeldAµ (Spin 1) ∂µF
µν = 0 Maxwell-Gleichung

Tabelle 1.2: Felder und Feldgleichungen der Quantenfeldtheorie.

Hier ist Ĥe der Hamilton-Operator für freie Elektronen und Positronen (Fermionen),Ĥγ der für
freie Photonen (Vektorbosonen) und̂V (t) beschreibt die Wechselwirkung zwischen Elektronen
und Photonen.̂V (t) selbst läßt sich in 8 Terme untergliedern, die von zeitabhängigen FaktorenΓ,
den sogenanntenVertizesabhängig sind. Die 8 Terme beschreiben folgende acht quantenelektro-
dynamische Wechselwirkungsprozesse von Elektron, Positron und Photon: Emission eines Pho-
tons von einem Elektron (das Elektron wird dabei von einem Impuls-Spin-Zustand|p, s〉 in einen
Zustand|p′, s′〉 gestreut), Absorption eines Photons an einem Elektron, Emission eines Photons
von einem Positron, Absorption eines Photons an einem Positron, Vernichtung eines Elektron-
Positron-Paars und Emission eines Photons, Paarvernichtung und Absorption eines Photons, Ab-
sorption eines Photons und Paarerzeugung sowie Emission eines Photonsund Paarerzeugung. Da
der Hamilton-Operator neben den Hamilton-Operatoren für freie Teilchen,deren Energieeigenzu-
stände bekannt sind, diese Wechselwirkungsterme enthält, ist eine exakte Lösung für die Gesam-
tenergieeigenzustände bis heute unmöglich. Allerdings ist die Kopplungskonstante der QED, d.h.
die Elementarladunge2 ∝ α ≈ 1/137, sehr klein. Daher kann die zeitabhängige Störungstheo-
rie durch Entwicklung der Terme nachα zur Auswertung verwendet werden. Die Ordnungn der
Entwicklung nachα ist dabei äquivalent zur Anzahl der am QED Prozess beteiligten Photonen.
Zusätzlich können die in der Entwicklung nachα auftretenden Terme mit Hilfe der Störungstheo-
rie jeder einzeln nach der Kopplungskonstante (Zα) für das externe Feld entwickelt werden [77],
solange (Zα) ≪ 1 gilt. Für z.B. Uran ist diese Kopplungskonstante allerdings schon (Zα) ≈ 0.67,
so dass eine Entwicklung nach (Zα) sehr langsam konvergiert [85]. Daher muss für starke Kern-
felder wie z.B. für wasserstoffartige schwere Ionen ein anderer Ansatz gefunden werden (siehe
auch Kap. 1.3.4).

1.3.3 Störungstheorie und Feynman-Diagramme

Behandelt man die oben diskutierten quantenmechanischen Streuprozesse der Elektrodynamik von
Teilchen mit Impuls-Spin-Zuständen|p, s〉 in Zustände|p′, s′〉 im Rahmen der Störungstheorie,
so ergeben sich inn-ter Ordnung der Entwicklung nach dem Parameterα bereits2n Wechselwir-
kungsterme im Hamilton-Operator. Daher wurden von R.P. Feynman-Diagramme eingeführt, die
sogenannten Feynman-Diagramme, die in sehr anschaulicher Weise jeweils einen dieser Streu-
prozesse zwischen Teilchen und damit die störungstheoretischen Beiträge zur Amplitude eines
Quantenprozesses mit Anfangszustand|i〉 und Endzustand|f〉 beschreiben. In diesen Diagram-
men ist die Zeitachse üblicherweise nach oben gerichtet (die Raumachse nach rechts). Durch-
gezogene Linien entsprechen den Wellenfunktionen, d.h. der Propagation von Teilchen und An-
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a) b)

Abbildung 1.1: Feynman-Diagramme der QED Korrekturen erster Ordnung Störungstheorie in der Entwicklung nach
α [86]. a) stellt die Selbstenergiekorrektur dar, b) die Vakuumpolarisatonskorrektur. Die vertikale Achse korrespondiert
mit der Zeit (die horizontale Achse mit dem Raum). Gerade Doppellinien beschreiben die Elektronen in Wechselwir-
kung mit dem Atomkern, Wellenlinien stellen Photonen dar.

titeilchen (also Elektronen und Positronen). Doppellinien kennzeichnen Fermionen, die sich im
Feld des Kernes bewegen. Photonen werden durch Wellenlinien dargestellt. Die Wechselwir-
kung zwischen Teilchen und Quanten wird durch Kreuzungspunkte, dieVertizes, ausgedrückt, an
denen die Linien verknüpft werden. An jedem Vertex gilt Impuls- und Energieerhaltung. Teil-
chen oder Quanten, die weder im Anfangszustand noch im Endzustand auftauchen werden als
virtuelle Teilchenbezeichnet. Feynman-Digramme in erster und zweiter Ordnung Störungstheo-
rie in der Entwicklung nachα sind in Abb.1.1 und 1.2 dargestellt. In erster Ordnung tauchen
zwei Diagramme auf, die man als Selbstenergiekorrektur (SE) und Vakuumpolarisationskorrek-
tur (VP) bezeichnet. Die physikalische Ursache dieser Terme bzw. ihre Größe werden im Fol-
genden diskutiert. In zweiter Ordnung sind bereits10 Diagramme vorhanden, die in die Grup-
pen der Selbstenergie-Selbstenergie (SESE), Vakuumpolarisation-Vakuumpolarisation (VPVP),
Selbstenergie-Vakuumpolarisation (SEVP) und Selbst(Vakuumpolarisation)energie (S(VP)E) un-
terteilt werden.

Selbstenergiekorrektur

Für jedes Strahlungsfeld in seinem niedrigsten Energiezustand ist das elektromagnetische Feld un-
gleich null; es existieren Nullpunktsoszillationen. Ein Elektron im Kernfeld kann daher innerhalb
kurzer Zeit unter Beachtung der Heisenbergschen Unschärferelation [11,13]∆E ·∆t ∼ ~/2 Pho-
tonen absorbieren und reemittieren. Dadurch wird eine schnell oszillierende Bewegung des Elek-
trons verursacht, was zu einem "Verschmieren"der Elektronenladungführt. Damit unterscheidet
sich das elektrische Potential, dem dieses Elektron eines Atomkernes ausgesetzt ist, von dem Po-
tential, das auf punktförmiges Elektron wirken würde durch den KorrekturtermδVSE. Dies führt,
verursacht durch das Matrixelement des vonδVSE hervorgerufenen Störtermes, zu einer Verschie-
bung der Energieeigenwerte des Hamilton-Operators. Die Entartung der Energieniveaus bzgl.j in
der Dirac-Theorie wird somit aufgehoben. Die Energieverschiebung∆ESE der Energieeigenwerte
ist positiv, da die Elektronenladung sich im Mittel weiter um das Coulombzentrum ausbreitet als
im Falle eines punktförmigen Elektrons und das Elektron dadurch schwächer gebunden ist als von
der Dirac-Theorie vorhergesagt. Da die Aufenthaltswahrscheinlichkeit |ψ(0)|2 für s-Elektronen

15



Kapitel 1. Theorie wasserstoff- und heliumartiger Systeme

SESE

VPVP

SEVP

S(VP)E

a) b) c)

f)e)d)

i)h)g)

j)

Abbildung 1.2: Feynman-Diagramme der QED Korrekturen in zweiter Ordnung Störungstheorie in der Entwick-
lung nachα [86]. Es existieren jeweils drei Diagramme für die Gruppe der Selbstenergie-Selbstenergie (SE-
SE), Vakuumpolarisation-Vakuumpolarisation (VPVP) und Selbstenergie-Vakuumpolarisation (SEVP) sowie ein
Selbst(Vakuumpolarisation)energie (S(VP)E) Diagramm.

am Ortr = 0 größer ist als für Elektronen anderer Zustände, sind die Bindungsenergieverschie-
bungen, die sich für diese Elektronen auf Grund des Selbstenergiekorrekturterms der QED ergeben
viel größer als für die Elekronen in den übrigen Niveaus. Für eins-Niveau im Wasserstoffatom
läßt sich die Verschiebung durch störungstheoretische Expansion nach (Zα) zu [77]

∆ESE ≈ 4m0(Zα)
4

n3
α

3π
ln[(Zα)−2]δl0 (1.13)

abschätzen. Für das2s-Niveau des Wasserstoffatoms ergibt diese Näherung eine Verschiebung
von ca.1330 MHz ≈ 5.5 · 10−6 eV, was für diese Abschätzung eine gute Übereinstimmung mit
der experimentellen Lamb-Verschiebung von1040 MHz ≈ 4 · 10−6 eV darstellt.
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Vakuumpolarisation

Die oben beschriebenen Nullpunktsoszillationen können wie in Kap. 1.3.2 beschrieben auch für
die Entstehung von Elektron-Positron-Paaren innerhalb der Heisenbergschen Unschärferelation
verantwortlich sein. Entstehen diese virtuellen Teilchen in der Nähe einer negativen Ladung, z.B.
des Elektrons, so wird das (virtuelle) Positron angezogen und das entstandene Elektron abge-
stoßen. Das bedeutet, dass das Positron dann eine höhere Aufenthaltswahrscheinlichkeit in der
Nähe des ursprünglichen Elektrons hat, und das effektive Coulombpotential für das Elektron um
δVVP erhöht. Die Energieeigenwerte des Hamilton-Operators werden dadurchnegativer, das Elek-
tron ist stärker gebunden, d.h. die Vakuumpolarisationskorrektur wirktder Selbstenergiekorrektur
entgegen. Für dies-Niveaus des Wasserstoffatoms kann man durch Entwicklung nach (Zα) die
Energieverschiebung nähern [77]:

∆EV P ≈ −4m0(Zα)
4

n3
α

15π
δl0 . (1.14)

Für das2s-Niveau ergibt sich eine Verschiebung von−30 MHz ≈ −1.2 · 10−7 eV und diese ist
vom Betrag ca.40-mal kleiner als die, die durch die Selbstenergiekorrektur hervorgerufenen wird.
In erster Ordnung Störungstheorie bei Entwicklung nachα ist daher die Selbstenergiekorrektur
das Diagramm, das am meisten zur Lamb-Verschiebung beiträgt.

1.3.4 Schwere wasserstoffähnliche Systeme: All-order Rechnungen

Wie in Kap. 1.3.2 angemerkt, konvergiert die Entwicklung (der nachα entwickelten Terme) nach
der Kopplungskonstante (Zα) für das Kernfeld für starke Felder, wie sie in schwere hochgeladenen
Ionen auftreten, sehr langsam oder nicht mehr. Für die quantenelektrodynamische Berechnung
der gebundenen Energieeigenzustände in starken Kernfeldern muss das Feld daher exakt in die
Berechnungen aufgenommen werden. Die Notwendigkeit dazu wird von Fig. 1.3 für das1s1/2-
Niveau in wasserstoffähnlichen Systemen veranschaulicht. Sie stellt dasVerhältnis

R =
∆E(Zα)−∆Ẽ(Zα)

∆E(Zα)
(1.15)

dar, wobei∆E(Zα) die Selbstenergiekorrektur für einen punktförmigen Atomkern [87] aus der
Entwicklung nach allen Termen in(Zα) bezeichnet.∆Ẽ(Zα) [85] dagegen enthält nur Entwick-
lungskomponenten bis zur Ordnung(Zα)6. Dargestellt ist somit der Anteil der Terme mitn-ter
(n > 7) Ordnung an der gesamten Selbstenergiekorrektur. Für wasserstoffähnliche Ionen mit ge-
ringer KernladungZ funktioniert die störungstheoretische Entwicklung nach(Zα) offentsichlich
sehr gut; den Hauptanteil an der gesamten Selbstenergieverschiebung haben Entwicklungsterme
mit n < 7, d.h. die Summe der Entwicklungsterme konvergiert. Das VerhältnisR verschwindet für
(Zα) → 0. Für wasserstoffähnliche Systeme mitZ > 20 dagegen, dominieren die Terme höherer
Ordnung der Entwicklung nach(Zα) den Gesamtbetrag der Selbstenergiekorrektur, d.h. die Kon-
vergenz der Entwicklung ist nicht mehr gegeben. Die Standardexpansion in (Zα) zur Berechnung
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Abbildung 1.3: Anteil der Beiträge höherer Ordnung (n > 7) der störungstheoretischen Entwicklung nach(Zα) an
dem Gesamtbetrag der Selbstenergieverschiebung für das1s1/2-Niveau in wasserstoffähnlichen Systemen als Funktion
der KernladungszahlZ.

der Selbstenergiekorrektur versagt.

In sogenanntenAll-Order-Methodenwird ein externes Feld, z.B. ein Kernfeld, von Anfang an in
der Wellenfunktion berücksichtigt, d.h ebene Wellen, die das Kernfeld vernachlässigen, und freie
Propagatoren werden vermieden (Furry-Bild). Anschaulich läßt sich ein solcher Gesamt-Dirac-
Propagator für ein gebundenes Elektron im Kernfeld in einem Feynman-Diagramm wie in Fig.
1.4 darstellen. Er setzt sich aus der Summe des Dirac-Propagators für einfreies, ungestörtes Ele-
kron, des Dirac-Propagators des freien Elektrons unter Ein-Photonen-Wechselwirkung mit dem
Kern, unter Zwei-Photonen-Wechselwirkung mit dem Kern usw. zusammen, d.h. er läßt sich in
eine Entwicklung inn Ordnungen nach(Zα), wobei das jeweiligen identisch mit der Anzahl der
Photonen im Graphen ist, die mit dem Kern in Wechselwirkung treten, zerlegen.

Die Selbstenergiekorrekturläßt sich mit Hilfe der All-Order-Methoden für wasserstoffähnliche
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Abbildung 1.4: Gesamt-Dirac-Propagator für ein gebundenes Elektron im Kernfeld als Summe einer Entwicklung nach
(Zα) des Diracpropagators des freien Elektrons (Furry Bild). Die Ordnungn der Entwicklung ist dabei identisch mit
der Anzahl der mit dem Kern wechselwirkenden Photonen.

Systeme auch mitZ > 20 zuverlässig berechnen [85]:

Enlj
SE =

(α

π

)

[

Zα4

n3

]

Fnlj(Zα,R)m0c
2 . (1.16)

Die FunktionFnlj ist dabei sowohl vonZα als auch vom effektiven KernradiusR = 〈r2〉1/2

abhängig. Die Werte derFnlj sind in der Literatur tabelliert. IstZ < 54, so liegt der Einfluss von
R aufEnlj

SE unterhalb der numerischen Präzision, mit welcher die FunktionenFnlj berechnet wer-
den können. Für schwere Systeme allerdings kann der explizite Einfluss des endlichen Kernradius
auf diese Größe (andere Kerneffekte werden in Kap. 1.3.5 behandelt)nicht länger vernachlässigt
werden, z.B. beträgt die Korrektur für das1s-Niveau auf Grund vonR in U91+ 1 eV [88], d.h. sie
macht0.22% der gesamten Lamb-Verschiebung aus.

In Furry-Bild (s.o.) läßt sich dieVakuumpolarisationskorrektur, die sich in erster Ordnung der
Entwicklung nachα ergibt, was der Wechselwirkung eines Photons mit dem Elektron entspricht,
als Summe von Feynmann-Diagrammen in der Entwicklung nach(Zα) darstellen, wobei die Ord-
nungn der Entwicklung der Wechselwirkung vonn Photonen mit dem Kern entspricht (siehe
Fig. 1.5). Nach dem Furry-Theorem treten dabei nur Beiträge mit ungerader Ordnungn in der
Entwicklung nach(Zα) auf, d.h. Feynman-Diagramme mit geschlossenen inneren Linien, die so-
genannten Schleifendiagramme (die z.B. die Wechselwirkung eines Elektrons mit virtuellen Pho-
tonen aus dem Vakuum oder die Wechselwirkung eines Photons mit virtuellerzeugten Teilchen-
Antiteilchen Paaren aus dem Vakuum beschreiben). Aber diejenigen mit einer geraden Anzahl von
Photonenlinien tragen zur Korrektur nicht bei [89]. Die erste Ordnungder Entwicklung bezeich-
net man dabei alsUehling-Korrektur[90,91], die oft auch als Photonen-Selbstenergie bezeichnet
wird. Ein Photon, das als Übermittler der Wechselwirkung zwischen Kern und gebundenem Elek-
tron fungiert, generiert ein Elektron-Positron-Paar, welches frei propagiert, d.h. unbeinflusst vom
Coulombfeld. Die Erzeugung disese+e− Paares führt zu einer Modifikation des Coulombfeldes,
dem sogenanntenUehling-Potential, und verschiebt damit die Energieeigenwerte. Für Wasser-
stoff trägt die Uehling-Korrektur in allen Termen der Entwicklung nachα für das1s-Niveau mit
−8, 91 · 10−7 eV bei [26], was1/40 der gesamten Lamb-Verschiebung entspricht, während sie
beim wasserstoffartigen Uran mitZ = 92 ca.−100 eV ausmacht, d.h. ca.1/4 des Betrags der
gesamten Lamb-Verschiebung von ca.460 eV. Der starke Anstieg des Betrages der Energiever-
schiebung mit der KernladungszahlZ rührt von der höheren Aufenthaltswahrscheinlichkeit der
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Abbildung 1.5: Feynman-Diagramm der Vakuumspolarisationskorrektur als Summe von Diagrammen in der Entwick-
lung nach(Zα). Die Ordnungn dieser Entwicklung entspricht der Anzahl der Photonen, die mit dem Kern wechsel-
wirken.

Elektronen in schweren wasserstoffartigen Systemen in Kernnähe her,wo das Uehling-Potential
größer ist. Für Ar17+ beträgt die Energieverschiebung der Lyman-α1 Übergangsenergie bereits
∼ 360 meV [26] und ist daher bei Hochpräzisionswellenlängenmessungen dieser Übergangsener-
gie nicht mehr zu vernachlässigen, bzw. die Messungen sind auf diesenKorrekturterm sensitiv.
Die höheren Ordnungen der Entwicklung nach(Zα) nennt manWichmann-Kroll-Korrekturen
(WKK) [92]. Der (Zα)3 Term ist hier besonders interessant, da das von ihm hervorgerufenePo-
tential bei großen Kernabständenr einem polynomiellen Abfall beschreibt, während das Ueh-
ling Potential mitr exponentiell abnimmt [85]. Für gebundene Elektronen in höheren Niveaus
dominiert die WKK daher die Uehling Korrektur. Für den Lyman-α1 Übergang in wasserstoff-
artigem Argon beträgt die WKK 0.28 meV, was ca.0.3% der kompletten Lamb-Verschiebung
entspricht. Bei einer angestrebten relativen Genauigkeit von∆λ/λ ∼ 1 ppm für die Messung
der Übergangswellenlängen in dieser Arbeit sind die experimentell erhaltenen Werte daher nicht
mehr sensitiv auf die WKK. Für U91+ beträgt die Korrektur schon6 eV, d.h.0.13% der gesamten
Lamb-Verschiebung.

1.3.5 Kerneffekte

Zur Lamb-Verschiebung zählen alle Korrekturen zur Dirac-Theorie (siehe Kapitel 1.3.1), d.h. auch
die durch dieendliche Größe des Atomkernesverursachte Verschiebung der Energieigenwerte.
Diese kommt durch die Tatsache zustande, dass ein Zentralpotential einer Diracschen Punktla-
dung sich vom dem Potential einer ausgedehneten Ladungsverteilung unterscheidet. Die Energie-
verschiebung ist für schwere Ionen viel größer als für Wasserstoff, wo sie z.B. für die Lyman-
α1 Übergangsenergie mit4.4 · 10−6 meV nur einen Anteil von0.13% an der gesamten Lamb-
Verschiebung von0.035 meV hat. Daher kann diese Verschiebung auch, wenn die Präzision, die
in Experimenten mit schweren Ionen erreicht wird, geringer ist, nicht vernachlässigt werden. Um
die Größe der Energieverschiebung zu berechnen, nimmt man als Modell für die Kernstruktur eine
homogen geladene Kugel mit effektivem RMS-Radius(〈r2〉1/2) an [93].(〈r2〉1/2) läßt sich durch
Röntgenexperimente an myonischen Atomen und Elektronenstreuexperimente[42] bestimmen. So
läßt sich eine modifizierte Dirac-Gleichung aufstellen, die analytisch mit der gewünschten Präzisi-
on gelöst werden kann [93]. Für den Lyman-α1 Übergang in wasserstoffartigem Argon(Z = 18)
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Ion S15+ Ar17+ Fe25+

Selbstenergiekorrektur 0.81 1.21 4.26

Uehling Korrektur −0.05 −0.09 −0.37

Wichmann-Kroll-Korrektur 1.33·10−4 2.83·10−4 2.31·10−3

Endliche Größe des Kernes 5.39·10−3 9.10·10−3 5.28·10−2

gesamte Lamb-Verschiebung 0.76 1.14 3.95

Tabelle 1.3: Beiträge zur Lamb-Verschiebung für die Lyman-α1 Übergangsenergie in wasserstoffartigen S15+, Ar17+

und Fe25+ Ionen. Alle Angaben in eV.

ergibt sich eine Verschiebung von9 meV≈ 3 ppm (das entspricht0.7% der kompletten Lamb-
Verschiebung), auf die eine Messung der Übergangswellenlänge beieiner angestrebten Präzision
von1 ppm sensitiv ist. Die Kerngrößenkorrektur skaliert mit hohen Potenzen inZ, etwaZ5...6. Für
U91+ (Z = 92) ist die Verschiebung bereits194 eV, was43% der kompletten Lamb-Verschiebung
ausmacht und daher bereits bei einer Messung mit einer geringeren experimentellen relativen Ge-
nauigkeit aufgelöst werden kann.

Neben der durch die endliche Größe des Atomkernes verursachten Verschiebung der Energienive-
aus treten noch andere durch den Kern verursachte Energieverschiebungen auf. DerRückstoßef-
fekt, der durch die endliche Masse des Atomkernes und seine Bewegung verursacht wird und die
Polarisierbarkeit des Kerns, die von der internen Kernstruktur abhängt, sind solche Kerneffekte,
die in einer theoretischen, hochpräzisen Berechnung der Energieeigenwerte berücksichtigt werden
müssen. Der Rückstoßeffekt wird in die nichtrelativistische Theorie durch die effektive Masse ein-
bezogen. Die Verschiebung in wasserstoffartigen Systemen wird als normale Massenverschiebung
(NMS) [94] bezeichnet. Eine exakte, relativistische Berücksichtigung des Rückstoßeffekts bieten
die ab initio QED Berechnungen für wasserstoffartige Systeme [95], die im Falle vonAr17+ eine
Energieverschiebung von0.3 meV für die Lyman-α1 Übergangsenergie ergeben. Damit sind die
in dieser Arbeit vorgestellten Messungen nicht auf den Rückstoß Effekt sensitiv. Die Polarisierbar-
keit des Kerns trägt bei U91+ mit 200 meV zur kompletten Lamb-Verschiebung für den1s-Zustand
bei [96], ist aber bei Kernen mit geringerer KernladungszahlZ geringer, da diese aufgrund ihrer
geringeren Größe „schwer verformbar“ sind. Für eine detailierte Betrachtung siehe auch [51,97].

Abschließend sind für die in dieser Arbeit relevanten wasserstoffartigen Ionen S15+ und Ar17+

sowie zum Vergleich für Fe25+-Ionen die Beiträge zur Lamb-Verschiebung für die Lyman-α1

Übergangsenergie in Tab. 1.3 aufgelistet. Die Hyperfeinstruktur spielt für die wasserstoffartigen
Ionen S15+ und Ar17+, die in den Messungen dieser Arbeit durch Stoßionistaion von32S- und
40Ar-Atome erzeugt wurden, keine Rolle, da diese Atome einen Kernspin vonI = 0 aufweisen.
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Kapitel 1. Theorie wasserstoff- und heliumartiger Systeme

1.3.6 Experimentelle Messungen der Lamb-Verschiebung

Um theoretisch berechnete Lamb-Verschiebungen in wasserstoffartigen Ionen zu überprüfen, wur-
den bisher eine Vielzahl von Experimenten an solchen Ionen mit unterschiedlichen Kernladungs-
zahlenZ durchgeführt. Die beste Präzision wurde dabei im Wasserstoffatom selbst mit einer Ge-
nauigkeit von1.8·10−14 [47,48] mit Hilfe von Laserspektroskopie erreicht. Leider kann die Laser-
spektroskopie bis heute nur im nahen Ultraviolett, im Infraroten sowie im Sichtbaren angewendet
werden. Durch die Entwicklung, die Konstruktion und die Inbetriebnahme Freier-Elekronen-Laser
im Röntgenbereich (X-FEL) an vielen Standorten auf der ganzen Welt [33–35] werden allerdings
in der nächsten Zeit zum ersten Mal resonante Laseranregungsexperimente [36] bis zu einer Photo-
nenenergie von∼ 2.5 keV ermöglicht. Bis zum heutigen Zeitpunkt wurden daher in Experimenten
zur Röntgenwellenlängenmessung an Übergängen mit Photonenenergienvon1− 20 keV in was-
serstoffartigen Ionen Kristallspektrometer (siehe Kap. 2.2.2) eingesetzt,wobei unterschiedliche
Techniken zur Erzeugung der Ionen verwendet wurden. Experimente an Übergängen mit höheren
Photonenenergien wurden zumeist mit Hilfe von Germanium Detektoren durchgeführt. Abb. 1.6
zeigt die relative Abweichung der experimentell gemessenen∆Eexp

1s und der theoretisch berech-
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Abbildung 1.6: Vergleich zwischen theoretisch berechneter [26] und experimentell gemessener Grundzustands-Lamb-
Verschiebung für wasserstoffartige Ionen. H: (Z=1) [46], Mg: (Z=12) [57], Si: (Z=14) [58], Cl: (Z=17) [43], Ar:
(Z=18) [53], Fe: (Z=26) [98], Kr: (Z=36) [54], Xe: (Z=54) [99], Au: (Z=79) [56], Bi: (Z=83) [55], U: (Z=92) [61].
Die einzigen Absolutwellenlängenmessungen ohne Verwendung von Röntgenreferenzwellenlängen sind hier die Mes-
sung an Magnesium [57], Silizium [58] und Chlor [43].
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neten∆Etheo
1s Grundzustands-Lamb-Verschiebung [26] in wasserstoffartigen Ionen als Funktion

der KernladungszahlZ. Innerhalb des1σ-Bereiches stimmen alle experimentellen Resultate mit
den theoretischen Berechnungen überein; besonders genau treffen die experimentellen die theo-
retischen Werte für Wasserstoff und Uran. Für Wasserstoff ist dies zu erwarten, da für diesen
störungstheoretische Berechnungen besonders präzise sind. Unglücklicherweise gestalten sich be-
sonders im mittleren Z-Bereich die theoretischen Berechnungen schwieriger, da dort(Zα) ≪ 1

nicht mehr „voll gültig“ ist. Auch die erreichte experimentelle relative Genauigkeit ist geringer als
für Wasserstoff und U91+, sogar für die mit einer älteren Version des in dieser Arbeit verwende-
ten Röntgenspektrometers erzielten Resultate für die Lyman-α1 Übergangsenergie in Cl16+ [43].
Um die Lyman-α1 Übergangswellenlängen als Referenzstandards für Wellenlängenmessungen im
Röntgenbereich (anstatt der bisher eingesetztenKα Übergangswellenlängen [50]) verwenden zu
können [41,42,51], müssen die theoretischen Berechnungen mit Hilfe von Absolutwellenlängen-
messungen, die nicht von Röntgenreferenzwellenlängen abhängig sind, auf einem höheren Niveau
relativer Genauigkeit getestet werden. Die einzigen Absolutwellenlängenmessungen in Fig. 1.6
sind die Messungen an Magnesium, Silizium und Chlor, die allerdings noch nicht die erforderli-
che Präzision von∼ 1 ppm aufweisen.

1.4 Nichtrelativistische Theorie heliumartiger Systeme

Die in Kap. 1.2 vorgestellte Herleitung der Energieeigenwerte des Hamilton-Operators für das
Wasserstoffatom gestaltet sich im Vergleich zur Behandlung des Heliumatomsdeshalb als ver-
hältnismäßig einfach, weil das Wasserstoffatom nur ein einziges Elektron besitzt. Dies hat weitrei-
chende Konsequenzen. Nach demSymmetrisierungspostulatkönnen bei einem System aus meh-
rerenidentischenTeilchen nur bestimmte Vektoren des Zustandsraumes seine physikalischen Zu-
stände beschreiben. Die zugehörigen physikalischen Vektoren sind entweder total symmetrisch
oder total antisymmetrisch in Bezug auf die Permutation dieser Teilchen. Die Teilchen, deren Zu-
stände durch die ersteren Vektoren beschrieben werden, nennt manBosonen, die, deren Zustände
durch die letzteren Vektoren charakterisiert sind,Fermionen. Man kann zeigen, dass es keinen an-
tisymmetrischen Vektor, der den Zustand von zwei Fermionen, die sich im selben Einzelzustand
befinden, gibt. Zwei identische Teilchen können daher nicht im selben Einzelszustand sein (Pau-
lisches Ausschließungsprinzip) [100]. Befindet sich Teilchen1 in Zustand|φ〉 und Teilchen2 im
Zustand|χ〉, so läßt sich der normierte physikalische Vektor schreiben als

|ϕ;χ〉 = 1√
2
(|1 : ϕ; 2 : χ〉 − |1 : χ; 2 : ϕ〉) . (1.17)

Verallgemeinert lässt sich der physikalische Vektor fürN Fermionen stets in Form einerN ×N -
Slater-Determinante ausdrücken. Neben dem Pauli-Prinzip muss bei heliumartigen Systemen be-
achtet werden, dass ein Drei-Körper-Problem vorliegt. Die Berechnung der Energieeigenwerte
des Hamilton-Operators kann nicht mehr wie im Wasserstoffatom auf die Berechnung der Ener-
gieeigenwerte für ein Relativteilchen im Schwerpunktsystem unter Einfluß eines Zentralpotentials
zurückgeführt werden. Im Schwerpunktsystem hat man es mit mehreren, voneinanderabhängigen
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Teilchen zu tun. Geht man dennoch von unabhängigen Teilchen aus, d.h.von einem Hamilton-
Operator als Summe der Hamilton-Operatoren der einzelnen Elektronen der Form

Ĥ =
N
∑

i=1

p2
i

2µ
−

N
∑

i=1

Ze2

ri
, (1.18)

wobei die Summation jeweils über alleN Elektronen erfolgt, so erhält man für die Grundzustands-
Ionisationsenergie des Heliumatoms einen Wert von ca.−108.8 eV. Dies steht im Widerspruch
zum experimentellen Wert von ca.−79.04 eV [101–103]. Das Bild unabhängiger Teilchen ist
daher nicht zulässig.

1.4.1 Zentralfeldnäherung

Um die Berechnung der Enegieeigenwerte des Hamilton-Operators des Systems abhängiger Teil-
chen zu vereinfachen, wurde dieZentralfeldnäherungentwickelt. Da die Masse des Kerns in he-
liumartigen Systemen mit zwei Elektronen (N = 2) und für schwere hochgeladene Ionen mitN

Elektronen im Allgemeinen viele tausendmal größer ist als die der Elektronen,fällt der Massen-
mittelpunkt praktisch mit dem Kern zusammen. Der Hamilton-Operator für die Bewegung derN
Elektronen lautet unter Vernachlässigung relativistischer Korrekturen, insbesondere der spinab-
hängigen Terme,

Ĥ =
N
∑

i=1

p2
i

2µ
−

N
∑

i=1

Ze2

ri
+
∑

i<j

e2

|ri − rj |
. (1.19)

Dabei stellt der erste Term des Hamilton-Operators die gesamte kinetische Energie des Systems
derN Elektronen dar, der zweite Term beschreibt die Anziehung, die der Atomkern mit der po-
sitivem Ladung−Ze auf jedes Elektron ausübt und der letzte Term rührt von der gegenseitigen
Abstoßung der Elektronen her (die Summation wird überN(N − 1)/2 Möglichkeiten ausge-
führt, dieN Eletronen zu Paaren zusammenzufassen). Schon im einfachen heliumartigen System
mit zwei Elektronen ist dieser Hamilton-Operator so kompliziert, dass seine Eigenwertgleichung
analytisch nicht exakt lösbar ist. Zur Vereinfachung berücksichtigt mandie Elektron-Elektron-
Wechselwirkung dadurch, dass man annimmt, dass ein bestimmtes Elektroni sich unter dem
Einfluss eines sphärischen, symmetrischen PotentialsVc(ri) befindet, das den mittleren Absto-
ßungseffekt durch die anderen Elektronen berücksichtigt und das nur vom Betrag des Ortsvektors
r des Elektrons abhängt (Zentralfeldnäherung). Mit Hilfe von Näherungsmethoden wie derStö-
rungstheorieund derVariationsmethode, die im Folgenden kurz charakterisiert werden, lassen
sich dann die Energieeigenwerte des Hamiltonoperators berechnen.

1.4.2 Störungstheorie

Der Hamilton-Operator (s.o.) läßt sich in zwei Terme zerlegen:

Ĥ = Ĥ0 + λŴ , (1.20)
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wobei

Ĥ0 =
N
∑

i=1

[

p2
i

2µ
+ Vc(ri)

]

(1.21)

und

λŴ =
∑

i<j

e2

|ri − rj |
(1.22)

ist. WennVc(ri) richtig gewählt wird, kannλŴ (λ ≪ 1) als Störung vonĤ0 aufgefasst werden.
Für die allgemeine Hamilton-Gleichung(Ĥ0 + λŴ − E)|φ〉 = 0 expandiert man die Energie
E =

∑N
i=1 λ

nEn und die Eigenfunktionen|φ〉 =∑N
i=1 λ

n|φn〉 in Potenzen des Parametersλ, so
dass man eine endliche Anzahl von linear gekoppelten Gleichungen erhält,über die sich die Ener-
gieeigenwerteEn bestimmen lassen. Die Eigenwerte vonĤ0 selbst können dann als Eigenwerte
unabhängiger Teilchen bestimmt werden (s.o.).Vc(ri) wird dabei so bestimmt, dass die Lösung
selbstkonsistent ist, d.h. eine Lösung, bei der die mitVc(ri) bestimmten Wellenfunktionen eine
Ladungsverteilung ergeben, die eben dieses statische PotentialVc(ri) erzeugt.

Für die Lösung der Energieeigenwertgleichung verschiedener physikalischer Systeme werden un-
terschiedliche störungstheoretische Ansätze verwendet, die verschiedeneVc(ri) wählen, je nach-
dem ob die Quantenzahlenn undl des Zustands, die KernladungszahlZ klein oder groß sind usw..
Die wichtigsten auf der Störungstheorie basierenden Methoden werden hier kurz vorgestellt.

Entwicklung in Potenzen von 1/Z

Bei der Entwicklung in Potenzen von1/Z wird Vc(r1) = Vc(r2) = −Ze2/r und der Störterm
Ŵ =

∑

i<j e
2/|r1 − r2| gewählt. In erster Ordnung sind die Wellenfunktionen dann einfach Pro-

dukte der Wellenfunktionen des wasserstoffartigen Systems mit Kernladung Z und die Elektron-
Elektron-Wechselwirkung wird lediglich in der StörunĝW berücksichtigt. Leider gestalten sich
die Rechnungen nach der ersten störungstheoretischen Ordnung schnell schwieriger [104] und
sind nur für die Beschreibung schwerer heliumartiger Ionen geeignet, da eine Entwicklung nach
1/Z nur für großeZ schnell konvergiert.

Methode des Konstanter Abschirm-Faktors

Für den Grundzustand in heliumartigen Systemen kann manVc(r1) = Vc(r2) = −(Z − s)/r

mit der Abschirmkonstantes, die die Coulombabstoßung der Elektronen berücksichtigt, setzen.
Wählt mans so, dass die erste Ordnung Störungstheorie „verschwindet“, ist die Grundzustands-
wellenfunktion in dieser Ordnung durch das Produkt der Wellenfunktionen des wasserstoffartigen
Grundzustandes mit modifizierter KernladungszahlZ∗ = (Z − 5/16) gegeben. Allerdings stellt
diese Näherung eine sehr grobe Approximation dar, das stark vom radialen Abstandr abhängig
sein sollte.
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Erwähnenswert sind noch andere störungstheoretische Berechnungsmethoden, die die Relativi-
ät berücksichtigen oder auf direkten QED Ansätzen [88] beruhen, wiedie sogenanntenrela-
tivistischen Vielkörper-Störungstheorien(RMBPT) [105] und die (bound state QED)BSQED-
Methoden[30]. Beide sind gut für die Berechnung der Energieeigenwerte des Hamilton-Operators
von heliumartigen Ionen mit hoher KernladungZ geeignet, für die Berechnungen in leichten he-
liumartigen Ionen sind diese Methoden allerdings schlechter verwendbar.Hier greift man auf Va-
riationsmethoden wie die sogenannten All-order-Methoden [28] (siehe auch Kap. 1.4.3) zurück.

1.4.3 Variationsprinzip

Eine andere Möglichkeit zur Berechnung der Energieeigenwerte des Hamilton-Operators eines
heliumartigen Systems bildet dasRitzsche Variationsprinzip. Danach gilt, dass der Erwartungswert
der Energie für eine beliebige Wellenfunktionψ größerE0 ist, wobeiE0 der kleinste Eigenwert
des Hamilton-OperatorŝH ist:

〈Ĥ〉 = 〈ψ|Ĥ|ψ〉
〈ψ|ψ〉 ≥ E0 . (1.23)

Um die Energieeigenwerte zu ermitteln, wird eine Testwellenfunktion in Abhängigkeit vonk Pa-
rametern aufgestellt. Im Falle des Heliumatoms ist dies im einfachsten Fall der Parameter der ef-
fektiven KernladungZeff. Über Gl. 1.23 findet man dann ein Gleichungssystem, über das man die
Parameterk und somit die Energieeigenwerte iterativ bestimmen kann. Der Vorteil des Ritzschen
Variationsverfahrens besteht darin, dass ein Fehlerǫ in der Wellenfunktionψ sich als quadratischer
Fehlerǫ2 in den Energieeigenwerten niederschlägt. Eine grobe Näherung vonψ kann daher schon
eine gute Näherung für die Energieeigenwerte liefern. So ergibt sich mit Hilfe dieser Methode mit
dem Variationsparameter Zeff für die Grundzustands-Ionisationsenergie von Helium ein Wert von
−77.48 eV und bei zwei Variationsparametern sogar schon ein Wert von−78.98 eV, was genähert
schon gut mit den experimentellen Werten (−79.04 eV [101–103]) in Einklang zu bringen ist.

Eine wichtige Variationsmethode ist die Hartree-Methode, auf die im Folgenden noch kurz einge-
gangen wird.

Hartree- und Hartree-Fock-Methode

Hartrees Methode nähert das im System wirkende Elektronenwechselwirkungspotential durch
ein ungestörtetes Potential. So wird beispielsweise für heliumartige Ionen dasauf das Elektron
1 wirkende Potential als Summe des Coulombfeldes des Atomkernes und des Potentials, das
durch die Ladungsverteilung des zweiten Elektrons zustande kommt, ausgedrückt, d.h.Vc(r1) =
−Z1/r1 +

∫

1/(r1 − r2)u
2
2(2)dτ2, wobeidτ2 das Volumenelement des zweiten Elektrons ist. Die

Wellenfunktionen des Systems werden durch das Produkt aus Einteilchenwellenfunktionen be-
schrieben, wobei für die Einteilchenwellenfunktion (der Elektronen) Anfangswellenfunktionenψi

gewählt werden. Das PotentialVc(ri) für jedes Elektroni wird berechnet und die Summe aller
Potentiale, ausgenommen des Potentials für dasi-te Elektron, gebildet. Die Summe des so berech-
neten Potentials und des Kernpotentials wird in die Schrödinger-Gleichung für dasi-te Elektron
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eingesetzt und nummerisch für die Wellenfunktionψ′
i ausgewertet. Dieser Prozess wird dann mit

ψ′
i als Anfangswellenfunktion wiederholt usw.. Im Gegensatz zur Methode der Entwicklung in Po-

tenzen von1/Z sind die PotentialeVc(r1) undVc(r2) nicht identisch und die Eigenfunktionen|u〉
bilden kein orthogonales System, so dass die exakten Energieeigenwerte auch in höherer Ordnung
der Berechnung nicht gefunden werden können.

Die Hartree-Fock-Methode ist ähnlich der Hartree-Methode, aber es werden symmetrisierte Wel-
lenfunktionen in Produktform benutzt.

Außerdem gibt es auf dem Variationsprinzip beruhende relativistische Methoden, von denen man-
che auch QED Effekte berücksichtigen. Für leichte oder komplexe IonensindAll-order-Methoden
[28] am besten geeigent. Der Name leitet sich davon ab, dass die Wechselwirkung der Elektronen
durch den Austausch von Photonen mit diesen Methoden in allen Ordnungen berechnet werden
kann.

Für detailiertere Berechnungen muss auch die Wechselwirkung der Elektronen mit unbesetzten
Zuständen (Mischung von Zuständen) berücksichtigt werden. Dies geschieht in der sogenann-
ten (relativistischen)Konfigurations-Wechselwirkungs-Methode((relativistic) configuration inter-
action: CI, RCI) [29, 106] sowie in derMultikonfigurations-Hartree-Fock(multi-configuration
Hartree-Fock: MCHF) und deren relativistischer Variante, derMultikonfigurations-Dirac-Fock-
Methode(multi-configuration Dirac-Fock: MCDF).

1.5 Relativistische Beschreibung heliumartiger Systeme

Bis heute kann eine relativistische Theorie für2-Elektronen-Systeme nicht in geschlossener Form
formuliert werden. Allerdings lassen sich solche Systeme in relativistischerNäherung durch Ein-
fügen der sogenanntenBreit-Wechselwirkung(in Form des Breit-OperatorŝVB) in den relativisti-
schen Dirac-Hamilton-Operator beschreiben:

V̂B = − e2

2r12

(

α1 ·α2 +
(α1 · r12)(α2 · r12)

r212

)

, (1.24)

wobeiαi ein Vektor der Dirac-Matrizen ist, der auf die Wellenfunktion desi-ten Elektrons wirkt,
und r12 der Abstand zwischen den beiden Elektronen. Der KorrekturtermV̂B berücksichtigt die
relativistischen Korrekturen niedrigster Ordnung wie magnetische Wechselwirkung und Retardati-
on des Potentials. Höhere Retardierungsterme sind im sogenannten generalisierten Breit-Operator
enthalten. Die zugehörige Eigenwertgleichung bezeichnet man als Breit-Gleichung. Diese ent-
spricht der Dirac-Gleichung für Ein-Elektronen-Systeme, allerdings istsie im Gegensatz zur Dirac-
Gleichung nicht voll lorentzinvariant (der Terme2/r12 ist nicht lorentzinvariant). Ohne Modifi-
kation kann die Breit-Gleichung nicht benutzt werden, um Energieeigenwerte inn-ter Ordnung
(n ≥ 2) störungstheoretischer Entwicklung nachα konsistent zu berechnen. Nur die erste Ord-
nung dieser Entwicklung nachα liefert sinnvolle Ergebnisse [104].
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1.6 Quantenelektrodynamische Beschreibung heliumartiger Systeme

Um die quantenelektrodynamische Wechselwirkung der Elektronen untereinander und der Elek-
tronen mit dem Strahlungsfeld in den Berechnungen der Energieeigenwerte des Hamilton-Operators
eines Systems zu berücksichtigen, gibt es eine große Anzahl von Methoden, die alle vom quanti-
sierten elektromagnetischen Feld (siehe Kap. 1.3.2) ausgehen. Die Stärkeder Kopplung der Elek-
tronen an dieses Feld ist durch die Kopplungskonstantee2 ∝ α bestimmt. Analog zu den QED Be-
trachtungen für das Wasserstoffatom lassen sich die Energieeigenwerte erhalten, indem man nach
α entwickelt. Für Kerne mit kleinemZ kann man die Terme der Entwicklung dann ein zweites
Mal entwickeln, nach der Kopplungskonstante(Zα) für das Kernfeld (siehe Kap. 1.3.2). Für große
Z dagegen verwendet man eine Entwicklung nach1/Z (siehe Kap. 1.4.2). Für die Entwicklung
in erster Ordnung nachα ergeben sich zwei Typen von Termen: Der erste Typ, dargestellt in Fig.
1.7 ist der, bei dem ein Elektron ein Photon emittiert, was dann vom zweiten Elektron absorbiert
wird (nicht radiative QED Effekte). Die Verschiebung der Energieniveaus, die durch diesen Typ
verursacht wird, ist von der Ordnungα(Zα)(Z2RH) mit der Ryberg-KonstanteRH . Der zweite
Typ beinhaltet solche Feynman-Diagramme (siehe Fig. 1.8), die einen Selbstenergie- oder Va-
kuumpolarisationsterm aufweisen (radiative QED Effekte). Die durch diesen Typ hervorgerufene
Verschiebung der Energieniveaus von der Größeα(Zα)(Z2RH) logα wird auch als 2-Elektronen
Lamb-Verschiebung [104] bezeichnet.

In erster Näherung kann die Lamb-Verschiebung vieler Elektronen als eine Modifikation der
Lamb-Verschiebung für ein Elektron behandelt werden und wird in den Berechnungen oft durch
eine Abänderung des Kernfeldes berücksichtigt. Eine solche Rechnung mit Entwicklung nachα
und(Zα) wurde von G. W. F. Drake ausgeführt [27]. Die Berechnung der QED Anteile in dieser
Arbeit erfordert große Sorgfalt und ist sehr aufwendig. Daher wurden diese Anteile in andere Be-
rechnungen wie von D. R. Plante [28] übernommen. Die kompletteste Viel-Elektronenab initio

+ + + ...

+ + ...

A1 A2 A3

B1 B2

Abbildung 1.7: Leiter (A2, A3) und gekreutzte-Photonen (B1, B2) Feynmann Diagramme der Elektron-Elektron-
Wechselwirkung in Zweielektronen-Systemen.
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self energy vacuum polarisation

Abbildung 1.8: Feynman-Diagramme der radiativen QED Effekte in Zweielektronen-Systemen. Links sind die Dia-
gramme der Selbstenergie dargestellt, rechts der Vakuumpolarisation.

QED Berechnung für dien = 1 undn = 2 Energieniveaus in heliumartigen Ionen findet man
zusammen mit einer Übersicht über die verschiedenen Berechnungsmethoden in [30].

1.7 Experimetelle Messung von Bindungsenergiebeiträgen in heliu-
martigen Systemen

Wie in Kap. 1.6 beschrieben nutzen die unterschiedlichen Methoden zur Berechnung der Bin-
dungsenergiebeiträge in heliumartigen Ionen verschiedene Ansätze undNäherungen. Besonders
in der Berücksichtigung der Elektron-Elektron-Wechselwirkung sind Unterschiede festzustellen.
Während die sogenannte von Drake eingesetztevereinheitlichte Methode(unified method: UM)
hochkorrelierte nichtrelativistische Wellenfunktionen verwendet [27],wird die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung bei der von Planteet al. [28] in seinen Berechnungen benutztenAll-order (AO)
Methode sowie beimRCI Ansatzin den Rechnungen von K.T. Chenget al. [29] durch die Breit-
Wechselwirkung in die Gleichungen aufgenommen. A. Artemyevet al. setzen in ihrenBSQED-
Ansatz[30] nichtkorrelierte relativistische Wellenfunktionen für die Berechnung von Ein-Elektronen
Energieniveaus ein und die Elektron-Elektron-Wechselwirkung wird durch den Austausch von
einem oder zwei virtuellen Photonen berücksichtigt. Da für heliumartige Ionen mit niedrigem
Z die Elektron-Elektron-Wechselwirkung eine große und relativistische Effekte eine geringere
Rolle in Bezug auf die Verschiebung der Energieniveaus spielen, ist Drakes Methode (die rela-
tivistische Korrekturen höherer Ordnung zur Elektron-Elektron-Wechselwirkung vernachlässigt)
besonders für die Beschreibung dieser Systeme geeigenet. Im Gegensatz dazu beschreiben die
anderen Methoden [28–30] heliumartige Ionen mit hohemZ besser, bei denen relativistische Ein-
flüsse auf die Energien der Niveaus bedeutender werden und der Einfluss der Elektron-Elektron-
Wechselwirkung sinkt, da sie die relativistischen Korrekturen höhererOrdnung zur Elektron-
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Abbildung 1.9: Vergleich von experimentellenw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangsenergien in heliumartigen Ionen
mit KernladungszahlZ mit theoretisch berechneten Werten. Alle experimentellen Daten wurden auf die theoretisch be-
rechneten Übergangsenergien von Artemyevet al.[30] normiert. RCI: relativistische Konfigurations-Wechselwirkungs-
Methode [29]; AO: All-order-Methode [28]; UM: vereinheitlichte Methode [27]; Beiersdorfer (rot): Princeton Large
Torus (PLT) K: (Z=19), Sc: (Z=21), Ti: (Z=22), V: (Z=23), Cr: (Z=24), Fe: (Z=26) [64]; verschiedene Experimente
(schwarz): (1) S: (Z=16) [107]; (2) S: (Z=16) [108]; (3) Ar: (Z=18) [43]; (4) Ar: (Z=18) [109]; (5) Ar: (Z=18) [52]; (6)
V: (Z=23) [110]; (7) Fe: (Z=26) [111]; (8) Ge: (Z=32) [66]; (9) Kr: (Z=36) [112], (10) Kr: (Z=36) [113].

Elektron-Wechselwirkung einschließen. Die Grenze zwischen niedrigem und hohemZ liegt dabei
ungefähr beiZ = 26. Aus den oben genannten Gründen ist es möglich, dass die Energieniveaus für
heliumartige Ionen in diesem Grenzbereich vonZ durch keine der Methoden präzise beschrieben
werden, bzw. ein Vergleich zwischen Theorie und Experiment kann es ermöglichen, eine Aussage
darüber zu treffen, welche Theorie die Energien der Niveaus in welchem Bereich der Kernladungs-
zahlZ am besten widergibt. Fig. 1.9 stellt die bisher gemessenenw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) [63]
Übergangsenergien für verschiedene heliumartige Ionen im Vergleich zu verschiedenen Theori-
en [27–30] dar. Alle experimentellen Daten wurden auf die berechnete Übergangsenergie [30] nor-
miert. Bei allen Messungen handelt es sich mit Ausnahme der Messungen von Bruhnset al. [43]

30
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an Ar16+ und Kubiceket al. an S14+, wobei eine Vorversion des in dieser Arbeit verwendeten
Röntgenspekrometers (siehe auch Kap. 3.2.1) eingesetzt wurde, um Relativmessungen unter der
Verwendung von Referenzlinien. Für die Messungen von H. Bruhnset al. (genaueste der hier
vorgestellten Messungen mit einem relativen Fehler von2 ppm) wurde allerdings auf eine Simu-
lation für die Krümmung der Röntgenline entlang der dispersiven Detektorachse (ausführlicher
siehe Kap. 3.3.8) zurückgegriffen. Experimentellew Übergangsenergie Messungen von E. Aglits-
ky et al. [114] mit Hilfe einer Vakuum-Funkenquelle (engl.: vacuum spark) an einer Vielzahl von
Elementen wurden nicht berücksichtigt, da sie stark von theoretischen Berechnungen zur Positi-
on und Stärke von Satelliten-Linien (siehe Kap. 2.1.1) abhängen [97, 108]. Die Messungen von
P. Beiersdorferet al. wurden in Tokamakplasmen am Princeton Large Torus (PLT) durchgeführt.
Bei den anderen Experimenten wurden unterschiedliche Techniken zurErzeugung hochgeladener
Ionen und Messmethoden verwendet. Es ist zu erkennen, dass im Bereich bis ca.Z = 24 alle ge-
messenen Übergangsenergien innerhalb ihrer1σ-Umgebung (mit der Standardabweichungσ des
experimentell bestimmten Wertes) mit den theoretisch berechneten in Einklang sind. Der relative
Fehler fast aller experimentellen Werte ist allerdings so groß (besondersgroß im Falle von Cr22+

(Z = 24) mit 70 ppm), dass die Gültigkeit der Theorien nicht mit der erwünschten und benötig-
ten Sicherheit festgestellt werden und keine eindeutige Aussage darüber getroffen werden kann,
welche Theorie für die Beschreibung der Energieniveaus heliumartigerIonen in diesem Bereich
der KernladungszahlZ besser geeignet ist. Für diew Übergangsenergien in Ionen mitZ ≥ 26

ergibt sich sogar eine deutliche Diskrepanz zwischen experimentellen undtheoretischen Werten,
vor allem im Falle des Fe24+, bei dem in zwei unabhängigen Messungen [64, 115] eine um295

bzw.465 meV höherew Übergangsenergie bestimmt wurde als von der Theorie [30] vorhergesagt.
Insgesamt ergibt sich in diesem Bereich vonZ eine1 bis2σ-Diskrepanz zwischen den Werten der
experimentellen Messungen und den theoretisch berechneten Übergangsenergien. Diese Abwei-
chung in der mittlerenZ-Region für heliumartige Ionen legt entweder einen Fehler bzw. unzurei-
chende Ansätze oder Näherungen der Theorie [49, 110] oder einensystematischen Fehler in den
Experimenten nahe. Handelt es sich um unzureichende Ansätze oder Näherungen der Theorie, so
ist es essentiell dieZ-Abhängigkeit der dadurch verursachten Diskrepanzen zwischen theoreti-
schen und experimentellen Werten zu untersuchen, was eine Messung der w Übergangsenergien
in heliumartigen Ionen mit unterschiedlicher mittlerer KernladungszahlZ erfordert. Handelt es
sich um systematische Fehler in den Experimenten, so sollten weitere unabhängige Messungen zu
anderen Ergebnissen führen als die bisherigen bzw. eine Anzahl präziser Experimente sollten es
ermöglichen, die systematischen Fehler zu identifizieren.

Des weiteren erlaubt es die Photonenspektroskopie für heliumartige Ionen exakte Aussagen über
die Energiedifferenzen der beteiligten Niveaus zu treffen und ermöglicht es so, unterschiedliche
Aspekte der Relativität und der Elektron-Elektron-Wechselwirkung zutesten. Da Elektronen in
einems-Zustand eine höhere Aufenthaltswahrscheinlichkeit in Kernnähe haben alsp-Elektronen
spielen z.B. für ein2s-Elektron im Gegensatz zum2p-Elektron relativistische und QED Effek-
te eine größere Rolle als die Elektron-Elektron-Wechselwirkung mit dem1s-Elektron. Vergleicht
man daher die Übergangsenergien vom Übergang eines Elektrons vom1s2s 3S1- und1s2s 1P1-
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Ion Zustand Ges. 1-el. SE VP 2-Ph. Aust. Ges. 2-el. Höh. Ordn.

S14+ 1S0 0.7562 −0.0832 0.0051 0.0066 −0.0715 0.0009

S14+ 1P1 0.0038 −0.0022 0.0001 0.0000 −0.0022 0.0001

Ar16+ 1S0 1.1310 −0.1116 0.0072 0.0091 −0.0953 0.0009

Ar16+ 1P1 0.0062 −0.0031 0.0001 −0.0001 −0.0031 0.0001

Tabelle 1.4: Übersicht über die theoretisch berechneten Ein- und Zwei-Elektronen-Korrekturen von Artemyevet al.
[30]. Ges.1-el.: gesamter1-Elektronen-QED-Beitrag; Abs. SE: Abgeschirmte Selbstenergie; Abs. VP: Abgeschirmte
Vakuumpolarisation;2-Ph. Aust.: QED Beiträge durch Austausch von2 virtuellen Photonen; Ges.2-el.: Summe aller
dieser2-Elektronen-Effekte; Höh. Ordn.: Effekte höherer Ordnung. Alle Angaben in eV.

Niveau in den Grundzustand, so lassen sich die theoretisch berechneten quantenelektrodynami-
schen Energiebeiträge zu allen beteiligten Zuständen separieren und überprüfen. Tab. 1.4 gibt ei-
ne Übersicht über diese quantenelektrodynamischen Energiebeiträge,die theoretisch berechneten
Ein- und Zwei-Elektronen-Korrekturen [30] für die1S0- und1P1-Niveaus in den in dieser Arbeit
untersuchten Systemen des heliumartigen Schwefels und Argons.

Die experimentellen Herausforderungen der oben diskutierten (röntgen)spektroskopischen Mes-
sungen an wasserstoff- und heliumartigen Ionen sowie die eingesetzten Messtechniken und Er-
zeugungsmethoden für hochgeladene Ionen sind Gegenstand der folgenden Kapitel. Ein besonde-
rer Schwerpunkt liegt dabei auf der Beschreibung von Absolutmessungen, die auf die zusätzliche
Messung von Wellenlängen von Referenzlinien zur Kalibrierung verzichten.
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Kapitel 2

Röntgenspektroskopie an
hochgeladenen Ionen

Hochpräzise röntgenspektroskopische Messungen an hochgeladenen Ionen, wie sie in dieser Ar-
beit vorgestellt werden, stellen besondere Anforderungen an die Eigenschaften des Plasmas und
damit auch an die Techniken, mit denen diese erzeugt wird. Zum anderensetzen sie Messtechniken
voraus, die eine extreme Genauigkeit ermöglichen. Die verschiedenen experimentellen Ansätze
zur Erzeugung hochgeladener Ionen und korrespondierende röntgenspektroskopische Messme-
thoden sind Gegenstand des folgenden Kapitels.

2.1 Erzeugung hochgeladener Ionen im Labor

Die Erzeugung von wenig-Elektronen Ionen für Experimente im Labor und deren Untersuchung
ist für viele Jahrzehnte lang ein beduetendes Ziel der Physik gewesen.Präzisionsspektroskopie an
wenig-Elektronen Ionen ermöglicht es, ein grundlegendes Verständnisder Atomstruktur und der
theoretischen Beschreibung dieser für eine große Anzahl von Elementen und Isotopen zu erhalten.
Insbesondere können besonders interessante angeregte Zuständeselektiv über Elektroneneinfang
und Kaskadenprozesse erzeugt werden. Für spektroskopische Experimente ist es dabei vorteil-
haft, wenn sich die wenig-Elektronen Ionen mit geringer Geschwindigkeitbewegen, so dass die
erreichbare Genauigkeit der Messungen nicht durch den Doppler-Effekt limitiert wird. Daneben
ist es vorteilhaft, wenn ausschließlich der für die Spektroskopie benötigteLadungszustand produ-
ziert wird, so dass sogenannte Satelliten-Linien (siehe Kap. 2.1.1) nicht zu einer Kontamination
der Spektren führen. Um diese wenig-Elektronen Ionen zu erzeugen, wurden in der Vergangen-
heit im Wesentlichen zwei experimentelle Ansätze verfolgt: zum einen der Gebrauch von speziell
entwickelten Ionenquellen und Fallen, wobei die Ionen eine geringe Geschwindigkeit aufweisen,
die Intensität der emittierten Linien aber auch vergleichsweise gering ist. Zumanderen können
hochgeladene Ionen in Beschleunigern erzeugt werden, wobei die Geschwindigkeiten der Ionen
typischerweise hoch sind. Neben diesen Ansätzen hat sich im Zuge der Kernfusionsforschung in
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der Plasmaphysik der Tokamak als Technik zur Erzeugung hochgeladener Ionen bewährt. Diese
drei Methoden werden im folgenden mit Vor- und Nachteilen dargestellt.

2.1.1 Beschleuniger

Generell unterscheidet man bei der Erzeugung von hochgeladenen Ionen in Beschleunigern zwi-
schen Methoden, bei denen die generierten Ionen hohe Geschwindigkeiten (einigeeV ) (Strahl-
Folien-Methode) oder niedrige wie bei der Rückstoß-Ionen-Methode und der Abbrems-Methode
haben [116]. Röntgenspektroskopische Messungen an Ionen, die mitHilfe einer dieser Metho-
den erzeugt wurden, weisen jedoch Probleme auf, die im Falle schneller Ionen hauptsächlich
von ihrer hohen Geschwindigkeit und der resultierenden Doppler-Verschiebung herrühren, im
Falle langsamer Ionen durch Kontamination der Spektren mit unerwünschtenRöntgenlinien ver-
ursacht werden. Diese Methoden zur Ionenerzeugung, ihre Probleme und die mit Hilfe dieser
Methoden durchgeführten röntgenspektroskopischen Messungen von Übergangswellenlängen in
wasserstoff- und heliumartigen Systemen werden im Folgenden kurz vorgestellt, und später bzgl.
ihrer Vor- und Nachteile gegenüber den in dieser Arbeit vorgestellten Messungen beleuchtet.

Strahl-Folien-Methode

Die Strahl-Folien-Methode (beam-foil-method) wurde in den späten1960er Jahren entwickelt, um
die Struktur und Dynamik von atomaren Ionen mit beliebiger Kernladungszahl Z und beliebigem
Ladungszustand mit Hilfe von Spektroskopie, Lebensdauermessungen, Polarisationsmessungen,
Linienintensitätsmessungen usw. untersuchen zu können [117]. Die Methode verwendet einen
kollimierten Ionenstrahl der gewünschten Atomsorte (Projektilstrahl), der ineinem Van-de-Graaff-
Teilchenbeschleuniger [118] oder einem Zyklotron auf Energien von typischerweise einigen bis
einigen hundert MeV beschleunigt wird. Der Ladungszustand der Ionen wird dabei erhöht, indem
man den Projektilstrahl durch einen sogenannten Abstreifer (engl.: Stripper) schießt (siehe Abb.
2.1). Beim Abstreifer kann es sich um eine Gaszelle oder eine dünne Festkörperfolie handeln. Bei
der Wechselwirkung des Projektilstrahls mit dem Abstreifer werden die Ionen durch Stoßionisa-
tion höher ionisiert. Je höher dabei die Geschwindigkeit der Ionen vor dem Abstreifer ist, desto
höher der Ladungszustand nach dem Abstreifer. Dies ergibt sich ausdem Bohr-Kriterium [119],
nach dem Elektronen in Orbitalen mit geringeren Geschwindigkeitenu als die Projektilstrahl Ge-
schwindigkeitv aus dem Atom oder Ion herausgeschlagen werden. Eine grobe Abschätzung der
EnergieE, die nötig ist, um ein Ion mit MasseM und KernladungszahlZ in den wasserstoffarti-
gen Zustand zu ionisieren, ergibt [116]

Z ≈
√

40E/M , (2.1)

wobeiE/M in MeV/a.u. einzusetzen ist. Der so erzeugte hochgeladene Ionenstrahlpassiert ei-
ne als Target verwendete dünne (Kohlenstoff)folie mit einer Massendichte von einigenµg/cm3,
die in den Strahlengang eingebracht wird. Der Projektilstrahl wird dabei(in Flugrichtung) nach
dem Durchfliegen der Folie unwesentlich durch Kohlenstoffionen und Fragmente kontaminiert,
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Strahl-Folien-Methode. Der kollimierte Projektilstrahl durchdringt den
Abstreifer, wobei sich der Ladungszustand der Projektilionen durch Stoßionisation erhöht. Die Position des Projektil-
strahls wird dabei mit einem Strahlmonitor überwacht. Die Wechselwirkung mit dem Target, einer Kohlenstofffolie,
resultiert in der Freisetzung von Röntgenphotonen, die mit Hilfe eines Kristallspektrometers unter dem Winkelθ zur
Projektilachse detektiert werden können. Die Strahlung einer Röntgenröhre dient der Kalibration des Spektrometers.

die durch die Kollision von Ionenstrahl mit Folienatomen und Elektronen aus der Folie „herausge-
schlagen“ werden. Die Folienteilchen müssen im Schwerpunktssystem Rutherford Streuung unter
180◦ erfahren, um im Laborsystem in Strahlrichtung fliegen zu können [120]. Haben die Projek-
tilionen die Massem1 und die Folienatome die Massem2, so lässt sichf , d.h. der Anteil der
Folienionen an den gesamten Strahlionen nach Durchlaufen der Folie durch

f = Nρd

{

Z1Z2e
2

4 [m1/(m1 +m2)]E1

}

(2.2)

ausdrücken. Hierbei istN0 die Avogardokonstante,ρ die Foliendichte,d die Dicke der Folie,Z1,2

die Kernladungszahlen der wechselwirkenden Teilchen undE1 die Energie der Projektilionen im
Laborsystem. Eine Abschätzung ergibt für1-MeV Sauerstoffionen, die auf eine Kohlenstofffolie
mit Dicke d = 10−5cm treffen,f = 10−5 und für Xenonionen mit einer Energie von200 keV
immerhinf = 10−3.

Der Projektilstrahl befindet sich sowohl vor als auch hinter der Folie im Ultrahochvakuum, was
Kollisionen mit Restgas und damit einer Störung der Ionenflugbahn vorbeugt. Bei der Wechsel-
wirkung mit den Folienatomen und Elektronen werden die Elektronen der Strahlionen zum einen
durch Stöße in energetisch höhere Energieniveaus angeregt, zum anderen werden Folienelektronen
von den Projektilionen eingefangen, d.h. der Ladungszustand der Projektilionen ändert sich. Die
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Relaxation der angeregten Strahlionen kann durch den Übergang ihrerElektronen in die jeweilige
Grundzustandskonfiguration unter Emission von Photonen oder Auger-Elektronen erfolgen. Die
emittierten Photonen und Elektronen lassen sich in spekroskopischen Messungen untersuchen,
wobei gemessene Energien und Intensitäten spektrale Informationen über die Projektilionen lie-
fern. Die präzise definierte Wechselwirkungszeit der Strahlionen mit den Folienatomen ermöglicht
eine hohe zeitliche Auflösung in Experimenten, die sich der Strahl-Folien-Methode bedienen, wie
sie z.B. in Lebensdauermessungen [121] benötigt wird.

Röntgenspektroskopische Messungen von Übergangswellenlängen -wie sie in dieser Arbeit durch-
geführt wurden - werden bei der Verwendung der Strahl-Folien-Methode durch die Tatsache er-
schwert, dass der Photonenfluss aus der Beobachtungsregion (∼ 1013 Ionen pro Sekunde) gering
ist und die Projektilionen durch den Einfang einer unterschiedlichen Anzahl von Folienelektronen
beim Durchgang duch die Folie in verschiedensten Ladungszuständen vorliegen. Nur der mitt-
lere Ionisationsgrad lässt sich durch Variation der Anfangsstrahlenergie ändern und eingrenzen.
Dies und die Begünstigung der Erzeugung hoher Anregungszuständedurch die Methode [122]
führt zu komplexen Emissionsspektren mit einer hohen Anzahl an sogenanntenSatelliten-Linien
[54, 123, 124]. Dies sind Linien, die von Ionen mit „Zuschauerelektronen“ in den äußeren Scha-
len emittiert werden, und deren Photonenenergien nahe an den spektroskopierten Übergangs-
wellenlängen liegen. Diese lassen sich aufgrund der beschränkten Detektorauflösung oft nicht
von den eigentlichen Messlinien separieren bzw. verschieben deren Linienschwerpunkt, was die
erreichbare experimentelle Genauigkeit der Röntgenübergangswellenlängenmessungen begrenzt.
Zur Veranschaulichung ist ein typisches Röntgenspektrum, aufgenommenbei der Messung derw
(1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangswellenlänge von Briandet al. [52] an Fe24+ mit einer Genauig-
keit von40 ppm, in Abb. 2.2 abgebildet. Es ist eine deutliche Kontamination des Spektrums durch
Satelliten-Linien, vor allem durch Photonenemission von Ionen mit3p-Zuschauerelektronen, zu
erkennen.

Zudem müssen die gemessenen Energien von (Röntgen)Photonen, die bei Übergängen von Elek-
tronen in Ionen, die mit der Strahl-Folien-Methode erzeugt wurden, emittiert werden, für die im
Laborsystem vorliegende Doppler-Verschiebung aufgrund der hohen Geschwindigkeitv der Pro-
jektilionen korrigiert werden. Für einen Beobachtungswinkelθ zur Ionenstrahlachse ist die ge-
messene Wellenlängeλ durch

λ = γλ0 (1 + β cos θ) (2.3)

gegeben.λ0 entspricht der Wellenlänge, die man beobachten würde, wenn sich die Projektilionen
in Ruhe befinden würden; es giltβ = v/c undγ =

(

1− β2
)−1/2

. Setzt manθ = 90◦ so lässt
sich die Doppler-Verschiebung verringern. Allerdings ist die Doppler-Verschiebung∆λ zweiter
Ordnung∆λ = (γ − 1)λ0 aufgrund der Zeitdilatation auch dann vorhanden und kann sich bei
Strahlenergien von einigen bis einigen hundert MeV auf einige eV belaufen [108]. Beobachtet
man nicht unter0◦ zum Projektilstrahl (die experimentelle Umsetzung einer Messung unter0◦

gestaltet sich als schwierig) verursacht dies zusätzlich eine Dopplerbreite δλ von der Größeδλ =

γλ0β sin θδθ.

Vor allem in den80er Jahren des letzten Jahrhunderts wurde die Strahl-Folien-Methode in Kombi-
nation mit verschiedenen Arten von Kristallspektrometern eingesetzt, um Röntgenspektroskopie
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Abbildung 2.2: Profil der1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Linie von Fe24+ [52]. Die Fe24+-Ionen wurden mit Hilfe der Strahl-
Folien-Methode erzeugt.3p, 3l und4l bezeichnen die Positionen im Spektrum, an denen Kontamination durch Photo-
nen, die von Ionen mit Zuschauerelektronen in der3d-, 3l- und4l-Schale emittiert werden, erwartet wird. Besonders
der durch die Ionen mit3p-Zuschauerelektronen hervorgerufene Peak ist deutlich zu erkennen.

an hochgeladenen Ionen, insbesondere auch an den Lyman-α Übergängen in wasserstoffartigen
Ionen, zu betreiben. So wurde bei der Messung der Lyman-α Übergangswellenlängen in Cl16+

von P. Richardet al. [124] am Brookhaven Van-de-Graaff-Tandem-Beschleuniger mit Chlorionen
einer Energie von ca.160 MeV die Lyman-α1 Übergangswellenlänge mit Hilfe eines gekrümmten
Si(111)-Kristalls und eines positionsempfindlichen Proportionalzählers mit einer relativen Genau-
igkeit von40 ppm bestimmt. Obwohl in diesem Experiment die Lyman-αÜbergangswellenlängen
als Funktion der Projektilenergiev vermessen wurden, um den Beobachtungswinkelθ mit ausrei-
chender Präzision zu bestimmen, ist die die erreichbare Genauigkeit der Wellenlängenmessung
durch die Doppler-Verschiebung limitiert. Ein Anteil von85% der Messungenauigkeit ist näm-
lich auf die Unsicherheit in der Bestimmung der Doppler-Verschiebung aufgrund des ungenau
bekannten Beobachtungswinkelsθ und der unzureichend bestimmbaren Projektilgeschwindigkeit
v sowie auf die nicht ausreichend bekannte Wellenlänge der Referenzliniezurückzuführen. Dies
deutet darauf hin, dass zur Durchführung von Röntgenwellenlängenmessungen an hochgeladenen
Ionen mit höherer relativer Genauigkeit andere Mechanismen zur Erzeugung der Ionen vorgezo-
gen werden müssen. Außerdem ist es erstrebenswert, Messungen ohne Rückgriff auf Referenz-
wellenlängen durchzuführen, um die relative Unsicherheit nicht um den Beitrag der Unsicherheit
in der Wellenlänge der Referenzwellenlänge zu erhöhen. Andere Experimente, die die Strahl-
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Experiment Beschleuniger Ion Übergang∆E/E (ppm)

Indelicatoet al. [113] GANIL (Caen) Kr34+ w 23

Tavernieret al. [54] GANIL (Caen) Kr35+ Lyman-α1 36

Schleinkoferet al. [108] Tandem Beschl. (München) S14+ w 37

Briandet al. [111] SuperHILAC (Berkeley) Fe24+ w 40

Briandet al. [52] CEVIL (Orsay) Ar17+ Lyman-α1 75

Briandet al. [98] SuperHILAC (Berkeley) Fe25+ Lyman-α1 90

Tabelle 2.1: Übersicht der Messungen von Lyman-α1 undw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangswellenlängen in hoch-
geladenen Ionen, welche mit Hilfe der Strahl-Folien-Methode erzeugt wurden.

Folien-Methode zur Erzeugung von hochgeladenenen Ionen für die Röntgenspektroskopie nutzen,
sind die Messungen der Lyman-α Übergangswellenlängen von M. Tavernieret al.am GANIL in
Caen an Kr35+ [54] mit einer relativen Genauigkeit von36 ppm, von J.P. Briandet al. am CE-
VIL in Orsay an Ar17+ [52] mit 75 ppm und Briandet al. am SuperHILAC in Berkeley [98] an
Fe25+ mit 90 ppm sowie die Messungen derw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangswellenlänge von
Briandet al. [111](ebenfalls am SuperHILAC in Berkeley) an Fe24+ mit 40 ppm und L. Schlein-
kofer et al. [108] am München Tandem Beschleuniger an S14+ mit 37 ppm (siehe auch Tab. 2.1).
Die erreichte Genauigkeit ist in allen Experimenten durch die Kontamination derSpektren durch
Satelliten-Linien, die Unsicherheit in der Wellenlänge der Referenzlinie sowie durch die unzurei-
chend bekannte Doppler-Verschiebung begrenzt.

Rückstoß-Ionen-Methode

Um die oben erläuterten Schwierigkeiten - insbesondere die hohe Doppler-Verschiebung - rönt-
genspektroskopischer Messungen von Übergangsenergien an hochgeladenen Ionen, die auftreten,
wenn man zur Produktion der Ionen die Strahl-Folien-Methode verwendet, zu vermeiden, wurde
die Rückstoß-Ionen-Methode (recoil ion technique) entwickelt, die in derLage ist, langsame Ionen
mit einer Geschwindigkeit von einigen eV [125] zu erzeugen. Die genaueste Messung einer Über-
gangsenergie im Röntgenbereich mit dieser Methode wurde von Beyeret al. an der Lyman-α1

Linie in wasserstoffartigem Ar17+ [53] mit einer relativen Genauigkeit in der Wellenlängenbe-
stimmung von5 ppm durchgeführt (siehe Tab. 2.2). In diesem Experiment wurde ein imUNILAC
(Universal Linear Accelerator) an der Gesellschaft für Schwerionenforschung (GSI) in Darmstadt
erzeugter U66+-Strahl mit einer Strahlenergie von5.9 MeV/Nukleon in eine Gaszelle mit Argon-
Gas unter einem Druck von50 mbar eingeschossen. Bei der Kollision der U66+-Ionen mit den
Argonatomen wurden die Atome durch Stöße ionisiert, wobei die kinetische Energie des U66+-
Projektilstrahls zum größten Teil bei den schwereren Uranionen verblieb [125]. Daher weisen
die Spektren eine relativ geringe Dopplerverschiebung auf, die bei einer erreichten relativen Un-
sicherheit der Messung der Wellenlänge des Lyman-α1 Übergangs von≥ 1 ppm vernachlässigt
werden kann. Die von den angeregten Ar17+ Ionen ausgesandte Röntgenstrahlung wurde dabei
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Experiment Beschleuniger Ion Übergang∆E/E (ppm)

Beyeret al. [53] UNILAC (GSI) Ar17+ Lyman-α1 5

Deslatteset al. [109] UNILAC (GSI) Ar16+ w 12

Tabelle 2.2: Übersicht der Messungen von Lyman-α1 undw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangswellenlängen in hoch-
geladenen Ionen, welche mit Hilfe der Rückstoß-Ionen-Methode erzeugt wurden.

mit Hilfe eines wellenlängendispersiven Röntgenspektrometers mit gekrümmtenGe(111)-Kristall
in Johann-Geometrie (siehe Kap. 2.2.2) und eines positionsempfindlichen Proportionalzählers de-
tektiert. Ein typisches Röntgenspektrum, wie es in dieser Konfiguration aufgenommen wurde, ist
in Abb. 2.3 zu sehen. Es ist zu erkennen, dass auch die Röntgenspektren von Ionen, die mit der
Rückstoß-Ionen-Methode erzeugt wurden, durch Satelliten-Linien kontaminiert sind. Dies lässt
sich durch die Tatsache erklären, dass sich die Ionen in der Gaszelle befinden und in dieser Um-
gebung schnell (Zuschauer)Elektronen einfangen. Verstärkt wirddieser Effekt durch den relativ
großen Gasdruck in der Argon-Gaszelle, der vorhanden sein muss, um einen ausreichenden Pho-
tonenfluss zu gewährleisten. Zur Auswertung der Daten unter Berücksichtigung der Satelliten-
Linien wurden von Beyeret al. zwei Methoden benutzt. Zum einen wurde ein theoretisches
Satelliten-Modell verwendet, um ein theoretisches Röntgenspektrum im fraglichen Energiebereich
zu generieren. Dieses Röntgenspektrum wurde dann vom experimentellgemessenen Röntgenspek-
trum subtrahiert (Abb. 2.3 (b)). Die theoretische Modellierung der Satelliten-Linien gestaltet sich
dabei als schwierig, da die Kollisionsprozesse zwischen den Teilchen sokompliziert sind, dass
die Besetzung der beteiligten Zustände nur mit großer Unsicherheit berechnet werden kann. Zum
anderen wurde rein empirisch eine Anzahl von Voigt-Profilen an das experimentelle Spektrum
gefittet (Abb. 2.3 (a)), wobei die Abhängigkeit der Lyman-α Übergangsenergien von den Fitpara-
metern und der Anzahl der Voigt-Profile systematisch untersucht wurde.Aus den Spektren ist zu
ersehen, dass die theoretische Simulation der Satelliten-Linien deren Einfluss unterschätzt, d.h. in
Abb. 2.3 (b) sind neben den Lyman-α Peaks noch Substrukturen zu erkennen. Die Ergebnisse für
die Wellenlänge der Lyman-α Linien, die mit diesen unterschiedlichen Auswertemethoden erzielt
wurden, unterscheiden sich um ca.4 ppm. Obwohl die Messung eine der präzisesten röntgenspek-
troskopischen Übergangswellenlängenmessungen in hochgeladenen Ionen ist, wird ihr relativer
Fehler von5 ppm damit durch die Kontamination der Spektren durch Satelliten-Linien bestimmt
und lässt sich mit dieser Methode auch in weiteren Messungen nicht entscheidend verringern [53].

Eine Messung von Deslatteset al. [109] zur Bestimmung derw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Über-
gangsenergie an Ar16+ am gleichen Beschleuniger mit identischem Aufbau verfolgt einen anderen
Ansatz zur Berücksichtigung der Satelliten-Linien bei der Auswertung der aufgenommenen Rönt-
genspektren. Dazu wurde der Gasdruck in der Argongaszelle zwischen 7 und 100 mbar variiert
und Röntgenspektren als Funktion dieses Gasdrucks aufgenommen. Beihohem Gasdruck sind die
Röntgenspektren stark durch Satelliten-Linien kontaminiert, bei geringerem Druck nimmt dieser
Effekt ab. In der Auswertung wurden daher erstere Spektren zur Bestimmung von Position und
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Abbildung 2.3: (a) Linkes Bild: Punkte: Gemessenes Profil der Lyman-α Linien von Ar17+ [53]. Die Ar17+-Ionen
wurden mit Hilfe der Rückstoß-Ionen-Methode erzeugt. Im Spektrum sind neben den Lyman-α Peaks auch zusätzliche
kleinere Strukturen zu erkennen, die von Ionen in anderen Ladungszuständen, d.h. von Ionen mit Zuschauerelektronen
herrühren. Durchgezogene Linie: Fit des experimentellen Spektrumsunter Berücksichtigung von7 Satelliten-Linien.
(b) Rechtes Bild: Punkte: Gemessenes Profil der Lyman-α Linien von Ar17+, wobei ein theoretisch berechneter Unter-
grund, der durch Satelliten-Linien verursacht wird, abgezogen wurde. Durchgezogene Linie: Fit an dieses Profil.

Intensität der Satelliten-Linien und letztere Spektren zur Bestimmung der Wellenlängen der unter-
suchten Linien genutzt. Damit lässt sich der Anteil des Fehlers, der duch die ungenau bekannten
Positionen und Intensitäten der Satelliten-Linien entsteht, an der relativen Unsicherheit von (hier)
12 ppm in der Bestimmung der Wellenlänge der Röntgenlinien minimieren, aber mit3 ppm ist
dieser Fehler so groß, dass eine relative Unsicherheit von1-2 ppm in solchen Messungen unter
Verwendung der Rückstoß-Ionen-Methode nicht erreicht werden kann. Außerdem ist hier noch
anzumerken, dass der Fehler durch die Unsicherheit in der Wellenlängeder Kalibrationslinie mit
10 ppm sehr hoch ist und auch hier wieder deutlich wird, wie wichtig es ist, Absolutmessungen
von Röntgenwellenlängen ohne Rückgriff auf sekundäre Referenzlinien durchzuführen, will man
die oben genannte Genauigkeit erreichen.

Erwähnenswert sind noch experimentelle Ansätze, die versuchen, Ionen, die mit Hilfe der Rückstoß-
Ionen-Methode produziert wurden, aus der ersten in eine zweite Gaszellenregion zu transferieren,
um so die Kontamination von Röntgenlinien durch Satelliten-Linien zu reduzieren [126].

Beschleunigungs-Abstreif-Abbrems-Methode

Um langsame Ionen ohne Zuschauerelektronen, deren Emissionslinien nicht durch die Doppler-
Verschiebung beeinträchtigt und deren Emissionsspektren nicht durchSatelliten-Linien kontami-
niert sind, zu erzeugen, wird die Beschleunigungs-Abstreif-Abbrems-Methode (ASD: acceleration-
stripping-deceleration) [31] eingesetzt. Dazu wird die Strahl-Folien-Methode in Kombination mit
mehrfach-Stufen Beschleunigern für hochgeladene Ionen eingesetzt. In der ersten Beschleuni-
ger Stufe werden Ionen mit mittlerem Ladungszustand auf hohe Geschwindigkeiten beschleunigt.
Diese werden durch Abstreifen der Elektronen (siehe oben) mit Hilfe einer Folie in hochgela-
dene Ionen umgewandelt. Zuletzt wird die letzte Beschleuniger Stufe in invertiertem Modus ge-
nutzt, um die schnellen hochgeladenen Ionen auf mäßige Geschwindigkeiten abzubremsen. Ihr
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Abbildung 2.4: Spektren der Lyman-α1,2 Linien von Cl17+ nach Elektroneneinfang in einer Heliumgaszelle [127].
Das obere Spektrum wurde bei einer Energie der Chlorionen von23.5 MeV/a.u., das untere bei38.7 MeV/a.u. aufge-
nommen. Durchgezogene Linien repräsentieren Voigt-Fits an die experimentellen Daten.

Ladungszustand läßt sich in einem darauffolgenden Gastarget ändern, wo sie Elektronen einfan-
gen können. Die Beschleunigungs-Abstreif-Ab-brems-Methode wurde in dieser Form vor allem
in den 80er Jahren des letzten Jahrhunderts eingesetzt, wobei als Beschleuniger sowohl Tandem-
Anordnungen [127] als auch der UNILAC der GSI [31] zum Einsatz kamen. Eine solche Tandem-
An-ordnung mit Radiofrequenz-Linearbeschleuniger wurde am Max-Planck-Institut für Kernphy-
sik eingesetzt, um abgebremste nackte Chlorionen mit einer Energie zwischen 23.5-67.1 MeV zu
erzeugen [127]. Diese wurden dann durch Elektroneneinfang in einem Heliumgas-Target in was-
serstoffartiges Cl16+ umgewandelt und die emittierte Lyman-α Röntgenstrahlung mit Hilfe eines
Röntgenspektrometers mit gekrümmten Kristall in Johann-Geome-trie (siehe Kap. 2.2.2) und ei-
nes positionsempfindlichen Proportionalzählers detektiert. In Abb. 2.4 ist ein typisches Spektrum
dieser Messung dargestellt. Man sieht deutlich, dass das Spektrum im Vergleich zu den Emissions-
spektren von Ionen, die mit der Strahl-Folien-Methode oder der Rückstoß-Ionen-Methode erzeugt
wurden, nicht durch Satelliten-Linien kontaminiert ist. Allerdings ist zu erkennen, dass auch bei
dieser Messung der Doppler-Effekt nicht zu vernachlässigen ist. DiePositionen der Lyman-α Li-
nien verschieben sich als Funktion der Energie der Chlorionen. Dazu kommt eine Kalibration des
Spektrometers mit Argon Kα-Linien, deren Spektrum durch Satelliten-Linien kontaminiert ist.
Daher wurde auch in diesem Experiment nur eine relative Ungenauigkeitvon ca.40 ppm erreicht.

In jüngster Zeit wurden an der GSI von Gumberidzeet al. [61] Messungen der Lyman-α1 Über-
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gangsenergie von U91+ durchgeführt, die auch auf auf abgebremste Ionen zurückgreifen.Da-
zu wurden Röntgenspektren nach radiativem Einfang freier Elektronen in nackte Uranionen am
Elektronenkühler des ESR (Experimentier-Speicher-Ring) gemessen. Dies hat den Vorteil, dass
die gegenseitige Abstoßung der Ionen aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung und Kollisionen
der gespeicherten Ionen mit Restgas Molekülen, welche zu einer Vergrößerung der Größe und der
Winkeldivergenz des Strahls führen, durch den Elektronenkühler vermindert werden. Dabei wird
die kinetische Energie der Ionen, die eine gewisse Geschwindigkeitsverteilung besitzen, in lon-
gitudinaler Richtung durch Kollisionen der heißen Ionen mit den kalten Elektronen, die sich mit
gleicher mittlerer Geschwindigkeit wie die Ionen bewegen, verringert. Die Kombination von Elek-
tronenkühlung,θ = 0◦, wobeiθ der Beobachtungswinkel zur Ionenstrahlachse ist, und Abremsen
der Ionen von360 MeV/a.u. auf43.59 MeV/a.u. haben es ermöglicht die Lyman-α1 Übergangs-
energie mit einer relativen Unsicherheit von ca.40 ppm zu bestimmen. Dies zeigt das große Po-
tential dieser Methode, insbesondere im Bereich hochgeladener Ionenmit hoher Kernladungszahl
Z.

2.1.2 Tokamaks

In den 1950er Jahren wurde damit begonnen, nach Möglichkeiten einerEnergiegewinnung aus der
kontrollierten Kernfusionsreaktion von Wasserstoff-Iso-topen zu forschen. Damit diese kettenre-
aktionsartig abläuft, muss dabei eine bestimmte Temperatur und Teilchendichte erreicht werden,
d.h. die Isotope müssen ein extrem heißes und dichtes Plasma bilden. Die bisher am besten un-
tersuchte Entwicklungslinie von Fusionsreaktoren ist bis heute der Tokamak, ein torusförmiger
Fusionsreaktor. Dieser erzeugt und speichert ein ringförmiges („toroidales“) rotierendes Plasma,
was durch ein hohes Magnetfeld, das von den supraleitenden Hauptfeldspulen erzeugt wird, im
Plasmagefäß eingeschlossen wird (siehe Abb. 2.5). In dieser Konfiguration können die rotieren-
den Teilchen im Inneren des Torus allerdings mit denen im äußeren Teil des Torus Verwirbelungen
bilden. Um diesen Effekt zu vermeiden, müssen die Teilchen zusätzlich zurRotation eine Drehung
innerhalb des Querschnitts des Torus ausführen, d.h. die magnetischenFeldlinien müssen spiral-
förmig verlaufen. Durch den Einsatz einer zentralen Transformatorspule (Poloidalfeldspule), die
wie beim Transformator einen Sekundärstrom im Plasma antreibt, ergänzt durch koaxial mit dem
Torus gelegene Zusatzspulen, ergibt sich in Überlagerung mit dem toroidalen Feld der gewünschte
spiralförmige Feldverlauf. Da der Strom in der Transformatorspule nichtbeliebig hoch und lan-
ge ansteigen kann, ist das Tokamak-Plasma gepulst, d.h. es brennt diskontinuierlich. Eine andere
Möglichkeit, eine spiralförmige Verdrillung der Magnetfeldlinien zu erreichen, wird im Stellara-
tor genutzt. Torus und Spulen werden selbst so verdrillt, dass auch derpoloidale Anteil des Feldes
durch die Spulen erzeugt wird, anstatt durch einen im Plasma induzierten Strom wie beim Toka-
mak.

DurchNeutralteilcheninjektion, d.h. Injektion von neutralen Gasatomen in das Plasma, kann die
Temperatur des Plasmas durch Stöße mit den neutralen Teilchen erhöht werden. Auf ihrem Weg
durch das Plasma werden die Atome durch Elektronenstoß mit den Plasmaelektronen oder durch
Ladungsaustausch ionisiert, durch Stöße angeregt und vom Magnetfeld gefangen. Die Linien, die
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Abbildung 2.5: Schematischer Aufbau eines Tokamak (Max-Planck-Institut für Plasmaphysik, Garching) Ein Plasma
(gelb) wird in einem Plasmagefäß (blau) durch eine Hauptfeldspule eingeschlossen (rot) und die Teilchen von der
Transformatorspule (Mitte: rot) und den Zusatzspulen (grün) auf verdrillte Magnetfeldlinien (rot) gebracht.

von den angeregten Ionen emittiert werden, können dann wieder spektroskopiert werden. Die
Intensität der emittierten Linien ist sehr hoch und röntgenspekroskopische Messungen kommen
daher mit geringer Aufnahmezeit aus. Daneben bewegen sich die Ionenmit einer hohen thermi-
schen Geschwindigkeit, jedoch besitzt diese Bewegung keine bevorzugte Richtung, so dass die
Doppler-Verschiebung vernachlässigbar klein ist. Ein Überblick über die an Tokamaks durchge-
führten Messungen der Lyman-α undw Übergangswellenlängen findet sich in Tab. 2.3. Im Mittel

Experiment Tokamak Ion Übergang∆E/E (ppm)

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus Ar17+ w 12

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus Kr35+ w 23

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus Fe25+ w 30

Källneet al. [128] Alcator C (MIT) Cl16+ Lyman-α1 34

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus K18+ w 35

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus Sc20+ w 35

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus Ti21+ w 35

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus S15+ w 37

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus V22+ w 40

Marmaret al. [129] Alcator C (MIT) Ar17+ Lyman-α1 40

Beiersdorferet al. [64] Princeton Large Torus Cr23+ w 70

Tabelle 2.3: Übersicht der Messungen von Lyman-α1 undw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangswellenlängen in hoch-
geladenen Ionen, welche in einem Tokamak erzeugt wurden.
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Abbildung 2.6: Spektrum der Lyman-α Linien aufgenommen von Marmaret al. am Alcator C Tokamak des MIT.
Semi-logarithmische Skala. Die gestrichelten Linien stellen Fits an die Linien desSpektrums dar, wobei5 dieser Fits
auf Satelliten-Linien zurückzuführen sind.

erreichen die Wellenlängenmessungen eine relative Ungenauigkeit von30 ppm. In Abb. 2.6 ist
stellvertretend ein Spektrum der Lyman-α Linien von Ar17+ zu sehen wie es 1986 von E.S. Mar-
maret al.am Alcator C Tokamak des Massachusetts Institute of Technology (MIT) aufgenommen
wurde. In diesem Spektrum ist der Einfluss von Satelliten-Linien zu erkennen. Die gestrichelten
Linien stellen Fits an die Linien des Spektrums dar, wobei5 dieser Fits auf Satelliten-Linien
zurückzuführen sind. Zwar ist der Einfluss der Satelliten-Linien auf diePeakbestimmung der
Lyman-α Linien geringer als bei der Rückstoß-Ionen-Methode, dennoch ist dieerreichte relati-
ve Genauigkeit von40 ppm für die Wellenlänge der Lyman-α1 Linie und auch für die anderen
Messungen unter Verwendung eines Tokamaks zur Erzeugung der gewünschten Ionensorte durch
diesen Einfluss begrenzt.

2.1.3 Elektronenstrahlionenfallen

Analog zu der Erzeugung von hochgeladenen Ionen mittels der Beschleunigertechnologie werden
die Ionen in Elektronenstrahlionenfallen (engl.: electron beam ion traps, EBITs), wie sie in dieser
Arbeit zur Produktion der spektroskopierten Ionen verwendet wurde, mittels Elektronenstoßioni-
sation erzeugt. Der Ladungszustand der Ionen mit KernladungszahlZ lässt sich dabei über die
Elektronenstrahlenergie einstellen, wobei die Energie, die zum Entfernen eines Elektrons benö-
tigt wird, mindestens dessen Bindungsenergie entsprechen muss. Im Vergleich zur Strahl-Folien-
Methode fällt die benötigte Schwerpunktsenergie, die die relativen Bewegungen von Ionen und
Elektronen gegeneinander widerspiegelt und für die Ionisation entscheidend ist, um den Faktor
mion/me geringer aus [51]. In diesem Punkt ist daher der technische Aufwand zur Erzeugung
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der Ionen in einer EBIT geringer. Im Vergleich zu den vorher vorgestellten Techniken ruht der
Schwerpunkt der Ionen im Laborsystem; für spektroskopische Experimente bedeutet das, dass
die relative Genauigkeit der Messungen nicht durch die Doppler-Verschiebung und die daraus
resultierenden Probleme in der Datenauswertung limitiert ist. Die Ionen, die in der Falle einge-
schlossen sind, besitzen lediglich eine thermische Geschwindigkeit, die zu einer Verbreiterung
der Linien führt. Da die Lebensdauer der angeregten Zustände in einerEBIT typischerweise ge-
ringer sind als die mittlere Zeit zwischen zwei Stößen, kann man davon ausgehen, dass in einer
EBIT die einfach-angeregten Zustände bevorzugt sind und daher keine Kontamination der Spek-
tren durch Satelliten-Linien vorliegt. Abb. 2.7 belegt diese These. Sie zeigtein typisches Sum-
menröntgenspektrum der Lyman-α Übergänge in S15+-Ionen aus den Messungen dieser Arbeit;
Kontamination durch Satelliten-Linien ist nicht zu erkennen (siehe auch Kap. 4.4.2). Die geringe
Anregungsrate der Ionen erweist sich im Hinblick auf das Satelliten-Problem zwar als hilfreich,
führt aber andererseits zu einer geringen Intensität der emittierten Röntgenstrahlung im Vergleich
zu den Photonenflüssen, die in Experimenten mit anderen Techniken zur Ionenerzeugung erreicht
werden.

Die hier besprochenen Vorteile für die Hochpräzisionsröntgenspektroskopie an hochgeladenen Io-
nen, welche mit Hilfe einer EBIT erzeugt wurden, haben dazu geführt,dass in den letzten Jahren
viele Experimente, die diese Technik nutzen, durchgeführt wurden. Eine Übersicht über diese
Messungen der Lyman-α undw Übergangswellenlängen findet sich in Tab. 2.4. Dabei ist her-
vorzuheben, dass es sich bei den Messungen von Tschischgaleet al. und Hölzeret al. [57, 58]
um Messungen handelt, bei denen die Wellenlänge nicht über die Kalibration mit einer Refe-
renzwellenlänge erfolgt, sondern die Wellenlängen absolut mit Hilfe eines Quasimonolithen [130]
vermessen werden. In Hinblick darauf, dass die Absolutröntgenwellenlängenmessungen an hoch-
geladenen Ionen auch Gegenstand dieser Arbeit sind, wird später (siehe Kap. 2.2.3) noch genauer
auf dieses Verfahren eingegangen.

Die geforderte relative Ungenauigkeit röntgenspektroskopischer Messungen von Übergangsener-
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Abbildung 2.7: Linkes Bild: Summenspekrum der in dieser Arbeit spektroskopierten Lyman-α-Übergänge in S15+.
Rechtes Bild: Zeigt dasselbe Spekrum in semi-logarithmischer Darstellung.
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Kapitel 2. Röntgenspektroskopie an hochgeladenen Ionen

Experiment EBIT Ion Übergang ∆E/E (ppm)

Chantleret al. [110] NIST EBIT V21+ w 10

MacLarenet al. [66] LLNL EBIT Ge30+ w 21

Hölzeret al. [57] LLNL EBIT Mg 11+ Lyman-α1 24

Tschischgaleet al. [58] LLNL EBIT Si13+ Lyman-α1 70

Tabelle 2.4: Übersicht der Messungen von Lyman-α1 undw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Röntgenübergangswellenlängen
in hochgeladenen Ionen, welche in einer EBIT erzeugt wurden.

gien an hochgeladenen Ionen von1-2 ppm lässt sich auf Grund der oben beschriebnen Vor- und
Nachteile am besten bei Erzeugung der Ionen mit der Beschleunigungs-Abstreif-Abbrems-Methode
oder einer EBIT erreichen. Momentan ist der limitierende Faktor der Beschleunigungs-Abstreif-
Abbrems-Methode noch die Tatsache, dass die Ionen dort nicht bei thermischen Geschwindigkei-
ten wie in einer EBIT vorliegen, d.h. die Doppler-Transformation kann nicht vernachlässigt wer-
den. An der GSI in Darmstadt wurde daher begonnen, die sogenannte HITRAP (Highly charged
Ions Trap) Anlage aufzubauen, mit der hochgeladene Ionen, die im GSI Beschleuniger-Komplex
erzeugt und auf Energien von ca.3 MeV/a.u. abgebremst wurden, in Penning-Fallen eingefan-
gen und auf10 eV oder sogar4 K, der Temperatur der mit dem supraleitenden6-Tesla-Magneten
verbundenen Umgebung, gekühlt werden können.

Funktionsweise einer EBIT und Parameter der Heidelberg- und der FLASH-EBIT

Eine Elektronenstrahlionenfalle setzt sich vereinfacht gesehen aus vier Komponenten zusammen:
der Elektronenkanone, den zylindrischen Fallenelektroden (Driftröhren), dem supraleitenden Ma-
gneten sowie dem Elektronenkollektor (siehe Abb. 2.8) [32]. Die Elektronen, die aus der Bariumox-
id-Kathode der auf negativem Potential liegenden Elektronenkanone austreten, werden durch eine
Fokuselektrode gebündelt und von der positiven Anode angezogen.Die Elektronen werden durch
eine relativ zur Elektronenkanone positive Spannung an den Drifröhren auf einige hundert eV bis
einige hundert keV beschleunigt. Der supraleitende Magnet in Helmholtz-Konfiguration, der bei
der Temperatur des flüssigen Heliums von4.2 K arbeitet, erzeugt ein Magnetfeld mit einer Stärke
von bis zu8 Tesla. Die axial ins Magnetfeld eintretenden Ionen werden durch die Magnetfeld-
linien ins Fallenzentrum geführt, wobei sich die Stromdichte des Elektronenstrahls in Richtung
der Falle auf104 A/cm2 erhöht, da die Magnetfeldliniendichte in dieser Region besonders hoch
ist. Der Durchmesser des Elektronenstrahls in der Fallenmitte beträgt ca.60 µ m. Der Elektronen-
strahl passiert die Fallenregion und wird im Elektronenkollektor typischerweise auf die Energie
abgebremst, welche die Elektronen allein durch das Potential der Elektronenkanone aufgenom-
men haben. Durch ein differentiell gepumptes Injektionssystem gelangen Gasatome, die einem
Gas entstammen oder mittels eines Ofens aus einem Festkörper erzeugt wurden, in das Fallenvo-
lumen. Beim Aufeinandertreffen von Strahlelektronen und Atomen kommt es zur sequentiellen
Stoßionisation der Atome, sobald die Elektronenstrahlenergie die Bindungsenergie der jeweiligen
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Elektronen übersteigt. Die Ionen werden durch zwei Prozesse in der Falle gefangen: Zum einen
führt die hohe negative Raumladung des Elektronenstrahls dazu, dassdie Ionen, sobald sie in
radialer Richtung die Falle verlassen würden, wieder in den Elektronenstrahl zurückgezogen wer-
den. Die Ionen sind in radialer Richtung gefangen. Zum anderen läßt sich an die Driftröhren ein
veränderbares elektrostatisches Potential anlegen, so dass die Ionenin axialer Richtung gefangen
werden. Die Elektronen werden durch den Elektronenstrahl weiter undweiter ionisiert, solange
die Elektronenstrahlenergie größer als die Energie ist, die zum Entfernendes nächsten Elektrons
vonnöten wäre. Durch Stöße der Strahlelektronen mit den Ionen könnendie Elektronen der Ionen
auch in höhere Niveaus angeregt werden und unter Emission von Photonen in niedrigere Zu-
stände übergehen. Die emittierten Photonen lassen sich dann spektroskopieren. Die so erzeugten
Ionen können sowohl mit Strahlelektronen rekombinieren als auch Elektronen der Atome durch
Ladungsaustausch einfangen, wodurch sich ihr Ladungszustand verringert. Nach einer gewissen
Zeit, die abhängig von der Elektronenstrahlenergie, der Stromdichte und dem Injektionsdruck ist,
stellt sich ein Gleichgewicht zwischen diesen Zuständen ein. Bei den leichten bis mittelschweren
Ionen, die in dieser Arbeit untersucht wurden, sind die Rekombinationsprozesse verglichen mit
der Ionisation unterdrückt, so dass sich der Ladungszustand der in der Falle gefangenen Ionen
durch Wahl der Elektronenstrahlenergie festlegen lässt. Die Extraktion der Ionen durch den Kol-
lektor ist für Experimente möglich, die z.B. die Dynamik von Ion-Atom-Stößen [131] oder die
Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit Festkörpern [132–134] untersuchen.

Axiales Potential

Radiales Potential

Magnetfeld

Kathode

Driftröhren
Aufbau

e Strahl
-

Supraleitender Magnet

Kollektor

Abbildung 2.8: Funktionsprinzip einer EBIT. Der Elektronenstrahl wird in Richtung derneun Driftrören (hier sind nur
3 dargestellt) beschleunigt und vor dem Kollektor abgebremst. Radial werden die durch Stoßionisation der injizierten
Atome mit den Strahlelektronen erzeugten Ionen durch die negative Raumladung des Elektronenstrahls, in axialer
Richtung durch elektrostatische Potentiale an den Driftröhren in der Falle gehalten.
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EBIT Elek.-En. Elek.-St. Fall. (axial) Fall. (radial) Mag.-F. Erz.-Ionen

Heidelberg-EBIT 100 keV 530 mA 38.5 mm ∼ 60 µm 8 T z.B. Ba78+

FLASH-EBIT 30 keV 500 mA 50 mA ∼ 60 µm 6 T z.B. Fe26+

Tabelle 2.5: Übersicht über wichtige Kenndaten der Heidelberg- und der Flash-EBIT im momentanen Zustand. Elek.-
En.: Maximale Elektronenstrahlenergie; Elek.-St.: Maximaler Elektronenstrahlstrom; Fall. (axial): Axiale Fallenlänge;
Fall. (radial): Radiale Fallenlänge; Mag.-F.: Maximales Magnetfeld; Erz.-Ionen: Ionen, die den höchsten bisher erzeug-
ten Ladungszustand aufweisen.

Für die Messungen dieser Arbeit wurden - wie in Kap. 3.3.4 noch näher besprochen wird - zwei
verschiedene EBITs zur Erzeugung der Ionen verwendet: Die Heidelberg- und die FLASH (Free
electron laser in Hamburg)-EBIT. Bei der FLASH-EBIT handelt es sichum eine portable EBIT,
die am Max-Planck-Institut in Heidelberg gebaut wurde, um damit resonante Laseranregungsexpe-
rimente am FLASH [36] sowie Photoionisationsexperimente am BESSY II (Berliner Elektronen-
Speicherring Gesellschaft für Synchrotronstrahlung) in Berlin [135,136] durchzuführen. Zur Zeit
der hier vorgestellten Messungen befand die EBIT sich am Max-Planck-Institut für Kernphysik
in Heidelberg. Die wichtigsten Kenndaten der beiden EBITs sind in Tab. 2.5 zusammengestellt.
Besonders wichtig ist hier, dass die axiale Ausdehnung der Ionenwolke, d.h. parallel zum Elektro-
nenstrahl, ca.40 mm beträgt; wird das in dieser Arbeit verwendete Kristall-Röntgenspektrometer
mit ebenem Kristall daher unter90◦, d.h. senkrecht, zum Elektronenstrahl aufgestellt, so erscheint
die Ionenwolke vom Kristall aus gesehen ausgedehnt, d.h. als eine Aneinanderreihung von Punkt-
quellen. Die sich daraus ergebenden Schwierigkeiten für das Experiment und die Datenanalyse
werden eingehend in Kap. 3.3.1 behandelt. Betrachtet man die Wolke dagegen unter0◦, d.h. ent-
lang des Elektronenstrahls, so ist die Größe der Ionenwolke lediglich durch die radiale Ausdeh-
nung der Ionenwolke von ca.60 µm bestimmt. Die Anzahl der Punktquellen in dieser60µm-
Wolke ist bei gleichem Abstand der Punktquellen wesentlich geringer als für die 40mm-Wolke.
Daraus ergeben sich Vorteile für Röntgenübergangswellenlängenmessungen wie sie in dieser Ar-
beit durchgeführt wurden (siehe auch Kap. 3.3.4).

Für die Messungen dieser Arbeit wurde an der Heidelberg-EBIT an dieKathodene ein Potential
von−1500 V angelgt, für die FLASH-EBIT−2000 eV angelegt. Der Elektronenstrahlstrom be-
trug zwischen360-450 mA, um eine optimale Zählrate der Röntgenstrahlung zu gewährleisten.
Das angelegte Potential an den Driftröhren links und rechts der zentralenElektrode zum axialen
Einfang der Ionen variierte zwischen0 und250 V. Zur Erzeugung der S14+- bzw. der S15+-Ionen
wurden7.5 kV, für die Ar16+-, Ar17+-, Fe24+- und Fe25+-Ionen9.5 kV an die Driftröhren an-
gelegt. Der Injektionsdruck des verwendeten Argongases, des Schwefelkohlenstoffs und des Ei-
senpentacarbonyls, die beide einen großen Dampfdruck von400 bzw.30 mbar aufweisen, wurde
dabei zwischen2-4 · 10−8 mbar geregelt. Die Falle wurde alle10 s geleert, um Akkumulation von
Barium- und Wolframionen aus der Kathode der Elektronenkanone im Fallenzentrum zu vermei-
den. Für die Ausrichtung des Spektrometers wurde der2s2 2P3/2 → 2s2 2P1/2 (M1) Übergang
in borartigem Argon [137] bei einer Elektronenstrahlenergie von970 V, einem Strahlstrom von
100 mA und einer Spannung von100 V an den Driftröhren links und rechts der zentalen Elektrode
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verwendet.

2.2 Röntgenspektroskopie an hochgeladenen Ionen

Hochpräzisionsröntgenspektroskopie an hochgeladenen Ionen, wieauch die in dieser Arbeit vor-
gestellten Messungen, setzt den Einsatz von Messtechniken voraus, dieeine extreme Genauigkeit
der Messung ermöglichen. Diese sind Gegenstand des folgenden Kapitels.

Es gibt eine große Anzahl von Detektoren um Röntgenstrahlung zu beobachten. Dazu zählen die
energie-und diewellenlängendispersivenInstrumente. Zur ersteren Gruppe gehören die Propor-
tionalzähler, die Szintillatoren, die Halbleiterdetektoren [51] und die Mikrokalorimeter. Zur zwei-
ten Gruppe Reflexions- und Transmissionsgitter sowie Kristallspektrometer (Transmission und
Reflexion mit ebenen und gekrümmten Kristallen) - wie auch das in dieser Arbeit eingesetzte Kri-
stallspektrometer mit ebenem Kristall - in verschiedensten Anordnungen und Geometrien. Bei den
energiedispersiven Verfahren wird zunächst ein Photon absorbiert. Die Energie, die dem System
dadurch zugeführt wird, wird dann in eine andere Größe umgewandelt.In Zukunft werden in der
Hochpräzisionsröntgenspektroskopie vermehrt Mikrokalorimeter zum Einsatz kommen. Dieses
1982 von Moseleyet al. [138] entwickelte Instrument basiert auf der Messung von Wärme anstatt
der üblichen Messung von Ladung. Es besteht aus einem Absorber, der mit einem thermischen
Bad über einen thermischen Kontakt mit geringer Wärmeleitfähigkeit verbunden ist, das sich bei
einer Temperatur von einigen10 mK befindet. Das Röntgenstrahlen-Mikrokalorimeter kann die
Temperaturveränderung, die durch ein auftreffendes Photon entsteht, leicht detektieren, da seine
Wärmekapazität bei diesen niedrigen Temperaturen sehr gering ist. Der Absorber heizt sich da-
bei auf, gibt seine Wärme aber dann langsam wieder an das Wärmebad abund erreicht so seinen
Ausgangszustand. Die Änderung der Temperatur des Absorbers ist indiesem Prozess direkt pro-
portional zur Photonenenergie. Ein Mikrokalorimeter kombiniert hohe Absorptionseffizienz mit
großer Energieauflösung, die besonders durch die niedrige Temperatur, bei der das Mikrokalori-
meter operiert, begünstigt ist. So wurden an der LLNL-EBITs in Livermore bereits die Spektren
von Ar-, Kr-, Xe- und Fe-Ionen im Bereich einer Photonenenergie von 0.2-10 keV mit Hilfe eines
Mikrokalorimeters aufgenommen und identifiziert [139]. A. Fleischmannet al. [140] haben be-
reits eine Auflösung von3.4 eV bei einer Photonenenergie von5.9 keV demonstriert. Allerdings
ist die heute erreichbare Zählrate unter Verwendung eines Mikrokalorimeters noch dadurch limi-
tiert, dass die Zeitspanne, bis das thermische Gleichgewicht zwischen Absorber und Bad erreicht
ist, einige100 µs beträgt. Bei der Konstruktion eines Mikrokalorimeters ist die Größe des Absor-
bermaterials nicht beliebig zu wählen, da das Absorbermaterial eine geringe Masse benötigt, um
Unterschiede in der Temperatur effizient zu messen. In letzter Zeit wurden daher große Anstren-
gungen unternommen, um große Anordnungen (Arrays) von solchen Detektoren zu bauen. Eine
Kollaboration mit der Gruppe von C. Enss [141] soll es ermöglichen, solche Mikrokalorimeter
auch in Messungen an der Heidelberg-EBIT zum Einsatz zu bringen. Diese erreichen bereits ein
Auflösungsvermögen von2.8 eV. Auch in der Astrophysik kommen diese Instrumente vermehrt
zum Einsatz, so z.B. bei der internationalen Röntgenbeobachtungsmission(IXO), einer Mission
von NASA und ESA.
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2.2.1 Beugung von Röntgenstrahlung

Die Messmethode aller verschiedenen Typen wellenlängendispersiver Instrumente, d.h. auch aller
Arten von Kristallspektrometern (mit ebenen und gekrümmten Kristallen), gehen im Gegensatz
zu den in Kap. 2.2 erwähnten energiedispersiven Instrumenten, die aufder Absorption eines Rönt-
genphotons und der anschließenden Umwandlung seiner Energie in andere physikalische Größen
beruhen, auf den physikalischen Prozess der Beugung zurück. Röntgenstrahlung, die auf einen
Kristall trifft, durchdringt diesen zwar zum großen Teil ungehindert, allerdings kann man auch
beobachten, dass Strahlungsanteile durch den Kristall abgelenkt werden - ein Phänomen, das man
als Röntgenbeugung bezeichnet. Bringt man hinter dem Kristall einen geeigneten Detektor an,
z.B. eine Fotoplatte, um die abgelenkten Anteile der Strahlung sichtbar zu machen, ist ein cha-
rakteristisches Muster zu erkennen. Die Ursache für diese Röntgenbeugung ist in der Periodizität
des Kristallgitters, d.h. der periodischen Anordnung der Atome in diesem Kristallgitter zu suchen.
So wird eine Reflexion der Röntgenstrahlung an den Ebenen des Kristallgitters, den sogenannten
Netz- oder Gitterebenen, die sich wie halbdurchlässige Spiegel verhalten, möglich. Ein einfachen
Weg, das sogenannte Bragg-Gesetz, das diese Reflexion beschreibt,herzuleiten entnimmt man
Abb. 2.9. Die Abbildung zeigt zwei äquidistante Ebenen mit Abstandd, dem Gitterabstand. Fällt
Röntgenstrahlung auf den Kristall, so kann sie durch diese Ebenen unterbestimmten Bedingun-
gen reflektiert werden. Während ein Teil der Röntgenstrahlung dabeian der ersten Ebene reflek-
tiert wird, wird ein anderer Teil erst an der zweiten Gitterebene reflektiert. Da beide Teile der
Röntgenstrahlung unterschiedliche Wegstrecken zurücklegen müssen,kann es zu Interferenzer-
scheinungen kommen. Die Differenz der Wegstrecken∆ ist dabei durch∆ = 2d sin θ bestimmt,
wie sich der Abbildung entnehmen lässt. Daher lässt sich Reflexion nur dann beobachten, wenn
die Bragg-Gleichung erfüllt ist:

2d sin θ = nλ n = 1, 2, 3, . . . . (2.4)

Durch die Bragg-Gleichung werden also der Abstandd zwischen parallelen Gitterebenen, die Wel-
lenlängeλ, der Winkel zwischen Röntgenstrahl und Gitterebenenθ, der sogenannte Bragg-Winkel,
und die natürliche Zahln, die die Beugungsordnung angibt, in Beziehung gesetzt. Erklären lassen
sich das Phänomen der Röntgenbeugung und das dazugehörige Bragg-Gesetz auch im Wellenbild.
Das elektromagnetische Feld der einfallenden Röntgenstrahlung regt die Elektronen der Atome

Abbildung 2.9: Schematische Darstellung der Beugung von Röntgenstrahlung an einemKristallgitter [142].

50



2.2. Röntgenspektroskopie an hochgeladenen Ionen

zu erzwungenen Schwingungen an. Diese beginnen selbst Strahlung inForm von kugelförmigen
Wellen abzustrahlen. Kommt es zu einer Überlagerung dieser kugelförmigen Wellen, so können,
da die Abstände im Kristallgitter, d.h. der Abstandd, und die Wellenlänge der Röntgenstrahlung
von ähnlicher Größenordnung sind, Interferenzerscheinungen auftreten. Ist die Bragg-Gleichung
bei gegebener Wellenlängeλ der Röntgenstrahlung für eine Schar von parallelen Gitterebenen
erfüllt, d.h. trifft die Röntgenstrahlung unter dem Bragg-Winkel auf denKristall, kommt es zu
konstruktiver Interferenz der bei der Beugung an den Elektronenhüllen entstehenden Kugelwel-
len. Makroskopisch entsteht der Eindruck einer Reflexion der Röntgenstrahlung am Kristall. Liegt
der Fall nicht ausschließlich konstruktiver Interferenz vor, so gibt es aufgrund der hohen Zahl von
Atomen in einem Kristall statistisch zu jedem Atom immer ein zweites, das die gebeugteWelle des
ersten genau auslöscht, so dass keine Reflexion mehr beobachtet werden kann. Dies ist auch die
Situation in nicht-kristallinem Material; unabhängig von der Einstrahlrichtung des Röntgenstrahls
ist dort keine Reflexion zu beobachten.

Berücksichtigt man die Brechung der Röntgenstrahlung an der Kristalloberfläche, so ändert sich
Gl. 2.4 wie in Abb. 2.10 dargestellt zu:

nλ′ = 2d sin θ′ . (2.5)

λ′ ist dabei die Wellenlänge innerhalb des Kristalls undθ′ der Winkel zwischen einer Netzebe-
ne und der Röntgenstrahlung im Kristall. Für die Brechzahlµ der Röntgenstrahlung gilt dabei
folgende Beziehung:

µ =
λ

λ′
=

cos θ

cos θ′
= 1− δ . (2.6)

Nach Umformen und Taylorentwicklung erhält man damit das „neue“ Bragg-Gesetz

nλ = 2d sin θ

(

1− δ

sin2 θ

)

= 2d sin θf , (2.7)

das gilt, solange man berechtigterweise davon ausgehen kann, dass Absorption der Röntgenstrah-
lung im Kristall keine große Rolle spielt [144].θf ist ein fiktiver Winkel, der es ermöglicht, das
Bragg-Gesetz analog zu Gl. 2.4 zu formulieren. Die Differenz∆ zwischen dem ursprünglichen

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung der Beugung von Röntgenstrahlung an einemKristallgitter unter Berück-
sichtigung der Brechung [51]. Beim Eintritt in den Kristall ändern sich Wellenlänge und Ausbreitungsrichtung der
Röntgenstrahlung aufgrund der geringeren Phasengeschwindigkeitim Kristall.
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Abbildung 2.11: Abhängigkeit des mit der Brechzahlµ überδ = 1 − µ verknüpften Wertesδ von der Energie der
einlaufenden Röntgenstrahlung im Bereich zwischen2200-3500 eV unter Verwendung eines Si(111)-Kristalls.

Ion Übergang Energie (eV) δ · 105

S14+ w ∼ 2461 7.79

S15+ Lyman-α1 ∼ 2623 6.97

Ar16+ w ∼ 3140 4.47

Ar17+ Lyman-α1 ∼ 3323 4.98

Fe24+ w ∼ 6701 1.10

Fe25+ Lyman-α1 ∼ 6973 1.01

Tabelle 2.6: Übersicht der mit der Brechzahlµ überδ = 1−µ verknüpften Werteδ für Röntgenstrahlung mit Energien
der Lyman-α1 undw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergänge in verschiedenen Ionen. Für die Schwefel- und Argonionen
ist der Wert für den in der Wellenlängenmessung verwendeten Si(111)-Kristall angegeben, für die Eisenionen bezieht
sich die Angabe auf den eingesetzten Si(220)-Kristall. Werte aus [143].

Bragg-Winkelθ und dem fiktiven Winkelθf lässt sich dann für kleine Winkel zu∆θ ∼ 5 ·10−5/θ

abschätzen. Dies macht wiederum deutlich, dass für Hochpräzisionswellenlängenmessungen an
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hochgeladenen Ionen, wie sie in dieser Arbeit durchgeführt wurden, eine Berücksichtigung der
Brechzahlen in der Datenauswertung unbedingt erforderlich ist. Abb.2.11 zeigt den mit der Brech-
zahlµ überδ = 1 − µ verknüpften Wertδ als Funktion der Energie der einlaufenden Röntgen-
strahlung im Bereich zwischen2200-3500 eV unter Verwendung eines Si(111)-Kristalls, welche
den Abfall vonδ mit der Energie erkennen lässt. Tab. 2.6 schließlich gibt eine Übersicht über die
in dieser Arbeit verwendeten Werte dieserδ.

2.2.2 Kristallspektrometer

Die Wellenlängeλ der Röntgenstrahlung kann nach ihrer Reflexion durch den Kristall mit dem
Gitter-Abstandd unter dem Bragg-Winkelθ über die Messung dieses Bragg-Winkels bestimmt
werden, wobei oft eine Referenzlinie zur Kalibration der winkeldispersiven Achse des Spektro-
meters eingesetzt wird. Daneben ist es möglich, einen positionsempfindlichenDetektor (engl.:
position sensitive detector, PSD) oder photographische Techniken einzusetzen, um die örtliche
Position des detektierten Röntgenphotons mit der einer Referenzlinie zu vergleichen und so die
Wellenlänge der beobachteten Röntgenstrahlung zu ermitteln.

Um bei röntgenspektroskopischen Messungen die Linien der Spektrenräumlich eindeutig tren-
nen zu können, damit eine eindeutige Identifikation und Wellenlängenbestimmung der Linien
möglich ist, muss das Auflösungsvermögen des eingesetzten Instruments möglichst hoch sein.
In der Optik definiert das Rayleigh-Kriterium, wann zwei Lichtquellen als aufgelöst betrachtet
werden können. Analog lassen sich in der Röntgenspektroskopie zweiLinien dann noch gera-
de getrennt voneinander auflösen, wenn sie mindestens um ihre Halbwertsbreiten getrennt sind,
d.h. wenn sie nicht innerhalb ihrer Halbwertsbreiten überlappen. Kristallspektrometer haben ein
typisches Auflösungsvermögen der Wellenlänge oder Energie vonE/∆E = λ/∆λ ≈ 1500, wel-
ches sehr hoch ist, insbesondere im Vergleich zu z.B. konventionellen Germanium-Detektoren mit
E/∆E = λ/∆λ ≈ 50. Dieses hohe Auflösungsvermögen kommt dadurch zustande, dass wie im
letzten Kapitel 2.2.1 beschrieben, Reflexion der Röntgenstrahlung nur für Röntgenstrahlung mit
solcher Einfallsrichtung stattfinden kann, die zum Bragg-Winkelθ in einem Winkelbereich∆θ
korrespondiert. Röntgenphotonen, die nicht in diesem Raumwinkel einfallen, sind für die Detek-
tion verloren, da sie destruktiv interferieren. Das hohe Auflösungsvermögen ist einerseits ein Vor-
teil, da es die eindeutige räumliche Trennung und damit die Hochpräzisionsröntgenspektroskopie
ermöglicht. Andererseits führt der kleine Raumwinkel, in dem Röntgenstrahlung reflektiert wer-
den kann, zu einem schwachen Röntgensignal. Dieser Nachteil kann noch dadurch verstärkt wer-
den, dass die Reflektionsposition der Röntgenstrahlen auf dem Kristall präzise definiert sein muss,
um aus dem Experiment den Bragg-Winkel und damit die Wellenlänge der untersuchten Strah-
lung präzise genug bestimmen zu können. Um diese Position mit der gewünschten Genauigkeit
ermitteln zu können, wird der einfallende Röntgenstrahl (oft durch Blenden, Schlitze) kollimiert.
Röntgenspektrometer, deren Kristalle gekrümmt sind, und analog eines fokussiernden Spiegels
wirken, können den Raumwinkel der detektierten Röntgenstrahlung erhöhen und so diesem Pro-
blem entgegenwirken. Aber auch ein Aufbau mit ebenem Kristall ohne Anwendung von Kollima-
tion des einfallenden Röntgenstrahls kann zu einer Vergrößerung des detektierten Röntgensignals
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im Vergleich zu der Methode führen, die auf Kollimation zurückgreift, so dass diese Technik, wie
in dieser Arbeit geschehen, für die Hochpräzisionsröntgenspektroskopie eingesetzt werden kann.

Kristallspektrometer mit gekrümmtem Kristall: Johann-Geometrie

Die gewöhnlichste Geometrie für ein Kristallspektrometer mit gekrümmtem Kristall istdie so-
genannteJohann-Geometrie[145] (siehe Abb. 2.12). Ein gekrümmter Kristall, der einen Krüm-
mungsradiusR besitzt, wird wie die Ionenquelle, in diesem Fall eine Elektronen-Zyklotron-Reso-
nanz-Ionen-Quelle (engl.: electron cyclotron resonance source, ECR) am Paul-Scherer-Institut in
Villingen, und der Detektor auf dem sogenannten Rowald-Kreis mit RadiusR/2 angeordnet. Die
Krümmung des Kristalls in dieser Konfiguration ist entlang seiner dispersiven Achse. Er fokus-
siert Photonen bei der oben beschriebenen Anordnung auf einen bestimmten Punkt des oben er-
wähnten Rowland-Kreises. Es wird nur eine kleine Bandbreite von Röntgenstrahlung bestimmter
Wellenlängen reflektiert, aber für diese ist die Bragg-Bedingung auf der gesamten Kristalloberflä-
che erfüllt. Dadurch wird die Effizienz der Reflektion für die zu beobachtende Röntgenstrahlung
erhöht und der Photonenfluss maximiert. Dies macht im Vergleich zu der später besprochenen Kri-
stallgeometrie mit ebenem Kristall eine Raumwinkelerhöhung um den Faktor zwischen gesamter
Kristalloberfläche und dem Flächenausschnitt des Kristalls, der bei einer Kristallanordnung mit

Abbildung 2.12: Schematische Darstellung eines Kristallspektrometers in Johann-Geometrie an einer Elektronen-
Zyklotron-Resonanz-Ionen-Quelle der pionischen Wasserstoff Kollobaration am Paul-Scherer-Institut (PSI) in Villin-
gen. (Modifiziert aus [146].)

54



2.2. Röntgenspektroskopie an hochgeladenen Ionen

ebenem Kristall genutzt werden kann, aus und stellt einen Vorteil für Experimente der Hochpräzi-
sionsröntgenspektroskopie dar, bei denen intensitätsschwache Photonenquellen, wie z.B. EBITs,
verwendet werden. Ein Nachteil bei der Verwendung eines gekrümmtenKristalls entsteht dadurch,
dass die Krümmung des Kristalls während des Experiments nicht so genau verändert werden kann,
dass ein großer Bereich von Bragg-Winkeln und damit von Röntgenwellenlängen zugänglich ge-
macht werden kann. Beim Einsatz von Ionenquellen, die eine größere räumliche Ausdehnung
besitzen, wie z.B. ECRs, ist der Bereich der zugänglichen Wellenlängen durch die Tatsache ver-
größert, dass unterschiedliche Röntgenwellenlängen Bragg-relektiertwerden können, die aus un-
terschiedlichen Punktquellen emittiert werden. Bei schwachen Photonenquellen wie EBITs lässt
sich der Messbereich auf Kosten des Photonenflusses vergrößern,wenn man die Ionenquelle leicht
innerhalb des Rowland Kreises positioniert. In jedem Fall muss bei der Verwendung von Referenz-
linien zur Bestimmung der Dispersionsrelation des Detektors darauf geachtet werden, dass deren
Wellenlänge nahe genug an der Wellenlänge der spektroskopierten Linienliegt. Spekrometer mit
gekrümmten Kristall in Johann-Geometrie wurden unter anderem von Beyeret al. [53] bzw. von
Deslatteset al. [147] bei der Bestimmung der Lyman-α1 Übergangswellenlänge in wasserstoffar-
tigem Ar17+ bzw. Cl16+, von Deslatteset al. [109] bzw. Beiersdorferet al. [64] bzw. Chantleret
al. [110] bei der Messung derw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangswellenlänge in Ar16+ bzw. in
verschiedenen heliumartigen Ionen bzw. in V21+ eingesetzt.

Röntgenspektrometer mit gekrümmten Kristallen in Johann-Geometrie werden auch für andere
Experiment-Typen eingesetzt. Im dargestellten Experiment (siehe Abb. 2.12) der pionischen Was-
serstoff Kollaboration [148] am PSI wurden Pionen in einer Zyklotron Falle fokussiert und in ein
Wasserstoff Target eingefangen [149]. Die dabei frei werdendeRöntgenstrahlung wird wie oben
beschrieben mit Hilfe eines gekrümmten Kristalls wellenlängensepariert und von einem Array von
6 CCDs (engl.: charged coupled devices) detektiert [42]. Ziel der Experimente war unter anderem
die Bestimmung der elementaren Streulängen im Pion-Nukleon System, die seit Jahren Gegen-
stand theoretischer und experimenteller Untersuchungen im physikalischen Bereich der starken
Wechselwirkung sind. Eine direkte experimentelle Bestimmung kann durch eine hochauflösende
Spektroskopie eines Lyman-Überganges im pionischen Wasserstoff erfolgen.

Eine weitere Geometrie für ein Kristallspektrometer mit gekrümmtem Kristall ist die sogenannte
von-Hámos-Geometrie[150,151], bei der der Kristall im Vergleich zur Johann-Geometrie entlang
seiner nicht-dispersiven Achse gekrümmt ist. Diese Geometrie wurde bei den Messungen von
Marmaret al. [129] bzw. Källneet al.zur Bestimmung der Lyman-α Übergangsenergie in Ar17+

bzw. Cl16+ sowie von MacLarenet al. [66] bei der Spektroskopie derw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0)
Übergangsenergie in Ge30+ eingesetzt. Eine detailierte Beschreibung findet sich in [51].

Kristallspektrometer mit ebenem rotierbarem Kristall

Neben den Kristallspektrometern mit gekrümmtem Kristall gibt es Kristallspektrometer mit ebe-
nen Kristallen, deren Herzstück ein ebener, hochpolierter Kristall ist. Der Gitterabstand des Kri-
stallgitters lässt sich hochpräzise vermessen und die Orientierung der Gitterebenen bei der Ferti-
gung im Idealfall so wählen, dass sie parallel zur Oberfläche des Kristalls liegen. Abb. 2.13 stellt
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einen einfachen Aufbau eines solchen Spektrometers in der 2-dimensionalen Streuebene der Rönt-
genstrahlung vor. Wie der Abbildung zu entnehmen ist, nutzen Kristallspektrometer mit ebenem
Kristall wie Kristallspektrometer mit gekrümmten Kristall das Bragg-Gesetz aus,um die Rönt-
genstrahlung wellenlängendispersiv zu reflektieren und mit einem positionsempfindlichen Detek-
tor zu vermessen. Die Grenzwinkel, unter denen eine Reflexion von Röntgenstrahlung gerade
noch möglich ist, bezeichnet man alsθmax bzw. θmin. Hochpräzisionsröntgenspektoskopie mit
einem solchen Spektrometer setzt voraus, dass die Position von Ionenquelle, Kristall und De-
tektor mit höchster Genauigkeit bekannt sind. Dies entspricht einer absoluten Bestimmung des
Bragg-Winkels ohne Verwendung von Referenzlinien zur Charakterisierung der Dispersionsrela-
tion des Detektors. Diese Messungen ohne Verwendung einer Referenzlinie gestalten sich jedoch
als schwierig, da Bragg-Winkel immer bezüglich einer Achse vermessen werden, deren Positi-
on nicht mit der ausreichenden Genauigkeit bekannt ist. Der gemesseneBragg-Winkel beinhaltet
daher einen Offset-Winkel (in der noch zu besprechenden Abb. 2.14ist dies der eingezeichnete
Winkel ǫ). Im Gegensatz dazu können Messungen von Winkeldifferenzen sehr präzise sein, da die
absoluten Bragg-Winkel aller Röntgenlinien in Bezug auf die gleiche Achsevermessen werden,

ebener Kristall

Röntgenquelle
(z.B. EBIT)

2θ

3θ

1θ

maxθ

minθ

Röntgenlinie 2l Detektor

Röntgenlinie 1l

Röntgenlinie 3l

t

Abbildung 2.13: Einfacher Aufbau eines Kristallspektrometers mit ebenem Kristall. Es können gleichzeitig Röntgenli-
nien mehrerer Wellenlängen vermessen werden. Dargestellt ist die Röntgenstrahlung dreier verschiedener Wellenlängen
λi mit i = 1, 2, 3, wobeiλ1,3 sogenannte Referenzwellenlängen undλ2 die untersuchte Röntgenwellenlänge bezeich-
nen. Die Winkelθmin,max geben die Grenzwinkel an, unter denen Röntgenstrahlung noch auf den Kristall gelangen
kann.τ stellt die sogenannte Akzeptanz des Spektrometers dar.
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und damit den gleichen Offset-Winkel beinhalten. Daraus ergibt sich, dass für die Hochpräzisi-
onswellenlängenmessungen an hochgeladenen Ionen entweder Referenzlinien zur Kalibration der
dispersiven Detektorachse benötigt werden (in Abb. 2.13 sind zwei solcher Referenzlinien mit
Wellenlängeλ1,3 eingezeichnet) oder aber die zu spektroskopierenden Linien mit speziellen Ver-
fahren ohne den Einsatz zusätzlicher Referenzlinien vermessen werden müssen. In jedem Fall
ist bei einer geforderten relativen Unsicherheit von1-2 ppm in der Wellenlängenbestimmug der
Röntgenphotonen eine einmalige einfache Messung des Bragg-Winkels ohne Referenzlinie oder
eine spezielle Technik zur Bestimmung von Wellenlängen ohne zusätzliche Referenzlinien nicht
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Abbildung 2.14: Messprinzip zur Messung von Röntgenwellenlängen bei Einsatz eines Kristallspektrometers mit ebe-
nem Kristall und Kollimation der einfallenden Strahlung mit Blenden. Das obere Bild stellt die Reflexion der Refe-
renzlinie unter dem Bragg-Winkelθ1 dar, das untere die Reflexion der beobachteten Linie unter dem Winkelθ2 nach
Rotation des Kristalls um de Winkelϕ = θ1 − θ2 = ξ1 − ξ2. ξ1 undξ2 sind die zu den Bragg-Winkelnθ1,2 jeweils
korrespondierenden Kristallwinkel, die einen Offset-Winkelǫ beinhalten und die gemessen werden. Aus ihnen lässt
sich der Drehwinkelϕ bestimmen, der keinen Offset-Winkel mehr enthält. Dieser kann zur Bragg-Winkel und damit
zur Wellenlängenbestimmung der untersuchten Linie herangezogen werden.
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ausreichend. In der Regel werden mindestens zwei Referenzlinien im zugänglichen Winkelbereich
benötigt. Verwendet man allerdings Referenzlinien, so tragen die relativen Ungenauigkeiten, mit
der ihre Wellenlängen bekannt sind, zu der relativen Unsicherheit bei,mit der die zu vermessende
Röntgenlinie spektroskopiert werden kann und begrenzen damit die Genauigkeit, welche in einer
Hochpräzisionswellenlängenmessung zu erreichen ist.

Ein Nachteil eines solch einfachen Aufbaus, wie er in Abb. 2.13 dargestellt ist, ergibt sich aus
der Tatsache, dass, ähnlich wie bei den Kristallspektrometern in gekrümmterGeometrie, nur eine
eingeschränkte Bandbreite an Wellenlängen für den Detektor zugänglichist. Beträgt der Abstand
zwischen Quelle und Kristall beispielsweise1 m und sind die Dimensionen von Kristall und De-
tektor im Bereich einiger cm, was in den meisten Experimenten der Fall ist, so kann nur ein Ener-
giebereich von einigen eV in der Photonenenergie (Akzeptanz des Spektrometers) vom Detektor
abgedeckt werden. Ein Kristallspektrometer mit ebenem rotierbarem Kristall kann dieses Problem
umgehen, da es mittels der Kristallrotation einen weiten Photonenenergiebereich von einigen hun-
dert eV zugänglich machen kann. Insbesondere können sich die Wellenlängen der Referenzlinien
auch um größere Beträge von den spektroskopierten Wellenlängen unterscheiden. Dabei ist darauf
zu achten, dass die Referenz- und die vermessene Linie gleiche Einfallsrichtungen haben, da die
Differenz in den gemessenen Bragg-Winkelnϕ der Linien sich sonst nicht in eine Wellenlängen-
differenz∆λ übersetzen lässt. Dies erfordert eine Kollimation der einfallenden Röntgenstrahlung,
was zu einer Abnahme der detektierten Linienintensität führt. Schematisch isteine solche Mess-
anordnung in Abb. 2.14 zu sehen. Die durch Blenden kollimierte Röntgenreferenzstrahlung wird
bei einer bestimmten Stellung des Kristalls unter dem Winkelθ1 Bragg-reflektiert und vom De-
tektor registriert. Danach erfolgt eine Drehung des Kristalls um den Winkel ϕ = θ1 − θ2, so dass
nun die zu spektroskopierende Linie unter dem Winkelθ2 beobachtet werden kann. Gemessen
werden allerdings nichtθ1 und θ2, sondern die jeweils korrespondieren Kristallwinkelξ1,2, die
den oben erwähnten Offest-Winkelǫ noch beinhalten. Man erhält den Drehwinkel des Kristalls
ϕ = ξ1 − ξ2. Dieser kann dann zur Bestimmung der Wellenlänge der untersuchten Linie genutzt
werden, da er keinen Offset-Winkelǫ mehr enthält. Soll in Experimenten, die ein Kristallspek-
trometer mit ebenem Kristall unter Kollimation der einfallenden Strahlung nutzen,eine relative
Ungenauigkeit im Bragg-Winkel vonδθ/θ ≈ 1.5 · 10−6 erreicht werden, was der Genauigkeit in
der Bestimmung des Bragg-Winkels der Röntgenlinien der in dieser Arbeit vorgestellten Experi-
mente ohne Kollimation der Röntgenstrahlung entspricht, so muss eine Blende in1 m Entfernung
von der Quelle auf1.5 µm geschlossen werden. Dies würde einer detektierten Linienbreite von
ca.3 µm entsprechen. Im Vergleich zur aktuell beobachteten Linienbreite von ca.550 µm in einer
Spektrometerkonfiguration ohne Blenden erreichen den Detektor damit nur 1% der ursprüngli-
chen Röntgenstrahlung. Ist die Ionenquelle wie in den Messungen dieser Arbeit eine EBIT, so ist
eine Messung der Röntgenübergangswellenlängen mit Hilfe eines Kristallspektrometers mit ebe-
nem Kristall unter Kollimation der einfallenden Röntgenstrahlung somit keine Option, will man
realistische Messzeiten für die Röntgenaufnahmen von einigen Stunden erreichen. Daher wurde
am Max-Planck-Institut für Kernphysik ein neues Verfahren entwickelt, um die nötige Informa-
tion über die Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung ohne Kollimation der Röntgenstrahlung zu
erhalten [39]. Kap. 3.1.1 stellt diese Methode näher vor.
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2.2.3 Messung von Röntgenwellenlängen ohne Rückgriff auf sekundäre Referenz-
linien

Im letzten Kapitel wurde der Aufbau eines Kristallspektrometers mit ebenem Kristall für Hoch-
präzisionswellenlängenmessungen mit Referenzlinien besprochen. In diesem Kapitel wird auf die
Verwendung eines solchen Kristallspektrometers mit ebenem Kristall in Kombination mit spezi-
ellen Techniken, die es ermöglichen, Röntgenwellenlängen ohne zusätzlichen Gebrauch von Re-
ferenzlinien zu vermessen, eingegangen. Diese Techniken setzen alle die präzise Kenntnis sowohl
über den Gitterabstandd des verwendeten Kristalls als auch über den Einfalls- und Ausfallswinkel
der untersuchten Röntgenstrahlung voraus. Messungen ohne Rückgriff auf sekundäre Referenzli-
nien sind besonders erstrebenswert, da die Spektren der bisher als Referenzlinien für Messungen
der Lyman-α Übergangsenergien in wasserstoffartigen Ionen mit Kernladungszahl (Z − 1) ge-
nutzten Kα-Linien in sogenannten3d-Übergangsmetallen [50] mit KernladungszahlZ auf Grund
von Zuschauerelektronen (siehe auch Kap. 2.1.1) asymmetrische Linienprofile aufweisen [37].
Die Unsicherheit in der Bestimmung der Wellenlängen der Referenzlinien begrenzt somit die Ge-
nauigkeit, mit der die unbekannten Linien vermessen werden können [51,86, 97]. Im Gegensatz
dazu koppeln Experimente ohne Rückgriff auf Referenzlinien die vermessenen Wellenlängen di-
rekt an die Gitterkonstante und damit an optische Wellenlängenstandards und die SI-Einheiten.
Werden die Lyman-α Übergangswellenlängen in wasserstoffartigen Ionen mit hoher Genauigkeit
ohne Rückgriff auf Referenzlinien vermessen, können diese somit als Wellenlängenstandards im
Röntgenbereich verwendet werden [152].

Der quasimonolithische Aufbau

Eine Möglichkeit zur Bestimmung von Röntgenwellenlängen ohne Rückgriff auf Referenzwellen-
längen bietet der sogenannte(quasi)monolithischeAufbau mit ebenen Kristallen [130]. Der An-
satz wurde bereits erfolgreich zur Messung der Lyman-α1 Übergangswellenlänge in wasserstoff-
artigem Mg11+ von Hölzeret al. [57] und wasserstoffartigem Si13+ von Tschischgaleet al. [58]
am LLNL (Lawrence Livermore National Laboratory) mit einer EBIT zurErzeugung der hochge-
ladenen Ionen verwendet. Dabei werden - wie aus Abb. 2.15 ersichtlich- aus einer monochroma-
tischen Quelle Röntgenstrahlen der Wellenlängeλ emittiert, die unter einem bestimmten Winkelθ

auf zwei identische Kristallplatten P1 und P2 mit AbstandL treffen. Die Bragg-reflektierten Rönt-
genstrahlen beider Platten treffen auf den positionsempfindlichen Detektor, wobei der AbstandL
der beiden Kristallplatten P1 und P2 in einer VerschiebungA der beiden Röntgenreflexe gegen-
einander in der Detektorebene führt. Wird der Detektor senkrecht zurRichtung der reflektierten
Röntgenstrahlung ausgerichtet, wie in Abb. 2.15 dargestellt, so lässt sich Linienverbreiterung in
Folge von Parallaxenfehlern im ausgedehnten Detektor verhindern. Dieunbekannte Wellenlänge
λ kann nun nach folgender Formel aus dem Abstand der detektierten RöntgenstrahlenA berechnet
werden:

λ = 2d
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wobeiδ(λ) die Brechzahl aus Kap. 2.2.1 bezeichnet. Die Genauigkeit der Wellenlängenmessung
ist dabei durch die Präzision bestimmt, die sich in der Bestimmung der Monolithen-ParameterL
und d ergeben. KannL mit einer Präzision von∼ 1 mm undd mit einer Präzision von0.5 fm
bestimmt werden, so ist eine Wellenlängenbestimmung mit einer relativen Ungenauigkeit von
∆λ/λ ≈ 1 ppm bei Verwendung eines quasimonolithischen Aufbaus zu erreichen [130]. Faktoren,
die zu dieser Unsicherheit beitragen, sind ein möglicher Offset-Winkel zwischen den Orientierun-
gen der Kristallgitter in den beiden Kristallen, leicht andere Gitterabständed in den Kristallen
sowie eine mögliche leichte Krümmung der Kristalle aufgrund ihrer Montage aufdem Abstands-
halter. Daher ist die relative Ungenauigkeit in der Wellenlängenbestimmung direkt proportional
zud:
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Dagegen gehenA undL nur gewichtet mit dem Bragg-Winkelθ in die Fehlerberechnung ein.
A undL sind dabei übercos θ = A/(2L) verbunden. Für einen Aufbau, bei dem der Detektor
senkrecht zu den einlaufenden Röntgenstrahlen montiert ist, ist∆λ/λ in Abb. 2.16 für drei Werte
von ∆A = 10, 20, 40 µm undL = 40 mm für Bragg-Winkel zwischen30-90◦ dargestellt. Der
obere kleine Bildausschnitt zeigt vergrößert den Bereich zwischen Bragg-Winkeln von70-90◦.
Der Einfluss des Fehlers∆A auf die relative Genauigkeit in der Wellenlängenbestimmung nimmt
für θ → 90◦ rapide ab. Hohe Bragg-Winkel bedingen daher eine höhere Messgenauigkeit, z.B.
führt eine Unsicherheit∆A in der Bestimmung des AbstandsA der beiden Röntgenreflexe von

Abbildung 2.15: Schematische Abbildung eines quasimonolithischen Aufbaus. Die zwei Kristalle sind durch einen
Abstandshalter der LängeL getrennt. Die Bragg-Reflektion der einlaufenden monochromatischen Röntgenstrahlung
resultiert in zwei Abbildern der Linie in der Detektorebene, die durch denAbstandA getrennt sind.
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Abbildung 2.16: Berechnete Auflösung∆λ/λ eines quasimonolithischen Aufbaus als Funktion des Bragg-Winkels
(30-90◦) für verschiedene Unsicherheiten∆A in der Bestimmung des Linienabstandes. Der obere kleine Bildaus-
schnitt zeigt vergrößert den Bereich zwischen Bragg-Winkeln von70-90◦. Der Detektor ist senkrecht zur reflektierten
Röntgenstrahlung montiert.

10 µm für einen Bragg-Winkel von70◦ zu einer relativen Ungenauigkeit von∆λ/λ = 5.62 ·
10−5 in der Wellenlängenbestimmung, während sich für einen Bragg-Winkel von85◦ nur eine
Ungenauigkeit von∆λ/λ = 1.10 · 10−5 ergibt.

Die Hauptschwierigkeit eines quasimonolithischen Aufbaus resultiert aus der Tatsache, dass die
beiden Kristallplatten akkurat gegeneinander ausgerichtet werden müssen. Dies lässt sich vermei-
den, wenn man einen Monolithen wie in den Messungen von Tschischgaleet al. [58] einsetzt.

Die Bond-Methode

Das in den Messungen dieser Arbeit verwendete Verfahren zur Bestimmung von Röntgenwel-
lenlängen ohne Rückgriff auf sekundäre Referenzwellenlängen ist die sogenannte Bond-Methode
[40], die bereits erfolgreich eingesetzt wurde, um Gitterabstände in Kristallen [130] und Röntgen-
wellenlängen von Kα-Linien in Cr, Mn, Fe, Co, Ni und Cu [37] zu vermessen. Das grundlegende
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Prinzip der Bond-Methode ist wie beim quasimonolitischen Aufbau die beobachtete Linie selbst
als Referenzlinie einzusetzen. Abb. 2.17 stellt das Prinzip der Bond-Methode schematisch dar.
Ein einfallender Röntgenstrahl mit definierter Einfallsrichtung, die sich z.B.durch Kollimation
der Strahlung mit einer Blende festlegen lässt, wird durch den Kristall unterdem Winkelθ auf
den DetektorD1 reflektiert. Dem entspricht in der Abb. 2.17 die „grüne“ KristallstellungD1 und
der „grüne“ Strahlengang der Röntgenstrahlung. Danach erfolgt eine Rotation des Kristalls um
γ = 180◦ − 2θ. Ein Röntgenstrahl mit identischer Einfallsrichtung wird nun in Richtung des
DetektorsD2 reflektiert. In Abb. 2.17 ist diese Situation durch die „blaue“ Stellung des Kristalls
und den „blauen“ Strahlengang der Röntgenstrahlung gekennzeichnet. DetektorD1 undD2 kön-

ebener Kristall
rotierbar

Röntgenquelle
(z.B. EBIT)

Röntgenlinie 1l

θ

g

Röntgenlinie 1l

Detektor D

Blende B1

θ g

2

Detektor D1

Blende B2

G

Abbildung 2.17: Schematische Darstellung der Bond-Methode für die Röntgenwellenlängenbestimmung ohne Rück-
griff auf Referenzlinien. Gezeigt werden in grün und blau zwei mögliche Positionen des rotierbaren Kristalls. Diese
unterscheiden sich um den Kristallrotationswinkelγ. Ein Röntgenstrahl mit definierter Einfallsrichtung wird vor der
Kristallrotation in Richtung DetektorD1 reflektiert, nach der Rotation in die Richtung, die man erhält, wenn man die
ursprünglich ausfallenden Strahlen an der Ebene spiegelt, die durch dieEinfallsrichung der Röntgenstrahlung und die
Kristallrotationsachse definiert ist. Anschließend wird die Röntgenstrahlung von DetektorD2 detektiert.
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nen dabei identisch sein, sofern es sich um einen Aufbau mit rotierbarenDetektoren handelt. Der
Bragg-Winkel lässt sich dann über den Kristallrotationswinkelγ oder dem Detektorrotationswin-
kel Γ zu

θ =
180◦ − γ

2
θ =

180◦ − Γ
2

2
. (2.10)

bestimmen. In den Röntgenübergangswellenlängenmessungen dieser Arbeit wurden die Kristall-
rotationswinkelγ präzise vermessen, um die Bragg-Winkel mit höchster Genauigkeit zu bestim-
men. Wie in Kap. 2.2.2 besprochen, ist eine absolute Bestimmung von Winkeln mit der gewünsch-
ten Präzision nicht möglich. Der Vorteil der Bond-Methode ist es, dass nur Winkeldifferenzen er-
mittelt werden müssen. Dies ist mit hoher Präzision möglich. Der Einsatz eines Kristallspektrome-
ters in Kombination mit der Bond-Methode an einer EBIT erschien lange als unmöglich, da dies
wie beschrieben eine präzise Definition der Einfallsrichtung der untersuchten Röntgenstrahlung
und damit ihre Kollimation voraussetzt. Dies führt zu einer Verringerung des Photonenflusses wie
bereits in Kap. 2.2.2 abgeschätzt wurde. Um die Kollimation der einfallenden Röntgenstrahlung
zu vermeiden und so den Röntgenphotonenfluss nicht zusätzlich zu verringern, wurde am Max-
Planck-Institut für Kernphysik in Heidelberg von Braunet al. [39] ein Aufbau entwickelt, der es
ermöglicht, die Einfallsrichtung des Röntgenstrahls ohne Kollimation hochpräzise zu verfolgen.
Diese Methode und der darauf basierende Aufbau des in dieser Arbeitverwendeten Röntgenspek-
trometers sind Gegenstand des folgenden Kapitels.
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Kapitel 3

Absolut-Wellenlängen-
Kalibrationsmethode für hochpräzisie
Röntgenspektroskopie mit
Kristallspektrometern

3.1 Das Prinzip der Wellenlängenmessung

Die Wellenlängenmessung von Röntgenstrahlung mit Hilfe von Kristallspektrometern setzt - wie
bereits in Kap. 2.2.2 besprochen - die exakte Kenntnis von Ein- und Ausfallswinkel der unter-
suchten Röntgenstrahlung voraus. Dies lässt sich erreichen, wenn einKristallspektrometer mit
ebenem Kristall in Kombination mit einem positionsempfindlichen Detektor eingesetzt wird, der
es erlaubt simultan ein Spektrum in einem Wellenlängenbereich von einigen wenigen eV aufzu-
nehmen, ohne dass Kristall oder Detektor dabei bewegt werden. Eine andere Möglichkeit, Ein-
und Ausfallswinkel der untersuchten Röntgenstrahlung präzise zu bestimmen, ergibt sich, wenn
die einfallende Röntgenstrahlung durch Blenden kollimiert wird und Kristall und Detektor so ro-
tiert werden können, dass ein Röntgenenergiebreich von einigen hundert eV abgetastet werden
kann. Erstere Methode hat den Nachteil, dass hier im Experiment nur ein kleiner Bereich an Rönt-
genenergien zugänglich ist. Zweite Methode vermindert die beobachtete Intensität der Röntgen-
linie auf dem Detektor, was gleichzeitig den statistischen Beitrag zur relativenUnsicherheit in
der Wellenlängenmessung∆λ/λ aufgrund geringer Photonenzählrate erhöht. Im Gegensatz da-
zu wurde in dieser Arbeit ein am Max-Planck-Institut für Kernphysik in Heidelberg entwickeltes
Kristallröntgenspektrometer mit ebenem Kristall und speziellem Messprinzip [39] verwendet, dass
im Folgenden vorgestellt werden soll. Dieser Aufbau erlaubt Röntgenwellenlängenmessungen an
Übergängen in hochgeladenen Ionen mit einer relativen Ungenauigkeitvon∆λ/λ = 1-2 ppm bei
Wellenlängen um die∼ 2-4Å.
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3.1.1 Die a/b-Methode unter Verwendung von Lichtreferenzlinien

Die in den Messungen dieser Arbeit verwendete Methode zur Röntgenwellenlängenmessung an
Übergängen in mittels einer EBIT erzeugten hochgeladenen Ionen unter Verwendung eines Kri-
stallröntgenspektrometers mit ebenem Kristall wurde am Max-Planck-Institut für Kernphysik in
Heidelberg von Braunet al. [39,51,86] entwickelt. Die zentrale Idee dieser Messmethode, die im
folgenden alsa/b-Methode bezeichnet wird, ist es, die Einfallsrichtung der untersuchtenRönt-
genstrahlung nicht durch Kollimierung festzulegen, sondern als Funktiondes Kristallwinkels zu
beobachten. Dies ermöglicht es, mit Hilfe der Rotation von Kristall und Detektor einen großen
Bereich an Röntgenenergien von bis zu einigen keV experimentell abzudecken, ohne dass ein
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p
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Abbildung 3.1: Geometrie der a/b-Methode. Die horizontale gestrichelt-gepunktete Linie markiert die Hauptachse des
Spektrometers, die durch die Röntgenstrahlungsquelle sowie die Kristallrotationsachse gekennzeichnet ist. Zwei Licht-
referenzlinien werden als Maxima erster Ordnung eines Interferenzmusters erzeugt, welches durch ein Laserstrahl,
der auf ein um∆x und∆y justierbares Beugungsgitter fällt, generiert wird (rote Linien). Diese werden mittels eines
kleinen Spiegels oder eines Emulsionsschicht-Strahlteilers in den Strahlengang der Röntgenstrahlung (grüne Linie) ein-
gekoppelt. Um die späteren geometrischen Überlegungen zu vereinfachen, ist zusätzlich links eine virtuelle Bildebene
eingezeichnet, die entsteht, wenn die Detektorebene an der Kristalloberfläche gespiegelt wird. Für diese Ebene gilt die
gleiche Geometrie wie auf dem Detektor. Winkel und Variablen werden im Text definiert.
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komplizierter Umbau wie im Falle von Kristallspektrometern mit gekrümmtem Kristall nötigwä-
re. Außerdem erreicht man höchst mögliche Photonenflüsse. Die Methode kann, wie in Kap. 3.1.2
besprochen wird, mit der Bond-Methode (siehe Kap. 2.2.3) kombiniert werden und ermöglicht
so zum ersten Mal auch den Einsatz der Bond-Methode zur Röntgenwellenlängenmessung an
Übergängen in hochgeladenen Ionen, die mit einer EBIT erzeugt wurden. Die Beobachtung der
Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung erfolgt dabei mit Hilfe von zwei (oder generell mehreren)
Strahlen sichtbaren Lichtes, die für die Röntgenlinien als Positionsreferenzen in der Detektorebene
dienen.

Wie in 3.1 dargestellt, werden diese Lichtreferenzlinien in dem hier verwendeten Aufbau durch
einen Laserstrahl erzeugt, der auf ein um∆x und∆y justierbares Beugungsgitter fällt. Die beiden
Maxima erster Ordnung des auf diese Weise generierten Interferenzmusters werden mittels eines
kleinen Spiegels oder eines Emulsionsschicht-Strahlteilers (engl.: pellicle beamsplitters) in den
Strahlengang der Röntgenstrahlung gekoppelt. Wird der Spiegel verwendet, so wird der Strahlen-
gang eines kleinen Teiles der einfallenden Röntgenstrahlung durch diesen Spiegel blockiert. Da-
nach werden die Lichtreferenzlinien an der polierten Oberfläche des ebenen Kristalls, der für sicht-
bares Licht wie ein gewöhnlicher Spiegel wirkt, Richtung des Detektors, hier einer CCD (engl.:
charge-coupled device) Kamera, reflektiert. Bei einer Rotation des Kristalls um den Winkelϕ und
gleichzeitiger Rotation des (rotierbaren) Detektors um den Winkel2ϕ werden die Lichtreferenzli-
nien auf dieselbe Position, d.h. dieselben Ortskoordinaten in der Detektorebene reflektiert wie vor
der Rotation. Auf der rechten Seite von Abb. 3.1 ist eine virtuelle Bildebene eingezeichnet, wie
sie sich aus der Spiegelung der Detektorebene an der Kristalloberflächeergibt. Bei oben beschrie-
benem Verfahren ändert diese virtuelle Bildebene unabhängig vom Kristallwinkel ihre (örtliche)
Position nicht, sie erscheint im Raum fixiert. Die Betrachtung der Geometrie bzw. der Strahlen-
gänge der Röntgenstrahlung und der Lichtreferenzlinien bezüglich dieser Ebene vereinfacht die
weiteren geometrischen Überlegungen entscheidend, da sowohl die Detektorposition als auch die
Position der Lichtreferenzlinien in dieser Ebene fix sind. Der entscheidende Punkt ist, dass diese
Lichtreferenzlinien als Positionsreferenzen gebraucht werden können, da sie unabhängig von der
Kristallposition oder einer Fehlausrichtung von Kristall oder Detektor zweiRichtungen im Raum
definieren. Es ist dabei zu beachten, dass eine Kamerarotation für alle hier getroffenen Überle-
gungen nicht erforderlich ist, diese jedoch für das bessere geometrische Verständnis vorausgesetzt
wird. Die exakte Position der Kamera spielt für das Messprinzip keine Rolle.Im Vergleich zu
den Lichtreferenzlinien gestaltet sich die Situation für die Röntgenstrahlunganders. Die auf den
Kristall fallende Röntgenstrahlung wird nach dem Bragg-Gesetz (siehe Kap. 2.2.1) in Richtung
des Detektors reflektiert. Dabei wird von der auf den Kristall auftreffenden Röntgenstrahlung mit
isotroper Winkelverteilung nur diejenige reflektiert, die das Bragg-Gesetzerfüllt und den dazu
passenden Einfallswinkelα aufweist. Röntgenstrahlung mit einer definierten Einfallssrichtung,
die vor einer Rotation des Kristalls um den Winkelϕ Bragg-reflektiert wurde, erfüllt die Bragg-
Bedingung nach der Rotation nicht mehr und wird daher nicht mehr reflektiert. Andererseits kann
nun Röntgenstrahlung mit anderer Einfallsrichtungα′ reflektiert werden. Wie aus Abb. 3.1 er-
sichtlich ist, wird sich die Position der Röntgenstrahlung in der Detektorebenedamit als Funktion
des Kristallwinkels ändern. Sinda und b die jeweiligen Abstände zwischen den Positionen, an
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denen die Lichtreferenzlinien und die Röntgenstrahlung in der Detektorebene auftreffen, so ist
das Verhältnisa/b eine Messgröße für die Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung und hängt von
dem gemessenen Kristallwinkelξ ab. Das gleiche Verhältnisa/b impliziert damit gleiche Ein-
fallsrichtung und Einfallswinkel der Röntgenstrahlung, unabhängig vonder Wellenlängeλ der
einlaufenden Röntgenstrahlung oder dem Kristallwinkelξ. Daher gilt bei gleichema/b-Verhältnis
für zwei verschiedene Röntgenstrahlen der Wellenlängenλ1,2 stets:

ξ2 − ξ1 = θ2
∗ − θ1

∗ . (3.1)

ξi bezeichnet dabei die Kristallwinkel, unter welchem die jeweilige Röntgenstrahlung mit unter-
schiedlicher Wellenlängeλi mit i = 1, 2, 3 . . . reflektiert werden. Der Kristallwinkel wird dabei in
Hinblick auf eine beliebige Achse gemessen. Diese Achse unterscheidet sich im Allgemeinen von
der Hauptachse des Spektrometers durch einen Offset-Winkelǫ (siehe auch Kap. 2.2.2), welcher
als Winkel zwischen der Hauptachse (horizontale gestrichelt-gepunkteteLinie in Abb. 3.1) und der
Rotationsachse des Kristalls definiert ist.θi

∗ bezeichnen die Bragg-Winkel, die den Offset-Winkel
ǫ enthalten; es giltθi∗ = θi+ ǫ. θi sind die jeweiligen „reinen“ Bragg-Winkel ohne Offset-Winkel.

Ein großer Vorteil dera/b-Methode ergibt sich durch die Tatsache, dass diea/b-Verhältnisse infol-
ge des Thales-Theorems nicht von der Position von Kamera oder Kristall abhängig sind, solange
die Punkte, an denen die Röntgenstrahlung und die Lichtreferenzlinien erzeugt werden, überlap-
pen und so Dreiecke mit einem gemeinsamen Eckpunkt bilden.

Definiert man die Werteq undp als Abstände zwischen den jeweiligen Auftreffpunkten der Licht-
referenzlinien in der Detektorebene zum Schnittpunkt zwischen Hauptachse des Spektrometers
und Detektorebene, so lässt sich dasa/b-Verhältnis folgendermaßen beschreiben:

∣

∣

∣

a

b
(ξ)
∣

∣

∣ =

∣

∣

∣

∣

q + L · tan(α(ξ))
p− L · tan(α(ξ))

∣

∣

∣

∣

=

∣

∣

∣

∣

q + L · tan(θi∗ − ξi)

p− L · tan(θi∗ − ξi)

∣

∣

∣

∣

. (3.2)

θi
∗ = θi + ǫ ist dabei der gemessene Bragg-Winkel derjenigen Röntgenstrahlung,die unter ei-

nem Winkel vonα = 0 zur Spektrometerachse einfällt, für die alsoa/b = p/q gilt und L be-
zeichnet den Abstand zwischen Röntgenquelle und Detektor. Wäreǫ = 0 und ließen sich die
Bragg-Winkelθi direkt bestimmen, könnte man die Wellenlängen der untersuchten Röntgenstrah-
lung schon an diesem Punkt ohne Rückgriff auf sekundäre Röntgenreferenzlinien, vermessen.
Leider kann die Ausrichtung der Winkelskala des Winkelmessgeräts auf dieAchse mitǫ = 0

wie bereits in Kap. 2.2.2 besprochen nicht mit der erforderlichen Genauigkeit erfolgen, so dass
an diesem Punkt der Diskussion nur Wellenlängenmessungen mit Rückgriff auf sekundäre Refe-
renzlinien möglich sind. Allerdings werden wir in Kap. 3.1.2 sehen, wie diea/b-Methode mit der
Bond-Methode kombiniert werden kann und so auch Messungen von Röntgenwellenlängen ohne
Rückgriff auf sekundäre Wellenlängenstandards ermöglicht. Hier soll noch kurz auf die Verwen-
dung dera/b-Methode in Kombination mit einer Referenzwellenlänge eingegangen werden, da
dies die Situation bezüglich des Offset-Winkelsǫ vereinfacht. Dies ist auch in Hinblick auf Mes-
sungen notwendig, bei denen keine sekundäre Referenzwellenlängebenutzt wird, da in diesem
Fall die untersuchte Wellenlänge wie etwa bei der Bond-Methode zweifachspektroskopiert wird
und damit selbst als Referenzwellenlänge fungieren kann. Der Differenzwinkelγ zwischen dem
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Abbildung 3.2: a/b als Funktion des Kristallwinkelsξ. L, p undq wurden für beide Röntgenwellenlängen identisch
und den experimentellen Gegebenheiten entsprechend gewählt. Die Kurve für die Referenzlinie (blau) kann zur Wel-
lenlängenkalibration des Spektrometers verwendet werden. Die Differenz in den Bragg-Winkeln für die beiden Rönt-
genwellenlängen kann bei gleichema/b-Verhältnis der zwei Kurven als Differenz in den Kristallwinkeln bestimmt
werden. Diese Bragg-Winkel Differenz lässt sich in eine Wellenlängendifferenz und schließlich in die Wellenlänge der
spektroskopierten Röntgenlinie übersetzen.

Bragg-Winkel der spektroskopierten Röntgenlinie und dem der Referenzlinie lässt sich durch die
Differenz in den für sie gemessenen Kristallwinkelnξ1,2 bei gleichem Verhältnisa/b bestimmen.
Da beide Winkelξ1,2 den Offset-Winkelǫ enthalten, spielt dieser Winkel nach der Differenzbil-
dung keine Rolle mehr:

γ = θj
∗ − θi

∗ = (θj + ǫ)− (θi + ǫ) = θj − θi . (3.3)

Die Wellenlänge der Referenzlinieλj wird als bekannt vorausgesetzt. Daher ist auch ihr Bragg-
Winkel θj bekannt undθi, der Bragg-Winkel der untersuchten Linie, lässt sich aufgrund der Mes-
sung des Kristallrotationswinkelsγ ermitteln.

Abb. 3.2 zeigta/b-Verhältnisse, die gemäß Gl. 3.2 berechnet wurden, als Funktion des Kristall-
winkels ξ für zwei verschiedene Röntgenlinien, die beobeachtete und die Referenzlinie, mit un-
terschiedlichen Wellenlängenλ1 und λ2 und korresponierenden Bragg-Winkelnθ1 und θ2. An
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beiden Kurven ist zu erkennen, dass Gl. 3.2 für gleiche Einfallsrichtungvon Röntgenstrahlung
und Lichtreferenzlinie2 divergiert. Dies entspricht dem Fall, bei demp = L · tan(ξi − θi

∗) gilt.
Gilt q = −L · tan(ξi−θi∗), d.h. fällt die Röntgenstrahlung parallel zur Lichtreferenzlinie1 ein, so
ergibt sich eina/b = 0. In den Messungen dieser Arbeit wurden die Kristallwinkel, bei denendie
a/b-Verhälnisse vermessen wurden, stets so gewählt, dass die Röntgenlinie immer zwischen den
Lichtreferenzlinien lag, d.h. zwischen den Punkten, an denena/b divergiert und für diea/b = 0

gilt. Bei der Simulation dera/b-Verhältnisse wurden die ParameterL, p undq für beide Kurven
gleich gewählt, was berechtigt ist, da diese Parameter ausschließlich durchden Spektrometerauf-
bau und den Aufbau für die Lichtreferenzlinien bestimmt und unabhängig von der Wellenlänge
der Röntgenstrahlungλ sind. Für eine ausführlichere Diskussion siehe Kap. 4. Daher sind beide
Kurven insofern identisch, als dass man Kurve1 aus Kurve2 erhalten kann, indem man letztere
parallel zur Abszisse, die den Kristallwinkel darstellt, verschiebt. Das heißt wiederum, dass die
Differenz in den Kristallwinkelnξ und damit der Kristallrotationswinkelγ sich bei jedem belie-
bigen Wert desa/b-Verhältnisses bestimmen lassen, da sie nicht vona/b abhängig sind. Daraus
ergibt sich:

γ = θj − θi = ξj

(

a

b
=
p

q

)

− ξi

(

a

b
=
p

q

)

. (3.4)

Die Differenz in den Bragg-Winkelnθi − θj korrespondiert damit direkt zur Differenz in den ge-
messenen Kristallwinkeln, wobei diese bei beliebigem aber identischema/b-Verhältnis bestimmt
werden müssen. Dap, q lediglich die Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung, für die die Winkel-
differenzγ bestimmt wird, festlegen, kann für die Datenanalyse ohne Beschränkungder Allge-
meinheitp = q = (p+q)/2 gesetzt, undp+q als Abstand der beiden Lichtreferenzlinien auf dem
Detektor experimentell bestimmt werden. Daraus ergibt sich, dass ein Datenfit die Winkel θ1,2 an
der Stellea/b = p/q = 1 liefert.

Zu bemerken ist noch, dass die beiden Lichtreferenzlinien, wie in Abb. 3.1dargestellt, nicht die
gleiche Einfallsrichtung bezüglich der Hauptachse des Spektrometers besitzen müssen. Wäre dies
der Fall, wäre die Messmethode schwerlich experimentell zu realisieren, dadann wieder eine
präzise Kenntnis der Quell-, Kristall- und Detektorposition nötig wäre.

3.1.2 Kombination der a/b-Methode und der Bond-Methode

Wie bereits in Kap. 2.2.2 und 3.1.1 besprochen, kann die Ausrichtung der Winkelskala des Win-
kelmessgeräts auf die Achse mitǫ = 0 nicht mit der erforderlichen Genauigkeit erfolgen, so
dass die Anwendung dera/b-Methode bisher nur in Hinblick auf Wellenlängenmessungen mit
Rückgriff auf sekundäre Referenzlinien besprochen wurde. Wird die a/b-Methode mit der Bond-
Methode (siehe Kap. 2.2.3) kombiniert, so wird die Messung ohne solche ermöglicht, wobei die
beobachtete Röntgenlinie gewissermaßen selbst als Referenzlinie fungiert. Mit dieser Methode
kann dann eine Röntgenwellenlängenmessung an Übergängen in hochgeladenen Ionen erfolgen,
auch wenn die Anzahl der Ionen und damit die Intensität der Quelle wie im Falle einer EBIT
gering sind, d.h. die Bond-Methode kann damit auch zur Absolutmessung von Röntgenwellenlän-
gen bei Einsatz schwacher Röntgenquellen genutzt werden. Wie in Kap.2.2.3 dargestellt, basiert
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Abbildung 3.3: Kombination vona/b-Methode mit dem Bond-Verfahren. Bei Kristallrotation um den Winkelγ werden
alle Strahlen statt auf Detektor1 (durchgezogene Strahlengänge) auf Detektor2 reflektiert (gestrichelte Strahlengänge).
In beiden Fällen erfolgt die Reflektion der Röntgenstrahlung mit Wellenlänge λ unter dem Bragg-Winkelθ. In der
virtuellen Bildebene ergibt sich das gleiche Verhältnisa/b für beide Detektoren (gepunktet-gestrichelte Strahlengänge).
Experimentell lassen sich die beiden Kirstallwinkelξ1,2 bestimmen und damit der Bragg-Winkelθ und die Wellenlänge
der untersuchten Strahlung ermitteln. Winkel und Variablen werden im Text definiert und entsprechen Abb. 3.1.

die Bond-Methode auf der Spektroskopie der Röntgenstrahlung mit der Wellenlängeλ unter zwei
verschiedenen Kristallwinkel- und Detektorpositionen, wobei die Einfallsrichtung und damit der
Einfallswinkelα der Röntgenstrahlung (siehe grüne Linie in Abb. 3.3) in beiden Fällen identisch
ist. In den Messungen dieser Arbeit wurde nicht ein und derselbe Detektor in diesen Detektor-
positionen verwendet, sondern zwei Detektoren eingesetzt. Wie in Abb. 3.3 dargestellt, werden
bei Kombination der Bond- mit dera/b-Methode nun diea/b-Kurven für diese beiden Detek-
toren ermittelt, wobei um gleichea/b-Verhältnisse auf beiden Detektoren zu erhalten und damit
gleichen Einfallswinkelα der Röntgenstrahlung zu gewährleisten, eine Kristallrotation um den
Winkel γ = 180◦ − 2θ (siehe Kap. 2.2.3) zwischen der Detektion der Röntgenlinie auf der einen
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und der anderen CCD Kamera erfolgen muss. Den Winkelγ und damit den Bragg-Winkel der
untersuchten Röntgenlinie erhält man also experimentell, wenn man aus dena/b-Graphen für die
beiden Detektoren die Kristallwinkelξ1 und ξ2, unter denen die Röntgenstrahlung auf den je-
weiligen Detektor trifft, unter der Bedingung(a/b)1 = (a/b)2 = a/b ermittelt. Hier ist(a/b)1
dasa/b-Verhältnis auf Detektor1 und(a/b)2 das auf Detektor2. Dabei ist zu beachten, dass die
Lichtreferenzlinien von Detektor1 zu Detektor2 bezüglich der Symmetrieachse des Detektors
gespiegelt erscheinen, d.h. Referenzlinie1 liegt für Detektor1, Referenzlinie2 für Detektor2
weiter von der Ionenwolke weg. Der Bragg-Winkel der Röntgenstrahlung lässt sich dann über den
Kristallrotationswinkelγ = (ξ2 − ξ1) zu θ = (180◦ − γ)/2 = (180◦ − ξ2 + ξ1)/2 bestimmen.
Diese Situation ist in Abb. 3.3 exemplarisch für die Röntgenstrahlung der Wellenlängeλ unter
einer bestimmten Einfallsrichtung mit Winkelα dargestellt.

Bei der Beschreibung des Messprinzips in Kap. 3.1.1 wurde eine idealisierte Anordnung und da-
mit Geometrie des Spektrometer-Aufbaus vorausgesetzt. Im Experiment liegt diese idealisierte
Anordnung aber nie exakt vor, d.h. die diskutierte Geometrie beschreibtden Aufbau nicht mehr
präzise. Die resultierenden Fehlerquellen und die Größe der durch sie erzeugten systematischen
Fehler sind Gegenstand von Kap. 3.2.2 und 3.3. Unter anderem ist die Position des Lasers bzw. ge-
nauer des Beugungsgitters entscheidend, da Gl. 3.2 nur streng unter der Annahme gültig ist, dass
der Ursprung der Lichtreferenzlinien sich in räumlichem Überlapp mit dem der Röntgenstrahlung
befindet. Im Folgenden wird der experimentelle Aufbau, der in dieser Arbeit verwendet wurde,
vorgestellt, wobei auch auf die Anordnung zur Erzeugung der Lichtreferenzlinien eingegangen
wird, insbesondere in Hinblick auf die Justage des Beugungsgitters.

3.2 Experimenteller Aufbau

3.2.1 Die Kristallspektrometer-Anordnung

Bei dem Kristallröntgenspektrometer mit ebenem Kristall, welches für die Röntgenwellenlängen-
messungen dieser Arbeit verwendet wurde, handelt es sich in [51] entwickleten und an die Bond-
Methode angepassten Aufbau. Eine schematische Darstellung der wichtigsten Komponenten des
Spektrometers und seines Strahlrohres findet sich in Abb. 3.4. Das Strahlrohr muss von seiner Län-
ge her so konstruiert werden, dass der optische Überlapp zwischen der Quelle der Röntgenstrah-
lung und dem Ursprung der Lichtreferenzlinien hergestellt werden kann (siehe auch Kap. 3.2.2),
d.h. es muss eine gewisse Mindestlänge aufweisen. Unter Beachtung der Mindestlänge des Strahl-
rohres muss dann ein Kompromis zwischen einem kleinem AbstandL zwischen Detektor und
Quelle, welcher einen hohen Photonenfluss durch Vergrößerung desRaumwinkels zu Folge hat,
und einem großen Abstand zwischen diesen beiden Spektrometerkomponenten, wodurch ein ho-
hes Auflösungsvermögenλ/∆λ erreicht werden kann, gefunden werden. In den hier vorgestellten
Experimenten betrug dieser Abstand für die Messungen an der Heidelberg-EBIT1886 mm und für
die Messungen an der FLASH-EBIT2331 mm, wobei das Spektrometer für die Messungen an der
Heidelberg-EBIT senkrecht zum Elektronenstrahl und für die Experimente an der FLASH-EBIT
parallel zum Elektronenstrahl montiert war. Für eine detailliertere Diskussion siehe auch Kap.
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der wichtigsten Komponenten des Spektrometers und seines Strahlrohres.
Die Röntgenstrahlung tritt in dieser Abbildung von links in das Spektrometerstrahlrohr ein, die Lichtreferenzlinien
werden vom Lichtaufbau aus, in dem sie erzeugt werden (siehe auch Kap. 3.2.2), über einen kleinen Spiegel oder
einen Emulsionsschicht-Strahlteiler in den Strahlengang der Röntgenstrahlung eingekoppelt. Ein Beschreibung der
Funktionsweise der einzelnen Bauteile findet sich im Text.

3.3.4. Um das Spektrometer und das Strahlrohr mit dem EBIT-Vakuum kompatibel zu machen
und die geringst mögliche Absorption der eintretenden Röntgenstrahlung zu gewährleisten, wurde
die Anordnung als ein Ultrahoch-Vakuum-Aufbau (UHV-Aufbau) bei einem erreichbaren Druck
von∼ 10−9 mbar konstruiert. Innerhalb des Strahlrohres sind auf einem Schieber (siehe Abb. 3.4)
ein Bandpassfilter (440 nm,3 nm Bandbreite), ein gewöhnliches Glasfenster sowie eine Beryllium-
Folie angebracht, die mit Hilfe eines Linearmanipulators jeweils abwechselnd inden Strahlengang
der von der EBIT emmitierten Strahlung eingebracht werden können. DerVerwendungszweck des
Interferenzfilters wird eingehend in Kap. 3.2.2 besprochen, der des Glasfensters in Kap. 3.3.6. Das
Beryllium-Fenster mit einer Dicke von25 µm wird während der Röntgenwellenlängenmessung in
den Strahlengang eingebracht, so dass Röntgenstrahlung mit einer Energie von2-8 keV aufgrund
der Transmissivität der Beryllium-Folie, die in Abb. 3.5 dargestellt ist, zu70-100% diese Folie
passieren kann. Oberhalb des Strahlrohres befindet sich der Lichtaufbau (Abb. 3.4), in dem die
in Kap. 3.1.1 besprochenen Lichtreferenzlinien erzeugt werden (siehe Kap. 3.2.2), die dann mit
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Abbildung 3.5: Transmissivität einer Beryllium-Folie mit einer Dicke von25 µm in Abhängigkeit der Energie der
einfallenden Photonen.

einem im Strahlrohr montierten Spiegel oder einem Emulsionsschicht-Strahlteiler in den Strahlen-
gang der Röntgenstrahlung eingekoppelt werden können. In das Strahlrohr sind weiterhin mit Hil-
fe zweier Linearmanipulatoren zwei doppelt-konkave Linsen einzubringen, deren Funktion auch
Gegenstand von Kap. 3.2.2 ist. Die Spektrometer-Hauptkammer besitzt eine gleichschenkelige
Trapez-Form, die den Anschluß der beiden Detektoreinheiten für das Bond-Verfahren optimiert.
Membranbälge sorgen für die flexible und UHV-taugliche Verbindung zwischen der Hauptkammer
und den Detektoreinheiten. Relativ zur spannungsfreien Position der Bälge ist das überstreichbare
Winkelintervall aufgrund der Beweglichkeit der Bälge auf±30◦ begrenzt. Auf den beiden Sei-
ten der Hauptkammer befinden sich konzentrisch zur Kristallrotationsachsezwei Flansche zur
Montage des Kristallhalters und einer Turbomolekularpumpe. Ein Flansch, der sich parallel zum
Strahlrohr befindet, ist mit einem Glasfenster versehen, dass für Justagezwecke verwendet werden
kann (siehe auch Kap. 3.3.6).

Die beiden Detektoren müssen in der Lage sein, sowohl die optischen Lichtrefernzlinien (sie-
he Kap. 3.1.1) als auch die beobachtete Röntgenstrahlung zu detektieren,was eine Sensivität
in beiden Wellenlängenbereichen erfordert. In den Messungen dieserArbeit wurden dazu zwei
identische CCD Kameras (engl.: charge coupled devices), die zudem ein für Langzeitmessungen
günstiges Signal-zu-Rauschverhältnis aufweisen, verwendet. Linearmanipulatoren zwei bikonve-
xe Linsen einzubringen, deren Funktion auch Gegenstand von Kap. 3.2.2 ist. Es handelt sich um
das Modell DO436 der Firma Andor mit einer Chipgröße von2048 × 2048 Pixeln (27.6 × 27.6

mm2) und einer Pixelgröße von13.5×13.5 µm2. Wie in Abb. 3.6 dargestellt, erreicht der Detektor
hohe bis sehr hohe Quanteneffizienz für Photonen mit einer Energie von300-6000 eV. Während
in früheren Experimenten genutzte CCD Kameras mittels stickstoffgekühlter Peltier-Elemente auf
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niedrige Temperaturen gekühlt wurden, lassen sich die in dieser Messung verwendeten CCDs mit
Hilfe eines wassergekühlten Peltier-Elementes auf eine Temperatur auf−95◦ stabilisieren, so dass
das thermische Rauschen des Detektors unterhalb das Auslese-Rauschens des Detektors liegt, die
Mobilität der Elektronen aber nicht unzulässig verringert wird. Der Einsatz der Wasserkühlung
hat dabei den Vorteil, dass unterschiedliche Füllstände im LN2-Dewar und resultierende Drehmo-
mente sowie Erschütterungen des Spektrometers vermieden werden können.

Die CCDs sind auf Kamerawagen montiert. Diese können sich mit Hilfe von Schrittmotoren auf
Schienen bewegen, die konzentrisch um die Rotationsachse des Kristalls verlaufen, wobei die
Position der Kameras mit kommerziellen Winkelmessgeräten (Heidenhain ERA 880C) mit einer
Genauigkeit von∼ 10−3 ◦ ausgelesen werden können.

Weiterhin befindet sich in der Spektrometer-Hauptkammer der Kristallhalter, der eine azimutale
Ausrichtung des Kristalls beim Einbau in das Spektrometer erlaubt, so dass der Einfluss eines mög-
lichen Verkippungswinkelsδ zwischen Netzebenen und Oberfläche des Kristalls auf die Bragg-
Reflektion der Röntgenstrahlung minimiert wird. Für eine ausführlichere Betrachtung siehe auch
[51,97]. Der Kristallhalter ist mit der Spektrometerkammer über eine Vakuum-Rotationsplattform
(Vacuum Generators RP100M) verbunden. Diese wird über ein Getriebe mittels eines Schrittmo-
tores, der eine Positionierung des Kristalls mit einer Schrittweite von0.0025◦ erlaubt, angetrieben.

Abbildung 3.6: Schwarze Kurve: Typische Quanteneffizienz für Kameras, die nach der rückwärtigen Belichtungs-
methode (engl.: back illuminated) konstruiert sind, also auch für die CCDKameras, die in dieser Arbeit verwendet
wurden. Blaue Kurve: Typische Quanteneffizienz für Kameras, die nach der vorderseitigen Belichtungsmethode (engl.:
front illuminated) konstruiert sind.
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Zur Messung des Kristallwinkels wird ein Winkelmessgerät, Modell RON 905, der Firma Heiden-
hain, ein inkrementaler Messgeber mit einer absoluten Genauigkeit von5 · 10−5 ◦, verwendet.
Da für die in dieser Arbeit gemessenen Winkeldifferenzen näherungsweiseγ ≥ 60◦ gilt, ist der
aus der Winkelmessung resultierende Anteil am Gesamtfehler einer Wellenlängenmessung damit
(viel) kleiner als1 ppm.

3.2.2 Der Lichtreferenzlinien-Aufbau

Wie bereits in Kap. 3.1.1 angedeutet, muss die Position des Beugungsgitters, das mit dem Ur-
sprung der Lichtreferenzlinien zusammenfällt, präzise bekannt und zu justieren sein, da Gl. 3.2 nur
streng unter der Annahme gültig ist, dass der Ursprung der Lichtreferenzlinien sich in räumlichem
Überlapp mit dem der Röntgenstrahlung befindet. Eine genauere Analysefindet sich in [51,86]. In
diesem Kapitel soll der experimentelle Aufbau vorgestellt werden, der diesen Überlapp gewähr-
leistet. Dabei muss die geforderte Positionierung des Beugungsgitters in zwei Raumrichtungenx
und y mit einer Genauigkeit∆x und∆y (siehe Abb. 3.7) erfolgen. Die Werte für∆x und∆y,
die gefordert werden müssen, um eine relative Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung von
∆λ/λ ≈ 1 ppm zu erreichen, lassen sich mit Hilfe einer Simulation [51,86] berechnen. Dabei er-
gibt sich, dass eine Fehlausrichtung des Beugungsgitters im Richtung∆x zu einem vergleichswei-
se geringen systematischen Fehler in der Wellenlängenbestimmung der untersuchten Röntgenlinie
führt. Eine beim Montieren des Lichtaufbaus sichergestellte Ausrichtung von∆x ≈ ±5 mm ga-
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EBIT

LED

Spalt & Gitter

440 nm Licht
von Ar    -Ionen

kleiner Spiegel oder
Emulsionsschicht-
Strahlteiler
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der experimentellen Anordnung für die Justage des Beugungsgitters. Dazu
werden zwei reelle Abbilder, das der Ar13+-Ionenwolke bei440 nm und des Spaltes, der da Beugungsgitter enthält,
erzeugt und in Überlapp gebracht. Die einzelnen Komponenten des Aufbaus sind im Text beschrieben.
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rantiert immer noch die angestrebte relative Messungenauigkeit von∆λ/λ ≤ 1 ppm. Andererseits
hat eine Fehlpositionierung des Beugungsgitters um∆y einen viel größeren Einfluss auf die in ei-
ner Wellenlängenmessung erzielbare Genauigkeit, so dass eine Unsicherheit von∆y ≤ ±0.5 mm
gefordert werden muss, um die angestrebte relative Genauigkeit in derWellenlängenbestimmung
von1 ppm zu erreichen.

Um eine Positionierung mit dieser Präzision in Richtungy zu gewährleisten, werden reelle Ab-
bilder der Ionenwolke, die die Quelle der Röntgenstrahlung darstellt, und eines Einzelspaltes
mit einer Breite von∼ 1.2 mm, in dem das Beugungsgitter montiert ist, erzeugt und in Über-
lapp gebracht. Hier soll dieser Prozess für eine Anordnung des Spektrometers senkrecht zum
Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT diskutiert werden. Für ein parallel zum FLASH-EBIT-
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Abbildung 3.8: Links oben: Reelles Abbild der Ionenwolke für ein senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-
EBIT montiertes Röntgenspektrometer. Die identische Darstellung für ein parallel zum FLASH-EBIT-Elektronenstrahl
ausgerichtetes Spektrometer ist in Abb. 3.41 zu sehen. Links unten: Projektion des Abbildes der Ionenwolke auf die
wellenlängendispersive Detektorachse zur Bestimmung der Wolkenposition. Rechts oben: Aufnahme des mit einer LED
ungleichmäßig beleuchteten Spaltes. Rechts unten: Projektion des Abbildesdes Spaltes auf die wellenlängendispersive
Achse zur Bestimmung der Spaltposition und damit der Position des Beugungsgitters und des Ursprungs der Lichtre-
ferenzlinien. Die Intensität ist in den Bildern durch einen Farbkode implementiert und nimmt von schwarz über blau
nach weiß zu.
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Elektronenstrahl ausgerichtetes Spektrometer verläuft die Justage aber analog. Um ein reelles
Abbild der Ionenwolke zu generieren, wird zunächst Argongas in die EBIT injiziert und der
2s2 2P3/2 → 2s2 2P1/2 (M1) Übergang in borartigem Argon [137] angeregt. Die emittierte Strah-
lung mit einer Wellenlänge von∼ 440 nm, die aus dem gleichen Quellvolumen entstammt wie die
später spektroskopierte Röntgenstrahlung, passiert den Bandpassfilter, Abb. 3.7, (siehe auch Kap.
3.2.1) (440 nm,3 nm Bandbreite), der Streulicht, z.B. von der Kathode, unterdrückt. Mit Hilfe ei-
ner ersten durch einen Linearmanipulator in den Strahlengang der440 nm Strahlung eingebrachten
achromatischen Linse wird der Strahlengang zunächst parallelisiert. Die Fokuslänge dieser Linse
entspricht dabei präzise dem Abstand zwischen Fallenzentrum und Linse. Eine zweite achroma-
tische Linse, deren Fokus in der Detektorebene liegt, erzeugt dann ein reelles Abbild der Ionen-
wolke im Wellenlängenbereich von440 nm auf dem Detektor. Ein Abbild dieser Ionenwolke für
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Abbildung 3.9: Schematische Darstellung der experimentellen Anordnung für die Erzeugung der Lichtreferenzlini-
en. Die Öffnungswinkel der Lichtreferenzlinienstrahlen zur Hauptachse β1,2 können durch Rotation des gesamten
Lichtaufbaus um den Drehpunkt geändert werden, wobei der vorher hergestellte Überlapp zwischen der Position der
Ionenwolke und des Spaltes bzw. Beugungsgitters erhalten bleibt. Die weiteren Komponenten des Aufbaus sind im Text
beschrieben.
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Abbildung 3.10: Oben: Interferenzmuster, dass durch die Beugung der Laserstrahlung am Gitter zustande kommt.
Rot bezeichnet dabei höchste Intensität, blau niedrigste. Unten: Projektion des Interferenzmusters auf die wellenlän-
gendispersive Achse. Es ist eine Überlagerung des eigentlichen Interferenzmusters (Transmissionsgitter) mit dem des
Einzelspaltes zu erkennen.

eine Spektrometermontage senkrecht zum Elektronenstrahl ist in Abb. 3.8zusammen mit seiner
Projektion auf die wellenlängendispersive Achse dargestellt. Da es sich beim Abbild der Ionen-
wolke um ein Bild mit Abbildungsmaßstab1:1 handelt, lässt sich der Darstellung entnehmen, dass
die Ionenwolke eine Ausdehnung parallel zum Elektronenstrahl von mindestens27.6 mm (Größe
der nicht-dispersiven Achse des Detektors) besitzt. Ein Vergleich mit derDriftröhrenkonstrukti-
on zeigt, dass die Ionenwolke eine Ausdehnung parallel zum Elektronenstrahl von ca.38.5 mm
besitzen sollte, was, wie in Kap. 3.3 noch besprochen wird, eine große Auswirkung auf die Daten-
analyse hat.

Um ein Abbild des Einzelspaltes, in dem das Beugungsgitter montiert ist, zu erhalten, wird die-
ser mit einer Leuchtdiode (engl.: LED: light emitting diode) mit einer Wellenlänge von 440 nm
beschienen. Das Licht der LED wird durch einen kleinen Spiegel oder einen Emulsionsschicht-
Strahlteiler in den Strahlengang des von der Ionenwolke emittierten 440 nm Lichtes eingekoppelt
und durch die oben beschriebenen Linsen auf den Detektor fokussiert, so dass ein reelles Abbild
des Spaltes erzeugt wird. Dieses Abbild ist in Abb. 3.8 zusammen mit seiner Projektion auf die
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Abbildung 3.11: Lichtaufbau zur Erzeugung der Lichtreferenzlinien als Maxima ersterOrdnung eines Interferenzmu-
sters, dass erzeugt wird, wenn ein Laser auf ein Beugungsgitter fällt. Modifiziert aus [51].

wellenlängendispersive Detektorachse zu sehen. Nun lässt sich der geforderte horizontale Über-
lapp von Beugungsgitter und Ionenwolke von∆y ≤ ±0.5 mm herstellen, indem die Position des
Spaltes und damit des Beugungsgitters so lange variiert wird, bis die Peakmaxima der Gaußfits der
Projektionen des reellen Abbildes der Ionenwolke und des Spaltes auf diewellenlängendispersive
Achse überlappen.

Nachdem der Überlapp hergestellt wurde, werden die beiden Linsen durch Linearmanipulato-
ren aus dem Strahlengang entfernt (siehe Abb. 3.9). Das Beugungsgitter, dass sich innerhlab des
Schlitzes befindet, wird mit einer Laserdiode, die kohärentes Licht einer Wellenlänge von635 nm
emittiert, beschienen und die zwei Maxima erster Ordnung des entstehendenInterferenzmusters
als Lichtreferenzlinien für diea/b-Methode genutzt. Die Öffnungswinkel der Strahlengänge der
Lichtreferenzlinien relativ zur Hauptachse des Spektrometersβ1,2 sind dabei sehr klein, im Be-
reich von0.15◦, da ein für die verwendete Laserwellenlänge (635 nm) verhältnismäßig großer
Strichabstand des Gitters von0.2 mm benutzt wurde. Die Lichtreferenzlinien können daher beide
trotz der kleinen Chipoberfläche von27.6×27.6 mm2 bei einem Abstand des Gitters zum Detektor
von∼ 2300 mm, wie er in diesem Experiment vorlag, detektiert werden. Da der Spalt eineBrei-
te von1.2 mm besitzt, werden gleichzeitig6 Striche des Beugungsgitters, das sich innerhalb des
Einzelspaltes befindet, beleuchtet, so dass der Kontrast der Maxima und Minima des Interferenz-
musters für die Datenanalyse ausreichend hoch ist. Ein von der CCD Kamera aufgenommenes Bild
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des Interferenzmusters und seiner zugehörigen Projektion auf die wellenlängendispersive Achse
ist in Abb. 3.10 zu sehen. Bei der Spaltbreite von1 mm und einem Durchmesser der Ionenwolke
von∼ 0.5 mm kann der Überlapp zwischen dem Abbild des Spaltes und der Ionenwolke auf ca.
0.05 mm genau bestimmt werden. Die Öffnungswinkelβ1,2 der Lichtreferenzlinien können durch
Rotation des gesamten Lichtaufbaus um das Zentrum des Einzelspaltes (siehe Drehpunkt in Abb.
3.9) zuβ1 ≈ β2 geändert werden, ohne dass der vorher hergestellte Überlapp zwischen der Posi-
tion der Ionenwolke und des Spaltes bzw. Beugungsgitteres verloren geht. Alle Komponenten des
Lichtaufbaus sind in Abb. 3.11 dargestellt. Wie der Abbildung zu entnehmen ist, wird das Licht
der Laserdiode durch eine Einzelmodenfaser (engl.: single mode fibre) inden optischen Aufbau
eingeführt, so dass durch die Erwärmung der Diode keine Ausdehnungoder Verschiebung des
Beugungsgitters hervorgerufen wird. Außerdem kann der Lichtaufbau auf diese Weise kompakt
und leichter gehalten werden. Der Laserstrahl wird über einen kleinen Spiegel im Lichtaufbau auf
das Beugungsgitter umgelenkt, was die Justage des Laserstrahles bezüglich des Beugungsgitters
vereinfacht. Die LED ist neben diesem Spiegel oberhalb des Spaltes montiert.

3.3 Systematische Fehlerquellen

Bei der Diskussion dera/b-Methode wurden besonders in Kap. 3.1.1 ideale Voraussetzungen an-
genommen, die im experimentellen Aufbau nur näherungsweise erreicht werden können. Durch
solche Abweichungen der experimentellen Anordnung von der idealen Geometrie können na-
türlich systematische Fehler in der Wellenlängenmessung entstehen, die die Genauigkeit, die in
diesen Messungen erreicht werden kann, begrenzen. Solche Fehlerquellen sind eine exzentrische
Rotation des Kristalls oder/und der Detektoren, verschiedene Positionen von Röntgen- und Licht-
referenzlinienquelle und ein möglicher Verkippungswinkel zwischen Kristalloberfläche und Re-
flektionsebene. Eine Diskussion über die Auswirkungen eines Aufbaus, bei dem der Ursprung der
Röntgenstrahlung und der Lichtreferenzlinien (virtuell, d.h. nach Spiegelung an der Oberfläche des
kleinen Spiegels (siehe Abb. 3.7),) nicht überlappen, auf die Präzision der Wellenlängenmessung
bei einer möglichen Exzentrität des Kristalls oder der Detektoren findet sich in [51,86]. Es soll an
dieser Stelle lediglich erwähnt werden, dass sich aufgrund der dort vorgestellten Simulationen er-
gibt, dass bei einer angstrebten Präzision in der Wellenlängenbestimmung von 1 ppm ein Überlapp
des Ursprungs der Röntgenstrahlung und der Lichtreferenzlinien von∆y ≤ 0.5 mm sichergestellt
werden muss. Motiviert durch diese Überlegungen wurde die Methode zur Justage des Lichtauf-
baus und Herstellung dieses Überlapps entwickelt, die bereits eingehend inKap. 3.2.2 diskutiert
wurde. Die Auswirkungen eines Verkippungswinkels zwischen Kristalloberfläche und Kristallgit-
terebenen wurden in [97] detailiert untersucht und der Einfluss diesesVerkippungswinkels auf
das Experiment durch geeignete Rotation des Kristalls, nämlich so, dass Verkippungswinkel und
Streuebene senkrecht aufeinander stehen, minimiert [51]. Alle eben diskutierten systematischen
Fehlerquellen sollen nicht Gegenstand dieses Kapitels sein, da sie bereits ausführlich beschrie-
ben sind [51, 86, 97]. Eine weitere Fehlerquelle allerdings, die sich aufgrund der Tatsache ergibt,
dass die Bragg-Reflektion bisher nur zweidimensional betrachtet wurde, und die in früheren Ar-
beiten [51, 86] nur oberflächlich behandelt wurde, wird im folgenden Kapitel diskutiert und es
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werden experimentelle Ansätze aufgezeigt, den Einfluss dieser Fehlerquelle auf die Messresultate
der hier durchgeführten Wellenlängenmessungen zu bestimmen und zu minimieren.

3.3.1 Dreidimensionale Betrachtung der Bragg-Reflektion

Zur Einführung und Erklärung dera/b-Methode (Kap. 3.1.1) und für die Herleitung des Bragg-
Gesetzes (Kap. 2.2.1) wurde ein zweidimensionales Bild gewählt und die Geometrie in der zwei-
dimensionalen Streuebene der Röntgenstrahlung betrachtet. Allerdings istdiese vereinfachte Dar-
stellung nicht hinreichend, will man Hochpräzisionsröntgenspektroskopie mit einer relativen Un-
sicherheit in der Wellenlängenbestimmung von bis zu1 ppm betreiben. Insbesondere können bei
Vernachlässigung der dreidimensionalen Geometrie, d.h. der Tatsache, dass Detektor, Kristall und
Quelle eine Ausdehnung senkrecht zur Streuebene der Röntgenstrahlung besitzen, und Auswer-
tung der Daten mit Hilfe von zweidimensional hergeleiteten Gesetzmäßigkeiten zusätzliche sy-
stematische Fehler entstehen, die sich in der relativen Unsicherheit∆λ/λ der experimentell er-
mittelten Wellenlängen niederschlagen und so die erreichbare Genauigkeit limitieren. Wie im fol-
genden gezeigt wird, führt eine dreidimensionale Betrachtung der Bragg-Reflektion im Vergleich
zur zweidimensionalen Betrachtung zu einer Krümmung der Röntgenlinie auf dem Detektor und
einer Verschiebung des Peakmaximums der auf die wellenlängendispersive Detektorachse proji-
zierten Röntgenlinie. In den Absolutmessungen zur Bestimmung von Röntgenwellenlängen ohne
Rückgriff auf sekundäre Referenzlinien mit Hilfe dera/b-Methode in Kombination mit der Bond-
Technik heben sich diese jeweiligen Verschiebungen der Peakmaxima auf den beiden Detektoren
nicht auf, stärker noch, der Effekt wird durch den Einsatz zweier Detektoren verdoppelt.

Die Krümmung der Röntgenlinien auf dem Detektor wurde in den bisherigen Röntgenwellenlän-
genmessungen mit dem Heidelberg-Kristallspektrometer mit ebenem Kristall nicht aufgelöst, d.h.
für die beiw-Überängen emittierte Röntgenstrahlung wurde die Verschiebung der Peakmaxima
der auf die dispersive Detektorachse projizierten Röntgenlinien aufgrund der Krümmung dieser
Linien nur indirekt über die Verschiebung zwischen gemessener und theoretischer Lyman-α1-
Wellenlänge und ein Skalierungsgesetz bestimmt [43] und limitierte daher die erreichbare relative
Genauigkeit∆λ/λ der Wellenlängenmessungen. Ein Hauptziel dieser Arbeit war es daher,diese
Linienkrümmung experimentell zu beobachten und gegebenenfalls durch Änderung des experi-
mentellen Aufbaus zu reduzieren, um Wellenlängenmessungen ohne Rückgriff auf dieses Skalie-
rungsgesetz mit einer relativen Genauigkeit von1-2 ppm durchführen zu können. Die folgenden
Kapitel geben zunächst ein dreidimensionales Bild der Bragg-Reflektion und beschreiben die re-
sultierende Krümmung der Röntgenlinien auf den Detektoren sowie die Größeder resultierenden
Verschiebungen der Peakmaxima der auf die dispersive Detektorachseprojizierten Röntgenlinien.
Danach werden zum einen Simulationen dieser Krümmung - insbesondere in Hinblick auf den
speziellen Aufbau des in dieser Arbeit verwendeten Röntgenspektrometers - vorgestellt und mit
experimentellen Resultaten verglichen. Zum anderen wird auf experimentelleAnsätze - wie sie
in den Messungen dieser Arbeit verwendet wurden - zur Verminderung dieser Linienkrümmung
eingegangen.
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3.3.2 Krümmung der Röntgenlinie auf dem Detektor bei Einsatzeiner Röntgen-
punktquelle

Zur Herleitung der oben erwähnten Verschiebung der Peakmaxima der auf die wellenlängendi-
spersive Detektorachse projizierten Röntgenlinien ist es sinnvoll, zum besseren Verständnis zu-
nächst den einfachen dreidimensionalen Fall einer (monochromatischen)Punktquelle, eines aus-
gedehnten Kristalls und Detektors zu betrachten. Dies trifft zwar experimentell nicht zu, da die
Ionenwolke z.B. bei senkrechter Orientierung des Spektrometers bezüglich des Elektronenstrahls
vom Kristall aus gesehen eine Ausdehnung von∼ 40 mm besitzt, ist aber als erster Ansatz zur
Beschreibung der dreidimensionalen Geometrie durchaus sinnvoll. Abb. 3.12 zeigt eine schema-
tische Darstellung dieser Situation. In dieser ersten Betrachtung wird angenommen, dass die mo-
nochromatische Röntgenpunktquelle, der Mittelpunkt des Kristalls und des Detektors sowie die
Kristallgitternormale in der gleichen Ebene liegen, der sogenannten (ursprünglichen) Streuebe-

Abbildung 3.12: Dreidimensionale Betrachtung der Reflektion der von einer Röntgenpunktquelle isotrop emittierten
monochromatischen Röntgenstrahlung an einem ausgedehneten Kristall.Zur besseren Übersicht sind nur zwei Rönt-
genstrahlen, einer, der in der ursprünglichen Streuebene, und einer, der in der neuen Ebene einläuft, dargestellt. Als
ursprüngliche Streuebene wird dabei diejenige Ebene bezeichnet, in der die Röntgenpunktquelle, der Mittelpunkt des
Kristalls und des Detektors sowie die Kristallgitternormale liegen. Die neue Ebene ergibt sich durch Drehung der ur-
sprünglichen Ebene um den Winkelκ in derx-z-Ebene.
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ne des Kristalls, die senkrecht zu den Gitterebenen orientiert ist. Die Röntgenpunktquelle sendet
Röntgenstrahlung der Wellenlängeλ isotrop, d.h. in alle Raumrichtungen gleichmäßig, aus. Die
Geometrie der Röntgenstrahlung, die so abgestrahlt wird, dass sie in der ursprünglichen Streue-
bene auf den Kristall einläuft, lässt sich wie in Kap. 2.2.1 dargestellt durchdas zweidimensionale
Bragg-Gesetz mit dem Bragg-Winkelθ und der Gitterkonstanted beschreiben. Interessant ist der
Fall für die Röntgenstrahlung, welche nicht in der ursprünglichen Streuebene einläuft, sondern in
einer „neuen“ Ebene, die mit der ursprünglichen Streuebene den Winkel κ einschließt. Auch die
Reflektion der in dieser „neuen“ Streuebene einlaufenden Röntgenstrahlung kann auf die zweidi-
mensionale Geometrie der Bragg-Reflektion, nun aber in dieser neuen Ebene, mit dem gleichen
Bragg-Winkelθ und der gleichen Gitterkonstanted wie für Röntgenstrahlung, die in der ursprüng-
lichen Streuebene einläuft und dort Bragg-reflektiert wird, zurückgeführt werden. Die Problematik
entsteht nun darin, dass die Bragg-Winkel experimentell bezüglich der ursprünglichen Streuebene
vermessen werden (zu der die Detektorebene senkrecht liegt). Um diesgenauer zu beleuchten ist
es notwendig, den Bragg-Winkelθ für die in der neuen Ebene einlaufende Röntgenstrahlung in
die ursprüngliche Streuebene zu projizieren. Diese Projektion des Bragg-Winkelsθ, die hier als
θ′ bezeichnet wird, und der Zusammenhang zwischenθ′ und θ lässt sich durch die Einführung
des Kristallnormalenvektorsu in der ursprünglichen Streuebene und des Vektors, den man durch
Drehung vonu umκ erhält, des Vektorsv, in der neuen Streuebene sowie des Vektorsw, der die
Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung charakterisiert, mittels der Skalarprodukte dieser Vektoren
ermitteln. Ohne Einschränkung der Allgemeinheit lassen sichu,v,w wie in Abb. 3.13 dargestellt

Abbildung 3.13: Projektion des Bragg-Winkelsθ der Röntgenstrahlung, die in der neuen Ebene einläuft, die um den
Winkel κ zur ursprünglichen Streuebene gedreht erscheint, auf diese ursprüngliche Streuebene. In der ursprünglichen
Ebene ergibt sich damit der Bragg-Winkelθ′. Der Zusammenhang zwischenθ′ undθ lässt sich durch die Einführung
des Kristallnormalenvektorsu in der ursprünglichen Streuebene und des Vektors, den man durch Drehung vonu um
κ erhält, des Vektorsv, in der neuen Streuebene sowie des Vektorsw, der die Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung
charakterisiert, mittels Skalarprodukte dieser Vektoren ermitteln.

84



3.3. Systematische Fehlerquellen

als

u =







u1 = −1

u2 = 0

u3 = 0






, v =







v1 = −1

v2 = 0

v3 = − tan(κ)






, w =







w1 = 1

w2 = tan(ζ)

w3 = tan(κ)






(3.5)

ausdrücken, wobeiζ den Winkel zwischenv undw bezeichnet. Da sich der Winkel zwischen zwei
Vektorenx undy über die Beziehung

x · y = |x||y| cos∡ (x,y) , (3.6)

ermitteln lässt, wobeix · y das Skalarprodukt der beiden Vektoren darstellt, kann man über das
Skalarproduktv · w zwischenv und w den Bragg-Winkelθ der Röntgenstrahlung, die unter
dem Winkelκ zur ursprünglichen Streuebene einläuft, bezüglich der neuen Streuebene berech-
nen. Analog ergibt sich über das Skalarproduktu · w zwischenu undw der Bragg-Winkelθ′

bezüglich der ursprünglichen Streuebene für die Röntgenstrahlung, welche unter dem Winkelκ
zur ursprünglichen Streuebene einläuft. Damit ergibt sich fürθ über das Skalarprodukt

sin θ = − 1 + tan2 κ√
1 + tan2 κ(1 + tan2ζ + tan2 κ)

= − cosκ

(1 + tan2ζ + tan2 κ)
(3.7)

und für seine Projektionθ′ auf die ursprüngliche Streuebene

sin θ′ = − 1

(1 + tan2ζ + tan2 κ)
. (3.8)

Somit gilt für das Verhältnissin θ/ sin θ′ der Röntgenstrahlung, die unter dem Winkelκ zur ur-
sprünglichen Streuebene einläuft, wobeiθ den Bragg-Winkel bezüglich der neuen Ebene undθ′

die Projektion dieses Bragg-Winkelsθ auf die ursprüngliche Streuebene darstellt:

sin θ

sin θ′
= cosκ . (3.9)

Durch die Projektion der Bragg-Winkelθ, die sich für die Röntgenstrahlung in der neuen Streue-
bene mit einem Winkelκ zur ursprünglichen Streuebene ergeben, auf die ursprüngliche Streuebe-
ne, ergibt sich somit für die virtuellen Punkte, an welchen die Röntgenstrahlung, die gemäß dem
Bragg-Gesetz reflektiert werden könnte, auf dem Kristall eintrifft, eineAnordnung auf einem Ke-
gelschnitt in einer Ebene, die senkrecht zur ursprünglichen Streuebene liegt. Diese Situation wird
in Abb. 3.14 wiedergegeben. Von der Röntgenstrahlung, die gemäß dem Bragg-Gesetz reflektiert
werden könnte und deren Strahlengänge Schnittpunkte mit einer zur ursprünglichen Streuebene
senkrechten Ebene bilden, die auf einem Kegelschnitt in dieser Ebene liegen, wird nur der Teil,
der auf den Kristall fällt, Bragg-reflektiert und vom Detektor detektiert. Die beobachtete Röntgen-
strahlung formt damit in der Detektorebene kein Signal, dass einer Belichtung von Pixeln entlang
einer Senkrechten zur dispersiven Detektorachse entspricht, sondern erscheint als gekrümmte Li-
nie. Bei einer Projektion des vom Detektor aufgenommenen Bildes auf die dispersive Achse des
Detektors erhält man über einen Fit an das Röntgenlinienprofil einen Wertfür das Peakmaximum,
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Abbildung 3.14: Dreidimensionale Betrachtung der Bragg-Reflektion. Dargestellt sind zwei der einfallenden Röntgen-
strahlen der Wellenlängeλ aus der isotropen Verteilung der von der Quelle emittierten monochromatischen Strahlung.
Die Strahlengänge der Röntgenstrahlung, die gemäß dem Bragg-Gesetzreflektiert werden könnte, bilden Schnittpunkte
mit einer zur ursprünglichen Streuebene senkrechten Ebene, die aufeinem Kegelschnitt in dieser Ebene liegen. Ein Teil
dieser Strahlung fällt auf den Kristall, wird tatsächlich Bragg-reflektiert und vom Detektor detektiert. Auf dem Detek-
tor formt das Signal der beobachteten Röntgenstrahlung damit keine Linie, die senkrecht zur dispersiven Detektorachse
ausgerichtet ist, sondern erscheint als gekrümmte Linie.

der sich um den WertK von dem Wert unterscheidet, den man erhalten würde, wenn das de-
tektierte Signal der Röntgenstrahlung auf dem Detektor nur durch Röntgenstrahlung mitκ = 0

verursacht und eine senkrechte Linie zur dispersiven Detektorachse formen würde.K lässt sich -
wie wir im folgenden sehen werden - aus dem Bragg-Winkelθ und dem Winkel zwischen einlau-
fender Röntgenstrahlung und ursprünglicher Streuebeneκ unter Berücksichtigung aller möglichen
Einfallsrichtungen der Röntgenstrahlen berechnen.

Zur Herleitung vonK muss zunächst beachtet werden, dass das Bragg-Gesetz für jedwede Re-
flektion von Röntgenstrahlung an einem Kristall erfüllt sein muss, und sich daher nach obigen
Betrachtungen ergibt, dass für die Wellenlängeλ der reflektierten Röntgenstrahlung

λ = const. = 2d sin θ = 2d sin θ′ cosκ (3.10)

gelten muss. In der Messung wird der Bragg-Winkel in Bezug zur ursprünglichen Streuebene,
die sich senkerecht zur Detektorebene befindet, gemessen, d.h.θ′ ist die gemessene Größe undθ
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ist der tatsächliche Bragg-Winkel, dessen Größe man schlussendlich in der Messung bestimmen
möchte. Dacosκ immer kleiner oder gleich1 ist, d.h.cosκ ≤ 1 gilt, ergibt sich damit, dass
der gemessene Bragg-Winkelθ′ immer größer sein wird als der tatsächliche Bragg-Winkelθ. Die
gemessene Wellenlänge wird damit, berücksichtigt man die Krümmung der Röntgenlinie auf dem
Detektor nicht gesondert, immer zu groß sein, bzw. die bestimmte Übergangsenergie zu niedrig.
Mit der Definition des Winkelsζ (siehe Abb. 3.15) als Differenz-Winkelζ(κ) = θ′ − θ zwischen
dem gemessenen Bragg-Winkelθ′ und dem tatsächlichen Bragg-Winkelθ, der dem Bragg-Winkel
für einen unter dem Winkelκ = 0 zur Streuebene einlaufenden Röntgenstrahl entspricht, ergibt
sich

ζ(κ) = θ′ − θ = arcsin (sin θ/ cosκ)− θ . (3.11)

Diese Änderung des gemessenen Bragg-Winkels vonθ nachθ′ führt für jeden in unterschiedlicher
Streuebene einfallenden Röntgenstrahl mitκ 6= 0 zu einer Verschiebung∆Y (κ) seines Schnitt-
punktes mit der Detektorebene entlang der dispersiven Detektorachse (siehe Abb. 3.15), die dann
in der oben eingeführten GesamtverschiebungK des Peakmaximums der auf die dispersive Achse
projizierten Röntgenlinie resultiert. Bei einem AbstandL von Röntgenquelle und Detektor und ei-
ner Längel (siehe Abb. 3.16) des Detektors senkrecht zur Streuebene und unterder Annahme, dass

z(k)

Röntgenstrahl 1

Kristall

Röntgenstrahl 2

DY

L = Abstand Quelle-Detektor

θ’(k)

virtuelle
Bildebene

θ

Z

Röntgenquelle

Y

X

Abbildung 3.15: Unterschiedlicher Strahlengang für zwei Röntgenstrahlen mit identischer Wellenlängeλ in der ur-
sprünglichen Streuebene. Röntgenstrahl 1: Röntgenstrahl, der in derursprünglichen Streuebene einläuft (κ = 0 (siehe
Abb. 3.12)). Röntgenstrahl 2: Röntgenstrahl, der unter dem Winkelκ (siehe Abb. 3.12) zur ursprünglichen Streuebene
in der neuen Streuebene einläuft und dessen Strahlengang für diese Abbildung in die ursprüngliche Streuebene zurück-
projiziert wurde.θ bezeichnet den Bragg-Winkel des Strahles mitκ = 0, θ′ die Projektion des Bragg- Winkelsθ für
den Strahl mitκ 6= 0, der in der neuen Streuebene einfällt, auf die ursprüngliche Streuebene. Der Differenzwinkel
θ′ − θ ist ζ.
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Abbildung 3.16: Unterschiedlicher Strahlengang für zwei Röntgenstrahlen mit identischer Wellenlängeλ in einer zur
ursprünglichen Streuebene (siehe Abb. 3.15) senkrechten Ebene.Röntgenstrahl 1: Röntgenstrahl, der in der ursprüng-
lichen Streuebene einläuft (κ(lj) = 0 (siehe Abb. 3.12)). Röntgenstrahl 2: Röntgenstrahl, der unter dem Winkel κ(lj)
(siehe Abb. 3.12) zur ursprünglichen Streuebene in der neuen Streuebene einläuft.lj charakterisiert die Detektorpunkte
senkrecht zur Streuebene und kann Werte zwischenlmin = −l/2 und lmax = l/2 annehmen, wobeil die Länge des
Detektors senkrecht zur Streuebene bezeichnet. Damit giltκ(lj) = arctan(lj/L). d ist der Abstand zwischen Kristall
und Detektor,c bezeichnet die Länge des Kristalls senkrecht zur Streuebene.

für die Ausdehnung des Kristallsc senkrecht zur Streuebenec ≈ l und für den Abstand zwischen
Kristall und Detektord ≪ L gilt, erhält man (vereinfacht durch die Spiegelung der Detektoro-
berfläche am Kristallgitter (siehe auch Kap. 3.1.1)) - mit der Variablelj (siehe Abb. 3.16), die die
Detektorpunkte senkrecht zur Streuebene charakterisiert, undκ(lj) = arctan(lj/L) - ∆Y (lj) als

∆Y (lj) = L · tan(ζ(κ(lj))) = L · tan



arcsin





sin θ

cos
(

arctan
(

lj
L

))



− θ



 , (3.12)

wobei lj Werte zwischenlmin = −l/2 und lmax = l/2 annehmen kann. Ist dagegenc < l, so
muss in allen hier dargestellten Betrachtungenlmin = −l/2 durch lmin = −c/(2(L − d)) · L
und lmax = l/2 durch lmax = c/(2(L − d)) · L ersetzt werden, wobei stets|lmin| < l/2 und
|lmax| < l/2 gelten muss. Für die in (einigen) Experimenten dieser Arbeit vorliegenden Maße,
nämlichL = 2331 mm und Detektorbreitel = 27.6 mm, ist die Krümmung der Röntgenlinie in
der Detektorebene, wobei die zugehörigen∆Y durch analytische Rechnung mittels Gl. 3.12 er-
mittelt wurden, in Abb. 3.17 fürθ = 28.8◦, 39.0◦ und 53.5◦ dargestellt. Wie oben besprochen
werden die auf dem Detektor abgebildeten gekrümmten Röntgenlinien durch einen kleinen Anteil
von Röntgenstrahlen verursacht, deren Strahlengänge Schnittpunkte miteiner zur ursprünglichen
Streuebene senkrechten Ebene bilden, die auf einem Kegelschnitt innerhalb dieser Ebene liegen.
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Abbildung 3.17: Linienform in der Detektorebene für Röntgenstrahlung mit Bragg-Winkeln von28.8◦, 39.0◦ und
53.5◦ bei Einsatz einer Röntgenpunktquelle und einem Abstand von Quelle und Detektor vonL = 2331 mm für jeden
Detektorpunktlj .

Auf den Detektor gelangt dabei nur der Anteil der Röntgenstrahlung, die tatsächlich auf den Kri-
stall fällt, d.h. nur ein Teil der Strahlung die den Kegel formt. Der RadiusR dieses Kegelschnittes
lässt sich über Gl. 3.11 und Gl. 3.12 als maximal mögliches∆Y ,∆Ymax, ermitteln. Nach Gl. 3.11
musssin θ/ cosκ ≤ 1 gelten. Für∆Y ergibt sich damit maximalR = ∆Ymax = L · tan(90◦−θ),
d.h. für θ = 45◦ maximal∆Ymax = L und für θ = 28◦ maximal∆Y = 1.88L. Damit ist der
Radius des Kegelschnittes für größere Bragg-Winkel kleiner; da aberdie Größe von Kristall und
Detektor konstant ist, und damit bezüglich der Fläche immer ein gleich großer Teil des Kegel-
schnittes auf dem Detektor abgebildet wird, ist für größere Bragg-Winkel θ die Linienkrümmung
auf dem Detektor größer. Dies ist in Abb. 3.17 daran zu erkennen, dass die Linie stärker gekrümmt
ist, d.h. dass alle Werte von∆Y für größere Bragg-Winkelθ größer sind, so dass die Gesamtver-
schiebungK des Peakmaximums der Projektion der Röntgenlinie auf die wellenlängendispersive
Achse des Detektors, d.h. der Mittelwert der einzelnen Funktionswerte∆Y sich ebenfalls erhöht.
Außerdem ist ersichtlich, dass das detektierte Signal auf den äußeren Detektorpunktenlj entlang
der nicht-dispersiven Achse mehr zur GesamtverschiebungK beiträgt als das der inneren Detek-
torpunkte.

Die GesamtverschiebungK lässt sich als ein normiertes Integral über alle∆Y und damit als In-
tegral über alle möglichenκ(lj) ausdrücken, wobei sich diese alsκ(lj) = arctan(lj/L) mit mög-
lichen Koordinatenlj der Detektorpunkte des Detektors mit Ausdehnungl entlang einer Achse
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senkrecht zur Streuebene (siehe Abb. 3.16) berechnen lassen:

K =

∫ l/2

−l/2

L

l
· tan



arcsin





sin θ

cos
(

arctan
(

lj
L

))



− θ



 dlj . (3.13)

lj kann dabei Werte zwischenlmin = −l/2 und lmax = l/2 annehmen. Um dieses Integral zu
lösen undK zu bestimmen, sind einige Näherungen nötig. Mit mehrfacher Taylor-Entwicklung
ergibt sich über die Beziehungenarctan(lj/L) ≈ lj/L, 1/ cos(lj/L) ≈ 1 + 1/2(lj/L)

2 und der
allgemeinen Beziehungarcsin(f) = 1/

√

1− f2 für den Ausdruck

arcsin

(

sin θ

cos(κ(lj))

)

− θ ≈ 1

2
· tan θ ·

(

lj
L

)2

. (3.14)

Setzt man Gl. 3.14 in Gl. 3.13 ein lässt sich die GesamtverschiebungK als

K ≈ 1

2

1

L · l · tan θ
∫ l/2

−l/2
l2j dlj . (3.15)

ausdrücken. Die Lösung des Integrals führt dann auf

K ≈ l2

24 · L tan(θ) . (3.16)

Abb. 3.18 zeigt die Abhängigkeit vonK vom tatsächlichen Bragg-Winkelθ. Der Anstieg von
K mit tan(θ) deckt sich mit den vorherigen Beobachtungen, dass die Verschiebungen∆Y (lj) für
größere Bragg-Winkel größer sind. Die Abnahme vonK mit zunehmendem Abstand von Detektor
und QuelleL ist auf die Zunahme des RadiusR des Kegels (siehe Abb. 3.14) mitL zurückzufüh-
ren, die Zunahme vonK mit l2, wobeil die nicht-dispersive Detektorachsenlänge angibt, darauf,
dass auf einem größeren Detektor ein größerer Teil dieses Kegels abgebildet werden kann.

Nach obigen Überlegungen ergibt sich, dass die Krümmung der Röntgenlinie auf dem Detektor
zu einer Änderung desa/b-Verhältnisses auf dem Detektor führt:

∣

∣

∣

a

b
(ξ)
∣

∣

∣
=

∣

∣

∣

∣

q + L · tan(θi∗ − ξi ±K)

p− L · tan(θi∗ − ξi ∓K)

∣

∣

∣

∣

. (3.17)

Konkret ändert sich, da sich bei der Kombination dera/b-Methode mit der Bond-Methode die
Reihenfolge der Lichtreferenzlinien bezüglich der Röntgenquelle von einem zum anderen Detek-
tor umkehrt (siehe Kap. 3.1.1),a für Detektor1 zua′1 = a+K undb zu b′1 = b−K und analog
für Detektor2 a zu a′2 = a − K und b zu b′2 = b + K. Das Problem entsteht nun dadurch,
dass diea/b-Methode gleiche Einfallsrichtung für Röntgenstrahlung, die in zwei verschiedenen
Kristallstellungen auf den zwei verschiedenen Detektoren detektiert wird, wobei sich die Kristall-
stellungen um den Kristallrotationswinkelγ = 180◦ − 2θ (siehe Gl. 2.10) unterscheiden, norma-
lerweise durch identischea/b-Verhältnisse für die beobachtete Strahlung auf beiden Detektoren
festlegt. Für gekrümmte Röntgenlinien auf den Detektoren ändert sich dieses a/b-Verhältnis wie
oben beschrieben für Detektor1 zu dem gemessenen Verhältnisa′1/b

′
1 = (a+K)/(b−K) und für

Detektor2 zua′2/b
′
2 = (a−K)/(b+K), so dass die gleiche Einfallsrichtung der Röntgenstrahlung
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Abbildung 3.18: Abhängigkeit der GesamtverschiebungK (vgl. Gl. 3.16), der Verschiebung des Peakmaximums der
Projektion des Röntgensignals auf die wellenlängendispersive Achse des Detektors, vom tatsächlichen Bragg-Winkelθ

für θ = 25-70◦ bei Einsatz einer Röntgenpunktquelle und einem Abstand von Quelle und Detektor vonL = 2331 mm.

nicht mehr bei gleichem gemessenema′/b′-Verhältnis vorliegt. Beim Auswerten der Daten muss
dieser Tatsache Rechnung getragen werden, so dass die Kristallwinkel ξi für die Reflexion der
Röntgenstrahlung auf die beiden Detektoren und damit der Drehwinkelγ und die Bragg-Winkel
θ ohne systematischen Fehler bestimmt werden können. Die dafür nötige Berücksichtigung der
Linienkrümmung kann - wie in Kap. 4 vorgestellt wird - über die „Entkrümmung“der Linie - oder
aber über die Einführung des Korrekturwinkelsζ in die Datenauswertung erfolgen, wobeiζ den
Mittelwert der Winkelζ(κ) (siehe Gl. 3.14) für alleκ darstellt und für eine Punktquelle in idealer
Geometrie durch

ζ =

[

∫ arctan(
l/2
L

)

arctan(
−l/2
L

)
(arcsin(sin θ/ cosκ)− θ) dκ

]

(

arctan
(

l/2
L

)

− arctan
(

−l/2
L

)) (3.18)

gegeben ist.ζ lässt sich also über ein normiertes Integral über den Winkelκ in den Grenzen von
κmin = arctan((−l/2)/L) bis κmax = arctan((l/2)/L) berechnen. Der tatsächliche Bragg-
Winkel θ ist dann durch die Beziehungθ = θ′−ζ mit dem gemessenen Bragg-Winkelθ′ gegeben.
Die Auswertung des Integrals bzw. die Verwendung der RelationK = L · arctan(ζ) in Kombina-
tion mit Gl. 3.25 ergibt fürζ:

ζ ≈ arctan

(

tan θ · l2
24L2

)

. (3.19)
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Abb. 3.19 zeigt die Abhängigkeit des Mittelwertes der Winkelζ(κ), des Korrekturwinkelsζ, vom
tatsächlichen Bragg-Winkelθ. Es ist die Zunahme des Korrekturwinkelsζ mit dem tatsächlichen
Bragg-Winkelθ zu erkennen. Außerdem lässt sich Gl. 3.19 entnehmen, dass - wie im Falle der Ge-
samtverschiebungK - ζ mit zunehmendem Abstand von Detektor und QuelleL abnimmt, was auf
die Zunahme des RadiusR des Kegels (siehe Abb. 3.14) mitL zurückzuführen ist. Die Zunahme
mit größer werdender nicht-dispersiver Detektorachsenlängel geht darauf zurück, dass auf einem
größeren Detektor ein größerer Teil dieses Kegels abgebildet werdenkann. Die Korrekturwinkel
ζ liegen im Bereich von∼ 10−4 ◦. Falls die Linienkrümmung der Röntgenlinie auf dem Detektor
bei Verwendung einer Röntgenpunktquelle nicht berücksichtigt wird, ergibt sich damit ein syste-
matischer relativer Fehler in Bereich von∆λ/λ ≈ 5− 10 ppm in der Wellenlängenmessung. Die
Linienkrümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene muss daher in der Datenauswertung auf
jeden Fall berücksichtigt werden. In Kap. 3.3.3 wird noch dazu deutlich werden, dass der Effekt
bei Verwendung einer Röntgenlinienquelle - wie sie in den meisten Experimenten vorliegt - noch
viel dramatischer ist. Tab. 3.1 listet abschließend mit Hilfe von Gl. 3.19 bestimmte Korrekturwin-
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Abbildung 3.19: Abhängigkeit des Mittelwertes der Winkelζ(κ) (vgl. Gl. 3.19), des Korrekturwinkelsζ, vom tat-
sächlichen Bragg-Winkelθ für θ = 25-70◦ bei Einsatz einer Röntgenpunktquelle und einem Abstand von Quelle und
Detektor vonL = 2331 mm.
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Element Übergang Energie (eV)θ (◦) ζ · 10−4 (◦)

S14+ w ∼ 2461 53.5 4.52

S15+ Lyman-α1 ∼ 2623 49.0 3.85

Ar16+ w ∼ 3140 39.0 2.71

Ar17+ Lyman-α1 ∼ 3323 36.5 2.48

Fe24+ w ∼ 6701 28.8 1.84

Fe25+ Lyman-α1 ∼ 6973 27.6 1.75

Tabelle 3.1: Korrekturwinkelζ (vgl. Gl. 3.19) bei Einsatz einer Röntgenpunktquelle für verschiedeneBragg-Winkel
θ, die sich auf Messung der Wellenlängen - außer im Falle der Messungen an Eisenionen - mit einem Si(111)-Kristall
beziehen. Die Bragg-Winkel für die Röntgenstrahlung von Eisenionen wurden für eine experimentelle Anordnung mit
einem Si(220)-Kristall berechnet.

kel ζ für verschiedene Bragg-Winkelθ bei einer Detektorbreitel von27.6 mm und einem Abstand
von L = 2331 mm zwischen Quelle und Detektor für eine punktförmige Quelle, die sich in der
Streuebene befindet, auf.

3.3.3 Krümmung der Röntgenlinie auf dem Detektor bei Verwendung einer ausge-
dehnten Röntgenquelle

In den Betrachtungen des vorangehenden Kapitels wurde zur Herleitung der Verschiebung der
Peakmaxima der auf die wellenlängendispersive Detektorachse projizierten Röntgenlinien zum
besseren Verständnis zunächst der einfache dreidimensionale Fall einer (monochromatischen)
Punktquelle in Kombination mit einem ausgedehnten Kristall und Detektor betrachtet. Allerdings
ist diese Annahme für die hier durchgeführten Experimente nicht zutreffend, da die Ionenwolke
z.B. bei senkrechter Orientierung des Spektrometers bezüglich des Elektronenstrahls vom Kri-
stall aus gesehen eine Ausdehnung von∼ 38.5 mm besitzt. Die Quellregion der Röntgenstrahlung
besteht aus einer Aneinanderreihung von Punktquellen in einer Ebene senkrecht zur Streuebene.
Jeder dieser Punktquellen kann dann analog zum vorangehenden Kapitel behandelt werden, al-
lerdings ist darauf zu achten, dass sich die Position jeder Punktquelle bezüglich des Kristall- und
Detektormittelpunktes unterscheidet, d.h. dass nicht jede Punktquelle - wie im letzten Kapitel an-
genommen - in einer Ebene mit der Kristallgitternormale sowie dem Kristall- und Detektormittel-
punkt liegt. Eine schematische Darstellung für die Geometrie im Falle einer ausgedehnten Quelle
ist in Abb. 3.20 dargestellt. Dabei wird vorausgesetzt, dass Quelle, Detektor und Kristall so ange-
ordnet sind, dass ihre Mittelpunkte auf einer Geraden, der Hauptachsedes Spektrometers, liegen,
also innerhalb der Streuebene, in der sich auch die Kristallgitternormale befindet. Weiterhin wird
in dieser ersten einfachen Betrachtung angenommen, dass für die Ausdehnung des Kristallsc, die
der Quelleq und des Detektorsl senkrecht zur Streuebene und einen Abstand von Quelle zu Detek-
torL sowie von Kristall zu Detektord die Beziehung((q−c)/2)/(L−d) ·L ≤ (q− l)/2 gilt. Dies
bedeutet nichts anderes, als dass keine Röntgenstrahlung, die durch Bragg-Reflektion über den
Kristall auf den Detektor gelangen könnte, aufgrund einer zu kleinen Ausdehnung des Kristalls
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c senkrecht zur Streuebene nicht auf dem Detektor trifft, d.h. dass derDetektor in voller Breite
ausgeleuchtet wird. Dies ist im Experiment zwar nicht der Fall, wie in Kap. 3.3.8 noch eingehend
diskutiert wird, stellt aber für die ersten Betrachtungen zur Geometrie unter Verwendung einer
Röntgenlinienquelle eine sinnvolle Näherung dar. In Abb. 3.20 sind drei Punktquellen stellvertre-
tend für die unendliche Anzahl von Punktquellen in der Darstellung besonders hervorgehoben. Für
jede Punktquelle gibt es Grenzwinkelκmin(zi) undκmax(zi) des Winkelsκ zwischen ursprüngli-
cher Streuebene und neuer Ebene, in der die Röntgenstrahlung einfällt,unter denen die Röntgen-
strahlung den Detektor noch erreichen kann. Diese Grenzwinkelκmin(zi) undκmax(zi) sind für

Kristall

Z

L = Abstand Quelle-Detektor

virtuelle
Bildebene

Y

linienförmige
Quelle

X

c/2

l

d

Punktquelle 1

Punktquelle 2

Punktquelle 3

k (z )max,2 i

k (z )min,2 i

k (z )max,1 i

k (z )max,3 i

k (z )min,3 i

k (z )min,1 i

+lj

l =0jq

+zi

z =0i

Abbildung 3.20: Darstellung der experimentellen Anordnung in einer Ebene senkrechtzur Streuebene für eine Aus-
dehnungq der Röntgenquelle sowiec des Kristalls undl des Detektors in dieser Ebene. Quelle, Detektor und Kristall
sind so ausgerichtet, dass ihre Mittelpunkte auf einer Geraden, der Hauptachse des Spektrometers, liegen, also inner-
halb der Streuebene, in der auch die Kristallgitternormale liegt. Drei Punktquellen der Linienquelle sind stellvertretend
für die unendliche Anzahl von Punktquellen in der Darstellung besonders hervorgehoben. Für jede Punktquelle existie-
ren Grenzwinkelκmin(zi) undκmax(zi) des Winkelsκ zwischen ursprünglicher Streuebene und neuer Ebene, in der
die Röntgenstrahlung einfällt, unter denen die Röntgenstrahlung den Detektor noch erreichen kann.zi bezeichnet die
Koordinate der Röntgenpunktquellei auf einer senkrecht zur Streuebene verlaufenden Achse,lj die Koordinate des
Detektionspunktesj der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich der nicht-dispersiven Detektorachse.
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jede Punktquelle Größen, die beschreiben, welcher Teil des Kegelschnittes (siehe Abb. 3.14) auf
dem Detektor abgebildet wird, und legen damit die durch diese Quelle verursachte Linienschwer-
punktsverschiebungK(zi) fest.zi bezeichnet dabei die Koordinate der Röntgenpunktquellei auf
einer senkrecht zur Streuebene verlaufenden Achse (siehe Abb. 3.20). Ist lj die Koordinate des
Detektionspunktesj der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich der nicht-dispersiven De-
tektorachse, so lässt sichζ(zi) für jede Punktquelle überζ(zi, lj) = arcsin(sin θ/ cosκ(zi, lj))−θ
mit Hilfe der Formel

ζ(zi) =

[

∫ arctan
(

zi+l/2

L

)

arctan
(

zi−l/2

L

) (arcsin(sin θ/ cosκ)− θ) dκ

]

(

arctan
(

zi+l/2
L

)

− arctan
(

zi−l/2
L

)) , (3.20)

berechnen, die analog zu Gl. 3.18 durch Ersetzen vonl/2 durchzi+ l/2 bzw.−l/2 durchzi− l/2
hergeleitet werden kann. Damit ergibt sichζ(zi) als normiertes Integral über den Winkelκ in
den Grenzen vonκmin = arctan(zi − l/2)/L bis κmax = arctan(zi + l/2)/L, wobeiL, wie
oben eingeführt, den Abstand zwischen Quelle und Detektor undl die Ausdehnung des Detektors
senkrecht zur Streuebene bezeichnet.

Das Integral fürζ(zi) lässt sich analog zu den Betrachtungen für eine Punktquelle leicht lösen,
wenn man die Verschiebungen∆Y (zi, lj) betrachtet, die von jeder Punktequellei für jeden De-
tektorpunktj verursacht werden. Diese∆Y (zi, lj) lassen sich für jedesκ = arctan((zi + lj)/L)

und jede einzelne Punktquellei analog zu Gl. 3.12, die für den Fall einer Punktröntgenquelle
gültig ist, über die Beziehung

∆Y (zi, lj) = L · tan(ζ(κ(zi, lj))) = L · tan



arcsin





sin θ

cos
(

arctan
(

(zi+lj)
L

))



− θ



 (3.21)

berechnen.lj kann dabei Werte zwischenlmin = −l/2 undlmax = l/2 mit der Längel des Detek-
tors (siehe Abb. 3.20) senkrecht zur Streuebene undzi Werte zwischenzmin = −q/2 undzmax =

q/2 mit der senkrecht zur Streuebene gemessenen Quelllängeq (siehe Abb. 3.20) annehmen. Will
man damit die mittlere Verschiebung∆Y (lj), die für jeden Punkt auf dem Detektorlj durch alle
Punktquellenzi verursacht wird, in Bezug auf eine durch einen Punkt, der durch einePunktquelle
mit zi = 0 bei lj = 0 in der Detektorebene generiert wurde, verlaufende Gerade berechenen,
so ist das Integral von Gl. 3.21 über alle Quellpunkte zu bilden. Dies lässt sich analytisch leicht
durch Vereinfachung von Gl. 3.21 lösen. Mit mehrfacher Taylor-Entwicklung ergibt sich über die
Beziehungenarctan((zi + lj)/L) ≈ (zi + lj)/L, 1/ cos((zi + lj)/L) ≈ 1 + 1/2((zi + lj)/L)

2

und die allgemeine Beziehungarcsin(f) = 1/
√

1− f2

arcsin

(

sin θ

cosκ (zi, lj)

)

≈ θ +
1

2
tan θ

(

(zi + lj)

L

)2

(3.22)

und somit lässt sich∆Y (zi, lj) als

∆Y (zi, lj) = L · tan(ζ(κ(zi, lj))) ≈
1

2
L tan θ

(

(zi + lj)

L

)2

(3.23)
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Abbildung 3.21: Linienform in der Detektorebene für die drei Punktquellen aus Abb. 3.20 für einen Bragg-Winkelθ
von53.5◦, eine Ausdehnung des Detektors entlang der nicht-dispersiven Achsevon l = 27.6 mm, eine Quelllänge von
q = 40 mm (siehe Abb. 3.20) in einer Ebene senkrecht zur Streuebene und einen Abstand von Detektor und Quelle von
1886 mm.

ausdrücken. Abb. 3.21 zeigt die mit Hilfe von Gl. 3.23 berechnete Linienkrümmung auf dem
Detektor für die drei Punktquellen aus Abb. 3.20 für einen Bragg-Winkel θ von 53.5◦, eine Aus-
dehnung des Detektors entlang der nicht-dispersiven Achse vonl = 27.6 mm, eine Quelllänge
vonq = 40 mm (siehe Abb. 3.20) in einer Ebene senkrecht zur Streuebene und einen Abstand von
Detektor und Quelle von1886 mm. Diese Werte entsprechen den tatsächlichen Werten in eini-
gen Experimenten dieser Arbeit. Der Abbildung ist zu entnehmen, dass die äußeren Quellpunkte
viel mehr zur Linienkrümmung beitragen als die inneren Quellpunkte. Wird in Experimenten ei-
ne (nahezu-) Punktquelle eingesetzt, so kann die auf dem Detektor beobachtete Linienkrümmung
und damit der Korrekturwinkelζ im Vergleich zu Experimenten, in denen eine ausgedehnte Quel-
le verwendet wird, merklich reduziert werden. Dies ist eine wichtige Aussage in Hinblick auf
die experimentellen Ansätze zur Reduktion der Linienkrümmung, die in Kap. 3.3.4 besprochen
werden.

Mit Gl. 3.23 lässt sich die mittlere Verschiebung∆Y (lj), die für jeden Punkt auf dem Detektor
durch alle Punktquellenzi verursacht wird, durch das auf die Quelllänge2zmax = q normierte
Integral über die Koordinatenzi

∆Y (lj) =

∫ q/2

−q/2

∆Y (zi, lj) dzi
q

≈
∫ q/2

−q/2

L · tan θ
(

(zi+lj)
L

)2
dzi

2q
(3.24)
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Abbildung 3.22: Mittlere VerschiebungY (lj) (vgl. Gl. 3.25) für das Peakmaximum des auf die dispersive Achse
projizierten Röntgenreflexes für die einzelnen Punktelj in der Detektorebene in Abhängigkeit des Bragg-Winkelsθ

für eine Röntgenlinienquelle. Diese ergibt sich für jeden Detektorpunkt als Mittelwert der VerschiebungenY (zi, lj),
die durch jeden einzelnen Quellpunktzi für jeden dieser Punktelj verursacht werden. Für die Berechnung wurde eine
Ausdehnung des Detektors entlang der nicht-dispersiven Achse vonl = 27.6 mm, eine Quelllänge vonq = 40 mm
(siehe Abb. 3.20) in einer Ebene senkrecht zur Streuebene und ein Abstand von Detektor und Quelle von1886 mm
angenommen.

mit den Grenzenzmin = −q/2 undzmax = q/2 ausdrücken, wobeiq wiederum die senkrecht zur
Streuebene gemessene Quelllänge bezeichnet. Die Lösung des Integralsführt dann auf

∆Y (lj) ≈

(

(lj + q/2)3 − (lj − q/2)3
)

6L · q tan(θ) =

(

2
( q
2

)3
+ 3ql2j

)

6L · q tan(θ) . (3.25)

Abb. 3.22 zeigt die mit Gl. 3.25 berechnete mittlere LinienkrümmungY (lj), die durch alle Quell-
punktezi für jeden einzelnen Detektorpunktlj verursacht werden. Dabei wurde eine Ausdeh-
nung des Detektors entlang der nicht-dispersiven Achse vonl = 27.6 mm, eine Quelllänge von
q = 40 mm (siehe Abb. 3.20) in einer Ebene senkrecht zur Streuebene und ein Abstand von Detek-
tor und Quelle von1886 mm angenommen. (Dies entspricht den in einigen Experimenten dieser
Arbeit vorliegenden Werten). Es ergibt sich auch hier ein konsistentes Bild mit den vorangehenden
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Abbildungen. Äußere Punkte auf dem Detektor tragen mehr zur Linienkrümmung bei als innere
und die Linienkrümmung steigt mit dem Bragg-Winkelθ an.

Analog zu∆Y (lj) lässt sich die mittlere Verschiebung∆Y (zi), die jeder Quellpunkt für die ge-
samte Röntgenlinie, d.h. für alle Punktelj auf dem Detektor verursacht, in Bezug auf eine Gerade
durch den durch eine Punktquelle mitzi = 0 generierten Punkt beilj = 0 in der Detektorebene
berechenen, indem durch Taylor-Entwicklung und Vereinfachung das Integral

∆Y (zi) =

∫ l/2

−l/2

∆Y (zi, lj)

l
≈
∫ l/2

−l/2

L · tan θ
(

(zi+lj)
L

)2
dlj

2l
dlj (3.26)
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Abbildung 3.23: Mittlere VerschiebungY (zi) (vgl. Gl. 3.27) für das Peakmaximum des auf die dispersive Achse
projizierten Röntgenreflexes in der Detektorebene, die durch die einzelnen Quellpunktezi einer Röntgenlinienquelle
hervorgerufen wird, in Abhängigkeit des Bragg-Winkelsθ. Diese ergibt sich für jeden Quellpunkt als Mittelwert der
VerschiebungenY (zi, lj), die für jeden einzelnen Detektorpunktlj für jeden dieser Quellpunktezi verursacht werden.
Für die Berechnung wurde die Ausdehnung des Detektors entlang der nicht-dispersiven Achsel = 27.6 mm, die Quell-
längeq = 40 mm (siehe Abb. 3.20) in einer Ebene senkrecht zur Streuebene und der Abstand von Detektor und Quelle
L=1886 mm gesetzt.
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gefunden und zu

∆Y (zi) ≈

(

(l/2 + zi)
3 − (zi − l/2)3

)

6L · l tan(θ) =

(

2
(

l
2

)3
+ 3lz2i

)

6L · l tan(θ) (3.27)

gelöst wird. Die mit Gl. 3.27 berechnete mittlere Linienkrümmung auf dem Detektor, die durch
die einzelnen Quellpunktezi hervorgerufen wird, ist in Abhängigkeit vom Bragg-Winkelθ in Abb.
3.23 dargestellt. In den Rechnungen wurde wiederum eine Ausdehnungdes Detektors entlang der
nicht-dispersiven Achse vonl = 27.6 mm, eine Quelllänge vonq = 40 mm (siehe Abb. 3.20) in
einer Ebene senkrecht zur Streuebene und ein Abstand von Detektor und Quelle von1886 mm vor-
ausgesetzt. Neben der Zunahme der Linienkrümmung mit dem Bragg-Winkelθ und dem größeren
Beitrag von äußeren Quellpunkten zur Linienkrümmung lässt sich Abb. 3.23durch Vergleich mit
Abb. 3.21 entnehmen, dass der größte Einfluss auf die Linienkrümmung vonden äußeren Quell-
punktenqi herrührt, wogegen die äußeren Detektorpunktelj eine geringe Rolle spielen. Will man
die Linienkrümmung im Experiment daher reduzieren, so ist eine geringe Quelllängeq günstiger
als eine geringe Detektorlängel, die man ohnehin ungern reduzieren möchte, um den maximalen
Raumwinkel für die Detektion von Röntgenphotonen zu erhalten.

Um die GesamtverschiebungK des Peakmaximums des auf die dispersive Achse projizierten
Röntgenreflexes in der Detektorebene bezüglich einer parallelen Linie zur nicht-dispersiven De-
tektorachse durch den Detektorpunkt mitlj = 0, der von einem Röntgenstrahl mitzi = 0 generiert
wird, zu erhalten, ist dann nach obigen Betrachtungen das Integral

K =

∫ q/2
−q/2∆Y (zi) dzi

q
=

∫ l/2
−l/2∆Y (lj) dlj

l
(3.28)

zu lösen. Setzt man Gl. 3.25 oder Gl. 3.27 ein, so ergibt sich

K ≈

(

l
( q
2

)3
+ q( l2)

3
)

3L · l · q tan(θ) , (3.29)

wie zu erwarten war eine symmetrische Funktion in der Detektorlängel und der Quelllängeq.
Abb. 3.24 zeigt die mit Gl. 3.29 berechnete GesamtkorrekturK als Funktion des Bragg-Winkelsθ,
wobei l = 27.6 mm, q = 40 mm und L=1886 mm gesetzt wurde. Die Abbildung entspricht Abb.
3.18 für eine Punktquelle (wobeiL unterschiedlich gewählt wurde.) Es ist zu erkennen, dass ein
Faktor∼ 5 zwischen dem Wert fürK, der sich für eine Röntgenpunktquelle ergibt und dem, der
sich für eine Röntgenlinienquelle mitq = 40 mm einstellt, liegt, d.h. dass durch den Einsatz einer
Punktquelle im Experiment die Linienkrümmung erheblich reduziert werden kann. Dies ist in Hin-
blick auf die Ansätze zur Reduktion der Linienkrümmung, die in Kap. 3.3.4 besprochen werden,
besonders interessant. Um dies zu verdeutlichen, kann der Korrekturwinkel ζ = arctan(K/L)

herangezogen werden. Dieser ergibt sich mit Gl. 3.29 zu:

ζ ≈ arctan





(

l
( q
2

)3
+ q( l2)

3
)

3L2 · l · q tan(θ)



 . (3.30)
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Abbildung 3.24: Berechnete GesamtkorrekturK für das Peakmaximum des auf die dispersive Achse projizierten
Röntgenreflexes in der Detektorebene bezüglich einer parallelen Linie zur nicht-dispersiven Detektorachse durch den
Detektorpunkt mitlj = 0, der von einem Röntgenstrahl mitzi = 0 generiert wird, in Abhängigkeit des Bragg-
Winkels θ = 25-70◦ für eine Röntgenlinienquelle. Für die Berechnung wurde wiederuml = 27.6 mm, q = 40 mm
und L=1886 mm gesetzt.

Dieser kann in die Datenauswertung über die Beziehungθ = θ′ − ζ eingebracht werden und der
Bragg-Winkel so unter Berücksichtigung der Linienkrümmung bestimmt werden (siehe auch Kap.
3.3.2).

Tab. 3.2 gibt einen Überblick über mit Hilfe von Gl. 3.30 bestimmte Korrekturwinkel ζ für ver-
schiedene Bragg-Winkelθ für l = 27.6 mm,L = 1886 mm und senkrechter Anordnung des Spek-
trometers zum Elektronenstrahl, so dass die Ionenwolke vom Kristall aus gesehen eine Ausdeh-
nung von∼ 40 mm besitzt, was (nahezu) den experimentellen Gegebenheiten in einigen Mes-
sungen dieser Arbeit entspricht. Bei der Herleitung von Gl. 3.30 wurde dabei vorausgesetzt, dass
sich die Mittelpunkte von Quelle, Detektor und Kristall innerhalb der Streuebene, in der auch
die Kristallgitternormale liegt, befinden. Ist dies nicht der Fall, d.h. ist das Spektrometer nicht
ideal ausgerichtet, so ergibt sich, wie sich in Kap. 3.3.3 zeigen wird, eine weitere Änderung des
Korrekturwinkelsζ im Vergleich zu dem für die hier besprochene ideale Spektrometeranordnung.
Durch Tab. 3.2 und Abb. 3.25, die die mit Gl. 3.29 berechnten Korrekturwinkel ζ als Funktion des
Bragg-Winkels zwischenθ = 25− 70◦ darstellt, wobei die in die Berechnung eingehenden Werte
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Element Übergang Energie (eV)θ(Si111, Si220) (◦) ζ · 10−4 ◦

S14+ w ∼ 2461 53.5 21.4

S15+ Lyman-α1 ∼ 2623 49.0 18.2

Ar16+ w ∼ 3140 39.0 12.8

Ar17+ Lyman-α1 ∼ 3323 36.5 11.7

Fe24+ w ∼ 6701 28.8 8.71

Fe25+ Lyman-α1 ∼ 6973 27.6 8.29

Tabelle 3.2: Korrekturwinkelζ (vgl. Gl. 3.30) bei Einsatz einer Röntgenlinienquelle für verschiedene Bragg-Winkel
θ, die sich auf Messung der Wellenlängen - außer im Falle der Messungen an Eisenionen - mit einem Si(111)-Kristall
beziehen. Die Bragg-Winkel für die Röntgenstrahlung von Eisenionen wurden für den Einsatz eines Si(220)-Kristalls
berechnet.

der Variablen analog denen aus Abb. 3.24 sind, wird ersichtlich, dass dieKorrekturwinkelζ im
Bereich von∼ 10−3 ◦ liegen. Bei Vernachlässigung dieses Korrekturwinkels entsteht damit einsy-
stematischer relativer Fehler von∆λ/λ ≈ 25 ppm in Röntgenwellenlängenmessungen. Vergleicht
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Abbildung 3.25: Berechnter Korrekturwinkelζ als Funktion des Bragg-Winkels zwischenθ = 25 − 70◦ für eine
Röntgenlinienquelle. Die in der Berechnung eingesetzten Werte der Variablen sind analog denen in Abb. 3.24.
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man Abb. 3.25 mit Abb. 3.19 für eine Punktquelle so ist - analog zu den Betrachtungen für die Ge-
samtverschiebungK - zu erkennen, dass der Korrekturwinkelζ für eine Linienquelle von40 mm
∼ 5 mal größer ist als für eine Punktquelle und damit auch der resultierende systematische Fehler
∆λ/λ, der sich in einer Wellenlängenmessung unter Vernachlässigung des Korrekturwinkelsζ er-
gibt. Eine experimentelle Reduktion der Linienkrümmung ist durch Verkürzungder Ausdehnung
der Röntgenquelleq in einer Ebene senkrecht zur Streuebene möglich. Optimal wäre dabei die
Verwendung einer Punktquelle.

In den bisherigen Röntgenwellenlängenmessungen mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer und
einigen Messungen dieser Arbeit wurde das Spektrometer stets senkrecht zum Elektronenstrahl an
der Heidelberg-EBIT montiert. Vom Kristall aus gesehen hat die Ionenwolke in z-Richtung (siehe
Abb. 3.20) in dieser Konfiguration eine Ausdehnung von∼ 38.5 mm. Die Quellregion der Rönt-
genstrahlung besteht aus einer Aneinanderreihung von Punktquellen ineiner Ebene senkrecht zur
Streuebene. Wie wir in diesem Kapitel gesehen haben, resultiert die Verwendung einer solchen
Röntgenlinienquelle in einer erhöhten Linienkrümmung des Röntgenreflexesauf dem Detektor
im Vergleich zu Experimenten, in denen eine Punktquelle verwendet wird, und damit in einem
viel größeren Korrekturwinkelζ. Daher wurde, um die Linienkrümmung zu verringern, für einige
Messungen dieser Arbeit eine andere experimentelle Anordnung gewählt, unter der die Ionenwol-
ke für den Kristall als eine Punktquelle mit einer Ausdehnung von∼ 100 µm erscheint, und bei
der der Röntgenreflex in der Detektorebene damit weniger stark gekrümmtist, d.h. bei der der
resultierende Korrekturwinkelζ für die Datenauswertung geringer ist. Das folgende Kapitel stellt
diesen experimentellen Ansatz zur Verringerung der Linienkrümmung vor.

3.3.4 Experimenteller Ansatz zur Verringerung der Linienkrümmung

Wie im letzten Kapitel diskutiert, lässt sich dem Vergleich von Abb. 3.25 für eine Röntgenlinien-
quelle und Abb. 3.19 für eine Punktquelle entnehmen, dass der Korrekturwinkel ζ und damit auch
die Krümmung des Röntgenreflexes in der Detektorebene für eine Linienquelle von q=40 mm, wie
sie im Falle der mit der Heidelberg-EBIT erzeugten Ionenwolke und gleichzeitiger Montage des
Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl vorliegt,∼ 5 mal größer ist als für eine Punktquelle
und damit auch der resultierende systematische Fehler∆λ/λ, der sich in einer Wellenlängenmes-
sung unter Vernachlässigung des Korrekturwinkelsζ ergibt. Abb. 3.26 stellt diese Situation noch
einmal dar. Hier ist die GesamtverschiebungK aufgrund der Krümmung des Röntgenreflexes in
der Detektorebene für verschiedene Ausdehnungenq der Röntgenquelle und einen Abstand von
Quelle und DetektorL = 2331, eine Ausdehnung des Detektors in nicht-dispersiver Richtung
l = 27.6 und einen Bragg-Winkelθ von 25-70◦ aufgetragen. Um die große Gesamtverschiebung
K des Röntgenreflexes in der Detektorebene und damit den Korrekturwinkel ζ zu minimieren,
wurde das Spektrometer daher für einige Messungen dieser Arbeit zumersten Mal parallel zum
Elektronenstrahl aufgebaut, so dass die Kathode und die Elektronenkanone dem Kristall gegen-
überliegen. Dies hat dabei den Vorteil, dass die Ausdehnung der Ionenwolke vom Kristall aus ge-
sehen in dieser Konfiguration dann nur noch der radialen Ausdehnungder Wolke von einigen hun-
dertµm entspricht und die induzierte GesamtverschiebungK nahezu der von einer Linienquelle
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Abbildung 3.26: GesamtverschiebungK des Peakmaximums des Röntgenreflexes in der Detektorebene für verschie-
dene Ausdehnungenq der Röntgenquelle in einer Ebene senkrecht zur Streuebene undL = 2331, l = 27.6 und einen
Bragg-Winkelθ von25-70◦. Eine größere Ausdehnungq bedingt einen deutlich größeren Wert für die Gesamtverschie-
bungK.

verursachten Verschiebung gleicht. Für diese experimentelle Anordnung wurde das Spektrometer
von der Kathode aus gesehen hinter dem Elektronenkollektor der FLASH-EBIT aufgebaut. Eine
Montage des Spektrometers in dieser Konfiguration an der Heidelberg-EBIT war nicht möglich,
da sich die Heidelberg-EBIT in einem temperaturstabilisierten Labor befindet, in dem das Spektro-
meter aufgrund der räumlichen Gegebenheiten bei paralleler Montage zumElektronenstrahl hinter
dem Kollektor keinen Platz gefunden hätte. Um dabei die Temperaturstabilisierung des Aufbaus zu
gewährleisten, wurde die gesamte FLASH-EBIT und das Röntgenspektrometer, in einem tempe-
raturstabilisierten∼ ±0.35◦C, mit Luftpolsterfolien isolierten Bierzelt in der Experimentierhalle
aufgebaut. In dieser Anordnung ist weiterhin zu beachten, dass das Spektrometer sich hinter dem
Elektronenkollektor befindet, also in einer Position, in der im Extraktionsmodus Ionen aus der
Falle extrahiert werden können. Extraktion der Ionen kann durch Anlegen einer positiven Span-
nung am Extraktor verhindert werden. Wird dieses Extraktorpotential durch einen Benutzerfehler
unabsichtlich gesenkt, so können die Ionen mit hoher kinetischer Energieauf die Spektrometer-
strahlelemente wie z.B. das Beryllium-Fenster treffen und diese zerstören.Daher wurde hinter
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Abbildung 3.27: Reales Abbild der Kathode in der Detektorebene, dass mit Hilfe der Linsen für die Justage der Position
des Lichtaufbaus bezüglich (siehe Abb. 3.7) erzeugt wurde. Der440 nm Bandpassfilter befand sich im Strahlengang
des Lichtes, um nur einen kleinen Teil des intensiven Kathodenlichtes zumDetektor gelangen zu lassen und so eine
Überbelichtung zu vermeiden.

dem Kollektor, in ausreichendem Abstand zum Kollektorspulenfeld, mittels Permanentmagneten
ein zusätzliches Magnetfeld von∼ 0.05 T angebracht, das die Ionen auf einer Strecke von eini-
gen wenigen cm gegen die Wand des Strahlrohres ablenkt, sollte das Extraktorpotential einmal
fälschlicherweise gesenkt werden.

Die Ausrichtung des Spektrometers bezüglich der Ionenwolke, d.h. besonders des Ursprungs der
Lichtreferenzlinien auf den Ursprung der Röntgenstrahlung, wird dabei, analog für den Fall einer
Montage des Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl, mit Hilfe derin Kap. 3.2.2 vorge-
stellten Justagemethode erreicht. Der einzige Unterschied besteht darin, dass das reale Abbild der
Ionenwolke nicht mehr einer Linie wie in Abb. 3.8 gleicht, sondern einem Punkt. Darauf wird noch
in Kap. 3.3.7 eingegangen. Eine grobe Ausrichtung des Röntgenspektrometers, so dass Röntgen-
strahlung in Richtung des Kristalls gelangen und vom Detektor detektiert werden kann und die
optische Sichtlinie nicht durch Komponenten der EBIT blockiert wird, ist allerdings nicht trivial.
Eine Hilfe bietet (Streu)licht von der Kathode (siehe Abb. 3.27). Ein reales Abbild der Kathode
in der Detektorebene lässt sich mit Hilfe der Linsen für die Justage der Position des Lichtaufbaus
(siehe Abb. 3.7) erzeugen. Seine Position kann dann als Positionsreferenz für den Elektronenstrahl
und damit auch für die Ionenwolke dienen. Das Spektrometer wird so justiert, dass das Kathoden-
signal mittig auf dem Detektor erscheint. Die Erfahrung zeigt, dass der optische Weg dann für
die Röntgenstrahlung bzw. generell Licht der Ionenwolke frei ist unddamit in dieser Position des
Spektrometers später auch Röntgenstrahlung detektiert werden kann.
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In den vorangehenden Betrachtungen zur Linienkrümmung wurde stets von einer idealen Aus-
richtung des Spektrometers bezüglich der Ionenwolke ausgegangen. Schon in Kap. 3.3.3 wurde
aber angedeutet, dass sich die Korrekturwinkelζ merklich ändern können, wenn diese ideale Po-
sitionierung experimentell nicht vorliegt. In den nachfolgenden Kapiteln soll der Fall einer Fehl-
ausrichtung zunächst theoretisch mit seinen Folgen diskutiert werden, um dann experimentelle
Ansätze aufzuzeigen, die eine ideale Positionierung des Spektrometers erlauben. Hierbei muss
zwischen den eben beschriebenen Montagemöglichkeiten des Spektrometers senkrecht und paral-
lel zum Elektronenstrahl unterschieden werden.

3.3.5 Krümmung der Röntgenlinie auf dem Detektor bei Verwendung einer ausge-
dehnten, nicht ideal positionierten Röntgenquelle

In den Betrachtungen von Kap. 3.3.3 wurde zur Herleitung der Verschiebung der Peakmaxima
der auf die wellenlängendispersive Detektorachse projizierten Röntgenlinien der dreidimensiona-
le Fall einer Linienquelle, die in einer Ebene senkrecht zur Streuebene ausgedehnt ist, in Kom-
bination mit einem in dieser Ebene ausgedehnten Kristall und Detektor betrachtet. Dabei wurde
angenommen, dass Quelle, Detektor und Kristall so angeordnet sind, dass ihre Mittelpunkte auf ei-
ner Geraden, der Hauptachse des Spektrometers, liegen, also innerhalb der Streuebene, in der sich
auch die Kristallgitternormale befindet. Ohne Ausrichtung des Spektrometersist diese Vorausset-
zung aber nicht unbedingt erfüllt. In diesem Kapitel sollen daher die Krümmung der Röntgenlinie
in der Detektorebene unter Verwendung einer ausgedehnten, nicht ideal ausgerichteten Röntgen-
quelle besprochen und experimentelle Möglichkeiten zur Ausrichtung des Spektrometers auf die
ideale Geometrie aufgezeigt werden.

Zunächst wird auf den Fall eingegangen, bei dem der Mittelpunkt der ausgedehnten Linienquelle
nicht in der Ebene liegt, in der auch die Kristallnormale, der Mittelpunkt des Kristalls und des De-
tektors liegen, d.h. in der ursprünglichen Streuebene mitκ = 0, sondern bei dem die Linienquelle
um den Werts entlang einerz-Achse, die senkrecht zur Streuebene angeordnet ist, verschoben ist
(siehe Abb. 3.28). In der Darstellung ist besonders Punktquelle2 aus Abb. 3.20 hervorgehoben,
die sich in der Mitte der Linienquelle mit der Länge|q| in z-Richtung befindet. In den folgen-
den Betrachtungen wird wiederum angenommen, dass für die Ausdehnung des Kristallsc, die
der Quelleq und des Detektorsl senkrecht zur Streuebene und einen Abstand von Quelle zu De-
tektorL sowie von Kristall zu Detektord die Beziehung((q − c)/2)/(L − d) · L ≤ (q − l)/2

gilt, d.h. das der Detektor komplett ausgeleuchtet wird. Durch Verschieben der Linienquelle ent-
lang derz-Achse ums verschiebt sich auch die Punktquelle2 um s, und ihre zugehörigen alten
Grenzwinkelκmin,max(zi,alt) ändern sich zu neuen Grenzwinkelnκmin,max(zi,neu). Die neuez-
Koordinatezi,neu der Punktquelle2 ist dabei überzi,neu = zi,alt + s mit ihrer alten Koordinate
zi,alt verknüpft. Diese Aussage ist für alle Punktquellen gültig. Daher ist in allenBerechnungen
des vorangehenden Kap. 3.3.3 die Koordinatezi durch die Koordinatezi + s zu ersetzten (auch in
den Integrationsgrenzen der Integrale). Damit ergibt sich für die Verschiebungen∆Y (zi, lj), die
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Abbildung 3.28: Darstellung der experimentellen Anordnung in einer Ebene senkrechtzur Streuebene für eine Aus-
dehnungq der Röntgenquelle sowiec des Kristalls undl des Detektors in dieser Ebene. Detektor und Kristall sind so
ausgerichtet, dass ihre Mittelpunkte auf einer Geraden, der Hauptachsedes Spektrometers, liegen, also innerhalb der
Streuebene, in der auch die Kristallgitternormale liegt. Zwei Positionen der Linienquelle sind dargestellt, diejenige, in
der der Mittelpunkt der Linienquelle ebenfalls in der Streuebene liegt (alte Position) und die neue Position, bei der der
Mittelpunkt der Linienquelle bezüglich dieser Ebene entlang derz-Achse um den Werts verschoben ist. Punktquel-
le 2 (aus Abb. 3.20) der Linienquelle ist stellvertretend für die unendliche Anzahl von Punktquellen in der Darstel-
lung besonders hervorgehoben. Jede Punktquelle mit den Grenzwinkelnκmin(zalt,i) undκmax(zalt,i) des Winkelsκ
zwischen ursprünglicher Streuebene und neuer Ebene, in der die Röntgenstrahlung einfällt, unter denen die Röntgen-
strahlung den Detektor noch erreichen kann, wird durch die Verschiebung der Linienquelle auf eine neuez-Koordinate
zi,neu = zi,alt + s verschoben, wobei sich die Grenzwinkelκmin,max(zalt,i) in neue Winkelκmin,max(zi,neu, lj)

ändern.lj bezeichnet die Koordinate des Detektionspunktesj der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich der
nicht-dispersiven Detektorachse.
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Abbildung 3.29: Linienform in der Detektorebene für die drei Punktquellen aus Abb. 3.20, wobei diese ums = 5 mm
entlang derz-Achse (siehe Abb. 3.28) verschoben wurden, für einen Bragg-Winkel θ von53.5◦, eine Ausdehnung des
Detektors entlang der nicht-dispersiven Achse vonl = 27.6 mm, eine Quelllänge vonq = 40 mm (siehe Abb. 3.20) in
einer Ebene senkrecht zur Streuebene und einen Abstand von Detektor und Quelle von1886 mm.

von jeder Punktequellei für jeden Detektorpunktj verursacht werden,

∆Y (zi, lj) = L · tan(ζ(κ(zi, lj))) ≈
1

2
L tan θ

(

(zi + lj + s)

L

)2

. (3.31)

Die mit Gl. 3.31 berechneten Werte fürY∆(zi, lj) sind stellvertretend für alle Punktquellen für
die drei ums = 5 mm entlang derz-Achse verschobenen Punktquellen aus Abb. 3.20 in Abb. 3.29
für q = 40 mm, l = 27.6 mm undL = 1886 mm und einen Bragg-Winkel von53.5◦ dargestellt.
Vergleicht man diese Abbildung mit Abb. 3.21 für eine ausgedehnte, ideal ausgerichtete Linien-
quelle so ist zum einen klar ersichtlich, dass die gekrümmten Linien nun nicht mehr symmetrisch
bezüglich der Quellmitte sind, d.h. das Röntgensignal, dass durch Puktquelle1 auf dem Detektor
verursacht wird, ist nicht mehr identisch zu dem, welches von der Punktquelle 3 erzeugt wird.
Zum anderen ist zu erkennen, dass die Linienkrümmung insgesamt, d.h. dieGesamtverschiebung
K, größer sein wird, da insbesondere die Quellpunkte in der Nähe des Quellpunktes1 einen stär-
ker gekrümmten Röntgenreflex in der Detektorebene hervorrufen, als das vor ihrer Verschiebung
ums der Fall war. So ist das maximaleY (zi, lj) für Quellpunkt1 nach der Verschiebung ums = 5

mm bereits um den Faktor1.5 größer als vor der Verschiebung.

107



Kapitel 3. Absolut-Wellenlängen-Kalibrationsmethode für hochpräzisie Röntgenspektroskopie
mit Kristallspektrometern

-15 -10 -5 0 5 10 15

0,05

0,10

0,15

0,20

0,25

 

 

di
sp

er
si

ve
 A

ch
se

 (m
m

)

nicht-dispersive Achse (mm)

 s=  0 mm
 s=  1 mm
 s=  5 mm
 s=10 mm

Abbildung 3.30: Verschiebung des Peakmaximums des auf die dispersive Achse projizierten Röntgenreflexes in der
Detektorebene für die einzelnen Punktelj auf dem Detektor, wobeilj die nicht-dispersive Detektorkoordinate be-
zeichnet, bei einem Bragg-Winkel vonθ = 53.5◦ in Abhängigkeit der Verschiebungs der Quellpunkte entlang der
z-Achse (siehe Abb. 3.28). Die mittlere VerschiebungY (lj) für jeden Detektorpunkt ergibt sich als Mittelwert der
VerschiebungenY (zi, lj), die durch jeden einzelnen Quellpunktzi für jeden dieser Punktelj verursacht werden. Für
die Berechnung wurde eine Ausdehnung des Detektors entlang der nicht-dispersiven Achse vonl = 27.6 mm, eine
Quelllänge vonq = 40 mm (siehe Abb. 3.28) in einer Ebene senkrecht zur Streuebene und ein Abstand von Detektor
und Quelle vonL = 1886 mm angenommen.

Integriert man Gl. 3.31 analog zu Gl. 3.23 so erhält man die mittlere Verschiebung∆Y (lj), die
für jeden Punkt auf dem Detektorlj durch alle Punktquellenzi verursacht wird, durch das auf die
Quelllänge2zmax = q normierte Integral über die Koordinatenzi, zu

∆(Y (lj)) ≈

(

(q/2 + s+ lj)
4 − (−q/2 + s+ lj)

4
)

6Lq
tan(θ) . (3.32)

Abb. 3.30 zeigt diese∆Y (lj) bei einem Bragg-Winkel vonθ = 53.5◦ für verschiedene Verschie-
bungens der Linienquelle entlang derz-Achse (siehe Abb. 3.28) fürq = 40 mm, l = 27.6 mm
undL = 1886 mm als Funktion der nicht-dispersiven Detektorkoordinatelj . Auch diese Abbil-
dung liefert im Vergleich mit Abb. 3.22 ein konsistentes Bild. Eine größere Verschiebung der
Linienquelle ums führt demnach zu einem schnellen Anstieg des Mittelwertes der∆Y (lj), d.h.
die mittlere Verschiebung des Röntgenreflexes entlang der dispersiven Detektorachse für die De-
tektorpunkte mit den Koordinatenlj entlang der nicht-dispersiven Detektorachse, die durch alle
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Abbildung 3.31: Mittlere VerschiebungY (zi) des Peakmaximums des auf die dispersive Achse projizierten Röntgen-
reflexes in der Detektorebene, die durch die einzelnen Quellpunktezi der Röntgenlinienquelle hervorgerufen wird, bei
einem Bragg-Winkel vonθ = 53.5◦ in Abhängigkeit der Verschiebungs der Linienquelle entlang derz-Achse (siehe
Abb. 3.28) als Funktion des ausgewählten Quellpunktes mit derz-Koordinatezi. Diese VerschiebungY (zi) ergibt sich
für jeden Quellpunktzi als Mittelwert der VerschiebungenY (zi, lj), die für jeden einzelnen Detektorpunktlj für jeden
dieser Quellpunktezi verursacht werden. Die Variablen wurden für die Berechnung analog zu Abb. 3.30 gesetzt.

Quellpunktezi + s verursacht wird, wächst rapide, z.B. ergibt sich fürs = 10 mm ein um Faktor
∼ 2 größerer maximaler Wert vonY (zi) als fürs = 0 mm.

Analog lässt sich durch Vergleich mit Gl. 3.27 die mittlere VerschiebungY (zi), die für alle Punkte
auf dem Detektorlj durch die jeweilige Punktquellenzi verursacht wird, als Integral über die
VerschiebungenY (zi, lj) zu

∆(Y (zi)) ≈

(

(zi + s+ l/2)4 − (zi + s− l/2)4
)

6Lq
tan(θ) (3.33)

berechnen. Die so berechneten Werte fürY (zi) sind in Abb. 3.31 in Abhängigkeit der Verschie-
bung s der Linienquelle entlang derz-Achse als Funktion des ausgewählten Quellpunktes mit
der z-Koordinatezi für q = 40 mm, l = 27.6 mm undL = 1886 mm und einen Bragg-Winkel
von 53.5◦ aufgetragen. Auch hier lässt sich erkennen, dass die Verschiebungs zu einem starken
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Anstieg der Werte fürY (zi) führt. Für die maximalenY (zi) ergeben sich fürs = 10 mm schon
ungefähr doppelt so große Werte wie für den Fall mits = 0 mm, was sich mit vorangehenden
Überlegungen deckt.

Damit erlauben obige Betrachtungen analog zu Gl. 3.29 eine Berechnung der Gesamtverschie-
bungKneu des Peakmaximums des auf die dispersive Achse projizierten Röntgenreflexes in der
Detektorebene bezüglich einer parallelen Linie zur nicht-dispersiven Detektorachse durch den De-
tektorpunkt mitlj = 0, der von einem Röntgenstrahl mitzi = 0 generiert wird. Diese lässt sich als
eine Funktion der Verschiebungs der Quelle entlang derz-Achse (siehe Abb 3.28) ausdrücken:

Kneu ≈

(

( q
2 + s+ l

2

)4 −
(

− q
2 + s+ l

2

)4
)

−
(

( q
2 + s− l

2

)4 −
(

− q
2 + s− l

2

)4
)

24L · l · q tan(θ) .

(3.34)
Abb. 3.32 stellt diese Gesamtverschiebung als Funktion der Verschiebungs=0-10 mm der Quelle
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Abbildung 3.32: Mit Gl. 3.34 berechnete GesamtkorrekturK für das Peakmaximum des auf die dispersive Achse
projizierten Röntgenreflexes in der Detektorebene bezüglich einer parallelen Linie zur nicht-dispersiven Detektorachse
durch den Detektorpunkt mitlj = 0, der von einem Röntgenstrahl mitzi = 0 generiert wird, bei einem Bragg-Winkel
von θ = 53.5◦ für eine Verschiebung der Röntgenlinienquelle von s=0-10 mm (siehe Abb. 3.28). Für die Berechnung
wurden die Variablen analog zu Abb. 3.30 gesetzt.
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für q = 40 mm, l = 27.6 mm undL = 1886 mm sowie einen Bragg-Winkel von53.5◦ dar. Es
ergibt sich eine Gesamtverschiebung vonKneu = 0.07 Pixel fürs = 0 mm. Dagegen hatKneu für
s = 10 mm bereits einen Wert vonKneu = 0.11 Pixel, d.h.Kneu ist um einen Faktor1.3 größer.
Dies bedeutet auch für den Korrekturwinkelζ, dass er stark mit größer werdendems ansteigt, denn
der Korrekturwinkel ist überζ = arctan(Kneu/L) mit der GesamtverschiebungKneu verknüpft:

ζ ≈ arctan





(

( q
2 + s+ l

2

)4 −
(

− q
2 + s+ l

2

)4
)

−
(

( q
2 + s− l

2

)4 −
(

− q
2 + s− l

2

)4
)

24L2 · l · q tan(θ)



 .

(3.35)
Dieser Korrekturwinkelζ ist eine wichtige Größe, da er in die Datenauswertung über die Be-
ziehungθ = θ′ − ζ eingebracht werden und der Bragg-Winkel so unter Berücksichtigung der
Linienkrümmung bestimmt werden kann(siehe auch Kap. 3.3.2). Abb. 3.33 zeigt den mit Gl. 3.35
berechneten Korrekturwinkelζ als Funktion der Verschiebungs der Linienquelle entlang derz-
Achse (siehe Abb. 3.28). Die in der Berechnung eingesetzten Werte derVariablen sind analog
denen aus Abb. 3.30. Abb. 3.33 lässt sich entnehmen, dass die Änderung der Korrekturwinkelζ
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Abbildung 3.33: Mit Gl. 3.35 berechnter Korrekturwinkelζ als Funktion der Verschiebungs = 0-10 mm der Röntgen-
linienquelle (siehe Abb. 3.28). Für die Variablen wurden die gleichen Werte wie in Abb. 3.30 verwendet.
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für eine Verschiebungs der Linienquelle von bis zu10 mm im Bereich von∼ 10−3 ◦ liegt. Für
eine ideal positionierte Linienquelle von40 mm ist ζ ∼ 1.5 mal kleiner als für eine Linienquel-
le, die ums = 10 mm verschoben ist. Bei Vernachlässigung einer möglichen Fehlausrichtung des
Spektrometers, kann damit ein systematischer relativer Fehler von∆λ/λ ≈ 15 ppm in Röntgen-
wellenlängenmessungen für eine Verschiebungs von bis zu10 mm entstehen. Das Spektrometer
muss daher so ausgerichtet werden, dass die Mitte der Linienquelle innerhalb der Streuebene liegt,
in der sich die Kristallgitternormale, der Mittelpunkt des Kristalls und des Detektors befinden (sie-
he Abb. 3.20). Wie diese Justage des Spektrometers durchgeführt wird, hängt vom experimentellen
Aufbau ab, d.h. ob das Spektrometer für die Messung unter90◦ zum Elektronenstrahl oder unter
0◦ montiert ist. Eine Diskussion dieser Justageprozesse findet sich in Kap. 3.3.6 und 3.3.7.

Abschließend sind für die obigen Überlegungen in Tab. 3.3 die mit Hilfe von Gl. 3.35 bestimmten
Korrekturwinkelζ für verschiedene Bragg-Winkelθ und eine Verschiebung der Linienquelle von
s = 10 mm entlang derz-Achse fürl = 27.6 mm,L = 1886 mm und senkrechter Anordnung des
Spektrometers zum Elektronenstrahl, so dass die Ionenwolke vom Kristallaus gesehen eine Aus-
dehnung von∼ 40 mm besitzt, aufgelistet.

Hier soll noch kurz auf einen weiteren Fall einer nicht-idealen Positionierung des Kristalls be-
züglich der Ionenwolke, d.h. der ausgedehnten Röntgenquelle, eingegangen werden, der im Ex-
periment vorliegen kann. Es handelt sich dabei um eine Drehung des Kristalls um den Winkel
η mit der y-Achse (siehe Abb. 3.34) als Drehachse. Unter gewissen (berechtigten) Annahmen
lässt sich dieser Fall auf den eben beschriebenen Fall einer Verschiebung der Röntgenlinienquel-
le um s entlang derz-Achse zurückführen. Fig. 3.34 zeigt die experimentelle Anordnung für
den Fall des ungedrehten und des umη gedrehten Kristalls schematisch in einer Ebene senk-
recht zur Streuebene für eine Ausdehnungq der Röntgenquelle sowiec des Kristalls undl des
Detektors in dieser Ebene.lj,alt bezeichnet die altez-Koordinate, d.h. vor der Drehung des Kri-
stalls umη, des Detektionspunktesj der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich der nicht-
dispersiven Detektorachse undlj,neu die neue Koordinate, d.h. nach der Drehung des Kristalls

Element Übergang Energie (eV)θ(Si111, Si220) (◦) ζ · 10−4 (◦)

S14+ w ∼ 2461 53.5 32.3

S15+ Lyman-α1 ∼ 2623 49.0 27.5

Ar16+ w ∼ 3140 39.0 19.4

Ar17+ Lyman-α1 ∼ 3323 36.5 17.7

Fe24+ w ∼ 6701 28.8 13.1

Fe25+ Lyman-α1 ∼ 6973 27.6 12.5

Tabelle 3.3: Korrekturwinkelζ für verschiedene Bragg-Winkelθ (vgl. Gl. 3.35) und eine Verschiebung der Linienquelle
um s = 10 mm. Die Bragg-Winkel beziehen sich auf Messung der Wellenlängen - außer im Falle der Messungen an
Eisenionen - mit einem Si(111)-Kristall. Die Bragg-Winkel für die Röntgenstrahlung von Eisenionen wurden für den
Einsatz eines Si(220)-Kristalls berechnet.
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Abbildung 3.34: Schematische Darstellung der experimentellen Anordnung in einer Ebene senkrecht zur Streuebene
für einen ideal ausgerichteten bzw. einen umη gedrehten Kristall bei einer Ausdehnungq der Röntgenquelle sowiec des
Kristalls undl des Detektors in dieser Ebene.lj,alt steht für die alte Koordinate, d.h. vor der Drehung des Kristalls um
η, des Detektionspunktesj der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich der nicht-dispersiven Detektorachse und
lj,neu für die neue Koordinate, d.h. nach der Drehung des Kristalls umη. Analog bezeichnetzi,alt die altez-Koordinate
der Punktquelle undzi,neu die neue Koordinate. Alle Koordinaten beziehen sich auf das alte Koordinatensystem. Es
sind zwei Kristallstellungen, die sich um den Drehwinkelη unterscheiden, und zwei korrespondierende Punktquellen
(Punktquelle2 und Punktquelle2′), die jeweils in der Ebene liegen, die durch die Kristallgitternormale und die Mittedes
Kristalls sowie diey-Achse aufgespannt wird, und die die Streuebenen der Röntgenstrahlung darstellen, eingezeichnet.
In einer Kristallstellung sind Quelle, Detektor und Kristall so ausgerichtet, dass ihre Mittelpunkte auf einer Geraden,
der Hauptachse des Spektrometers, liegen, also innerhalb der Streuebene, in der auch die Kristallgitternormale liegt;
in der zweiten Kristallstellung liegt nur der Mittelpunkt des Kristalls in der neuenStreuebene. Diez-Koordinate jeder
Punktquelle mit den Grenzwinkelnκmin(zi,alt) undκmax(zi,alt) des Winkelsκ, unter denen die Röntgenstrahlung
den Detektor noch erreichen kann, wird unter der Koordinatentransformation durch Rotation des Kristalls umη von
zi,alt nachzi,neu transformiert, wobei sich die Grenzwinkelκmin,max(zi,alt) zu neuen Winkelnκmin,max(zi,neu)

ändern.
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um η. Die Koordinaten sind beide bezüglich des alten Koordinatensystems angegeben. Analog
stehtzi,alt für die altez-Koordinate der Punktquelle undzi,neu für die neue Koordinate. Beide
Koordinaten beziehen sich auf das alte, ungedrehte Koordinatensystem.Zwei Kristallstellungen,
die sich um den Drehwinkelη unterscheiden, sind eingezeichnet. Experimentell kann ohne ge-
zielte Ausrichtung des Spektrometers nicht sichergestellt werden, dass tatsächlich von den beiden
Ausrichtungen diejenige vorliegt, bei der eine Gerade durch den Mittelpunkt des Kristalls mit der
Richtung der Kristallgitternormale die Linienquelle mittig schneidet. Ein geringer Winkel η von
η = arctan(6/1886) ≈ 0.2◦, der bei einem Abstand von Quelle zu Detektor von∼ 1886 mm zu
einer Fehlausrichtung der Kristallgitternormale bezüglich der Röntgenlinienquelle, d.h. zwischen
der Position von Punktquelle2 und2′, von lediglich6 mm korrespondiert, kann bei gewöhnlicher
Positionierung des Spektrometers mittels einfachen Abstandsmessern nicht vermieden werden. Ei-
ne gezielte Ausrichtung des Spektrometers auf die Idealposition ist vonnöten. In Abb. 3.34 ist für
diese ideale Ausrichtung die Punktquelle2 mit ihren Grenzwinkelnκmin,max(zi,alt) angedeutet.
Eine Punktquelle, die ums = L · tan η verschoben ist, Punktquelle2′, ist für den Fall des umη
gedrehten Kristalls mit ihren Grenzwinkelnκmin,max(zi,neu) skizziert. Gilt für den Abstand zwi-
schen Kristall und Detektord ≪ L, was in den Experimenten dieser Arbeit der Fall ist, so kann
man davon ausgehen, dass die Verschiebung zwischenlj,alt und lj,neu, d.h. zwischen alten und
neuenz-Koordinaten der Detektorpunkte, gering ist (denn diese enthältd · tan η, was für kleine
η gegen0 geht) und man kann näherungsweiselj,alt ≈ lj,neu setzen. Für die neuen Grenzwin-
kel κmin,max(zi,neu) von Punktquelle2′ ergibt sich dannκmax = (zi,neu + l/2)/Lneu,z=0 und
κmin = (zi,neu− l/2)/Lneu,z=0. Dabei lässt sichLneu,z=0 für zi,neu = 0 zuLneu,z=0 = L/ cos η

(siehe Abb. 3.34) berechnen (und allgemein für jedeszi,neu zuLneu = (L− tan η · zi,alt)/ cos η)
und entspricht damit in erster NäherungL. zi,neu bezeichnet, wie oben erwähnt, die neuen Koordi-
naten der Röntgenpunktquelle in Bezug auf das alte Koordinatensystem und ist mit zi,alt, d.h. der
alten Koordinate der Röntgenpunktquelle im alten Koordinatensystem, überzi,neu = zi,alt/ cos η

verknüpft. Die Koordinatenzi,neu können dabei bezüglich des alten Koordinatensystems Werte
zwischenzi,neu = (±q/2 +L tan η)/(1 + tan2η) · cos η annehmen. Mit der Näherung für kleine
η, tan2 η ≈ 0 undcos η ≈ 1 ergibt sich damit für alle Punktquelleni zi,neu ≈ zi,alt + L · tan η.
Damit erhält man somit fürκ(zi,neu(zi,alt)) = (zi,alt+L tan η± l/2)/L. Bezeichnet manL tan η

alss so entspricht der Fall einer Fehlpostionierung des Kristalls um den Rotationswinkelη dem
oben beschriebenen Fall einer Verschiebung der Röntgenlinienquelle um den Werts entlang der
z-Achse und die oben hergeleiteten Ergebnisse gelten auch für diesen Fall.

Aus den Betrachtungen dieses Kapitels ergibt sich, dass eine Ausrichtung des Spektrometers auf
die ideale Geometrie, bei der sich der Mittelpunkt von Linienquelle, Kristall und Detektor wie auch
die Kristallgitternormale in einer Ebene, der Streuebene der Röntgenstrahlung befinden, in jedem
Falle erforderlich (oder positiv) ist. Ist die Linienkrümmung auf dem Detektor nicht experimentell
aufzulösen, so ist es erforderlichη präzise zu kennen, um den Korrekturwinkelζ berechnen und
in der Datenauswertung berücksichtigen zu können. Ist die Ausrichtung des Spektrometers ideal,
d.h. η = 0, so ist die Linienkrümmung dabei minimal, was in Hinblick auf einen geringeren
Korrekturwinkelζ wünschenswert ist. Dies gilt auch, wenn die Linienkrümmung auf dem Detektor
experimentell aufgelöst werden kann. Eine Verringerung der Linienkrümmung ist in jedem Falle
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positiv.

Im folgenden Kapitel soll die dafür nötige Ausrichtung des Spektrometersauf die Idealposition mit
η = 0 besprochen werden. Diese Ausrichtung wird für die zwei verschiedenen Anordnungen des
Spektrometers bezüglich der EBIT diskutiert, die beide in den Messungen dieser Arbeit verwendet
wurden (siehe Kap. 3.3.4), für den Fall, bei dem das Spektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl
an der Heidelberg-EBIT montiert ist und die Ionenwolke für den Kristall wie eine Linienquelle
mit einer Längeq ≈ 40 mm erscheint, und für den Fall, bei dem das Spektrometer parallel zum
Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiert ist und die Ionenwolke vom Kristall aus gesehen
eine Ausdehnungq von einigen100 µm besitzt. Zunächst wird auf ersteren Fall eingegangen.

3.3.6 Ausrichtung des Spektrometers bei senkrechter Montage zum Elektronen-
strahl

Wie im letzten Kapitel besprochen ist es notwendig und wünschenswert, das Spektrometer ideal
auszurichten, d.h. so, dass für den Winkelη (siehe Abb. 3.34) zwischen Hauptachse des Spek-
trometers und der Gerade, die durch die Mitte des Kristalls und die Kristallgitternormale vorge-
geben ist,η = 0 gilt. Die dafür erforderliche Positionierung des Spektrometers soll in diesem
Kapitel für eine Montage des Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-

Kristall

kollimierter
Laser Strahl
632 nm

justierbarer
Spiegel

Glasfenster 1

Z
Y

X
DY

DZ

Abbildung 3.35: Experimentelle Anordnung zur Absolutbestimmung derz-Koordinate des Kristallmittelpunktes mit-
tels eines parallel zur Kristalloberflächennormale einjustierten Lasers. Der Laser kann dabei mit Hilfe eines justierbaren
optischen Tisches parallel zurz-Achse verschoben werden. Verschwindet der Rückreflex des Lasers, so ist (jeweils) ei-
ne Kante des Kristalls in nicht-dispersiver Richtung erreicht. Über den Mittelwert der so bestimmtenz-Koordinaten der
Kristallkanten lässt sich die Koordinate des Kristallmittelpunktes bestimmen. Zur besseren Darstellung sind Laserstrahl
und Rückreflex in verschiedenen Farben dargestellt.
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EBIT diskutiert werden. Dies ist die in allen früheren Röntgenwellenlängenmessungen mit dem
Heidelberg-Röntgenspektrometer und in einigen Messungen dieser Arbeit verwendete Geometrie
(siehe auch Kap. 3.3.4). Für diese Anordnung erscheint die Ionenwolke vom Kristall aus gesehen
als Linienquelle mit einer Länge vonq ≈ 40 mm.

Um das Spektrometer auszurichten, müssen die Positionen des Kristall- und Ionenwolkenmit-
telpunktes und damit des Linienquellenmittelpunktes absolut bezüglich der Kristallnormale be-
stimmt und in Überlapp gebracht werden. Um die Position des Kristallmittelpunktesabsolut zu
vermessen, wird zunächst ein handelsüblicher, durch zwei Blenden kollimierter He-Ne-Laser-
Strahl mit einer Wellenlänge von632 nm über einen iny- und z-Richtung justierbaren Spiegel,
durch das in Kap. 3.2 erwähnte Vakuumglasfenster (siehe Abb. 3.35 Glasfenster1) in das Röntgen-
spektrometer eingeschossen, wo sein Strahlengang von dem Kristall, dersich unter einem Kristall-
winkel (siehe Abb. 3.1) vonξ = 90◦ befindet, umgekehrt wird. Der Laserstrahl wird so einjustiert,
dass er vom Kristall in sich selbst zurückreflektiert wird, d.h. dass seinStrahlengang parallel zur
Kristalloberflächennormale verläuft. Mit dem so ausgerichteten Laserstrahl wird anschließend die
z-Koordinate der Kristallmitte absolut bestimmt. Dies geschieht mittels eines Justagespiegels, der
auf einem kleinen optischen Tisch mit Mikrometerschraube montiert ist. Mit dessen Hilfe kann
der Laser entlang derz-Achse parallel verschoben werden. Verschwindet der Rückreflex des La-
sers vom Kristall in positiver Richtung derz-Achse, so ist die eine Kante des Kristalls entlang
der nicht-dispersiven Achse erreicht; entsprechendes gilt für die negativez-Achse und die andere
Kante des Kristalls. Die Koordinatez des Kristallmittelpunktes ergibt sich dann als Mittelwert der
beiden über die Mikrometerschraube des Verschiebetisches absolut bestimmtenz-Koordinaten der
Kristallkanten.

Die so absolut bestimmte Position des Kristallmittelpunktes in Hinblick auf die Oberflächennor-
male des Kristalls muss mit der Position des Mittelpunktes der Ionenwolke verglichen werden,
um das Spektrometer und den Kristall zuη = 0 ausrichten zu können. Um den Mittelpunkt der
Ionenwolke absolut zu vermessen, wird der Kristall zuξ = 0 rotiert. Der parallel zur Oberflä-
chennormale einjustierte Laser wird über dem waagrecht stehenden Kristall in das Spektrometer
eingeschossen (siehe Abb. 3.36). Dabei sind die beiden Linsen (Linse1, 2) (siehe Kap. 3.2.1)
im Strahlrohr des Spektrometers, die Justagezwecken dienen, aus dem Strahlengang entfernt, und
anstatt des Interferenzfilters bzw. des Berylliumfensters ist ein Glasfenster (Glasfenster2) in den
Strahlengang eingefahren. Der Laser wird am Spiegel vorbei bzw. durch den Emulsionsschicht-
Strahlteiler (siehe Abb. 3.1), die der Einkopplung der Lichtreferenzlinienin den Strahlengang der
Röntgenstrahlung dienen, geschossen und passiert Glasfenster2 und das so genannte „Schlüssel-
loch“, eine metallische Blende vor der Driftröhrenanordnung, die die Sicht auf das Fallenvolumen
seitlich begrenzt. Nach Durchlaufen der Fallenregion tritt der Laser durch zwei Linsen (Linse3,
4), die sich in dem dem Spektrometer gegenüberliegenden Port für optische Spektroskopie [94]
befinden, und verlässt das EBIT Vakuum (Glasfenster3). Mittels einer Kamera, Spiegelreflex,
Webkamera etc., kann der auf einem Schirm auf der dem Spektrometer gegenüberliegenden EBIT-
Seite abgebildete Laserpunkt detektiert werden. Der Schirm befindet sich dabei im Brennpunkt
der zweiten Linse (Linse4). Der Brennpunkt der ersten Linse (Linse3) liegt im Fallenzentrum.
Der Laserpunkt lässt sich nun als Funktion derz-Koordinate des justierbaren Spiegels beobach-
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Abbildung 3.36: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus zur absoluten Bestimmung derz-Koordinate des Driftröhren- und damit des Ionenwolkenmittelpunk-
tes. Der Laser kann dabei mit Hilfe eines justierbaren optischen Tischesparallel zurz-Achse verschoben werden. Verschwindet der Rückreflex des Lasers, so ist (jeweils) eine
Kante des Schlüssellochs und damit der dazu zentrisch ausgerichteten Driftröhre und Ionenwolke erreicht. Über diez-Koordinaten der Schlüssellochkanten lässt sich dann die
z-Koordinate des Wolkenmittelpunktes bestimmen.
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ca.40 mm

4 mm

Abbildung 3.37: Abbild der Driftröhrenanordnung, dass über die Aufweitung eines632 nm He-Ne-Laserstrahls auf
dem Schirm erzeugt wurde. Der schwarze Schatten in der Mitte wird dabei durch den kleinen Spiegel im Strahlen-
gang des Lasers verursacht. Das Abbild ist bezüglich des kleinen Spiegels leicht asymmetrisch, da der Laser bzw. die
Linsen bei der Aufnahme nicht ganz optimal ausgerichtet waren, so dass das Schlüsselloch leicht schräg und damit
ungleichmäßig beleuchtet wurde. Die Skalen zeigen die Maße des Abbilds.

ten. Verschwindet der Laserpunkt, so trifft der Laser (jeweils) eine Kante des Schlüssellochs, die
zentrisch zur Driftröhre und damit zur Ionenwolke ausgerichtet ist. Über die so bestimmtenz-
Koordinaten der Schlüssellochkanten lässt sich dann diez-Position des Wolkenmittelpunktes als
Mittelwert dieser Koordinaten bestimmen. Durch Aufweiten des Laserstrahls mittels einer Lin-
senanordnung lässt sich zusätzlich ein Abbild des Driftröhrenkonstruktion erzeugen (siehe Abb.
3.37). Der kleine Schatten in der Mitte des Abbilds lässt sich durch den kleinen Spiegel, der nor-
malerweise die Lichtreferenzlinien in den Strahlengang einkoppelt, und einen Teil des Laserlichtes
blockiert, erklären. Einige Maße lassen sich über die Abbildung bestätigen, so z.B. die Höhe des
Schlüssellochs mit4 mm.

Sind die z-Koordinaten des Kristallmittelpunktes und des Wolkenmittelpunktes bezüglich der
Oberflächennormale auf diese Art bestimmt worden, so kann das Spektrometer schrittweise ver-
schoben werden, bis die ideale Position erreicht ist, d.h. die Mitte des Kristallsund der Wolke
in Bezug zur Kristalloberflächennormale die gleichez-Koordinate besitzen, wobei diese Position
immer wieder sequentiell überprüft wird. Die Unsicherheit bezüglich der Positionierung des aus-
gerichteten Spektrometers lässt sich wie folgt abschätzen: Da sich die letzteBlende zur Kollimie-
rung des Laserstrahls in einer Entfernung von ca.1 m zum Kristall befindet und die Position des
vom Kristall rückreflektierten Lasers mit einer Genauigkeit von ca.1 mm bestimmt werden kann,
ergibt sich ein möglicher Offset-Winkel zwischen Kristalloberflächennormale und Laserstrahl von
0.5 rad. Die Distanz zwischen Kristall und Falle beträgt∼ 1.5 m. Die resultierende Unsicherheit
in der Bestimmung der Position des Wolkenmittelpunktes beträgt damit∼ ±0.75 mm. Dagegen
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wird die Unsicherheit in der Bestimmung der Position des Kristallmittelpunktes durch die Ge-
nauigkeit beeinflusst, mit der die Positionen der Kanten des Kristalls vermessen werden können.
Die Unsicherheit in der Bestimmung der Kristallkantenpositionen wurde durchmehrmaliges An-
fahren dieser Positionen mit dem Laserstrahl, der mittels des verschiebbaren optischen Tisches
parallel zurz-Achse justiert werden kann, anhand der Standardabweichung des Mittelwertes der
für die verschiedenen Messungen erhaltenenz-Koordinaten der Kristallkanten zu∼ ±0.3 mm
bestimmt. Damit kann die Ausrichtung des Spektrometers bzw. des Kristallmittelpunktes bezüg-
lich des Ionenwolkenmittelpunktes auf∼ ±0.8 mm genau bestimmt werden. Eine Fehlausrich-
tung s des Spektrometers von bis zu∼ ±0.8 mm bezüglich der Idealposition ist somit während
der Röntgenwellenlängenmessung nicht ausgeschlossen und hat nachGl. 3.35 einen um bis zu
∆ζ ≈ 7 · 10−6 ◦ größeren Korrekturwinkel für die Linienkrümmung zur Folge. Wird die Lini-
enkrümmung des Röntgenreflexes auf dem Detektor nicht experimentell aufgelöst, so führt die
nach der Justage des Spektrometers noch vorliegende Unsicherheit in der Ausrichtung des Spek-
trometers vons = ±0.8 mm und die dazugehörige Unsicherheit im simulierten Korrekturwinkelζ

somit für die Wellenlängenbestimmung zu einem zusätzlichen Beitrag zum Gesamtfehler. Dieser

Kristall

kollimierter
Laser Strahl
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justierbarer
Spiegel

Glasfenster 1

Z
Y

X
DY

DZ

rotierbare CCD

Abbildung 3.38: Schematische Darstellung zur Überprüfung der Ausrichtung derz-Koordinate des Kameramittelpunk-
tes bezüglich der Kristallnormale. Ein kollimierter632 nm He-Ne-Laserstrahl, der parallel zur Kristalloberflächennor-
male auf den Kristallmittelpunkt einjustiert ist, wird vom Kristall auf die CCD Kamera reflektiert und dort detektiert.
Analog lässt sich der Laserreflex bei Drehung des Kristalls um90◦ auf der zweiten CCD Kamera, die für die Anwen-
dung der Bond-Methode benötigt wird, abbilden.
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Abbildung 3.39: Spektren der von Detektor1 (links), Detektor2 (rechts) aufgenommen Laserpunkte zusammen mit
ihrer Projektion auf die nicht-dispersive Detektorachse (unten). Es isteine Verschiebung des Chipmittelpunktes von
Kamera2 bezüglich des Kristallmiettelpunktes von ca.100 Pixeln entlang der nicht-dispersiven Achse zu erkennen.

ergibt sich aufgrund obiger Betrachtungen zu|∆λ/λ| ≈ 0.3 ppm, was eine Wellenlängenmessung
mit einer relativen Genauigkeit von|∆λ/λ| ≈ 1-1.5 ppm noch ermöglicht. Kann die Linienkrüm-
mung des Röntgenreflexes in der Detektorebene dagegen aufgelöst werden, so entfällt dieser zu-
sätzliche Beitrag zum Gesamtfehler der Wellenlängenmessung. Auch aus diesem Grund ist es also
erstrebenswert die Linienkrümmung in der Detektorebene experimentell aufzulösen.

Zusätzlich zu den Koordinaten des Kristall- und Ionenwolkenmittelpunktes kann die Koordina-
te der Mitte der Kamera in nicht-dispersiver, also inz-Richtung, und damit die Ausrichtung der
Kamera, bezüglich der Ebene, in der sich Wolken-, Kristallmittelpunkt und dieKristalloberflä-
chennormale befinden, absolut bestimmt werden. Dazu wird der auf die Mittedes Kristalls paral-
lel zur Kristalloberflächennormale ausgerichtete Laserstrahl bei einerbeliebigen Kristallstellung,
hier bei einem Kristallwinkel vonξ = 45◦, auf die Kamera reflektiert (siehe Abb. 3.38). Analog
lässt sich der Laserreflex bei Drehung des Kristalls um180◦ auf der zweiten CCD Kamera, die
für die Bond-Methode benötigt wird, abbilden. Diez-Koordinate des detektierten Laserpunktes in
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der Kameraebene lässt sich anhand der Projektion seines Spektrums aufdie nicht-dispersive De-
tektorachse und anschließenden Gaußfit an das so erhaltene Linienprofil über das Peakmaximum
des Fits bestimmen. Abb. 3.39 zeigt die für beide Kameras aufgenommen Laserpunkte zusammen
mit ihrer Projektion auf die nicht-dispersive Detektorachse. Es ist zu erkennen, dass der Laser-
punkt für CCD Kamera1 nahezu mittig bei Pixel1024 liegt, während der für CCD Kamera2 um
∼ 100 Pixel zu niedrigeren Werten, auf ca. Pixel920, verschoben ist, was einer Verschiebung von
∼ 1.5 mm entspricht. Nach Rücksprache mit dem Hersteller der CCD Kameras (Andor Technolo-
gies) muss es sich bei dieser Verschiebung durchaus nicht um eine Fehlpositionierung der Kamera
als solches bezüglich des Spektrometers handeln. Diese kann vielmehr durch eine Verschiebung
des Kamerachips bezüglich der Kameramitte, der bei der Fertigung der CCDKamera nur mit
einer Toleranz von∼ ±2 mm genau auf die Kameramitte montiert werden kann, verursacht wer-
den. Diese Tatsache ist in jedem Fall in Bezug auf die Linienform und die Datenauswertung zu
berücksichtigen.

3.3.7 Ausrichtung des Spektrometers bei paralleler Montagezum Elektronenstrahl

Nachdem im vorangehenden Kapitel die Ausrichtung des Spektrometers auf die Idealposition, die
zur Minimierung der Linienkrümmung benötigt wird, bei senkrechter Montage des Spektrometers
zum Elektronenstrahl besprochen wurde, soll hier auf die ideale Positionierung des Spektrometers
bei paralleler Montage des Spektrometers zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT eingegan-
gen werden. Dies ist die Geometrie, in der das Heidelberg-Röntgenspektrometer zum ersten Mal
in einigen Messungen dieser Arbeit eingesetzt wurde. Die Vorteile, die eine Montage des Spektro-
meters in dieser Anordnung mit sich bringt, wurden bereits eingehend in Kap. 3.3.4 besprochen.
Hier soll nur festgehalten werden, dass für diese Anordnung die Ionenwolke vom Kristall aus
gesehen nahezu als eine Punktquelle (q ≈ 100 µm) erscheint.

Bei paralleler Montage des Spektrometers zum Elektronenstrahl ist das Spektrometer von der Ka-
thode aus gesehen hinter dem Elektronenkollektor der EBIT montiert, so dass der Kristall sich
auf einer Achse mit der Elektronenkanone und der Kathode befindet. Dem Spektrometerport liegt
damit kein optischer Port gegenüber. Eine Bestimmung der Position des Wolkenmittelpunktes be-
züglich der Kristalloberflächennormale mit der Methode, die bei senkrechter Montage des Spek-
trometers verwendet wird, ist aus diesem Grund nicht möglich. Um die Position der Ionenwolke,
die nahezu einer Punktquelle entspricht, zu bestimmen, wurde daher eine andere Methode benutzt,
die aber wiederum auf einen kollimierten, parallel zur Kristallnormale auf diez-Koordinate des
Mittelpunktes des Kristalls ausgerichteten He-Ne-Laserstrahl mit einer Wellenlänge von632 nm
zurückgreift und voraussetzt, dass die Position des Einzelspaltes, d.h.des Beugungsgitters zur Er-
zeugung der Lichtreferenzlinien, bereits auf die Ionenwolke ausgerichtet wurde (siehe Kap. 3.2.2).
Die Position des Kristallmittelpunktes wird dabei analog zu den Betrachtungen für eine Monta-
ge des Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl bestimmt. Der einjustierte Laserstrahl wird
dann knapp über den auf0◦ gedrehten Kristall gerichtet und mit Hilfe des (in einigen Messungen
dieser Arbeit - anstatt des kleinen Spiegels - verwendeten) Emulsionsschicht-Strahlteilers (siehe
Kap. 3.2.1), der der Einkopplung der Lichtreferenzlinien in den Strahlengang der Röntgenstrah-
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lung dient, in den Lichtaufbau zur Erzeugung der Lichtrefernzlinien umgelenkt (siehe Abb. 3.40).
Wie oben erwähnt, ist die Position des Lichtaufbaus, also des Einzelspaltes, mit Hilfe der in Kap.
3.2.2 beschriebenen Methode auf diex und y-Koordinate der Ionenwolke ausgerichtet, d.h. der
Einzelspalt überlappt bezüglich dieser Koordinaten mit der Ionenwolke.Die y-Koordinate des
in y- undz-Richtung mittels eines optischen Tisches justierbaren Spiegels, der den Laser in das
Strahlrohr des Spektrometers einkoppelt, wird nun so gewählt, dass der Laserstrahl im Licht-
aufbau den Einzelspalt trifft, in dem das Beugungsgitter montiert ist. Für diehier vorgestellte
Justagemethode ist in diesem Einzelspalt zusätzlich zum Beugungsgitter einein z-Richtung ju-
stierbare Lochblende mit einem Radiusr von 1 mm montiert. Diese wird entlang derz-Achse so
lange verschoben, bis der Laserstrahl das Loch der Blende trifft. DieLochblende ist damit auf die
x- undy-Koordinate der Ionenwolke und diez-Koordinate des Auftreffpunktes des Laserstrahls,
der parallel zur Kristalloberflächennormale bezüglich des Kristallmittelpunktes einjustiert ist, im
Lichtaufbau ausgerichtet. Diesez-Koordinate sollte im Idealfall mit derz-Koordinate der Ionen-
wolke übereinstimmen.

Um eine mögliche Abweichungs zwischen derz-Koordinate der Ionenwolke und des im Lichtauf-
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Abbildung 3.40: Schematischer Aufbau zur Bestimmung derz-Position des Mittelpunktes der Ionenwolke bezüglich
der Kristalloberflächennormale und derz-Koordinate des Kristallmittelpunktes bei Beobachtung entlang der Elektro-
nenstrahlachse. Dazu wird ein parallel zur Kristallnormale einjustierter Laserstrahl knapp über den auf0◦ gedrehten
Kristall auf den Emulsionsschicht-Strahllteiler gerichtet, der den Laserstrahl auf eine im Einzelspalt montierte, entlang
derz-Achse verschiebbare Lochblende umgelenkt. Die Lochblende wird soausgerichtet, dass der Laserstrahl sie mittig
trifft.
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bau eingeschossenen Laserstrahls zu vermessen, wird der Laserstrahl nach der Justage der Loch-
blende abgeschaltet. Linse1 und Linse2 werden in das Strahlrohr des Röntgenspektrometers
eingebracht. Analog zu den Betrachtungen in Kap. 3.2.2 werden die Strahlparameter der EBIT so
gewählt, dass sichtbares Licht einer Wellenlänge von440 nm des2s2 2P3/2 → 2s2 2P1/2 (M1)
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Abbildung 3.41: Links oben: Reales Abbild der Ionenwolke in der Detektorebene; der kleine Ausschnitt zeigt dieses
Abbild vergrößert. Die leichte Asymmetrie der Wolke ist auf die nicht ganz ideale Ausrichtung der Linsen zurück-
zuführen. Links unten: Projektion des Ionenwolkenabbilds auf die nicht-dispersive Achse. Die Halbwertsbreite eines
Gaußfits an das Wolkenprofil entspricht bei bekanntem Abbildungsmaßstab von∼ 1 : 1 zwischen tatsächlicher Größe
der Wolke und dem auf dem Detektor abgebildeten Wolkenabbild einer Wolkengröße von∼ 340 µm. Allerdings gilt
diese Abschätzung nur für die Größe der Wolke in Hinblick auf die Emissionvon440 nm Licht des metastabilen (M1)
2s2 2P3/2 → 2s2 2P1/2 Übergangs in Ar13+. Rechts oben: Reales Abbild der Lochblende. Leider war der Einzelspalt
nicht ganz durch die Lochblende abgedeckt. Daher ist besonders im kleinen Ausschnitt, der das Abbild vergrößert dar-
stellt, Streulicht mit asymmetrischer Verteilung zu erkennen. Rechts unten: Projektion des Lochblendenabbildes auf die
nicht-dispersive Achse.
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Untersuchter Übergang verwendeter Kristalls (mm)

Alle Übergänge in Schwefel-Ionen Si(111) 3.6± 0.9

Alle Übergänge in Eisen-Ionen Si(220) 1.7± 0.9

Tabelle 3.4: Experimentell gemessene Verschiebungens zwischen derz-Koordinate des Kristall- und des Ionenwol-
kenmittelpunktes für den experimentellen Aufbau zur Röntgenwellenlängenmessung an Übergängen in verschiedenen
hochgeladenen Ionen, wobei das Röntgenspektrometer parallel zumElektronenstrahl ausgerichtet an der FLASH-EBIT
montiert war.

Übergangs in Ar13+-Ionen emittiert wird. In der richtigen Stellung von Kristall und Kamera zu-
einander erhält man über die Linsen (siehe Abb. 3.7) ein reales Abbild derIonenwolke, wobei der
Kristall das sichtbare Licht unter jedem Kristallwinkel reflektieren kann,da er für dieses wie ein
Spiegel wirkt. Dieser Vorgang wurde bereits genauer in Kap. 3.2.2 diskutiert. Das erhaltene Bild
wird auf die nicht-dispersive Achse der CCD Kamera projiziert (Abb. 3.41) und das Profil mit-
tels eines Gaußfits gefittet, um das Peakmaximum und damit die Position der Ionenwolke entlang
der nicht-dispersiven Detektorachse, d.h. ihrez-Koordinate zu bestimmen. Analog zu Kap. 3.2.2
wird anschließend der Einzelspalt mit dem440 nm-Licht einer LED beleuchet, wobei ein Groß-
teil des Einzelspaltes durch die Lochblende abgedeckt ist, d.h. Licht kann nur durch das Loch der
Lochblende in den Spektrometeraufbau gelangen. Das reale Abbild der Lochblende in der Detek-
torebene erhält man dann mit Hilfe von Linse1 und2, wobei sich der Fokus von Linse1 wie in
Kap. 3.2.2 innerhalb des Einzelspaltes und damit der Lochblende und der von Linse2 in der De-
tektorebene befindet. Dieses Abbild ist zusammen mit seiner Projektion auf dienicht-dispersive
Detektorachse in Abb. 3.41 dargestellt. Mit Hilfe eines Gaußfits an das Profil des projizierten
Spektrums erhält man diez-Koordinate der einjustierten Lochblende im Lichtaufbau und über
den Vergleich zwischen dieser Koordinate und derz-Koordinate des Wolkenabbildes lässt sich
damit eine mögliche Verschiebungs der Absolutpositionen von Ionenwolke und Kristallmitte in
Hinblick auf die Kristalloberflächennormale ermitteln. Tab. 3.4 listet die so für die experimentel-
len Anordnungen dieser Arbeit bestimmten Werte vons auf. Dabei wird zwischen der Anordnung
für die Röntgenwellenlängenmessungen an Schwefel-Ionen mittels eines Si(111)-Kristalls auf der
einen Seite und an Eisen-Ionen unter Verwendung eines Si(220)-Kristalls auf der anderen Seite
unterschieden, da zwischen den beiden Messungen der Kristall gewechselt wurde und sich die
Ausrichtung der Kristalle leicht veränderte.

Ist der Wert vons wie oben beschrieben ermittelt, wird die Lochblende aus dem Einzelspalt ent-
fernt, so dass die Lichtreferenzlinien als erste zwei Maxima des Interferenzmusters, das entsteht,
wenn Laserlicht auf das im Einzelspalt montierte Beugungsgitter fällt, erzeugt werden (siehe auch
Kap. 3.2.2).

Der Fehler in der Bestimmung vons wird größtenteils durch den Fehler in der Bestimmung der
Ausrichtung des Laserstrahls in Bezug auf die Kristalloberflächennormale von±0.75 mm (siehe
Kap. 3.3.6) und den Fehler in der Bestimmung derz-Koordinate des Kristallmittelpunktes und der
Lochblende von jeweils±0.3 mm bestimmt. Aus diesen beiden Fehlern ergibt sich ein Gesamt-
fehler von±0.9 mm, wogegen der Fehler, der aus der Bestimmung der Peakmaxima aus den Fits
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Kristall Winkel δ′

Silizium 111 2.29 · 10−3 ◦

Silizium 220 1.87 · 10−3 ◦

Tabelle 3.5: Maximal anzunehmender Beitrag der Verkippungswinkelδ′ der in dieser Arbeit eingesetzten Kristalle
innerhalb der Streuebene.

an die projizierten Spektren herrührt, mit0.12 mm gering ausfällt. Die resultierende Unsicher-
heit in einem über Simulationen bestimmten Korrekturwinkelζ beträgt damit∼ 6 · 10−6 ◦. Die-
se Unsicherheit führt zu einem zusätzlichen Beitrag im relativen Fehler|∆λ/λ| von≈ 0.3 ppm.
Allerdings kann dieser zusätzliche Fehlerbeitrag vermieden werden, wenn die Linienkrümmung
experimentell aufgelöst werden kann.

Abschließend sei hier noch angemerkt, dass der Laserstrahl in allen vorgestellten Justageprozessen
eigentlich immer parallel zur Kristallgitternormale ausgerichtet sein müsste, da diese die Referen-
zachse für die Röntgenreflexion am Kristall darstellt und ihre Streuebene charakterisiert. Aller-
dings kann ein Laserstrahl mit einer Wellenlänge im sichtbaren Bereich anhand seines Rückre-
flexes lediglich parallel zur Kristalloberflächennormale ausgerichtet werden. Es ergibt sich somit
ein Offset zwischen Kristallgitternormale und Strahlengang des Lasers. Bei bekanntem Winkel
δ′ (siehe Tab. 3.5) zwischen Kristalloberflächen- und Kristallgitternormale - wie dies für die hier
verwendeten Kristalle der Fall ist [51] - entsteht aus diesem Sachverhalt allerdings nur ein kleiner
zusätzlicher Fehlerbeitrag. Die Unsicherheit in diesem Winkelδ′ muss in der Fehleranalyse be-
rücksichtigt werden. Dieser zusätzliche Beitrag zur Unsicherheit in derBestimmung der Röntgen-
wellenlänge ist für die in dieser Arbeit verwendeten Kristalle viel kleiner alsder oben abgeschätzte
Beitrag, der von der Ausrichtung des Laserstrahls herrührt.

3.3.8 Simulation der Linienkrümmung auf dem Detektor

In den vorangehenden Kapiteln wurde die Linienkrümmung eines Bragg-reflektierten Röntgen-
reflexes in der Detektorebene eingehend für den Fall einer Röntgenpunktquelle und einer Rönt-
genlinienquelle diskutiert, wobei auch der Einfluss einer möglichen Fehlausrichtung dieser Rönt-
genquellen relativ zu Kristall und Detektor auf die in der Detektorebene entstehende Linienkrüm-
mung untersucht wurde. Dabei konnten mittels Taylor-Entwicklung und Näherung analytische
Ausdrücke für die GesamtkorrekturK, die die mittlere Abweichung aller Schnittpunkte von Rönt-
genstrahlung und Detektorebene von einer senkrecht zur Streuebene, durch den Schnittpunkt des
Röntgenstrahls mitκ = 0 mit der Detektorebene verlaufenden Gerade bezeichnet, und die da-
zu korrespondierenden Korrekturwinkelζ bestimmt werden. Die Rechnungen führen zu ersten
Erkenntnissen über den Einfluss experimenteller Größen wie z.B. der Ionenwolkengröße auf die
GesamtkorrekturK und geben ein in sich konsistentes Bild für die abgeschätzten Effekte. Für
eine Hochpräzisionswellenlängenmessung sind die so erhaltenen quantitativen Ergebnisse aller-
dings nicht ausreichend, da die Rechnungen zum einen Näherungen beinhalten und die ihnen
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Abbildung 3.42: Schematische Dastellung zur Simulation der Linienkrümmung auf dem Detektor in derx-z-Ebene,
der zur Streuebene senkrechten Ebene. Neben Röntgenquelle, Kristall und Detektor befinden sich für die Röntgen-
wellenlängenmessung in senkrechter Montage des Spektrometers zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT der
kleine Spiegel mit einer Ausdehnungsp in z-Richtung vonsp = 2 mm, das Beryllium-Fenster mit einer Breitebe in
z-Richtung von be=30 mm und zusätzlich das in Kap. 3.3.6 diskutierte Schlüsselloch, eine metallische Blende vor der
Driftröhrenanordnung mit einer Breitesc in z-Richtung vonsc = 33 mm. Diese Elemente des Spektrometerstrahlroh-
res können den Strahlengang eines Teiles der Röntgenstrahlung, der ineiner einfachen Geometrie mit Quelle, Kristall
und Detektor auf den Detektor gelangen würde, blockieren. Das entstehende Röntgensignal auf dem Detektor kann
dadurch insbesondere in Hinblick auf die entstehende Linienkrümmung modifiziert werden. Um dies in der Simula-
tion zu berücksichtigen, wird der Winkelκ(zi, lj) für jeden Röntgenstrahl mit den GrenzwinkelnΩmin,max(zi), die
hier für das Strahlelement Beryllium-Fenster eingezeichnet sind, verglichen. Liegtκ(zi, lj) zwischen diesen Grenzwin-
kelnΩmin,max(zi), so korresponidert dasκ(zi, lj) der Röntgenstrahlung zu einem Strahlengang, der nicht durch ein
Strahlelement blockiert wird. Andernfalls gelangt die Röntgenstrahlungnicht auf den Detektor.

zugrunde liegenden Annahmen zum anderen nur durch ein unvollständiges Bild der tatsächlichen
experimentellen Situation bestimmt sind. Im experimentellen Aufbau finden sich neben Röntgen-
quelle, Kristall und Detektor für die Röntgenwellenlängenmessung noch der kleine Spiegel mit
einer Ausdehnungsp in z-Richtung vonsp = 2 mm (siehe Abb. 3.42) oder der Emulsionsschicht-
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Strahlteiler (siehe auch Kap. 3.2.1) sowie das Beryllium-Fenster mit einer Breite be in z-Richtung
von be=30 mm und für eine Anordnung des Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl an der
Heidelberg-EBIT zusätzlich das in Kap. 3.3.6 diskutierte Schlüsselloch, eine metallische Blende
vor der Driftröhrenanordnung mit einer Breitesc in z-Richtung vonsc = 33 mm, sowie bei paral-
leler Ausrichtung des Spektrometers zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT die hintere Kol-
lektoröffnung mit einem Radius von6 mm. Diese Elemente des Spektrometerstrahlrohres können
den Strahlengang eines Teiles der Röntgenstrahlung, der in einer einfachen Geometrie mit Quel-
le, Kristall und Detektor auf den Detektor gelangen würde, blockieren und damit das entstehende
Röntgensignal auf dem Detektor insbesondere in Hinblick auf die entstehende Linienkrümmung
modifizieren. Daher ist es notwendig, die in den vorangehenden Kapiteln erzielten quantitativen
Resultate für die GesamtverschiebungK und den Korrekturwinkelζ durch Resultate zu ersetzen,
die mittels Simulationen erzielt wurden, die die Spektrometer-Strahlrohrelemente und die dar-
aus resultierenden Auswirkungen auf den Röntgenreflex in der Detektorebene berücksichtigen.
Zu diesem Zweck wurden in dieser Arbeit zwei Simulationsprogramme mit der kommerziellen
Software LabView (National Instruments) entworfen. Da den Simulationen sehr unterschiedliche
Ansätze zu Grunde liegen, können ihre Resultate durch die jeweils andereSimulation stichhaltig
(auf Übereinstimmung) geprüft werden, wodurch die Gültigkeit der Simulation verifiziert wird.
Die beiden Simulationsansätze und deren jeweilige Ergebnisse sind Gegenstand dieses Kapitels.

Bei der ersten Simulation, die im Wesentlichen auf Gl. 3.11ζ(κ) = arcsin(sinθ · cosκ) − θ

beruht, wirdθ als feste, frei wählbare Variable betrachtet und die Grenzwinkelκ(zi, lj) für jede
Punktquelle mit derz-Koordinatezi analog zu den vorhergehenden Kapiteln, in denenκ(zi, lj)

z.B. für eine Punktquelle über die Beziehungtanκ(lj) = (lj/2)/L mit der z-Koordinate des
Detektionspunkteslj berechnet wird, mittels trigonometrischer Beziehungen in derx-z-Ebene be-
stimmt. Die Elemente des Spektrometerstrahlrohres werden dabei berücksichtigt, indem für den
Strahlengang jedes auslaufenden Röntgenstrahls überprüft wird, ober durch ein Strahlelement
blockiert wird. Dies geschieht ebenfalls anhand trigonometrischer Beziehungen und der Berech-
nung von GrenzwinkelnΩmin,max(zi). Beispielhaft ist diese Situation für einen Röntgenstrahl in
Abb. 3.42 für diex-z-Ebene und eine Spektrometeranordnung senkrecht zum Elektronenstrahl,
so dass sich das Schlüsselloch im Spektrometerstrahlrohr befindet, dargestellt. Die Richtung des
Röntgenstrahlsi wird im Programm mittels derz-Koordinate der korrespondierenden Punktquelle
zi und diez-Koordinate des Detektionspunkteslj , an dem der Röntgenstrahl auf dem Detektor
eintrifft, charakterisiert. Anhand dieser Koordinatenzi, lj lässt sich auch dasκ(zi, lj) des Rönt-
genstrahlsi berechnen (im einfachsten Fall (siehe Kap. 3.3.3) zutanκ = (zi + lj)/L). Der so
berechnete Winkelκ(zi, lj) wird dann mit den GrenzwinkelnΩmin,max(zi), die hier für das Strahl-
element Beryllium-Fenster mit einer Ausdehnungbe senkrecht zur Streuebene eingezeichnet sind,
verglichen. Diese GrenzwinkelΩmin,max(zi) geben an, ob dasκ(zi, lj) der Röntgenstrahlung zu
einem Strahlengang korrespondiert, der durch ein Strahlelement blockiert wird oder nicht. Für
den vonzi = 2 mm nachlj = −13.8 mm eingezeichneten emittierten Röntgenstrahl ergibt sich
ein Winkelκ(zi = 2, lj = −13.8) von tanκ = (2 + 13.8)/L. Die GrenzwinkelΩmin,max(zi)

für das Beryllium-Fenster berechnen sich zutanΩmin,max(zi) = (zi ∓ be/2)/e = (2 ± 15)/e.
Liegtκ(zi, lj) für den Strahlengang der Röntgenstrahlung zwischen diesen Grenzwinkeln, so kann
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Abbildung 3.43: Darstellung der zur Monte-Carlo-Simulation der Linienkrümmung des Röntgenreflexes in der Detek-
torebene benötigten Punkte, Vektoren und Ebenen.ri bezeichnet den Punkt, an dem die jeweilige Röntgenstrahlungi

generiert wird,kj die Koordinaten des Auftreffpunktesj der Röntgenstrahlungi auf dem Kristall.wi,j steht für die
Geradengleichung des einlaufenden Röntgenstrahls,r

∗∗

i,j, für die des auslaufenden Röntgenstrahls,u für den Kristall-
gitternormalenvektor,v für den umκ gedrehten Vektoru undD für die Ebenengleichung der Detektorebene.

die Röntgenstrahlung das Beryllium-Fenster passieren, was für den hierbetrachteten Röntgen-
strahl mittanκi = (2 + 13.8)/L (zi − be/2)/e = (2 ± 15)/L < tanκi = (2 + 13.8)/L <

(zi ∓ be/2)/L = (2 + 15)/e der Fall ist. Liegt der Winkelκ(zi, lj) der Röntgenstrahlung aller-
dings außerhalb der Grenzwinkel, d.h. gilttanΩmin(zi) < tanκ(zi, lj) < tanΩmax(zi) nicht,
so wird der Strahlengang der Röntgenstrahlung durch das jeweilige Strahlrohrelement blockiert
und die Röntgenstrahlung kann nicht auf den Detektor gelangen. Die zu diesem Fall korrespon-
dierendenκ(zi, lj) der Röntgenstrahlung werden vom Programm aussortiert. Auf diese Artund
Weise kann auch festegestellt werden, ob Röntgenstrahlung vom Kristallblockiert wird und nicht
mehr auf den Detektor gelangt. Weiterhin können Verschiebungens′ der Strahlelemente inz-
Richtung gegen die Röntgenquelle, andere Strahlelemente oder den Detektor in die Simulation
leicht einflochten werden, indem diese Verschiebungens′ z.B. unter Verwendung der Beziehung
tanΩmin,max(zi) = (zi ∓ s′ + st)/e mit der halben Ausdehnung des jeweiligen verschobenen
Strahlelementesst in z-Richtung in den Ausdruck für die GrenzwinkeltanΩmin,max(zi) ein-
bezogen werden. Eine Drehung des Kristalls oder der Kamera lässt sichmit den einsclägigen
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trigonometrischen Funktionen (siehe auch Kap. 3.3.5) berücksichtigen. Für dieκ(zi, lj), die nicht
aussortiert wurden, werden durch die Bedingungζ(κ(zi, lj) = arcsin(sinθ · cosκ(zi, lj) − θ

die Korrekturwinkelζ(κ(zi, lj) und mittels der Beziehung∆Y (zi, lj) = L · tan ζ(zi, lj) die Ver-
schiebungen∆Y (zi, lj) für jeden Auftreffpunkt der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich
einer Senkrechten zur Streuebene durch den Punkt∆Y (0, 0) berechnet. Somit lässt sich das auf
dem Detektor entstehende Bild der Röntgenreflexe mit Hilfe des Programms darstellen und Grö-
ßen wie der Korrekturwinkelζ(κ(zi, lj) können berechnet werden.

Bei der zweiten Simulation handelt es sich um eine sogenannte Monte-Carlo-Simulation. Dieser
Typ von Simulationen greift auf das stochastische Prinzip häufig durchgeführter Zufallsexperi-
mente in Hinblick auf das Gesetz der großen Zahlen zurück und versuchtmit Hilfe der Wahr-
scheinlichkeitstheorie analytisch nicht oder nur aufwendig lösbare Probleme numerisch zu lösen.
Die Zufallsexperimente können dabei durch die Erzeugung von Zufallszahlen simuliert werden.
In der hier entwickelten Simulation, die auf dreidimensionalen Gleichungen derlinearen Algebra
beruht, werden die Koordinaten der Röntgenquellpunkteimittels des Vektorsri (siehe Abb. 3.43)
und die des Auftreffpunktesj des Röntgenstrahls auf dem Kristall mittels des Vektorskj aus-
gedrückt, wobei die Koordinaten innerhalb wählbarer Grenzen per Zufall generiert werden. Die
Geradengleichung für den Röntgenstrahlwi,j (entsprichtw in Abb. 3.13) vor seiner Reflektion
am Kristall ergibt sich damit zu:

wi,j = ri + a · (kj − ri) . (3.36)

a stellt eine Variable dar. Zusätzlich können für jeden frei wählbaren, aber festen Bragg-Winkel
θ mittels der trigonometrischen Beziehungen der Kristallgitternormalenvektoru und der umκ
gedrehte Vekorv, d.h. die Prokjektion vonu auf die jeweilige Streuebene der Röntgenstrahlung,
(entsprechen Vektoru undv in Abb. 3.13) bestimmt werden. Über das Skalarprodukt zwischen
dem Röntgenvektorw und dem Vekorv,v·w lässt sich analog zu den Betrachtungen in Kap. 3.3.2
der Bragg-Winkelθ• für die unterw einlaufende Röntgenstrahlung in der jeweiligen Streuebene
zu

sin θ• = (v ·w)/(|v| · |w|) (3.37)

bestimmen. In der Simulation muss dieser berechnete Bragg-Winkelθ• der Röntgenstrahlung in
einem festen, frei wählbaren Toleranzintervall um den tatsächlichen Bragg-Winkelθ der Rönt-
genstrahlung liegen, damit diese reflektiert werden kann, andernfalls wird der Strahl von der Si-
mulation nicht weiter verfolgt. Der Vektor, der die Richtung des Strahlengangs der reflektierten
Röntgenstrahlung beschreibt,r∗i,j , lässt sich über die Vektorenv undw zu

r∗i,j = wi,j − 2(wi,j · v)v (3.38)

berechnen. Damit ergibt sich die Gleichung der Geraden, auf der sich der Röntgenstrahl nach der
Reflektion im Raum bewegt,r∗∗i,j zu

r∗∗i,j = kj + b(wi,j − 2(wi,j · v)v) (3.39)
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mit der Variablenb und dem Punktkj , an dem der Vektorwi,j auf dem Kristall auftrifft. Den
Schnittpunkt zwischen diesem Vektorr∗∗i,j und der Detektorebene, die sich über ihre Ebenen-
gleichungD zu

D = m+ c d1+ e d2 (3.40)

ausdrücken lässt, wobeim den Mittelpunkt des Detektors undd1 undd2 zwei Vektoren in der
Detektorebene sowiec unde Variablen bezeichnen, d.h. die Koordinaten des Auftreffpunktes des
Röntgenstrahls auf dem Detektor erhält man dann über Gleichsetzen von Gl. 3.39 und 3.40.m,
d1 undd2 können dabei leicht über trigonometrische Funktionen hergeleitet werden. Die Koor-
dinaten der Röntgenquelleri und des Auftreffpunktesj der Röntgenstrahlungi auf dem Kristall
kj werden dabei per Zufallsgenerator generiert. Mit diesem Vorgehen liefert die Simulation ein
Bild der Linienkrümmung auf dem Detektor. Damit lassen sich dann die Verschiebung∆Y (zi, lj)

für jeden Auftreffpunkt der Röntgenstrahlung auf dem Detektor bezüglich einer Senkrechten zur
Streuebene durch den Punkt∆Y (0, 0) und die GesamtverschiebungK ermitteln und dann über
∆Y (zi, lj) = L tan(ζ(zi, lj)) auch die Korrekturwinkelζ(zi, lj) und die Gesamtkorrekturwin-
kel ζ. Strahlelemente, die den Strahlengang der Röntgenstrahlung wie oben angemerkt blockieren
können, können als zusätzliche Ebenen mit festen, frei wählbaren räumlichen Grenzen in die Si-
mulation eingefügt werden. Hat der einlaufende Röntgenstrahli mit der Geradengleichung 3.36
einen Schnittpunkt mit der Ebene, so kann er nicht auf den Kristall gelangen und wird verworfen;
anderenfalls wird er weiter bis zum Kristall verfolgt und dann wie oben beschrieben behandelt.

Ergebnisse der Simulationen und Schlussfolgerungen für das Experiment

Die mit den oben beschriebenen Simulationen erzielten Ergebnisse für die Krümmung der Rönt-
genlinien auf dem Detektor stimmen in ihren Ergebnissen bezüglich aller Größen wie z.B. der
GesamtverschiebungK und dem Gesamtkorrekturwinkelζ überein. Dies bestätigt die Gültigkeit
der Simulationen, die verschiedene Ansätze und Berechnungsmethoden nutzen. In diesem Ab-
schnitt soll auf die Resultate der Simulationen näher eingegangen werden,insbesondere in Bezug
auf die für das Experiment relevanten Ergebnisse. Es wird dabei nichtzwischen den Ergebnis-
sen der einzelnen Simulationsmethoden unterschieden, da sie wie oben angemerkt die gleichen
Resultate liefern.

Zunächst soll hier auf die Ergebnisse zur Linienkrümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene
für Simulationsparameter eingegangen werden, die den experimentellen Parametern in den Mes-
sungen dieser Arbeit, die an der Heidelberg-EBIT bei senkrecht zumElektronenstrahl montiertem
Röntgenspektrometer durchgeführt wurden, entsprechen. Die in die Simulation eingehenden Pa-
rameter sind dabei bei ideal ausgerichtetem Spektrometer, bis auf eine kleine Fehlausrichtung des
CCD Chips, - wie es in den Messungen dieser Arbeit der Fall war - ein Abstand von Quelle und
Detektor vonL = 1886 mm, von Quelle zu Kristall von1523 mm, von Quelle zu kleinem Spiegel
von523 mm, von Quelle zu Beryllium-Fenster von501 mm und von Quelle zu Schlüsselloch von
40 mm. Die Ausdehnung der Quelle inz-Richtung, d.h. in einer Ebene senkrecht zur Streuebene,
beträgtq = 38.5 mm, die des kleinen Spiegels2 mm, die des Kristallsc = 23 mm und die der
CCD Kamera l=27.6 mm. Die Öffnung des Schlüssellochs entlang derz-Achse hat eine Größe
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Abbildung 3.44: Simuliertes Bild des Röntgensignals in der Detektorebene unter Berücksichtigung aller Strahlele-
mente für einen Bragg-Winkel vonθ = 36.5◦ bei Verwendung von Simulationsparametern, die den experimentellen
Gegebenheiten für die Messungen an Ar-Ionen in dieser Arbeit bei senkrecht zum Elektronenstrahl montiertem Kri-
stallspektrometer entsprechen. Die leichte Asymmetrie bezüglich der Mitte der nicht-dispersiven Detektorachse des
CCD Chips ist auf eine leichte Verschiebung des Kamerachips bezüglich der Kameramitte in der Simulation - wie sie
den experimentellen Gegebenheiten entspricht - zurückzuführen.

von33 mm und die des Beryllium-Fensters30 mm. In Abb. 3.44 ist das mit Hilfe dieser Werte in
den Simulationen erzielte Bild für die Röntgenstrahlung auf dem Detektor für einen Bragg-Winkel
von θ = 36.5◦, was ungefähr dem Bragg-Winkel für Röntgenstrahlung des Lyman-α Übergangs
in Ar17+ entspricht, dargestellt, wobei die Intensität der Strahlung, die in jedem einzelnen Ka-
nal detektiert wird, jeweils auf die Gesamtintensität der emittierten Röntgenstrahlung normiert
wurde und in Prozent der Gesamtintensität dargestellt ist. Die Linie mity = 0, die parallel zur
nicht-dispersiven Detektorachse verläuft, stellt die ideale Röntgenlinie dar, bezüglich derer die
Verschiebungen∆Y (zi, lj) und die GesamtverschiebungK (siehe Kap. 3.3.3) vermessen werden.
Der Abbildung sind besonders folgende Dinge zu entnehmen:

• Wie zu erwarten war, werden Pixel mit geringer Pixelverschiebung entlang der dispersiven
Detektorachse bezüglich einer Gerade mity = 0 stärker belichtet (rote Pixel) als solche mit
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Abbildung 3.45: Für die Detektorebene simuliertes Bild des Röntgensignals, dass nicht auf den Detektor gelangt, da
der Strahlengang der zugehörigen Röntgenstrahlung durch irgendeines der Strahlelemente (Schlüsselloch, Beryllium-
Fenster, Spiegel, Kristall) blockiert wird, wobei Strahlen, die durch mehrere Strahlelemente abgeschirmt werden, nur
einfach gezählt wurden. Rot stellt dabei die maximale Intensität an geblocktem Röntgensignal dar. Die Simulationspa-
rameter entsprechen denen in 3.44.

hoher Pixelverschiebung.

• Die maximale Verschiebung von Röntgensignal entlang der dispersiven Detektorachse be-
züglich einer Gerade mity = 0 beträgt∼ 11 Pixel oder∼ 0.15 mm, was gut mit den in Kap.
3.3.3 erzielten Resultaten übereinstimmt. Die geringe Abweichung zwischen denhier über
die Simulation erhaltenen Resultaten und den Ergebnissen, die in Kap. 3.3.3 vorgestellt wur-
den, lassen sich auf die Tatsache zurückführen, dass in Kap. 3.3.3 dieSpektrometerstrahl-
rohrelemente, wie Schlüsselloch etc., nicht berücksichtigt und Formeln zurBerechnung der
Linienkrümmung nur mit Hilfe von Näherungen gelöst wurden.

• Bei hohen und niedrigen Pixelwerten entlang der nicht-dispersiven Detektorachse, d.h. klei-
ner Pixel∼ 200 oder größer Pixel∼ 1800, und gleichzeitig geringen Werten der Pixel-
verschiebung entlang der dispersiven Detektorachse bezüglich einerGerade mity = 0 von
∼ 0-2 Pixeln, d.h. in den unteren Ecken des Bildes, fehlt Röntgensignal. Dies muss von
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einem Strahlelement blockiert werden.

• Bei Pixelwerten kleiner400 bzw. größer1600 entlang der nicht-dispersiven Achse und einer
Pixelverschiebung von∼ 3-4 Pixeln entlang der dispersiven Achse bezüglich einer Gerade
mit y = 0 bleibt das Röntgensignal auch aus. Auch hier ist eine Blockade von Strahlengän-
gen durch eines der Strahlelemente zu vermuten.

• Ein verringertes Röntgensignal ist auch für Pixelwerte in der Mitte der nicht-dispersiven
Achse zwischen Pixel∼ 600 und1400 und niedrige Pixelverschiebung von∼ 1 Pixel ent-
lang der dispersiven Achse bezüglich einer Gerade mity = 0 zu beobachten. Anscheinend
werden hier nur einige Strahlengänge der Röntgenstrahlung, die diese Pixel treffen können,
von Strahlelementen nicht zugelassen.

• Das Gleiche ist im Falle von Pixelwerten zwischen400-600 bzw. 1400-1600 entlang der
nicht-dispersiven Achse und geringer Pixelverschiebung von∼ 2 Pixel entlang der disper-
siven Detektorachse bezüglich einer Gerade mity = 0 zu erkennen.

Um näher zu beleuchten, warum an gewissen Chipstellen Röntgensignal fehlt, ist in Abb. 3.45
ein simuliertes Bild des Röntgensignals, welches nicht auf den Detektor gelangt, da der Strah-
lengang der zugehörigen Röntgenstrahlung durch irgendeines der Strahlelemente (Schlüsselloch,
Beryllium-Fenster, Spiegel, Kristall) blockiert wird, in der Detektorebene dargestellt, wobei Strah-
len, die durch mehrere Strahlelemente abgeschirmt werden, nur einfach gezählt wurden. Die In-
tensität der Strahlung, die in jedem einzelnen Kanal detektiert wird, ist jeweils auf die Gesam-
tintensität der emittierten Röntgenstrahlung normiert und wird in Prozent der Gesamtintensität
dargestellt. Rot bezeichnet demnach die maximale Intensität des durch Strahlelemente blockierten
Röntgensignals. Das Bild deckt sich mit Abb. 3.44 der Abbildung, in dem dassimulierte, detek-
tierte Röntgensignal zu sehen ist. Die Pixelbereiche, die in Abb. 3.44 nicht oder wenig belichtet
sind und von denen oben angenommen wurde, dass dort Röntgensignalverloren gegangen ist,
weisen in (3.45 hohe Intensität auf, d.h. der Strahlengang der Röntgenstrahlung, die das Rönt-
gensignal in den fraglichen Pixelbereichen generieren würde, ist tatsächlich durch Strahlelemente
blockiert. Sinnvoll ist es dabei, detailliert zu untersuchten, durch welches der Strahlelemente der
Strahlengang verschiedener Röntgenstrahlen jeweils abgeschirmt wird.Die dieser Fragestellung
entsprechenden Bilder, die man über die Simulationen erhält, sind in Abb. 3.46dargestellt. (c) stellt
dabei den Anteil von Röntgensignal dar, der aufgrund des Strahlelementes Schlüsselloch nicht auf
den Detektor gelangt, (d) den, der durch das Beryllium-Fenster abgeschirmt wird und (e) den, der
aufgrund von Beryllium-Fenster und Schlüsselloch nicht detektiert wird.(f) bezeichnet den Ver-
lust von Röntgensignal auf dem Detektor, der durch den kleinen Spiegel verursacht wird, (g) den
Anteil der Röntgenstrahlung, der durch Schlüsselloch, Beryllium-Fenster und Spiegel nicht auf
den Detektor gelangt. (h) stellt schließlich das Signal an Röntgenstrahlungdar, das im Experiment
nicht auftritt, da die Ausdehnung des Kristallsc in einer Ebene senkrecht zur Streuebene geringer
ist als die des Detektorsl. Für alle Abbildungen gilt wiederum, dass die Intensität der Strahlung,
die in jedem einzelnen Kanal detektiert wird, auf die Gesamtintensität der emittierten Röntgen-
strahlung normiert und in Prozent der Gesamtintensität angegeben ist. Die Farbskala, die zu den
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Abbildung 3.46: Anteil der Röntgenstrahlung, die aufgrund des Schlüssellochs (c), des Beryllium-Fensters (d), des
Beryllium-Fensters und Schlüssellochs (e), des kleinen Spiegels (f), des Schlüssellochs, Beryllium-Fensters und kleinen
Spiegels (g) bzw. des Kristalls (h) nicht auf den Detektor gelangt, für eine Röntgenwellenlängenmessung unter einem
Bragg-Winkelθ = 36.5◦ und eine Montage des Kristallspektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl. Die gewählten
Simulationsparameter und die Definition der Intensität entsprechen Abb. 3.46.
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Prozent an Gesamtintensität der emittierten Röntgenstrahlung korrespondiert, unterscheidet sich
von Bild zu Bild, um Effekte in Bildern mit schwacher Intensität deutlicher zu machen. Die diskre-
ten Strukturen bezüglich der nicht-dispersiven Detektorachse in den simulierten Röntgensignalen
in den Abbildungen ergeben sich aufgrund der Tatsache, dass einlaufende Röntgenstrahlen in Be-
zug auf ihren Detektionspunkt auf dem CCD Kamerachip entlang der nicht-dispersiven Achse in
der Simulation nur in diskrete, mehrere Pixel umfassende Kanäle einsortiertwerden. Es ergibt
sich ein konsistentes Bild. Durch das Schlüsselloch (siehe Abb. 3.46 (c))werden vor allem Rönt-
genstrahlen mit solchen Strahlengängen abgeschirmt, die von Punktquellenan den Rändern der
Röntgenlinienquelle emittiert werden (siehe PunktquelleP1 in Abb. 3.47 und dazugehörige grüne
Strahlengänge der Röntgenstrahlung). Dabei können Strahlen, die sehr schräg verlaufen, d.h. unter
großemκ(zi) (siehe Abb. 3.42) emittiert werden, und ein Röntgensignal auf den äußeren Pixeln
der nicht-dispersiven Detektorachse mit hoher Pixelverschiebung entlang der dispersiven Detekto-
rachse hervorrufen würden, den Detektor nicht erreichen, da die Winkel κ(zi) dafür zu spitz sind.
Daneben werden auch solche Strahlen, die unterκ(zi) ≈ 0 emittiert werden und zu einem Rönt-
gensignal an den Rändern der nicht-dispersiven Detektorachse mit keiner oder sehr geringer Pixel-
verschiebung entlang der dispersiven Detektorachse führen würden, vom Schlüsselloch am Errei-
chen des Detektors gehindert. Entscheidend ist dabei der geringe Abstand zwischen Fallenzentrum
und Schlüsselloch von40 mm, der zu sehr geringen Beträgen der oben eingeführten Grenzwinkel
Ωmin,max(zi) (siehe Abb. 3.42) für äußere Punktquellen führt, die zudem für diese Quellpunkte
beide positiv oder negativ sind und damit Röntgenstrahlen mit Strahlengängen unterκ(zi) ≈ 0

blockieren. (Die BedingungΩmin(zi) < κ(zi) < Ωmax(zi) ist für diese Röntgenstrahlung nicht
mehr erfüllt.) Da nicht nur eine Punktquelle vorliegt, sondern eine Reihe vonPunktquellen an den
Rändern der Röntgenlinienquelle existiert, ergibt sich ein Bild wie in Abb. 3.46(c) dargestellt. Für
das Beryllium-Fenster ist der Abstand zum Fallenzentrum mit501 mm deutlich größer als für das
Schlüsselloch. Es ergeben sich damit deutlich größere GrenzwinkelΩmin,max(zi), die jedoch für
die Punktquellen am Rande der Linienquelle (siehe Abb. 3.47 PunktquelleP2 mit dazugehörigem
blauen Strahlengang für die Röntgenstrahlung) ebenfalls beide positiv oder beide negativ sind und
damit Strahlen mitκ(zi) ≈ 0, die Röntgensignal auf den äußeren Pixeln der nicht-dispersiven De-
tektorachse mit keiner oder sehr geringer Pixelverschiebung entlang der dispersiven Detektorachse
hervorrufen würden, am Erreichen des Detektors hindern. Dies deckt sich mit den Beobachtun-
gen in Abb. 3.46 (d). Besonders an den Rändern des simulierten Spektrums fehlt Röntgensignal
mit geringer Pixelverschiebung entlang der dispersiven Detektorachsebezüglich einer Gerade mit
y = 0. Abb. 3.46 fasst diese beiden Resultate für Schlüsselloch und Beryllium-Fenster noch-
mals in einem Graphen zusammen, wobei Strahlen, die sowohl vom Schlüsselloch als auch von
Beryllium-Fenster blockiert werden, nur einfach gezählt wurden. In Abb. 3.46 (f) schließlich ist
die Situation für den kleinen Spiegel dargestellt, der sich in der Mitte des Strahlrohres in einem
Abstand zum Fallenzentrum von523 mm befindet und der Einkopplung der Lichtreferenzlinien in
den Strahlengang der Röntgenstrahlung dient (siehe auch Kap. 3.2.2).Strahlen, die von der Mitte
des Fallenzentrums mitκ(zi) ≈ 0 auslaufen, können den Spiegel nicht passieren (siehe Punkt-
quelleP5 und dazugehörigen roten Strahlengang der Röntgenstrahlung). Das sind Strahlen, die in
der Mitte des Detektors auftreffen und geringe bis keine Pixelverschiebung entlang der dispersi-
ven Detektorachse bezüglich einer Achse mity = 0 aufweisen würden. Außerdem werden auch
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Abbildung 3.47: Darstellung einiger PunktquellenP1-P5 und zugehöriger Strahlengänge in einer Ebene senkrecht
zur Streuebene, derx-z-Ebene, für Röntgenstrahlung, die nicht auf den Detektor gelangen kann, da ihr Strahlengang
durch eines der Strahlelemente versperrt ist, für eine Anordung des Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahl
an der Heidelberg-EBIT. Die Strahlrohrelemente Schlüsselloch, Beryllium-Fenster, kleiner Spiegel und Kristall sind
eingezeichnet. Die (grünen) Röntgenstrahlen, die vonP1 ausgehen, stellen Strahlen dar, die durch das Schlüsselloch
daran gehindert werden, den Detektor zu erreichen, analog ist der (blaue) Röntgenstrahl beispielhaft für Strahlung
eingezeichnet, deren Strahlengang von PunktquelleP2 ausgehend durch das Beryllium-Fenster blockiert wird. Von
PunktquelleP4 undP5 werden (rote) Röntgenstrahlen emittiert, die am kleinen Spiegel abgefangen werden. Und die
von PunktquelleP3 emittierte (orangene) Strahlung kann teilweise nicht auf den Kristall gelangen, um reflektiert zu
werden.

für weiter außen liegende Punktquellen Strahlen mit mittleremκ(zi) (siehe PunktquelleP4 und
dazugehörigen roten Strahlengang der Röntgenstrahlung), die weiter außen auf dem Detektor ein-
treffen und zu einer höheren Pixelverschiebung entlang der dispersiven Detektorachse beitragen
würden, vom Spiegel mit Ausdehnungsp = 2 mm abgefangen, was sich mit den Beobachtungen
in Abb. 3.46 (f) deckt. Abb. 3.46 (g) fasst die Abbildungen für Schlüsselloch, Beryllium-Fenster
und Spiegel in einer Darstellung zusammen, wobei Strahlen, die durch mehrere Strahlelemente
abgeschirmt werden, nur einfach gezählt wurden. Der Einfluss des Kristalls auf das detektierte

136



3.3. Systematische Fehlerquellen

Röntgensignal ist in der letzten Abbildung 3.46 (h) zu sehen. Der Kristall miteiner Ausdehnung
von c = 23 mm in z-Richtung, die geringer ist als die des Detektors mitl = 27.6 mm, verhindert
vor allem das Auftreffen von Röntgenstrahlung auf dem Detektor, die von Punktquellen am Rande
der Röntgenlinienquelle stammt und unter geringen Winkeln umκ(zi) ≈ 0 emittiert wurde (siehe
PunktquelleP3 und dazugehörigen orangenen Strahlengang der Röntgenstrahlung)und ein gering
oder gar nicht entlang der dispersiven Detektorachse verschobenes Röntgensignal an den Rändern
der nicht-dispersiven Detektorachse verursachen würde. Strahlenmit sehr hohemκ dagegen kön-
nen aufgrund des geringen Unterschiedes zwischen Detektorausdehnungl und Kristallbreitec den
Detektor bei einem Abstand von Kristall zu Detektor von∼ 300 mm noch erreichen (siehe Punkt-
quelleP3 und dazugehörigen orangenen Strahlengang der Röntgenstrahlung). Dies deckt sich mit
Abb. 3.46 (h), in der nur die äußeren Pixel entlang der nicht-dispersiven Detektorachse mit gerin-
ger Pixelverschiebung entlang der dispersiven Detektorachse bezüglich einer Gerade mity = 0

hohe Röntgensignalintensität aufweisen.

Zusammenfassend lässt sich in Bezug auf die experimentellen Größen daher folgendes sagen:

• Das Schlüsselloch mit einer Ausdehnung vonsc = 33 mm in z-Richtung und einem Ab-
stand zum Fallenzentrum von40 mm hindert sowohl Röntgenstrahlung, die eine große
Verschiebung des Röntgensignals entlang der dispersiven Achse bedingt, als auch solche
Strahlen, die auf dem Detektor fast unverschoben entlang der dispersiven Detektorachse
bezüglich einer Achse mity = 0 detektiert werden könnten, daran, den Detektor zu errei-
chen. Wie der Simulation zu entnehmen ist, wird der Korrekturwinkelζ durch Entfernen des
Schlüssellochs aus dem Strahlengang um∼ 1.5 · 10−5 ◦ größer, was nicht erstrebenswert
ist. Allerdings hat es auch Vorteile, dass Schlüsselloch aus dem Strahlengang zu nehmen,
da seine Position und Größe dann keinen Einfluss mehr auf Simulation und Experiment ha-
ben. Außerdem wird das detektierte Röntgensignal um ca.10% der Gesamtintensität erhöht;
diese10% gehen normalerweise am Schlüsselloch verloren.

• Das Beryllium-Fenster mit einer Größe vonsc = 30 mm inz-Richtung und einem Abstand
zum Fallenzentrum vone = 501 mm blockiert vor allem Röntgenstrahlung, welche fast un-
verschoben entlang der dispersiven Detektorachse in Bezug auf eineAchse mity = 0 in
der Detektorebene eintreffen könnte, d.h. die Linienkrümmung in der Detektorebene wird
durch das Vorhandensein des Beryllium-Fensters im Strahlengang erhöht. Die Konstrukti-
on eines neuen, inz-Richtung vergrößerten Beryllium-Fensters kann dieser Tatsache ent-
gegenwirken. Allerdings ist der Einfluss des Beryllium-Fensters auf die Linienkrümmung
des Röntgenreflexes in der Detektorebene sehr gering, d.h. im Bereicheiner Änderung des
Korrekturwinkelsζ von∼ 10−6 ◦, was wesentlich geringer ist als die Änderungen im Kor-
rekturwinkel, die die anderen Strahlrohrelemente bewirken. Die Siganlintensität der Rönt-
genstrahlung auf dem Detektor wird durch das Beryllium-Fenster im Vergleich zum Schlüs-
selloch um weitere3% der Gesamtintensität verringert.

• Der kleine Spiegel führt vor allem für Strahlen mitκ(zi) ≈ 0 dazu, dass diese den Detektor
nicht erreichen können. Diese Strahlen tragen aber am wenigsten zur Linienkrümmung auf
dem Detektor bei. Der kleine Spiegel verursacht damit eine größere Linienkrümmung des

137



Kapitel 3. Absolut-Wellenlängen-Kalibrationsmethode für hochpräzisie Röntgenspektroskopie
mit Kristallspektrometern

Röntgenreflexes auf dem Detektor und führt zu einer Vergrößerungdes Korrekturwinkels
ζ um∼ 2 · 10−5 ◦. Beides ist nicht erwünscht. Es ist daher vorteilhaft den kleinen Spiegel
mit einem Strahlrohrelement zu ersetzen, welches die Röntgenstrahlung durchdringen kann.
Dadurch nimmt die detektierte Röntgensignalintensität zudem um ca.7.5% der Gesamtin-
tensität zu.

• Einige Strahlen, die bei einer größeren Ausdehnung des Kristalls entlangderz-Achse auf
den Detektor gelangen könnten, können bei der in dieser Richtung für die Messungen dieser
Arbeit vorliegenden Größe des Kristalls vonc = 23 mm den Detektor nicht erreichen. Es
handelt sich vor allem um Strahlen, die wenig zur Linienkrümmung auf dem Detektor bei-
tragen. Diese Tatsache führt zu einer Vergrößerung des Korrekturwinkelsζ von∼ 5 ·10−5 ◦.
Dies ist nicht erstrebenswert. Es wäre demnach positiv einen größerenKristall einzusetzen,
was zudem eine Steigerung der Röntgenlinienintensität von ca.6.5% zur Folge hätte. Dies
entspricht dem Anteil an der gesamten emittierten Röntgenstrahlung, der aufgrund der zu
kleinen Ausdehnungc des Kristalls entlang derz-Achse nicht auf den Detektor gelangen
kann.

Aufgrund der oben diskutierten Simulationsergebnisse wurden einige Modifikationen am experi-
mentellen Aufbau vorgenommen. Das Schlüsselloch, das sich im EBIT-Vakuum befindet, wurde
nicht entfernt, da dazu eine komplette Belüftung und Außerbetriebnahme der EBIT nötig gewesen
wäre. Dies war mit anderen Experimenten nicht vereinbar. Die Größe undPosition des Schlüs-
sellochs bezüglich des Spektrometers wurden allerdings sehr präzise vermessen. Dies wird im
nächsten Abschnitt näher erläutert. Das Beryllium-Fenster hat den geringsten Einfluss aller Strah-
lelemente auf die Linienkrümmung und Linienintensität der Röntgenstrahlung in der Detektore-
bene und wurde daher für weitere Messungen nicht ersetzt. Nach denobigen Betrachtungen führt
die Montage des kleine Spiegels in Spektrometerstrahlrohr zu einem stärkergekrümmten Rönt-
genreflex in der Detektorebene und einer großen Abnahme der Linienintensität. Will man den
kleinen Spiegel durch ein anderes Strahlrohrelement ersetzen, um die Linienintensität zu erhöhen
und Linienkrümmung zu verringern, so muss man darauf achten, dass dasneue Strahlelement in
der Lage sein muss, die Lichtreferenzlinien aus dem Lichtaufbau in den Strahlengang der Rönt-
genstrahlung einzukoppeln. Diese Vorrausetzungen bietet ein handelsüblicher Emulsionsschicht-
Strahlteiler, der eine Durchlässigkeit für Röntgenstrahlung im Energiebereich von3-10 keV von
99% besitzt und sichtbare Strahlung im Verhältnis92:8 transmittiert und reflektiert. Für die Mes-
sungen an der FLASH-EBIT und Montage des Spektrometers parallel zum Elektronenstrahl wurde
der kleine Spiegel durch einen solchen Emulsionsschicht-Strahlteiler ersetzt. Dafür war es not-
wendig, eine vakuumtaugliche Halterung für den Emulsionsschicht-Strahlteiler zu konstruieren.
Die Kristalle waren vor den Messungen bereits detailliert z.B. bezüglich derAusrichtung der Git-
terebenen vermessen worden. Zudem waren Kristallhalter und Hauptkammer des Spektrometers
bereits unter Berücksichtigung der Größe der Kristalle konstruiert und gefertigt worden. Im Rah-
men der zur Verfügung stehenden Zeit und den finanziellen Mitteln war es daher nicht möglich,
die Kristalle durch Kristalle mit größerer Ausdehnungc zu ersetzen.
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Element Übergang Energie (eV)θ(Si111) (◦) ζ · 10−4 (◦)

Ar16+ w ∼ 3140 39.0 10.50

Ar17+ Lyman-α1 ∼ 3323 36.5 8.94

Tabelle 3.6: Korrekturwinkelζ für die Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene für unterschiedliche Bragg-
Winkel θ für Röntgenstrahlung, die in dieser Arbeit spektroskopiert wurde. DieBragg-Winkel beziehen sich auf die
Messung der Wellenlängen der Röntgenstrahlung mit einem Si(111)-Kristall. Die Korrekturwinkel wurden dabei mit
Hilfe der Simulationen, die für ein senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT montiertes Röntgenspek-
trometer entworfen wurden, bestimmt. Für alle Variablen, die in die Simulationeingehen, wurden die gleichen Werte
wie für die Simulation in Abb. 3.44 genutzt.

Zusammenfassend sind in Tab. 3.6 noch die mit der Simulation erzielten Werte fürden Korrek-
turwinkel ζ für ein senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT montiertes Röntgen-
spektrometer bei einem Bragg-Winkelθ von 36.5◦ und39.0◦ aufgelistet, die nahezu den Bragg-
Winkeln θ des Lyman-α1 Übergangs in Ar17+ und desw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) [63] Übergangs
in Ar16+ bei Verwendung einesSi(111)-Kristalls entsprechen. Alle experimentellen Gegebenhei-
ten, wie die Verschiebung eines der beiden Kamerachips bezüglich der Chipmitte, wurden dabei in
den Simulationen berücksichtigt. Für alle experimentellen Größen, die in die Simulation eingehen,
wie z.B. für den AbstandL zwischen Quelle und Detektor, wurden die gleichen Werte wie für die
Simulation von Abb. 3.44 verwendet.

Es soll an dieser Stelle noch kurz auf die Resultate der Simulationen zur Linienkrümmung der
Röntgenlinien in der Detektorebene für Simulationsparameter eingegangen werden, die den ex-
perimentellen Parametern in den Messungen dieser Arbeit, die an der FLASH-EBIT bei parallel
zum Elektronenstrahl montiertem Röntgenspektrometer durchgeführt wurden, entsprechen. Die
Simulationen unterscheiden sich von den oben beschriebenen Simulationen zur Linienkrümmung
der Röntgenlinien in der Detektorebene für einen experimentellen Aufbau,bei dem das Rönt-
genspektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT montiert ist, lediglich
durch die Wahl der Simulationsparameter. So besitzt die Ionenwolke bei parallel zum Elektro-
nenstrahl montiertem Röntgenspektrometer vom Kristall aus gesehen nur eine Ausdehnung in
z-Richtung von∼ 0.1 mm. Daneben muss für die Simulation berücksichtigt werden, dass, wie
oben erwähnt, bei parallel zum Elektronenstrahl ausgerichtetem Spektrometer zur Einkopplung
der Lichtreferenzlinien in den Strahlengang der Röntgenstrahlung anstelle des kleinen Spiegels
ein Emulsionsschicht-Strahlteiler verwendet wurde, der die Röntgenstrahlung nicht daran hin-
dert den Detektor zu erreichen. Weiter ist zu beachten, dass sich für diese Anordnung auch kein
Schlüsselloch im Strahlengang der Röntgenstrahlung befindet. Der Abstand von Röntgenquelle
zu Beryllium-Fenster in den Simulationen wurde dabei entsprechend den experimentellen Ge-
gebenheiten zu958 mm, von Röntgenquelle zu Kristall zu1992 mm und von Röntgenquelle zu
Detektor zu2331 mm gesetzt. Der über die Simulation auf der Kamera erhaltene Röntgenreflex
ist in Abb. 3.48 für einen Bragg-Winkel vonθ = 53.5◦ dargestellt. In der Simulation wurden eine
Verschiebung des Kamerachips bezüglich der Kameramitte (siehe Kap. 3.3.6) und eine Drehung
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Abbildung 3.48: Simuliertes Röntgensignal in der Detektorebene für Röntgenstrahlung mit einem Bragg-Winkel von
53.5◦ bei einem parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiertemRöntgenspektrometer. Die Abstände
zwischen Röntgenquelle und Beryllium-Fenster bzw. Quelle und Kristall bzw. Quelle und CCD Kamera wurden dabei
dem experimentellen Aufbau entsprechend zu958 mm bzw.1992 mm bzw.2331 mm gewählt.

des Kristalls um einen experimentell vermessenen Winkelη ≈ 0.1◦ (siehe Kap. 3.3.7) gegenüber
der Ionenwolkenmitte berücksichtigt.η wurde dabei mit der in Kap. 3.3.7 beschriebenen Methode
für den experimentellen Aufbau zur Messung der Röntgenwellenlänge desw-Übergangs an S14+-
Ionen bestimmt. Aufgrund dieser nicht ganz idealen Ausrichtung des Spektrometers in Hinblick
auf die Röntgenquelle für die Simulationen (und das Experiment) ist Abb. 3.48leicht asymme-
trisch bezüglich einer Parallelen zur dispersiven Achse durch den Kameramittelpunkt. Die in der
Abbildung angegebenen farbkodierten Intensitäten sind auf die Gesamtintensität der ausgesand-
ten Röntgenstrahlung normiert und in% an Gesamtintensität angegeben. Die diskreten Strukturen
im simulierten Röntgensignal entlang der nicht-dispersiven Detektorachseergeben sich aufgrund
der Tatsache, dass einlaufende Röntgenstrahlen in Hinblick auf ihren Detektionspunkt auf dem
Kamerachip entlang der nicht-dispersiven Achse in der Simulation nur in diskrete, mehrere Pixel
umfassende Signalkanäle einsortiert werden. Es ergibt sich ein konsistentes Bild mit den vorange-
henden Simulationen. Das Röntgensiganl ist entlang der dispersiven Achse auf eine geringe An-
zahl von Pixeln mit geringerer Differenz zu einer Gerade mity = 0 verteilt. Die Linienkrümmung
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Element Übergang Energie (eV)θ(Si111, Si220) (◦) ζ · 10−4 (◦)

S14+ w ∼ 2461 53.5 4.21

S15+ Lyman-α1 ∼ 2623 49.0 3.76

Fe24+ w ∼ 6701 28.8 2.04

Fe25+ Lyman-α1 ∼ 6973 27.6 1.89

Tabelle 3.7: Korrekturwinkelζ für die Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene für verschiedene Bragg-
Winkel θ für Röntgenstrahlung, die in dieser Arbeit untersucht wurde. Die Bragg-Winkel beziehen sich dabei auf die
Messung der Wellenlängen der Röntgenstrahlung mit einem Si(111)-Kristall - außer für Eisenionen, Si(220)-Kristall.
Die Korrekturwinkel wurden dabei mit Hilfe der Simulationen, die für ein parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-
EBIT montiertes Röntgenspektrometer entwickelt wurden, bestimmt. Für alle Variablen, die in die Simulation eingehen,
wurden die gleichen Werte wie für die Simulation in Abb. 3.48 genutzt.

des simulierten Röntgensignals in der Detektorebene ist damit, wie erwartet, deutlich geringer
als die der oben vorgestellten Simulation für eine Anordnung des Spektrometers senkrecht zum
Elektronenstrahl. Die maximale Verschiebung des Röntgensignals entlang der dispersiven Detek-
torachse gegenüber einer Gerade mity = 0 beträgt∼ 5.5 Pixel, was∼ 0.075 mm entspricht. Dies
stimmt gut mit den Resultaten aus Kap. 3.3.2 überein, wobei sich die Abweichung zwischen den
dort vorgestellten Ergebnissen und den hier präsentierten Werten durch die Tatsache erklären lässt,
dass die Ionenwolke nur näherungsweise einer Punktquelle entsprichtund eine gewisse Ausdeh-
nung hat und dass die Ergebnisse in Kap. 3.3.2 über Gleichungen bestimmt wurden, die lediglich
Näherungen darstellen. Abb. 3.48 ist zu entnehmen, dass das Röntgensignal für kleine und große
Pixelwerte entlang der nicht-dispersiven Detektorachse viel größereVerschiebungen entlang der
dispersiven Detektorachse aufweist als für die Pixelwerte um das Zentrum der nicht-dispersiven
Achse. Dies ist durch den großen Winkelκ(zi) zu erklären, unter dem ein Röntgenstrahli, der von
einer Punktquelle emittiert wird, auf den Kristall treffen muss, um an den Rändern des Detektors
entlang der nicht-dispersiven Detektorachse detektiert werden zu können.

Tab. 3.7 zeigt abschließend die mit der Simulation erzielten Werte für den Korrekturwinkelζ für
ein parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiertes Röntgenspektrometer für ver-
schiedene Bragg-Winkelθ, die den Bragg-Winkeln für der in dieser Spektrometerkonfiguration
untersuchten Röntgenlinien entsprechen. Wie auch für Abb. 3.48 wurden alle Simulationsparame-
ter den in unabhängigen Messungen bestimmten experimentellen Parametern gleichgesetzt.

Bestimmung von experimentellen Größen

Wie oben angedeutet mussten die Maße aller Strahlrohrelemente und der Ionenwolke und ih-
re Abstände zum Kristallmittelpunkt für die Simulation experimentell präzise vermessen wer-
den, um die Simulationsparameter den experimentellen Gegebenheiten anpassen zu können. Zu
diesem Zweck wurden die Abstände der einzelnen Strahlrohrkomponenten untereinander und
zum Fallenzentrum, die bereits aufgrund geringer mechanischer Fertigungstoleranzen der EBIT-
Fallenkammer, des Strahlrohres und der Halterungen für die einzelenen Komponenten mit einer
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Unsicherheit von∼ ±2.0 mm bekannt waren, unabhängig mit Hilfe von Abstandsmessern mit
einer Unsicherheit von∼ ±2.0 mm (Ableseungenauigkeit) vermessen. (Für die Ionenwolke wur-
de dabei angenommen, dass sie sich in der Mitte der Driftröhren befindet, d.h. um den Abstand
der Ionenwolke zum Kristall zu bestimmen, wurde der Abstand der Driftröhre in Bezug auf den
Kristall gemessen.) Die Abstandsbestimmung wurde sowohl für eine experimentelle Anordnung
durchgeführt, bei der das Röntgenspektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl an der HD-EBIT
montiert war, als auch für eine experimentelle Konfiguration mit parallel zum Elektronenstrahl an
der FLASH-EBIT montiertem Spektrometer. Innerhalb ihrer Fehlerbalkenstimmen die so jeweils
experimentell vermessenen und die durch Konstruktion festgelegten Abstände der Komponenten
zum Kristallmittelpunkt gut überein, wobei die gemessenen Abstände mit einerUnsicherheit von
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Abbildung 3.49: Rechts oben: Mit der Lochkamera aufgenommenes Abbild der Ionenwolke im Röntgenbereich. Als
Lochblende diente dabei ein Edelstahl-Plättchen mit einem Loch mit Durchmesser von1 mm. Als Detektor wurde eine
der auch in den Röntgenwellenlängenmessungen eingesezten CCD Kameras verwendet. Die Skala gibt dabei bereits
die durch Multiplikation der aus der Abbildung bestimmten Größen mit dem Abbildungsmaßstab der Lochkamera von
2.24:1 berechnten Maße der Wolke wieder. Links oben: Projektion des Wolkenabbildes auf die eine Achse der CCD
Kamera. Es ergibt sich eine Höhe des Wolkenabbildes von∼ 2.00± 0.03 mm. Rechts unten: Projektion auf die andere
Achse der CCD Kamera. Es ergibt sich eine Ausdehnung der Ionenwolke entlang derz-Achse von38.49± 0.05 mm.
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∼ ±2 mm als Simulationsparameter verwendet wurden. Wie man der Simulation entnimmt kann
der Korrekturwinkelζ bei einer solch relativ großen Unsicherheit in der Abstandsbestimmung
noch immer mit hoher Genauigkeit (∆ζ ≈ 10−10 ◦) bestimmt werden, d.h. sie führt zu einem
vernachlässigbaren Effekt auf die relative Unsicherheit∆λ/λ der Röntgenwellenlängenmessun-
gen. Die Maße von Kristall, Beryllium-Fenster und Spiegel konnten außerhalb des Vakuums mit
handelsüblichen Abstandsmessern auf∼ ±0.01 mm genau gemessen werden. Der Einfluss dieser
Größen auf den Korrekturwinkelζ beschränkt sich damit (ebenfalls) auf ein vernachlässigbares
Niveau von∆ζ ∼ 10−10 ◦. Die Größe der Ionenwolke erhält man bei parallel zum FLASH-EBIT-
Elektronenstrahl ausgerichtetem Spektrometer über das mit Hilfe der im Spekrometerstrahlrohr
montierten Linsen erzeugte reale Abbild der Ionenwolke (siehe Kap. 3.3.7). Für diese experimen-
telle Konfiguration sind damit - unter Berücksichtigung der vorangehenden Überlegungen - alle
für die Simulation benötigten Parameter bekannt. Die Maße der Ionenwolke und des Schlüsse-
lochs für ein senkrecht zum Elektronenstrahl an der HD-EBIT montiertes Spektrometer allerdings
müssen mit Hilfe komplizierterer Techniken bestimmt werden, da die Ionenwolkeund das Schlüs-
seloch inz-Richtung (siehe Abb. 3.42) eine Ausdehnung besitzen, die größer als die Ausdehnung
des Kamerachips in dieser Richtung ist. Das reale Abbild von Wolke und Schlüsselloch kann da-
her bei einem Abbildungsmaßstab von 1:1, wie er bei gegebenem Fokus der Linsen (siehe Kap.
3.2.2) und ihrer Position im Spektrometerstrahlrohr vorliegt, nicht vollständigabgebildet werden
(siehe Abb. 3.8), so dass die Abmessungen von Wolke und Schlüssellochentlang derz-Achse
nicht einfach über dieses Abbild bestimmt werden können. Allerdings kanndie Bestimmung der
Größe der Ionenwolke inz-Richtung auf andere Art und Weise mit Hilfe des Signals, das durch
den2s2 2P3/2 → 2s2 2P1/2 (M1) Übergang einer Ar13+-Ionenwolke im sichtbaren Bereich bei
440 nm emitiert wird, erfolgen. So wurde von V. Mäckel [137] unter Verwendung eines440 nm
Interferenzfilters und einer Spiegelreflexkamera vom optischen Port aus, der dem Röntgenspek-
trometerport (siehe Kap. 3.3.6) gegenüberliegt, ein Abbild der Ionenwolke in diesem Strahlungs-
bereich aufgenommen. Es ergibt sich, dass die Ionenwolke bei der in den Experimenten dieser
Arbeit typischerweise vorliegenden Fallenkonfiguration von100-200 V an den Driftröhren links
und rechts der zentralen Driftröhre (siehe Kap. 2.1.3) „das Sichtfenster“ der Driftröhren mit einer
Länge von38.5 mm inz-Richtung komplett „ausfüllt“. Physikalisch gesehen gibt es keinen Grund,
warum dieses Resultat, das man für die Größe der axialen Ausdehnung der Ionenwolke über Spek-
troskopie im sichtbaren Bereich bei440 nm erhält, nicht auch für den Röntgenbereich gültig sein
sollte. Um für diese Vermutung eine experimentelle Grundlage zu schaffen,wurde die Ausdeh-
nung der Ionenwolke im Röntgenbereich in einer unabhängigen Messung vermessen. Dazu wurde
eine Lochkamera mit einer Lochblende aus Edelstahl mit einem Durchmesservon 1 mm und ei-
ner Dicke von0.5 mm verwendet, die Röntgenstrahlung bis zu30 keV nahezu nicht durchdringen
kann. Diese befand sich in einem Abstand von507.35 mm zur Ionenwolke und228.2 mm zum
Detektor. Als Detektor wurde dabei eine der beiden auch in den Röntgenwellenlängenmessungen
eingesetzten CCD Kameras verwendet. Abb. 3.49 zeigt das in dieser Konfigurtion erhaltene Ab-
bild der Ionenwolke zusammen mit den Projektionen dieses Abbildes auf die beiden Achsen des
Detektors. Bei bekannter Pixelgröße von13.8×13.8 mm2 ergibt sich über den Fit einer Heavyside-
Step-Funktion an das auf diez-Achse projizierte Wolkenabbild (siehe Abb. 3.50 rechts unten) un-
ter Berücksichtigung des Abbildungsmaßstabes der Lochkamera für die Ionenwolke eine Ausdeh-
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Abbildung 3.50: Mit der Lochkamera aufgenommenes Abbild des „Schlüssellochs“, welches von sichtbarem, paral-
lelisiertem Licht einer Punktquelle beleuchtet wurde. Das Abbild wurde bereits mit dem Lochblendenabbild entfaltet.
Die Skala gibt dabei die durch Multiplikation der aus der Abbildung bestimmtenGrößen mit dem Abbildungsmaßstab
der Lochkamera von2.24:1 berechneten Maße des Schlüssellochs wieder.

nung inz-Richtung von38.49± 0.05 mm, was sehr gut mit der axialen Ausdehnung des zentralen
„Driftröhrenfensters“, durch welches die Spektroskopie erfolgt, von 38.5 mm übereinstimmt. Eine
solche Unsicherheit in der axialen Ausdehnung der Ionenwolke von nur 0.05 mm ist ausreichend,
um den Korrekturwinkelζ über die Simulation mit einer Unsicherheit von10−10 ◦ zu berech-
nen, und limitiert die erreichbare Genauigkeit in einer Röntgenübergangswellenlängenmessung,
die den simulierten Korrekturwinkelζ in der Datenanalyse berücksichtigt, nur auf dem sub-ppm
Niveau. Es ist hier noch zu bemerken, dass die über das Wolkenabbild bestimmte Höhe der Ionen-
wolke bei∼ 2.00± 0.03 mm liegt und dass am linken Rand entlang derz-Achse dieses Abbildes
das Röntgensignal ein wenig „ausgedünnt“ erscheint. Diese Tatsache lässt sich möglicherweise
dadurch erklären, dass die Lochkamera nicht optimal auf die Achse Driftröhre-Schlüsselloch aus-
gerichtet war und das Schlüsselloch somit von der Lochkamera aus gesehen möglicherweise leicht
asymmetrisch lag und einen Teil der Strahlengänge der Röntgenstrahlung blockierte. Um die Grö-
ße des Schlüssellochs, die aufgrund seiner Fertigungstoleranzen zu33.0± 0.5 mm bekannt ist, zu
überprüfen, wurde der dem Röntgenspektrometerport gegenüberliegende optische Port mit sicht-
barem, parallelisiertem Licht einer Punktquelle beschienen, so dass die Fallenmitte und mit ihr
das Schlüsselloch beleuchtet wurden. Mit Hilfe der Lochkamera erhielt man auf diese Weise ein
Abbild des Schlüssellochs, wobei es für die Aufnahmen von Vorteil war,dass das Schlüsselloch
von allen EBIT-Strahlrohrkomponenten der Lochblende der Lochkamera am nächsten lag, und
von ihnen die geringsten Ausmaße besitzt. Abb. 3.50 zeigt dieses so erzeugte Abbild des Schlüs-
sellochs nach Entfaltung mit dem Lochblendenabbild. Die leichte Asymmetrie in der Abbildung
ist entweder durch die leicht „schräge“ Beleuchtung des Schlüssellochs mit dem parallelisierten
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Licht der Punktquelle zu erklären oder aber in einer möglichen leichten Asymmetrie der Lochka-
mera bezüglich der Achse Schlüsselloch-Fallenmitte zu suchen. Für die Größe des Schlüssellochs
in z-Richtung ergibt sich - wiederum bei bekannter Pixelgröße und bekanntem Abbildungsmaß-
stab -33.02± 0.05 mm, für seine Höhe3.97± 0.03 mm, was innerhalb der Fertigungstoleranzen
mit den Konstruktionsgrößen des Schlüssellochs übereinstimmt. Damit ist auchder Einfluss der
Unsicherheit in der Bestimmung der Schlüssellochgröße auf den simulierten Korrekturwinkelζ
kleiner10−10 ◦.

Abschließend bleibt damit festzuhalten, dass die Summe der Unsicherheiten inder experimentel-
len Bestimmung der in diesem Kapitel diskutierten Größen eine Berechnung des Korrekturwinkels
ζ in der Simulation mit einer Genauigkeit von10−10 ◦ zulässt. Die bei Verwendung dieses simu-
lierten Korrekturwinkels in der Datenanalyse von Röntgenwellenlängenmessungen entstehende
zusätzliche Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung∆λ ist damit vernachlässigbar klein.

3.3.9 Experimentelle Beobachtung der Linienkrümmung

Nach den bisherigen theoretischen Überlegungen zur Herleitung der Formeln (siehe Kap. 3.3.2,
3.3.3 bzw. 3.3.5) und den Simulationen (siehe Kap. 3.3.8) für die Linienkrümmung des Rönt-
genreflexes in der Detektorebene soll in diesem Kapitel abschließend auf die Möglichkeiten zur
experimentellen Bestimmung dieser Linienkrümmung eingegangen werden. In den bisherigen
Experimenten zur Bestimmung von Röntgenwellenlängen an hochgeladenen Ionen mittels des
Heidelberg-Röntgenspektrometers war es nicht gelungen, diese Krümmung des Röntgensignals
in der Detektorebene aufzulösen. Die Ursache dafür ist darin zu suchen, dass die Ansätze, die
zu diesem Zweck verfolgt wurden, sich darauf beschränkten, Röntgeneinzelspektren oder rohe
Summenspektren zu untersuchen. Um in diesen Spektren die Linienkrümmungexperimentell zu
beobachten, wurden dabei sowohl bei einer Analyse der Röntgeneinzelspektren als auch der ro-
hen Summenspektren die jeweiligen Spektren inN Pixelstreifen mit StreifennumerM entlang
der dispersiven Detektorachse zerlegt (siehe Abb. 3.51). In jedem Streifen befindet sich dann ein
Anteil des Röntgensignals. Durch Projektion des Signals im jeweiligen Streifen auf die dispersive
Detektorachse erhält man für jeden Pixelstreifen ein Röntgenlinienprofil, welches sich mit Hilfe
eines Voigt-Fits fitten lässt. Mit dieser Vorgehensweise lässt sich für jedenPixelstreifen der Wert
des Peakmaximums für sein Röntgenlinienprofil angeben. Die Krümmung des Röntgenreflexes in
der Detektorebene sollte sich dann in einem Graphen, in dem man die so bestimmten Werte für
die Peakmaximaxc als Funktion der StreifennummerM aufträgt, in Form eines parabelförmigen
Verlaufes derxc mit M äußern. Dies ergibt sich aus den in den Kapiteln 3.3.2, 3.3.3 bzw. 3.3.5
hergeleiteten Gleichungen und den Simulationen aus Kap. 3.3.8. Allerdings konnte dieser para-
belförmige Verlauf in früheren Analysen von Einzelspektren und rohenSummenspektren nicht
beobachtet werden. Für die Analyse von Einzelspektren liegt dies daran, dass die Statistik in die-
sen Spektren sehr gering ist. Statistische Fluktuationen dominieren die Spektren und führen für die
Zerlegung jedes Einzelspektrums inN Streifen jeweils zu einem anderen Verlauf des Graphen, in
dem die Werte für die Peakmaximaxc in Abhängigkeit von der StreifennummerM aufgetragen
sind. Im Falle der Analyse der rohen Summenspektren wurde vermutet, dass die Linienkrümmung
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Abbildung 3.51: Typisches Einzelspektrum derw-Linie [153], die vom1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Übergang in S14+-
Ionen herrührt und mit Hilfe des Heidelberg-Röntgenspektrometers spektroskopiert wurde. Für die Auflösung der
Linienkrümmung wurden Einzelspektren in früheren Messungen, die mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer durch-
geführt wurden, inN Streifen parallel zur dispersiven Achse zerlegt. Der rote Streifen stelltden Streifen mit der
StreifennummerM = 1 stellvertretend für alle Streifen dar. Mit Hilfe einer solchen Analyse der Einzelspektren
konnte die Linienkrümmung in diesen früheren Messungen nicht experimentell beobachtet werden. Dieselbe Analy-
se voranalysierter Summenspektren ermöglichte allerdings für die Messungen dieser Arbeit, die mit dem Heidelberg-
Röntgenspektrometer durchgeführt wurden, zum ersten Mal einen experimentellen Nachweis der Linienkrümmung des
Röntgenreflexes in der Detektorebene für die in diesem Experimenten verwendete Geometrie.

deshalb nicht zu beobachten war, weil sie intrinsisch ist, d.h. weil sie geringer ausfällt als die Halb-
wertsbreite der untersuchten Röntgenlinie. Diese Analyse ist leicht fehlerhaft. Die Ursache dafür,
dass die Linienkrümmung in den rohen Summenspektren mit der oben beschriebenen Methode
nicht aufzulösen war, liegt vielmehr darin, dass der Effekt der Linienkrümmung in diesen Spek-
tren durch einen anderen Effekt überlagert wird, der eine Beobachtung der Krümmung (nahezu)
unmöglich macht. Wie in Kap. 4.2 noch eingehend beschrieben wird, könnendie als Detektoren
eingesetzten CCD Kameras bezüglich ihrer dispersiven Achse bei der Montage am Röntgenspek-
trometer mittels Standard-Positionierungssystemen, wie z.B. Winkelmessern, nur auf1 mm genau
auf die Kristallkante, und damit auch auf die Kristallgitternormale und die Streuebene der Rönt-
genstrahlung ausgerichtet werden. Damit ergibt sich ein möglicher Winkelυ zwischen Streuebene
und dispersiver Detektorachse von bis zuarctan(1/27.6) ≈ 2 ◦. Will man Röntgenlinienprofile
aus Einzelspektren erhalten, so ist es daher nicht ausreichend, die Spektren auf die dispersive De-
tektorachse zu projizieren. Vielmehr sind die Spektren auf eine parallel zur Streuebene orientierte
Achse, die in der Detektorebene liegt, zu projizieren. Um diese Projektion zu erhalten, wird jedes
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Einzelspektrum entsprechend dem experimentell bestimmten Winkelυ gedreht und anschließend
auf die dispersive Detektorachse projiziert (siehe Kap. 4.2). Es ist damit auch ersichtlich, warum
die Linienkrümmung über die Zerlegung roher Summenspektren in Streifen parallel zur disper-
siven Detektorachse und anschließende Projektion der so erhaltenen Spektren auf diese Achse,
wobei die Peakmaxima der erhaltenen Röntgenlinienprofile über einen Fit ermittelt werden, nicht
zu beobachten ist: Die Linienkrümmung, die in unseren Experimenten eine Verschiebung der Wer-
te der Peakmaximaxc der Röntgenlinienprofile der einzelnen Streifen gegeneinander von maximal
ca.10 Pixeln, d.h.0.13 mm, verursacht, kann nicht aufgelöst werden, da der erwartete parabelför-
mige Verlauf der Verschiebung selbst mit der StreifennummerM nicht beobachtet werden kann.
Er wird von einem linearen Anstieg oder Abfall der Werte der Peakmaximaxc mit der Streifen-
nummerM überlagert, der durch den Drehwinkelυ verursacht wird und eine Verschiebung der
Werte der Peakmaximaxc der Röntgenlinienprofile der einzelnen Streifen gegeneinander von ma-
ximal ca.80 Pixeln bedingt. Daher wurde für die Auflösung der Linienkrümmung in dieser Arbeit
ein anderer Ansatz gewählt. Dieser geht nicht von einer Zerlegung desrohen Summenspektrums
in Streifen parallel zur dispersiven Detektorachse aus, sondern voneiner solchen Zerlegung des
um υ gedrehten Summenspektrums. Die Peakmaximaxc der durch Projektion auf die dispersive
Detektorachse erzeugten Röntgenlinienprofile der einzelnen Streifen werden dann analog zu den
obigen Betrachtungen durch Voigt-Fits an diese Profile bestimmt. Anschließend lassen sich die-
se Peakmaximaxc als Funktion der StreifennummerM darstellen. Abb. 3.52 zeigt zwei auf diese
Weise für Röntgensummenspektren derw-Linie, die vom1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Übergang in Ar16+

herrührt, erzeugte Graphen (rote Punkte), in denen die Werte der Peakmaxima als Pixelverschie-
bungen gegenüber einer Parallelen zur nicht-dispersiven Achse durch den Auftreffpunkt für einen
Röntgenstrahl mitκ = 0, dessen Quellpunkt sich in der ursprünglichen Streubene befindet (siehe
Abb. 3.16), aufgetragen sind. Auf der Abszisse ist die StreifennummerM jedes der16 Streifen,
die jeweils aus128 Pixeln entlang der nicht-dispersiven und2048 Pixeln entlang der dispersiven
Achse bestehen, - (für spätere Betrachtungen) skaliert auf eine Skala mit 32 Streifen a64 Pixeln -
zu sehen. Die grünen Punkte der Abbildung bezeichnen dabei die Pixelverschiebungen der Peak-
maxima, die man erhält, indem man ein simuliertes Spektrum analog zu obigen Betrachtungen in
Streifen parallel zur dispersiven Achse aufteilt, das Signal in den Streifen auf die dispersive Achse
projiziert und die so erhaltenen Röntgenlinienprofile fittet. Kurz gesagt handelt es sich also bei den
roten Datenpunkten um Punkte, die aus den experimentell ermittelten Summenspektren extrahiert
wurden, bei den grünen Datenpunkten um solche, die aus simulierten Spektren gewonnen wurden.
Die Fits zur Erzeugung der Datenpunkte wurden dabei mittels eines in der Programmierspra-
che Labview entworfenen Programms durchgeführt, welches in Kap. 4.3noch näher vorgestellt
wird. Aufgrund des schwachen Signals konnte das Programm dabei für einige wenige Streifen
das Peakmaximumxc nicht oder nicht mit ausreichender Genauigkeit bestimmen. Diese Daten-
punkte sind in der Darstellung nicht enthalten. In Abb. 3.52 zeigt die obereDarstellung die über
experimentell ermittelte Spektren und über Simulation bestimmten Datenpunkte für eine Anord-
nung, bei dem das Röntgenspektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT
montiert war/ist und sich Schlüsselloch, Beryllium-Fenster und kleiner Spiegel im Spektrometer-
strahlrohr befanden/befinden, wobei der Abstand von Ionenwolke zu Schlüsselloch40 mm, bzw.
zu Beryllium-Fenster501 mm, bzw. zu kleinem Spiegel523 mm, bzw. zum Kristall1523 mm
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Abbildung 3.52: Peakmaximaxc als Funktion der StreifennummerM in Einheiten von64 Pixel Kanälen. Die aus
experimentellen Daten bestimmten Peakmaximaxc (rot) ermittelt man dabei durch Voigt-Fits an die Röntgenlinienpro-
file, die man erhält, wenn man ein umυ (siehe Kap. 4.2) gedrehtes Summenpektrum inN Streifen zerlegt und die so
erhaltenen Spektren auf die dispersive Detektorachse projiziert. Ein analoges Vorgehen für simulierte Summenspektren
liefert die grünen Datenpunkte. Bei den Röntgensummenspektren handelt sich für beide Abbildungen um Spektren
derw-Linie, die vom (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergang in Ar16+ herrührt. Oben: Aus experimentell ermittelten Spek-
tren und über Simulation bestimmte Datenpunkte für eine Anordnung, bei dem das Röntgenspektrometer senkrecht
zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT montiert war/ist. Unten: Wie die obere Abbildung, nur bei parallel zum
Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiertem Spektrometer.
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Abbildung 3.53: Peakmaximaxc als Funktion der StreifennummerM in Einheiten von64 Pixel Kanälen. Bei den roten
Datenpunkten handelt es sich um experimentell bestimmte Datenpunkte, bei den grünen um über Simulation ermittelte.
Alle Datenpunkte wurden analog dem Vorgehen für Abb. 3.52 erzeugt.Links: Bei den Röntgensummenspektren, die den
Datenpunkten zugrunde liegen, handelt es sich um Spektren der Lyman-α1 Linie von Ar17+-Ionen für eine Anordnung,
bei dem das Röntgenspektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT montiert war. Rechts: Bei
den Röntgensummenspektren, auf denen die Datenpunkten basieren,handelt es sich um Spektren derw-Linie, die vom
(1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergang in S14+ herrührt, wobei das Röntgenspektrometer für die Aufnahme der Spektren
parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiert war.

sowie zu den Detektoren1886 mm betrug/beträgt. Die untere Darstellung zeigt dagegegen die
über experimentell ermittelte Spektren und über Simulation bestimmten Datenpunkte für einen
Aufbau, bei dem das Röntgenspektrometer parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT
montiert war/ist und sich nur das Beryllium-Fenster im Strahlengang befand/befindet, wobei der
Abstand von Ionenwolke zu Beryllium-Fenster958 mm, bzw. zum Kristall1992 mm sowie zu den
Detektoren2331 mm betrug/beträgt. Es ist zu erkennen, dass die Linienkrümmung experimentell
aufgelöst werden kann, d.h. es ergibt sich ein parabelförmiger Verlauf der Werte der Peakmaxi-
maxc mit der Kanalnummer der64 Pixel Kanäle. Auch für die Simulation ist dieser Verlauf zu
erkennen, was nach den Betrachtungen von Kap. 3.3.8 auch zu erwarten war. Weiterhin lässt sich
der Abbildung entnehmen, dass sich innerhalb der Fehlerbalken für beide Abbildungen eine gute
Übereinstimmung zwischen den Datenpunkten, die aus experimentell ermittelten und simulierten
Spektren gewonnen wurden, ergibt, d.h. die in den Experimenten vorliegende Linienkrümmung
des Röntgenreflexes in der Detektorebene lässt sich mit Hilfe der Simulationen in ausreichen-
dem Maße beschreiben. Dabei ist anzumerken, dass die Datenpunkte der oberen Abbildung für
ein senkrecht zum Elektronenstrahl, die unteren für ein parallel zum Elektronenstrahl montiertes
Röntgenspektrometer bestimmt wurden, d.h. für die obere Abbildung beträgt die Größe der Io-
nenwolke inz-Richtung (siehe Abb. 3.20)38.5 mm, für die untere Abbildung einige hundertµm.
Durch Vergleich der experimentellen Datenpunkte der oberen und unteren Abbildung miteinander
wird somit zudem die mit Hilfe der Simulationen und geometrischen Überlegungenaufgestellte
These bestätigt, dass die Linienkrümmung in der Detektorebene bei Verringerung der Ausdehnung
der Ionenwolke deutlich abnimmt. Abb. 3.53 zeigt die gleiche Darstellung wie in Abb. 3.52 für
ein Summenspektrum der Lyman-α1 Linie von Ar17+-Ionen (links), das bei senkrecht zum Elek-
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Element Übergang Energie (eV)θ(Si111, Si220) (◦) ζ · 10−4 (◦)

S14+ w ∼ 2461 53.5 4.18±0.05

S15+ Lyman-α1 ∼ 2623 49.0 3.73±0.02

Ar16+ w ∼ 3140 39.0 11.00±0.64

Ar17+ Lyman-α1 ∼ 3323 36.5 9.00±0.90

Fe24+ w ∼ 6701 28.8 2.38±0.30

Fe25+ Lyman-α1 ∼ 6973 27.6 2.21±0.30

Tabelle 3.8: Korrekturwinkelζ für die Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene für verschiedene Bragg-
Winkel θ für Röntgenstrahlung, die in dieser Arbeit untersucht wurde. Die Bragg-Winkel beziehen sich dabei auf die
Messung der Wellenlängen der Röntgenstrahlung mit einem Si(111)-Kristall - außer an Eisenionen, Si(220)-Kristall.
Die Korrekturwinkel wurden aus zu Abb. 3.52 analogen Abbildungen aus den Mittelwerten der experimentell bestimm-
ten Peakmaximaxc bzw. über einen Fit der in Kap. 3.3.3 hergeleiteten näherungsweise gültigen Funktion 3.25 für die
Verschiebung∆Y (lj) entlang derz-Achse des Detektors in Abhängigkeit des betrachteten Detektionspunktes lj an die
experimentellen Datenpunkte der jeweiligen Abbildung berechnet. Für die Messungen an den Ar-Ionen war das Rönt-
genspektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT, für die Experimente an den anderen Ionen
parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiert.

tronenstrahl an der HD-EBIT montiertem Röntgenspektrometer aufgenommen wurde, und für ein
Summenspektrum derw-Linie (rechts), die vom1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Übergang in S14+ herrührt
und bei parallel zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT montiertem Spektrometer beobachtet
wurde. Die Abstände von der Ionenwolke zu den Strahlrohrelementen wieBeryllium-Fenster etc.
sind dabei analog denen für Abb. 3.52. Auch für die beiden Graphen inAbb. 3.53 lässt sich eine
gute Übereinstimmung zwischen Simulation und Experiment und die Abnahme der Linienkrüm-
mung bei Verringerung der Ausdehnung der Ionenwolke inz-Richtung erkennen.

Aufgrund der Tatsache, dass die Linienkrümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene für einen
experimentellen Aufbau, der auf das Heidelberg-Röntgenspektrometer zurückgreift, in dieser Ar-
beit mit der oben beschriebenen Methode zum ersten Mal experimentell aufgelöst werden konnte,
ergibt sich für die Messungen dieser Arbeit zum ersten Mal die Möglichkeit, den Korrekturwinkel
ζ, der die Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene beschreibt, mit Hilfe experimentel-
ler Daten bestimmen zu können. Die aus den Graphen über den Mittelwert der Peakmaximaxc
bzw. über einen Fit der in Kap. 3.3.3 bestimmten näherungsweise gültigen Formel 3.25 für die
Verschiebung∆Y (lj) an die Datenpunkte ermittelten Korrekturwinkelζ finden sich abschließend
in Tab. 3.8. Die angegebenen Fehler fürζ beziehen sich auf die Standardabweichung, mit derζ

bestimmt werden kann. Diese spiegelt die Tatsache wider, dass alle Peakmaxima xc, die für die
Graphen über einen Fit bestimmt wurden, fehlerbehaftet sind.

Es bleibt noch festzuhalten, dass die in Tab. 3.8 aufgelisteten Korrekturwinkel ζ auch diejenigen
sind, die in der Datenauswertung für die Röntgenübergangswellenlängen berücksichtigt wurden.

150



Kapitel 4

Datenanalyse und Ergebnisse

In dieser Arbeit wurden hochpräzise Wellenlängenmessungen an verschiedenen Übergängen in
unterschiedlichen hochgeladenen Ionen, die in einer Elektronenstrahlionenfalle erzeugt wurden,
mit Hilfe einer Kombination ausa/b-Methode und Bond-Technik durchgeführt. Die in den Mes-
sungen vorliegende (geringe) Krümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene (siehe Kap. 3.3),
die in früheren Messungen über analytische Rechnungen abgeschätzt wurde, konnte dabei ex-
perimentell für diesen Messaufbau zum ersten Mal aufgelöst werden.Damit ist die relative Ge-
nauigkeit∆λ/λ in der Bestimmung der Röntgenwellenlängeλ in den Messungen, die in dieser
Arbeit durchgeführt wurden, nicht mehr durch eventuelle Unterschiede zwischen experimentel-
lem und simuliertem Wert für die Krümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene begrenzt.
Dieses Kaptiel gibt zunächst eine detaillierte Beschreibung der Eigenschaften der Lichtreferenz-
linien, die als Positionsreferenzen für die Röntgenstrahlung fungieren.Danach wird auf die Ana-
lyse der Röntgenspektren eingegangen. Der letzte Teil dieses Kapitels widmet sich den Resulta-
ten der Wellenlängenmessungen, die ohne Rückgriff auf Referenzwellenlängen anw Übergängen
(1s2p 1P1 → 1s2 1S0) in heliumartigen S14+- und Ar16+-Ionen und an Lyman-α1 Übergängen in
wasserstoffartigen S15+- und Ar17+-Ionen durchgeführt wurden. Außerdem wird das Ergebnis der
Relativmessung der Wellenlänge derw Linie von Fe24+ vorgestellt, die relativ zu den Lyman-α
Wellenlängen von Fe25+ vermessen wurde. Daneben werden die experimentell bestimmten Werte
für Wellenlängen von weiteren Linien von heliumartigen Ionen und von ausgewählten dielektro-
nischen Satelliten-Linien von lithium- und berylliumartigen Eisenionen diskutiert, die relativ zur
jeweiligenw-Linie oder/und zu ausgesuchten Linien des korrespondierenden lithiumartigen Ions
vermessen wurden.

4.1 Analyse der Lichtreferenzlinien

Im Gegensatz zum Linienprofil der Röntgenlinien lässt sich die Funktion, die das Profil der sicht-
baren Lichtreferenzlinien beschreibt, nicht von elementaren Prozessen ableiten, da die Lichtrefe-
renzlinien mittels eines optischen Verfahrens erzeugt werden und das Linienprofil deshalb nicht
direkt über eine vordefinierte analytische Funktion beschrieben werden kann. Allerdings ist es
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Abbildung 4.1: Projektion der Lichtreferenzlinien auf die dispersive Achse des Detektors und zugehörige Gaußfits.
Die untere Kurve zeigt das Residuum.

auch nicht wichtig, ob das Linienprofil der Lichtreferenzlinien über einen Fit einer analytischen
Funktion reproduziert werden kann, solange es experimentell reproduzierbar ist und somit eine
stabile Position über längere Zeiträume gewährleistet werden kann. Daherkann die Funktion, die
für einen Fit an die Profile der Lichtreferenzlinien genutzt wird und mit deren Hilfe die Peakpo-
sition der Lichtreferenzlinien auf der dispersiven Detektorachse bestimmtwird, eher willkürlich
gewählt werden, solange die Abweichung zwischen dem experimentellen Linienprofil und dem
Profil der Fitfunktion immer die gleiche ist.

Eine Projektion der sichtbaren Lichreferenzlinien auf die dispersive Detektorachse findet sich zu-
sammen mit den dazugehörigen Gaußfits und dem Residuum dieses Fits, d.h. der Abweichung
zwischen Gaußfit und Linienprofil, in Abb. 4.1. Es ist klar zu erkennen,dass das Linienprofil der
Lichtreferenzlinien nicht durch ein Gaußprofil repräsentiert werdenkann.

Um die Verlässlichkeit dera/b-Methode zu überprüfen, ist es notwendig zu zeigen, dass die Peak-
positionen der auf die dispersive Detektorachse projizierten Lichtreferenzlinien durch die oben
beschriebenen Gaußfits in verschiedenen Positionen des Kristalls reproduzierbar bestimmt wer-
den können. Um dies zu testen wurde eine große Anzahl von Lichtreferenzlinien aufgenommen,
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Abbildung 4.2: Position der Lichtreferenzlinien auf der dispersiven Achse als Funktion des Kristallwinkelsξ. Der
untere Graph zeigt das Residuum des Fits von Polynomen zweiter Ordnung an die oberen Graphen.

wobei die Kameraposition nicht verändert wurde und der Kristallwinkelzwischen den Aufnahmen
um0.11◦ variiert wurde, so dass sich die Lichtreferenzlinien entlang der dispersiven Detektorach-
se entlang des Kamerachips bewegten. Das Resultat der Messung ist in Abb. 4.2 zu sehen. Ein
Polynom zweiter Ordnung wurde an die Daten gefittet, um die Abhängigkeit der Position vom
Winkel in Form eines Sinus zu nähern.

Die Unsicherheit in der Bestimmung der Positionen der Lichtreferenzlinien kann aus Abb. 4.2
zu±0.2 Pixel bestimmt werden. Diese Unsicherheit beinhaltet auch Fluktuationen, die durch die
Positionierung von Kamera und Kristall verursacht werden. Im Vergleich dazu ist die Unsicherheit
in der Bestimmung der Peakpositionen der Lichtreferenzlinien über den Gaußfit ±0.5 Pixel und
damit größer als die Fluktuation von±0.2 Pixel. Damit ist die Unsicherheit in der Bestimmung
der Positionen der Lichtreferenzlinien ein zu vernachlässigender Beitrag zum Gesamtfehler in der
Bestimmung desa/b-Verhältnisses.

Vergleicht man die Residuen einer großen Anzahl von Gaußfits an die Profile von Lichtreferenz-
linien in einer großen Anzahl von Spektren, so lässt sich auch ein qualitatives Argument für die
oben getroffene Aussage finden. In einem solchen Vergleich lässt sich neben den Unterschieden in
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Abbildung 4.3: Residuen von Gaußfits an Lichtreferenzlinien von40 verschiedenen Spektren. Die Residuen wurden
für die Darstellung entlang der Abszisse verschoben und auf den Punkt höchster Abweichung normiert.

der Struktur der Lichtreferenzlinien auch die Reproduzierbarkeit desFitalgorithmus überprüfen.
Außerdem sind die Substrukturen der Linien besser zu erkennen und damit auch kleinstmögliche
Unterschiede in ihrem Linienprofil.

Um die Residuen der Lichtreferenzlinien vergleichen zu können, muss manzunächst berücksich-
tigen, dass die Lichtreferenzlinien bei den im Experiment vorliegenden unterschiedlichen Kristall-
positionen auf einer leicht anderen Position auf der Kamera abgebildet werden. Da die zeitliche
Steuerung des An- und Abschaltens des Lasers zur Erzeugung der Lichtreferenzlinien nur auf
einer Skala von einigen hundert Millisekunden kontrolliert wird, ist es weiterhin nicht verwunder-
lich, dass die Intensität der Linien von Spektrum zu Spektrum variiert. Daher müssen die Linien
verschoben und ihre Peakhöhe skaliert werden, um sie in Überlapp zubringen. Diese Prozedur
wurde für die Residuen von Gaußfits an Lichtreferenzlinienprofile von40 verschiedenen Spektren
in unterschiedlichen Kristallstellungen durchgeführt. Die Winkel des Kristalls wurden dabei ent-
sprechend den Winkeln in einer typischen Röntgenwellenlängenmessung gewählt, d.h. nahe den
Bragg-Winkeln der zu vermessenden Linien. Eine kleine Änderung des Kristallwinkels zwischen
den Messungen simulierte dabei die Verschiebung des Reflektionspunktes der Röntgenstrahlung
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auf dem Kristall, die in Röntgenwellenlängenmessungen mit dera/b-Methode vorliegt. Alle40
verschobenen und normierten Residuen sind in Abb. 4.3 dargestellt.Es lässt sich der Abbildung
entnehmen, dass die Substruktur der Lichtreferenzlinien, d.h. ihre Abweichung vom Gaußfit, sehr
reproduzierbar ist. Die Näherung des Profils der Lichtreferenzlinien miteinem Gaußprofil resul-
tiert also immer in der gleichen systematischen Verschiebung in der Bestimmung des Peakmaxi-
mums. Dies stimmt mit den vorangegangenen Experimenten zur Verschiebung der Lichtreferenzli-
nien entlang der dispersiven Detektorachse auf dem Kamerachip als Funktion des Kristallwinkels
ξ überein. Es ergibt sich somit, dass dasa/b-Verhältnis durch die Wahl der Fitfunktion nur in
vernachlässigbarer Weise beeinflusst wird. Mit Hilfe dieser qualtitativenund der vorher beschrie-
benen quantitativen Betrachtung ist somit ersichtlich, dass die Peakpositionen der Gaußfits an die
Lichtreferenzlinien sehr zuverlässig für die Bestimmung der Position der Lichtreferenzlinien ein-
gesetzt werden können.

4.2 Analyse der Röntgenspektren

Die Analyse der Röntgenspektren wurde in [97] schon eingehend in Bezug auf das Röntgenli-
nienprofil, das durch einen Voigtfit beschrieben werden kann, diskutiert. Hier soll nur kurz auf
die Datenanalyse in Hinblick auf die Bestimmung der Diskriminatorgrenzen für die Röntgenspek-
tren sowie auf die Berücksichtigung einer Schrägstellung der dispersiven Achse der CCD Kamera
bezüglich der Streuebene der Röntgenstrahlung eingegangen werden.

Um die untere Diskriminatorgrenze zu finden, und damit zwischen Röntgensignal und thermi-
schem sowie Ausleserauschen des Vorverstärkers zu unterscheiden, wurde zunächst an repräsen-
tativen Röntgenspektren eine Pulshöhenanalyse durchgeführt. Einesdieser typischen Einzelspek-
tren, hier derw-Linie (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) in Fe24+, ist in Abb. 4.4 dargestellt. Neben derw-
Linie sind weitere Linien des helium- und lithiumartigen Eisens zu erkennen, die nach Gabriel
Notation benannt sind [153]. Die Bezeichnungen der korrespondierenden Übergänge finden sich
in Tab. 4.1. Der zum Spektrum zugehörige Graph für die Pulshöhenanalyse ist in Abb. 4.5 zu
sehen. Der Photonenpeak der Röntgenstrahlung ist ungefähr bei einer Anzahl von Ereignissen
(Counts) von∼ 760 auszumachen. Für das beste Signal-zu-Rausch-Verhältnis ist es notwendig,
die untere Diskriminatorgrenze nur leicht oberhalb des Signals des Untergrundrauschens, welches
für die Messungen dieser Arbeit eingehend analysiert wurde, zu setzen. Die obere Diskrimina-
torgrenze wurde auf Grundlage der Puslhöhenanalyse (siehe Abb. 4.5) jeweils so gewählt, dass
sie direkt oberhalb des Photonenpeaks liegt. Für die Datenanalyse wurden dann alle Pixel, die
nur Untergrundrauschen aufweisen (Signal unterhalb der unteren Diskriminatorgrenze) und sol-
che, bei denen man annehmen kann, dass sie von kosmischen Teilchen getroffen worden (Signal
oberhalb der oberen Diskriminatorgrenze), vernachlässigt. Alle anderen Pixel wurden gleichwer-
tig behandelt, d.h. so als wären sie nur von einem Photon getroffen worden. Dies ist zulässig, da es
sehr unwahrscheinlich ist, dass ein Pixel von zwei Photonen getroffenwird, und der Anteil dieser
zwei-Photonen-Ereignisse am Gesamtsignal damit äußerst gering ist, so dass durch eine solche
Datenanalyse wenig Signal verloren geht.

155



Kapitel 4. Datenanalyse und Ergebnisse

Die von der Kamera aufgenommenen, nunmehr diskriminierten Spektren müssenfür die weitere
Datananalyse und die Bestimmung dera/b-Verhältnisse in Bezug auf die Schnittachse der Streue-
bene der Röntgenstrahlung mit der Detektoroberfläche als Referenzachse projiziert werden. Da die
Ausrichtung der dispersiven Kameraachse parallel zu dieser Referenzachse, die in der Streuebene
liegt, im Experiment nur mit Hilfe von Standard-Positionierungssystemen, wie z.B. Winkelmes-
sern, erfolgt, ergibt sich für diese Ausrichtung nur eine Genauigkeit von∼ ±1 mm. Die dispersive
Detektorachse liegt also nicht unbedingt zur Referenzachse parallel.Um eine Hochpräzisionswel-
lenlängenmessung duchzuführen, kann der Röntgenreflex auf der Kamera daher nicht einfach auf
die dispersive Detektorachse projiziert werden, da auf Grund der oben beschriebenen Ausrich-
tung der CCD Kamera ein Winkel von bis zuυ = arctan(1/27.6) ≈ 2 ◦ zwischen der dispersiven
Detektorachse der CCD und der Referenzachse liegen kann. Projiziert man die Röntgenlinien den-
noch auf die dispersive Detektorachse können die Linienprofile der Röntgenlininen asymmetrisch
sein. Daher muss der Winkelυ für jede einzelne Messung sehr genau ermittelt werden. Die Projek-
tion der Röntgenlinien kann dann erfolgen, indem die Röntgenspektren zunächst um den Winkel
υ gedreht werden und dann auf die dispersive Achse projiziert werden.
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Abbildung 4.4: Typisches Röntgeneinzelspektrum derw Linie (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) in Fe24+. Neben derw-Linie
sind weitere Linien des helium- und lithiumartigen Eisens zu erkennen, die nach Gabriel Notation bezeichnet sind [153].
Die zu der Notation korrespondierenden Bezeichnungen der Übergänge finden sich in Tab. 4.1. In Abb. 4.5 ist der Graph
zur Pulshöhenanalyse dieses Spektrums abgebildet.
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Abbildung 4.5: Pulshöhe: Anzahl der Pixel in Abhängigkeit von der Countzahl für ein repräsentatives Einzelspektrum
(siehe Abb. 4.4) derw Linie (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) in heliumartigem Fe24+.

Der Winkelυ lässt sich experimentell über zwei Verfahren genauest bestimmen. Zum einen ist es
möglich, analog zur experimentellen Bestimmung der Linienkrümmung in Kap. 3.3.4,ein Rönt-
genspektrum mit extrem langer Belichtung aufzunehmen, und das so erhaltene Spektrum inN
Streifen der Breiteb parallel zur dispersiven Detektorachse zu zerlegen (siehe Abb. 3.51in Kap.
3.3.4). Alle derN Streifen enthalten dann einen Teil des Röntgensignals. Jedes der „Streifenspek-
tren“ wird auf die energiedispersive Detektorachse projiziert und dasRöntgenlinienprofil für jeden
Streifen mittels eines Voigtfits gefittet. Die Werte der Peakmaxima dieser Fits werdenals Funk-
tion der StreifennummerM , die Werte zwischen1-N annehmen kann, aufgetragen (siehe Abb.
4.6). Über die Steigungh eines linearen Fits an die Datenpunkte lässt sich der Winkelυ dann
alsυ = arctan(h/2048) (h in Pixel) bestimmen. In Abb. 4.6 beträgt die Steigung(0.70 ± 0.11)

(Pixel/Streifen), wobei innerhalb jedes Streifens die Pixel8-fach gebinnt wurden. Fürh ergibt sich
demnachh ≈ (44.92± 6.90) Pixel undυ lässt sich damit zuυ = (1.25± 0.2)◦ berechnen.

Eine andere Möglichkeit zur experimentellen Bestimmung des Winkelsυ bietet ein auf die Kri-
stalloberflächennormale einjustierter Laserstrahl. Diese Methode ist eigentlich fehlerbehaftet, da
die Laserstrahlung an der Oberfläche des Kristalls reflektiert wird, alsobezüglich der Oberflächen-
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normale und nicht wie die Röntgenstrahlung in Hinblick auf die Gitternormale, allerdings kann
sie bei bekanntem Winkel zwischen Oberflächen- und Gitternormale zur Überprüfung der oben
beschriebenen Methode und zur genaueren Bestimmung vonυ eingesetzt werden. Dafür wird ein
parallel zur Oberflächennormale einjustierter Laser auf den Kristall gelenkt. Der Kristall wirkt für
die Laserstrahlung wie ein Spiegel. Steht der Kristall unter dem richtigen Winkel zur Kamera,
so kann der reflektierte Laserreflex auf der Kamera abgebildet werden. Bei gleichzeitiger Rota-
tion des Kristalls kann damit auf die CCD Kamera eine Laserlinie gezogen werden, die um den
Winkel υ bezüglich der dispersiven Detektorachse geneigt ist (siehe Abb. 4.7). Zerlegt man die
so gewonnene Aufnahme der Laserlinie inN Streifen mit Breiteb parallel zur nicht-dispersiven
Achse und fittet die Einzellaserprofile mit einem Gaußfit, so lassen sich analog zur Zerlegung des
Röntgenspektrums Peakmaxima als Funktion der StreifennummerM auftragen (siehe Abb. 4.6).
Die Steigung beträgt(−0.72 ± 0.01) (Pixel/Streifen), wobei innerhalb jedes Streifens die Pixel
8-fach gebinnt wurden. Fürh ergibt sich demnachh ≈ (−46.01± 0.64) Pixel undυ lässt sich
damit zuυ ≈ −(1.29± 0.02)◦ berechnen. Der Abbildung ist weiterhin zu entnehmen, dass die
Steigungenh, die über die beiden Methoden zur Bestimmung des Winkelsυ zwischen dispersiver
Detektorachse und Referenzachse vom Betrag her nahezu identisch sind, sich aber im Vorzeichen
unterscheiden. Dies liegt an der Tatsache, dass der Röntgenreflex in Streifen entlang der dispersi-
ven Detektorachse zerlegt wird, der der Laserlinie entlang der nicht-dispersiven Achse, bzw. dass
Röntgenlinie und Laserlinie senkrecht aufeinander stehen (und hängtauch von der Reihenfolge
der Zerlegung der Linien in Streifen ab).
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Abbildung 4.6: Linke Abbildung: Werte der Peakmaxima der Fits an ein inN = 8 Streifen parallel zur dispersiven De-
tektorachse zerlegtes Röntgenlinienprofil als Funktion der StreifennummerM , die Werte zwischen1-8 annehmen kann.
(An das Linienprofil des8ten Streifens konnte der Voigtfit auf Grund sehr geringer Statistik mit Hilfe einer automatisier-
ten Fitroutine nicht mehr gefittet werden und daher ist für den8ten Streifen kein Wert angegeben.) Über die Steigung
h eines linearen Fits an die Datenpunkte lässt sich der Winkelυ dann alsυ = arctan(h/2048) ≈ (1.25 ± 0.2)◦ (h
in Pixel) bestimmen. Die Abweichung der Datenpunkte von dem linearen Fit lässt sich durch die Überlagerung der
Drehung der dispersiven Achse bezüglich der Referenzachse mit der Krümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene
(siehe Kap. 3.3) und geringer Statistik des Röntgensignals erklären. Rechte Abbildung: Werte der Peakmaxima der
Fits an ein inN = 8 Streifen parallel zur nicht-dispersiven Detektorachse zerlegtes Laserlinienprofil als Funktion der
StreifennumerM = 1-8. Es ergibt sich über die Steigungh υ = arctan(h/2048) ≈ (−1.29± 0.02)◦.
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Abbildung 4.7: Oberes Bild: Laserlinie, die um den Winkelυ gedreht zur dispersiven Detektorachse liegt. Der rote
Streifen stellt den Streifen mitM = 1 parallel zur nicht-dispersiven Detektorachse dar, in den die Aufnahme für die
Bestimmung des Winkelsυ zerlegt wird. Unteres Bild: Projektion der Laserlinie auf die nicht-dispersive Detektorachse.

Ist der Winkelυ bestimmt, werden alle Spektren, sowohl die Röntgenspektren als auch die der
Lichtreferenzlinien, mit Hilfe eines Programms, welches auf Rotationsmatrizenzurückgreift, ge-
dreht. Danach können diea/b-Abstandsverhältnisse ermittelt werden.

4.3 Bestimmung der a/b-Verhältnisse

Insgesamt werden vier Werte für die Bestimmung eines einzigen Datenpunktes im Graphen für
dasa/b-Abstandsverhältnis benötigt: zum einen die beiden Positionen der Lichtreferenzlinien und
der Röntgenlinie, zum anderen der während der Aufnahmen gemesseneKristallwinkel.

Wie schon vorher beschrieben werden die Referenzpositionen für dieRöntgenlinien als Peak-
maxima von Gaußfits an die Lichtreferenzlinienprofile, die in einer5 s Aufnahme vor und nach
der Röntgenaufnahme generiert wurden, bestimmt. Trotz der Verwendung eines einseitig aufge-
hängten Kristallhalters [51] und der damit einhergehenden Reduktion derRelaxation der durch
mechanische Spannungen verursachten Verdrehung der Kristallorientierung, ist der Kristallwinkel
während der Messungen, d.h. einer Periode von60-120 Minuten, nicht konstant (siehe Abb. 4.8),
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Abbildung 4.8: Änderung des Kristallwinkelsξ als Funktion der Zeit in Sekunden.

sondern ändert sich auf einer Skala von bis zu10−4 ◦. Diese kleine Änderung des Kristallwinkels
rührt wahrscheinlich immer noch von einer kleinen Verdrehung der Kristallhalterung nach der Po-
sitionierung des Kristalls und der dazugehörigen Relaxation her. Eine Änderung von10−4 ◦ im
Kristallwinkel führt zu einer Änderung in der Position der Lichtreferenzlinien von∼ 0.05 Pixeln.
Um Fehler zu vermeiden, wurden für die Messungen die Positionen der Lichtreferenzlinien zu den
Positionen, die sie bei den mittleren Kristallwinkeln während der Röntgenmessung gehabt hätten,
interpoliert.

Für jeden Datenpunkt wurden also drei Aufnahmen gemacht (2× Lichtreferenzlinien,1× Rönt-
genlinie). Eine Messung besteht aus bis zu100 Spektren. Alle Fitroutinen sind daher mittels eines
Levenberg-Marquardt Algorithmus, der in ein Labview-Programm implementiert ist, automati-
siert. Nur der letzte Fit an diea/b-Abstandsverhältnisse wurde mit Hilfe der kommerziellen Soft-
ware Origin7(8) durchgeführt. Eine detailierte Überprüfung bezüglich der Verlässlichkeit der
Fitresultate, die mit dem Labview Programm erzielt wurden, findet sich bereits in [97].

Zusammenfassend lässt sich die Bestimmung dera/b-Abstandsverhältnisse damit wie folgt be-
schreiben: Zunächst wird eine Pulshöhenanalyse der Röntgenspektren durchgeführt, um die opti-
male Untergrund-Diskriminatorgrenze zu finden. Zugleich werden einige ausgewählte Röntgen-
spektren untersucht, um die Diskriminatorgrenze für kosmische Teilchen zu bestimmen. Danach
werden die Röntgen- und Richtreferenzlinien entsprechend dem Winkelυ (siehe Kap. 4.2) ge-
dreht, wobei die Röntgenspektren vorher diskriminiert werden. Alle Spektren werden auf die di-
spersive Detektorachse projiziert und die automatisierte Datenanalyse liest die Röntgenspektren
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und die zugehörigen Spektren der Lichtreferenzlinien sowie die zugehörigen Kristallwinkel nach-
einander ein. Dann werden Gaußfits an die Lichtreferenzlinienprofile gefittet, um die Position der
Lichtreferenzlinien über die Peakmaxima des Fits zu erhalten. Röntgenlinienpositionen werden
über den Fit von Gaußfunktionen bestimmt, wobei so viele Gaußfits durchgeführt werden wie es
klar erkennbare Linien im Spektrum gibt. Aus den Positionen der LichtreferenzlinienP (L)r,z mit
dem Indexr, der angibt, um welche Lichtreferenzlinie es sich handelt, d.h. Lichtreferenzlinie1
oder2 (r={1,2}), und der Indext, der den Zeitpunkt der Aufnahme der Lichtreferenzlinie charak-
terisiert, d.h. ob sie vor (1) oder nach der Röntgenaufnahme (2) stattfand, wurden die interpolierten
ReferenzpositionenP (R)r gemäß

P (R)r = P (L)r,1 + (ξ(X)− ξ(L)1)
(P (L)r,2 − P (L)r,1)
(

ξ(L)2 − ξ(L)1
) , (4.1)

bestimmt.ξ(X) undξ(L)z bezeichnen dabei den gemittelten Kristallwinkel während der Röntgen-
und den Lichtreferenzlinienaufnahmen. Diea/b-Verhältnisse ergeben sich dann mit der Röntgen-
linienpositionP (X) zu
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(P (X)− P (R)1)

(P (X)− P (R)2)

∣

∣

∣

∣

(4.2)

Die Fehler in der Bestimmung der Peakmaxima sind dabei unabhängig von den Fehlern, die sich
in der Winkelmessung ergeben. Daher lässt sich der Fehler∆a/b in der Bestimmung des Verhäl-
nissesa/b in Abhängigkeit seiner einzelnen ParameterP (X), P (L)r1 , P (L)r,2, ξ(X), ξ(L)1 und
ξ(L)2, die im folgenden als Parameterki mit i = 1, 2 . . . 6 bezeichnet werden, mit dem Fehler-
Fortpflanzungsgesetz berechnen:

∆
∣

∣

∣
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δki
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)2
]1/2

. (4.3)

Der typischer Fehler einesa/b-Abstandsverhältnisses wird damit durch die Unsicherheit in der
Bestimmung der Röntgenposition∆P (X) dominiert. Die Fehler ima/b-Verhältnis von Daten-
punkten, bei denen die mittleren Kristallwinkelξ(L)1 undξ(L)2 beide größer oder kleiner als der
mittlere Kristallwinkelξ(X) während der Röntgenmessung sind, werden durch die Unsicherheit
in den interpolierten ReferenzpositionP (R)r dominiert und in der weiteren Datenanalyse nicht
beachtet.

4.4 Experimentelle Resultate

In den Messungen dieser Arbeit wurden mit Hilfe einer Kombination ausa/b-Methode und Bond-
Methode die Energien des2p3/2 → 1s1/2 Übergangs von wasserstoffartigem Ar17+ und S15+ und
des1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Übergangs von heliumartigen Ar16+- und S14+-Ionen ohne Rückgriff
auf Referenzwellenlängen vermessen. Daneben konnten die Energiendes1s2p 1P1 → 1s2 1S0
Übergangs von heliumartigen Fe24+ und weiterer Linien des heliumartigen Ions relativ zu den
Energien der2p3/2 → 1s1/2 und 2p1/2 → 1s1/2 Übergänge in Fe25+, und relativ zu den so
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ermittelten Energien des1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Übergangs die Energien ausgewählter Übergänge
in lithium- und berylliumartigem Eisenionen (siehe auch Tab. 4.1) experimentell bestimmt wer-
den. Eine Absolutbestimmung der Röntgenenergien der Übergänge in den Eisenionen wurde in
der Datenauswertung verworfen, da sich in der Datenanalyse zeigte, dass die absolut bestimm-
ten Energien des2p3/2 → 1s1/2 Übergangs in Fe25+ und des1s2p 1P1 → 1s2 1S0 Übergangs in
Fe24+ beide eine systematische Verschiebung von∼ 500 meV gegenüber den theoretischen Wer-
ten aufweisen. Für diese Energieverschiebung wird angenommen, dasssie eine experimentelle
Ursache hat, da die Übergangsenergien in wasserstoffartigen Ionenmit hoher Präzision zu berech-
nen sind (siehe auch Kap. 1.3) und daher kein Fehler der Theorie für diese Systeme im Bereich der
oben angegebenen Energieverschiebung zu erwarten ist. Die Verschiebung wird daher der Tatsa-
che zugeschrieben, dass der Si(111)-Kristall, der in den Messungenan Schwefel- und Argonionen
eingesetzt wurde, für die Experimente an den Eisenionen durch einen Si(220)-Kristall ersetzt wur-
de. Dabei kann sich zum einen eine mechanische Verschiebung im Spektrometeraufbau ergeben
haben, zum anderen ist es möglich, dass der Kristall falsch ausgerichtet worden ist (vgl. Tab. 3.5).
Die Ursache der Energieverschiebung, d.h. eines möglichen systematischen Fehlers, ist bis jetzt
noch nicht restlos geklärt und Gegenstand noch anhaltender Fehleranalyse. Da die Bragg-Winkel
von Referenz- und untersuchter Linie allerdings gleichermaßen durch diesen möglichen systema-
tischen Fehler beeinflusst werden und die Relativmessung daher nicht von diesem Fehler betroffen
ist, können für die Energien der Eisenlinien aber weiterhin Relativwerte angegeben werden.

Die zum2p3/2 → 1s1/2 bzw.2p1/2 → 1s1/2 Übergang korrespondierende Röntgenlinie bezeich-
net man als Lyman-α1 bzw. Lyman-α2 Linie, die Röntgenlinie, die durch den1s2p 1P1 → 1s2 1S0
Übergang hervorgerufen wird, entsprechend der Gabriel Notation [153] alsw Linie. Neben der
Energie desw Übergangs von Ar16+- und Fe24+-Ionen konnten relativ zur Wellenlänge der je-
weiligen w Linie bei bekannter Dispersionsrelation des Spektrometers auch die Energien der
1s2p 3P2 → 1s2 1S0 bzw.1s2p 3P1 → 1s2 1S0 Übergänge, d.h. derx- bzw.y-Röntgenlinien [153],
von Ar16+- und Fe24+-Ionen bestimmt werden. Dies ist möglich, da diex- undy-Röntgenlinien
auf dem Detektor simultan zurw Linie beobachtet werden können, ohne dass ein Drehung des
Kristalls oder der Kamera vonnöten ist, da sich die Energien dieser Linien nur um ca.15 eV bzw.
30 eV von der derw Linie unterscheiden. Analog wurden die Energien verschiedener beryllium-
und lithiumartiger dielektronischer Satelliten-Linien von Fe22+ bzw. Fe23+ relativ zu den Energi-
en derr und t Linien (siehe Abb. 4.9) von Fe23+, die relativ zur Energie derw Linie von Fe24+

ermittelt wurden, bestimmt. Damit sind die Wellenlängen der so vermessenen Satelliten-Linien
an die der Lyman-α Linien von Fe25+ gekoppelt. Abb. 4.9 zeigt das Grotrian-Diagramm für die
in den Experimenten dieser Arbeit vermessenen Übergänge in wasserstoff- und heliumartigen Io-
nen, wobei die Übergänge nach der oben erwähnten Gabriel-Notation [153] bezeichnet sind. Die
theoretisch berechneten Übergangsenergien für alle Übergänge, diein den Messungen dieser Ar-
beit untersucht wurden, sind in Tab. 4.1 aufgelistet. Für die Röntgenwellenlängenmessungen an
Übergängen in S- und Ar-Ionen wurde ein Si-(111) Kristall eingesetzt,für die Messungen an
Übergängen in Fe-Ionen ein Si-(220) Kristall. Damit liegen die Bragg-Winkel der in dieser Arbeit
vermessenen Röntgenlinien in einem Bereich von∼ 28.8-53.5 ◦ und sind innerhalb der Positio-
nierungsbereiche von Kristall und Kameras für eine Messung zugänglich.

162



4.4. Experimentelle Resultate

E
n
e
rg

ie
 (

e
V

)

H-artig

2
P

2
S

Lyman-a1

1s

2p

2s1/2

Lyman-a2

3/2
1/2

0

2950
(3320)

2970
(3340)

0

2750
(3100)

2790
(3140)

1
P1

S
3
P3

S

He-artig

0
1
2

1s2s
1s2s

1s2p

1s2p

zw yx

1s
2

0

1

1

E
n
e
rg

ie
 (

e
V

)

(2630)
(3340)
6800

(2610)
(3305)
6940

(2625)
(3325)
6980

(2461)
(3140)
6702

(2426)
(3100)
6620

Abbildung 4.9: Links: Termschema dern = 2- undn = 1-Niveaus für wasserstoffartige Fe25+-Ionen (im Klammern
sind von oben nach unten die Energieskalen für S15+- und Ar17+-Ionen angegeben). Rechts: Termschema dern = 2-
undn = 1-Niveaus für heliumartige Fe24+-Ionen (in Klammern sind von oben nach unten die Energieskalen für S14+-
und Ar16+-Ionen dargestellt). Alle Übergänge, die in der Gabriel Notation [153] bezeichnet sind, sind, außer dem
z-Übergang, der einM1-Übergang ist,E1-Übergänge.

Die obigen Systeme bzw. Übergänge wurden aus unterschiedlichen Gründen für eine Hochpräzisi-
onsröntgenwellenlängenmessung ausgewählt. Die Lyman-α1 Übergangsenergien in wasserstoffar-
tigen S15+-, Ar17+ und Fe25+-Ionen wurden zum einen deshalb vermessen, weil die Energien die-
ser Übergänge, wie in Kap. 1.3 beschrieben, theoretisch mit höchster Präzision berechnet werden
können, da es sich bei diesen Ionen um Zwei-Körper-Systeme bestehend aus dem Atomkern und
einem Elektron handelt, d.h. eine Wechselwirkung zwischen Elektronen ist in den Berechnungen
nicht zu berücksichtigen. Damit erlaubt die Messung dieser Übergängeeinen Test des Messauf-
baus. Weicht die experimentell ermittelte zu stark von der theoretisch berechneten Übergangsener-
gie ab, d.h. um mehr als1σ, so ist es wahrscheinlich, dass das Experiment mit systematischen Feh-
lern behaftet ist. Zum anderen kann die absolute Vermessung mit einer relativen Unsicherheit auf
ppm-Niveau dieser theoretisch präzise zu berechnenden Lyman-α1 Übergangsenergien zur Eta-
blierung der Lyman-α1 Wellenlängen als Wellenlängenstandards im Röntgenbereich beitragen.
Dies ist wünschenswert, da die bisher als Wellenlängenstandards im Röntgenbereich genutzten
Wellenlängen vonKα Übergängen in3d-Übergangsmetallen über Spektren gewonnen werden,
die durch Satelliten kontaminiert sind [37]. Wie in Kap. 1.3.6 angedeutet, ist esdurch Messung
von Lyman-α1 Übergangsenergien zudem möglich, die durch die QED induzierten Verschiebun-
gen der Energieniveaus in wasserstoffähnlichen Systemen, d.h. Beiträge zur Lamb Verschiebung,
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zu messen und damit die theoretischen Berechnungen zu überprüfen. Die w Übergangsenergien
bzw. die Übergänge in lithium- und berylliumartigen Ionen wurden für Hochpräzisionswellen-
längenmessungen ausgewählt, um experimentell zu überprüfen, welcheder für helium-, lithium-
oder berylliumartige Systeme, bei denen es sich um Drei-, Vier- bzw. Fünf-Körper-Systeme mit
Elektron-Elektron-Wechselwirkung handelt, vorliegenden Theorien,die sich in ihrem Ansatz, die
Elektron-Elektron-Wechselwirkung zu berücksichtigen, unterscheiden, die Energien der Niveaus
in welchem Bereich der KernladungszahlZ am besten wiedergibt. Dabei wird das Spektrum der
KernladungszahlZ in den Theorien oft in einen Bereich niedriger und einen Bereich hoher Kern-
ladungszahl eingeteilt, wobei die Grenze zwischen niedrigem und hohemZ bei ungefährZ = 26

liegt. Durch die Messung von Röntgenwellenlängen von Elementen mit unterschiedlicher Kern-
ladungszahlZ lassen sich also QED-Effekte bzw. die Theorien, die diese beschreiben, mit ho-
her Präzision über einen großen Bereich vonZ testen. Für die Messungen dieser Arbeit wurden
drei Systeme mit unterschiedlicher KernladungszahlZ gewählt, S14+-, Ar16+- und Fe22+- bzw.
Fe23+- bzw. Fe24+-Ionen. S14+- und Ar16+-Ionen haben nach der obigen Klassifizierung eher
niedrige Kernladungszahl, Fe22+-, Fe23+- und Fe24+-Ionen sind im Grenzbereich zwischen nied-
riger und hoher Kernladungszahl angesiedelt. Die Messung der Wellenlänge desw Übergangs
von Ar16+-Ionen hat allerdings daneben noch einen anderen Hintergrund. Ihre Energie wurde
mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer im Jahr2006 bereits mit einer relativen Unsicherheit
von ∆λ/λ ≈ 2 ppm [43] vermessen. Mit der erneuten Messung dieser Übergangsenergie zwei-
einhalb Jahre nach dem erfolgreichen Experiment von2006 lässt sich die Langzeitstabilität des
Spektrometeraufbaus bzw. die Qualität der Positionierungsmechanismen für das Spektrometer auf
hohem Niveau überprüfen. Besonders interessant erscheint auch die Messung der Wellenlänge des
w Übergangs von Fe24+-Ionen. Für diew Übergangsenergien in Ionen mitZ ≥ 26 liegt eine deut-
liche Diskrepanz zwischen experimentellen und theoretischen Werten vor (siehe auch Kap. 1.7),
vor allem im Falle des Fe24+, bei dem in zwei unabhängigen Messungen [64, 115] eine um295

bzw.465 meV höherew Übergangsenergie bestimmt wurde als von der Theorie [30] vorhergesagt.
In diesem Bereich vonZ ergibt sich für einige Messungen eine1-2σ-Diskrepanz zwischen den
Werten der experimentellen Messungen und den theoretisch berechnetenÜbergangsenergien.

4.4.1 Experimenteller Aufbau und Datenaufnahme

Wie aus früheren Messungen mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer hervorging [97], können
die Lyman-α Linien, die z.B. von Übergängen in Ar17+-Ionen herrühren, nicht komplett aufgelöst
werden, wenn das Spektrometer direkt am EBIT-Port montiert ist, d.h. wenn die Distanz zwischen
Fallenmitte und Kristall nur∼ 65 mm beträgt. Zudem ist es in dieser Konfiguration schwierig,
einen experimentellen Aufbau zu schaffen, der den in Kap. 3.2.2 geforderten virtuellen Überlapp
zwischen dem Quellvolumen der Röntgenstrahlung und dem Ursprung derLichtreferenzlinien ge-
währleisten kann und die Montage der für Justagezwecke benötigten Spektrometerstrahlrohrkom-
ponenten, wie z.B. der in Kap. 3.2.2 erwähnten Linsen und des Beryllium-Fensters, zulässt. Daher
wurde das Spektrometer für die Messungen dieser Arbeit wie auch für die Messungen in [43] auf
Kosten des Photonenflusses in einem größerem Abstand zum Fallenzentrum aufgebaut.
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Ion Übergang Bezeichnung Energie

S14+ 1s2p 1P1 → 1s2 1S0 w 2460.629 [30]

S15+ 2p3/2 → 1s1/2 Lyman-α1 2622.699 [26]

Ar16+ 1s2p 1P1 → 1s2 1S0 w 3139.582 [30]

Ar16+ 1s2p 3P2 → 1s2 1S0 x 3126.290 [30]

Ar16+ 1s2p 3P1 → 1s2 1S0 y 3123.534 [30]

Ar17+ 2p3/2 → 1s1/2 Lyman-α1 3322.992 [26]

Fe24+ 1s2p 1P1 → 1s2 1S0 w 6700.435 [30]

Fe24+ 1s2p 3P2 → 1s2 1S0 x 6682.334 [30]

Fe24+ 1s2p 3P1 → 1s2 1S0 y 6667.579 [30]

Fe23+ 1s1/22p
2
3/2

2S1/2 → 1s22p3/2
2P3/2 m 6679.463 [30]

Fe23+ 1s1/22s1/22p3/2
2P1/2 → 1s22s1/2

2S1/2 t 6676.226 [154]

Fe23+ 1s1/22s1/22p3/2
2P3/2 → 1s22s1/2

2S1/2 q 6662.235 [154]

Fe23+ 1s1/22p
2
3/2

2P3/2 → 1s22p3/2
2P3/2 a 6659.372 [30]

Fe23+ 1s1/22s1/22p3/2
2P1/2 → 1s22p1/2

2P1/2 d 6657.584 [30]

Fe23+ 1s1/22s1/22p1/2
2P1/2 → 1s22s1/2

2S1/2 r 6653.297 [154]

Fe23+ 1s1/22p
2 2D5/2 → 1s22p3/2

2P3/2 j 6645.451 [30]

Fe23+ 1s1/22s1/22p3/2
2P1/2 → 1s22p3/2

2P3/2 c 6641.891 [30]

Fe23+ 1s1/22p1/22p3/2
2P5/2 → 1s22s1/2

2P3/2 e 6622.733 [30]

Fe22+ 1s2s2p2 3P1 → 1s2s2p2 3P2 5 6641.358 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 1D2 → 1s2s2p2 3P2 6 6637.447 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3S1 → 1s2s2p2 3P1 6 6636.026 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3S1 → 1s2s2p2 3P2 1 6624.680 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3D1 → 1s2s2p2 3P1 1 6622.203 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3P1 → 1s2s2p2 3P0 1 6620.081 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3D2 → 1s2s2p2 3P1 1∗ 6617.608 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3P2 → 1s2s2p2 3P2 1∗ 6616.548 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3P2 → 1s2s2p2 1P1 4 6613.548 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3D1 → 1s2s2p2 3P2 2 6609.846 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3D3 → 1s2s2p2 3P2 2 6609.494 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3D2 → 1s2s2p2 3P2 3 6606.324 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 3P1 → 1s2s2p2 3P2 3 6604.916 [155]

Fe22+ 1s2s2p2 1D2 → 1s2s2p2 1P1 3 6601.435 [155]

Tabelle 4.1: Theoretisch berechnete Übergangsenergien für die Übergänge, die in den Messungen dieser Arbeit unter-
sucht wurden.
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Kapitel 4. Datenanalyse und Ergebnisse

Die Resultate dieser Arbeit wurden in zwei unterschiedlichen Strahlzeiten an zwei verschiedenen
Elektronenstrahlionenfallen, der Heidelberg- und der FLASH-EBIT, erzielt. In der ersten Strahl-
zeit vom Dezember2008 wurde das Heidelberg-Röntgenspektrometer am Ende des evakuierten
Röntgenspektrometerstrahlrohres senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT mon-
tiert. Der Abstand zwischen dem Fallenzentrum und den Strahlrohrelementen betrug dabei für
das Schlüsselloch40(2) mm, für das Beryllium-Fenster501(2) mm, für den kleinen Spiegel, der
die Lichtreferenzlinien in den Strahlengang der Röntgenstrahlung einkoppelt (siehe Kap. 3.2.2),
523(2) mm, für den Kristall1523(2) mm und für die CCD Detektoren schließlich1886(2) mm.
In dieser Strahlzeit wurden die Wellenlängen der Lyman-α1 und derw Röntgenlinie (siehe auch
Abb. 4.9), die von Übergängen in Ar17+ bzw. Ar16+ herrühren, ohne Rückgriff auf Referenz-
wellenlängen und relativ zur Wellenlänge derw Linie auch die Wellenlängen derx- undy-Linie
von Ar16+ vermessen. In der zweiten Strahlzeit in Zeitraum zwischen Mai und Dezember 2009
wurde das Spektrometer dann, motiviert durch die Überlegungen in Kap.3.3.4, an der FLASH-
EBIT parallel zum Elektronenstrahl aufgebaut. Da der Port hinter demKollektor im Vergleich
zu einem der Ports, die unter90◦ zum Elektronenstrahl montiert sind, zum Fallenzentrum einen
größeren Abstand besitzt, ergab sich dabei für das Spektrometer gezwungenermaßen ein größerer
Abstand zum Fallenzentrum. Um den virtuellen Überlapp zwischen Röntgenquelle, d.h. EBIT-
Fallenzentrum, und dem Ursprung der Lichtreferenzlinien für beide experimentellen Konfigura-
tionen aufrechtzuerhalten, musste für das parallel zum Elektronenstrahl montierte Spektrometer
ein zusätzlicher Abstandshalter für den Lichtaufbau (siehe Kap. 3.2.2) inForm eines präzise kon-
struierten Strahlrohres eingesetzt werden. Außerdem mussten die Linsen, die für die Abbildung
der Ionenwolke im optischen Bereich in der Kameraebene genutzt werden, die benötigt wird, um
das Spektrometer präzise ausrichten zu können, besonders Linse2 (siehe Abb. 3.7), durch Lin-
sen mit längerer Brennweite ersetzt werden, was eine Konstruktion neuer Linsenhalter erforderte.
Der Abstand zwischen Fallenzentrum und Beryllium-Fenster betrug für diese zweite Strahlzeit
958 mm, bzw. für den Kristall1992 mm und für die CCD Detektoren2331 mm. In dieser experi-
mentellen Konfiguration wurden die Wellenlängen der Lyman-α1 und derw Röntgenlinie (siehe
auch Abb. 4.9) von Übergängen in S15+- und S14+-Ionen ohne Rückgriff auf Referenzlinien be-
stimmt. Daneben konnten relativ zu den Wellenlängen der Lyman-α Linien von Fe25+ die Wel-
lenlängen derw, x undy Linien von Fe24+ und relativ zurw Linie die Wellenlängen ausgewählter
Linien von Übergängen in lithium- und berylliumartigen Eisenionen (siehe Tab.4.1) vermessen
werden. Wie bereits in Kap. 2.1.3 angedeutet, betrug die Strahlenergie im Falle der Messungen
an S-Ionen ca.7.5 keV, für die Messungen an Ar-, Fe24+- und Fe25+-Ionen ca.9.5 keV. Für die
Experimente an Fe23+- und Fe22+-Ionen wurde die Strahlenergie zwischen5.13 und 5.29 keV
variiert (siehe auch Kap. 4.4.8). Der Strahlstrom wurde für die Messungen auf360-450 mA ge-
setzt und die Spannungen an den Driftröhren links und rechts der zentralen Driftröhre wurden
auf 0-250 V eingestellt. Auf diese Art und Weise konnten ausreichende Zählraten für das Signal
der Röntgenlinien erreicht werden (für eine detailliertere Diskussion vonIonisierungsquerschnit-
ten, Ionisations- und Übergangsraten siehe auch [36]). Die CCD Detektoren wurden während den
Messungen nicht bewegt, um ein resultierendes Drehmoment zu vermeiden. Allein der Kristall
wurde in verschiedene Positionen gebracht. Die Kristallwinkelξ (siehe auch Kap. 3.1.1) wurden
dabei so gewählt, dass diea/b-Verhältnisse ungefähr das Intervalla/b = [0, 2 . . . 4] überstreichen.
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Dabei nähern sich die Messpunkte von beiden Seiten, d.h.a/b ≥ 1 und a/b ≤ 1 alternierend
dem Verhältnisa/b ≈ 1. Dies soll sicherstellen, dass jegliche Veränderung in den äußeren Ge-
gebenheiten, wie z.B. eine Änderung der Temperatur, sich gleichmäßig aufbeide Bereiche, die
mit a/b ≥ 1 und die mita/b ≤ 1 auswirkt, so dass eine systematische Veränderung der Krüm-
mung dera/b-Kurve ausgeschlossen werden kann. Zudem wurden die Spektren abwechselnd mit
Detektor1 und2 aufgenommen, so dass die Messergebnisse beider Detektoren möglichst gleich
durch äußere Gegebenheiten beeinflusst werden und das Resultat der Messung so unbeeinflusst
bleibt. Ein Messzyklus besteht für jede Messung immer aus einer einstündigen, bzw. für Montage
des Röntgenspektrometers an der FLASH-EBIT zweistündigen, Röntgenaufnahme, der eine∼ 5-
sekündige Aufnahme der Lichtreferenzlinien vorangeht und folgt. Während der Messungen wurde
der Winkel des Kristalls sekündlich ausgelesen (siehe Abb. 4.8). Die Raumtemperatur wurde alle
20 s aufgezeichnet. Für die Lyman-α1 Linie vom Übergang in Ar17+ bzw. S15+ bzw. Fe25+ wur-
den insgesamt39 bzw. 43 bzw. 28 Spektren, für diew Linie vom Übergang in Ar16+ bzw. S14+

bzw. Fe24+ 39 bzw.84 bzw.54 Spektren aufgenommen. Für die Relativmessungen der Linien des
berylliumartigen und lithiumartigen Eisens wurden zusätzlich16 Spektren akkumuliert.

4.4.2 Details der Röntgenspektren

Für die Lyman-α Spektren wurde mit Hilfe des in Kap. 4.3 vorgestellten automatisierten Daten-
analyseprogramms an jedes Röntgenlinienprofil ein Gaußfit gefittet. In denw Spektren wurde nur
ein Gauß an das Profil derw Linie gefittet. Aufgrund des großen Abstandes zwischen der Position
derw Linie und den Positionen derx- und dery-Linie wurde unter Vernachlässigung derx- und
y-Linie kein Effekt auf die Position derw Linie beobachtet.

Aus den Fit-Resultaten wurden diea/b-Verhältnisse und ihre Fehler nach Gl. 3.2 und Gl. 4.3
bestimmt. Bevor diea/b-Verhältnisse berechnet wurden, wurden Summenspektren gebildet, um
die Symmetrie der Röntgenlinien zu überprüfen. Da die Röntgenlinien in allen Spektren einer
Messung, die in verschiedenen Kristallstellungen aufgenommen werden, auf unterschiedlichen
Positionen liegen, mussten die Spektren, um ein Summenspektrum bilden zu können, bezüglich
der Röntgenlinien zunächst in Überlapp gebracht und dafür gegeneinander verschoben werden.
Dieser Vorgang wurde mittels eines Labview-Programms durchgeführt. Eine genaue Beschreibung
des Programms findet sich in [97]. Abb. 4.10 zeigt ein auf diese Weise erzeugtes Summenspektrum
der Lyman-α Linien von Ar17+.

Die Summenspektren zeigen bisher keinen Hinweis auf Satelliten-Linien (sieheauch Kap. 2.1.3),
so dass die Röntgenwellenlängenmessungen prinzipiell nicht durch einensystematischen Fehler,
der durch Satelliten-Linien verursacht wird, in ihrer erreichbaren relativen Genauigkeit∆λ/λ li-
mitiert sind. Diese Aussage wird durch eine eingehende Betrachtung von Abb. 4.10 gestützt. Die
vertikalen, blauen, nummerierten Linien in der Abbildung kennzeichnen jeweils die Positionen
möglicher Satelliten-Linien (Linien1, 3, 5, 6, 7 und8) [156], die von Übergängen in heliumarti-
gem Ar16+-Ionen herrühren, und deren Energie nahe an den Energien der Lyman-α Linien liegen,
sowie die Positionen der Lyman-α Linien (Linie 2 und4). Die Nummerierung der Linien bezieht
sich dabei auf die in Tab. 4.2 angegebene Bezeichnung der Übergänge. Der Abbildung ist zu ent-
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Abbildung 4.10: Summenspektren der Lyman-α Übergänge in Ar17+. Die vertikalen blauen Linien repräsentieren
berechnete Peakpositionen möglicher theoretisch vorhergesagter Satelliten-Linien [156] bezüglich ihrer Energie. Die
Lyman-α1,2 Linienprofile (Peak2 und Peak4) sowie das Satelliten-Linienprofil, das zu Peak7 korrespondiert, wurden
mit Hilfe von Voigtfits gefittet [86].

nehmen, dass lediglich die Satelliten-Linie mit der Nummer3 einen Einfluss auf die Peakposition
und damit auf die Energie der Lyman-α1 Linie haben könnte. Um den möglichen Einfluss von

Nummer Übergang

1 2p2 1S0 → 1s2p 3P1

2 2p 2P3/2 → 1s 1S1/2
3 2s2p 1P1 → 1s2s 3S1

4 2p 2P1/2 → 1s 2S1/2
5 2p2 1S0 → 1s2p 1P1

6 2p2 1D2 → 1s2p 3P1

7 2s2p 1P1 → 1s2s 1S0

8 2p2 1D2 → 1s2p 3P2

Tabelle 4.2: Übergänge, die zu den in Abb. 4.10 dargestellten nummerierten Röntgenlinien korrespondieren.
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Abbildung 4.11: Summenspektrum der Lyman-α Linien von S15+-Ionen mit Voigtfit und Residuen.

Satellit 3, d.h. die Linienintensität von Linie3, abzuschätzen, kann Satelliten-Linie7 herange-
zogen werden. Diese wird durch einen Übergang in einem heliumartigen Ar-Ion verursacht, der
das gleiche Ausgangsniveau hat, wie der Übergang in Ar17+-Ionen, der Satelliten-Linie2 bedingt.
Dabei ist zu beachten, dass Satelliten-Linie7 eine∼ 100-mal stärkere Intensität aufweisen sollte
als Satelliten-Linie3, da erstere von einemE1-Übergang herrührt, der eine∼ 100-mal stärke-
re Übergangswahrscheinlichkeit als derM1-Übergang, von dem letztere Linie stammt, aufweist.
Die Intensität bzw. Amplitude der Satelliten-Linie7 wurde über einen Voigtfit (eine genauere
Analyse der Röntgenlinienprofile findet sich in [97]) an eine Peakpositionbezüglich der Energie,
die annähernd der theoretisch vorhergesagten Energie der Satelliten-Linie entspricht, bestimmt.
Vergleicht man diese Amplitude mit der Peakamplitude für die Lyman-α1 Linie, so ergibt sich
für die Intensitäten der beiden Linien ein Verhältnis von0.4%, d.h. die Intensität der Lyman-α1

Linie ist etwa∼ 250-mal stärker als die der Satelliten-Linie7. Daraus lässt sich für Satelliten-
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Abbildung 4.12: Summenspektrum derw undx-Linien (siehe auch Abb. 4.9) von S14+-Ionen mit Voigtfit und Resi-
duen.
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Abbildung 4.13: Summenspektrum derw , x- undy-Linien (siehe auch Abb. 4.9) von Ar16+-Ionen mit Voigtfit und
Residuen.

170



4.4. Experimentelle Resultate

1775 1780 1785 1790
-100

0

100

200

300

400

500
6980 6960 6940 6920

 

E
re
ig
ni
ss

e

Wellenlänge (mÅ)

2 eV

 Energie (eV)

Ly 1 Ly 2

Abbildung 4.14: Achtfach gebinntes Summenspektrum der Lyman-α Linien von Fe25+-Ionen mit Voigtfit und Resi-
duen.

Linie 3 schließen, dass die Intensität dieser Linie nur0.004% der Intensität der Lyman-α1 Linie
beträgt, d.h. dass die Intensität der Lyman-α1 Linie ungefähr∼ 25000-mal größer ist als die
der möglichen Satelliten-Linie7. Nach diesen Betrachtungen sind die Wellenlängenmessungen
dieser Arbeit in ihrem relativen Fehler∆λ/λ somit nicht durch einen systematischen Fehler li-
mitiert, der durch Kontamination der Röntgenspektren mit Satelliten-Linien verursacht wird. Will
man den Einfluss von Satelliten-Linien auf das Messergebnis im Bereich einer möglichen Ver-
schiebung der Röntgenlinienenergien von ca.0.1 ppm untersuchen, so ist es in Zukunft allerdings
notwendig, Summenspektren mit höherer Zählstatistik zu generieren, so dass das Vorhandensein
möglicher Satelliten-Linien vollständig ausgeschlossen werden kann.

Abb. 4.11, 4.12, 4.13, 4.14 und 4.15 zeigen weitere Summenspektren für in dieser Arbeit spek-
troskopierte Röntgenlinien mit den korrespondieren Voigtfits und Residuen. Die Bezeichnung der
Linien in den Spektren bezieht sich auf Tab. 4.1. Auch in diesen Spektrenist keine Kontamination
durch Satelliten-Linien erkennbar, besonders wenn man die Spektren mit den Satelliten-behafteten
Spektren aus Kap. 2.1 vergleicht. Alle Linienprofile werden durch Voigtprofile sehr gut wieder-
gegeben, während die Peakhöhe und die Flanken durch einen Gaußfitunterrepräsentiert werden.
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Abbildung 4.15: Summenspektrum derw , x- undy-Linien (siehe auch Abb. 4.9) von Fe24+-Ionen mit Voigtfit und
Residuen.

Dies deckt sich mit der Erwartung, dass das Lorentzprofil in den Summenspektren aufgrund der
höheren Statistik im Vergleich zu den Einzelspektren klarer zu erkennen sein sollte.

4.4.3 Analyse der a/b-Abstandsverhältnisse

Nachdem die Röntgenspektren wie im letzten Kapitel besprochen auf dem jetztigen Niveau der
relativen Unsicherheit in einer Wellenlängenmessung∆λ/λ nicht durch Satelliten-Linien beein-
flusst werden, kann eine weitere Analyse der Daten vorgenommen werden, die dann wie in Kap.
4.2 besprochen, diea/b-Verhältnisse für die Röntgenlinien auf beiden Detektoren liefert. Abb.
4.16 stellt das so ermittelte Verhälnis für beide Detektoren für diew Linie (siehe auch Abb. 4.9)
von S14+-Ionen als Funktion des Kristallwinkelsξ zusammen mit den Fits der jeweiligena/b-
Funktion (Gl. 3.2) beispielhaft dar. Für die Fits wurden die beidena/b-Verhältnisse für die beiden
Detektoren unabhängig voneinander gefittet, da die Fitparameterp, q undL (Gl. 3.2) zwischen
den beiden Detektoren variieren können, weil der Abstand der Detektoren zum FallenzentrumL
aufgrund der Fertigungstoleranzen des Spektrometers leicht unterschiedlich sein kann. Für beide
Detektoren wurden dabeip undq zup = q = (a+ b)/2 gesetzt. ObwohlL in einer unabhängigen
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Abbildung 4.16: a/b-Verhältnisse aus der Analyse derw Röntgenspektren von S14+-Ionen. Jedes Diagramm ist durch
eine Ordnungszahl gekennzeichnet.

Messung bestimmt worden war (siehe Kap. 3.3.8), ging dieser Parameter alsfreier Parameter in
den Datenfit ein. Damit ließ sich überprüfen, ob man über die Fits dera/b-Funktion an diea/b-
Verhältnisse für die beiden Detektoren innerhalb der Fehlerbalken gleiche Werte für den Parameter
L erhält, d.h. ob die Detektoren im Experiment gleich weit vom Fallenzetrum entfernt sind. Diese
Analyse ergab innerhalb der Fehlerbalken eine Übereinstimmung vonL für die beiden Detektoren.
Dieses Resultat stimmt mit den Ergebnissen der Messungen vonL für die beiden Detektoren (sie-
he Kap. 3.3.8) überein. Die Fehler ima/b-Verhältnis und im Kristallwinkelξ sind sehr gering, d.h.
geringer als die Datenpunktgröße, und sind daher in Abb. 4.16 kaum oder gar nicht zu erkennen.
Die Zahlen an den Datenpunkten spiegeln die Messabfolge, mit der die Datenpunkte aufgenom-
men wurden, wider. Wie bereits in Kap. 4.4.1 besprochen wurden die Datenpunkte abwechselnd
für die Bereichea/b ≤ 1 unda/b ≥ 1 aufgenommen, wobei die Messung alternierend zwischen
den Detektoren1 und2 erfolgte. Die Messpunkte liegen so in einem Bereich von∆a/b = 2.00

um a/b = 2.25. Der Datenpunkt27 ist nicht in der Darstellung enthalten, da während der Auf-
nahme dieses Spektrums der Elektronenstrahl der EBIT über einen größeren Zeitraum ausgefallen
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Abbildung 4.17: Temperatur während der Messsung derw Übergangsenergie von S14+ (Tag 1-3) und danach (Tag
4-6). Die Temperatur wurde alle20 s ausgelesen. Die vertikalen Linien zeigen Tage an.

war, so dass die Zählstatistik des Spektrums nur einen Gaußfit an das Röntgenlinienprofil mit sehr
großem Fehler in der Peakmaximumbestimmung zulässt. Die Auswertung der jeweiligen a/b-
Graphen ergibt dann nach Gl. 3.3 die Bragg-Winkelθ′ der vermessenen Linien. Dies gilt auch für
Relativmessungen, die dena/b-Plot der Referenzlinie und der untersuchten Linie verwenden.

Abb. 4.17 zeigt die Temperaturentwicklung während der Messsequenz (Tag1-3) und danach (Tag
4-6). Die Temperatur während der Sequenz variiert auf einer Skala von∼ ±0.6◦ mit einer Stan-
dardabweichung von∼ ±0.3◦. Eine frühere Messung dera/b-Verhältnisse bei verschiedenen
Temperaturen und gleichem Kristallwinkel hatte bereits gezeigt, dass die in einer solchen Mes-
sung bestimmtena/b-Verhältnisse innerhalb ihrer Fehlerbalken überlappen [97]. Daher wurden
die a/b-Verhältnisse nicht für die Temperatur während der Aufnahme der zugehörigen Spektren
korrigiert. Eine solche Korrektur führt eher zu zusätzlichen Fehlern inder Datenanalyse als dass
sie die Präzision der Wellenlängenmessung erhöht, da die Temperaturabhängigkeit der Daten-
punkte eher willkürlich modelliert werden müsste. Die Temperatur geht daherlediglich über die
Kristallgitterkonstante in die Datenauswertung ein.
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4.4.4 Bestimmung der Röntgenwellenlängen

Wie angemerkt können die Bragg-Winkelθ′ der vermessenen Röntgenlinien entweder ohne Rück-
griff auf Referenzlinien aus den zugehörigena/b-Graphen der beiden Detektoren für die jeweilige
Röntgenlinie selbst oder aber für Relativmessungen mit Referenzlinien über diea/b-Graphen der
Referenz- und der untersuchten Linie auf ein und demselben Detektor nach Gl. 3.3 bestimmt wer-
den. Die so ermittelten Werte für die Bragg-Winkelθ′ müssen dann mit Hilfe der in Kap. 3.3.9
bestimmten Korrekturwinkelζ für die Linienkrümmung entsprechend Gl. 3.11 korrigiert werden,
so dass man die tatsächlichen Bragg-Winkelθ erhält. Für Messungen mit Referenzlinien ist da-
bei zu beachten, dass die Referenz- und die untersuchte Linie unterschiedliche Korrekturwinkel
ζ aufweisen und für die Datenanalyse lediglich die Differenz in den Korrekturwinkeln eine Rolle
spielt. Tabellen 4.3 und 4.4 listen die gemessenen Bragg-Winkelθ′ (ohne Linienkrümmung) und
die tatsächlichen, für den Korrekturwinkelζ korrigierten Bragg-Winkelθ (mit Linienkrümmung)
für die Röntgenwellenlängenmessungen an Übergängen von S- und Ar-Ionen auf. Tab. 4.5 gibt
die gemessenen Energien für Übergänge in Eisenionen wieder. Wie schon erwähnt wurden die
Bragg-Winkelθ′ für die Lyman-α1 Linien von S15+- und Ar17+-Ionen und für diew Linien (siehe
Abb. 4.9) von S14+- und Ar16+-Ionen ohne Rückgriff auf Referenzlinien bestimmt. Den Bragg-
Winkel θ′ derw Linie von Fe24+ erhielt man mittelsa/b-Graphen relativ zu den Bragg-Winkeln
der Lyman-α Linien von Fe25+. Die Bragg-Winkelθ′ für die x und y Linien (siehe Abb. 4.9)
von Ar16+- und Fe24+-Ionen und für die Linien lithium- und berylliumartiger Eisenionen (siehe
auch Tab. 4.1) wurden mit Hilfe der Dispersionsrelation relativ zur jeweiligen w Linie bzw. aus-
gewählten Linien von Fe23+ (t und r) ermittelt. Die Linient und r selbst wurden relativ zurw
Linie vermessen. Außer für die Messungen an den Fe-Ionen, Si(220)-Kristall, wurde ein Si(111)-
Kristall verwendet. Die Eigenschaften dieser Kristalle, d.h. ihre Oberflächenbeschaffenheit, der
Winkel δ zwischen Oberflächen- und Gitternormale etc., wurden von der röntgenoptischen Abtei-
lung der Universität Jena unter der Leitung E. F. Förster vermessen. Die Resultate dieser Messung
sowie ihre Implikationen für das Experiment finden sich in [51]. Dort wird auch der durch den
Winkel δ zwischen Oberflächen- und Gitternormale hervorgerufene systematische Fehler für die
Röntgenwellenlängenmessungen diskutiert. Somit können für die Berechnung der Übergangsener-
gien die von CODATA [50] empfohlenen Werte für die Si(111)- und die Si(220)-Gitterkonstante
verwendet werden, die direkt an optische Standards und damit die SI-Einheiten gekoppelt sind.
Für die Si(111)-Gitterkonstante gilt im Vakuum bei22.5◦ 2d = 6.27120246(16)Å, für die des
Si(220)-Kristalls2d = 3.84031152(10)Å. Diese Werte für die Gitterkonstanten müssen mit Hilfe
des Temperaturausdehnungskoeffizienten für Silizium bei Raumtemperatur 2.60 · 10−6 K−1 [50]
korrigiert werden. Die mittleren Temperaturen während den Messungen sind dabei zusammen mit
ihren Fehlern, die sich auf die Standardabweichung von diesem Mittelwert beziehen, und den da-
zugehörigen Werten für die zweifachen Gitterkonstanten2d in Tab. 4.6 angegeben. Dabei bezieht
sich die Nummer der Messung auf die Bezeichnungen in Tab. 4.3, 4.4 und 4.5. Die Fehler für die
Werte von2d ergeben sich aus den Fehlern in der Temperaturbestimmung während des Messzy-
klus.

Bei der Berechnung der Übergangsenergien aus den Bragg-Winkeln ist das modifizierte Bragg-
Gesetz (siehe Gl. 2.7) zu verwenden, das die Brechungsindizes der Kristalle (siehe Tab. 2.6) be-
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rücksichtigt. Die Umrechnung der ermittelten Wellenlängeλ in die entsprechende Übergangsener-
gie erfolgt mit der Konstantehc = 1.239841875 · 10−6 eVm [50]. Die Übergangsenergien für die
parallel zu den Lyman-α1 in den Spektren detektierten Lyman-α2 Linien wurden nicht bestimmt,
da die Linien nicht immer zwischen den sichtbaren Lichtreferenzlinien lagen und die Intensität
des Signals für diese Linien deutlich geringer war als für die Lyman-α1 Linien.

Die Fehlerangaben für die Übergangsenergien wurden nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz aus
den einzelnen Fehlerbeiträgen∆E, die in Tab. 4.7 einzeln aufgelistet sind, für jeden Messzyklus
berechnet. Die statistische Unsicherheit bezeichnet dabei den Anteil ander Gesamtunsicherheit in
der Bestimmung der Übergangsenergie, der durch die Unsicherheit in der Bestimmung des Bragg-
Winkelsθ über den Fit von Gl. 3.2 an diea/b-Verhältnisse zustande kommt. Diese Unsicherheit
wird damit durch die Unsicherheit in der Bestimmung der Peakpositionen der Lichtreferenzlinien
und der Röntgenlinien und die Ungenauigkeit, mit der das Winkelmessgerät ausgelesen werden
kann, sowie die Stabilität der Winkelmessung bedingt. Der Fehlerbeitrag, der als Kristallgitterkon-
stante bezeichnet ist, rührt von der Unsicherheit her, mit der die Kristallgitterkonstante aufgrund
der Temperaturschwankungen während der Messzyklen bekannt ist.Der Fehlerbeitrag, der unter
Linienkrümmung aufgelistet ist, bezieht sich auf die in Tab. 3.8 angegebenen Unsicherheiten∆ζ
für die experimentell bestimmten Korrekturwinkelζ, die sich über Fits von Gl. 3.25 an die Graphen
zur Linienkrümmung (siehe z.B. Abb. 3.52) ergeben. In der Tabelle ist ferner unter Lichtreferenz-
linien der Fehlerbeitrag aufgelistet, der sich über die Unsicherheit ima/b-Verhältnis ergibt, die
durch eine mögliche Differenz zwischen den Abständen des Fallenzetrumszu den beiden Detek-
toren von kleiner1 mm, wie sie aufgrund der mechanischen Fertigungstoleranzen des Spektrome-
ters und seines Strahlrohres vorliegen kann, bei gleichzeitiger maximal möglicher Fehlausrichtung
des Lichtaufbaus von∆y ≈ 0.5 mm (siehe Abb. 3.7) hervorgerufen werden kann. Referenzlinie
bezeichnet schließlich den Beitrag zur Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung, der sich für

Übergang θ (◦) Energieexp (eV) Energietheo (eV)

Messungen

(1) ohne Linienkr. Lyman-α1 36.515755(3) 3322.930(5)

(1) mit Linienkr. Lyman-α1 36.514854(3) 3322.993(5) 3322.992 [26]

(2) ohne Linienkr. w 39.03587(1) 3139.507(5)

(2) mit Linienkr. w 39.03478(1) 3139.581(5) 3139.582 [30]

(2) mit Linienkr. x 39.23237(6) 3126.302(54) 3126.290 [30]

(2) mit Linienkr. y 39.27198(6) 3123.658(42) 3123.534 [30]

s,t 3123.890 [157]

Tabelle 4.3: Ergebnisse der Messungen an Ar17+- und Ar16+-Ionen für die Bragg-Winkelθ und Übergangsenergien
der spektroskopierten Lyman-α1, w, x und y Röntgenlinien. Diey Linie wird von den Liniens (1s2s2p 2P3/2 →

1s2 1S0) und t (1s2s2p 2P1/2 → 1s2 1S0) überlagert. Die Übergangsenergien derx und y Linie wurden über die
Dispersionsrelation des Detektors relativ zur Energie derw Linie bestimmt. Für die Messung wurde ein Si(111)-Kristall
verwendet. Zum Vergleich sind sowohl die Resultate bei Vernachlässigung der Linienkrümmung (ohne Linienkr.) der
Röntgenlinien in der Detektorebene als auch für die Berücksichtigung dieser Krümmung (mit Linienkr.) angegeben.
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Bragg-Winkelθ (◦) Lyman-α1 (eV) w (eV)

Theorie - 2622.699 2460.629

[26] [30]

Messungen

(3) ohne Linienkrümmung 48.930655(1) 2622.678(5) -
(3) mit Linienkrümmung 48.930282(1) 2622.693(5) -

(4) ohne Linienkrümmung 53.472625(1) - 2460.612(4)

(4) mit Linienkrümmung 53.472208(1) - 2460.625(4)

(5) ohne Linienkrümmung 53.472160(3) - 2460.613(3)

(5) mit Linienkrümmung 53.471743(3) - 2460.627(3)

Mittelwert mit Linienkrümmung - - 2460.626(3)

Tabelle 4.4: Resultate der Messungen an S15+- und S14+-Ionen für die Bragg-Winkelθ und Übergangsenergien der
spektroskopierten Lyman-α1 undw Röntgenlinien. Für die Experimente wurde ein Si(111)-Kristall eingesetzt.Es sind
sowohl die Ergebnisse bei Vernachlässigung der Linienkrümmung (ohne Linienkrümmung) der Röntgenlinien in der
Detektorebene als auch für die Berücksichtigung dieser Krümmung (mitLinienkrümmung) aufgelistet. Für die Messung
derw Übergangsenergien ist zudem der Mittelwert der Ergebnisse aus Messung4 und5 angegeben.

Relativmessungen aufgrund der Unsicherheit in der Bestimmung des Bragg-Winkels der Refe-
renzlinie ergibt. Mögliche andere Beiträge zum Gesamtfehler der ermittelten Übergangsenergie
wurden im Experiment durch geschickten experimentellen Aufbau und Justage des Spektrometers
vermieden. So werden die CCD Detektoren während den Messungen nicht bewegt, so dass ein
mögliches durch die Kamerarotation entstehendes variierendes Drehmomentauf den Kristallhal-
ter, was zu einer Änderung des Kristallwinkels während der Messungen führen kann, minimiert
wird. Der Kristall wurde, wie in [51] eingehend diskutiert, so montiert, dassder Einfluss des Win-
kelsδ zwischen Kristalloberflächennormale und Kristallgitternormale auf diea/b-Verhälnisse auf
den beiden Detektoren minimiert wird. Zudem beeinflusst dieser Effekt das a/b-Verhältnis für
beide Detektoren ohnehin entgegengesetzt, und spielt damit eine untergeordnete Rolle. Andere
Beiträge zum Gesamtfehler wie z.B. die Beiträge, die durch eine mögliche Instabilität der Licht-
referenzlinien, durch Positionierung der LED über dem Einzelspalt (siehe Abb. 3.7) oder eine
mögliche Verschiebung der Ionenwolkenposition mit der Strahlenergie verursacht werden, wur-
den bereits in [51] und [86] diskutiert. Es bleibt damit festzuhalten, dass alle bekannten Fehlerbei-
träge, die in Tab. 4.7 nicht angegeben sind, mit einem Beitrag kleiner0.1 ppm zum Gesamtfehler
der Übergangsenergiebestimmung beitragen und daher für die Berechnung des Gesamtfehlers eine
untergeordnete Rolle spielen. Die Fehler in der Bestimmung der Übergangsenergien derx- und
y-Linien von Ar16+- und Fe24+-Ionen bzw. der Übergangsenergien der Linien des lithium- und
berylliumartigen Eisens ergeben sich nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz aus den Fehlern in der
Bestimmung der Energie der jeweiligenw Linie bzw./und dert undr Linie, der Unsicherheit in
der Dispersionsrelation und den zu Tab. 4.7 analogen Fehlern für die Linien selbst (siehe auch
Kap. 4.4.8).
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Übergang Eexp (eV) Etheo (eV) Eexp1 (eV) Eexp2 (eV) Eexp3 (eV)

w 6700.424(22) 6700.435 6700.725(201) 6700.900(250) -

x 6682.237(53) 6682.334 - 6681.648(360) 6682.513(288)

y 6667.508(55) 6667.579 - 6667.275(360) 6667.634(789)

m 6677.285(82) 6679.463 - - 6677.150

t 6675.927(55) 6676.226 6676.420 6676.251(360) 6675.388(251)

q 6662.092(51) 6662.235 6662.244 6661.543(360) 6662.186(480)

a 6657.962(69) 6659.372 - 6658.310(360) 6657.595(605)

d 6654.663(67) 6657.584 - - -

r 6652.656(46) 6653.297 6652.536 6652.965(360) 6653.714

j 6644.570(63) 6645.451 - 6644.050(360) 6644.692(425)

c 6639.019(78) 6641.891 - - -

e 6620.239(78) 6622.733 - - -

5 6640.960(81) 6641.358 - - -

6 6636.257(96) 6637.447 - - -
6636.026 - - -

1 6622.016(60) 6624.680 - - -
6622.203 - - -
6620.081 6619.880(1.248) - -

1∗ 6617.445(60) 6617.608 - - -
6616.548 6616.312(1.247) - -

4 6613.197(91) 6613.548 - - -

2 6609.851(60) 6609.846 - - -
6609.494 6608.835(715) - -

3 6601.711(340) 6606.324 - - -
6604.916 - - -
6601.435 6601.171(713) - -

Tabelle 4.5: Ergebnisse der Messungen (Nummer6 in Tab. 4.6) an Fe24+-, Fe23+- und Fe22+-Ionen für die Übergangs-
energien der spektroskopierten Linien. Die Übergangsenergien derx, y, t, q und r Linien wurden über die Dispersi-
onsrelation des Detektors relativ zur Energie derw Linie bestimmt. Die Energien von weiteren Übergängen in lithium-
und berylliumartigen Ionen wurden dann relativ zu den so bestimmten Energien der Linient und r vermessen. Die
Bezeichnung der Übergänge ist entsprechend Tab. 4.1. In den Messungen wurde ein Si(220)-Kristall verwendet. Zum
Vergleich sind theoretisch berechnete (für Linien1, 1∗, 2, 3, 4, 5, 6 [155]; m, a, d, j, c, e [158]; t, q, r [154]; w, x,
y [30]) und weitere experimentell bestimmte Werte (für Linienx, y, t, q, r, m, a, j: Exp1: [159,160]; Exp2: [161,162];
Exp3: [163];w: Exp1: [64]; Exp2: [111];1, 1∗, 2, 3: Exp1: [164]) in die Tabelle aufgenommen. Die experimentellen
Werte wurden in allen Messungen von anderen Gruppen relativ zurw Wellenlänge bestimmt und für diese Tabelle auf
den in dieser Arbeit ermittelten Wert für diew Wellenlänge kalibriert.
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Nummer der Messung Temperatur (◦C) zweifache Gitterkonstante2d (Si(111), Si(220))

1 23.6(3) 6.271219(3)

2 23.6(3) 6.271219(3)

3 22.2(6) 6.271200(7)

4 23.7(3) 6.271222(5)

5 24.3(3) 6.271231(5)

6 24.3(2) 3.840314(2)

Tabelle 4.6: Temperatur während der Messzyklen und für diese Temperaturen berechnete Werte der zweifachen Gitter-
konstanten2d des Si(111)-Kristalls bzw. für Messung6 des Si(220)-Kristalls.

Fehlerquelle ∆E (meV)
S14+ (w) S15+ (Lya) Ar16+ (w) Ar17+ (Lya) Fe24+ (w)

Statistische Unsicherheit 1.45 0.90 0.50 2.00 2.12

Kristallgitterkonstante 2.71 2.00 2.50 2.50 3.50

Linienkrümmung 0.17 0.08 4.00 3.50 1.00

Lichtreferenzlinien 0.03 0.40 1.00 1.00 0.30

Referenzlinie - - - - 21.95

Gesamt 3.08 4.58 4.85 4.85 22.35

Relative Unsicherheit (ppm) 1.22 1.75 1.54 1.46 3.34

Tabelle 4.7: Fehlerquellen und ihr Beitrag∆E zur relativen Unsicherheit∆E/E für die Messungen der Lyman-α1

(Lya) undw ÜbergangsenergienE von Übergängen in S14+-, S15+-, Ar16+-, Ar17+- und Fe24+-Ionen. Alle Angaben,
bis auf die der letzten Zeile, in meV.

4.4.5 Diskussion der experimentellen Ergebnisse

Wie in Kap. 1 ausführlich diskutiert, sind die theoretischen Vorhersagen für die Energieniveaus in
wasserstoffartigen Ionen, d.h. auch für die in den Messungen dieserArbeit untersuchten Ionen mit
niedriger und mittlerer KernladungszahlZ, sehr präzise. Daher sollten die Resultate der Messun-
gen der S15+ und Ar17+ Lyman-α1 Übergangsenergien zunächst diskutiert werden, da sie einen
Hinweis darauf geben, ob diese Experimente erfolgreich waren, d.h. obfür die Messungen eventu-
ell systematische Fehlerquellen übersehen wurden oder nicht etc.. Wie bereits angemerkt, zeigen
die Ergebnisse der Messungen für die Lyman-α1 Linie von Fe25+, dass bei allen Messungen der
Energien von Eisenlinien eine systemtische Fehlerquelle vorlag, die zu einerEnergieverschiebung
der absolut bestimmten Übergangsenergien führt. Da in einer Relativmessung aber sowohl der
Bragg-Winkel der Referenzlinie als auch der der untersuchten Linie von dieser Fehlerquelle glei-
chermaßen beeinflusst werden, ändert sich das Ergebnis einer solchen Relativmessung nicht. Die
Energien der Linien von helium-, lithium- und berylliumartigen Eisenionen konnten daher, wenn
auch nicht absolut so doch relativ vermessen werden und es werden inden folgenden Kapiteln für
diese Linien nur die Resultate dieser Relativmessungen diskutiert.
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4.4.6 Röntgenwellenlängenmessungen an wasserstoffartigen Ionen ohne Rückgriff
auf Referenzlinien

Ein direkter Vergleich der in den Messungen dieser Arbeit erzielten Resultate für die Lyman-α1

undw Übergangsenergien von S15+-, Ar17+- und S14+- sowie Ar16+-Ionen mit weiteren expe-
rimentellen Ergebnissen für diese Übergangsenergien, die mit Messschemata ermittelt wurden,
welche eine Bestimmung von Übergangsenergien im Röntgenbereich ohne den Rückgriff auf Re-
ferenzlinien erlauben, ist nur für diew Übergangsenergien von S14+ und Ar16+-Ionen möglich.
Für die anderen Übergangsenergien liegen solche Resultate nicht vor.Überhaupt gibt es welt-
weit bis heute außer den hier vorgestellten Resultaten nur5 weitere, publizierte Messergebnis-
se für Röntgenübergangsenergien in hochgeladenen Ionen, die zurBestimmung dieser Energi-
en nicht auf Referenzlinien zurückgreifen, nämlich die Werte für die Lyman-α1,2 Übergangs-
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Abbildung 4.18: Relative Abweichungen der in den Messungen dieser Arbeit experimentell, ohne Rückgriff auf Refe-
renzlinien ermittelten Werte für die Lyman-α1 Übergangsenergien von S15+- und Ar17+-Ionen und der Werte für die
Lyman-α1 Übergangsenergien, die in den einzigen drei weiteren Absolutmessungen an Mg11+ [57], Si13+ [58] und
Cl16+ [43] bestimmt wurden, von den theoretisch berechneten Werten [26] für diese Übergangsenergien.
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energien von Mg11+ [57], Si13+ [58] und Cl16+ [43] sowie für diew Übergangsenergien von
Ar16+ [43] und S14+ [107]. Die letzteren drei Übergangsenergien wurden dabei in Experimenten
mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer bestimmt, wobei ein Skalierungsgesetz zur Berechnung
des Korrekturwinkelsζ (siehe Kap. 3.3.1) eingesetzt wurde. Weitere Resultate, die auf Messsche-
mata beruhen, die nicht auf Referenzlinien basieren, liegen für die Lyman-α1 Übergangsenergi-
en von S15+ und Ar17+ [86] vor. Diese wurden ebenfalls in Messungen mit dem Heidelberg-
Röntgenspektrometer erzielt. Sie werden in die folgenden Betrachtungen nicht mit einbezogen,
da ihre Ergebnisse, will man sie mit denen der übrigen Messungen vergleichen, in Bezug auf die
Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene noch detailliert untersucht werden müssen. Es
ergibt sich somit, dass ausschließlich die Ergebnisse der5 oben erwähnten Wellenlängenmessun-
gen und die in dieser Arbeit für S- und Ar-Ionen vorgestellten Resultate direkt an die SI-Einheit
Meter gekoppelt sind. Damit handelt es sich nur bei diesen Messungen um Absolutmessungen im
eigentlichen Sinne, deren relative Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung∆λ/λ bzw. in der
Bestimmung der Übergangsenergie∆E/E nicht mehr von der Unsicherheit abhängig ist, mit der
die Wellenlänge der Referenzlinie bekannt ist. Die Ergebnisse der Messungen werden damit in
ihrer erreichbaren Präzision nicht durch die Verwendung Satelliten-behafteter Röntgenstandards
(siehe auch Kap. 2.1) beschränkt. Diese Wellenlängenmessungen mit einer erreichbaren Präzision
von∆λ/λ ≈ 1 ppm stellen zudem bis heute die einzige Möglichkeit dar, z.B. über die Messung
der Lyman-α1 Übergangsenergien, einen neuen Röntgenstandard zu definieren, der nicht auf der
Spektroskopie Satelliten-behafteter Röntgenlinien beruht und dessen Übergangsenergie theore-
tisch hoch genau berechnet werden kann (siehe auch Kap. 1).

Um die Güte der in dieser Arbeit erzielten Resulate für die Lyman-α1 Übergangsenergien von
S15+- und Ar17+-Ionen (siehe Tab. 4.4 und 4.3) zu untersuchen, sind diese Ergebnisse in Abb.
4.18 zusammen mit den oben erwähnten3 anderen Absolutmessungen von Lyman-α1 Übergangs-
energien dargestellt. Aus der Abbildung geht hervor, dass das hier erzielte Ergebnis der absoluten
Wellenlängenmessung in seinem relativen Fehler∆λ/λ die drei bisher vorliegenden Messwerte
klar unterbietet, um genau zu sein um einen Faktor von7 bis45. Damit liefern die Absolutmessun-
gen der Lyman-α1 Übergangsenergien von S15+- und Ar17+-Ionen, die in dieser Arbeit durchge-
führt wurden, Werte für diese Übergangsenergien, die den kleinstenjemals für Absolutmessungen
von Röntgenübergangsenergien an wasserstoffartigen Ionen erreichten Fehlerbalken aufweisen. Es
ist dabei hervorzuheben, dass der Beitrag zur relativen Unsicherheit∆λ/λ in der Wellenlängenbe-
stimmung, der beim jetzigem Niveau dieser Unsicherheit von∼ 1.5 ppm in zukünftigen Messun-
gen noch signifikant reduziert werden kann, der Beitrag ist, der in Tab. 4.7 als Kristallgitterkon-
stante bezeichnet wird. Dieser Beitrag wird durch die Unsicherheit in derKristallgitterkonstante
(siehe Tab. 4.6) aufgrund der Temperaturschwankungen während der Messzyklen verursacht und
lässt sich durch weitere Temperaturstabilisierung des experimentellen Aufbaus vermindern. Ein
realistitischer Wert für die Temperaturstabiliserung von±0.1 K führt dabei zu einer Verringerung
des als Kristallgitterkonstante bezeichneten Fehlerbeitrages um den einen Faktor∼ 2.5. Damit
könnte die relative Unsicherheit in der Bestimmung der Lyman-α1 Übergangsenergie von S15+

bzw. Ar17+ von1.75 ppm nach∼ 0.48 ppm bzw.1.45 ppm nach1.29 ppm reduziert werden. Dies
zeigt, dass eine Messung von ÜbergangsenergienE in hochgeladenen Ionen mit einer relativen
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Unsicherheit von∆E/E von ∼ 0.5 ppm, d.h. im sub-ppm Bereich, mit dem hier vorgestellten
experimentellen Aufbau grundsätzlich möglich sein sollte. Dabei ist durch einen Vergleich der
Beiträge zur relativen Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung∆λ/λ für die Messungen an
S15+ und Ar17+ (siehe Tab. 4.7) ersichtlich, dass der Fehler, der sich aufgrund der Unsicherheit
in der Bestimmung der Linienkrümmung ergibt, durch die Montage des Spektrometers parallel
zum Elektronenstrahl an der FLASH-EBIT, wie in den Messungen an S15+ geschehen, im Ver-
gleich zur Montage des Spektrometers senkrecht zum Elektronenstrahlan der Heidelberg-EBIT
für die Experimente an Ar17+, bereits signifikant reduziert werden konnte. Dies liegt daran, dass
die Linienkrümmung selbst für diese Anordnung wie in Kap. 3.3.1 besprochen deutlich geringer
ausfällt. Eine Konfiguration mit parallel zum Elektronenstrahl ausgerichtetem Spektrometer ist
daher einem Aufbau mit senkrecht zum Elektronenstrahl montiertem Spektrometer vorzuziehen.
Zusammenfassend ergibt sich damit, dass allein für den Fehlerbeitrag, derdurch die Unsicherheit
in der Gitterkonstante aufgrund der Temperaturschwankungen verursacht wird, im Zukunft noch
eine Verringerung zu erwarten ist. Dagegen ist (bei paralllel zum Elektronenstrahl montiertem
Spektrometer) für den Fehlerbeitrag zum Gesamtfehler der Wellenlängenmessung, der durch die
Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene verursacht wird, wie auch für den statistischen
Fehler der Zählrate der Röntgenphotonen und den Fehlerbeitrag, der durch eine mögliche fehler-
hafte Ausrichtung des Ursprungs der Lichtreferenzlinien von∆y = ±0.5 mm verursacht werden
kann, keine weitere Reduktion zu erwarten.

Um die Güte der in dieser Arbeit erzielten Resultate genauer zu überprüfen, ist in Abb. 4.19 die
von der Theorie vorhergesagte Lyman-α1 Übergangsenergie [26] (siehe Tab. 4.3) zusammen mit
den Resultaten für diese Energie, die in früheren Experimenten von Marmar et al. [129] und Bey-
er et al. [53] erzielt wurden, im Vergleich zu den Ergebnissen dieser Arbeit dargestellt. Es ist
dabei anzumerken, dass es sich bei den zwei früheren Experimentenum Messungen handelt, die
zur Bestimmung des Bragg-Winkels der spektroskopierten Röntgenlinien auf Referenzlinien zu-
rückgreifen, in beiden Fällen auf die Kα Linien von KCl. Solche Messungen ohne Rückgriff auf
Referenzlinien sind zumeist einfacher als Absolutmessungen, da sie, wie inKap. 3.1.1 besprochen,
auf der Messung von Winkeldifferenzen beruhen und daher in solchen Experimenten eine Vielzahl
von systematischen Fehlerquellen einfach zu vermeiden sind. Frühere Werte für diese Übergangs-
energie und weitere Energien z.B. für die Lyman-α1 Übergangsenergie von S15+ [51, 86], die
in Messungen mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer ermittelt wurden, wurden in diese und
analoge Dastellungen für die anderen Übergangsenergien nicht aufgenommen, da für die Spektren
dieser Messungen, sollen die Werte für die Übergangsenergien dieserMessungen mit den in dieser
Arbeit erzielten Werten verglichen werden, zunächst noch eine detaillierte Analyse bezüglich der
Krümmung der Röntgenlinien in der Detektorebene (siehe Kap. 3.3.9) durchgeführt werden muss.
Wie Abb. 4.18 und Abb. 4.19 zu entnehmen ist, stimmt die in dieser Arbeit gemessene Lyman-α1

Übergangsenergie von Ar17+ innerhalb der Fehlerbalken exzellent mit der theoretisch vorherge-
sagten Energie, die sich im Falle von wasserstoffartigen Ionen hochpräzise berechnen lässt (siehe
auch Kap. 1), überein. Dies zeigt, dass es sehr unwahrscheinlich ist, dass irgendeine relevante
systematische Fehlerquelle in den Messungen dieser Arbeit nicht berücksichtigt worden ist, bzw.
das Justageprozesse etc. korrekt durchgeführt worden sind. Daneben ist aus Abb. 4.19 ersichtlich,
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Abbildung 4.19: Vergleich der experimentell bestimmten Werte für die Lyman-α1 Übergangsenergie in wasserstoff-
artigem Argon, [53, 129] und diese Arbeit, mit dem theoretisch berechneten Wert [26]. Die einzige experimentelle
Messung der Übergangsenergie, die nicht auf eine Referenzlinie zurückgreift, ist dabei die Messung dieser Arbeit.
Marmaret al. [129] und Beyeret al.verwenden die Kα-Linie von KCl als Referenzlinie.

dass das Resultat für die Übergangsenergie einen Faktor3.5 präziser als das genaueste bisherige
Ergebnis [53] für diese Übergangsenergie ist und innerhalb der Fehlerbalken mit den Resultaten
aller vorangehenden Messungen übereinstimmt.

Für die Lyman-α1 Übergangsenergie von S15+ ergibt sich ein ähnliches Bild (siehe Abb. 4.20).
Ein Vergleich mit experimentellen Werten anderer Gruppen ist für diese Energie nicht möglich,
da solche Werte nicht vorliegen. Daher ist in der Abbildung neben dem in dieser Arbeit für die
Übergangsenergie bestimmten Wertes allein der theoretisch vorhergesagte[26] dargestellt. Es er-
gibt sich, dass der experimentell ermittelte Wert für die Übergangsenergieleicht unterhalb dem
theoretisch berechneten liegt, wobei sich dieser am Rande der experimentell ermittelten Fehlerbal-
ken befindet. Damit ist die Übereinstimmung zwischen Theorie und Experimentfür die Lyman-α1

Übergangsenergie von S15+ schlechter als für die Lyman-α1 Übergangsenergie von Ar17+. Jedoch
ist auch im Falle von S15+ keine signifikante Abweichung zwischen Theorie und Experiment, die
auf eine zusätzliche systematische Fehlerquelle im Experiment hindeuten würde, zu erkennen.
Es muss hierbei hervorgehoben werden, dass die Messung der Lyman-α1 Übergangsenergie von
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Ar17+ im Dezember2008 an der Heidelberg-EBIT stattfand, während die die Lyman-α1 Linie von
S15+ im Sommer2009 an der FLASH-EBIT spektroskopiert wurde. Dabei war das Spektrometer
für die Messungen an der Heidelberg-EBIT senkrecht zum Elektronenstrahl, für die Messungen
an der FLASH-EBIT parallel zum Elektronenstrahl montiert. Die Tatsache, dass sich für die Mes-
sungen beider Übergangsenergien innerhalb der Fehlerbalken eine Übereinstimmung der erzielten
Ergebnisse mit den Werten der Theorie ergibt, deutet das Potential des Spektrometeraufbaus und
der Justageprozesse an: Die Ergebnisse, die mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer in zwei völ-
lig unterschiedlichen Konfigurationen, z.B. bezüglich Abstände der Strahlrohrkomponenten, der
Montage des Lichtaufbaus, der Anordnung des Elektronenstrahls relativ zum Kristall sowie der
Ausrichtung des Spektrometers etc., zeitlich anderthalb Jahre voneinander getrennt erzielt wur-
den, weisen die gleiche Güte auf.

Für die Lyman-α1 Übergangsenergien von S15+ und Ar17+ betragen die angegebenen Unsicher-
heiten der theoretischen Rechnungen dabei∼ 0.25 ppm. Die Unsicherheiten der in dieser Arbeit
bestimmten Werte für diese Übergangsenergien sind in Tab. 4.7 zu1.75 ppm bzw.1.46 ppm an-
gegeben. Damit ergibt sich, dass bei einer Messunsicherheit von∼ 1.5 ppm theoretische und ex-
perimentelle Werte für diese Übergangsenergien übereinstimmen, so dass die Messungen keine
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Abbildung 4.20: Vergleich des in dieser Arbeit experimentell, ohne Rückgriff auf Referenzlinien bestimmten Wertes
für die Lyman-α1 Übergangsenergie in wasserstoffartigem Schwefel mit dem theoretisch berechneten Wert [26].
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Abbildung 4.21: Vergleich zwischen theoretisch berechneter [26] und experimentell gemessener Grundzustands-Lamb-
Verschiebung für wasserstoffartige Ionen. H: (Z=1) [46], Mg: (Z=12) [57], Si: (Z=14) [58], Cl: (Z=17) [43], Ar: (Z=18)
[53], Fe: (Z=26) [98], Kr: (Z=36) [54], Xe: (Z=54) [99], Au: (Z=79) [56], Bi: (Z=83) [55], U: (Z=92) [61], a: S
(Z=16) diese Arbeit, b: Ar (Z=18) diese Arbeit. Die einzigen Absolutwellenlängenmessungen ohne Verwendung von
Röntgenreferenzwellenlängen sind hier die Messung an Magnesium [57], Silizium [58], Chlor [43] und die Messungen
dieser Arbeit.

neue Herausforderungen an die Berechnung von Lyman-α1 Übergangsenergien in wasserstoffar-
tigen Ionen stellen. Diese Aussage wird auch durch Abb. 4.21 gestützt. Wiein Kap. 1.3.6 be-
sprochen, wurden, um theoretisch berechnete Lamb-Verschiebungen in wasserstoffartigen Ionen
zu überprüfen, bisher eine Vielzahl von Experimenten an solchen Ionen mit unterschiedlichen
KernladungszahlenZ durchgeführt, wobei die beste Präzision im Wasserstoffatom selbst mit ei-
ner Genauigkeit von1.8 · 10−14 [47, 48] erreicht wurde. Abb. 4.21 zeigt analog zu Abb. 1.6 in
Kap. 1.3.6 die relative Abweichung der experimentell gemessenen∆Eexp

1s und der theoretisch be-
rechneten∆Etheo

1s Grundzustands-Lamb-Verschiebung [26] in wasserstoffartigen Ionen als Funk-
tion der KernladungszahlZ, wobei auch die in den Messungen dieser Arbeit erzielten Werte in
der Abbildung aufgetragen sind (rot). Neben dem Experiment an Wasserstoff ist das Experiment
mit der höchsten relativen Genauigkeit für die gemessene Grundzustands-Lamb-Verschiebung
das dieser Arbeit an Ar17+ mit einer relativen Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung von
∆λ/λ ≈ 1.46 ppm. Da innerhalb des1σ-Bereiches alle experimentellen Resultate mit den theo-
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retischen Berechnungen übereinstimmen und die Ergebnisse der Absolutmessungen dieser Ar-
beit eine Genauigkeit von∼ 1.5 ppm in der Wellenlängenbestimmung aufweisen, rückt das Ziel,
Lyman-α1 Übergangswellenlängen als Referenzstandards für Wellenlängenmessungen im Rönt-
genbereich verwenden zu können [41,42,51], in greifbare Nähe.

4.4.7 Relativ- und Absolutmessungen von Röntgenwellenlängen an heliumartigen
Ionen

Ein direkter Vergleich der in den Messungen dieser Arbeit erzielten Resultate für diew Über-
gangsenergien von S14+- und Ar16+-Ionen mit weiteren experimentellen Ergebnissen für diese
Übergangsenergien, die mit Verfahren ermittelt wurden, welche eine Bestimmung von Übergangs-
energien im Röntgenbereich ohne den Rückgriff auf Referenzlinien erlauben, ist, wie bereits er-
wähnt, für beidew Übergangsenergien [43,107] möglich. Für anderew Übergangsenergien liegen
solche Resultate nicht vor. Abb. 4.22 stellt die relativen Abweichungen aller dieser experimen-
tell, ohne Rückgriff auf Referenzlinien ermittelten Werte von den mit Hilfe des BSQED-Ansatzes
(siehe Kap. 1) theoretisch berechneten Werten [30] für diese Übergangsenergien dar. Es ist da-
bei hervorzuheben, dass alle experimentellen Werte mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer er-
zielt wurden. Der Abbildung ist zum einen zu entnehmen, dass die Ergebnisse dieser Arbeit von
allen Absolutmessungen derw Übergangsenergie die geringste Unsicherheit∆λ/λ in der Wel-
lenlängenbestimmung aufweisen; im Falle der präzisesten Messung an S14+ beträgt∆λ/λ nur
1.22 ppm. Zum anderen kann man der Abbildung entnehmen, dass die Ergebnisse der Messungen
dieser Arbeit an S14+- und Ar16+-Ionen mit den früheren Messungen an diesen Systemen, die mit
dem Heidelberg-Röntgenspektrometer durchgeführt wurden, innerhalb der Fehlerbalken überlap-
pen. Dies ist besonders hervorzuheben, da bis zu drei Jahre zwischen den jeweiligen Messzyklen
liegen und das Spektrometer zwischen den Experimenten mehrfach umgebaut wurde. Zudem gilt
hier analog zu den Messungen der Lyman-α1 Übergangsenergien, dass das Resultat dieser Arbeit
für diew Übergangsenergie von Ar16+ und alle Ergebnisse früherer Experimente für diew Über-
gangsenergien von heliumartigen Ionen in einer Konfiguration erzielt wurden, bei dem das Rönt-
genspektrometer senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT montiert war, während
der Wert für diew Übergangsenergie an S14+, der in den Messungen dieser Arbeit ermittelt wurde,
mit einem Aufbau gemessen wurde, bei dem das Spektrometer parallel zumElektronenstrahl der
FLASH-EBIT ausgerichtet war. Damit ergibt sich, dass die experimentellen Resultate, die man
mit Hilfe des Heidelberg-Röntgenspektrometers erhält, eine hohe Reproduzierbarkeit aufweisen,
auch wenn der experimentelle Aufbau sich für die Messungen bezüglich der Länge des Strahlroh-
res, der Position des Lichtaufbaus, der Position der Fallenmitte relativ zum Kristall etc. drastisch
unterscheidet. Daneben ist festzustellen, dass die Ergebnisse der Messungen an S14+- und Ar16+-
Ionen dieser Arbeit innerhalb ihrer Fehlerbalken mit den über den BSQED-Ansatz theoretisch
berechneten Werten [30] übereinstimmen. Auf den Vergleich mit anderen theoretischen Werten,
die für diesew Übergangsenergien in heliumartigen Ionen mit verschiedensten Ansätzenermittelt
wurden, wird noch detailiert in den folgenden Abschnitten eingegangen.
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Abbildung 4.22: Relative Abweichungen der in den Messungen dieser Arbeit experimentell, ohne Rückgriff auf Re-
ferenzlinien ermittelten Werte derw Übergangsenergien von S14+- und Ar15+-Ionen und der Werte für diew Über-
gangsenergien, die in den einzigen zwei weiteren Absolutmessungen anS14+ [107] und Ar15+ [43] bestimmt wurden,
von den mit Hilfe des BSQED-Ansatzes theoretisch berechneten Werten [30] für diese Übergangsenergien. Alle expe-
rimentellen Ergebnisse wurden mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer erzielt.

Um die in den Messungen dieser Arbeit ermittelten Werte für diew Übergangsenergien mit den
unterschiedlichen Werten, die über verschiedenste theoretische Methoden zur Berechnung dieser
Energien ermittelt wurden, vergleichen und Aussagen über die Güte der Theorien treffen zu kön-
nen, ist es zunächst notwendig, die Unterschiede in den Ansätzen dieser Methoden aufzuzeigen
(siehe auch Kap. 1.6). Man stellt fest, dass die Theorien sich besonders bezüglich der Berücksichti-
gung der Elektron-Elektron-Wechselwirkung unterscheiden. Die vonDrake eingesetzte vereinheit-
lichte Methode (unified method: UM) nutzt hochkorrelierte nichtrelativistische Wellenfunktionen
[27] und die von Planteet al. [28] verwendete All-order (AO) Methode und der von K.T. Cheng
et al. [29] genutzte RCI Ansatz berücksichtigen die Elektron-Elektron-Wechselwirkung durch
die Breit-Wechselwirkung. A. Artemyevet al. berechnen die Bindungsenergiebeiträge mit dem
BSQED-Ansatz [30], wobei nichtkorrelierte relativistische Wellenfunktionen für die Berechnung
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Abbildung 4.23: Vergleich des in dieser Arbeit experimentell ermittelten Wertes für diew Übergangsenergie in heliu-
martigen Argon mit theoretischen Vorhersagen und anderen experimentellen Resultaten. Theoretische Werte: UM [27],
AO: [28], RCI: [29], BSQED: [30]. Experimentelle Werte: Des. [109], Bru. [43] und der Wert dieser Arbeit. Bei dem
experimentell bestimmten Wert von Deslatteset al. handelt es sich um eine Messung mit Rückgriff auf die Kα Linie
von Cd als Referenzlinie. Der Wert von Bruhnset al. wurde mit Hilfe des Heidelberg-Röntgenspektrometers ohne
Rückgriff auf Referenzlinien ermittelt. Allerdings wurde ein Skalierungsgesetz zur Bestimmung des Korrekturwinkels
ζ (siehe Kap. 3.3.1) verwendet, d.h. der Korrekturwinkelζ wurde für diese Messung nicht explizit experimentell be-
stimmt. Einzig bei den Experimenten dieser Arbeit handelt es sich um Messungen derw Übergangsenergie, die nicht
auf Referenzlinien oder ein Skalierungsgesetz für den Korrekturwinkel ζ zurückgreifen.

von Ein-Elektronen Energieniveaus eingesetzt werden und die Elektron-Elektron-Wechselwirkung
durch den Austausch von einem oder zwei virtuellen Photonen berücksichtigt wird.

Für heliumartige Ionen mit niedrigemZ ist die Verschiebung der Energieniveaus aufgrund der
Elektron-Elektron-Wechselwirkung viel größer als die Verschiebung, die sich aufgrund relativisti-
scher Effekte ergibt. Daher ist Drakes Methode, die relativistische Korrekturen höherer Ordnung
zur Elektron-Elektron-Wechselwirkung vernachlässigt, besondersfür die Beschreibung dieser Sy-
steme geeignet.

Die anderen Methoden [28–30] dagegen, die relativistische Korrekturen höherer Ordnung zur
Elektron-Elektron-Wechselwirkung einschließen, beschreiben heliumartige Ionen mit hohemZ
besser, bei denen der Einfluß der Relativistik auf die Energien der Niveaus bedeutender wird und
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der der Elektron-Elektron-Wechselwirkung sinkt. Dabei meint niedriges Z Z ≤ 26, hohesZ
Z ≥ 26.

Ein Vergleich zwischen theoretischen und experimentellen Werten für diew Übergangsenergien
kann es ermöglichen, diese theoretisch begründete Aussage darüber,welche Theorie die Energi-
en der Niveaus in welchem Bereich der KernladungszahlZ am besten widergibt, experimentell
zu überprüfen. Zu diesem Zweck stellt Abb. 4.23 den in dieser Arbeit experimentell ermittelten
Wert für diew Übergangsenergie in heliumartigen Argon zusammen mit den oben diskutierten
theoretischen Vorhersagen [27–30] und anderen experimentellen Ergebnissen [43, 109] für diese
Übergangsenergie dar. Bei den Messungen dieser Arbeit wie auch bei denen von Bruhnset al.,
die ebenfalls mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer durchgeführt wurden, handelt es sich um
Wellenlängenmessungen ohne Rückgriff auf Referenzlinien. Für die Messungen von Bruhnset al.
wurde im Gegensatz zu den Messungen dieser Arbeit allerdings ein Skalierungsgesetz zur Be-
stimmung des Korrekturwinkelsζ (siehe Kap. 3.3.1) verwendet, d.h. der Korrekturwinkelζ wurde
für diese Messung nicht explizit experimentell ermittelt. Bei den Experimentenvon Deslatteset
al. [109] handelt es sich um Messungen mit Rückgriff auf die Kα Linie von Cd als Referenzlinie.
Der Abbildung ist zum einen zu entnehmen, dass alle experimentellen Ergebnisse innerhalb ihrer
Fehlerbalken übereinstimmen. Dabei ist besonders hervorzuheben, dass sich das Resultat der Mes-
sung von Bruhnset al. [43] von dem Ergebnis des Experimentes dieser Arbeit bei einer relativen
Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung∆λ/λ für diese beiden Messungen von1.5-2 ppm
lediglich um0.6 ppm unterscheidet, d.h. im sub-ppm Bereich reproduzierbar ist. Die Resultate
der beiden Experimente weisen dabei einen um Faktor∼ 7 kleineren Fehler auf als die das Mes-
sung von Deslatteset al. [109], was auch deshalb bemerkenswert ist, da es sich bei [109] um eine
Relativmessung unter Rückgriff auf eine Referenzwellenlänge handelt.

Über die Abbildung ergibt sich durch Vergleich des in dieser Arbeit erzielten Wertes für diew
Übergangsenergie mit den theoretischen Vorhersagen weiterhin, dassder RCI Ansatz von K. T.
Cheng [29] höchstwahrscheinlich nicht geeignet ist, um die Bindungsenergiebeiträge in Ar16+

hochpräzise zu beschreiben. Die RCI Rechnungen ergeben einen Wert für diew Übergangsenergie
in Ar16+, der im Vergleich zu dem in dieser Arbeit ermittelten Wert6σ höher liegt, wobeiσ sich
auf den Fehlerbalken für das Ergebnis der Experimente dieser Arbeit bezieht. Damit stimmt das
über den RCI Ansatz ermittelte Ergebnis innerhalb der Fehlerbalken sowohl mit den Resultaten
in [43] als auch mit den Ergebnissen der Experimente dieser Arbeit nicht überein. Für die ande-
ren Theorien lässt sich nicht einwandtfrei entscheiden, welche die Energien der Niveaus in Ar16+

am besten beschreibt. Bestenfalls lässt sich eine Tendenz ableiten. Sowohl die Werte von [43] als
auch die hier vorgstellten Resultate sind lediglich∼ 1 meV von den theoretischen Werten, die
sich über die AO-Methode [28] und die BSQED-Methode ergeben, entfernt, während der Wert,
der sich über die UM-Methode [27] berechnet, um bis zu6 meV niedriger als die experimentel-
len Ergebnisse liegt und damit am Rande der experimentell ermittelten Fehlerbalken. Diese eher
kleine Dispkrepanz lässt sich eventuell auf eine unvollständige Beschreibung der relativistischen
Effekte fürZ = 18 in der UM-Methode zurückführen. Allerdings stimmen die Werte der UM-
Methode, wenn man die QED Korrekturen der UM für die UM durch die der neueren BSQED
Rechnungen ersetzt, mit denen der BSQED Rechnungen innerhalb von1.5 ppm überein, obwohl
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Zustand Ges. 1-el. Abs. SE Abs. VP 2-Ph. Aust. Ges. 2-el. Höh. Ordn.
1S0 1.1310 −0.1116 0.0072 0.0091 −0.0953 0.0009
1P1 0.0062 −0.0031 0.0001 −0.0001 −0.0031 0.0001

Tabelle 4.8: Übersicht über die theoretisch, nach dem BSQED-Ansatz berechneten [30] Ein- und Zwei-Elektronen-
QED-Korrekturen für verschiedene Zustände in Ar16+. Ges.1-el.: gesamter1-Elektronen-QED-Beitrag; Abs. SE: Ab-
geschirmte Selbstenergie; Abs. VP: Abgeschirmte Vakuumpolarisation;2-Ph. Aust.: QED Beiträge durch Austausch
von2 virtuellen Photonen; Ges.2-el.: Summe aller dieser2-Elektronen-Effekte; Höh. Ordn.: Effekte höherer Ordnung.
Alle Angaben in eV.

die UM relativistische Effekte angeblich unvollständig beschreibt. Das gleiche Verfahren ergibt
für die AO Rechnungen, wobei die UM QED Korrekturen verwendet wurden, dass sich die vorher
perfekte Übereinstimmung zwischen den Resultaten der AO und BSQED Rechnungen (wie auch
die Übereinstimmung mit den experimentellen Resultaten dieser Arbeit) verschlechtert. Aufgrund
dieser Überlegungen erscheinen die BSQED QED Korrekturen besserals die der UM und der
BSQED-Ansatz, die Elektron-Elektron-Wechselwirkung zu behandeln, kompletter als der der AO
zu sein.

Aus den in Tab. 4.8 (analog zu Tab. 1.4) angegeben Werten ist ersichtlich, dass eine sehr hohe
Präzision erforderlich ist, um Effekte, die für die moderne Atomphysik interessant sind, zu testen.
Die Messung derw Übergangsenergie von Ar16+ dieser Arbeit weist eine relative Unsicherheit
in der Wellenlängenbestimmung von∆λ/λ ≈ 1.54 ppm=̂ 5 meV (siehe auch Tab. 4.7) auf. Da-
mit handelt es sich bei diesem Ergebnis und allgemein den Resultaten dieser Arbeit bis heute um
die präzisest bestimmten Röntgenwellenlängen für hochgeladene Ionen. Diese erlauben es, die
neuesten Vorhersagen über Zwei-Elektronen und Zwei-Photonen radiative QED-Korrekturen für
heliumartige Ionen zu überprüfen. Wie in Tab. 4.8 dargestellt, ist das Resultat dieser Arbeit für
die w Übergangsenergie von Ar16+ auf einem Niveau von5% des Gesamtbetrages aller Zwei-
Elektronen-QED-Effekte auf diese Effekte für die1S0-Grundzustandsenergie sensitiv, d.h. auch
auf den Beitrag der „abgeschirmten“ Selbstenergie, der „abgeschirmten“ Vakuumpolarisation und
die QED Beiträge durch Austausch von2 virtuellen Photonen. Außerdem lässt sich der gesam-
te 1-Elektronen-QED-Beitrag zum angeregten1P1 Niveau überprüfen, wobei die experimentelle
Genauigkeit hier zu gering ist, um den3 meV Beitrag der Summe aller2-Elektronen-Effekte zu
testen. Allerdings sind die QED Beiträge durch Austausch von2 virtuellen Photonen (9 meV) bloß
einen Faktor∼ 2 größer als die jetzige experimentelle Unsicherheit.

Abb. 4.24 stellt analog zu Abb. 4.23 den in dieser Arbeit experimentell ermittelten Wert für diew
Übergangsenergie in heliumartigen Schwefel zusammen mit theoretischen Vorhersagen [27,28,30]
und anderen experimentellen Ergebnissen [107, 108] für diese Übergangsenergie dar. Die Expe-
rimente dieser Arbeit wie auch die von Kubic̆eket al. mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer
durchgeführten Messungen sind dabei Wellenlängenmessungen ohneRückgriff auf Referenzlini-
en. Für die Messungen von Kubic̆eket al. wurde im Gegensatz zu den Messungen dieser Arbeit
ein Skalierungsgesetz zur Bestimmung des Korrekturwinkelsζ (siehe Kap. 3.3.1) genutzt, d.h.
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Abbildung 4.24: Vergleich des in dieser Arbeit experimentell ermittelten Wertes für diew Übergangsenergie in he-
liumartigen Schwefel mit theoretischen Vorhersagen und anderen experimentellen Resultaten. Theoretsiche Werte:
UM [27], AO: [28], BSQED: [30]. Experimentelle Werte: Sch. [108],Kub. [107] und die Werte dieser Arbeit (D.A.1,
D.A.2). Bei dem experimentell bestimmten Wert von Schleinkoferet al. handelt es sich um eine Messung mit Rück-
griff auf die Lyman-α Linien von S15+ als Referenzlinien. Der Wert von Kubic̆ek et al. wurde ohne Rückgriff auf
Referenzlinien mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer ermittelt. Dabeiwurde ein Skalierungsgesetz zur Bestim-
mung des Korrekturwinkelsζ (siehe Kap. 3.3.1) verwendet, d.h. der Korrekturwinkelζ wurde für dieses Experiment
nicht explizit experimentell bestimmt. Allein bei der Experimenten dieser Arbeit handelt es sich um Messungen derw

Übergangsenergie, die nicht auf Referenzlinien oder ein Skalierungsgesetz für den Korrekturwinkelζ zurückgreifen.

der Korrekturwinkelζ wurde für diese Messung nicht explizit experimentell bestimmt. Die Ex-
perimente von Schleinkoferet al. [109] sind Messungen mit Rückgriff auf die Lyman-α Linien
von S15+ als Referenzlinien. Alle experimentellen Resultate stimmen innerhalb ihrer Fehlerbal-
ken überein. Besonders gut ist die Übereinstimmung für die Messungen dieser Arbeit, die zeitlich
∼ 1 Monat voneinander entfernt stattfanden. Bei einer relativen Unsicherheit in der Wellenlän-
genbestimmung∆λ/λ für diese beiden Messungen von∼ 1.5 ppm unterscheiden sich die Mes-
sergebnisse um lediglich0.8 ppm, d.h. die Ergebnisse sind im sub-ppm Bereich reproduzierbar.
Weiterhin fällt auf, dass der frühere Wert für die Übergangsenergie, der mit dem Heidelberg-
Röntgenspektrometer bestimmt wurde, höher als die jetzigen Werte liegt. Dies kann möglicher-
weise dadurch erklärt werden, dass zur Ermittlung dieses Wertes ein Skalierungsgesetz für den
Korrekturwinkelζ eingesetzt wurde, welches die Blockade von Röntgenstrahlen durch Spektro-
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Zustand Ges. 1-el. Abs. SE Abs. VP 2-Ph. Aust. Ges. 2-el. Höh. Ordn.
1S0 0.7562 −0.0832 0.0051 0.0066 −0.0715 0.0009
1P1 0.0038 −0.0022 0.0001 0.0000 −0.0022 0.0001

Tabelle 4.9: Übersicht über die theoretisch, nach dem BSQED-Ansatz berechneten [30] Ein- und Zwei-Elektronen-
QED-Korrekturen für verschiedene Zustände in S16+ in eV. Ges.1-el.: gesamter1-Elektronen-QED-Beitrag; Abs. SE:
Abgeschirmte Selbstenergie; Abs. VP: Abgeschirmte Vakuumpolarisation; 2-Ph. Aust.: QED Beiträge durch Austausch
von2 virtuellen Photonen; Ges.2-el.: Summe aller dieser2-Elektronen-Effekte; Höh. Ordn.: Effekte höherer Ordnung.

meterstrahlrohrelemente nicht berücksichtigt. Für diese frühere Messung ist daher eine detailierte
Untersuchung der Krümmung der Röntgenlinie in der Detektorebene, wie in Kap. 3.3.9 vorge-
stellt, geplant. Der Wert für diew Übergangsenergie, der in den Messungen dieser Arbeit ermittelt
wurde, weist einen um Faktor∼ 10-30 kleineren Fehler auf als die früheren Messungen. Beson-
ders in Hinblick auf die Messungen von Schleinkoferet al. ist dies bemerkenswert, da es sich
bei [108] lediglich um eine Relativmessung unter Rückgriff auf die Lyman-α Wellenlängen als
Referenzwellenlängen handelt.

Ein Vergleich der in dieser Arbeit ermittelten Werte für diew Übergangsenergie mit den theoreti-
schen Vorhersagen lässt keine einwandtfreie Aussage darüber zu,welche Theorie die Energien der
Niveaus in S14+ am besten wiedergibt. Bestenfalls lässt sich ein schwacher Trend erkennen. Der
Mittelwert der Werte der hier vorgstellten Messungen stimmt präzise mit dem theoretischen Wert
der UM [27] überein, während die Ergebnisse der AO-Methode [28] und besonders der BSQED-
Methode bis zu3 meV höher liegen als der experimentelle Wert. Dies deckt sich mit den oben
getroffenen Aussagen, dass für heliumartige Ionen mit niedrigemZ die Verschiebung der Ener-
gieniveaus aufgrund der Elektron-Elektron-Wechselwirkung größer ist als die Verschiebung, die
sich aufgrund der Relativistik ergibt und die UM, die relativistische Korrekturen höherer Ordnung
zur Elektron-Elektron-Wechselwirkung vernachlässigt, daher besonders für die Beschreibung die-
ser Systeme geeignet ist.

Tab. 4.9 gibt analog zu Tab. 1.4 und 4.8 die theoretischen, nach dem BSQED-Ansatz berechne-
ten [30] Ein- und Zwei-Elektronen-QED-Korrekturen für verschiedene Zustände in S16+ an. Der
Mittelwert des Wertes für diew Übergangsenergie der Messungen dieser Arbeit an S14+ besitzt ei-
ne relative Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung von∆λ/λ ≈ 1.22 ppm=̂ 3 meV (siehe
auch Tab. 4.7). Wie im Falle derw Übergangsenergie von Ar16+ ist es damit möglich, die neuesten
theoretischen Werte für Zwei-Elektronen und Zwei-Photonen radiative QED-Korrekturen für he-
liumartige Ionen experimentell zu überprüfen. Tab. 4.9 ist zu entnehmen, dass das Resultat dieser
Arbeit für diew Übergangsenergie von S14+ auf einem Niveau von4% des Gesamtbetrages aller
Zwei-Elektronen-QED-Effekte auf diese Effekte für die1S0-Grundzustandsenergie sensitiv ist.
Außerdem lässt sich der gesamte1-Elektronen-QED-Beitrag zum angeregten1P1 Niveau testen.
Daneben können die QED Beiträge, die durch den Austausch von2 virtuellen Photonen entstehen
und sich auf (∼ 7 meV) belaufen, da sie einen Faktor∼ 3 größer als die jetzige experimentelle
Unsicherheit sind, überprüft werden. Der Beitrag (2 meV) der Summe aller2-Elektronen-Effekte
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Abbildung 4.25: Vergleich des in dieser Arbeit experimentell, relativ zu den Werten für die Lyman-α Übergangsenergi-
en in Fe25+ ermittelten Wertes für diew Übergangsenergie in heliumartigen Eisenionen mit theoretischen Vorhersagen
und anderen experimentellen Resultaten. Theoretsiche Werte: UM [27],AO: [28], RCI: [29], BSQED: [30]. Experimen-
telle Werte: Bri. [115], Bei. [64] und der Wert dieser Arbeit (D.A.). Auch bei den anderen experimentell bestimmten
Werten von Briandet al.und Beiersdorferet al.handelt es sich um Messungen mit Rückgriff auf die Lyman-α Linien
in wasserstoffartigem Eisen als Referenzlinien.

ist allerdings nicht experimentell zugänglich, da die experimentelle Genauigkeit dafür zu gering
ist.

In Abb. 4.25 ist analog zu Abb. 4.24 und Abb. 4.23 der in dieser Arbeit experimentell, relativ zu
den Werten für die Lyman-αÜbergangsenergien in Fe25+ mittels eines Si(220)-Kristalls bestimm-
te Wert für diew Übergangsenergie in heliumartigen Eisen zusammen mit theoretischen Vorhersa-
gen [27–30] und anderen experimentellen Ergebnissen [64, 115] fürdiese Übergangsenergie ein-
gezeichnet. Auch bei den Experimenten anderer Gruppen, Briandet al. [115] und Beiersdorferet
al. [64], handelt es sich um Relativmessungen, die auf die Lyman-α Linien in wasserstoffartigem
Eisen als Referenzlinien zurückgreifen.

Eine interessante Beobachtung ergibt sich durch den Vergleich der in dieser Arbeit experimentell
ermittelten Resultate mit weiteren experimentellen Werten. Alle hier vorgestellten experimentel-
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len Werte anderer Gruppen [64, 115], die die gleiche Referenzlinie nutzen wie die Experimente
dieser Arbeit, liegen um ca.15σ, d.h. mehr als∼ 300 meV höher als der in dieser Arbeit ermittelte
experimentelle Wert, wobeiσ die im Vergleich zu früheren Experimenten um Faktor∼ 7 kleine-
re experimentelle Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung dieser Arbeit darstellt. Dagegen
stimmt der in dieser Arbeit ermittelte Wert innerhalb seines Fehlerbalkens mit denVohersagen
aller theoretischen Ansätze, UM [27], AO [28], RCI [29], BSQED [30], überein. Bezüglich der
in Kap. 1.7 aufgestellten Fragestellung, ob die theoretischen Ansätze für heliumartige Systeme
grundsätzlich in der Lage sind, die Energien der Niveaus in Systemen mitZ = 26, den Grenz-
bereich zwischen hoher und niedriger KernladungszahlZ, mit ausreichender Genauigkeit zu be-
schreiben, kann damit geschlossen werden, dass die Theorien auch für Z = 26 grundsätzlich
nicht grob fehlerbehaftet sind, wie dies durch die anderen experimentellen Werte [64,115] eventu-
ell nahegelegt werden könnte. Es ergibt sich eher die Vermutung, dassdie anderen Messungen mit
vergleichsweise hohen relativen Unsicherheiten in der Wellenlängenbestimmung von∼ 30 ppm
systematische Fehler aufweisen könnten. Da die Experimente die Bragg-Winkel mittels unter-
schiedlicher Kristalle bestimmen, wobei Beiersdorferet al. [64] die Linien in zweiter Ordnung
der Bragg-Reflektion mit einem Quartz(1120)-Kristall und Briandet al. [115] in erster Ordnung
der Bragg-Reflektion mit einem Si(220)-Kristall beobachten, kann der mögliche systematische
Fehler für die Messungen nicht auf eine globale Eigenschaft eines bestimmten Kristallgitters zu-
rückgeführt werden. Eher wird vermutet, dass die Spektren derw Linien von Fe24+-Ionen, die
von Beiersdorferet al.am Princeton Large Torus und von Briandet al.mittels der Strahl-Folien-
Methode am SuperHilac in Berkeley erzeugt wurden, aufgrund der jeweiligen Methode zur Ionen-
produktion Satelliten-behaftet sind und die Satelliten-Linien nicht getrennt von den Hauptlinien
aufgelöst werden konnten, was die beobachtete Energieverschiebung der experimentellen relativ
zu den theoretischen Werten erklären könnte.

Die Genauigkeit der Messung dieser Arbeit reicht noch nicht aus, um eindeutig zu entscheiden, ob
die UM, die relativistische Korrekturen höherer Ordnung zur Elektron-Elektron-Wechselwirkung
vernachlässigt, und eigentlich besonders für die Beschreibung heliumartiger Systeme mit niedri-
gemZ geeignet sein sollte, oder die anderen Methoden [28–30], die relativistische Korrekturen
höherer Ordnung zur Elektron-Elektron-Wechselwirkung einschließen, und damit für heliumartige
Ionen mit hohemZ besser geeigent sind, die Energieniveaus der heliumartigen Ionen in einer Re-
gion umZ = 26 besser beschreiben können. Der über die UM Methode berechnete Wert liegt am
Rande der1-σ-Umgebung des experimentell ermittelten Wertes. Um zweifelsfrei zu klären,ob die
UM die Energien der Niveaus im heliumartigen Fe24+-Ionen mit vergleichsweise hohemZ nicht
mit ausreichender Genauigkeit beschreibt, muss die Unsicherheit in der Wellenlängenbestimmung
in künftigen Experimenten weiter gesenkt werden. Der Abbildung ist daneben zu entnehmen, dass
sich die geringste Abweichung zu einer theoretischen Vorhersage mit1 meV für die AO Methode
von Planteet al. [28] ergibt. Weiterhin ist analog zu der Bestimmung derw Übergangsenergie von
Ar16+ auch hier festzustellen, dass der Wert der duch die RCI Methode [29] vorhergesagt wird,
am Rande der experimentell bestimmten Fehlerbalken liegt und der RCI Ansatzsomit eventuell
auch für die Beschreibung der Niveaus in Fe24+ nicht geeignet ist.

Um näher zu untersuchen, welche Schlussfolgerungen sich in einem größeren Kontext aus der
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Abbildung 4.26: Vergleich von experimentellenw (1s2p 1P1 → 1s2 1S0) Übergangsenergien in heliumartigen Io-
nen mit KernladungszahlZ mit theoretisch berechneten Werten. Alle experimentellen Daten wurden auf die theore-
tisch berechneten Übergangsenergien von Artemyevet al. [30] (BSQED) normiert. RCI: relativistische Konfigurations-
Wechselwirkungs-Methode [29]; AO: All-order-Methode [28]; UM:vereinheitlichte Methode [27]; Beiersdorfer (rot):
Princeton Large Torus (PLT) K: (Z=19), Sc: (Z=21), Ti: (Z=22), V: (Z=23), Cr: (Z=24), Fe: (Z=26) [64]; verschie-
dene Experimente (schwarz): (1) S: (Z=16) [107]; (2) S: (Z=16)[108]; (3) Ar: (Z=18) [43]; (4) Ar: (Z=18) [109];
(5) Ar: (Z=18) [52]; (6) V: (Z=23) [110]; (7) Fe: (Z=26) [111]; (8) Ge: (Z=32) [66]; (9) Kr: (Z=36) [112], (10) Kr:
(Z=36) [113]; Experimente dieser Arbeit (grün) (a): S: (Z=16); (b): Ar: (Z=18); (c): Fe: (Z=26).

Messung derw Übergangsenergie in Fe24+ ergeben, sind in Abb. 4.26 alle gemessenenw Über-
gangsenergien in heliumartigen Ionen mit KernladungszahlZ zusammen mit theoretisch berech-
neten Werten aufgetragen, wobei die experimentellen Daten auf die theoretisch berechneten Über-
gangsenergien von Artemyevet al. [30] (BSQED) normiert wurden. Die grünen Datenpunkte a
und b geben dabei die Ergebnisse der Absolutmessungen dieser Arbeitfür die Energie derw Linie
von S14+ und Ar16+ wieder, c stellt das Resultat für die in dieser Arbeit durchgeführte Relativ-
messung zur Bestimmung der Energie derw Linie von Fe24+ dar. Im Bereich bis ca.Z = 24

sind alle gemessenen Übergangsenergien innerhalb ihrer1σ-Umgebung mit den theoretisch be-
rechneten in Einklang. Für diew Übergangsenergien in Ionen mitZ ≥ 26 ergibt sich dagegen
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für einige Messungen eine deutliche Abweichung zwischen experimentellenund theoretischen
Werten in der Größenordnung von∼ 50 ppm, nicht nur im Falle des schon diskutierten Fe24+,
sondern auch für die Messungen an Ge30+ [66] und Kr34+ [113]. Diese Abweichung in der mitt-
lerenZ-Region für heliumartige Ionen legt entweder einen Fehler bzw. unzureichende Ansätze
oder Näherungen der Theorie, wie in [49, 64, 110] vermutet, oder einen systematischen Fehler in
den Experimenten nahe. Nach den vorangehenden Überlegungen undVergleich mit dem in dieser
Arbeit bestimmten Datenpunkt c wird zweitere Erklärung, dass die Abweichung durch systemati-
sche Fehler in den Experimenten verursacht wird, wieder wahrscheinlicher. Auch die Ergebnisse
der Messung derw Übergangsenergie von Kr34+ von Widmannet al. [112] stützen diese Vermu-
tung, da sie innerhalb der Fehlerbalken mit den theoretischen Vorhersagen, nicht aber mit einem
weiteren experimentellen Wert für diesen Übergang [113] übereinstimmen.Um zweifelsfrei her-
auszufinden, ob die Diskrepanz zwischen Theorie und Experiment tatsächlich durch systematische
Fehler in den Experimenten verursacht wird, ist es erforderlich, weiterew Übergangsenergien in
heliumartigen Ionen mit unterschiedlicher mittlerer KernladungszahlZ experimentell präzise zu
vermessen. Dadurch kann auch dieZ-Abhängigkeit der Abweichung zwischen theoretischen und
experimentellen Werten untersucht werden und, sollte es sich um systematische Fehler in den
Experimenten handeln, können es weitere unabhängige Messungen ermöglichen, diese systema-
tischen Fehler genauer zu identifizieren. Wir hoffen daher, dass unsere Resultate andere Gruppen
ermutigen, Hochpräzisionsröntgenwellenlängenmessungen durchzuführen, um die Theorien für
heliumartige Ionen mittlerer KernladungszahlZ unabhängig zu überprüfen.

4.4.8 Röntgenwellenlängenmessungen an lithiumartigen Ionen

Wie oben bereits erwähnt wurden in dieser Arbeit nicht nur Übergängein wasserstoff- und heliu-
martigen Schwefel-, Argon- und Eisenionen spektroskopiert, sondernauch dielektronische Satellit-
en-Linien lithium- und berylliumartiger Eisenionen. Die relativ zur Wellenlänge derw-Linie von
Fe24+ bestimmten Wellenlängen derr und t Linie von Fe23+ (siehe auch Tab. 4.1) wurden bei
diesen Relativmessungen als Referenzwellenlängen verwendet. Um die lithiumartigen und beryl-
liumartigen dielektronischen Satelliten-Linien von Fe23+ bzw. Fe22+ mit ausreichender Intensität
zu erzeugen, und möglichst viele Linien gleichzeitig relativ zu den Referenzlinien vermessen zu
können, wurde ein leicht verändertes Messschema gewählt wie für die Messungen an wasserstoff-
und heliumartigen Ionen.

Es wurde dafür der Prozess der dielektronischen Rekombination (DR) ausgenutzt. Von Rekombi-
nation spricht man dabei allgemein, wenn ein positiv geladenes Ion auf ein freies Elektron trifft
und dieses einfängt, wodurch die Ladung des Ions sich um eins erniedrigt. Damit ein solcher Pro-
zess stattfinden kann, muß das Elektron Energie abgeben, die von einem anderen Elektron oder
einem Photon übernommen werden muss. Als radiative Rekombination (RR) bezeichnet man da-
bei den Prozess, bei dem ein freies Elektron mit einem Ion der Ladungq+1 zu einem der Ladung
q rekombiniert, wobei die frei werdende Energie in Form eines Photons abgegeben wird. Dieser
Prozess kann bei beliebigen Elektronenergien stattfinden. Unter der dielektronischen Rekombi-
nation (DR) versteht man im Unterschied dazu, den Vorgang, bei dem einfreies Elektron in ein
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Abbildung 4.27: Dielektronische Rekombination eines heliumartigen Ions (KLL-Resonanzen). Skizziert sind der Aus-
gangszustand mit zwei Elektronen in der K-Schale und einem Kontinuumselektron sowie der doppelt angeregte Zwi-
schenzustand mit zwei Elektronen in der L-Schale, und die mögliche radiative Abregung des angeregten Zusatndes.
Die ersten zwei Buchstaben bezeichnen in dieser Notation die bei der Anregung des gebundenen Elektrons beteiligten
Schalen, der letzte die Schale, in die das freie Elektron eingefangen wird.

Atom oder Ion eingefangen wird und die dabei frei werdende Energieauf ein gebundenes Elektron
überträgt, welches resonant auf ein höheres Niveau angeregt wird. DR kann nur dann stattfinden,
wenn die Summe aus der kinetischen Energie des eingefangenen Elektronsund der frei werden-
den Bindungsenergie genau so groß ist, wie dafür benötigt. Dieser Vorgang kann zur theoretischen
Beschreibung als zweistufiger Prozess aufgefasst werden. Ein Beispiel ist in Abb. 4.27 gezeigt.
Im ersten Schritt rekombiniert ein Ion der Ladung q mit einem freien Elektron zu einem zweifach
angeregten Ion der Ladungq − 1. Dieser Vorgang, der dielektronische Einfang, ist der Zeitum-
kehrprozess des Auger-Zerfalls. Im zweiten Schritt wird autoionisierende Zwischenzustand unter
Aussendung von Photonen abgeregt:

Xq+ + e− →
[

X(q−1)+
]∗∗

→
[

X(q−1)+
]

+ γ . (4.4)

Dieser Ablauf ist energetisch nur dann möglich, wenn die ElektronenenergieEe genau der Diffe-
renz aus der EnergieEA des Ausgangszustandes und der Energie des (doppelt) angeregten Zwi-
schenzustandesEZ entspricht.

Ee = EZ − EA . (4.5)

In Abb. 4.28 sind die mit Hilfe eines Germanium-Detektors detektierten Photonenereignisse von
hochgeladenem Eisen bei verschiedenen Elektronenstrahlenergien gezeigt. In dem zweidimensio-
nalen Diagramm ist die Häufigkeit der Photonenemission als Funktion der Elektronenstrahlenergie
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Abbildung 4.28: Zweidimensionale Darstellung der Photorekombination hochgeladener Eisenionen (vorwiegend
Fe24+ bis Fe22+). Linienintensitäten und Photonenenergien wurden mit einem Germanium-Detektor ermittelt. Es sind
zwei diagonale Bänder aufgrund der radiativen Rekombination in die Schalenn = 2 undn = 3 sichtbar. Das horizon-
tale Band entsteht durch direkte Anregung vonn = 2 zu n = 1 Übergängen. Die DR-Resonanzen sind als einzelne
helle Maxima erkennbar. Bild aus [165].

(x-Achse) und der Photonenenergie (y-Achse) in Form einer logarithmischen Farbskala gezeigt.
Bei der direkten Rekombination ist wie oben besprochen die Energie der Rekombinationspho-
tonen gleich der Summe aus der kinetischen Energie des freien Elektrons und dem konstanten
Beitrag der freiwerdenden Bindungsenergie. Die Energie dieser Photonen wächst daher linear mit
der Elektronenstrahlenergie an. Im Plot sind zwei diagonale Bänder gekennzeichnet (RR2, RR3).
Das obere Band, das bei höheren Photonenenergien liegt, entsteht durch Elektroneneinfang in die
zweite Schale, während das untere Band durch den Einfang in die dritte Schale erzeugt wird. Auf
diesen Bändern sieht man abgegrenzte Bereiche hoher Photonenintensität; diese werden durch die
dielektronischen Resonanzen erzeugt. Gekennzeichnet sind die KLL-, KLM- und KLN- Resonan-
zen. Die ersten zwei Buchstaben bezeichnen in dieser Notation die bei der Anregung des gebun-
denen Elektrons beteiligten Schalen, der letzte die Schale, in die das freie Elektron eingefangen
wird.

Für die Messungen dieser Arbeit wurde der starke Anstieg der Photonenzählrate der dielektroni-
schen Satelliten-Linien lithium- und berylliumartiger Ionen im Bereich der KLL-DR-Resonanzen
ausgenutzt. Die Elektronenstrahlenergie wurde für jede Aufnahme einesRöntgenspektrums im
Bereich der Resonanzenergien auf einen festen Wert gesetzt. Nach jeder dieser2-stündigen Auf-
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Abbildung 4.29: Zweidimensionale Darstellung der Photorekombination hochgeladener Eisenionen (Fe23+ und
Fe22+). Bezeichnung der Linien analog zu Tab. 4.1. Die Intensität der Photonenemission ist als Funktion der Elek-
tronenstrahlenergie (x-Achse) und der Photonenenergie (y-Achse) in Form einer logarithmischen Farbskala gezeigt.
Linienintensitäten und Photonenenergien wurden mit dem Kristallspektrometer aufgezeichnet. Die Intensität in den
Röntgenlinien variiert als Funktion der Strahlenergie, da die Linien nur dann resonant angeregt werden, wenn die Elek-
tronenstrahlenergie der Differenz aus der EnergieEA des Ausgangszustandes und der Energie des (doppelt) angeregten
ZwischenzustandesEZ entspricht (siehe auch Gl. 4.5).

nahmen wurde die Elektronenstrahlenergie beginnend bei5120 V um 10 V erhöht. Jedes Rönt-
genspektrum wurde damit bei einer anderen Strahlenergie aufgenommen. So erhielt man sequen-
tiell 22 Röntgenspektren bei fixen Kristall- und Kamerawinkeln. Über die Dispersionsrelation des
Spektrometers und die Fits an die beobachteten Röntgenlinien und die Referenzlinien, die relativ
zurw Linie von Fe24+ vermessenen Linient undr von lithiumartigen Eisenionen, konnten dann
die Bragg-Winkel der Satelliten-Linien bestimmt und in Übergangsenergien übersetzt werden (sie-
he Tab. 4.5). Trägt man die Intensität der mit dem Kristallspektrometer vermessenen Röntgenlinien
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als Funktion ihrer Photonenenergien und der angelegten Elektronenstrahlenergie auf, so ergibt sich
eine Darstellung wie in Abb. 4.29. Die Bezeichnung der Linien in der Abbildung ist dabei analog
zu Tab. 4.1 gewählt. Die Intensität der Röntgenlinien variiert als Funktion der Strahlenergie, da
die Linien nur dann resonant angeregt werden, wenn die Elektronenstrahlenergie der Differenz
aus der EnergieEA des Ausgangszustandes und der Energie des (doppelt) angeregten Zwischen-
zustandesEZ entspricht (siehe auch Gl. 4.5). Durch Vergleich mit Abb. 4.29, für die diedarge-
stellten Intensitäten und Photonenenergien mit einem Germanium-Detektor ermitteltwurden, ist
ferner ersichtlich, dass die Auflösung in der Elektronenstrahlenergie für die Abb. 4.29 niedriger
ist, die Auflösung in der Photonenenergie aber um bis zu Faktor40 höher. Bei einem Experiment
mit Germanium-Detektor und Kristallspektometer kann daher sowohl die Elektronenstrahlenergie
als auch die Phtonenenergie mit hoher Genauigkeit bestimmt werden. Der Vorteil für die Messung
der Röntgenwellenlängen in Kombination mit der resonanten Anregung der Übergänge der spek-
troskopierten Linien besteht ferner darin, dass die Linien selektiv angeregt werden können und so
auch benachbarte Linien, deren Wellenlängen normalerweise so nahe beieinander liegen, dass sie
aufgrund des beschränkten Auflösungsvermögens des Röntgenspektrometers nicht getrennt auf-
gelöst werden können, getrennt werden können.

Durch einen Vergleich zwischen theoretischen und experimentellen Wertender Übergangsenergi-
en in lithiumartigen Fe23+-Ionen kann überprüft werden, welche der Theorien, die Energiender
Niveaus in diesen Systemen am besten vorhersagt. Zu diesem Zweck stelltAbb. 4.30 die Abwei-
chungen der in dieser Arbeit experimentell, relativ zur Wellenlänge derw Linie ermittelten Werte
für die t, r und q Übergangsenergien von lithiumartigen EisenionenEexp von den theoretischen
VorhersagenEtheo [154, 166] und anderen experimentellen ErgebnissenEand.exp. [159–163] dar.
Zum besseren Vergleich wurden die experimentellen Ergebnisse anderer Gruppen, für die die Wel-
lenlängen relativ zu der derw Linie ermittelt wurden und die unterschiedliche Werte für diese
Wellenlänge angeben, bezüglich des in dieser Arbeit relativ zu den Lyman-α Linien von Fe25+

bestimmten Wertes der Wellenlänge derw Linie korrigiert. Sofern angegeben wurden die Feh-
lerangaben für die experimentellen Werte in die Abbildung übernommen. Im Allgemeinen ergibt
sich folgendes Bild. Die Werte, die mit der RCI Methode berechnet wurden[166] und diejenigen,
die mittels des RMBPT (relativistische Vielkörper-Störungstheorie, engl.: relativistic many-body
perturbation theory) Ansatzes bestimmt wurden, liegen im Vergleich zu den indieser Arbeit ermit-
telten Werten allgemein niedriger, maximal um∼ 450 meV. Dagegen sind die von den MZ Be-
rechnungen, die die nichtrelativistische Variante der RMBPT Berechnungen darstellen [154], vor-
hergesagten Werte alle höher als die in dieser Arbeit bestimmten Werte, maximal um∼ 700 meV.
Eine Übereinstimmung mit theoretischen Werten ergibt sich für die Resultate dieser Arbeit in-
nerhalb ihrer Fehlerbalken nur für diet Linie und die RCI und RMBPT Berechnungen. Vergleicht
man die experimentellen Werte dieser Arbeit mit denen anderer Gruppen, sostimmen diese für die
t und dier Linien innerhalb der Fehlerbalken nur mit den experimentellen Werten von Bitter et
al. [161,162] überein, wobei für die Werte von Decauxet al. [159,160] kein Fehlerbalken angege-
ben war. Für dieq Linie dagegen ergibt sich innerhalb der1-σ Umgebung eine Übereinstimmung
mit den Experiment von Seelyet al. [163], wobei auch der Wert von Decauxet al. [159,160] ver-
gleichsweise nahe an dem experimentellen Wert unserer Arbeit liegt. Hervorzuheben ist hierbei,
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Abbildung 4.30: Abweichung der in dieser Arbeit experimentell ermittelten Werte für diet, r undq Übergangsenergien
Eexp in lithiumartigem Eisen von den WertenEtheo theoretischer Vorhersagen: RCI [166], MZ und RMPBT [154]
sowie von anderen ExperimentenEand.exp. (Decauxet al.: [159, 160]; Bitteret al. [161, 162]; Seelyet al.: [163]).
Der MZ Code stellt dabei die nichtrelativistische Version des RMPBT Codesdar [154]. Die gestrichelte Linie gibt das
mittlere Unsicherheitsband unserer Messungen an.

dass unsere Unsicherheiten um einen Faktor∼ 5 kleiner sind als die der anderen Experimente.

In Abb. 4.31 ist analog zu Abb. 4.30 die Abweichung der hier experimentellermittelten Werte für
diee, c, j, d, a undm ÜbergangsenergienEexp in lithiumartigem Eisen von den WertenEtheo. der
theoretischen Vorhersage [158] und denenEand.exp. anderer Experimente (Bitteret al. [161,162];
Seelyet al.: [163]) dargestellt. In unseren Messungen wurden die Bragg-Winkel dieser Linien re-
lativ zu denen derr und t Linien von Fe23+ bestimmt. Die von anderen Gruppen relativ zurw

Linie vermessenen Werte für die Übergangsenergien wurden für die Darstellung widerum bezüg-
lich des Wertes korrigiert, der in dieser Arbeit für diew Energie ermittelt wurde. Über die Güte der
Theorie lässt sich hier keine allgemeingültige Aussage treffen. Die verschiedenen Theorien sagen
größtenteils höhere Werte für die Übergangsenergien mit Differenzen imBereich von1 bis 3 eV
zu den in dieser Arbeit ermittelten Werten voraus. Die Resultate dieser Arbeitfür die Energien
derj,m unda Übergänge, für die auch Messungen anderer Gruppen vorliegen, Seelyet al. [163]
und Bitteret al. [161, 162], stimmen allerdings gut mit diesen weiteren experimentellen Werten
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Abbildung 4.31: Abweichung der in dieser Arbeit experimentell ermittelten Werte für diee, c, j, d, a undm Über-
gangsenergienEexp in lithiumartigem Eisen von den WertenEtheo der theoretischen Vorhersage [158] und denen
Eand.exp. anderer Experimente (Bitteret al. [161, 162]; Seelyet al.: [163]). Die gestrichelte Linie gibt das mittlere
Unsicherheitsband unserer Messungen an.

überein.

Insgesamt ist damit zu erkennen, dass die theoretischen Werte für die dielektronischen Satelliten-
Linien des Fe23+ stark streuen, wobei sie größtenteils von den experimentellen Werten weit ab-
weichen. Daher sind weitere unabhängige Messungen notwendig, um ihre Güte zu überprüfen.
Die hier vorgestellten Messungen weisen insgesamt eine signifikant verbessertere Genauigkeit
auf, und zeigen eine inkonsistente und zum Teil zufällig streuende Qualitätder Vorhersagen auf.
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Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel dieser Arbeit war es, absolute und relative hochpräzise Messungen der Anregungsener-
gien der wichtigsten elektronischen Übergänge in wasserstoff-, helium- und lithiumartigen Ionen
mittlerer KernladungszahlZ durchzuführen. Viele der interessantesten atomphysikalischen Effek-
te wie z.B. relativistische oder QED-Beiträge zu den Energien der Niveaus lassen sich an solchen
Systemen, für die diese Effekte mitZn (n > 2) skalieren, gut untersuchen. Helium- und lithi-
umartige Ionen stellen zudem die einfachsten Viel-Körper-Systeme dar, andenen sich die Gül-
tigkeit der verschiedenen theoretischen Ansätze [26–30, 154, 155, 158], die sich besonders in der
Berücksichtigung der Elektron-Elektron-Wechselwirkung unterscheiden, überprüfen lassen. Für
lithiumartige dielektronische Satelliten-Linien liegen die Werte der theoretischen Vorhersagen um
einige hundert meV [154, 166] voneinander entfernt, so dass hier mit Hilfe von präzisen Experi-
menten eindeutige Schlussfolgerungen möglich sein sollten.

In den Experimenten dieser Arbeit wurde ein Kristallspektrometer mit ebenenKristallen einge-
setzt, wobei die Bond-Methode [40] mit dera/b-Methode [39] kombiniert wurde. Diese Anord-
nung erlaubt es, hochpräzise Wellenlängenmessungen ohne und mit Rückgriff auf Referenzlinien,
d.h. absolut und relativ, durchzuführen, ohne die einfallende Röntgenstrahlung zu kollimieren, so
dass die Intensität der Röntgenstrahlung nicht verringert wird. Um einePräzision in den Wellen-
längenmessungen von1-2 ppm zu erreichen und damit signifikante Aussagen über die Güte der
Theorien treffen zu können, wurden mögliche systematische Fehlerquellen untersucht und mini-
miert bzw. vermieden. Während in früheren, z.T. eigenen, Arbeiten [51, 86] besonders die Aus-
wirkungen kleiner Abweichungen von der Idealgeometrie auf die Präzision der Wellenlängenmes-
sung detailliert untersucht und diese Fehlerquellen minimiert wurden, wurden jetzt die noch ver-
bleibenden systematischen Fehlerquellen analysiert und verringert. Ein besonderer Schwerpunkt
lag hierbei auf der detaillierten Analyse der Linienform in der Detektorebene, welche in früheren
Messungen mit dem Heidelberg-Röntgenspektrometer experimentell nicht bestimmt werden konn-
te [51] und in die Datenanlyse für alle Linien mit Hilfe eines Skalierungsgesetzes und den theore-
tisch berechneten Wert für die Lyman-α1 Linie in Ar17+ [26] einbezogen wurde. Dadurch ergab
sich für diese Wellenlängenmessungen selbst bei bekannter Ausrichtung des Kristalls bezüglich
der Ionenwolke ein zusätzlicher systematischer Fehler von bis zu∼ 4 ppm bzw. bei unbekannter
Ausrichtung des Spektrometers sogar von∼ 15 ppm. In dieser Arbeit konnte von theoretischer
Seite aus ein analytischer Ausdruck für die Linienform hergeleitet werden. Dies gelang sowohl
für eine Röntgenpunktquelle als auch für eine Röntgenlinienquelle. Der Ausdruck zeigt, dass ei-
ne Anordnung mit einer Röntgenpunktquelle einer mit einer Röntgenlinienquelle vorzuziehen ist,

203



Kapitel 4. Datenanalyse und Ergebnisse

da auf diese Weise die Verschiebung des Peakmaximums des Röntgenreflexes um bis zu Faktor
5, und damit auch die Unsicherheit in dieser und in der Wellenlängenbestimmungreduziert wer-
den können. Um die Linienkrümmung zu minimieren, wurde das Spektrometer daher nicht mehr
wie vorher üblich senkrecht zum Elektronenstrahl an der Heidelberg-EBIT, sondern parallel dazu
an der FLASH-EBIT montiert. Die Größe der Ionenwolke senkrecht zurStreuebene kann damit
vom Kristall aus gesehen von40 mm auf einige hundertµm verringert werden. Um den Über-
lapp zwischen dem Ursprung der Lichtreferenzlinien und der Röntgenlinien in dieser neuen ex-
perimentellen Konfiguration weiterhin gewährleisten zu können, musste das Spektrometerstrahl-
rohr umkonstruiert und einige Komponenten wie z.B. Linsen ausgetauschtund deren Halterungen
neu entworfen werden. Um die Linienform für die verwendeten experimentellen Anordnungen,
die unterschiedliche Strahlrohrkomponenten nutzen, genaust vorhergesagen zu können, wurde ei-
ne Monte-Carlo-Simulation der Bragg-Reflektion der Röntgenstrahlung amKristall durchgeführt.
Für diese wurden die Größen aller Strahlrohrelemente und ihre Abstände zum Fallenzentrum so-
wie die Größe der Ionenwolke präzise vermessen. Diese gehen als Parameter in die Simulation
ein. Die daraus ermittelten weichen von den analytisch hergeleiteten Korrektuwinkeln um bis zu
∼ 20% voneinander ab, was daran liegt, dass die analytischen Ausdrücke die Strahlrohrelemente
nicht berücksichtigen. Verwendet man daher die analytischen Audrücke um die Linienform zu be-
stimmen, verbleibt ein systematischer Fehler in der Wellenlängenbestimmung von bis zu5 ppm.
Die Simulation ergab weiterhin, dass die Verschiebung des Peakmaximums des Röntgenlinien-
profils aufgrund der Linienform der Röntgenlinie um∼ 10-20% reduziert werden kann, wenn
der kleine Spiegel, der zur Einkopplung der in dera/b-Methode verwendeten Lichtreferenzlini-
en in den Strahlengang dient, gegen einen Emulsionsschicht-Strahlteiler, der für Röntgenstrahlung
durchlässig ist, ausgetauscht wird. Aus den analytischen Ausdrückenund der Simulation erschloss
sich ferner, dass die Verschiebung des Peakmaximums bei nicht idealer Positionierung des Spek-
trometers deutlich größer ausfällt als bei idealer Ausrichtung. Bei nicht bekannter Position des
Kristalls bezüglich der Ionenwolke ergibt sich damit, sofern die Linienformnicht experimentell
aufgelöst werden kann, ein systematischer Fehlerbeitrag von bis zu15 ppm. Um das Spektrome-
ter ideal auszurichten, wurden Laserjustagemethoden entwickelt und eingesetzt. Darüber hinaus
wurde von der experimentellen Seite aus das Ziel verfolgt, die Linienform aufzulösen, um die
Ungenauigkeit von0.3 ppm, die aufgrund der nach der Justage noch vorliegenden Unsicherheit in
der Spektrometerposition entsteht, weiter zu reduzieren. Dafür war es notwendig, den Drehwin-
kel der dispersiven Detektorachse bezüglich einer Parallelen zur in dieDetektorebene projizierten
Gitternormalen zu ermitteln, was durch Analyse von Röntgensummenspektren bzw. über Laserjus-
tagemessungen gelang. So konnte die Linienkrümmung zum ersten Mal experimentell aufgelöst
werden, so dass die Ergebnisse der Messungen damit nicht mehr von den theoretisch berechneten
Korrekturen zu den Lyman-α1 Wellenlängen und dem oben erwähnten theoretisch hergeleiteten
Skalierungsgesetz abhängig sind. Damit konnte der bisherige Beitrag zurrelativen Unsicherheit in
die Wellenlängenmessung aufgrund der Unsicherheit in der Linienkrümmung von bis zu∼ 4 ppm
bis auf∼ 0.1 ppm reduziert werden, was eine Wellenlängenmessung im1-ppm-Bereich ermög-
licht.

Nachdem der Einfluss aller bekannten systematischen Fehlerquellen auf die experimentellen Er-
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gebnisse abgeschätzt und minimiert werden konnte, wurden mit dem (nahezu) ideal ausgerichte-
ten Spektrometer die Lyman-α1 Wellenlängen des wasserstoffartigen Argons und Schwefels und
diew Wellenlängen des heliumartigen Argons und Schwefels absolut vermessen. Darüber hinaus
konnte die Wellenlänge derw Linie von Fe24+ relativ zu denen der Lyman-α Linien von Fe25+

bestimmt werden. Außerdem konnten relativ zu den Wellenlängen derr undt Linien von Fe23+,
die relativ zu der derw Linie von Fe24+ ermittelt wurden, die Wellenlängen weiterer dielektro-
nischer Satelliten-Linien des lithiumartigen und berylliumartigen Eisens vermessen werden. Die
Ergebnisse der Absolutmessungen der Lyman-α1 Übergangsenergien von S15+- und Ar17+-Ionen,
die in dieser Arbeit erzielt wurden, sind mit einem relativen Fehler von1.75 bzw. 1.46 ppm die
präzisesten Absolutmessungen von Röntgenübergangsenergien an wasserstoffartigen Ionen. Für
die Lyman-α1 Linie von Ar17+ unterbietet das Resultat die bis jetzt präziseste an diesen Syste-
men durchgeführte Messung [53], die auf Referenzlinien zurückgreift, um den Faktor3.5 in ihrem
relativen Fehler. Bei der geringen Messunsicherheit von∼ 1.5 ppm stimmen theoretische und ex-
perimentelle Werte für diese Übergangsenergien überein, so dass die Messungen eine erstmalige
Überprüfung von Lyman-α1 Übergangsenergien bei dieser hohen Genauigkeit ermöglichen und
ihre Verwendung als Referenzstandards im Röntgenbereich nicht nurtheoretisch, sondern auch
experimentell untermauern.

Für heliumartige Systeme ist festzustellen, dass die Messung derw Übergangsenergie in S14+-
Ionen mit einem relativen Fehler von1.22 ppm bis heute die präziseste Röntgenwellenlängen-
messung an hochgeladenen Ionen darstellt. Die Messungen an diesem Übergang in Ar16+- und
Fe24+-Ionen weisen mit1.54 bzw.3.34 ppm im Vergleich zu den präzisesten bisheringen Experi-
menten [43, 64, 115] für diese Systeme um Faktor1.3 bzw.9 geringere Fehlerbalken auf. Die Er-
gebnisse dieser Arbeit für diew Übergangsenergien in S14+, Ar16+ und Fe24+ stimmen innerhalb
ihrer Fehlerbalken mit den mittels der UM-, den AO- und den BSQED-Ansätzetheoretisch berech-
neten Werten [27,28,30] überein, wogegen sich für den RCI Ansatz von K. T. Cheng [29] ergibt,
dass dieser höchstwahrscheinlich nicht geeignet ist, um die Bindungsenergiebeiträge in Ar16+ und
Fe24+ zu beschreiben. Für diew Übergangsenergie von Fe24+-Ionen ergibt sich experimentell ein
um∼ 15σ niedrigerer Wert als in anderen Experimenten, wobei diese Messergebnisse wesentlich
höhere Unsicherheiten aufweisen. Diese Tatsache kann eventuell aufsystematische Fehler - wie
z.B. Kontamination der Röntgenspektren mit Satelliten-Linien - in diesen Experimenten zurück-
geführt werden. Die Ergebnisse dieser Arbeit erlauben es, die neuesten Vorhersagen über Zwei-
Elektronen und Zwei-Photonen radiative QED-Korrekturen für heliumartige Ionen zu überprüfen.
Die Resultate für diew Übergangsenergie von Ar16+ bzw. S14+ sind auf einem Niveau von5%
bzw. 4% des Gesamtbetrages aller Zwei-Elektronen-QED-Effekte auf diese Effekte für die1S0-
Grundzustandsenergie sensitiv, d.h. auch auf den Beitrag der „abgeschirmten“ Selbstenergie, der
„abgeschirmten“ Vakuumpolarisation und die QED Beiträge durch Austausch von zwei virtuellen
Photonen. Außerdem lässt sich der gesamte1-Elektronen-QED-Beitrag zum angeregten1P1 Ni-
veau überprüfen, wobei die experimentelle Genauigkeit hier noch zu gering ist, um den (3 meV
bzw.2 meV großen) Beitrag der Summe aller2-Elektronen-Effekte zu überprüfen.

Neben den wasserstoff- und heliumartigen Ionen wurden in dieser Arbeit auch dielektronische
Satelliten-Linien des lithium- und berylliumartigen Eisens untersucht, wobei die Elektronenstrah-
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lenergie von Aufnahme zu Aufnahme variiert wurde. Damit konnten relativzu der hier vermesse-
nenw Linie von Fe24+ bzw. denr und t Linien von Fe23+ die Übergangsenergien von9 lithiu-
martigen und6 berylliumartigen Linien mit einer relativen Unsicherheit im Bereich von∼ 12 ppm
bestimmt werden. Es ergibt sich innerhalb der Fehlerbalken jeweils mit einigenexperimentellen
Werten [159–163] eine gute Übereinstimmung, allerdings weisen jene zumeistvergleichsweise
große Unsicherheiten von bis zu∼ 90 ppm auf. Trotzdem sind signifikante, deutliche Diskrepan-
zen zwischen theoretisch vorhergesagten und experimentell vermessenen Übergangsenergien klar
zu erkennen, wobei die für diet, q undr Übergangsenergien vorliegenden theoretischen Werte der
RCI [166] und RMBPT Methode [154] alle niedriger liegen, genauer um bis zu∼ 450 meV. Dies
legt die Schlussfolgerung nahe, dass bereits ab einer Kernladungszahl vonZ = 26 lithiumartige
Ionen nicht zureichend durch die Theorie beschrieben werden. Diesist ein wichtiges Ergebnis,
welches bisherige Beobachtungen aufgrund wesentlich höherer Meßunsicherheiten zwar naheleg-
ten, aber nicht eindeutig beweisen konnten.

Es ist hervorzuheben, dass die Präzision in den Wellenlängenmessungen mit dem Heidelberg-
Röntgenspektrometer in zukünftigen Experimenten weiter erhöht werden kann, so dass die Ergeb-
nisse schließlich relative Unsicherheiten im sub-ppm Bereich aufweisen.Der vielversprechendste
Ansatz ergibt sich dabei über eine weitere Temperaturstabilisierung des experimentellen Aufbaus,
da die Unsicherheit in der Temperatur mit bis zu1.2 ppm in dieser Arbeit den größten Beitrag zur
Unsicherheit liefert. Nichts destotrotz bietet das Röntgenspektrometer auch in seiner jetzigen Kon-
figuration die Möglichkeit, eine Vielzahl von Ionenspezies absolut und hochpräzise zu vermessen
und als Referenzwellenlängen für Relativmessungen bzw. für Mikrokalorimeter zur Verfügung zu
stellen. Diese Mikrokalorimeter werden aufgrund ihres großen simultan erfassbaren Spektralbe-
reiches und erwarteter zukünftiger Vergrößerung ihrer Detektorfläche die Möglichkeiten der Rönt-
genspektroskopie entscheidend erweiertern. Für zukünftige röntgenspektroskopische Experimente
werden zudem durch die in Deutschland, den USA und Japan aufgebauten Freien-Elektronen-
Lasern (FEL) X-FEL [33], LCLS [34] und Spring-8 [35] zum erstenMal Laser für den Röntgen-
bereich entwickelt und zugänglich gemacht. Es ist bereits am FLASH FEL gelungen, durch eine
Kombination aus einem FEL für weiche Röntgenstrahlen, kurz FLASH, mit einer speziell für die-
sen Einsatz konstruierten EBIT, FLASH-EBIT, einen inneratomaren Ein-Elektronen-Übergang in
Fe23+ im weichen Röntgenbereich, bei48.6 eV, durch resonante Ein-Photonen Laserspektrosko-
pie zu untersuchen [36]. Bei schmalbandigem Strahl des Röntgen-Freien-Elektronen-Lasers sind
solche Experimente mit hoher Präzision auch im Röntgenbereich denkbar und wünschenswert.

Zusammengefasst stellen die in dieser Arbeit durchgeführten Messungen die insgesamt präzise-
sten atomphysikalischen Absolut- und Relativmessungen im Röntgenbereichdar. Sie haben da-
durch signifikante Diskrepanzen zur Theorie lithiumartiger Systeme mitZ = 26 aufgedeckt, bzw.
die Genauigkeit der Voraussagen für wasserstoffartige und teilweiseauch heliumartige Systeme
mit einer Unsicherheit unter2 ppm bestätigt.
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