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Kurzfassung:

Gegenstand der vorliegenden Arbeit ist die Photoionisation von mehrfach bis hochgelade-
nen lonen durch den Einsatz einer Elektronenstrahl-Ionenfalle am Elektronen-Speicherring
fiir Synchrotronstrahlung BESSY II. Die hier vorgestellte, neue Methode erweitert den
Bereich der Ionen, deren Photoionisations-Spektren vermessen werden kénnen, weit iiber
die Moglichkeiten bisheriger Verfahren hinaus, indem ein gut kontrolliertes Ensemble von
Target-Ionen mit Flachendichten, die in etwa drei Gréf8enordnungen iiber jenen von lons-
trahlen liegen, bereitgestellt wird. Resultate fiir N3+, Ar8:10:12+ ynd Fel214+ zeigen ausge-
zeichnete Auflésung und Sensitivitit. Damit wird eine experimentelle Uberpriifung theore-
tischer Verfahren zur Berechnung der Photoionisations-Wirkungsquerschnitte im Bereich
hoher Ladungszusténde und Ionisationspotentiale erstmals moglich. Die Identifizierung der
Emissions- und Absorptionslinien in astrophysikalischen Rontgenspektren wird dadurch
stichhaltiger. Hervorzuheben sind die Ergebnisse fiir das hierzu relevante Fe'4t | in dem
L-Schalen Anregungen bis in den keV Bereich gemessen wurden. Ein Auflésungsvermogen
von E/AFE 6500 wurde dabei erreicht, wodurch Resonanzenergien und Aufspaltungen auf
100 bzw. 10 ppm bestimmt werden konnten. Dariiber hinaus wurde ein vielversprechender
Zugang zur Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnitte demonstriert.

Abstract:

In this work photoionization of multiply and highly charged ions is studied using an
electron beam ion trap and synchrotron radiation at the BESSY II electron storage ring.
The new method introduced here extends the range of ions accessible for photoionization
investigations beyond current limitations by providing a well controllable target of ions
at about three orders of magnitude higher densities compared to ion beam targets. Data
on N3t Ar®1012+ and Fel?14t show excellent resolution and sensitivity. This enables
to benchmark numerous theoretical methods for the calculation of photoionization cross
section in the range of high charge states and ionisation potentials for the first time.
Thus the identification of emission and absorption lines in astrophysical spectra can be
improved significantly. In this regard, a special emphasis should be given to the results
of Fe'**, where L-shell excitations could be measured up to the keV regime. A resolving
power of E/AFE 6500 was achieved, allowing for the accurate determination of resonance
energies and splittings on a 100 and 10 ppm level, respectively. Moreover, a very promising
approach toward the determination of absolute cross section was demonstrated.
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Deutsche Rechtschreibung

Die schriftliche Arbeit orientiert sich an der neuen deutschen Rechtschreibung, welche
am 1. August 2006 in Kraft trat. In der aktuellen Form ist dem Schreibenden in vielen
Punkten die Freiheit eingerdumt worden, sich fiir die eine oder andere Schreibweise zu
entscheiden. Dies betrifft in erster Linie die Verwendung von Komma, Getrennt- oder
Zusammenschreibung sowie der Einsatz von Bindestrichen:

§ 45: Man kann einen Bindestrich setzen zur Hervorhebung einzelner Bestandteile, zur
Gliederung uniibersichtlicher Zusammensetzungen, zur Vermeidung von Missversténdnis-
sen oder beim Zusammentreffen von drei gleichen Buchstaben.

Speziell in den Féllen, wo zusammengesetzte Worter aus drei oder mehr einzelnen Wor-
tern bestehen, werden in dieser Arbeit Bindestriche gesetzt:

e FElektronenstrahlenergie — Elektronenstrahl-Energie,
o Synchrotronstrahlungsquellen — Synchrotron-Strahlungsquellen,

o Targetionenflichendichte — Targetionen-Fldchendichte.

Bei zusammengesetzten Wortern aus zwei Bestandteilen werden nur Ausnahmen ge-
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e Targetion < Target-Ton (t trifft auf Ton — Ahnlichkeit mit Nation udgl.),
o Photonenenergie < Photonen-Energie (Photo(ne)3rgie)
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Flichtigkeits- und Rechtschreibfehler, sowie Wiederholungen, Inkonsistenzen und 6ster-
reichische Stilbliiten wurden nach besten Wissen und Gewissen gesucht und behoben. Eine
vollstandige Beseitigung ist wohl kaum gelungen, daher bitte ich um Entschuldigung und
hoffe, in Hinblick auf die Verdffentlichungen in Journal of Physics und Physical Review
Letters, welche gegen Ende dieser Dissertation Prioritat hatten, auch auf Verstéandnis.
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Kapitel 1

Einleitung

"Den Rest meines Lebens werde ich dariiber nachdenken, was Licht ist!”

Albert Einstein, 1917

Licht und Materie waren von Anfang im Zentrum menschlichen Bemiihens um ein Ver-
stdndnis der physikalischen Wirklichkeit. Die Reifung dieser Konzepte in den Wissenschaf-
ten ging mit berithmten Streitfragen und der Entwicklung neuer Theorien einher. Noch an
der Schwelle zum 20. Jahrhundert war die Existenz des Atoms nicht unumstritten und auch
die entschieden geglaubte Debatte iiber den Wellen- oder Teilchencharakter des Lichts ent-
flammte neu. Bis dahin galt, nach der Entdeckung von Interferenzerscheinungen und mit
den beriithmten Gleichungen, die James C. Mazwell in den Jahren 1861-1864 formulier-
te [1; 2; 3], Licht als elektromagnetische Welle perfekt verstanden. Es waren Phénomene
der Wechselwirkung von Licht mit Materie, welche Teilcheneigenschaften offenbarten und
eine Weiterentwicklung der Theorie des Lichts erforderten.

Im Jahr 1900 postulierte Maz Planck zur Erklarung des Spektrums eines schwarzen Strah-
lers in der Herleitung seines Strahlungsgesetzes zum ersten Mal die Idee einer Wechselwir-
kung in Portionen (Quanten) des Lichts mit Materie [4]. Dies gilt als die Geburtsstunde
der hochst erfolgreichen Quantentheorie und markiert den Beginn einer Entwicklung die
unsere Auffassung vom Aufbau der Materie revolutionierte. Noch offensichtlicher zeigte
sich der Teilchencharakter des Lichts beim photoelektrischen Effekt. Féllt elektromagneti-
sche Strahlung auf eine Metalloberfléache, so kann dies zur Emission von Elektronen fithren
(Photoelektronen). Dabei wurden im Wesentlichen folgende Zusammenhénge festgestellt,
die nicht zum Wellenbild passten. Das Einsetzen der Emission und die kinetische Ener-
gie der Photoelektronen Ef; hangen nicht von der Intensitdt der Strahlung ab, sondern
von ihrer Frequenz v. Der Emissionsstrom hingegen ist proportional zur Intensitit. Albert
FEinstein zeigte 1905 in einer seiner bahnbrechenden Veroffentlichungen dieses berithmten
Jahres [5], dass dieses Verhalten mittels der von Planck postulierten Lichtteilchen (Pho-
tonen) tiber eine simple Energiebilanz verstandlich wird:

Efin = v — @, (1.1)

wobei h das Planck’sche Wirkungsquantum und ®y, die materialabhéngige Austrittsar-
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beit ist. Fiihrt man dieses Experiment nicht an einem Festkorper, sondern an Atomen,
Molekiilen bzw. Ionen durch, so spricht man vom atomaren Photoeffekt oder von Photoio-
nisation. Die Wechselwirkung von Licht mit Materie in Form der Photoionisation hoch-
geladener Ionen durch Synchrotronstrahlung ist Thema der vorliegende Arbeit, wobei es
auch um die Einfithrung einer neuen experimentellen Methode geht, die dieses Feld ent-
scheidend voran bringt.

Die Photoionisation wird mit den Methoden der (Photonen-) Spektroskopie untersucht,
welche auf der Analyse des Lichts basiert, das von Materie ausgesandt oder absorbiert
wird. Nach den Entdeckungen am Beginn des letzten Jahrhunderts und speziell durch die
Entwicklung der Atomtheorie stieg diese Disziplin von einer empirischen zu einer quanti-
tativen Wissenschaft auf. Die Beobachtung von Emissions- bzw. Absorptionslinien werden
Ubergiéingen zwischen Energieniveaus gebundener Elektronen zugeordnet. Die Spektrosko-
pie liefert bis heute wie kaum ein andere Disziplin umfangreiche, detaillierte und préazise
Informationen iiber physikalische Systeme. Die unzdhligen Methoden, Anwendungen und
Teilbereiche der Spektroskopie sind Ausdruck ihrer Vielseitigkeit und Bedeutung. Beson-
ders hervorzuheben ist die Resonanzspektroskopie, da sie die genausten Untersuchungen
zuldsst. Dazu wird die Emission von Licht nicht passiv beobachtet, sondern der zuge-
horige Ubergang aktiv angeregt. Bei der Photoionisation der Ionen erfolgt diese aktive
Anregung durch Synchrotronstrahlung. Diese Wechselwirkungen von atomaren Ionen mit
dem elektromagnetischen Feld gehort zweifelsfrei zu den fundamentalsten und gleichzeitig
relevantesten Prozessen der Atomphysik. Fundamental, weil es sich um die einfachsten
Elektronenstrukturen von realer Bedeutung handelt und relevant, weil Ionen unter ande-
rem in astrophysikalischen Plasmen omnipresent sind.
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Abbildung 1.1: Ubersicht der Haufigkeit der Elemente in unserem Sonnensystem [6; 7; 8]. Die Haufigkeiten
sind auf Eisen normiert (Fe=10°=1) und logaritmisch dargestellt. Die zwéIf haufigsten und dementsprechend
astrophysikalisch bedeutensten Elemente [9] sind rot markiert. Die Ordnungszahl Z auf der Abszisse wechselt
von einer linearen Skala fiir Z < 8 auf eine logarithmische fiir Z > 8.



So beruht der Erkenntnisgewinn in der Astronomie als beobachtende Wissenschaft bei-
nahe ausschlieflich auf der spektralen Analyse der elektromagnetischen Strahlung, welche
aus den verschiedensten Bereichen des Kosmos zur Erde vordringt. Aus der Analyse dieser
Spektren wird deutlich, dass die baryonische Materie im Kosmos fast gdnzlich im ionisier-
ten bis hochionisierten Zustand vorliegt [10]. Aus dem Blickwinkel der Astrophysik sind
es vor allem die wesentlich héufiger vorkommenden leichten Elemente, welche detailliert
untersucht werden miissen [9]. Abbildung 1.1 zeigt Haufigkeitsverteilung fiir unser Son-
nensystems [6; 7; 8]. Jenseits von Argon bzw. Kalzium sticht die auffillige Uberhohung fiir
Eisen ins Auge. In den astrophysikalischen Spektren treten Emissions- und Absorptionsli-
nien der Ionen dieser Elemente zahlreich auf und erlauben Riickschliisse auf relative Hau-
figkeiten der Elemente und die Verteilung der Ionisationszusténde, sowie Temperaturen,
Dichten und Geschwindigkeiten. Allerdings erfordern solch weitreichende Interpretationen
gute Kenntnis der Linienpositionen und -stérken, zumal die Zuordnung gegebenenfalls un-
ter Mitberiicksichtigung der expansionsbedingten Rotverschiebungen erfolgen muss. Die
in diesem sowie in anderen Gebieten der Astrophysik (z.B. Simulation astrophysikali-
scher Plasmen, Opazitiaten in der Hiille von Sternen, ...) benétigten atomphysikalischen
Daten sind so umfangreich, dass sie praktisch nur mittels Berechnungen bereit gestellt
werden konnen. Zu den bekanntesten Bemiihungen dieser Art zdhlt das ”Opacity Pro-
ject” [11; 12], welches danach strebt, zuverldssige Vorhersagen aller relevanten Elemente
in den verschiedenen Ionisationszustidnden zu erzeugen. Dennoch miissen diese Berech-
nungen mit gezielten Messungen stichprobenartig iiberpriift werden, um entscheidende
Impulse zur kontinuierlichen Verbesserung der theoretischen Methoden zu geben. Speziell
im Fall der Photoionisation hochgeladener Ionen klafft eine grofie Liicke in unserem expe-
rimentell gesicherten Wissen, obwohl diese Prozesse wichtige Absorptionmechanismen im
Vakuumultraviolett (VUV) und Réntgenbereich sind.

In jiingster Zeit erlebt die Astrophysik gerade bei diesen Energien eine spannende Bliite-
zeit. Die Rontgenobservatorien Chandra und XMM-Newton [13; 14], welche im Juni bzw.
Dezember 1999 auf ihre Umlaufbahnen gebracht wurden, liefern Beobachtungen von her-
vorragender Qualitét, die leider hdufig durch die Ungenauigkeiten und Unsicherheiten der
zur Interpretation der Daten herangezogenen theoretischen Modelle konterkariert wird.

Zu den intensiv diskutierten Fragen des vergangenen Jahrzehnts gehort die "Suche nach
den fehlenden Baryonen” [17; 18; 19; 20]. Im Vergleich zum Baryoneninhalt des friihe-
ren Universums (hohere Rotverschiebungen), welche auch mit Analysen des Kosmischen
Mikrowellen Hintergrunds (engl.: cosmic microwave background - CMB) iibereinstimmen,
konnten bei geringen Rotverschiebungen weniger als 10% der erwarteten Menge an Ba-
ryonen detektiert werden. Simulationen ergaben, dass rund die Hélfte der Baryonen in
riesigen, filamentartigen Strukturen bei geringer Dichte zwischen den Galaxien und Gala-
xiehaufen verbleibt, welche einen wesentlichen Teil der fehlenden Baryonen beherbergen
konnten. Die Temperaturen dieses schwer detektierbaren intergalaktischen Mediums lie-
gen im Bereich von 10° bis 107 K, was zur Bezeichnung WHIM fiihrte (engl.: warm hot
intergalactic medium). Abbildung 1.2 zeigt eine graphische Darstellung zur Verteilung des
WHIM, wie sie aus einer solchen Simulation folgt [15; 16]. Einer der vertrauenswiirdigsten
Nachweise dieser Strukturen basiert auf Absorptionslinien von O°* [21].

Eine weiteres aktuelles Problem ergab sich bei der Analyse der Rontgenspektren akti-
ver Galaxienkerne (engl.: active galactic nuclei - AGNs), welche Absorptionslinien von
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Abbildung 1.2: Das Kosmische Netz (engl.: cosmic web). Simulation der Dichteverteilung des WHIM (Gas
bei Temperaturen von 10° bis 107 K) im Universum farbcodiert dargestellt [15; 16]. Zwischen den Galaxien bzw.
Galaxiehaufen besonders hoher Dichte liegen riesige Strukturen die bei nur leicht erhéhter Dichte, welche rund
50% der baryonischen Materie enthalten. Mit freundlicher Genehmigung von Romeel Davé.

ausstromenden Ionen enthalten. L-Schalen Anregungen hochgeladener Eisenionen sind in
den Spektren von Chandra als nicht aufgeloste, breite Strukturen (engl.: unresolved tan-
sition arrays - UTAs) sichtbar. Basierend auf Berechnungen mit dem Atomstuktur-Code
HULLAC [22] wollte man Aussagen iiber die Austrittsgeschwindigkeit der Ionen machen [23].
Unerkannte Ungenauigkeiten dieser Vorhersagen fiithrten zu der falschen Schlussfolgerung,
dass die hochgeladenen Eisenionen Teil eines ruhenden Halos sein konnten und nicht
dem ausstromenden Gas angehdren. Die Autoren dieser Publikation weisen explizit dar-
auf hin, dass bestétigende experimentelle Vergleichsdaten noch ausstehen und erwéhnen
die Schwierigkeit solcher Labormessungen. Erst erheblich verbesserte Rechnungen von
Gu et al. [24], die eine bisher selten vollbrachte Kombination aus rechnerischem Aufwand
und theoretischer Griindlichkeit darstellen, konnten das fragwiirdige Resultat korrigieren.
Die endgiiltige Klarung von experimenteller Seite wurde in der vorliegenden Arbeit mittels
der Ergebnisse zu Fe'4t erbracht.

Neben der astrophysikalischen Relevanz ist die fundamentale Bedeutung der prézisen
Kenntnis der elektronischen Struktur von Ionen hervorzuheben. Alle positiven atomaren
Tonen bilden ausgehend von den rund 80 stabilen Elementen ein Arsenal von iiber 3000
Untersuchungsobjekten. Unterscheidet man zusétzlich die stabilen Isotope, so kommt man
sogar auf iiber 13 000. Vom Ein-Elektronensystem, als im Rahmen der Quantenelektrody-
namik nahezu exakt l6sbares Problem, bis hin zum Vielteilchensystem mit komplexen
Elektronen-Korrelationen in Form von Inter- und Intraschalen Wechselwirkungen stehen
damit in allen Abstufungen Studienobjekte zur Verfiigung. Besonders aufschlussreich sind
vergleichende Untersuchungen entlang bestimmter Sequenzen, bei denen Systeme mit glei-
cher Anzahl an Elektronen (isoelektronisch), das gleiche Element in verschiedenen La-



dungszustanden (isonuklear) oder auch Ionen mit gleichem Ladungszustand (isoionisch)
verglichen werden. Bindungsenergien von wenigen Elektronenvolt (eV) bis 132keV im Ex-
tremfall von 91-fach geladenem Uran sind vertreten. Die im letzteren Fall involvierte Ener-
gie ist mit der Ruhemasse des Elektrons vergleichbar (511keV). Relativistische Effekte,
welche im Rahmen der Dirac-Theorie erfasst werden, fithren hier zu betréachtlichen Ver-
schiebungen und Aufspaltungen der Energieniveaus. Weitere Beitrige, die sich erst durch
quantenfeldtheoretische Behandlungen erklaren lassen, sowie anschaulichere Effekte, wie
beispielsweise Einfliisse der endlichen Kerngréfie, skalieren mit hohen Potenzen der Kern-
ladungszahl Z und koénnen daher an schweren hochgeladenen Ionen am besten untersucht
werden [25].

Die Erforschung der Photoionisation ein und mehrfach geladener Ionen hat eine ver-
gleichsweise kurze Geschichte [26]. Dagegen begann die Untersuchung der Photoionisation
neutraler Atome bzw. Molekiile in der Gasphase bereits im Jahr 1887 mit der Entdeckung
des photoelektrischen Effekts durch Heinrich Hertz. Bahnbrechende Fortschritte wurden
auf theoretischer Seite erst durch die Theorie der Atomstruktur von Nils Bohr [27] einge-
leitet und auf experimenteller Seite mit der Entwicklung der Vakuumtechnik und spezi-
ell durch die Verfiigbarkeit intensiver, monochromatischer Synchrotronstrahlung méglich.
Solche Untersuchungen atomarer Systeme gestalten sich an Edelgasen am einfachsten und
erfolgten schon 1963 [28]. Nach wie vor sind Photoionisations-Experimente zur Klarung
fundamentaler Fragen in der Atomtheorie von hiéchster Aktualitdt. Ein prominentes, viel
diskutiertes Beispiel ist die Helium Zwei-Photonen Doppelionisation. Experimente hierzu
messen die Energie- und Winkelverteilung der beiden Photoelektronen (vielfach differenti-
elle Wirkungsquerschnitte) [29; 30] und die Ergebnisse werden mit theoretischen Berech-
nungen verglichen [31; 32; 33; 34]. Dazu sind Reaktionsmikroskope [35], welche kinematisch
vollstéandige Analysen des physikalischen Prozesses ermdglichen, an den stérksten bzw.
brillantesten derzeit verfiigbaren Strahlungsquellen, sogenannten Freie Elektronen Lasern
im Einsatz. Solche Messungen bieten besonders spannende Einblicke in die Korrelation
der beiden Elektronen des Heliumatoms.

Sollen Photoionisations-Experimente an Ionen durchgefithrt werden, so steht man vor
der Herausforderung die einander abstoflenden Ionen in hohen Dichten praparieren zu
miissen, was mit zunehmenden Ladungszustand erhohte Schwierigkeiten bereitet. Daher
beschranken sich bisherige Studien an Ionen fast ausschlielich auf die Vermessung (einfach
differentieller) Wirkungsquerschnitte als Funktion der Photonen-Energie und auf schwa-
che Felder (Ein-Photon Prozesse). Vermessung der Winkel- und Energieverteilung der
Photoelektronen sind bisher die Ausnahme [36; 37] [38; 39]'. Jedoch bieten bereits die
energiedifferentiellen Untersuchungen insbesondere zu den auftretenden resonanten Pro-
zessen detaillierte Einblicke in die elektronische Struktur der atomaren Ionen und deren
Wechselwirkung mit dem elektromagnetischen Feld. Zum Beispiel haben Photoionisations-
Studien an den Ubergangsmetallen der vierten Periode (Kalzium bis Nickel) entscheidend
zum besseren Verstéandnis der wetteifernden 3d und 4s Zusténde beigetragen [40].

Im Wesentlichen waren bisher zwei etablierte Methoden im Einsatz [41; 42]. Die eine ba-
siert auf Photoabsorption in einem dichten Plasma, welches typischerweise mittels Laser
erzeugt wird (dual laser produced plasma). Dabei ist die Genauigkeit jedoch begrenzt, weil

Lwobei dort genau genommen neutrales Neon doppelionisiert wurde
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verschiedene Tonen zur Absorption beitragen. Wesentlich selektiver und exakter arbeitet
die sogenannte MB Methode, bei der ein Ionenstrahl mit monochromatisierter Synchro-
tronstrahlung koaxial zusammengefithrt wird. Mit dieser Technik konnten auch absolute
Wirkungsquerschnitte vermessen werden, wobei die Genauigkeit allerdings hiufig durch
eine unvermeidliche Beimengung von Ionen in metastabilen Zustdnden reduziert wird. Wie
bereits erwahnt wird es zu hoheren Ladungszustdnden immer schwieriger die erforderlichen
Tonendichten in Form eines Ionenstrahls bereitzustellen. John B. West propagierte 2001
in seinem Uberblickswerk zur Photoionisation atomarer Ionen [41] die Ausweitung der
Experimente auf hohere Ladungszustédnde neben der Spektroskopie der Photoelektronen
als eine der Haupt-Herausforderungen.

Tatséachlich wurden seit 2001 auch wesentliche Fortschritte mit der MB Methode erzielt
und lonen bis in Ladungszustédnde von g=9 im Falle des Elements Cerium (53Ce) vermes-
sen [43; 44]. Allerdings liegt hier ein schweres Ion vor, bei dem selbst solch relativ hohe
Ladungszustéinde noch nicht mit besonders hohen Ionisationspotentialen verbunden sind
(EICI§9Jr ~141eV). Fur das astrophysikalisch duflerst relevante Eisen reicht eine aktuelle
Studie der isonuklearen Sequenz bis zum sechsfach geladenem Ton (EfS0+ ~1226V) [45],
wobei fiir Fe®t und Fe®t keine absoluten Messungen moglich waren. Die Erweiterung zu
hoheren Ionisationspotentialen hin scheitert in erster Linie an den Targetdichten, wel-
che in Ionenstrahlen zu héheren Ladungszustdnden stark abnehmen, da die erforderlichen
Photonen-Energien an den Synchrotron-Strahlungsquellen, an denen MB Apparaturen
aufgebaut sind, prinzipiell verfligbar sind. Das zeigen Untersuchungen zur Innerschalen-
Anregungen von lonen niedriger Ladungszusténde. Beispielsweise wurden Anregungen der
K-Schalen in C?* [46] und Ne™ sowie Ne?T [47] bei 293 eV bzw. 850 eV vermessen.

Die vorliegende Arbeit zeigt nun auf, wie Photoionisations-Experimente an mehrfach,
hoch- und in Zukunft auch hochstgeladenen Ionen durch den Einsatz einer Elektronen-
strahl-Tonenfalle (engl.: electron beam ion trap - EBIT) an modernen Strahlungsquellen
bewerkstelligt werden konnen. Dieser Typ von Falle tibernimmt gleichzeitig die Produkti-
on der hochgeladenen Ionen und erreicht Ionendichten, die in etwa drei Gréf8enordnungen
iiber denjenigen in den bekannteren Penning- bzw. Paul-Fallen sowie von Ionenstrahlen der
MB Apparaturen liegen. Dariiber hinaus bieten Elektronenstrahl-Ionenfallen ausgezeichne-
te Kontrolle iiber die Ladungszustandsverteilung sowie tiber Wechselwirkungszeiten. Diese
Eigenschaften sind von besonderer Relevanz fiir Photoionisations-Experimente mit einer
EBIT bzw. fiir die Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnitte. Konkret wurde die trans-
portable, sogenannte FLASH-EBIT? am Berliner Elektronenspeicherring fiir Synchrotron
Strahlung (BESSY II) eingesetzt, um innerhalb von zwei Kampagnen insgesamt drei ver-
schiedene Elemente (N, Ar, Fe) in Ladungszustédnden bis zu ¢g=14 bei Photonen-Energien,
die bis in das keV-Regime reichen, zu vermessen. Fiir eine Resonanz in Fe'#t bei 807 eV
wurde dabei ein Auflésungsvermogen von E/AE=6500 erreicht. Die FLASH-EBIT wurde
am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik in Heidelberg zum externen Einsatz an modernen
Strahlungsquellen entwickelt und von Sascha Epp im Rahmen seiner Doktorarbeit aufge-
baut [49]. Zwei wesentliche Merkmale dieser EBIT sind erstens die waagrechte Lage des
Elektronenstrahls, die eine axiale Uberlappung der Ionen mit Photonenstrahlen moderner

’Die Namensgebung hiéngt mit dem urspriinglichen Einsatz am VUV Freie Elektronen Laser in
Hamburg (FLASH) zusammen, wobei u.a. Resonanzspektroskopie an Fe?*t erfolgreich durchgefiihrt wur-
de [48; 49]



Strahlungsquellen ermoglicht und damit héchstmogliche Ionenflichendichten garantiert.
Zweitens halt der geschlossene kryogene Heliumkreislauf die im Vakuum integrierten su-
praleitenden Spulen unterbrechungsfrei und wartungsarm auf Temperaturen von rund 4 K
und erzeugt damit gleichzeitig beste Vakuumbedingungen.

Die Idee eine Elektronenstrahl-Tonenfalle an Synchroton-Strahlungsquellen einzusetzen,
um Photoionisations-Experimente an hochgeladenen Ionen durchzufiihren ist keineswegs
neu. Bereits 1994 stellte eine Gruppe in Tokyo um Scott D. Kravis eine Elektronenstrahl-
Ionenquelle (engl.: electron beam ion source - EBIS) vor, welche speziell fiir Messungen
an der photon factory synchrotron radiation facility konzipiert wurde [50]. Einige Berichte
iber Testmessungen liegen vor [51], bei denen ausgehend vom neutralen Atom sukzessive
Photoionisation zur Erzeugung hoherer Ladungszustdnde genutzt wurde. Gezielte Photo-
ionisations-Messungen nach Erzeugung und Speicherung der Ionen mit der EBIS lassen
sich in der Literatur allerdings nicht finden. Deshalb ist davon auszugehen, dass die Durch-
fiihrung zum damaligen Zeitpunkt nicht gegliickt ist. In diesem Zusammenhang ist auch der
Einsatz einer Penning-Falle an der National Synchrotron Light Source (NSLS) in Brookha-
ven einer Gruppe um David A. Church erwahnenswert. Ausgehend von Ar?*t wurden iiber
Photoionisation durch Breitband Wiggler-Strahlung Argonionen in Ladungszustinden bis
g=8 erzeugt und nachgewiesen [52; 53; 54; 55]. Fallen scheinen dann fiir diese Anwen-
dungen in Vergessenheit geraten zu sein. Vermutlich besteht ein Zusammenhang mit den
zeitgleich aufkommenden MB Experimenten durch I. C. Lyon etal. bzw. B. Peart etal.
an der Daresbury Synchrotron Radiation Source [56; 57; 58; 59; 60], wo von Anfang an
absolute Wirkungsquerschnitte bestimmt werden konnten. Kiirzlich sind Vorteile der To-
nenfallen fiir Photoionisations-Experimente wiederentdeckt worden. Thissen et al. zeigten
an Xet-Ionen, dass zum Beispiel die Unterdriickung von Target-Ionen in metastabilen
Zustanden in einer Penning-Falle moglich ist [61].

Abbildung 1.3 gibt einen Uberblick iiber Ionen, welche in den letzten Jahren mittels MB,
dual laser produced plasma und in Einzelfdllen auch mit Ionenfallen vermessen wurden
und vergleicht dazu die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit. Die Darstellung gibt die Ord-
nungszahl Z des Elements auf der Ordinate und den Ladungszustand ¢ auf der Abszisse
an und verdeutlicht damit eindrucksvoll die betrachtliche Ausweitung der durch die neue
Methode der Photoionisation zugénglichen Systeme.

Die Ergebnisse zu Fe!4t verdeutlichen das Potential der Elektronenstrahl-Ionenfallen. Bei

einem hohen Ionisationspotential von 456 eV wurde Sensitivitat auf Wirkungsquerschnitte
im kbarn-Bereich gezeigt. Resonante Photoionisation konnte bei Photonen-Energien ge-
messen werden, die bis in das keV Regime reichen. Eine Resonanz (2p3d) bei rund 800 eV
wurde demonstriert, das sehr genaue Bestimmungen von absoluten Wirkungsquerschnitten
prinzipiell moglich sind. Hier konnte auferdem ein Auflésungsvermogen von E/AE=6500
erreicht werden, ein Wert der im Energiebereich von 300eV bis 2.5keV fiir hochgeladene
Ionen kaum {ibertroffen wird und welcher sehr genaue Energie Bestimmungen erméglichen
soll.
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Abbildung 1.3: Ubersicht der lonen, mit denen Photoionisations-Experimente durchgefiihrt wurden anhand
der Darstellung der vermessenen Ladungszustande ¢ gegeniiber der Ordnungszahl Z des jeweiligen Elements
logarithmisch aufgetragen. Die graue Schattierung markiert lonen, deren (erstes) lonisationspotential unterhalb
von 150 eV liegt. Bisherige Experimente mit der MB Methode (orange Kreise), der dual laser produced plasma
Methode (blaue Dreiecke) sowie zwei Ergebnisse mit Penning-Fallen (griine Quadrate) sind im Wesentlichen
nicht tber diesen Bereich (grau schattiert) hinaus gekommen. Ergebnisse der vorliegenden Arbeit (rote Sterne)
zeigen die deutliche Ausweitung des Bereichs, welcher durch die vorgestellte Methode fiir Photoionisations-Ex-
perimente zuganglich ist. Die durchgezogenen Linien markieren Schalenabschliisse.

Die Arbeit ist folgendermaflen aufgebaut: Zunéchst werden im Kapitel Theorie die Grund-
lagen zu hochgeladenen Ionen und zur Photoionisation vorgestellt und erarbeitet. Da es
sich hier auch um die Einfiihrung einer neuen Methode handelt, werden die wichtigsten
etablierten Methoden in einem eigenen Kapitel vorgestellt. Aus dem selben Grund f&llt das
nachfolgende Kapitel Ezperiment etwas langer aus. Es deckt sowohl den Versuchsaufbau,
als auch die Durchfiihrung der Messung und die Datenanalyse ab. Nach der Présentation
und Diskussion der Ergebnisse schliefit die Arbeit mit Zusammenfassung und Ausblick.



Kapitel 2

Theorie

Um die Resultate der durchgefithrten Photoionisations-Experimente mit Ionen und hoch-
geladenen Ionen (bzw. auch mit Atomen) interpretieren zu kénnen, ist ein Grundverstand-
nis der Atomstruktur Voraussetzung. Hier geht es vor allem um den Ubergang vom exakt
losbaren Wasserstoff-artigen System (kurz: H-artig) zu den Mehr-Elektronensystemen, die
mittels Ndherungen und numerischer Verfahren behandelt werden miissen. Auf diese Weise
wird gleichzeitig die fundamentale Bedeutung der Untersuchungen an hochgeladnen Ionen
verdeutlicht. Darauf aufbauend werden die Prozesse diskutiert, welche bei der Photoioni-
sation (PI) solcher Systeme auftreten. Es folgt eine Skizze und ein Vergleich der theore-
tischen Ansétze, auf denen computerunterstiitzte Berechnungen beruhen. Das Hauptziel
dieses Kapitels ist es, die Grundlagen fiir ein qualitatives Verstdndnis der Resultate zu ver-
mitteln und einen Einblick in die Komplexitéit des Problems zu geben. Anders gesagt, die
Theorie wird vom Blickwinkel des Experimentalphysikers aus vorgestellt. Eine detaillierte
Beschreibung sei den Experten iiberlassen (z.B. [62; 63; 64]), gemafl dem Grundsatz:

"Schuster, bleib bei Deinem Leisten.”

Apelles, Maler im antiken Griechenland

Wenn nicht anders angegeben werden hier atomare Einheiten verwendet:

Atomare Einheiten: m, =h = |e| = 4meg = 1. (2.1)
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2.1 Wasserstoff-artige Systeme

Bereits ein Proton und ein gebundenes Elektron bieten in ihrem Zusammenspiel einen
Facettenreichtum, dessen Beschreibung gewaltige Leistungen und Geniestreiche namhaf-
ter Physiker erforderte. An vorderster Front stehen Bohr, Schrédinger, Dirac und Feyn-
man, deren Namen Meilensteine in der Entwicklung der Atomtheorie markieren. Da die-
se Grundlagen dem geneigten Leser mit grofler Wahrscheinlichkeit bekannt sein diirften,
werden hier nur die Resultate zusammengefasst. Ansdtzen und Losungswege sind in zahl-
reichen Lehrbiichern der Grundlagenphysik bzw. der theoretischen Physik ausgefiihrt.

Aus den Bohr’sche Postulaten [27] konnten die Bindungsenergie des Elektrons in der
n-ten Schale bereits hergeleitet werden:
22
E, = TR (2.2)
wobei Z die Kernladungszahl ist und n auch als Hauptquantenzahl bezeichnet wird. Die
Schrédinger-Gleichung [65; 66; 67] liefert mit einem revolutiondren Zugang und der Idee
von Wellenfunktionen noch die gleichen Werte. Die Energieniveaus sind nun (ohne Spin)
n?-fach entartet. Zur vollstindigen Charakterisierung der Zustéinde werden daher zusitz-
lich zur Hauptquantenzahl n (Schale) die Bahndrehimpuls-Quantenzhal [ (Unterschale)
und die Magnetquantenzahl m eingefiihrt. Dirac gelang eine kovariante Formulierung der
Schrodinger-Gleichung. Die Dirac-Gleichung geniugt also den Prinzipien der speziellen Re-
lativitdtstheorie und hat weitreichende Konsequenzen. Die Wellenfunktion musste zu ei-
nem Spinor erweitert werden, welcher von theoretischer Seite die Einfiihrung von Spin
und Antiteilchen der Elektronen sozusagen "erzwingt”. Aulerdem treten bei hohen Ener-
gien Effekte auf (Kleinsches Paradoxon) die spater zur Entwicklung der Feldtheorie Anlass
gaben. Die Dirac-Theorie bewirkt eine Verschiebung aller Energieniveaus und eine Auf-
hebung der Entartung nach dem Gesamtdrehimpuls j =1+ % (Feinstruktur). Die exakte
Losung im idealen % Zentralpotential

[N

1 (a Z)?
1+ 5
(n=i= 3+ G+~ (0 2))

kann nach den dominanten Termen entwickelt werden

1 VAR A 1 3
E,, = — — - - = 2.4
ez 202 203 \j+i 0 4n T (24)

Enj =

a?

wobei o &~ 1/137 fiir die Feinstrukturkonstante steht. Hier erkennt man die Ruheenergie
des Elektrons (1/a? = mcc?), die Bindungsenergien, wie sie die Schrédinger Theorie ergibt
(2.2) und einen dritten Term der j enthélt und beispielsweise im Wasserstoff-Atom (Z=1)
Beitrége liefert, die in etwa vier Groflenordnungen unter den typsichen Bindungsenergien
liegen. Fiir schwere Elemente hingegen (aZ = 1) sind die relativen Beitriage wesentlich
grofer, was mit ein Grund fiir das Interesse an schweren hochgeladenen Ionen ist. Der
Ausdruck in Klammern ist immer positiv (j + % <141 < n) und wird fir groflere
Werte von j kleiner. Das bedeutet, dass nach Dirac alle Elektronen starker gebunden

10
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1. Ordnung
Selbstenergie (SE) Vakuumpolarisation (VP)
2. Ordnung
-/ ~
SESE SEVP VPVP

Abbildung 2.1: Feynman-Diagramme fiir die QED-Beitrage erster und zweiter Ordnung. Die rote Doppellinie
steht fiir gebundene Elektronen, die blauen Linien (bzw. Wellen) fiir Photonen. Zur Berechnung des Beitrages
kann jedes Diagramm mittels der Feynman-Regeln in den entsprechenden mathematischen Ausdruck iibersetzt
werden. Beispielsweise ist jeder Wechselwirkungsknoten (engl.: vortex) mit einem Faktor —iey, verbunden.
Die beiden dominanten Prozesse erster Ordnung (zwei Knoten), welche n3herungsweise in Berechnungen zur
Photoionisation von lonen mitberiicksichtigt werden sollten, sind Selbstenergie (engl.: self energy - SV) und
Vakuumpolarisation (engl.: vacuum polarization - VP).

(Verschiebung) sind und insbesondere jene mit kleinem Gesamtdrehimpuls, wodurch die
Entartung nach j aufgehoben wird (Aufspaltung).

Die Dirac-Theorie stimmt mit den experimentellen Befunden wesentlich besser iiberein,
als nicht relativistische Berechnungen. Es zeigen sich aber weitere Verschiebungen und
Aufspaltungen, die zusammen als die Lamb-shift bezeichnet werden. Sie fasst anschauliche
Terme, wie Kerngrofien-Effekte und Wechselwirkung mit dem Kernspin (Hyperfeinstruk-
tur), sowie die Effekte der Quantenelektrodynamik (QED) zusammen. Letztere ist die
Beschreibung der elektromagnetischen Wechselwirkung im Rahmen der Quantenfeldtheo-
rien und berticksichtigt die stédndige Wechselwirkung mit dem Strahlungsfeld. Die Beitrége
der QED kénnen nach Ordnungen, welche die Anzahl der beteiligten virtuellen Photonen
angeben, entwickelt werden. Mitberticksichtigung der Terme erster Ordnung, Selbstenergie
(engl.: self energy - SV) und Vakuumpolarisation (engl.: vacuum polarization - VP), ist
in vielen Féllen ausreichend (z.B. bei der Photoionisation). Die Beitrédge kénnen mittels
der Feynman-Diagramme veranschaulicht werden. Abbildung 2.1 zeigt Terme erster und
zweiter Ordnung.

Zusammenfassend sind die Aufspaltung und Verschiebung der Energieniveaus, die sich
mit der jeweiligen erweiterten theoretischen Beschreibung ergaben, in Abbildung 2.2 dar-
gestellt. Zahlenwerte fiir die beiden "Extremfélle” Wasserstoff-Atom und H-artiges Uran
U geben eine Vorstellung der involvierten Energien und relativen Verhiltnisse.

Die gingige Notation fiir den Zustand des einzelnen Elektrons soll vor dem Ubergang zu

11
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Bohr / Schrédinger Dirac Feynman

E,= Z2/2n? Relativitat Quantenfeld

Feinstruktur Lamb-shift

3.4eV 28.8keV -11.3 peV -0.86 keV

— R = 7 0.05 eV P
n=2 ~.,-:::.',.......J ............... p3/2 .................... H 3/2
.................. ;S_ ;— 51/2

j=1/2 a1z Pap e 4.31 peV

-56.6 peV  -5.42 keV -0.06 peV

13.6eV 115 key  00016%  18.8%
n=1 -

0.0013% 14.8% 0.0013% 14.8%
H U9+ 181pev 17.1keV 34 peV 460 eV

Abbildung 2.2: Die Verschiebung und Aufspaltung der Energieniveaus fiir H-artige Systeme durch die Fe-
instruktur (Dirac-Gleichung) und die QED (nicht maBstéblich). Fiir die Extremfalle Wasserstoff und H-artiges
Uran U sind einige Bindungsenergien bzw. Verschiebungen angegeben. Prozentuelle Angaben beziehen sich
auf die Bohr/Schrédinger Bindungsenergien. Die Hyperfeinstruktur, die fiir Wasserstoff in der GréBenordnung
der Lamb-shift liegt, wurde zwecks Ubersichtlichkeit nicht eingezeichnet.

den Mehr-Elekronensystemen noch angeben werden:

n lj'-‘(131/27 28172, 2p12, 2p3/2, 35172, 3P1/2, 3P3/2; 3d3/27 3d5/27---) ) (2.5)

wobei fiir den Bahndrehimpuls [ die gingigen spektroskopischen Bezeichnungen verwendet
werden, welche sich historisch aus der Charakterisierung der beobachteten Serien ergeben
hat (sharp s, principal p, diffuse d, fundamental f, alphabetisch fortgesetzt) Da j im
Ein-Elekronensystem nur die Werte | — % oder | + % annehmen kann, ist es ohne Infor-
mationsverlust moéglich j durch 4 zu ersetzen. In diesen Notationen sind die statistischen
Gewichte der Zustdnde mit (25 + 1) gegeben. Fiir die eindeutige Identifikation fehlt die
Magnetquantenzahl m;, die in einer weniger gebriduchlichen Notation mitberiicksichtigt
wird

n lon(s) | (1sg, sy, 2s§, 255, 205y, 202, 2pg.---) (2.6)

2.2 Mehr-Elekronensysteme

Im Rahmen der Schrédinger-Gleichung (und unter Berticksichtigung des Spin) sollen die
wesentlichen Aspekte der Mehr-Elekronensysteme vorgestellt sowie Unterschiede zum H-
Atom aufgezeigt werden, denn gewisse Ahnlichkeiten sorgen manchmal fiir Verwirrung.

12
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Der Hamilton-Operator muss folgender Maflen erweitert werden:

X R S A |
H=—- ZAi—Z ZT—*—Z;—’ =7 (2.7)
2 i i ‘Tl‘ i<j ‘TZ‘—T]"

wobei die erste Summe die kinetischen Energien der N Elektronen beriicksichtigt, die
zweite Summe die potentielle Energie der Elektronen im Coulomb-Feld des anziehenden
Kerns und die letzte Doppelsumme die potentiellen Energien der einander abstoflenden
Elektronen. Die zugehorige Wellenfunktion ¥ ist im Produktraum aus den N Hilbertrau-
men zu den Ein-Elektron Wellenfunktionen ¢; definiert (HY = N H;). Auf Grund der
Ununterscheidbarkeit der Elektronen hat der Zustand eines einzelnen Elektrons im Mehr-
Elekronensystem streng genommen keine Bedeutung mehr. Genau diese Ununterscheidbar-
keit zusammen mit der Forderung nach einer antisymmetrischen Gesamtwellenfunktion fiir
Fermionen fithrt zum AusschlieBungs-Prinzip nach Wolfgang Pauli (Pauli-Prinzip) und ist
Ursache fiir den komplexen Schalenaufbau der atomaren Elektronenhiillen. Mathematisch
betrachtet ist ¥ ein Element des antisymmetrischen Unterraums von H".

Stellt man sich den Grundzustand® (energetisch giinstigste Konfiguration) zunéchst den-
noch vor, indem man nach und nach die tiefsten gebundenen Zustéinde im Potential des
Z-fach geladenen Kerns mit Elektronen besetzt, so scheint eine jeweilige Zuordnung von
Ein-Elektronen-Zustéinde moglich und sinnvoll. Auf diese Weise teilt man den einzel-
nen (i = 1...N) Elektronen "eigene” Bahndrehimpulse l; und Spins §; zu. Der Mehr-
Elektronen Zustand ¥ erhélt dann folgende Notation:

¥ : (Ein-Elektronen Zustinde) 25t1L7T (2.8)

wobei
N

N

L=104 ,8=%5 ,J=L+§, (2.9)
i i

und die Quantenzahlen L, S und J héngen folgender Maflen mit dem orts- (V) bzw.

spinabhéngigen (Vg) Anteil der Gesamtwellenfunktion zusammen:

L2V, = L(L+ 1)V, (2.10)
S2Wg = 5(5+1)0g,
J2 = J(J+ 1)V,
Die Paritét von ¥ wird mit 7 gekennzeichnet (70 = £¥) mit e zum Eigenwert +1 (engl.:

even) und o zum Eigenwert -1 (engl.: odd). Ein Mg-artiges System mit zwolf Elektronen
(wie beispielsweise Fe'4*) hat die Grundzustand-Konfiguration

2 5.2 2 4 92 1
Ls1 /9257 /92D7 192D3 /2351 2 S5 -

Die Ein-Elektronen Zustédnde sind aber nicht mit den Losungen des H-artigen Systems zu
verwechseln, worauf etwas weiter unten nochmals eingegangen wird. In vielen Féllen kann
die detaillierte Angabe von j entfallen (1522522p%3s2) bzw. geschlossene Schalen durch das

'die Idee funktioniert auch mit angeregten Zustinden, wobei dann die die tiefsten Zustinde besetzt
werden.
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entsprechende Edelgas abgekiirzt werden (Ne 3s2), oder ganz wegfallen (3s2). Stellt man
sich nun vor, dass beispielsweise ein 2p Elektron in einen ns Zustand angeregt wird so kann
man den den Ubergang angeben (2p — ns), oder die Konfiguration des neuen Zustands. Im
letzteren Fall konnen entweder die besetzten Zustinde gelistet werden (15%2s22p°3s%ns)
oder man gibt das entstehende "Loch” durch einen negativen Exponenten an (2p~!ns),
wodurch eine Ahnlichkeit mit der Angabe des Ubergangs entsteht, obwohl ein Zustand
kodiert wird. Die Notation kénnte nahe legen, dass die Anregung nur einen Ein-Elektronen
Zustand verindert (bzw. zwei: Loch-Elektron). Tatsichlich ldsst so ein Ubergang nur die
Notation der anderen Ein-Elektronenzustéinde unberiihrt, nicht aber deren physikalische
Wellenfunktionen.

Antisymmetrische Produkte der Ein-Elektronen-Wellenfunktionen kénnen als Slater-Determinante
dargestellt werden:

) e1(f1) ... p1(PN)
‘IlSlater(Fl .. FN) i ——— . . . (211)
VNI P -
(pN(Tl) (pN(TN)

Es ist allerdings nicht gesagt, und im Allgemeinen auch nicht der Fall, dass die exakte Lo-
sung als Slater-Determinanten angegeben werden kann. Daraus resultiert eine prinzipielle
Unterteilung der Néherungsverfahren:

o Unabhéngige Teilchen Modell (engl.: independent particle modell)

e Beriicksichtigung von Elektron-Elektron-Korrelationen

Im ersten Fall sucht man die Ein-Elektron-Wellenfunktionen, die als Slater-Determinante
die exakte Losung ¥ bestmoglich ndhern. Dazu hat sich das Hatree-Fock Verfahren (HF)
bewahrt, welches auch als Verfahren des selbstkonsistenten Feldes bezeichnet wird. Fir
die Berechnung der Ein-Elektronen-Wellenfunktionen werden die Beitrége der anderen
Elektronen in Form eines mittleren Feldes beriicksichtigt. Wenn selbiges aus den Ein-
Teilchen-Wellenfunktionen ermittelt wird, entsteht ein iteratives Verfahren. Die exakte
Loésung kann mit dieser Methode prinzipiell nicht gefunden werden. Physikalisch betrachtet
werden in solchen Modellen Korrelationen zwischen den Elektronen ignoriert.

Um diese Wechselwirkung zu beriicksichtigen kann beispielsweise ein erweiterter Ansatz
fur die Produkt-Wellenfunktionen gesucht werden, typischerweise in Form einer Korrela-
tionsfunktion

—

Diorr (71---TN) = Pstater(F1 -« - TN) * feorr(F1 ... TN) - (2.12)

Fir Syteme mit wenigen Teilchen (z.B. Helium) [68] ist die Methode oft ausreichend
effektiv. Ein allgemeinerer Ansatz verwendet Superpositionen von Slater-Determinaten
(Konfigurationen), wobei nur solche zusammengesetzt werden diirfen, welche die gleichen
Quantenzahlen L, S, J und 7 haben

Nz

U=>" aVe - (2.13)
k
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Die Aufgabe reduziert sich auf die Bestimmung der Koeffizienten ay. Der Elektron-Elektron
Korrelation wird hier durch Wechselwirkung der Konfigurationen (engl.: configuration in-
teraction - CI) Rechnung getragen. Mit dieser Methode kann man der exakten Losung
beliebig nahe kommen, wozu allerdings unendlich viele Slater-Determinanten superpo-
niert werden miifiten. Die praktisch erreichbare Genauigkeit hangt davon ab, wie viele Zu-
stdnde in die Entwicklung eingebunden werden, also vom Zeit- und Rechenaufwand. Die
beiden Methoden, HF und IC, kénnen auch kombiniert werden. Im sogenannten Multi-
Konfigurations Hartree-Fock Verfahren werden sowohl die Koeffizienten a; als auch die
Slater-Determinanten optimiert. Die relativistische Variante heifit Multi-Konfigurations
Dirac-Fock Verfahren und ist unter der Abkiirzung MCDF gelaufig (engl.: multiconfigura-
tion Dirac-Fock). Die erreichten Genauigkeiten bei der Vorhersage der Energie-Eigenwerte
liegen fiir diese Verfahren typischerweise bei 0.1%.

2.3 Photoionisation

Bevor auf die quantenmechanische Beschreibung des Photoionisations-Prozesses eingegan-
gen wird, sollen Photoionisations-Spektren, welche aus Messungen in Abhéngigkeit der
Photonen-Energie resultieren, qualitativ erklart werden. Dabei werden die Prozesse der
direkten und der resonanten Photoionisation unterschieden, deren Interferenz zu den be-
kannten Fano-Profilen fihrt. Anschliefende quantitative Ausfiihrungen beziehen sich in
erster Linie auf den direkten Prozess. Grundlagen zu Wirkungsquerschnitten und Reso-
nanzstarken werden besprochen, weil sie fiir das Verstandnis der Messung zur Bestimmung
absoluter Photoionisations-Wirkungsquerschnitte hilfreich sind.

Im Unterschied zu Gleichung (1.1) wird die Photonen-Energie hier mit w notiert (atomare
Einheiten), wéhrend hv als symbolisches Zeichen fiir Photonen Verwendung findet (bzw.
SI-Einheiten andeutet).

2.3.1 Direkte und resonante Photoionisation

Betrachtet man Licht im Teilchenbild, so ist der untersuchte Photoionisations-Prozess
eines g-fach geladenen Ions (Z?) die Reaktion, bei der ein Photon absorbiert wird und
dabei seine Energie auf ein Elektron {ibertragt, welches darauf hin nicht mehr gebunden
ist:

hv+ 79 — 29 e (2.14)

Damit es zur Photoionisation kommen kann muss die Energie des Photons (w) grofier
sein als das Ionisationspotential EIZ; In Analogie zum Photoeffekt (1.1) ergibt sich aus
der Energieerhaltung folgender Zusammenhang mit der klassischen kinetischen Energie
des Elektrons Ef, = k?/2

k‘2
w=FEE& + 5 (2.15)

In Abbildung 2.3 ist dieser Prozess schematisch dargestellt. Der zeitinverse Prozess zur
Photoionisation ist die radiative Rekombination (RR). Qualitativ zeigt der Wirkungs-
querschnitt der direkten Photoionisation einen scharfen Anstieg an der Schwellenenergie
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. Zq . Zq+1

Abbildung 2.3: Die direkte Photoionisation. Ein Photon wird von einem lon Z¢ absorbiert und Ubertragt
seine gesamte Energie direkt auf ein Elektron, welches dadurch nicht mehr gebunden ist. Der Ladungszustand
des lons wird dadurch um 1 erhéht Z9T* (lonisation).

w = E%. (Ilonisationskante) und ab dann einen kontinuierlich abfallenden Verlauf mit in
etwa der dritten Potenz der Photonen-Energie. Weitere lonisationskanten treten jeweils
auf, wenn die Photonen-Energie ausreicht, um auch tiefer gebundene Elektronen direkt
ins Kontinuum zu beférdern. Die Ionisation innerer Elektronen hinterlésst einen angereg-
ten Zwischenzustand, weshalb die Beobachtung des zeitinversen Prozesses hierzu hochst
unwahrscheinlich ist. Dieser Zwischenzustand kann sich radiativ abregen oder iiber einen
Auger-Prozess zerfallen (Autoionisation). Im letzteren Fall erscheint die gesamte Reaktion
als Doppelionisation.

Ein angeregter Zustand, kann aber auch entstehen, wenn das Photon ein tiefer ge-
bundenes Elektron in einen angeregten Zustand hebt (Z9)*. Dazu muss die Photonen-
Energie gleich der entsprechenden Ubergangsenergie sein (Resonanzenergie). Auch in die-
sem Fall kann der angeregte Zustand durch Abstrahlung oder Autoionionisation relaxieren,
w = FE,es > Erp vorausgesetzt. Im ersten Fall ist das Resultat resonante Streuung. Im
zweiten Fall gelangt man zum gleichen Endzustand, wie bei der direkten Photoionisation.
Dies fiihrt zu quantenmechanischen Interferenzen, die im Anschluss ndher besprochen wer-
den. Die Schritte des resonanten Prozesses sind in Abbildung 2.4 schematisch dargestellt.
Der zeitinverse Prozess zur resonanten Photoionisation ist die dielektronische Rekombi-
nation (DR). Autoionisierende Zustdnde kénnen aber nicht nur tiber Anregung eines tief
gebundenen Elektrons erzeugt werden, wie in Abbildung 2.4 dargestellt, sondern auch
tiber Doppelanregung (Z79)** zweier Elektronen der duflersten (Unter-) Schale. Solche so-
genannten Ein-Photon-Zwei-Elektron Prozesse werden beispielsweise bei Be-artigem N3+
beobachtet: 152252 — 1s?2pns). Der zeitinverse Prozess entspricht in diesem Fall der
trielektronischen Rekombination (TR).

hv 4+ Z% — (Z9)* bzw. (Z9)** — 29 ¢ | (2.16)

Die Resonanzen hiangen mit Elektroneniibergdngen im Target-Ion zusammen und liefern
daher genaue Informationen iiber dessen Struktur. Ergénzend liefern Ionisationskanten
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Abbildung 2.4: Die resonante Photoionisation. Ein Photon passender Energie versetzt das lon Z7 in einen
angeregten Zustand (Z9)*. Ist die Anregungsenergie groBer als das lonisationspotenial, so kann die Abregung
in Form eines Auger-Prozesses (Autoionisation) erfolgen, wodurch der Ladungszustand des lons um 1 erhéht
wird (Z711).

Informationen iiber die absoluten Bindungsenergien. Der Beitrag der Resonanzen zum ge-
samten Wirkungsquerschnitt ist keineswegs gering. Die Photoionisations-Raten, die durch
die Wechselwirkung eines thermischen Strahlungskontinuums mit den Ionen entstehen,
kénnen durchaus dominante Beitrige der Resonanzen aufweisen.

2.3.2 Fano-Profile

Da resonante und direkte Photoionisation den gleichen Anfangs- und Endzustand haben,
kommt es zu quantenmechanischen Interferenzen, die sich auf die Form des Linienprofils
auswirken. Ugo Fano hat das resultierende asymmetrische Profil in einer viel zitierten
Arbeit [69] theoretisch erklirt und gibt folgende Formel an, welche ausgezeichnete Uber-
einstimmung mit den experimentellen Befunden liefert:

(QF + 6)2 . Eres —w

_ Lres —w 2.1
1re € oT (2.17)

wobei gr der Fano Asymmetrie-Faktor und I' die Breite der Resonanz sind und die ska-
lierte Energie € verwendet wurde. Das Fano-Profil geht fiir |¢gr| — oo in ein Lorentz-Profil
iber. ¢qp=0 entspricht dem Fall destruktiver Interferenz, woraus ein negatives Lorentz-
Profil resultiert (negativ bedeutet, dass die Interferenz in Summe zu niedrigeren Wir-
kungsquerschnitten fiihrt, als der direkte Prozess alleine liefert). Das Maximum liegt nicht
bei der Resonanzenergie E,.s (e=0), sondern bei e=1/qp. Das Vorzeichen von ¢ legt
fest, ob das Maximum zu hoheren oder niedrigeren Photonen-Energien verschoben wird.
In Abbildung 2.5 sind Profile fiir einige Werte von ¢ dargestellt. Um aus experimentel-
len Resonanzkurven mit erkennbarer Asymmetrie die Resonanzenergie richtig bestimmen
zu konnen, muss fiir den Fit ein Fano-Profil verwendet werden. Im Anhang (Seite 146)
finden sich Anmerkungen wie dazu im Einzelfall eine experimentelle Verbreiterung mit-
berticksichtigt wurde. Interferenzeffekte sind immer dann am ausgepragtesten, wenn die
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Abbildung 2.5: Darstellung einiger Fano-Profile mit unterschiedlichen Werten fiir den Fano Parameter ¢r.
Man sieht den Ubergang in ein Lorentz-Profil bei betragsmaBig groBen Werten fiir ¢z, bzw. in ein invertiertes
Lorentzprofil fiir gr=0. Das Vorzeichen von gr bestimmt die Richtung der Verschiebung des Maximums. Damit
die Funktion asymptotisch gegen Null geht wurde das Fano-Beutler Profil verwendet: Fano-Profil - 1. Um die
Profile mit vergleichbaren GroBen darstellen zu kénnen wurde auBerdem mit (¢* + 1) normiert.

Wahrscheinlichkeits-Amplituden der interferierenden Prozesse &hnliche Betrige aufweisen.
Sehr starke Resonanzen mit Energien deutlich oberhalb der Ionisationskante, werden er-
wartungsgeméf keine deutlichen Asymmetrien zeigen. Das Profil der Resonanzen enthélt
zusétzliche Informationen iiber die Prozesse und das untersuchte System: Lebensdauern,
Konkurrenz zwischen radiativer und autoionisierender Abregung, und Zusammenspiel der
direkten und resonanten Photoionisation.

2.3.3 Berechnung von PI-Wirkungsquerschnitten

Um nun die Wechselwirkung des Mehr-Elekronensystems mit dem elektromagnetischen
Feld zu untersuchen, muss der ”isolierte” Hamilton-Operator geméf (2.7) um den Term
erweitert werden, der diese Wechselwirkung beschreibt (ﬁmt) Dies geschieht durch die
Substitution .

- g

1- - .
pi — pi + —A(Fi,t) bzw. V; — V;+ -A(7;,t) , (2.18)
c c
wobei ff(f},, t) fiir das Vektorpotential steht, welches die einfallende Strahlung beschreibt
und der Index ¢ wieder die Elektronen durchnummeriert. Da p; in dem Hamilton-Operator
(2.7) quadratisch auftritt entstehen drei neue Terme, die zusammen den Wechselwirkungs-
Operator bilden:
1 /i i 1
2 AL AN A2
Hi”t__zzi:(c Vi At - AVit 5|4 ) : (2.19)
Der letzte Term, welcher Zwei-Photonen Prozesse beschreibt, muss nur im Falle starker
elektromagnetischer Felder berticksichtigt werden. Verwendet man das Vektorpotential in
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—

Coulomb-Eichung (VA=0), so erhiilt man
. i L
Hipyp = —— AV, . 2.20

Betrachtet man den Fall einer linear polarisierten ebenen Welle (Polarisationsrichtung €)
mit Wellenvektor (w, £) und beschreibt den Anfangszustand des N-Elekronensystems mit

¥ und den Endzustand mit \Ill%_) als ein (N-1)-Elekronensystem und ein freies Elektron
mit Impuls E, so folgt mittels Fermi’s Goldener Regel (bzw. zeitabhéngiger Storungstheorie
erster Ordnung) fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt?

N 2

S (e we)

%

d£_4ﬁ2a|k]

= 2.21
ds? w ( )

Eine weitere Voraussetzung fiir diese Ableitung ist dass die Wellenlénge der Strahlung
deutlich grofler ist, als die Ausdehnung des Mehr-Elekronensystems, was fiir Photonen-
Energien im oberen keV-Bereich nicht mehr gegeben ist.

Der einfachste Fall, das H-artige System, kann noch analytisch behandelt werden. Der
Endzustand besteht nur aus einem freien Elektron, welches am passendsten mit Coulomb-
Wellen beschrieben wird (die Verwendung von ebenen Wellen entspricht dem Fall, wenn
die Coulomb-Wechselwirkung im Endzustand vernachléssigt wird, was fiir hohe Photonen-
Energien gerechtfertigt ist). Fiir Photoionisation aus dem Grundzustand (1s) erhélt man

7
d E(1 2
% —C . 32a272 ('EUS)‘) sin2f | (2.22)
%, ohne Coulomb-WW im Endzustand
wobei
E(1s)|\? e @10 Z
O =2 -z 2.23
7T( w ) 1 _e2mx X w—|E(1s)|’ (223)

und @ ist der Winkel zwischen der Richtung des einlaufenden Photons und der des auslau-
fenden Elektrons. Entwicklung in der Nihe der Ionisationskante (w = |E(1s)|+4d, x — 00)
liefert

5 6 do® 7T 4
~2me 14— ~ 32 22(1—) in? 2.24
Cr2me ( AN ) C g T2 2B ) S0 (224)

wodurch sich der totale Wirkungsquerschnitt wie folgt ergibt

512 Sw—|E(1
atowgwe—4az—2(1—“"(“")‘--->.

3 [B(Ls)| (2.25)

Diese Analyse zeigt, dass der maximale Wirkungsquerschnitt direkt an der Ionisationskan-
te auftritt. Die Abnahme zu héheren Photonen-Energien beginnt an der Kante mit einem
Abfall gemaB (w/|E(1s)|)~%/3, also in etwa mit der dritten Potenz der Photonen-Energie.

2unter den viele hier ausgelassenen Zwischenschritte verbirgt sich auch eine Normierung auf den Pho-
tonenfluss, um auf einen Wirkungsquerschnitt zu kommen
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Fiir den Wirkungsquerschnitt der direkten Photoionisation von Mehr-Elekronensystemen
werden typischerweise Formeln folgender Form verwendet (in SI-Einheiten)

ohv)=a-(w+0b)7 . (2.26)
Fin Beispiel fiir die Gréflenordnung der Parameter a, b und g kann fiir die Ionisationspo-

tentiale (3s, 2p+ und 2s) in Fe!®T aus der Tabelle 2.1 entnommen werden.

Tabelle 2.1: Theoretische Werte fiir die Parameter der Formel (2.26), zur Berechnung des direkten Photo-
ionisations-Wirkungsquerschnitts von Fe'*"-lonen.

Ionisationskante a (cm?) b (eV) g (1) Erp (eV)

3s 247510713 1.696-102 -2.242 4.526-10°
2p, 3.524-1078  3.305-10%> -3.476 1.170-103
2p_ 1.601-10~®  3.367-10> -3.457 1.183-10°
2s 1.787-10~"  5.668-10° -2.537 1.309-10°

2.3.4 Wirkungsquerschnitte und Resonanzstirke

Spricht man von dem nattirlichen Linienprofil (Fano oder Lorentz) einer Photoionisations-
Resonanz, so betrachtet man den Wirkungsquerschnitt in Abhéngigkeit der Photonen-
Energie o(E=w) bzw. Wellenldnge, wobei absolut monochromatische Strahlung ange-
nommen wird. Da diese Annahme real nie zutrifft, kommt es zu einer experimentellen
Verbreiterung durch begrenztes Auflésungsvermégen der Synchrotronstrahlung einerseits
und Effekte, wie die thermisch bedingte Dopplerverbreiterung andererseits. Liegt die na-
tiirliche Linienbreite deutlich unterhalb der Auflésung, so misst man effektiv die integrale
Photoionisations-Resonanzstérke 551 mit der Dimension eVbarn (EnergiexFliache). Der
Zusammenhang zwischen Photoionisations-Resonanzstarke und gesamter Resonanzstarke
(Ubergang zum angeregten Zustand i — j im Target-Ion) ist iiber das Verzweigungsver-
hdltnis (engl.: branching ratio) gegeben, welches mit den Ubergangsraten fiir Autoionisa-
tion (A,) und radiative Abregung (A,) angegeben werden kann

S = o Su= [ 4B e, (2.27)

Der Zusammenhang mit dem Wirkungsquerschnitt am Maximum einer Resonanz 0(1)3 1

ergibt sich im Falle eines Lorentzprofils mit Breite I' (FWHM) zu

s

O'PI(E) — 5

— SiT=-of'T. (2.28)

Héufig wird auch die dimensionslose Oszillatorstéirke (f-value) verwendet, welche {iber
einen konstanten Faktor mit der Resonanzstirke verkniipft ist (in SI Einheiten)

2
he PI
ij

PI

€0 Me C

~1.1 108 eVbarn
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Praktisch bedeutet dies nun, dass die Darstellung experimenteller Ergebnisse als Wir-
kungsquerschnitt gegeniiber der Energie, wie sie typischerweise in Veroffentlichungen er-
folgt, streng genommen nur dann Sinn macht, wenn die erreichte Auflésung deutlich klei-
ner ist, als das Linienprofil (AE < T'). Ist dies nicht der Fall, so sollte die Hohe des
Signals nicht mit dem maximalen Wirkungsquerschnitt, sondern mit der Resonanzstar-
ke verglichen werden. Anschaulich gesprochen erscheinen die Signale zweier Resonanzen
mit gleicher Resonanzstéirke S aber unterschiedlicher Breite I' bei hoher Auflésung ver-
schieden (Profil zeigt maximalen Wirkungsquerschnitt, welcher unterschiedlich ist) und
bei schlechter Auflosung gleich hoch (Vermessung der Resonanzstérke; das Profil zeigt
die spektrale Verteilung der untersuchenden Strahlung). Fiir den praktischen Beitrag zur
gesamten Photoionisation ist die Resonanzstirke die entscheidendere Grofle.

2.4 Theoretische Methoden

Fir die Berechnung der Photoionisations-Wirkungsquerschnitte von Atomen und Ionen
(Mehr-Elekronensysteme) sind Néherungen und numerische Verfahren erforderlich. Je
nachdem ob die Elektronen-Korrelationen, speziell fiir den Endzustand, iiber den gan-
zen Raum beriicksichtigt werden, oder eine Trennung erfolgt, da die wesentlichen Effekte
der Korrelationen iiber kurze Distanzen auftreten, kénnen die verschiedenen Methoden in
zwei Gruppen zugeordnet werden:

aufgeteilter Raum-Methoden :
QDT (engl.: quantum defect theory)
R-Matrix Methode

kompletter Raum-Methoden :
RPA (engl.: random phase approrimation)
MBPT (engl.: many-body perturbation theory)
MCDF (engl.: multiconfiguration Dirac-Fock)

Einen einfiihrenden Uberblick zu diesen Methoden erhilt man beispielsweise in [41]. Fiir
eine umfangreiche Darstellung bietet sich die Arbeit von Starace [62] an.

Am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik wurden durch Zoltan Harman Berechnungen
der Resonanzenergien und -stérken unter Verwendung der MCDF Methode vorgenom-
men [70; 71; 72; 73; 74]. Der direkte Photoionisations-Prozess ist in den momentan vorlie-
genden Rechnungen allerdings noch nicht implementiert, deshalb konnten bisher keine Li-
nienprofile fiir gesamte Wirkungsquerschnitte mit diesen Berechnungen angegeben werden.
Beim Vergleich dieser theoretischen Vorhersagen mit den vorliegenden experimentellen Er-
gebnissen konnten in personlichen Diskussionen interessante Einblicke in die tatséchliche
Vorgehensweise gewonnen werden.

2.4.1 MCDF - Multiconfiguration Dirac-Fock

Im Abschnitt 2.2 "Mehr-Elekronensysteme” wurde erklart, wie man ausgehend von einem
unabhdngige- Teilchen-Modell iiber das Verfahren des selbstkonsistenten Feldes die opti-
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malen Ein-Teilchen-Wellenfunktionen findet, iiber die Mehr-Elektronen Zusténde geméaf
(2.11) aufgebaut werden koénnen. Solche Losungen bilden auch haufig den Ausgangspunkt
fiir die anderen Methoden, die nachfolgend besprochen werden. Durch Superposition meh-
rere Konfigurationen kénnen dann auch Korrelationen mitberiicksichtigt werden, die iiber
das unabhéngige-Teilchen-Modell hinausgehen. Die prasentierten MCDF-Rechnungen kon-
zentrieren sich auf die Photoionisations-Resonanzen. Dazu reicht zunéchst die Betrachtung
des Target-lIons, um Grundzustand und angeregte Zwischenzustinde zu ermitteln, denn
daraus folgen bereits die Resonanzenergien. Die Ubergangs-Wahrscheinlichkeit ergeben
jedoch noch nicht die Resonanzstiarke der Photoionisation, da noch das Verzeigungsver-
hdltnis (engl.: branching ratio) auf die beiden moglichen Kanéle, radiative und autoioni-
sierende Abregung, zu beriicksichtigen ist, wozu nun auch der Endzustand bekannt sein
muss. Interferenzen mit dem direkten Photoionisations-Prozess konnen die Resonanzstérke
allerdings beeinflussen. Im Gegensatz zu Resonanzenergien sollten Ergebnisse dieser Rech-
nungen zu Resonanzstéirken streng genommen nur dann mit dem Experiment verglichen
werden, wenn die Vernachldssigung des direkten Prozesses gerechtfertigt ist. Der Erfolg
der Methode héngt entscheidend von der Anzahl (und der Auswahl) der Konfigurationen
ab, die in die Rechnung eingehen.

Da es sich um die Dirac-Fock und nicht um die Hatree-Fock Methode handelt, wird relati-
vistischen Effekten bereits im Ansatz im vollen Umfang Rechnung getragen. Die Lamb-shift
hingegen wird fiir die dominanten Prozesse (Selbstenergie, Vakuumpolarisation, Kerngro-
Ben Effekte) durch semi-empirische Ansétze berticksichtigt. Die Vakuumpolarisation (VP)
kann sehr effektiv auf lokaler Ebene der Ein-Elektronen-Wellenfunktionen erfasst werden,
indem das sog. Uehling-Potential zum Kernpotential addiert wird [75]. Fiir die Selbstener-
gie (SE) in Mehrteilchen-Systemen kann die effektive Kernladung Z. ;¢ der Einteilchenor-
bitale zur Abschétzung des Beitrags herangezogen werden. In Tabelle 2.2 sind die diese
Korrekturen gelistet und typische Gréfienordnungen angegeben.

Tabelle 2.2: Art und GréBenordnung verschiedener qualitativ erfasster Beitrage der Lamb-shift in den MCDF
Berechnungen fiir Ar®*.

Beitrag Art der Beriicksichtigung Korrektur
Breit-Wechselwirkung storungstheoretisch 3.3eV
VP Uehling-Potential
SE Literaturwerte
Einteilchen-QED SE+VP 2.6eV
QED screening Uehling-Potential und Zs¢ (s. Text) 0.2eV
Massen-Korrektur nichtrelativistischer Operator
fiir die normale und
spezifische Massenverschiebung 0.2eV

2.4.2 Raumlich aufgeteilte Ansitze

Die raumliche Aufteilung des Problems der Photoionisation eines Ions (und dquivalenter
Prozesse) erfolgt in einen dufleren Bereich r > r¢, in dem mit sehr guter Naherung ein
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Coulomb-Potential vorliegt und einen inneren Bereich r < 7y, in dem Elektron-Elektron
Korrelationen moéglichst vollstandig erfasst werden. Dies erwies sich als wesentliche Ver-
einfachung des Problems, ohne merklich auf Kosten der Genauigkeit zu gehen. Dabei muss
ro lediglich einige Bohrradien betragen.

Die QDT wurde von Michael J. Seaton vorgestellt [76]. Im AuBenbereich wird ausge-
nutzt, dass analytische Ausdriicke fiir die Wellenfunktion des Photoelektrons angegeben
werden konnen (Coulomb-Potential), wodurch sich die Beschreibung der Prozesse auf we-
nige Parameter reduziert. Randbedingungen werden bei r =00 angegeben. Die QDT liefert
vor allem in der Nihe des Ionisationspotentials ausgezeichnete Ubereinstimmung mit dem
Experiment.

Bei der R-Matrix Methode [77; 78] liegt der Fokus auf dem Innenbereich. Anschlussbe-
dingung zum Auflenbereich werden an der Stelle r=r( gestellt (wo die R-Matrix definiert
ist). Mit einem kompletten Satz diskreter Radialfunktionen kann der Innenbereich mit-
tels Entwicklungskoeffizienten beschrieben werden. Diese Vereinfachungen gestatten ab
initio Berechnungen. Die R-Matrix Methode liefert iiber den ganzen Energiebereich fiir
manche Anwendungen ausreichend gute Ubereinstimmung mit den Experimenten, weicht
aber merklich von den experimentellen Daten ab, wenn nicht geniigend Targetzusténde
beriicksichtigt werden, oder starke relativistische (bzw. QED) Beitriage vorliegen.

Werte wichtiger atomphysikalischer Datenbanken beruhen auf Berechnungen mit dieser
Methode. Zu den bekanntesten zdhlen TOPbase und TIPTOP, welche im Rahmen des Opa-
city Project (OP) und IRON Project erstellt wurde [11; 79; 80]. Im Jahr 1983 hat eine rund
30-kopfige internationalen Gruppe theoretischer Physiker um Seaton dieses umfangreiche
Projekt in Angriff genommen [12]. Die Dimension dieses Vorhabens verlangte Néherungen
(z.B. nichtrelativistische Ansétze), welche sich teilweise auf die Genauigkeit der Vorher-
sagen niederschlugen. Inzwischen sind auch modernere, wenn auch weniger vollstandige
Datenbanken zugénglich, wie beispielsweise NORAD von Nahar und Pradhan [81; 82].

2.4.3 Kompletter-Raum Ansitze

Zu den Ansétzen, welche die Korrelationen iiber den gesamten Raum beriicksichtigen ge-
horen u.a. RPA und MBPT. Erstere Methode wurde von Altick und Glassgold aus der
Kernphysik adaptiert [83] und nutzt den Umstand, dass gewisse Matrix-Elemente ver-
nachlassigt werden koénnen, da Beitrage vieler Elektronen mit ”zufélliger Phase” einander
aufheben. Es handelt sich also um einen Ansatz, welcher den Viel-Teilchen-Charakter des
Problems nutzt. Austausch-Matrix-Elemente, welche bei Anwendungen auf ein Elektronen-
gas ebenfalls vernachléssigt werden koénnen, sind bei atomphysikalischen Verwendungen
sehr wohl enthalten. Um das hervorzuheben wird héufig die Abkiirzung RPAE verwen-
det (engl.: with exchange). Amusia und Cherepkov konnten mit einigen Verbesserungen
als erste Vorhersagen machen, die mit experimentelle Befunden auf 10% genau Uberein-
stimmten [84].

Wie aus dem Namen hervorgeht ist die MBPT eine Stérungstheorie. Das bedeutet die ge-
samte Hamilton Funktion (f[ ) wird in einen Anteil aufgespalten, dessen Eigenfunktionen
(¥g) bekannt sind (Hp) und einen Stérungsterm (Hp). Im Falle der Mehr-Elekronen-
systeme bietet es sich an die Elektron-Elektron Wechselwirkung zunéchst iiber das selbst-
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konsistente Feld zu 16sen und die Korrelationen und die Wechselwirkung mit der einfal-
lenden Strahlung als Stérung zu betrachten. Typischerweise wird die Stérung durch die
Strahlung in erster Ordnung beriicksichtigt, wihrend die Korrelationen in héheren Ord-
nungen eingehen. Diese Vorgehensweise 148t sich folgerder Maflen zusammenfassen:
A N N1 X R
H=Hy+XHp, Hp=Y) —=> V™" +H,, A:0-1. (2.30)

— T
1<) v 7

Die relativistische Form trégt die Abkiirzung RMBPT. Beim Vergleich der hier vorge-
stellten experimentellen Daten zu Fe'4* mit diversen Theorien zeigt sich, dass neuere
RMBPT-Rechnung zweiter Ordnung als einzige die Resultate innerhalb der experimentel-
len Fehlerbalken reproduzieren konnte [24].
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Kapitel 3

Status quo der
Photoionisations-Experimente mit
Ionen

Die hier demonstrierte Untersuchung der Photoionisation von mehrfach bis hochgelade-
nen lonen unter Verwendung einer Elektronenstrahl-Tonenfalle und Synchrotronstrahlung
begriindet eine neue Methode auf diesem Forschungsgebiet (nachfolgend kurz als "EBIT-
Methode” bezeichnet). In diesem Zusammenhang scheint es angebracht kurz darauf ein-
zugehen, wie die Photoionisation von Ionen bisher erforscht wurde. Uberblickswerke zu
diesem Thema wurden 2001 von John B. West und 2006 von Henrik Kjeldsen veroffent-
licht [41; 42].

Das Hauptaugenmerk liegt auf dem Vergleich mit der sogenannten MB Methode (zusam-
mengefithrter Ionen- und Photonenstrahl), welche mit der EBIT-Methode den Einsatz von
Synchrotronstrahlung und die Moéglichkeit zur Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnit-
te gemein hat. Die zweite wichtige Gruppe von Experimenten untersucht nicht explizit
Photoionisation an Ionen, sondern Photoabsorption in Plasmen. Eine Gegeniiberstellung
dieser beiden etablierten Methoden erfolgte in [85].

3.1 Photoabsorption in dichten Plasmen

Die experimentelle Untersuchung der Photoabsorption in Plasmen hat bereits vor gut ei-
nem halben Jahrhundert begonnen. In Abbildung 3.1 ist das Grundprinzip solcher Messun-
gen dargestellt. Durch Beschuss eines Substrats aus dem zu untersuchenden Element wird
ein dichtes, kurzlebiges Plasma erzeugt, welches als Absorptionsmedium dient. Zeitversetzt
(At) wird ein zweites Plasma erzeugt, um als moglichst gut reproduzierbare Kontinuums-
Lichtquelle im gewiinschten Wellenldngen-Bereich zu dienen. Die Strahlung des zweiten
Plasmas propagiert durch das erste Plasma und wird anschlieBend spektroskopisch unter-
sucht. Durch Variation des Zeitversatzes At des probenden Lichtpulses, kann die Zeitent-
wicklung des priméren Plasmas untersucht werden. Da sich die Population verschiedener
Ladungszustande iiber die Zeit dndert, kann damit eine entsprechende Separation erreicht
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werden.

Bei den ersten Experimenten wurden Entladungen benutzt, um die Plasmen zu erzeugen
[26; 86]. Mit dem Einsatz von Lasern konnte die wichtige Kontrolle iiber den Zeitversatz
deutlich verbessert werden [87]. Schliefilich wurde durch die Verwendung von zwei Lasern
groflere Flexibilitat bei der Einstellung des Zeitversatzes (250 ns - 10 ms) erreicht [88]. Au-
Berdem konnten die Parameter der Laser und damit die Eigenschaften Plasmen besser an
die beiden Zwecke, Absorptionsmedium bzw. Kontinuums-Lichtquelle, angepasst werden.
Mit dieser ausgereiften Form der Photoabsorption in Plasmen, welche unter der Abkiirzung
DLPP oder DLP (engl.: dual laser produced plasma) geldufig ist, wurden umfangreiche
Untersuchungen durchgefiihrt.

Im Prinzip kénnen mit dieser Methode auch Ionen in héheren Ladungszustidnden vermes-
sen werden [89; 90]. Da die Selektivitét des Ladungszustandes jedoch eingeschriankt ist,
wird die Identifikation der Absorptionslinien mit steigender Zahl an beitragenden Ionisa-
tionszustdnden immer schwieriger. Durch die hohe Elektronendichte im Plasma werden
die Linien breiter und Satellitenlinien erschweren deren Analyse. Hohe Temperatur- sowie
Dichtegradienten verlangen den Einsatz von sowohl rdumlich als auch zeitlich auflésenden
Spektrometern und verursachen einen hohen Aufwand bei der Inversion der experimentel-
len Daten. Die Auflésung, welche im Vergleich dazu an Synchrotron-Strahlungsquellen zur
Verfiigung steht, kann mit dieser Methode nicht erreicht werden. Wiahrend die Zahl der
MB Apparaturen wéchst, stagnieren die Untersuchungen mit der DLPP Technik. Bezeich-
nend ist, dass in dem aktuellsten Uberblickswerk zur Photoionisation von Ionen nur noch
auf die MB Methode eingegangen wird [42]. Dafiir sind in den letzten Jahren einige erfolg-
reiche Experimente mit einer vergleichbaren Methode, welche intensive Z-pinches benutzt,
durchgefiithrt worden [91; 92; 93; 94]. Eisenionen in sehr hohen Ladungszustinden wurden
beobachtet. Diese duflerst aufwandigen Experimente dienen in erster Linie als Simulati-
on des Sternenplasmas im Labor, konnen aber einzelne Ladungszustédnde nicht selektiv
ansprechen und sind in der erreichbaren Auflésung des Absorptionsspektrums weiterhin
begrenzt.

Plasma 1 Plasma 2
Absorptionsmedium Lichtquelle

Absorptlons- é
spektrum — —

Abbildung 3.1: Durch Beschuss eines Substrats wird ein Plasma (1) erzeugt und dient als Absorptionsme-
dium fiir Strahlung, die mittels eines zeitversetzt erzeugten Plasmas (2) bereit gestellt wird. AnschlieBende
Spektralanalyse offenbart die Absorptionslinien.
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Sektormagnet 1 Zéahlrate

Z

Bestimmung

lonenstrahl
der Strahlprofile

q
Z
Photonenstrahl

WM

Undulator  Monochromator Ablenker Wechselwirkungsbereich Sektormagnet 2

lonenquelle

Strommessung

Photodiode

Abbildung 3.2: Prinzipieller Aufbau eines MB Experiments. Mittels lonenquelle und Sektormagnet (1) wird
das gewiinschte lon Z? bereitgestellt und im Wechselwirkungsbereich axial mit dem Photonenstrahl einer mo-
nochromatisierten Undulator-Beamline axial iberlagert. Ein weiter Sektormagnet (2) trennt die lonen vom
Photonenstrahl und gleichzeitig die Target-lonen Z? von den Photoionen Z?T". Die Target-lonen werden als
Strom gemessen, die Photoionen werden einzeln nachgewiesen, der Photonenfluss wird auf einer Photodiode
standig miterfasst.

3.2 Die Merged-Beam Methode

Einer Gruppe um Ken Dolder, welche bereits Erfahrungen mit Ionenstrahl-Experimenten
in Form von Elektronsto-Ionisation von Ionen in gekreuzter Stahl Geometrie (engl.: cros-
sed beams) [95] hatte, gelang 1986 das erste erfolgreiche MB Experiment am Daresbury
Synchrotron [56; 57; 58; 59; 60]. Ionen- und Photonenstrahl wurden bei dieser Methode
koaxial {iberlagert. Diese ersten Experimente wurden noch an einer Dipolmagnet Beam-
line aufgebaut und erreichte auf Grund des geringeren Photonenflusses sowie grofleren
Divergenz noch nicht die Auflésung und Genauigkeit spaterer Experimente an Undulator-
Strahlrohren. Dafiir konnte schon bei den ersten Messungen die Bestimmung von absoluten
Wirkungsquerschnitten demonstriert werden, was ein grofler Vorteil dieser Methode ist.

In Abbildung 3.2 sind die wesentlichen Komponenten moderner MB Apparaturen dar-
gestellt. Als Tonenquellen sind meist Elektron Zyklotronresonanz Ionenquellen im Einsatz
(engl.: electron cyclotron resonance ion source - ECRIS). Mittels Sektormagnet wird der
zu untersuchende Ladungszustand Z9 (Target-Ion) aus dem Strahl der Ionenquelle selek-
tiert. Der Strahl aus einer Ionensorte mit einem Durchmesser im Bereich von 2 bis 6 mm
wird mittels elektrostatischem Ablenker koaxial mit einem monochromatischen Photo-
nenstrahl einer Undulator-Beamline zusammengefiihrt. Uber die gemeinsame Wegstrecke
hinweg gelangt ein Teil der Ionen durch Photoionisation in einen héheren Ladungszustand
79+ (Z9+2_ ). Diese Ionen werden auch als Photoion bezeichnet. Am Ende des Wech-
selwirkungsbereichs trennt ein zweiter Sektormagnet die Ionen vom Photonenstrahl und
gleichzeitig die verschiedenen Ladungszustdnde. Der Photonenfluss wird mit einer Pho-
todiode gemessen und Target-lonen werden als Strom in einem Faraday-Cup erfasst. Die
Photoionen werden als einzelne Ereignisse registriert.

Wie bereits erwdhnt ermoglicht die MB Methode die Bestimmung absoluter Wirkungs-
querschnitte. Neben dem Photonenfluss ®,,, dem Target-Ionenstrom I und der Photoionen-

27



Kapitel 3. Status quo der Photoionisations-Experimente mit Ionen

Zahlrate NqH muss noch die Uberlappung der beiden Strahlen genau bekannt sein. Die
Léange des Wechselwirkungsbereichs kann auf eine gut bekannte Teilstrecke [ eingeschréankt
werden, indem diese Zone auf elektrisches Potential gelegt wird. Dadurch erhalten Ionen,
welche in dieser Teilstrecke photoionisiert werden eine ”"Energiemarkierung”. Es ist vor-
teilhaft den Ionenstrahl in diesem Bereich zu verzégern, weil somit einerseits die Wechesl-
wirkungszeit erh6ht wird und andererseits die Photoionen in Summe einen Energiegewinn
erfahren. Schwieriger gestaltet sich die Ermittlung der Strahlprofile. Dazu sind an mehre-
ren Stellen z; (vor und nach der Teilstrecke bzw. oft zusétzlich auch innerhalb) verstellba-
re Spalte oder rotierende Dréhte vorhanden. Mit diesen Messungen wird der sogenannte
Formfaktor Fyy(z;) bestimmt und der Wirkungsquerschnitt errechnet sich zu

- Q v Foy(2i)

opr = Nq+1 . 7o 1 , (3.1)
v

wobei v die Geschwindigkeit und ) = ge die Ladung der Target-Ionen sind. Detektoref-
fizienzen wurden zwecks Ubersichtlichkeit ausgespart. Fiir den Formfaktor gilt

VoSS y)daedy [[ oz y)dedy| SN i@ y) X é,y) \
Fa(&) = T i ) (@, ) dudy . IXil,y)e(z,y) ArAY

, (3.2)

wobei die in diskreten Schritten AxAy vermessenen Profile des Target-Tonenstroms i(x, y)
und des Photoionenflusses ¢(z,y) verwendet wurden. Fiir die z Abhéngigkeit des Form-
faktors wird zwischen den Profil-Messpunkten z; interpoliert. Fiir relativ gemessene Pho-
toionisations-Spektren wird die Wechselwirkungszone nicht auf Spannung gelegt, wodurch
die gesamte Uberlappungslinge genutzt werden kann. Uber Absolutbestimmungen bei aus-
gewdhlten Photonen-Energien wird anschlieBend auf absolute Wirkungsquerschnitte ska-
liert. Zusétzlich zu diesen Méglichkeiten, welche die MB Methode bietet, wurden exzellente
Auflésungen erreicht [96]. Tabelle 3.1 listet aus der Literatur bekannte MB Apparaturen.

Tabelle 3.1: Aus der Literatur bekannteste MB Apparaturen im Vergleich.

Synchrotron  Standort hv (eV) Z4 einige Referenzen
ASTRID Aarhus, Danemark ~20-185 Sit* Fef™ N3+ [97; 45; 98]

ALS Berkeley, USA ~70-290 C?F) N3+ Ar®t  [46; 96; 99; 100; 101]
SPring8 Harima, Japan ~1000  Neb23+ Olf [47; 102]

ACO Orsay, Frankreich ~ ~20-185 Si*t, 0?4+ [97; 103]

SOLEIS Paris, Frankreich ~ ~ 1000 *

*derzeit im Aufbau
Allerdings unterliegt die MB Methode auch einigen Einschrankungen:

Targetdichte: Die erreichbaren Ionen-Flichendichten sind durch die Raumladung be-
grenzt und liegen selbst fiir einfach geladene Ionen meist unter 107 cm™2.
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Ladungszustande: Zu hoheren Ladungszustinden nehmen die Ionenstrome (I = @ -
Nion) sehr stark ab und die Divergenz des Ionenstrahls nimmt zu. Trotz der Verwen-
dung immer starkerer Ionenquellen ist die Ausweitung zu hochgeladenen Ionen mit
hohen Ionisationspotentialen ein grofles Problem.

Untergrund: Die kinetische Energie der Ionen reicht aus, um bei Stéen mit Restgas
weiter ionisiert zu werden. Ionen, welche auf diese Weise in hohere Ladungszustinde
gelangen, sind von Photoionen nicht zu unterscheiden. Um diesen Untergrund ge-
ring zu halten muss die kinetische Energie des Ionenstrahls moéglichst niedrig sein
(typischerweise 2 keV pro q).

Metastabile Target-Ionen: Aus den Ionenquellen (ECRIS) werden nicht nur Ionen im
Grundzustand, sondern auch solche in angeregten Zusténden extrahiert. Metasta-
bile Zustidnde haben Lebensdauern, die oft deutlich tiber dem kurzen Zeitintervall
zwischen Austritt aus der Ionenquelle und Erreichen der Wechselwirkungszone (ps)
liegen. Vor allem die Genauigkeit der Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnitte
kann unter diesem Effekt leiden.

3.3 lonenfallen

Das Wesentliche zur bisherigen Anwendung von lonenfallen fiir Photoionisations-Experi-
mente wurde bereits in der Einleitung erwdhnt. Im Vergleich zu DLPP und MB, wo die
Zeitdauer zwischen Ionenproduktion und Ionisation schlecht bis gar nicht kontrolliert wer-
den kann, ist dies bei Ionnenfallen in einem weiten Rahmen méglich. Daraus resultieren
zwel wichtige Anwendungen:

Metastabile Zustidnde Die Unterdriickung von Target-Ionen in metastabilen Zustdnden
kann fiir moderate Lebensdauern (Sekundenbereich) erreicht werden, indem man
zwischen Ionenerzeugung und Wechselwirkung eine passende Zeitspanne vergehen
lésst. Dies wurde vor kurzem in einer Penning-Falle fiir Xe™ demonstriert [61]. Das
Signal der erzeugten Photoionen wurde durch Fouriertransformation aus der gemes-
senen Ionen-Zyklotronfrequenz (4.4) extrahiert.

Absolute Wirkungsquerschnitte Uber die kontrollierbare Wechselwirkungszeit ist ein
weiterer Zugang zur Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnitte gegeben, der be-
reits von Kravis beschrieben wurde [51]. Wenn die Target-Ionen zch von einem ho-
mogenen Photonenstrahl komplett ausgeleuchtet werden, so entféillt die Bestimmung
eines Formfaktors. Dies ist vor allem fiir das kleine Volumen der Ionenwolke in einer
Tonenfalle durchaus méoglich.

FEine Diskussion zu metastabilen Zustdnden findet sich im Zusammenhang mit den Ergeb-
nissen zu N3* (siehe Abschnitt 5.1 “Be-artige Stickstoff-Ionen”). Fiir Fe!'4T erfolgte die Be-
stimmung eines absoluten Wirkungsquerschnitts einer Resonanz, welche in Abschnitt 5.5.1
?Absolute Wirkungsquerschnitte” beschrieben wird.
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3.4 Gegeniiberstellung der Methoden

Ein Vergleich der Methoden zur Untersuchung der Photoionisation von Ionen, der hier in
tabellarischer Form gegeben wird (Tabelle 3.2) verdeutlicht, dass die EBIT-Methode im
Prinzip viele Vorteile der bisherigen Experimenttypen vereinigt.

Tabelle 3.2: Gegeniiberstellung der verschiedenen Methoden zur Untersuchung der Photoionisation.

DLPP (Z-Pinch) MB Penning Fallen =~ EBIT-Methode
p (cm™2) 102 - 1015 106 - 107 ~ 100 10 - 1010
q ~b (~12) bisher <9 bisher q=1 bisher <14
Cabs — 10-20% — 3% (bisher 50%)
MS -~ Anteile bis 50% [61] siehe N3+
E/AE 1000 (<300) 20000 (bei 706V) <400 6500 (bei 800 6V)

FErgianzend zur Darstellung in der Einleitung, bei der die involvierten Ionisationspotentiale

nur indirekt durch den Ladungszustand zum Ausdruck kommen, zeigt Abbildung 3.3 direkt

diesen Wert gegeniiber der Ordnungszahl Z aufgetragen.

200 - Nl\|e ',ir' ﬁe ' Kr ' ' Xié |
— _ MB g=1
> 600 i o MBg=2.3
% 500 L . MB g=4..9 |
= | +* * EBIT q:3..14§
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Abbildung 3.3: Verdeutlichung des Sprungs in den erreichbaren Systemen durch die neue EBIT-Methode.
Representative Ubersicht der lonen, mit denen MB Experimente durchgefiihrt wurden anhand der Darstellung
der vermessenen lonisationspotentiale der lonen gegeniiber der Ordnungszahl Z des jeweiligen Elements. Die
Ladungszustinde sind in Gruppen farbcodiert. Rote Sterne markieren lonen, welche im Rahmen dieser Arbeit

untersucht wurden.
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Experiment

In den vorangegangenen Kapiteln wurde deutlich gemacht, dass die experimentelle Un-
tersuchung der Photoionisation von hochgeladene Ionen bisher nur eingeschrinkt moglich
war, obwohl solche Daten in diversen Bereichen der Physik sowohl von praktischer als auch
theoretischer Relevanz sind. Hier soll nun darauf eingegangen werden, wie der Einsatz ei-
ner Elektronenstrahl-Tonenfalle bei modernen Strahlungsquellen dazu beitragen kann, den
iiber Photoionisation experimentell zugéinglichen Bereich an Ionen in Hinblick auf La-
dungszustande bzw. Ionisationspotential wesentlich zu erweitern. Die Idee zu derartigen
Messung wurde bereits vor eineinhalb Jahrzehnten in Veroffentlichungen einer Gruppe
am RIKEN (Rikagaku Kenkyusho - The Institute of Physical and Chemical Research)
in Japan diskutiert [50; 55; 104; 105]. Diese Gruppe fithrte auch Test-Messungen mit ei-
ner eigens entwickelten Elektronenstrahl-Ionenfalle an der Photon Factory Synchrotron
Radiation Facility (Japan) durch. Einige Publikationen dokumentieren erzielte Teilerfol-
ge [51], jedoch scheint die Demonstration des geplanten Photoionisations-Experiments an
hochgeladene Ionen nicht gegliickt zu sein.

Die Experimentbeschreibung beginnt mit Grundprinzip und Aufbau unseres Photoionisa-
tions-Experiments. Dabei werden die Protagonisten Elektronenstrahl-ITonenfalle und Syn-
chrotronstrahlung zunéchst als bekannt vorausgesetzt und erst danach im Detail erldutert.
Allgemeinen Prinzipien und Moglichkeiten dieser Apparate gehen dabei jeweils den Be-
schreibungen der Geréatschaften, welche hier konkret zum Einsatz kamen, voraus. Alle
Messergebnisse, deren Présentation im anschliefenden Kapitel folgt, wurden mit der mo-
bilen FLASH-EBIT (siche 4.3.4) im Rahmen zweier Kampagnen am Berliner Elektronen-
Speicherring BESSY II erzielt. Die Kombination dieser beiden Technologien erfordert die
Herstellung einer Uberlappung der EBIT-Ionenwolke und des Photonenstrahls. Ein kurzer
Abschnitt widmet sich der Methode, die dazu entwickelt wurde. Einen wesentlichen Teil
dieser Doktorarbeit nahm die Erweiterung der FLASH-EBIT um eine Ionen-Extraktion
ein, welche die dritte Hauptkomponente des Photoionisations-Experiments darstellt. Nach
der kompletten Beschreibung des Aufbaus werden in diesem Kapitel noch Kalibrierungs-
methoden sowie Datenaufnahme und -analyse behandelt.
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4.1 Aufbau des Photoionisation-Experiments

Wie in Abbildung 4.1 durch punktierte Kéastchen angedeutet, kann der Aufbau des Photo-
ionisations-Experiments in drei Hauptkomponenten unterteilt werden:

(a) EBIT: Preparation der Target-Ionen
(b) Photonen-Quelle: Bereitstellung der Photonen (Synchrotron-Strahlung)

(c) Ionen-Extraktion: Nachweis der Photoionisation

Diese Komponenten werden in anschliefenden Abschnitten einzeln unter die Lupe ge-
nommen.

(d) lonenwolke (c) lonen-Extraktion
< 50mm > —’_ PSD
~250pum lonen Elektronen g ~80um 3 ]
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(a) Elektronenstrahl-lonenfalle

Abbildung 4.1: Grundprinzip des Photoionisations-Experiments: Die lonenwolke (d) der EBIT (a) wird mit
dem Photonenstrahl (b) axial tiberlappt, welcher von der Kollektorseite Zugang zur Falle hat. Die Analyse des
Falleninhalts wird tiber Extraktion der lonen (c) bewerkstelligt.

Die Ionenwolke der EBIT ist ein Ensemble aus Ionen in verschiedenen Ladungszustéan-
den. Die Flachendichte fiir einzelne Ladungszustédnde liegt dabei drei bis vier Grofien-
ordnungen iiber jenen, die in Ionenstrahl-Tragets erreicht werden (typische Werte bei
MB-Experimenten sind 10°-107 Ionen pro cm?, fiir EBIT Werte siche Tabelle 4.7). Daher
beruht der Erfolg unseres Photoionisations-Experiments auf der direkten Uberlappung der
Ionenwolke mit dem Photonenstrahl. Wie diese nicht einfach zu bewerkstelligende Uber-
lappung gewihrleistet wird, beschreibt Abschnitt 4.4 “Photonen-Ionen Uberlappung”. Die
Beobachtung des Photoionisations-Prozesses (2.14) kann prinzipiell auf der Detektion der
Reaktionsprodukte (Elektron und/oder Photoion) basieren oder iiber Absorptionsmessun-
gen am Photonenstrahl laufen:
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4.1. Aufbau des Photoionisation-Experiments

Elektronen: Eine Separation der Photoelektronen von jenen des Elektronenstrahls des
EBIT ist bei den starken Magnetfeldern im Fallenbereich keine praktikable Opti-
on. Anordnungen, dhnlich einem Reaktionsmikroskop [35; 106; 107] mit gekreuzten
Strahlen (kleines Reaktionsvolumen) erscheinen dafiir sinnvoller, weil damit auch in-
teressante Informationen iiber Energie- und Winkelverteilung der Photoelektronen
extrahiert werden kénnen.

Photoabsorption: Fiir Photoabsorptions-Messungen sind Ionendichten, wie bei laserer-
zeugten, kurzlebeigen Plasmen notwendig (siehe Abschnitt 3.1 “Photoabsorption in
dichten Plasmen”), welche in einer EBIT nicht erreicht werden kénnen. Zusétzlich
kann beim aktuellen Aufbau des Photoionisations-Experiments der Photonenstrahl,
welcher von der Kollektorseite eintritt, nach der Wechselwirkungszone nicht vermes-
sen werden. Auflerdem besteht ein qualitativer Unterschied zu Photoionisations-Ex-
perimenten, da weitere Prozesse zur Absorption beitragen.

Photoionen: Eine Elektronenstrahl-Ionenfalle kann auch als Ionenquelle betrieben wer-
den. Damit steht eine simple und hoch effiziente Nachweisméoglichkeit zur Verfiigung.

Entscheidend fiir das Gelingen des Photoionisations-Experiments iiber den Nachweis der
Photoionen ist des weiteren eine passende Wahl der Elektronenstrahl-Energie Ef, (4.16).
Das Target-Ion Z9 soll in moéglichst grofler Haufigkeit vorkommen, allerdings sollen lo-
nen im néchst héheren Ladungszustand (g + 1), sprich potentielle Photoionen, nicht tiber
Elektronenstof3-Ionisation (engl.: electron impact ionization - EII) erzeugt werden konnen.
Letzt genannter Prozess wiirde die Photoionisation, die eigentlich untersucht werden will,
komplett iiberdecken und dominieren.

Je - 0B11(ERin) > @~ - 0p1—direct(hV) . (4.1)

Damit ergibt sich folgende Einschrankung fiir Ff, :

Efp " < Ef, <Efp . (4.2)

Speziell fiir Elektronenkonfigurationen mit offenen Schalen lisst diese Bedingung nur ein
kleines Fenster fir Y, . Da EII-Wirkungsquerschnitte beim Schwellwert linear mit dem
Energieiiberschuss (E},;,, — EIZ;_I) ansteigen, ist es experimentell meist notwendig, Ef,
moglichst knapp unter das Ionisationspotential EZ5 des Target-Ions einzustellen. Das Ma-
ximum des Wirkungsquerschnitts, das beim zwei- bis dreifachen von EIZ;_I liegt [108; 109],
kann praktisch nur im Falle von He- bzw. Ne-artigen Target-Ionen erreicht werden. In
Tabelle 4.1 kénnen diese Sachverhalte fiir die Ionen, welche fiir diese Arbeit am systema-
tischsten vermessen wurden, nachvollzogen werden.

Streng genommen kann man bei erfiillter Bedingung (4.2) nur garantieren, dass keine
Photoionen tiber EII von Target-Ionen im Grundzustand (engl.: ground-state GS) erzeugt
werden. Elektronenstofle fithren auch stéandig zur Anregung der Elektronen auf Niveaus,
von denen aus ein weiterer Elektronenstofl Ef; zur Ionisation ausreichen wiirde. Die mei-
sten angeregten Zustédnde haben sehr kurze Lebensdauern und zerfallen radiativ so rasch,
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Kapitel 4. Experiment

Tabelle 4.1: Zahlenbeispiele fiir die Bedingungen an die Elektronenstrahl-Energie bei einem Photoionisations-
Experiment mit einer EBIT.

Ton Z4 N3+ Ardt Feld+
(Strahlzeit) (BESSY 2008)  (BESSY 2009)  (BESSY 2009)
1. 2.0mA 8.0mA 6.6 mA
ES;. 50 6V 400 eV 445 eV
B2y 43.9eV 143.46V 3906V

Eé * 77.4eV 4225V 456 eV

Eg, | EF 1.14 2.8 1.14
®.(hv = E%) 1.6 10 s7tem™2 1.6 10% s tem™2 1.6 100 s71em ™2
oL T (he = BES) 1.0 Mbarn 1.5 Mbarn 140 kbarn

e 1.6 102 s tem™2 6.4 100 s lem™2 5.2 1020 s~ lem ™2
ol TUEL,,) 5.3 10718 cm? 8.0 10719 cm? 3.4 10720 ¢m?
je 0B11/® 0PI 21 000 8500 3200

* Werte aus Tabelle nach Scofield [110]
** ungefihre Werte von NORAD [81; 82], TOPbase [11], NASA [111]
% mittels Lotz Formel [108; 109]

dass ein weiterer Elektronenstof} in diesem Zeitraum verschwindend geringe Wahrschein-
lichkeiten hat. Anders ist die Situation bei langlebigen, metastabilen Zusténden (engl.:
metastable states - MS). Die Untergrund-Zahlraten, die auf diese Weise zustande kommen,
liegen in einer &hnlichen Groflenordnung wie die Zéhlraten des Photoionisations-Prozesses.
Deshalb wird der Nachweis der Photoionisation durch diesen Effekt nicht wesentlich be-
eintrichtigt wird, denn der Anstieg der Z&hlrate von Ionen in einem inkrementierten La-
dungszustand (g + 1) durch den Photonenstrahl kann auf Photoionisation zuriickgefiihrt

werden.
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4.2. Synchrotronstrahlung

4.2 Synchrotronstrahlung

Die klassische Elektrodynamik [2; 3] lehrt uns, dass die Ursache fiir elektromagnetische
Abstrahlung in der Beschleunigung von Ladungen liegt. Fiir eine beliebig bewegte Punkt-
ladung mit Teilchenbahn 7(¢) erhdlt man iiber die Liénard- Wiechert-Potentiale folgenden
Ausdruck fiir das elektromagnetische Feld

) - cRx|R-pxA|
By = —4E=8 - L B(F,t) = Rx E(F,1) , (4.3)
RPy?1-3-RpP|, cRQA-3 R
ret
wobei
v 1 . L |R(tret)| »~ R
= - =7 lret) =7 — tret) 5 tre¢ =t — ———— = T -
/6 c y Y W ) R( t) r TO( t) t c R ‘R|

Entscheidend ist die Feststellung, dass der zweite Term B enthélt und proportional zu
R~ ist. Er tritt also nur im Falle von Geschwindigkeitsinderungen, sprich Beschleuni-
gungen, auf und fithrt dann zu einer Energiestromdichte (Pointing-Vektor) die proportio-
nal zu R~2 ist, was einem effektiven Energietransport entspricht. Wirklich nennenswerte
Abstrahlleistungen erhélt man experimentell allerdings nur im Falle der kreisférmigen
Bewegung von Elektronen (bzw. Positronen) mit hoch relativistischen Geschwindigkeiten
(v > 1). Lineare Beschleunigung fiihrt nur zu duflert geringfiigiger Abstrahlung und bei
der Kreisbewegung skaliert die Abstrahlung invers mit der vierten Potenz der Masse, wes-
halb fiir Protonen, Ionen bzw. Atomkerne erst bei viel extremeren Energien nennenswerte
Abstrahlleistungen auftreten'. Dementsprechend trat Synchrotronstrahlung zunéchst als
unangenehmer Nebeneffekt in Beschleunigerringen fiir Elektronen auf (Synchrotron). Zu-
satzlich zur Herkunft der Synchrotronstrahlung spielen Teilchenbeschleuniger (vor allem
fiir Elektronen) in modernen Strahlungsquellen eine herausragende Rolle. Daher geht der
Beschreibung moderner Synchrotron-Strahlungsquellen ein Abriss iiber Teilchenbeschleu-
niger voraus. Die Betrachtungen lehnen sich an jene der Biicher von Klaus Wille [112],
David Attwood [113], bzw. Albert Hofmann [114].

4.2.1 Teilchenbeschleuniger

Das physikalisch einfachste Prinzip zur Beschleunigung geladener Teilchen beruht auf sta-
tischen Feldern. Den erreichbaren Teilchenenergien ist hier durch die maximal erzeug-
baren Gleichspannungen bzw. durch das unvermeidliche Auftreten von Koronaentladun-
gen eine natiirliche Grenze gesetzt. Die hdchsten Energien erreichen sogenannte Tandem-
Beschleuniger mit Van de Graaff Generatoren unter Schutzgas (z.B.: SFg) zur Erhohung

!selbst beim LHC am CERN fiir Protonen im TeV-Bereich noch ca. sechs GréBenordnungen niedriger
als fiir Elektronen bei BESSY II
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Abbildung 4.2: Prinzip einiger Teilchenbeschleuniger. Tandem-Beschleuniger (a) verwenden haufig Van de
Graaff Generatoren (b), um die notwendige Hochspannung zu erzeugen. Linearbeschleuniger (c) und Zyklotron
(d) verwenden Wechselspannungen um geladenen Teilchen periodisch Energie zuzufiihren. [116].

der Uberschlagspannung. Auch am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik in Heidelberg ist
dieser Typ von Beschleuniger im Einsatz [115]. Beim Tandem-Prinzip werden negative
Ionen zu einem Terminal auf positiven Potential beschleunigt (mehrere MV), wo die Elek-
tronen an sogenannten Stripper-Folien abgestreift werden. Die dabei entstehenden hoch-
geladenen Ionen werden anschlieBend durch die Potentialdifferenz weiter beschleunigt.
Teilchenenergien an der Grenze zum GeV-Bereich sind moglich. Abbildung 4.2 zeigt ein
Schema des Tandem-Prinzips (a) und des Van de Graaff Generators (b).

Fast allen anderen Konzepten zur Teilchenbeschleunigung ist gemein, dass hohe Span-
nungen vermieden werden, indem eine hochfrequente Wechselspannung genutzt wird, um
geladenen Teilchen periodisch Energie zuzufithren. Ein wichtiges Prinzip, um eine stabile
Beschleunigung in solchen Anordnungen zu gewéhrleisten, ist die Phasenfokussierung. Sie
gibt vor, dass die periodische Beschleunigung nicht zum Zeitpunkt maximaler Amplitude
stattfinden darf, sondern im Bereich ansteigender Spannungswerte. Dadurch nehmen vor-
auseilende (schnellere) Teilchen weniger Energie auf als spéter eintreffende (langsamere)
und eine Angleichung der Geschwindigkeiten erfolgt. Da Linearbeschleuniger dargestellt
in Abbildung 4.2 (c), fiir hohe Teilchenenergien gigantische Langen erreichen, gab es schon
frith erste Bemiihungen, die periodische Energiezufuhr auf einer gekriimmten oder sogar
geschlossenen Bahn zu vollziehen. Beim Zyklotron erfolgt die Beschleunigung in einem ho-
mogenen Magnetfeld. Die beiden Elektroden, die mit der Wechselspannung beaufschlagt
werden, haben in etwa die Form einer durchgeschnittenen, flachen Dose (Dee’s). Die offene
Kreisbahn der geladenen Teilchen liegt je zur Hélfte in einer der beiden Elektroden. Die
Frequenz der Wechselspannung wird so gewahlt, dass sich vom Eintritt des Teilchens in
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eine Elektrode bis zum Wiederaustritt (halbe Kreisbahn) die Spannung umkehrt (halbe
Periode) und somit fiir die Teilchen immer eine beschleunigende Spannung zwischen den
Elektroden anliegt. Den prinzipiellen Aufbau zeigt Abbildung 4.2 (d). Die Unabhéangigkeit
der Zyklotronfrequenz w, von der Teilchen-Geschwindigkeit (giiltig im nichtrelativistischen
Bereich) wird im Zyklotron genutzt und hat auch zur Namensgebung gefiihrt:

w.=2Lp . (4.4)
m

Speziell fiir Elektronen erreicht man schell relativistische Energien. In diesem Bereich
muss die Frequenz passend reduziert werden (Synchro-Zyklotron), oder man verwendet ab-
gestimmte Magnetfelder, die zum Rand hin zunehmen und so die Umlauffrequenz konstant
halten (Isozyklotron). Alternativ dazu wahlt man beim Mikrotron die Frequenz der Be-
schleunigungsspannung deutlich {iber der Zyklotronfrequenz und dimensioniert den Ener-
giegewinn immer so, dass eine ungerade Anzahl an Spannungswechseln erfolgt, bis das
Teilchen wieder von einem Elektrodenbreich in den anderen wechselt. Ganz ohne Anlegen
einer Beschleunigungsspannung kommt das Betatron aus, welches vor allem fiir Elektronen
geeignet ist. Hier wird ein Magnetfeld so hochgefahren, dass der Radius der Teilchenbahn
konstant bleibt. Dabei werden die Elektronen gleichzeitig beschleunigt, da sie die Funkti-
on einer Sekundérspule in einem Wechselspannungstransformator iibernehmen (&quivalent
zum Tokamak-Prinzip). Mit dem Betatron, welches vor allem im medizinischen Bereich

héaufig Anwendung findet, sind Elektronen-Energien bis zu 200 MeV erreichbar.

Ab gewissen Teilchenenergien kann die erforderliche Grofie bzw. Starke des Magnetfeldes
nicht mehr in einer einzelnen Anordnung realisiert werden und man geht zum Bau von
ringférmigen Beschleunigern mit mehreren Ablenkmagneten iiber. Damit ist die Entwick-
lung beim Synchrotron gelandet, dessen Namen vom Konzept stammt, die Magnete mit
der Teilchenenergie synchron zu erhdhen, um immer auf der vorgegebenen Teilchenbahn
zu bleiben. Ein Synchrotron benétigt einen Vorbeschleuniger (Linearbeschleuniger, Mi-
krotron), da es duflerst schwierig ist Magnete herzustellen, die sowohl fiir schwache, als
auch starke Magnetfelder prizise arbeiten. Elektronen-Energien im GeV-Bereich (v ~ 103
- 10%) sind erreichbar. Da die Abstrahlung mit der vierten Potenz der Teilchenenergie
anwéchst, stof8t man bei rund 10 GeV an eine Grenze, ab der das Zufiihren der abgestrahl-
ten Leistung technisch problematisch wird. Die Kompensation des Energieverlusts durch
Strahlung erfolgt in sogenannten Kavititen oder Hohlraumresonatoren (engl.: cavities),
die in ein bis mehreren geradlinigen Teilstrecken des Speicherrings untergebracht sind.
Diese Weiterentwicklung der ersten Linearbeschleuniger benutzt starke, stehende Wellen,
die mittels Hochfrequenz angeregt werden.

4.2.2 Moderne Synchrotron-Strahlungsquellen

Die erste experimentelle Nutzung von Synchrotron-Strahlung erfolgte in parasitirer Form
an Synchrotrons bzw. Elektronen-Speicherringen, deren primérer Zweck die Beschleuni-
gung von Elektronen fiir Untersuchungen in den Bereichen Kern- und Hochenergiephysik
war. Zu den ersten Untersuchungen zdhlte die Photoionisation von Helium, Neon und
Argon durch Madden und Codling [28] am 180 MeV Synchrotron des NIST: Synchrotron
Ultraviolet Radiation Facility (SURF I) in Gaithersburg, Maryland, US. Die auftreten-
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den asymmetrischen Linienprofile wurden erfolgreich von Ugo Fano interpretiert und auf
ein theoretisches Fundament gestellt [69; 117]. Der erste Speicherring, welcher als Pro-
totyp der heutigen Multiuser Synchrotron-Strahlungsquellen gilt, entstand in den spéaten
1960er Jahren am heutigen Synchrotron Radiation Center der University of Wisconsin-
Madison. Zunachst als Protonen-Speicherring geplant, wére das Projekt beinahe knapp
vor der Fertigstellung an der Finanzierung gescheitert. Gestiitzt vom wachsenden Interes-
se an Synchrotron-Strahlungsquellen, speziell im Bereich der Festkorperphysik, wurde der
Speicherring unter dem symboltrichtigen Namen Tantalus I doch noch fertig gestellt. Die-
se Einrichtungen, welche nicht speziell fiir die Nutzung als Strahlungsquellen konzipiert
und errichtet wurden, bezeichnet man heute als die erste Generation der Synchrotron-
Strahlungsquellen.

Der grofie Bedarf an Synchrotron-Strahlung und die haufig nicht zusammenpassenden
Anforderungen des in-Ring Experiments und der parasitiaren Strahlungsnutzung fithrte
in den 1970er und 1980er Jahren zur Errichtung von Elektronen-Speicherringen, die aus-
schliefflich als Synchrotron-Strahlungsquellen dienen sollten. Immer deutlicher wurde, dass
nicht nur der gesamte Photonenfluss und die erreichbaren Photonen-Energien von Rele-
vanz fiir wissenschaftliche Untersuchungen sind, sondern auch Strahlgréfie, Divergenz und
Dispersion. Diese Charakteristika finden in der Definition der Brillanz (engl.: brilliance
or spectral brightness) ihren Platz:

Photonenrate s71

Brillanz = (4.5)

Flache - Divergenz - Bandbreite ~ mm?2 mrad? meV/eV

Die ersten Ansétze fiir kompliziertere Magnetstrukturen als Dipolmagnete zur Erzeugung
von Strahlung nahmen Gestalt an. Mit der Entwicklung der sogenannten Insertion De-
vices (ID) zeichnete sich bereits die dritte Generation der Synchrotron-Strahlungsquellen
am Horizont ab. Die IDs verdanken ihren Namen dem Umstand, dass sie in die geraden
Strecken des Speicherrings zwischen Dipolmagneten eingesetzt werden kénnen. Details zu
den beiden Typen, Undulatoren und Wiggler, werden weiter unten zusammen mit den
Dipolmagneten diskutiert. Charakteristika der verwendeten Magnetfeldstrukturen sind in
der nachfolgenden Tabelle 4.2 zusammengefasst und in Abbildung 4.3 veranschaulicht.

Eine logische Weiterentwicklung der IDs ist der Freie Elektronen Laser (FEL). Er kann
als die vierte Generation der modernen Strahlungsquellen angesehen werden. Im Anhang
(Seite 153) findet sich aus folgenden Griinden einige Informationen zum FEL: (i) FELs
sind von hoher Aktualitét (ii) die FLASH-EBIT wurde fiir den Einsatz bei FELs gebaut
und hat erfolgreich Experimente beim FEL in Hamburg (FLASH) absolviert und soll
demnéchst beim Rontgen FEL bei SLAC (Linac Coherent Light Source - LCLS) zum
Einsatz kommen, wo erst vor kurzem der Nutzerbetrieb aufgenommen wurde (iii) mit
dem FEL Prinzip wird die Diskussion der IDs abgeschlossener.

Heute sind weltweit mehrere Dutzend Synchrotron-Strahlungsquellen der dritten Gene-
ration im Einsatz und tragen in vielen Bereichen der Forschung an vorderster Front zum
Fortschritt bei. Im besonderen Mafle profitieren sind die Festkorperphysik, die Oberfa-
chenphysik, die Chemie, die Biologie, die Materialforschung und -priifung sowie die Ra-
diometrie. Die vorliegende Arbeit wurde bei BESSY II, einer Strahlungsquelle der dritten
Generation, durchgefiihrt.
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Tabelle 4.2: Vergleich der Eigenschaften von Magnetfeldstrukturen die zur Erzeugung von Strahlung im Einsatz
sind.

Dipolmagnet Undulator Wiggler FEL-Undulator

K* - <1 >1 <1
Intensitit I, K I. N? I. N K I?>N?
N** 1 10-100  10-100 =10000

*dimensionslose Magnetfeldstarke: siehe (4.10)
** Anzahl alternierend gepolter Magnetfelder (Undulatorperioden)

Intensitat o
Dipol- Nord - LK
magnet Siid e

LT R AVAVAVAVAVAVAV A l,-K-N

S € )
S S - —

Abbildung 4.3: Unterschiede zwischen Ablenkmagneten, Wigglern und Undulatoren, wie sie bei Synchrotron-
Strahlungsquellen der dritten Generation verwendet werden, sowie von FEL-Undulatoren sind hier veranschau-
licht.

4.2.2.1 Dipolmagnete, Undulatoren und Wiggler

Wichtige Eigenschaften der Synchrotron-Strahlung, wie die Vorwértsrichtung und spektra-
le Breite. werden bereits bei einer einfachen Betrachtung der Dipolmagnete ersichtlich und
dienen als wertvolle Basis zur Behandlung der IDs. Da die Elektronen eine geschlossene
Bahn durchlaufen sollen, findet man Dipolmagnete und angeschlossene Dipol-Beamlines
auch in Strahlungsquellen spéterer Generationen. Im Ruhesystem des Elektrons (S”) wirkt
im homogenen Magnetfeld eine konstante Beschleunigung, die zur einer Abstrahlung mit
der typischen Dipol-Charakteristik fiihrt

— Psin*(#) . (4.6)

Uber eine Lorentz-Transformation gelangt man in das Laborsystem (S), wo der Grofiteil
der Strahlung innerhalb eines schmalen, vorwéarts gerichteten Kegels liegt, dessen halber
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Abbildung 4.4: Die Abstrahlung einer Punktladung im homogenen Magnetfeld hat im Ruhesystem (S’)
Dipol-Charakteristik. Nach Transformation ins Laborsystem (S) zeigt die Abstrahlung die vorwértsgerichtete
Kegelform mit einem Offnungswinkel von =~ = [112].

Offnungswinkel invers mit dem -Faktor skaliert

sind’ 1

tanf = S+ sind) — O = ol (4.7)
In Abbildung 4.4 ist der Effekt der Lorentz-Transformation auf die Abstrahlcharakteristik
dargestellt. Auf Grund der Dopplerverschiebung stellt der Beobachter im Laborsystem
(S) auch hohere Photonen-Energien fest, als im Ruhesystem (S’) auftreten. Brauchbare
Werte fiir die spektrale Breite erhélt man bereits aus einer einfachen aber interessanten
Abschatzung, die auf der Heisenberg’schen Unbestimmitheitsrelation beruht (siche Anhang,
Seite 141). Detailliertere Informationen tiber spektrale Verteilung und Polarisierung in
Abhéangigkeit der Strahlrichtung geben die sogenannten Schwinger-Gleichungen [118]. Fiir

die gesamte abgestrahlte Leistung auf einer Kreisbahn erhélt man

e c 4

o _cc 4.8
6meg R2 7 (4.8)

Um mehr Photonen in die gleiche Richtung abzustrahlen, und damit den Fluss und
die Brillanz zu erhéhen, verwendet man Magnetfeldstrukturen, die den Elektronenstrahl
auf einen ”Slalom”-Kurs zwingen. Dazu verwendet man Anordnungen alternierend ge-
polter Dipolmagnete. Je nach Stérke der Auslenkung von der geradlinigen Bahn, wel-
che mit der Stiarke des Magnetfelds zusammenhéngt, unterscheidet man Undulatoren und
Wiggler. Schwache Auslenkungen, die zu keiner Vergréflerung des Abstrahlkegels fithren,
werden im Undulator genutzt. Hier ist eine kohirente Uberlagerung vieler Wellenziige
moglich, wodurch ein Spektrum mit ausgepriagten Maxima entsteht. Im Gegensatz dazu
erreichen Wiggler (bei entsprechend hoheren Strahldivergenzen) hohe Photonen-Energien
und -fliisse. Wichtige Charakteristika der IDs sind die Magnetfeldstérke, die Undulator-
periodenlange A, und die Anzahl der Perioden N. Der Abstand der Magnetpole, das
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sogenannte Gap g kann verédndert werden, wodurch die Variation der Magnetfeldstérke
auf einfache Weise ermoglicht wird.

Die ”Slalom”-Bewegung fiihrt zur Abstrahlung bestimmter Frequenzen. Dabei fiithren
die Lorentz-Kontraktion der Magnetfeldstruktur, wie sie das Elektron sieht, sowie die
winkelabhéngige Dopplerverschiebung bei der Transformation ins Laborsystem zu einer
vielfach kiirzeren Photonenwellenldnge A im Vergleich zu A,

S = A=)y 2; (1+1%0%) . (4.9)

Die spektrale Breite ist im mitbewegten Bezugssystem (S) mit der Anzahl der Perioden
N verkniipft: % = % (folgt aus Fourier-Transformation). Je nach Grofie des zugelassenen
Offnungswinkels (Akzeptanz) fithrt die Winkelabhiingigkeit der beobachteten Photonen-
Energien im Laborsystem (S) zu einer weiteren, mehr oder weniger starken Verbreiterung.
Das Aufstellen der Bewegungsgleichung fithrt in erster Néaherung zu folgendem Ausdruck
fiir die Transversalgeschwindigkeit v,, welche Riickschliisse auf Winkelauslenkung im Ver-
gleich zum Offnungswinkel des Strahlkegels zuléisst

B A 2 mar K
Uy = - = zn( il Z) — tan(a) = = (4.10)
vy 2mmec Ay c ¥
=K

Die hier definierte Grofle K bezeichnet man als dimensionslose Magnetfeldstarke (engl.:
non-dimensional magnetic strength) einer periodischen magnetischen Struktur, oder auch
als Auslenkparameter (engl.: deflection parameter). Mit K lasst sich eine formale Grenze
zwischen Undulatoren (K < 1) und Wigglern (K > 1) ziehen. Hier wurde angenommen,
dass die longitudinale Geschwindigkeit auf der Kreisbahn v, sich nicht &ndert und praktisch
gleich der Lichtgeschwindigkeit ist. Genaugenommen erreicht v, wihrend einer Undula-
torperiode zweimal einen Maximalwert (am Extrempunkt der Auslenkung, wenn v, = 0)
und zweimal einen Minimalwert (beim Nulldurchgang). Also lauft diese Bewegung mit der
doppelten Frequenz ab. Dies ist die Ursache fiir das Auftreten der zweiten Harmonischen
im Undulator-Spektrum, dessen Winkelverteilung, im Gegensatz zur ersten Harmonischen,
bei 6§ = 0 kein Maximum hat, da die Abstrahl-Charakteristik einem Dipol entspricht, der
entlang der z-Achse (Kreisbahnrichtung) schwingt. Nach der Lorentz-Transformation wird
daraus ein hohler Kegel, welcher auf der Strahlachse ein Mimimum aufweist, weshalb die
zweite Harmonische als Strahlungsquelle weniger gut geeignet ist. Berticksichtigt man ho-
here Ordnungen in den Bewegungsgleichungen, so erklért sich auch das Auftreten héherer
Harmonischer im Spektrum, wobei die unterschiedliche Winkelcharakteristik fiir gerade
und ungerade Harmonische von allgemeiner Gultigkeit ist. Die Wellenlédngen aller Harmo-
nischen lassen sich mit der erweiterten Undulator-Gleichung in erster Naherung berechnen
(im Anhang (Seite 142) erfolgt eine einfache Herleitung)

A K2
= — 14+ — +~2 02 ) 4.11
A 272n<+2+’y 9) ( )

Die starken Auslenkungen bei Wigglern (K > 1) sind gleichbedeutend mit einer Be-
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wegung, die sehr deutlich von der Sinusform abweicht. Dementsprechend stark sind auch
die Beitrige der hoheren Harmonischen, wodurch sich das Spektrum insgesamt zu héheren
Energien verschiebt. Aulerdem kommt es durch die winkelabhéngige Energie-Verbreiterung
zur Durchmischung der einzelnen Harmonischen, wodurch ein quasi-kontinuierliches Spek-
trum entsteht. Tatséchlich dhnelt die Form des resultierenden Wiggler Spektrums jenem
des Dipolmagneten, wobei es zu hoheren Photonen-Energien (= 2x) und Flissen (~ 2N x)
verschoben ist.

4.2.3 BESSY
4.2.3.1 Synchrotronstrahlung in Berlin

Die Rufe nach einem rein als Strahlungsquelle dienende Speicherring (engl.: dedicated
source) wurden in den 1970er Jahren immer lauter (zweite Generation). Anfangs schien es
unwahrscheinlich, dass Berlin ein neues Zentrum fiir Synchrotronstrahlung werden kénn-
te. Starker Befiirworter war jedoch die Physikalisch Technische Bundesanstalt (PTB), die
schon langer versuchte, einen 300 MeV Ring zu realisieren, da sie das grofle Potential der
Synchrotronstrahlung als neuer Standard {iber weite Energiebereiche in der Photometrie
sah. Schliellich wurde in einer Zusammenarbeit mehrerer Forschungsinstitute sowie eini-
ger Industriepartner im Jahre 1979 die Berliner Elektronenspeicherring-Gesellschaft fiir
Synchrotron Strahlung m. b. H. ins Leben gerufen und der Bau eines 750 MeV Speicher-
rings beschlossen. Untergebracht in Berlin-Wilmersdorf, ging BESSY I 1982 erstmals fiir
Nutzer in Betrieb. Die Ergebnisse iibertrafen alle Erwartungen. Angetrieben durch den
stetig wachsende Bedarf an Synchrotron-Strahlung und die weiter fortschreitende Ent-
wicklung der Insertion Devices begann 1993 die Planung eines 1.7 GeV Speicherrings der
dritten Generation, welcher auf einem Geldnde im traditionsreichen Wissenschaftstandort
Berlin-Adlershof entstehen sollte. Der BESSY Speicherring und die Undulatoren wurden
erstmals 1998 getestet und mit Januar 1999 begann der offizielle Nuzter-Betrieb bei BES-
SY II. BESSY I blieb noch bis Ende des selbigen Jahres in Betrieb?. BESSY beschéftigt
knapp 300 Personen und jedes Jahr werden rund 650 Wissenschaftler bzw. 220 Nutzer-
gruppen mit Synchrotronstrahlung versorgt.

4.2.3.2 Aufbau und Betrieb

Der Aufbau von BESSY II ist in Abbildung 4.6 schematisch dargestellt. Der Speicherring
mit 240 m Umfang besitzt 16 geradlinige Teilabschnitte, von denen 14 von IDs genutzt
werden koénnen. Die Undulatoren haben Léngen von iiber 4 m. In einer der weiteren frei-
en Geraden sind die Radiofrequenz-Hohlraumresonatoren untergebracht, die mit 500 MHz
betrieben werden und den Energieverlust der Elektronen durch Synchrotron-Strahlung
ausgleichen. Damit kommt ein hoch relativistisches Elektronenbiindel genau nach 400
Schwingungen der stehenden Wellen im Resonator wieder dort an (240m - 500 MHz /
c). Anders gesagt stehen 400 Potentialtopfe fiir Elektronenbtindel zur Verfiigung. Die pri-

22001 wurden grofie Teile von BESSY I im Rahmen eines UNESCO-Projekt nach Jordanienen verlegt,
wo unter dem Namen SESAME das erste Synchrotron im Nahen Osten entstand - BESSY I ging also iiber
den Jordan.
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Abbildung 4.5: Luftaufnahme von BESSY II. Speicherring-Halle und Synchroton-Tunnel sind gut erkennbar
(vergleicht Abbildung 4.6) © EUROLUFTBILD, mit freundlicher Genehmigung des HZB.

mére Beschleunigung auf die notwendigen relativistischen Geschwindigkeiten iibernimmt
ein Synchrotron mit einem Umfang von 96 m. Wie im Abschnitt 4.2.1 "Teilchenbeschleu-
niger” erwahnt, ist ein Synchrotron nicht fiir eine Beschleunigung geeignet, die von sehr
kleinen Geschwindigkeiten aus startet. Daher werden die Elektronen, die aus einer ther-
mischen Kathode erzeugt werden, in einem Mikrotron auf 50 MeV vorbeschleunigt.

In der Tabelle 4.3 sind die wichtigsten Kennzahlen von BESSY (I & II) aufgelistet und
mit anderen Strahlungsquellen, an denen Messungen zur Photoionisation von Ionen durch-
gefiihrt werden, verglichen.

Tabelle 4.3: Technische Kennzahlen von BESSY im Vergleich mit den Synchrotron-Strahlungsquellen ASTRID
und ALS, an denen MB Photoionisations-Experimente durchgefiihrt werden.

Synchrotron BESSY I BESSY I  ASTRID ALS
Elektronen-Energie 340-850 MeV  0.9-1.9 GeV 0.9-1.9 GeV
— Standardwert 800 GeV 1.7GeV 580 MeV

~v-Faktor 1566 3327 1135 2935-3718
max. Ringstrom 800 mA 300 mA 220mA 500 mA
Speicherring-Umfang 62.4m 240 m 40 m 197m
Brillanz 10% (4-10'3)

Insertion Devices 14 3 10

Dipol - beam lines ~ 32 max. 40 5 ~ 27

ID - beam lines 3 max. 30 3 10
Radiofrequenz 500 MHz 500 MHz 3 GHz 500 MHz

Die Eigenschaften der Synchrotronstrahlung wird nicht nur iiber die einzelnen IDs be-
stimmt bzw. variiert, sondern auch iiber den Betriebsmodus beeinflusst. Bei BESSY wer-
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Abbildung 4.6: Schematische Darstellung der wesentlichen Komponenten von BESSY II. Nach der Erzeu-
gung des Elektronenbiindel aus einer thermischen Kathode erfolgt eine Vorbeschleunigung mittels Mikrotron
auf 50 MeV und anschlieBende Energiezufuhr bis zur nominellen Energie (1.7 GeV) im Synchrotron mit Umfang
96 m. Dieses Biindel wird in den Speicherring mit Umfang 240 m injiziert. Der Energieverlust durch Synchro-
tronstrahlung wird in vier Radiofrequenz-Hohlraumresonatoren ausgeglichen, die mit der 400-fachen Frequenz
der Umlaufdauer betrieben werden (22500 MHz). Die Fotographien zeigen einen Ablenkmagnet des Synchro-
trons (oben) und einen Undulator des Speicherrings (unten). © Helmholtz Zentrum Berlin, mit freundlicher
Genehmigung.

den multi bunch (MB)3, single bunch (SB) und low alpha (low-a) angeboten. Unterschei-
dungsmerkmale sind die Zahl der Elektronenbiindel und der gesamte Ringstrom und damit
verbunden die Lebensdauer des Ringstroms sowie Kohérenzeigenschaften der Strahlung.
Tabelle 4.4 gibt einen Uberblick.

Der multi bunch-Modus ist der interessanteste vom Blickwinkel der Photoionisations-Ex-
perimente, da hier zur Zeit die hochsten integralen Intensitdten erzielt werden. Er wird
auch als hybrid-Modus bezeichnet, da sich zusétzlich zu 350 dhnlichen Elektronenbiin-
deln noch ein gréfleres im Speicherring befindet, das dem SB-Modus entspricht und als
Zeitreferenz fiir Experimente dienen kann. MB ist der haufigste Betriebsmodus. Wie aus
Abbildung 4.7 hervorgeht, gibt es einen Zeitraum von rund 90ns ohne Strom, in des-
sen Mitte sich der SB befindet. Theoretisch konnten auch alle 400 Potentialtopfe gefiillt
werden. Allerdings hétte das negative Auswirkungen auf die Lebensdauer, da die negati-
ve Raumladung des Elektronenstrahls, &hnlich dem EBIT Prinzip, mehr Ionen einfangen
wiirde. Aus der verwendeten Hochfrequenz ergibt sich eine Wiederholungsrate von 2ns.
Im Vergleich dazu hat man beim SB-Modus 800ns zwischen zwei aufeinander folgenden
Lichtpulsen (240 m Umfang/c). Zeitabhéngige Messungen unterliegen damit deutlich ge-

3In allem anderen Abschnitten dieser Arbeit steht MB fiir merged-beam
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Tabelle 4.4: Ubersicht der verschiedenen méglichen Betriebsmodi fiir BESSY.

Modus hybrid multi bunch  single bunch low-alpha top-up

NBiindel ~ 350 (+ 1 SB) 1 ~ 350 ~ 350
Iffig 300mA (max) 20mA 36mA  300mA
Igindel  0.9mA (4 5mA SB) 20mA 0.1mA  0.9mA
T1/2 10h 3h 15h 700"
[Biindel 10 mm 10 mm 0.5mm 10 mm
TInjektion 8h 6h 12h standig

(Symbolerkliarung) Npinde: Anzahl der Elektronenbiindel, If;fg: gesamter Ringstrom,
IBindel: Ringstrom pro Biindel, 7 /2: Lebensdauer des Ringstroms, Igindel: Lange eines
Elektronenbiindels, Tipjektion: Zeitintervall zwischen zwei aufeinanderfolgende

Tonjektionen.

multi bunch hybrid modus single bunch modus low-alpha hybrid modus
(MB*) (SB) (low-a)
2 0 T S 10I:|I ................ 1] " L
é {
E 01 1 o1 4
o |
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Abbildung 4.7: Die Betriebsmodi multi bunch (links), SB (mitte) und low-a (rechts) sind als gemessene,
zeitabhigige Ringstrome dargestellt. © Helmholtz Zentrum Berlin, mit freundlicher Genehmigung.

ringeren Anforderungen und Einschrinkungen als im multi bunch-Modus. Der Ringstrom
und damit die integrale Intensitét sind ca. 20mal kleiner. Trotzdem ist auch die Lebens-
dauer geringer, weil das einzelne Biindel rund 20mal mehr Elektronen enthélt als ein multi
bunch-Biindel. BESSY betreibt nur zwei Wochen je Halbjahr den SB-Modus, was an der
geringeren Zahl der Experimente liegt, die diesen Modus bené6tigen. Unsere Testmessung
zu absoluten Wirkungsquerschnitten erfolgte in diesem Modus, was jedoch ausschliefilich
an der Verfiigbarkeit dieser Strahlzeit und nicht an den speziellen Eigenschaften des SB
lag.

Der low-alpha-Modus ist dem multi bunch-Modus von der Struktur her dhnlich (ebenfalls
ein Hybrid-Modus), allerdings gelingt bei rund zehn mal geringeren Ringstromen eine
Kompression des Elektronenbiindels um einen Faktor 20 auf nur 0.5 mm Lénge. Damit
wird im THz-Bereich (mm-Wellen) die Produktion kohérenter Strahlung moglich.*

“beim FEL entstehen die Mikro-Elektronenbiindel, die kleiner sind als die Wellenlinge durch SASE,
wéahrend beim low-alpha-Modus durch spezielle Anpassung der Elektronenoptik von Anfang an ausreichend
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Ein weiterer hochinteressanter Modus befindet sich zur Zeit noch im Teststadium: top-
up. Wie der Name nahe legt, wird hier der kontinuierliche Elektronenverlust, der zu ei-
nem exponentiell abnehmenden Ringstrom fithrt, durch sténdiges Auffiillen im laufenden
Nutzerbetrieb ausgeglichen. Mit diesem Betriebsmodus fallt die Intensitdt (die mit dem
Ringstrom verkniipft ist) nicht ab, sondern bleibt konstant auf dem hohen Niveau, welches
sonst nur kurz nach einer Injektion vorherrscht. Damit wird auch der langzeit-integrale
Photonenfluss erhcht und die regelméfBigen Experiment-Unterbrechungen durch die Injek-
tion kénnen entfallen.

4.2.3.3 Die verwendeten Strahlrohre

Die zwei Messkampagnen zur Photoionisation hochgeladener Ionen wurden in den Zeitrau-
men Mérz bis Juli 2008 (Kampagne 2008) und Januar bis April 2009 (Kampagne 2009)
an zwei verschiedenen Strahlrohren durchgefiithrt. Die Kampagne 2008 umfasste zwei je-
weils zweiwochige Strahlzeiten an der Undulator-Beamline U125/2-SGM mit spéhrischem
Gittermonochromator fiir den Bereich der Photonen-Energie von 30 bis 400eV. Fiir die
Kampagne 2009 an der Undulator-Beamline U49/2-PGM1 mit Plan-Gittermonochromator
flir den Energiebereich von 85 bis 1600 eV wurden nach den Erfolgen der Kampagne 2008
vier Wochen Strahlzeit genehmigt. Zuséatzlich konnte eine anschlielende zweiwdchige low-
alpha und SB-Strahlzeit fir weiterfiihrende Testexperimente genutzt werden, welche in Ab-
schnitt 5.5.1 "Absolute Wirkungsquerschnitte” beschrieben werden. Technische Daten der
beiden relevanten Strahlrohre kénnen der Tabelle 4.5 entnommen werden. Die Abbildun-
gen 4.8 und 4.9 zeigen den Strahlengang und die optischen Elemente fiir die U125/2-SGM
bzw. fiir die U49/2-PGM1.

Tabelle 4.5: Technische Daten zu den beiden verwendeten Strahlrohren

Strahlrohr U125/2-SGM U49/2-PGM1
Undulatorperiode A 125.0 mm 49.4 mm

— Anzahl N) 32 (quasiperiodisch) 84
Monochromatortyp SGM PGM

auswihlbare Gitter 500 od. 1100 Zen 600 od. 1000 Linien
Energiebereich 29 - 400eV 85 - 1600 eV
Divergenz hori. / verti. 7/ 0.6 mrad 2/ 2 mrad

Auflésungsvermogen E/AE 50000 (bei 200eV) 30000 (bei 100€V)
5000 (bei 1.6 keV)
Distanz zum Fokuspunkt 1300 mm 959 mm

Der Undulator U125/2 bedient drei Strahlrohre, die iiber eine Schaltspiegel-Einheit (engl.:
switching mirror unit - SMU ) ausgewéhlt werden kénnen. Da der Undulator auch als Wigg-
ler betrieben werden kann, gibt es neben einer NIM-Beamline (engl.: Normal Incidence
Monochromator) auch eine KMC-Beamline (Doppel Kristall-Gittermonochromator) fiir
den Bereich von 4 bis 15keV. U125/2 ist quasiperiodisch ausgefiihrt, wodurch die Ma-
xima der héheren Harmonsichen nicht bei exakten vielfachen der Grundfrequenz liegen.

kurze Pulse fiir kohdrente THz-Strahlung erzeugt werden
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Damit kann der meist storende Anteil an Photonen, welche der Monochromator geméf
der Gittergleichung (4.12) in hoherer Ordnung selektiert, reduziert werden.

A
n k A\, = sina+ sinfd = \, = Fl . (4.12)

Die vorkommenden Groéflen stehen fiir die Ordnung n, die Gitterkonstante k, die Wellen-
linge A\ sowie Einfalls- und Ausfallswinkel o und (3 des Photonenstrahls auf dem Gitter.
Um die Fokusbedingung beim SGM zu erfiillen, kann entweder die Position des Austritts-
spalts angepasst werden, oder Einfalls- und Ausfallswinkel werden variiert. Im zweiten
Fall, der mechanisch einfacher zu realisieren ist und daher dem Standard-Betriebsmodus
entspricht, erreicht man nicht die hochstmogliche Auflésung. Dafiir &ndert sich die Strahl-
grofle im Fokuspunkt mit der eingestellten Wellenldnge nicht. Weitere Informationen {iber
die Beamline U125/2-SGM findet man in [119; 120; 121], sowie auf den Homepages von
BESSY II bzw. dem HZB °.
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung des Strahlengangs der Beamline U125/2-SGM. © Helmholtz Zen-
trum Berlin, mit freundlicher Genehmigung.

Der Undulator U49/2 bedient zwei Plan-Gittermonochromatoren. Die Auswahl erfolgt
auch hier {iber eine SMU. Bei herkémmlichen Gittermonochromatoren, wie beispielswei-
se beim Czerny-Turner-Spektrometer, ist die Summer aus Einfalls- und Ausfallswinkel am
Gitter konstant («+ [ = 20 = konst.) und der Gitterwinkel alleine bestimmt die selektier-
te Wellenldnge. Bei Anordnungen, welche aus einem Spiegel und einem Gitter bestehen,
kénnen durch den zusétzlichen Freiheitsgrad unterschiedliche Eigenschaften optimiert wer-
den:

e hochstmogliche Auflosung

o hochstmoglicher Photonenfluss (engl.: on-blaze)

®http://www.helmholtz-berlin.de/userservice/photons/instrumentation /beamlines-stations_en.html
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e Unterdriickung héherer Ordnungen

o Bereichserweiterung durch Nutzung der inneren bzw. &ufleren Beugung

Auflerdem kann die Strahlfithrung, abgesehen von einem leichten Versatz, horizontal und
geradlinig weitergehen, was den Platzverhéltnissen bei modernen Synchrotron-Strahlungs-
quellen entgegen kommt (tangential vom Speicherring wegfithrende Strahlrohre).

Wie in Abschnitt 4.2.2.1 ”Dipolmagnete, Undulatoren und Wiggler” beschrieben, ist Syn-
chrotronstrahlung divergent. Nach der Beugung am Gitter &ndern sich die Winkelverhélt-
nisse und der Quellpunkt erscheint im virtuellen Abstand 7/, fiir den folgende Beziehung
gilt

cosf3
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Abbildung 4.9: Schematische Darstellung des Strahlengangs der Beamline U49/2-PGM1. © Helmholtz Zen-
trum Berlin, mit freundlicher Genehmigung.

wobei r fiir den realen Abstand Quelle-Monochromator steht und die sogenannte Fiz-
Fokus Konstante cyy definiert wurde. Damit ist eine Fokussierbedingung gegeben, welche
« und B verkniipft. Um die oben genannten Freiheitsgrade voll nutzen zu kénnen, ver-
wendet die U49/2-PGM1 einen kollimierten (parallelen) Strahlgang am Monochromator,
weshalb die Wahl von ¢y wegen r = 1’ = oo fiir die Fokussierung keine Rolle spielt. Die
Abhéngigkeit der Auflésung (Dispersion) von ¢y und der Photonen-Energie ist in Abbil-
dung 4.11 zu sehen. Weiter Informationen iiber die Beamline U49/2-PGM1 findet man
in [119; 122; 121] und wiederum auf den Homepages von BESSY II bzw. dem HZB.
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Abbildung 4.10: Photonenflusskurven normiert auf 100 mA Ringstrom und 0.1% Bandbreite der drei ersten
Harmonischen (1., 3. und 5.) der U49/2-PGM1. Um den maximalen Photonenfluss zu erzielen empfiehlt sich ab
Photonen-Energien von 398 eV die dritte Harmonische zu verwenden und ab 898 €V die fiinfte. Dem geringeren
Fluss bei Verwengung des 1200 Linien/mm Gitters steht eine hdhere Auflésung gegeniiber. © Helmholtz Zentrum
Berlin, mit freundlicher Genehmigung.

Die Ansteuerung der Monochromatoren erfolgt in beiden Féllen mittels hausinterner Soft-
ware (EMP/2) auf einem 0S/2 Betriebssystem basierend. Die durchgefiithrten Messungen
sind dabei {iber folgende Parameter definiert:

o Startwert Fgiqr¢ und Endwert E,,4 der Photonen-Energie (in eV)

o Anzahl der Schritte Ngep

o Anzahl der Wiederholungen Ngq4y, (Scan) in einer Messung

o Verweildauer des Monochromators auf einem Einstellwert ¢,,cqs

o Kopplungsart zwischen Monochromator und Undulator bzw. Photonen-Energie und

Gap sowie Auswahl der Harmonischen

Der Terminus Scan soll hier einem einfachen Messvorgang von Fgq¢ bis Fepq vorbehalten
sein, wihrend eine Messung aus der mehrfachen Wiederholung des gleichen Scans besteht.
Die Schrittweite ergibt sich demnach zu

Eend - Estm"t

AFEste, =
step Nstep -1

(4.14)

Eine Steuerspannung, die proportional zum momentanen Schritt i (i=1..Ngp) ist und
zwischen einem einstellbaren Minimal und Maximal-Wert ausgegeben wird (typische Wer-
te waren 1 bis 7V bzw. 0.5 bis 8.5V), gibt den aktuellen Wert der Photonen-Energie dem
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Abbildung 4.11: Dispersion im Fokuspunkt in Abhanigigkeit der Photonen-Energie fiir verschiedene Werte
der Fix-Fokus Konstanten cy; fiir die Beamline U49/2-PGM1 bei Verwendung des 600 Linen/mm Gitters.
© Helmholtz Zentrum Berlin, mit freundlicher Genehmigung.

Datenaufnahmesystem der FLASH-EBIT bekannt. Details dazu folgen in Abschnitt 4.6.1
"Datenaufnahme”. Wie im Kapitel iiber IDs erwéhnt, kann man bei Undulatoren, welche
aus technischen Griinden mit Permanentmagneten arbeiten, die Magnetfeldstérke (und
damit K) iiber den Polabstand beeinflussen. Die spektrale Verteilung der Undulatorstrah-
lung hingt somit entsprechend (4.11) vom Gap ab. Der optimierte Betrieb einer monochro-
matisierten Undulator-Beamline erfordert die gekoppelte Steuerung von Monochromator-
Stellung und Undulator-Gap anhand experimentell ermittelter Tabellen oder theoreti-
scher Formeln. Ab einer bestimmten Photonen-Energie ist der Wechsel auf die néchste
(ungerade) Harmonische erforderlich, um den hochstmoglichen Fluss zu erzielen. Bei der
U49/2-PGM1 geschieht dies beispielsweise bei 398 eV (Wechsel von 1. auf 3. Harmonische)
und bei 898 eV (Wechsel von 3. auf 5. Harmonische) der Fall, wie auch in Abbildung 4.10
eingezeichnet.

Wihrend eines Scans fahrt der Monochromator zu einer Photonen-Energie hv;, und bleibt
fiir die einstellbare Zeitdauer ty,eqs (typischer Wert: 2s) auf dieser Position bevor die
inkrementierte Photonen-Energie hv;11 = hy; + AEg,, eingestellt wird. Das Undulator-
Gap wird simultan angepasst. Die flir die Umstellung notwendige Zeitspanne liegt auch
im Sekunden-Bereich und steigt mit gréfler werdender Schrittweite an.
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4.3 Elektronenstrahl-Tonenfallen

Elektronenstrahl-Tonenfallen (engl.: electron beam ion trap - EBIT) zéhlen bereits seit
mehreren Jahrzehnten zu den etablierten Technologien der atomphysikalischen Forschung
und eine Vielzahl an hochrangigen Publikationen dokumentiert die wissenschaftlichen Er-
gebnisse, welche durch den Einsatz dieser Fallen erzielt wurden. Aus diesem Grund soll
hier ein kurzer Abriss als Rahmen dienen, um auf die wesentliche Literatur zu verweisen.
Ausgehend vom Grundprinzip sollen speziell jene technischen Details herausgearbeitet
werden, die fiir das Photoionisations-Experiment relevant sind. Die FLASH-EBIT, wel-
che hier konkret zum Einsatz kam, wurde im Rahmen der Doktorarbeit von Sascha Epp
aufgebaut [48] und ist dort detailliert beschrieben®. Hier liegt das Hauptaugenmerk auf
Neuerungen und Erweiterungen, welche fiir die Durchfithrung eines Photoionisations-Ex-
periments erforderlich waren.

4.3.1 Grundprinzip

Die Elektronenstrahl-Tonenfalle ist ein Apparat der die Erzeugung und wissenschaftliche
Untersuchung von atomaren Ionen in extrem hohen Ladungszustinden ermoglicht. Wie
der Name aulerdem nahe legt, ist ein Elektronenstrahl in mehrfacher Hinsicht das Mit-
tel zum Zweck. Die Grundidee ist sequentielle Elektronenstof3-Ionisation (engl.: electron
impact ionization - EII) zu nutzen, um hochgeladene Ionen zu erzeugen. Die dafiir be-
notigten schnellen Elektronen werden in Form eines Strahls bereitgestellt (engl.: electron
beam), dessen negative Raumladung (engl.: space charge - SC) es gleichzeitig ermoglicht
die positiv geladenen Ionen einzufangen.

e+ 21— 71 4 2¢ (4.15)

In Abbildung 4.12 sind die folgenden wesentlichen Komponenten, die alle EBITs gemein-
sam haben, dargestellt:

Elektronen-Kanone mit Kathode (engl.: electron gun)
Falle (engl.: trap)

Elektronen-Kollektor (engl.: electron collector)

Der Elektronenstrahl nimmt seinen Ursprung an der Kathode der Elektronen-Kanone,
wird auf eine gewiinschte Energie beschleunigt, passiert dann die Fallenregion und wird
im Elektronen-Kollektor abgebremst und gestoppt (nachfolgend nur noch Kollektor). Ein
koaxial zum Strahl verlaufendes, starkes Magnetfeld komprimiert den Elektronenstrahl
und erméglicht die Erzeugung extrem hoher Stromdichten (bis zu 5 - 10?2 Elektronen

em 257 1),

Sdie FLASH-EBIT hie zunéchst Tesla-EBIT, weil auch das Projekt in Hamburg zunéchst unter dem
Namen Tesla Test Facility lief
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Abbildung 4.12: Grundprinzip und Hauptkomponenten einer EBIT. Oben der typische Spannungsverlauf von
Kathode iiber Fallenregion (Driftrohren) zum Kollektor. Das koaxial verlaufende Magnetfeld des Spulenpaars
komprimiert den Elektronenstrahl zur Fallenmitte hin, wo lonen (iber Ell erzeugt werden. Einschluss erfolgt
radial durch die Raumladung des Elektronensrahls bzw. das Magnetfeld und axial durch passende Driftréhren-
Potentiale. Zum Kollektor hin kann der Elektronenstahl expandieren und wird abgebremst und abgefangen.

Mittels eines Injektionssystems wird ein diinner Strahl von Atomen oder Molekiilen ge-
zielt mit dem Elektronenstrahl im Fallenbereich gekreuzt, wo Elektronenstofle zur erst-
maligen Tonisation fiithren. In radialer Richtung werden die Ionen in erster Linie von der
Raumladung des Elektronenstrahls am Entkommen gehindert. Durch das Magnetfeld ist
ein zusédtzlicher radialer Einschluss gegeben, welcher auch in Abwesenheit des Elektronen-
Strahls bestehen bleibt. Diverse Messprozesse nutzen diesen sogenannten magnetic trap-
ping mode, welcher im Prinzip einer Penning Falle entspricht und in [123] beschrieben
ist.

Die Fallenregion besteht aus einer koaxialen Anordnung von zumindest drei ringférmi-
gen Elektroden, welche Driftrohren (engl.: drift tubes - DT) genannt werden und ein
axiales Fallenpotential erzeugen. Radialer und axialer Einschluss fithren zu einem Fal-
lenvolumen in Form eines langen, diinnen Zylinders (Ionenwolke). Das Diagramm oben in
Abbildung 4.12 zeigt wie einzelne Komponenten typischerweise mit Spannung beaufschlagt
werden und verdeutlicht das Grundprinzip. Der Elektronenstrahl wird vom negativen Po-
tential der Kathode (Ugqn) zum positiven Potential der Driftrohren (Upr =~ Uprs =~
Uprs = Utrap) beschleunigt und hat unter zusétzlicher Berticksichtigung der Raumladung
(Usc) eine Energie von:
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Egin =€ (Utrap - USC - Ucath) . (416)

Im Kollektor werden die Elektronen wieder abgebremst, damit nur die Leistung P. =
I. - Ucqrn, aufgebracht bzw. abgebaut werden muss und nicht I. - Ef, /e. Im Fallenzen-
trum stehen nun Elektronen mit der Energie geméaf (4.16) fiir Elektronenstof-Ionisation
zur Verfiigung. Ionen werden hochstens bis zu jenem Ladungszustand gebriitet, dessen
Ionisations-Potential {iber der Elektronen Energie liegt. Die Ionisations-Prozesse zusam-
men mit Rekombinations-Prozessen (Elektronen-Einfang, Ladungsaustausch) sowie Ionen-
Verlust und Neutralgas-Zufuhr fiihren zu einem dynamischen Gleichgewicht mit einer ent-
sprechenden Ladungszustands-Verteilung Abschnitt 4.3.1.1 “Ladungszustands- Verteilung”
[124; 125; 126].

Die Anordnung der Magnetfeld erzeugenden Spulen in Helmholtz-Konfiguration und die
Ausfithrung der zentrale Driftrohre mit axial verlaufenden Schlitzen, die zu den Vakuum-
ports hin orientiert sind, ermoglichen diversen Detektionssystemen den direkten radialen
Blick auf die Ionenwolke. Zusétzlich zu den vielfdltigen Untersuchungsmoglichkeiten an
gefangenen Ionen kann eine EBIT auch als Tonenquelle dienen (engl.: electron beam ion
source - EBIS). Geschichtlich war dies auch die erste Anwendung [127; 128]. Beim Extra-
hieren verlassen die Ionen die Fallenregion in Richtung Kollektor und werden dabei durch
das positive Fallenpotential beschleunigt

Ef =4 (Unap — Usc) - (4.17)

Die Ionen passieren den rohrenférmig ausgefithrten Kollektor und kénnen, typischerweise
nach einer magnetischen Selektion nach Ladungszustdnden, fiir Stoflexperimente, Praision
sfallen oder auch als Detektionsmittel fiir falleninterne Prozesse herangezogen werden

4.3.1.1 Ladungszustands-Verteilung

Eine EBIT bietet exzellente Kontrolle iiber die Ladungszustinde der gefangenen Ionen. Die
Mechanismen dieser Verteilung konnen mathematisch mit Ratengleichungen beschrieben
werden

dng +
o ng-1- kg

+1q (_kEU —krr —kpr —kox — kZOSs>

+ Ngt1 (k;R +khr+ k;;X) . (4.18)

Hier steht n, fiir die Dichte der Ionen im Ladungszustand ¢ und k fiir die Ratenkoeffizien-
ten. Nur die dominanten Prozesse sind angefiihrt (beispielsweise keine Doppelionisation).
Neben der bereits erwédhnten EIT héngen auch radiative Rekombination (RR) und dielek-
tronische Rekombination (DR) vom Elektronenstrahl ab. Weitere wichtige Prozesse die
nicht direkt mit dem Elektronen-Strahl zusammenhéngen sind Ladungsaustausch (engl.:
charge exchange - CX) und direkte Verlustkanéle, welche in axial und radial aufgeteilt
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werden koénnen. Mit den beiden dominanten Prozessen EIl und RR alleine ergibt sich im
dynamischen Gleichgewicht (%:0) folgender grober Zusammenhang

_ — q—q+1 q—q—1
Ng—1 _ kg tkgr _ g tOgrg (4.19)
n., Lt - q—1—q : :
q EII OgI1

Aufbauend auf den Ratengleichungen kénnen numerische Simulationen durchgefiihrt wer-
den [125; 124], um die Entwicklung der Ladungszustands-Verteilung ab dem Einschalten
des Elektronen-Strahls bis zum Erreichen des Dynamischen Gleichgewichts zu verstehen.
Die Schwierigkeit besteht darin, dass sich die (lokale) Ionenbewegung in einer Zeitskala von
Nanosekunden abspielt, wihrend die (globale) Ladungszustands-Verteilung in Zeitraumen
variiert, welche bis zu Sekunden in Anspruch nehmen kénnen. Wie sich die Ladungsver-
teilung im Gleichgewicht ausbildet, héngt von mehreren Parametern ab:

» Elektronen-Energie Ef,
— Einfluss von Resonanz-Phianomenen

o Fallentiefe AUpr

o axialer und radialer Tonenverlust

e Elektronenstrom I,
 Neutralgaszufuhr (Injektionsdruck pj,;)
e Restgas, Kiihlgas

o Gezielte Fallenentleerungen

Fiir das Photoionisations-Experiment ist speziell die Kontrolle iiber die Elektronen-
Energie von entscheidender Bedeutung, wie eingangs durch (4.1) begriindet wurde. Selbst
mit den hohen Photonenfliissen, die bei modernen Synchrotron-Strahlungsquellen vorhan-
den sind, fuhrt der zuséatzliche Prozess der Photoionisation in Anwesenheit des intensiven
Elektronenstrahls zu keiner nennenswerten Verdnderung der Ladungszustands-Verteilung.
Nur wenn die Photoionisation nicht in Konkurrenz mit der EII steht, kann das Experiment
gelingen, woraus sich Bedingung (4.2) ergibt. Im Zusammenhang mit der Ionenidentifika-
tion werden -Z-Scans fiir Argon gezeigt, wo die genannte Bedingung einmal fiir Ar®* und
einmal fiir Ar'?* erfiillt ist und die verinderte Ladungszustands-Verteilung gut erkennbar

ist (siehe Abschnitt 4.6.2 “ITonenidentifikation”, Abbildung 4.30).

4.3.1.2 Raumladung und Ionendichte

Die Ionenwolke einer EBIT ist zylindersymmetrisch, weshalb nachstehende Angaben in den
entsprechenden Koordinaten zu verstehen sind (7, z). Fiir einen idealisierten Elektronen-
strahl mit homogener Stromdichte und einem Radius 7., erhilt man folgenden Ausdruck
fiir die Raumladung (siehe z.B. [125])
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2
L , T < Te 1 I
Usc(r) = Uy - () . Up= — (4.20)
4me 2 Ef,
2ln (%) +1 ,r>7re 0 —

Diese Zusammenhénge kann man aus der ersten Maxwell’schen Gleichung und dem Satz
von Gauss herleiten (beispielsweise in [129; 130] zu finden). Um der Wirklichkeit n&her zu
kommen, ist eine realistischere Dichteverteilung des Elektronenstrahls entscheidend [131].
Zusétzlich muss die Raumladungs-Kompensation durch die positive Ladung der Ionen bzw.
Verstirkung durch langsame Elektronen mitberiicksichtigt werden. Solche Uberlegungen
sind auch bei der Konstruktion des Driftrohren-Ensembles (Fallenregion) mit einzubezie-
hen. Fiir die FLASH-EBIT findet man diese zusammen mit detaillierten Uberlegungen,
Mlustrationen und Hinweisen auf weiterfiihrende Literatur in [49]. Um die Groéfienord-
nung auftretender Potentialdifferenzen einschétzen zu koénnen, sind zwei Betrachtungen
anhand (4.20) sinnvoll: (i) Die Potentialdifferenz zwischen Strahlzentrum und Strahlrand
(AUebeam = Uscl,—,, — Uscl,—q) sowie (ii) der Einfluss durch den Dirftrohren-Radius
rpr, auf dem die Randbedingung vorgegeben ist und der von Driftrohre zu Driftrohre
unterschiedlich ist.

Tabelle 4.6: Raumladungsdifferenzen innerhalb des Elektronenstrahls bei verschiedenen EBIT-Einstellungen
unter den vereinfachten Annahmen eines homogenen Elektronenstrahls mit Radius 7. = 50um.

Ton N3+ Fel4+ F623+
(Strahlzeit) (BESSY 2008) (BESSY 2009) (FLASH 2006)
I, 2.0mA 6.6 mA 300 mA
Ef " 60 eV 475eV 4600 eV
(1) U'|7"='re - U|r:0
= I./(4megve) = AUrqdial 39V 46V 67V
(11) U|7‘:7"DT - U"r:re
rpr =6 mm 37.4V 44V 641V
rpr =2 mm 28.8V 34V 494V
AUqzial 8.6V 10V 147V

* hier nominelle Elektronenstrahl-Energie: € - (Ugrap — Ucath)

Tabelle 4.6 zeigt beispielhaft Raumladungs-Verhéltnisse fiir EBIT-Einstellungen, wie sie
bei Messkampagnen tatsachlich vorherrschten. Eine deutliche Potentialdifferenz tritt zwi-
schen dem Rand des Elektronenstrahls und der Driftréhren-Oberflache auf (ii), welche
verdeutlicht, dass der Raumladungs-Term Ugc fiir die tatséchliche Elektronen-Energie ge-
méf (4.16) nicht unterschiitzt werden sollte. Man sieht allerdings auch am Beispiel N3+
deutlich, dass dies nur eine Abschétzung der tatséichlichen Verhéltnisse sein kann, denn
Ugsc wiirde die Elektronenstrahl-Energie deutlich unter den erforderlichen Wert senken,
ab dem N37T erzeugt wird, was nicht dem experimentellen Befund entspricht. Die Diffe-
renzen innerhalb des Strahls (i) sind verhaltnisméBig geringer, dafiir bewirken sie eine
unerwiinschte, effektive Verbreiterung der Elektronen-Energie. Des Weiteren erkennt man
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an der Differenz der Werte fiir verschiedene Radien der Driftrohren (letzte Zeile), dass
auch die Geometrie der Elektroden die tatsidchlichen Potentiale wesentlich mit beeinflusst.
Die gewéhlten Radien entsprechen jenen der FLASH-EBIT (DT Nr. 2: 6mm / DT Nr.
1 & 3: 2mm - Nummerierung entsprechend Abbildung 4.12), das heifit, dass im Falle
der Einstellungen FLASH 2006 bei identischen Spannungen auf den Driftréhren bereits
eine raumladungsbedingte axiale Falle von 147V vorherrscht. Dieser axiale Einschluss
verschwindet, wenn der Elektronenstrahl ausgeschaltet wird, was bei allen Messungen, die
auch den magnetic trapping mode verwenden, bedacht werden muss. Uber den axialen
Einschluss, der im Gegensatz zum radialen direkt und unabhéngig mittels der Spannun-
gen an den einzelnen Driftréhren steuerbar ist, kann man Einfluss auf Grofie, Temperatur
und Gesamtladung der Ionenwolke nehmen. Unter der vereinfachten Annahme, dass die
gefangenen lonen, die gleiche Gesamtladung haben wie der Elektronenstrahl, kann die
Ionendichte abgeschétzt werden [132]

m dmax Z)
e
e aE, T X q-Nyz (4.21)
Z q=1
~—_—————
gesamte Elektronenladung gesamte Ionenladung

wobei [ fiir die Lange der Ionenwolke steht und N, 7 fiir die Anzahl der Ionen der Sorte
Z (Ordnungszahl) im Ladungszustand ¢ < ¢mer < Z. Da es sich ohnehin nur um ei-
ne Abschitzung handelt soll angenommen werden, dass ein einzelnes Element mit einer
gleichméfligen Ladungszustands-Verteilung (N7 = Ny = ... N,,...) vorhanden ist. Damit
kann der Ausdruck weiter vereinfacht werden

dmax

1 2
> 4Ny = N, e liman 2Ly e (4.22)
q=1

2 dmazx 2

und man erhalt fir die Dichte

dmax

o AL [Tme
A T2, me 2, Ve AU’

ﬁ(Z, Qmaac) = (4'23)

Um die simplen Annahmen der gleichférmigen Ladungsverteilung und dem genauen Aus-
gleich der Ladungstriager-Bilanz fiir einzelne Situationen anpassen zu kénnen, wurde hier
noch ein Ladungsverhdltnis-Faktor f, eingefiihrt. Beispielsweise kann Ar8t | mit besonders
hohen Dichten prapariert werden, was mit dem Schalenabschluss dieses Ne-artigen Systems
zusammenhéngt (siehe Abschnitt 5.2 "Ne-artige Argon-Ionen”, bzw Abbildung 4.30). Ta-
belle 4.7 gibt einige Beispiele fiir die Ionendichten gemif (4.23), die im Bereich von 10°
bis 10'° Ionen pro cm? liegen, wobei eine Ionenwolke mit den Abmessungen d;o, =250 um
und /=50 mm zu Grunde liegt. Diese einfache Abschiitzung steht in Ubereinstimmung mit
belastbareren Werten aus detaillierteren Simulationen [124; 125] sowie Auswertung von
spektroskopischen Daten [133; 134]. Dies sind die drei bis vier Gréflenordnungen, um die
das Target dichter ist im Vergleich zu MB-Experimenten (Abschnitt 3.2 ”Die merged-beam
Methode”).
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Tabelle 4.7: Zu erwartende Flachen-Dichten (lonen pro cm2) fir einige lonen und entsprechende EBIT-
Einstellungen. Die Abmessungen der lonenwolke wurden mit d;o, =250 um und [=50 mm angenommen.

Ton I E¢,  f  p10%m™2
N3+ 20mA  50eV 0.3 2.0
Ar®t  8.0mA 400eV 1 1.4
Fel*t  6.6mA 445¢V 0.5 0.17
Fe?’*  300mA 4.5keV 1 1.8
Xe*t 400mA 10keV 0.8 0.35

4.3.2 Eine kurze Geschichte der EBIT

Die ersten Berichte iiber Effekte des Ioneneinfangs in der Raumladung eines stoflionisie-
renden Elektronstrahls gehen auf das Jahr 1957 durch Plumlee zuriick [135]. Das Grund-
prinzip der Elektronenstrahl-Ionenfallen in Dubna wurde von Donets erfunden und im
Jahr 1968 zunéchst, wie weiter oben bereits erwdhnt, in Form einer Ionenquelle (EBIS)
umgesetzt, genannt model-IEL-1 [127; 128]. Die erste solche Apparatur zur Untersuchung
gefangener Ionen wurde von Levine etal. am Lawrence Livermore National Laboratory
(LLNL), wo einiges an Pioneerarbeit fiir EBITs geleistet wurde, entwickelt und 1986 in
Betrieb genommen [136; 137]. Uber Schlitze in der zentralen Driftrohre und Verwendung
von Spulen in Helmholtzkonfiguration wurde Sichtzugang zur Ionenwolke gewéhrt und
spektroskopische Untersuchungen moglich. Das Nachfolgermodell EBIT II wurde mehrfach
kopiert (NIST-EBIT, Oxford, Berlin). Einen Sprung in den erreichbaren Elektronenstrahl-
Energien brachte das Konzept der Super EBIT. Hier werden Kanone und Kollektor isoliert
aufgehiingt und auf hohe negative Spannungen gelegt. Damit konnte nachweislich U%2* er-
zeugt werden [138]. Die EBIT in Tokyo (1997) [139], in Heidelberg (frither Freiburg EBIT,
1998) [140] und jene in Shanghai (2004) [141] wurden nach diesem Prinzip gebaut. Zur Hei-
delberg EBIT ist anzumerken, dass der Elektronenstrahl im Unterschied zu den meisten
anderen EBITs nicht senkrecht sondern waagrecht verlauft. Das verhalf zu einer deutlichen
Reduktion der kryogenen Kiihlleistung, da der Kollektor, an dem hohe Leistungen anfallen,
thermisch besser von den Fliissighelium-Behéltern getrennt werden kann. Die transpor-
table FLASH-EBIT [49; 48], welche nun fiir die Photoionisations-Experimente benutzt
wurde, und die Heidelberg EBIT erreichen mit I. ~ 500 mA die hochsten Elektronenstro-
me. Eine noch stirkere Apparatur (HYPER-EBIT) befindet sich zur Zeit in Heidelberg
im Aufbau. Die Titan-EBIT, eine in Heidelberg gebaute "Zwillingsschwester” der FLLASH-
EBIT, ist in Vancouver am TRIUMF im Einsatz [142; 143]. Eine kompaktere Versionen mit
LNy gekiihlten Spulen wurde in Tokyo entwickelt [144] und Raumtemperatur-EBITs mit
Permanentmagneten sind beispielsweise in Belfast und Dresden im Einsatz. Historische
Uberblicke findet man in [145; 146].

4.3.3 Einsatzgebiete

Elektronenstrahl-Ionenfallen sind universelle und flexible Maschinen. Eine Vielzahl von
Systemen (>>1,000) kann untersucht werden und diverse Untersuchungsmethoden stehen
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zur Verfiigung. Die EBIT kann als Ionen Falle oder Quelle dienen und sowohl eigenstén-
dig Experimente durchfiihren, als auch mit anderen Technologien gekoppelt werden. Die
Tabelle 4.8 gibt einen Uberblick iiber diese Methoden, die Einteilungsmoglichkeiten, sowie
beispielhaft weiterfiihrende Literatur.

Tabelle 4.8: Auflistung der Vielzahl an Experimenten mit EBITs und Einteilungsarten.

Experiment Modus gekoppelt mit Anmerkung Ref.
Spektroskopie F - VIS bis X ray [133; 147; 148; 149]
dielektronische F - Photonendetekt.  [129; 150]
Rekombination — bzw. Q - Ionendetektion [139; 151]
(trielektronisch) [152]
Lebensdauer F - mag. trap mode [153]
Ladungsaustausch F - mag. trap mode [154; 155; 156]
bzw. Q Targetkammer Photonendetekt.
StoBphysik Q z.B. Reaktions- Tonendetektion [106]
mikroskop
Massenspektr. Q Penning Fallen [157; 142; 143]
Oberflichenphysik  Q Targetkammer [158; 159; 130]
Resonanz- F Laser VIS
spektroskopie FEL VUV (mobil) [48]
Photoionisation F Synchrotron bis X ray (mobil) [160; 132; 161]
bzw. Q zur Detektion

(*Modus: F ... als Falle, Q ... als Quelle)

Fiir das Photoionisations-Experiment werden praktisch alle Moglichkeiten ausgeschopft,
die eine EBIT bietet. Es erfolgt die Kopplung an eine Synchrotron-Strahlungsquelle, wozu
eine transportfdhige (mobile) EBIT nétig ist. Die Wechselwirkung erfolgt in der Falle,
wo sehr hohe Target-Ionen-Dichten erreicht werden und effiziente Detektion beruht auf
Tonenextraktion und Einzelteilchen Nachweis. Aulerdem erfordern diese Experimente eine
Feineinstellung der Elektronenstrahl-Energie und je nach Photonen-Energie auch die Ver-
wendung des magnetic trapping mode. Die dielektronische Rekombination (DR) hat eine
besondere Relevanz fiir die Photoionisations-Experimente, da sie den zeitinversen Prozess
der resonanten Photoionisation (2.16) darstellt.

e+ 21— (297 — 2971 4 h (4.24)

Allerdings wurde der Grofiteil der Photoionisations-Messungen in der Néhe der PI Schwel-
le (engl.: threshold) durchgefithrt und der zeitinverse Prozess bendtigt dementsprechend
Elektronen geringer Energie (Ef;,, = E,.s — Erp). Da bei DR Messungen in EBITs die
Elektronen-Energie auch ausreichen muss, um das Target-Ion zu erzeugen, sind Speicher-
ringe fiir Untersuchungen im Bereich der Schwellenenergie besser geeignet.
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4.3.4 Die FLASH-EBIT

Die FLASH-EBIT kann als das transportable Nachfolgermodell der Heidelberg bzw. Frei-
burg EBIT angesehen werden, welches speziell fiir den Einsatz an modernen Strahlungs-
quellen (Freie Elektronen Laser, Synchrotron der dritten Generation) konzipiert wurde.
Diese "kryogene EBIT neuster Generation” absolvierte vor den Photoionisations-Experi-
menten erfolgreiche Kampagnen am Freie Elektronen Laser in Hamburg (FLASH), wo-
durch sich auch die Namensgebung erklart.

Abbildung 4.13: Schnittdarstellung der FLASH-EBIT bzw. Titan-EBIT: (1) Elektronenkanone, (2) Falle mit
neun Driftréhren und supraleitenden Magneten (griin) in Helmholtz Konfiguration, (3) Kollektor.

Die wesentlichen Merkmale der FLASH-EBIT sind:

transportabel: Mit Abmessungen von rund 3.5mx2.8mx1.2m (LxHxB) passt diese
EBIT in einen Standardcontainer (Wechselbriicke)

kryogen: Das supraleitende Spulenpaar und der gesamte Fallenbereich werden {iber einen
geschlossenen Heliumkreislauf unterbrechungsfrei auf kryogenen Temperaturen ge-
halten. Damit ist ein Dauerbetrieb moglich, der wiahrend einer Strahlzeit an einer
modernen Strahlungsquelle mehr Flexibilitdt und Sicherheit gibt. Durch die tiefen
Temperaturen werden exzellente Vakuumbedingungen in der Falle garantiert.

waagrechter Elektronenstrahl: Mit dem Elektronenstrahl befindet sich auch die Io-
nenwolke, welche die Form eines diinnen Zylinders hat, in einer waagrechten Position.
Das ermoglicht die axiale Uberlappung mit dem Photonenstrahl, wodurch Flichen-
Ladungsdichten fiir einzelne Ladungszustinde im Bereich von 10° bis 10'0 erreicht
werden. In einer Geometrie mit gekreuzten Strahlen, wie sie mit einer senkrechten To-
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nenwolke zwingend wére, liegt man mindestens zwei Gréflenordnungen unter diesen
Werten.

Super EBIT: Elektronenkanone und Kollektor sind fiir Hochspannungen bis 60 keV aus-
gelegt. Die Falle kann auf Potentiale bis zu 20 keV gelegt werden. Damit sind Elektronenstrahl-
Energien bis 80keV moglich. Diese Energie reicht bei allen Elementen fiir die Ent-
fernung der L-Schale und bis zu Element Z=73 (Tantal) auch fiir das 1s Elektron.

Hochleistung Mit Elektronenstréomen bis I,=500mA gehort die FLASH-EBIT zu den
leistungsstéarksten Elektronenstrahl-Tonenfallen.

Ports Insgesamt sieben Ports erlauben den gleichzeitigen Einsatz verschiedener Detekto-
ren.

Die Portbelegung hat sich seit dem Aufbau der FLASH-EBIT [49], geringfiigig gedndert
(siehe Abbildung 4.14). Der Cr:YAG-Kristall belegt einen 45°-Port und ist in Abschnitt 4.4
“Photonen-Ionen Uberlappung” beschrieben. Das VUV-Spektrometer wurde von Thomas
Baumann im Zuge seiner Diplomarbeit konzipiert, konstruiert und aufgebaut [162].

Kéltekopf
(Druckmessung)

Gaseinlass
Ge Detektor

VUV Spektrometer
(Turbopumpe)

Ce:YAG Kristall
MCP Detektor

Abbildung 4.14: Belegung der Zugédnge zur Fallenregion wéhrend der Photoionisations-Experiment in Berlin
aus Sicht der Elektronenkanone. Anderungen gegeniiber dem urspriinglichen Aufbau [49] sind griin beschriftet.

Abbildung 4.13 zeigt eine geschnittene Darstellung der FLASH-EBIT (bzw. Titan-EBIT),
mittels der Konstruktions-Zeichnungen in Solid Works.

4.4 Photonen-Ionen Uberlappung

Die exakte Positionierung der EBIT-Ionenwolke mit einem Durchmesser von rund 250 pm
im Photonenstrahl der Undulator-Beamline, mit vergleichbaren Abmessungen, sollte be-
vorzugter Weise direkt und auf jeden Fall unabhéngig vom Photoionen-Signal mdoglich
sein. Mit direkt ist hier gemeint, dass man eine tatséchliche Information erhalten will, in
welche Richtung die EBIT bewegt werden muss, um eine Uberlappung zu erlangen. Ein
Signal, das lediglich Aufschluss gibt, ob die Uberlappung im moment besteht oder nicht,
erfordert systematisches, zweidimensionales Verschieben der 1.5 Tonnen schweren FLLASH-
EBIT und ist daher mit hohem Aufwand und vor allem wertvollem (Strahl-) Zeitverlust
verbunden. Handelt es sich bei dem Signal, um den Effekt, der eigentlich untersucht wer-
den soll, steckt man in einem weiteren Dilemma. Wenn das Signal nicht gefunden wird
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bleibt ungewiss, ob die Ursache auf die fehlende Uberlappung zuriickzufiihren oder woan-
ders zu suchen ist; daher die Forderung nach einem wunabhdngigen Signal. Bei den ersten
Einsédtzen der FLASH-EBIT wiére das Fehlen einer direkten und unabhéngigen Methode
zur Feststellung der Uberlappung fast zum Verhingnis geworden. Daher war eine entspre-
chende Aufriistung fiir die nachfolgenden Kampagnen nach Hamburg (FLASH 2008) und
Berlin (BESSY 2008 bzw. 2009) ein vorrangiges Ziel. Bekannte Methoden zur Positions-
bestimmung sind:

o Verstellbare Spalte (engl.: scanning slits): fir Ionen- und Photonenstrahlen beispiels-
weise bei MB-Experimenten im Einsatz

» Rotierende Dréahte (engl.: rotating wire): ebenfalls fiir Ionen- und Photonenstrahlen
bei MB-Experimenten im Einsatz

o Abbilungsverfahren: mittels CCD-Kamera (engl.: charged coupled device - CCD) und
entsprechender Optik kann bevorzugt im sichtbaren Bereich ein Bild der Ionenwolke
aufgenommen werden

o Fluoreszenz (Szintillation): vor allem bei der Positionsbestimmung von Photonen-
strahlen héufig im Einsatz, entsprechende Kristalle kbnnen aber auch durch Elek-
tronen oder Ionen zum Fluoreszieren angeregt werden

Fiir die EBIT sind die ersten beiden Methoden auf Grund des Platzmangels im Fallen-
bereich, wo die Uberlappung festgestellt werden soll, sehr schwer anwendbar. Optische
Methoden, die eine "Ferndiagnostik” zulassen sind besser geeignet. Allerdings muss auch
hierzu ein Kristall im Fallenzentrum positioniert werden koénnen, welcher jedoch wenig
Platz beansprucht. Mit diesem Kristall kann nicht nur die Photonenstrahl-Position abge-
bildet werden, sondern auch jene des Elektronenstrahls. Unter der Annahme, dass dieser
bedingt durch das starke, fiihrende Magnetfeld seine Trajektorie in Anwesenheit des Kri-
stalls nicht wesentlich dndert, wird sich an dieser Stelle auch die Ionenwolke befinden.
Die axiale Uberlappung des Photonenstrahls mit der linglichen Ionenwolke ist effektiv ein
zweidimensionales Problem. Um beide Informationen zu erhalten, stehen zwei Herange-
hensweisen zur Auswahl:

Axialer Blick durch den Kollektor Damit erhdlt man beide Informationen mit einer
Aufnahme, allerdings ist die Abbildung der Ionenwolke schwieriger, da die heifle
Kathode im Hintergrund leuchtet. Zusétzlich muss der Strahlengang im vorliegenden
Experimentaufbau iiber einen Spiegel zur CCD-Kamera gefiihrt werden, welcher ein
Loch fiir die Synchrotronstrahlung benétigt.

Radialer Blick Die Abbildung der Ionenwolke stellt keine Schwierigkeit dar, dafiir wer-
den zwei der sieben Ports der FLASH-EBIT fiir diese Variante in Anspruch genom-
men und der Cr:YAG-Kristall muss in schriager Position in der Falle positioniert
werden.

Die Wahl fiel auf ein System mit einem Cr:YAG-Kristall (Yttrium-Aluminium-Granat),
der die axiale Abbildung des Photonen- und Elektronenstrahls iiber einen Spiegel mit Loch
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Abbildung 4.15: Photographien und Konstruktionszeichnungen des Cr:YAG-Kristall Halters und der Fiih-
rungskonstruktion. (1) Cr:YAG-Kristall, (2) Kristall-Halter aus Aluminium, (3) erste elektrische und thermische
Entkopplung aus Macor, (4) Halterung aus Edelstahl mit L-férmiger Fithrungsnabe, (5) zweite elektrische und
thermische Entkopplung aus Macor mit Befestigungsplatte aus Aluminium fiir die Montage am ersten Hitze-
schild, (6) dritte elektrische Entkopplung aus PEEK, (7) Balg fiir mechanische Entkopplung vom Linearmani-
pulator.

auf einer CCD-Kamera erlaubt. Die konstruktiven Anforderungen an den Kristall-Halter
und -Manipulator waren dabei mehrfache:

62

Der Kristall mit 10 mm Durchmesser und 1 mm Dicke muss durch einen Schlitz in
der Fallen-Driftréhre von nur 4 mm breite geschoben werden und in der Endposi-
tion innerhalb der Falle mit einem Innendurchmesser von 12 mm eine 90°-Drehung
vollfiithren.

Eine Fiithrung muss garantieren, dass man den Halter erst in der Endposition drehen
kann, um Beschidigung auszuschlieflen.

Die unvermeidliche zusétzliche Warmelast darf auf keinen Fall zu einer Tempera-
turerhohung in der Falle fiihren, die einen Quench des supraleitenden Magneten
verursachen koénnte. Daher muss auf thermische Entkopplung hochster Wert gelegt
werden.

Der Halter soll elektrisch isoliert aufgehingt werden, damit der Kristall auf das
gleiche Potential, wie die zentrale Driftrohre gelegt werden kann.
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e Da die Falle und die Vakuumkammer einerseits nicht perfekt zu einander ausgerich-
tet sind und andererseits ein Abstand von {iber 30 cm zwischen Zugangsport und
der Falle vorliegt, muss eine mechanische Entkopplung zwischen Kristall-Halter und
Linear- bzw. Drehmanipulator (Vakuum-Durchfiihrungen) erfolgen.

e Die Halterung muss in einer Tieftemperatur-Umgebung von 4 K im Ultra-Hochvakuum
bei Anwesenheit eines Magnetfelds von 6 T funktionieren.

Abbildung 4.15 zeigt Konstruktionspléne (Solid Works) und Photographien der zusam-
mengebauten Halterung sowie des Konstrukteurs Sascha Epp. Montiert ist der Cr:YAG-
Kristall in einer lupenformigen Fassung (2). Der Ring dieser Fassung hat einen Auflen-
durchmesser von 11 mm und ist an einer Stelle kurz unterbrochen. Auf dem inneren Ab-
satz liegt der Kristall satt auf. Der groflere Innendurchmesser (beim erwéhnten Absatz)
ist geringfiigig kleiner ausgefiihrt als der Kristall-Aulendurchmesser. Durch Spreizen des
offenen Rings kann der Kristall eingesetzt werden und hélt anschlieBend durch die Mate-
rialspannung.

Der Spiegel war mit 45°-Bohrung nicht erhéltlich. Kupfersubtrate bieten einfache Bear-
beitbarkeit und werden mit diversen Beschichtungen hergestellt, da sie fiir Hochleistungs-
Lasern (C'O9-Laser) wegen der notwendigen Warmeabfuhr kommerziell im Einsatz sind.
Zwei silberbeschichtet (PS - PROTECTED SILVER) kreisrunde Kupfersubtrate mit Durch-
messer 38.1 mm und Dicke 6.4 mm wurden bestellt. Fiir die Bearbeitung wurden die be-
schichteten Flachen mit einem diinnen Siliconol-Film dazwischen aufeinander gelegt und
gemeinsam eingespannt. Beim Vorbohren mit 45° geneigter Bohrachse und beim anschlie-
Benden Drahterodieren auf 4 mm waren die empfindlichen Flachen dadurch gut geschiitzt.
Das Silikonol konnte anschlieBend schonend durch Spiilen mit Aceton entfernt werden.

Bei der Kamera viel die Wahl auf ein Produkt mit der Bezeichnung ANDOR LUCAFM,
Dieses Gerat bietet wartungsarme Kiihlung auf —20°C mittels Thermoelement und Un-
terdriickung des Ausleserauschens (engl.: readout noise) durch Elektronenmultiplikation
beim Ausleseprozess (engl.: electron multiplication — EM-CCD). Da sie nur tiber 658 x496
Pixel verfiigt, kann eine Bild-Ausleserate (engl.: frame rate) von 37.2 Hz erreicht werden.
Dazu passend besitz die mitgelieferte Software Andor Solis einen Videomodus, der zur
sofortigen Erfassung der Fluoreszenz durch den Elektronenstrahl &uflerst hilfreich war.

Abbildung 4.16 zeigt diverse Bilder die mit dem neuen Uberlappungs-System aufgenom-
men wurden. Die Fluoreszenz durch den auftreffenden Elektronenstrahl der EBIT sowie
den Photonenstrahl der Undulatorbeamline (hier U125/2-SGM) sind klar zu erkennen.
Das Bild rechts unten zeigt der Kristall-Halter beim Hineinschieben Richtung Fallenzen-
trum (also vor der 90°-Drehung) vor der hell leuchtenden, heiflen Kathode der Elektro-
nenkanone. Sichtbegrenzend fiir Halter und Kathode wirkt die Driftrohre Nr. 3 (Numme-
rierung entsprechend Abbildung 4.12) mit einem Innendurchmesser von 4 mm. Schwach
ist diese Begrenzung auch in den beiden oberen Aufnahmen zu erkennen. Einen genaue-
ren Mafistab fiir die tatsédchlichen Abmessungen in den Abbildung liefert die Vermessung
der Photonenstrahl-Grofle bei unterschiedlich eingestellten Austrittsspalt. Abbildung 4.17
zeigt das Ergebnis dieser Untersuchung. Die Werte waren auch fiir die Abschétzung eines
absoluten Wertes fiir die Oszillatorstirke eine Fel4*-Resonanz hilfreich (Abschnitt 5.5.1
"Absolute Wirkungsquerschnitte”). Der Fluoreszenz-Fleck des Elektronenstrahls erscheint
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Elektronenstrahl Photonenstrahl
Falle i U125/2-SGM
4mm
DT #3

N

Kathode Lupe

120um

Abbildung 4.16: Aufnahmen der Fluoreszenz des Elektronen- und Photonenstrahls am Cr:YAG-Kristall mit der
CCD-Kamera in Falschfarben. In der oberen Reihe (GroBaufnahmen) erkennt man die sichtbegrenzende Drift-
rohre (Nr. 3) mit einem Innendurchmesser von 4 mm. Entsprechend darunter angeordnet sind VergréBerungen
der Fluoreszenz-Flecke. Rechts unten sieht man die Cr:YAG-KTristall Fassung von der Seite beim Hineinschieben
in den Fallenbereich. Die Beleuchtung von hinten erfolgt iiber die heiBe Kathode der Elektronenkanone.

mit einem Durchmesser von rund 120 pm (FWHM). Die beugungsbegrenzte Auflosung
beim Blick durch den Kollektor betragt im sichtbaren Bereich ca. 40 - 50 pm. Auflerdem
ist der fluoreszierende Fleck im Cr:YAG-Kristall grofler als der tatsdchliche Auftreffbereich
der Elektronen. Daher werden die typischen Angaben fiir den Durchmesser des Elektro-
nenstrahls von 50 - 100 pm von dieser Messung unterstiitzt. Um die Uberlappung herzu-
stellen bildet man zuerst die Elektronenstrahl-Position ab. Anschliefend wird die gesamte
FLASH-EBIT justiert bis der Photonenstrahl an eben dieser Stelle auftritt. Da die Zentren
der fluoreszierenden Flecken auf wenige pm genau bestimmt werden kénnen, beruht die
Genauigkeit der Uberlappung im Wesentlichen auf der Feinmotorik beim hindischen ju-
stieren der rund 1500 kg schweren FLASH-EBIT mittels Stellschrauben [49]. Die einzelnen
Schritte dieser Prozedur, welche zu optimalen Signalstéirken gefiihrt hat, sind im Anhang
(Seite 149) im Detail beschrieben.

4.5 JIonen-Extraktion

Abbildung 4.18 zeigt nochmals den experimentellen Aufbau; diesmal in isometrisch Dar-
stellung, um einige Aspekte dieses Kapitels besser herausarbeiten zu konnen.

Die dritte wesentliche Komponente fiir das Photoionisations-Experiment ist die Ionen-
Extraktion, (c) in Abbildung 4.18. Diese musste neu konstruiert und gebaut werden.
FEin Hauptaugenmerk bei der Konstruktion lag aus mehreren Griinden auf der Kompakt-
heit der Anlage. Erstens handelt es sich um ein Experiment, das den Transport zu einer
Synchrotron-Strahlungsquelle verlangt und zweitens sind die Platzverhéltnisse eben dort
vorgegeben und héufig stark eingeschriankt. Der Ionenstrahl wird durch den Kollektor aus
der EBIT extrahiert und verlauft in diesem Bereich {iberdeckend und gegenléufig zum
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Abbildung 4.17: Die Abbildung der Fluoreszenz des Photonenstrahls am Cr:YAG-Kristall bei verschiedenen
Austrittsspalt-Offnungen liefert eine Kalibrierung fiir die genaue Ermittlung der StrahlgréBe in der Falle.

Photonenstrahl. Daher ist eine Ablenkung der Ionen nach dem Kollektor erforderlich.
Hier gelten aus einem anderen technischen Grund noch schirfere Anforderungen an die
Kompaktheit. Der Photonenstrahl einer Undulator-Beamline hat typischerweise einen Fo-
kuspunkt in einem gewissen Abstand vom Ende der Beamline (siche Tabelle 4.5). Um
die héchst mogliche Photonen-Flussdichte und Auflésung zu erreichen, sollte die unter-
suchte Wechselwirkung in diesem Fokuspunkt stattfinden. Die FLASH-EBIT zeigt mit
der Kollektor-Seite zur Beamline, wodurch praktisch ein Minimalwert fiir den Abstand
Beamline-Ende—Ionenwolke vorgegeben ist. Einige Beamlines kamen daher nicht in Be-
tracht. Die erforderliche Ionen-Extraktion macht den Einbau zusétzlicher Komponen-
ten zwischen Beamline und Kollektor unumgénglich, was den Abstand noch vergrofiert
und praktisch bereits eine Entfernung vom Fokuspunkt bedeutet. Die Beschreibung der
neuen Bestandteile wird zeigen, dass eine Ionen-Extraktion ohne wesentliche Abstands-
Verldngerung (<10 cm) gelungen ist. Informationen zur Steuerung der Beamline iiber ein
LabView-Programm befinden sich im Anhang (Seite 152).

4.5.1 Jonenoptik

Abbildung 4.19 zeigt die Anordnung der einzelnen Elektroden und in Tabelle 4.9 sind sie
mit den eingefithrten Bezeichnungen und zugehorigen Aufgaben aufgelistet.

Die kritischste Komponente ist der elektrostatische Ablenker (nachfolgend nur noch Ab-
lenker). Damit die erwéhnte Forderung nach Kompaktheit erfiillt werden kann ist ein sehr
enger Biegeradius von Noten und auflerdem sollte der Ablenker justierbar sein, damit eine
Anpassung an den Verlauf von Photonen- und Ionenstrahl méglich ist. Zusétzlich muss
an dieser Stelle auch der 45°-Spiegel mit Loch fiir das Uberlappungs-System eingebaut
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Abbildung 4.18: Isometrische Darstellung des Photoionisations-Experiments mit einer EBIT (a). Ein Pho-
tonenstrahl (b) mit hohem Fluss und hoher spektraler Auflésung wird von einem Undulator-Strahlrohr mit
Monochromator zur Verfiigung gestellt. Die Uberlappung (d) der lonenwolke mit dem Photonenstrahl wird mit
einem neu entwickelten System bewerkstelligt (Details sieche Text). Der Nachweis der Photoionisation erfolgt
mittels Extraktion der lonen (c) und anschlieBender Ladungszustands-Selektion in einem Wien Filter, sowie
Einzelnachweis auf einem positionsemfpindlichen Detektor (Darstellung nicht maBstabsgetreu).

werden. Die mit Abstand platzsparendste Losung war den selben Platz entweder fiir die
Ablenkung oder den Spiegel zu nutzen. Dazu wurden beide Bauteile auf einem Manipu-
lator montiert. In Abbildung 4.20 zeigen Konstruktions-Zeichnungen diesen Manipulator
einmal in der Position um Fluoreszenz iiber den Spiegel zu beobachten (links) und ein-
mal in jener um lonen mit dem Ablenker Richtung Wien Filter zu biegen (rechts). Die
Beobachtung der Falle iiber den Spiegel ist dementsprechend nicht moglich, wenn Ionen
extrahiert werden sollen. Dieser Umstand bedeutet jedoch keine Einschrinkung fir das
Uberlappungs-System, da ohnehin keine Ionen produziert werden kénnen withrend sich
der Cr:YAG-Kristall im Fallenzentrum befindet.

Zur Herstellung der Photonen-Ionen Uberlappung befindet sich der optische Spiegel (mit
45°-Bohrung) auf der Photonenstrahl-Achse. Anschliefend wird der Ablenker durch z-
Manipulation auf diese Position gebracht (sieche Abbildung 4.20). Dazu ist ein Hub von
46 mm erforderlich. Der Photonenstrahl tritt durch ein Loch (Durchmesser 4 mm) im Au-
Benzylinder des Ablenkers und verlduft weiter durch dessen Eintrittséffnung. In die Ge-
nauigkeit dieser Manipulation musste blind vertraut werden koénnen. Erst durch den er-
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Abbildung 4.19: Schematische Darstellung der Elektroden der neuen lonenoptik. Der Farbcode bezieht sich
auf die Polaritit der typischerweise anliegenden Spannung (griin fiir positiv, blau fiir neutral/Erdpotential, rot
fiir negativ). Bezeichnungen und Aufgaben der durchnummerierten Elektroden finden sich in Tabelle 4.9.

folgreichen Nachweis eines Photoionisation-Signals steht wirklich fest, dass der Photonen-
strahl den Ablenker ungehindert passieren kann. In Abbildung 4.21 sind Konstruktions-
Zeichnungen und Photographien dieser Kammer samt Innenleben gezeigt.

4.5.2 Elektrostatischer Ablenker

Der 90°-Deflektor entspricht im Prinzip einem Ablenk-Plattenpaar. Diese Art der Ablen-
kung erfordert nur eine verhéltnismafig geringe Spannung. Ein elektrostatischer Quadru-
polablenker beispielsweise erfordert eine positive und eine negative Spannung mit jeweils
ca. dem doppelten Betrag im Vergleich zur Beschleunigungsspannung Ue;s,- und kann nicht
doppel-fokussierend ausgefithrt werden. Parallelplatten fithren bei Fokussierung des Ionen-
strahls auf den Eintrittsspalt zu einer einfachen Refokussierung in der Ablenkebene auf
den Austrittsspalt. In Abbildung 4.22 (a) sind die Verhéltnisse bei Parallelplatten skiz-
ziert, wo die Flugbahn einer Parabel entspricht. Haben die Platten einen Abstand d und
ist die Entfernung vom Scheitel der Parabelbahn zu der Eintrittsplatte b so bendtigt man
eine Ablenkspannung von

Ubend = Uextr : (425)

% )

um die Ionen abzulenken. Eintritts- und Austrittswinkel sind identisch und da bei 45° fur
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Tabelle 4.9: Auflistung der einzelnen Elektroden der lonen-Optik. Nummerierung (#) entsprechend Abbil-
dung 4.19.

Nr. Bezeichnung / Polaritét Kommentar / Aufgabe

1 Eintritts-Teller —  # 1 & 2 bei Kampagne

2 Eintritts-Ring + FLASH 2008 noch nicht getrennt
3-6 Sikler-Linse I —  Fokussierung und zy-Verschiebungen
7 Symmetrie Elektrode 0

8 Innen Zylinder 0 # 8 & 9 zusammen bilden den

9 Auflen Zylinder + elektrostatischen Ablenker

10 post Tonen Optik Eingang 0

11 post Tonen Optik Linse +  Vorfokussierung

12 Rohrstiick 0 Vakuumkammer (nicht isoliert)
13-16  Sikler-Linse II —  wie #3-6, erst nach BESSY 2008

17 Austritts-Teller 0 nicht isoliert — immer auf Erdpotential

[ = 4b ein Extremum auftritt, entsteht bei einer 90°-Ablenkung die optimale Refokussie-
rung (Eintrittsspalt auf Austrittsspalt) in der Ablenkebene. Senkrecht dazu (b) erfolgt bei
Parallelplatten keine Refokussierung und der Strahl divergiert. In (¢) wird verdeutlicht, wie
mit der Ausfithrung der Platten in Form konzentrischer Zylinder eine Doppel-Fokussierung
erreicht wird. Dies ist die Geometrie des elektrostatischen Ablenkers, wie sie in der Ionen-
Extraktion der FLASH-EBIT verwendet wurde. Anzumerken bleibt, dass das elektrische
Ablenkfeld dieser Anordnung nicht mehr homogen ist, weshalb die Flugbahn von der Pa-
rabelform geringfiigig abweicht und die optimale Refokussierung genau genommen nicht
bei einer 90°-Ablenkung auftritt (siehe Anhang, Seite 143). Bei den vorliegenden Abmes-
sungen, die man den Konstruktions-Zeichnungen in Abbildung 4.23 (a) entnehmen kann,
liegt der ideale Eintrittswinkel bei 57.2° (Ablenkung um 114.4°). Fiir die vorliegende 90°-
Ablenkung ergibt sich in dieser Geometrie fiir die nominelle Ablenkspannung in Aquivalenz
zu (4.25)

Upend = Uegtr - 0.6821 (4.26)

was den experimentellen Befunden entspricht. Abbildung 4.23 zeigt auBerdem (b) SIMION-
Simulationen und (c) Photographien zum Ablenker. Bei der Dastellung (b) sind Elektroden
braun, Aquipotentialflichen der elektrischen Felder rote Linien in der Schnittebene und
Ionen-Flugbahnen schwarz bzw. in (b) unten auch blau und griin fiir Ionen mit einer niedri-
geren und héheren Energie, als vom Ablenker selektiert. Ferner geht aus den Simulationen
hervor, dass sich die Fokuspunkte in einem deutlichen Abstand vor den Ein- und Aus-
trittsoffnungen befinden. Fiir die Ablenkebene ist dieser Sachverhalt mit der, zu héheren
Winkeln verschobenen, idealen Refokussierung erklarbar. Die Abweichungen vom optima-
len Feldverlauf auf Grund der notwendigen Offnungen am Innenzylinder (mit Durchmesser
8 mm) spielen sicherlich auch eine Rolle.
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Abbildung 4.20: Konstruktions-Zeichnungen der schmalen Kammer, die an die Kollektor-Kammer der FLASH-
EBIT anschlieBt. Die neuen Komponenten erméglichen die Abbildung der Cr:YAG-Fluoreszenz iiber einen Spiegel
(links) zur Herstellung der Uberlappung von lonen und Photonen oder die Ablenkung der lonen (rechts) Richtung
Wien Filter und PSD.

4.5.3 Sikler Linse

Die Ionenoptik nach dem Kollektor hat die Aufgabe den Ionenstrahl nach dem Verlassen
der EBIT im optimalen Abstand zentral vor der Eintrittssoffnung des elektrostatischen Ab-
lenkers zu fokussieren. Richtungskorrektur des Ionenstrahls (engl.: steering) sowie Fokus-
sierung miissen dazu auf extrem kurzer Strecke gewéhrleistet werden. Dazu wurde eine von
Glinther Sikler eingefiihrte Steerer-Lens (oder auch Sikler-Linse) weiterentwickelt [143].

Strahlfokussierung wird in der Ionenoptik im Bereich niedriger Energien bevorzugt mit-
tels einer elektrostatischen Einzellinse umgesetzt. Im einfachsten Fall handelt es sich dabei
um drei aneinander gereihte, hohlzylinderférmige Elektroden, wobei die mittlere mit einer
Spannung Uy, beaufschlagt werden kann [163; 164]. Unabhéngig von der Polaritat der
angelegten Spannung hat die gesamte Anordnung einen fokussierenden Effekt. Man spricht
von Beschleunigungs-Linsen, wenn U, und Teilchenladung ungleiche Polaritét haben und
im anderen Fall von Verzogerungs-Linsen. Bei letztgenannter Betriebsart treten stéarkere
Abbildungsfehler auf, dafiir erreicht man die gleiche Fokussierstérke schon mit geringer
Spannungsdifferenzen zwischen dem mittleren und den beiden &ufleren Linsensegmenten.

Zur Richtungskorrektur sind in der lonenoptik haufig schrig geschnittene Hohlzylinder
im Einsatz (links in Abbildung 4.24), da solche Geometrien im Vergleich zu herkémmlichen
Ablenkplatten Abbildungsfehler deutlich reduzieren. Dieser Schnitt ermoglicht die Ablen-
kung in einer Richtung normal zur Zylinderachse (die Flachennormale der Schnittebene
und die Zylinderachse legen die Ablenkebene fest). Fiir eine zweidimensionale Richtungs-
korrektur wird ein zweites identisches Element nachgeschaltet und in Bezug auf das erste
im Sinne der Zylinderachse um 90° verdreht eingebaut. Platziert man den zweiten Schnitt
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Abbildung 4.21: Photographien der schmalen Kammer samt Innenleben, die bei zwei wichtigen Aufgaben
fiir das Photoionisations-Experiment wesentlich beitrigt: Herstellung der Photonen-lonen Uberlappung und
lonenextraktion. Aufhingung fiir Spiegel und Ablenker die iiber den z-Manipulator bewegt wird (links). Kammer
mit eingebauter Aufhdngung (mitte). Aufgesetzte Priméare lonenoptik (rechts).

an der gleichen Stelle wie den ersten und verwendet die so entstehenden vier Segmente
(mittig und rechts in Abbildung 4.24) gemeinsam als mittleres Element einer Einzellinse,
so erhélt man eine kompakte Anordnung, die Fokussierung, Richtungskorrektur und astig-
matische Korrekturen erlaubt. Die Symmetrie der vier zentralen Segmente der Sikler-Linse
legt es nahe, die Schnittebenen im Vergleich zu einfach geschnittenen Zylindern um 45°
zu drehen (mit Bezug auf die Zylinderachse). Damit wird die Ansteuerung der einzelnen
Segmente Aquivalent zu der zweier Ablenk-Plattenpaare und kénnen mit den Raumrich-
tungen unten, oben, links und rechts benannt werden. Mathematische Zusammenhéange
fiir die Ansteuerung dieser Elemente werden im Anhang (Seite 150) erlautert.

Eine zweite Sikler-Linse ist in der Ionen-Extraktion der FLASH-EBIT nach der elektro-
statischen Ablenkung im Einsatz, um den Ionenstrahl bestmdoglich fiir die Ladungszustand-
Separation im Wien Filter vorzubereiten. Dieses Element wurde erst nach der ersten Kam-
pagne bei BESSY IT (2008) im Rahmen der Diplomarbeit von Maria Schwarz gefertigt und
eingebaut. Details kénnen in ihrer Arbeit gefunden werden [165]. Eine deutliche und not-
wendige Erhohung der Auflésung (¢/m) wurde mit dieser MaBnahme erreicht; vergleiche
Abschnitt 4.6.2 “lonenidentifikation”.
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Abbildung 4.22: Prinzip des elektrostatischen Ablenkers. Ausgehend von parallelen Platten und einem lo-
nenstrahl mit Fokuspunkt am Eintrittsspalt: (a) bei einer Ablenkung um 90° (Eintrittswinkel = Austrittswinkel
= 45°) erfolgt ein Refokussierung in der Ablenkebene, (b) in der ebene senkrecht dazu divergiert der Strahl
nach dem Eintritt, (c) Platten in Form konzentrischer Zylinder erméglichen eine Doppel-Fokussierung auf den
Austrittsspalt.

4.5.4 Wien Filter

Tonen, die durch die gleiche Potentialdifferenz U, beschleunigt wurden, konnen mit Hilfe
elektrostatischer Felder nicht getrennt werden. Magnetische oder zeitabhéngige elektrische
Felder sind dazu notwendig. Im vorliegenden Experiment iibernimmt eine Anordnung mit
gekreuztem elektrischen und magnetischen Feld (Wien Filter) diese Aufgabe. Die Kréfte
auf ein geladenes Teilchen werden durch die Lorentzkraft beschrieben

Fro=q-E4+q-7xB. (4.27)

Da das magnetische und das elektrische Feld im Wien Filter senkrecht zu einander stehen,
konnen sich die Krafte kompensieren. Durch Null setzen von (4.27) folgt

E|
ass — . 4.2
Up, |B| ( 8)

Teilchen dieser Geschwindigkeit konnen unabhéngig von ihrer Ladung (bzw. Impuls oder
kinetischen Energie) den Wien Filter auf einer geradlinigen Trajektorie passieren. Man
spricht von einem Geschwindigkeits-Filter. Durch skalieren der beiden Felder dndert sich
die Geschwindigkeits-Bedingung nicht, sehr wohl aber die Auflésung (siehe Anhang, Seite
144), welche proportional zu |B] ist.

A e Bl
SN T rrE—
Yy drift Ao U m q Uemtr

Die Auflésung eines Wien-Filters ist zwar im Vergleich zu anderen Typen von Massen-
Spektrometern nicht besonders hoch, dafiir kann sie eingestellt werden. Diese Freiheit kann
dazu genutzt werden, um die rdumliche Trennung von Target-Ion und Photoion optimal an
die Detektorfliche anzupassen. Auflerdem ist der Wien-Filter im ausgeschalteten Zustand
fiir den gesamten lonenstrahl durchléssig. Fiir eine erste Optimierung der Ionenextraktion
und im sogenannten PhoBIS-Modus (siehe Abschnitt 4.6.4.2 "PhoBIS-Modus”) ist dieser
Umstand von groflem Vorteil.

(4.29)
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Abbildung 4.23: Praktische Umsetzung der elektrostatischen Ablenkung. Links (a) die Konstruktions-
Zeichnungen mit den wesentlichen Abmessungen. Mittig (b) beispielhafte Ergebnisse der Simulationen mit
dem Softwarepaket SIMION, wobei Elektroden braun und Aquipotentialflichen der elektrischen Felder rot dar-
gestellt sind, (b) unten sieht man die Dispersion des Ablenkers fiir drei lonenstrahlen unterschiedlicher Energie
in blau, schwarz und griin. Rechts (c) zeigen Photographien gefertigten Innenzylinder, sowie den kompletten
Ablenker montiert in der linear verschiebbaren Aufhingung (Ablenker<Spiegel).

Das Geriét, das im Photoionisations-Experiment eingesetzt wurde stammt von der Co-
LUTRON RESEARCH CORPORATION und tragt die Typbezeichnung MODEL 600-B. Tech-
nische Daten koénnen Tabelle 4.10 entnommen werden bzw. dem Handbuch (Intructions
Velocity Filter) [166]. Der komplette Aufbau, wie er in Abbildung 4.26 zu sehen ist, wur-
de in einer Vakuumkammer montiert. Das bedeutet, dass bei diesem Modell (nicht ganz
nachvollziehbarer Weise) auch die Spulen im Vakuum sind und gekiihlt werden miissen.
Wasser ist als Kithlmittel unzuléssig, da (nicht ganz nachvollziehbarer Weise) korrosive
Materialen verwendet wurden. Der Hersteller empfiehlt die Kiihlung mittels Kéaltekreis
zu bewerkstelligen. Alle vier Anschliisse des Spulenpaares wurden einzeln iiber elektri-
sche Vakuum-Durchfithrungen nach auflen geleitet, wodurch auch im evakuierten Zustand
zwischen Parallel- und Serienschaltung der beiden Spulen gewechselt werden kann. Ein
moglichst homogener elektrische Feldverlauf zwischen den beiden Feldplatten wird durch
sieben zusétzliche Elektrodenpaare (engl.: shims) bewerkstelligt (siche Abbildung 4.26).
Ein verfigbarer Spannungsteiler wurde nach der ersten Kampagne nach Berlin (2008)
ersetzt, da dieser mit nur 3k} Gesamtwiderstand die Spannungsversorgung fiir das elek-
trische Feld bereits vor erreichen der Maximalspannung in die Strombegrenzung trieb.
Der neu gebaute, kompakte Spannungsteiler kommt mit leistungsschwachen Spannungs-
versorgungen aus (Rges =500k2) und ist fiir Spannungsdifferenzen bis 1200 V ausgelegt.
Wiéhrend beim alten Modell neun Potentiometer die Spannungen der einzelnen Shims und
der Feldplatten unabhéngig regelten, sorgen nun drei Potentiometer fiir die gleichzeitige
Manipulation aller Shims.
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Schnitt 1 90° Drehung Schnitt 2

Abbildung 4.24: (links) Nach einem schragen Schnitt durch eine hohlzylinder-férmige Elektrode entstehen
zwei Elemente. Mit unterschiedlicher Spannung beaufschlagt kdnnen lonenstrahlen mit geringsten Abbildungs-
fehlern in einer Ebene abgelenkt werden. Fiihrt man 90° verdreht dazu (oben Mitte) den gleichen Schnitt
nochmal durch und (oben rechts), so entstehen vier Elemente (unten Mitte). Teilt man das mittlere Segment
einer Einzellinse auf diese Weise (unten rechts), so entsteht ein extrem kompaktes elektrostatisches Element,
das die Richtungskorrektur und Fokussierung von lonenstrahlen (allg. geladene Teilchenstrahlen) erméglicht: die
sogenannte Steerer-Lens oder Sikler-Linse. Der Einbau mit 45° Verdrehung zu den Schnittlagen (rechts unten)
sorgt dafiir, dass die einzelnen Elemente wie zwei Ablenk-Plattenpaare angesteuert werden kdnnen (oben, unten,
links, rechts).

Wie aus Abbildung 4.18 ersichtlich erfolgt die Separation der Tonen nach Ladungszustand
nicht in der Ablenkebene des Ionenstrahls, sondern normal dazu. Das hat zwei Griinde: (i)
Die Energie-dispersive Ebene des elektrostatischen Ablenkers und die Geschwindigkeits-
dispersive Ebene des Wien-Filters werden damit entkoppelt. (ii) Das nicht vernachlés-
sighare Magnetfeld der supraleitenden Spulen der FLASH-EBIT hat in diesem Bereich
Komponenten in z- und z-Richtung (Wien-Filter Koordinaten). Die z-Komponente (z-
Komponente wegen © = 2 in erster Ordnung ohne Auswirkung) fithrt nach der elektrosta-
tischen Ablenkung zu einer unerwiinschten geringfiigigen Ladungszustand-Separation. Die
vorliegende Orientierung des Wien-Filters erlaubt eine bessere Kompensation dieser Effek-
te. Auf der Strecke zwischen dem elektrostatischen Ablenker und dem Wien-Filter skaliert
die Abweichung von der geradlinigen Flugbahn in y-Richtung zunéchst quadratisch und
dann erst linear mit der Entfernung vom Ablenker (sieche Anhang, Seite 146). Um die Aus-
wirkungen des FLASH-EBIT-Magnetfeldes auf die Ionentrajektorien moglichst gering zu
halten sollte der Wien-Filter daher méglichst nah am Ablenker positioniert werden. Nach
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Abbildung 4.25: Herstellung und Zusammenbau der Sikler-Linse: (a) Montage des ungeteilten Linsenelements
auf der Halterung fiir die (b) Durchfiihrung der beiden schrigen Schnitte mittels Drahterosion, (c) das geteilte
Linsenelement auf der Halterung und (d) Demontage durch Herrn Karl Bechberger, (e) die getrennten einzelnen
Linsenelemente: Top - Bottom - Left - Right. (f) Konstruktions-Zeichnungen eingefarbt gemaB Abbildung 4.24.
() Exakter Zusammenbau der gesiuberten Elektroden mit Hilfe von Metallbolzen in den Ausrichtbohrungen im
Reinraum. Die fertig zusammengestellte lonenoptik (h) nach entfernen der Metallbolzen nur durch Presskraft
gehalten.

der kontrollierten Separation im Wien-Filter ist diese Beeinflussung weniger kritisch.

4.5.5 Positionsempfindlicher Detektor

Typische Ionenraten fiir einzelne Ladungszustdnde, die in einem kontinuierlichen Betrieb
aus einer EBIT extrahiert werden, liegen im Bereich von 10-10° Hz. Der hocheffiziente, zih-
lende Nachweis einzelner Ionen mittels Kanal-Elektronen-Vervielfacher (engl.: channeltron
or channel electron multiplier - CEM) oder Mikrokanal-Platte (engl.: micro channel pla-
te - MCP) ist hier anwendbar. Bei MCPs kann tiber spezielle Ausfiihrungen der Anode
(resistive anode, wedge and stripe anode, delay line anode) auch der Auftreffort des Teil-
chens bestimmt werden. Nach dem Wien-Filter konnen somit die rdumlich separierten
Ladungszusténde iiber die Ortsinformation der Detektion unterschieden werden. Fiir die
Tonen-Extraktion der FLASH-EBIT wurde auf das Produkt DL.D40 der Firma ROENT-
DEK mit Verzogerungsleitung-Anodenauslesung zuriickgegriffen. Zwei kreisformige MCPs
in Chevron Konfiguration (=gegengleicher Neigungswinkel der Mikrokanéle) mit Durch-
messer 40 mm sind tiber den gekreuzten Anodendréhten montiert. Die MCP-Vorderseite
muss gegeniiber der MCP-Riickseite auf einem negativer Spannung liegen. Solange damit
keine unerwiinschte Potentialbeeinflussung in der Vakuumkammer verursacht wird, bietet
es sich fiir die Detektion positiver Ionen an, die Riickseite des MCPs auf Erdpotential zu
belassen und die Vorderseite mit negativer Spannung zu versorgen. Dadurch werden die
Tonen zusétzlich beschleunigt, wodurch die Nachweiseffizienz erhoht wird und zusétzlich
miissen die Anodendréhte auf weniger hohe positive Spannungen gelegt werden.
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Abbildung 4.26: Photographien des verwendeten Wienfilters Model Colutron 600-B. Insgesamt 15 Anschliisse
miissen aus der Vakuumkammer gefiihrt werden (siehe Tabelle 4.10). Im eingebauten Zustand ist die z-Richtung
waagrecht und die y-Richtung senkrecht.

Tabelle 4.10: Technische Daten des Wien-Filters von Colutron, Model 600-B.

GroBe Wert (Anmerkung)

max. elektrisches Feld E 168 V/cm

max. magnetisches Feld B 03T

Abstand Feldplatten d 17.8 mm

max. Spannung AU fiir E 300V

max. Spulenleistung 400 W (28V - 14A)

Lénge [ 15.2cm

Gewicht 9kg

Anschliisse Spulenkiihlung 2

Anschliisse Spulen 4 (—Prallel und Serien-Schaltung moglich)

Anschliisse Feldplatten und Shims 9

Fiir beide Dimensionen sind jeweils ein Signaldraht und ein Referenzdraht vorhanden.
Der Signaldraht liegt auf etwas positiverer Spannung als der Referenzdraht und erhélt da-
her ein stérkeres Elektronensignal. Elektromagnetische Stérsignale werden hingegen von
beiden Dréhten gleich erfasst. Fiir die Detektion der auftreffenden Teilchen ist daher das
Differenzsignal entscheidend (Signaldraht abziiglich Referenzdraht). Insgesamt sind also
vier Dréhte vorhanden und alle acht Enden sind iiber eine Vakuum-Durchfiihrung einzeln
kontaktiert. Uber die gleiche Durchfithrung werden auch MCP Vorder- und Riickseite sowie
die MCP Halterung versorgt bzw. geerdet. Die erste Signalverarbeitung (Gleichspannungs-
Entkopplung und Differenzsignal-Bildung) erfolgt unmittelbar nach der Vakuumdurchfiih-
rung. Die vorverarbeiteten Signale werden zu einem Vorverstiarker (ATR19) geleitet, und
die verstarkten Signale weiter zur Datenaufnahme.

Die Sperzifikationen und Daten des DLD40 sind in Tabelle 4.11 gelistet und fiir weitere
Details sei auf das Handbuch verwiesen [167]. Abbildung 4.27 zeigt eine Konstruktions-

75



Kapitel 4. Experiment

At, oc Ay

Az

(¢

k
C

)
C v N Aty oc Az
(@RE N
C )

P

Micro-chaqgel Elatg \

- § h t, At,=t, - t,

t

v

ey oy e

. {anode *
| 7=l ) R
L. MY

Abbildung 4.27: (links) Konstruktionszeichnung des positionsempfindlicher Detektors DLD40 der Firma Ro-
entDek sowie Photographie (aufgenommen beim MCP-Tausch in Berlin vor der Strahlzeit in 2009). (rechts)
Prinzip der Anode mit Verdgerungsleitungen (engl.: delay line anode).

zeichnung, sowie eine Photographie und veranschaulicht das Prinzip. Am Auftreffort des
nachzuweisenden Teilchens verldsst ein Elektronenschauer die Riickseite des MCPs und
landet bevorzugt auf den Signaldrihten. Uber den Laufzeitunterschied zu den beiden En-
den des Drahts kann auf die Position riickgeschlossen werden. Der Laufzeitunterschied
kann entweder direkt gemessen werden, indem ein Drahtende als Startsignal dient und
das zweite als Stopsignal, oder indirekt iiber ein gemeinsames Startsignal (z.B. MCP-
Signal). Da es vom Auftreffort abhéngt, welches Drahtende das Signal frither erreicht
muss man im ersten Fall das Stopsignal entsprechend verzégern, damit es immer nach
dem Startsignal registriert wird. Im zweiten Fall sind vier Zeitmessungen erforderlich und
die Ortsinformation liegt redundant vor. Anschlieende Differenzbildung mittel Software
verbessert die Aufldsung. Damit die Start- und Stopsignale aufeinanderfolgender Ereignis-
se nicht mischen darf der Zeitraum zwischen zwei Signalen 30 ns nicht unterschreiten. Fiir
tolerierbare Totzeiten bzw. eine Unterdriickung von Zufallskoinzidenzen sollte die Zéhlrate
unter 1 MHz bleiben
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Tabelle 4.11: Technische Daten des positionsempfindlichen Detektors DLD40 von RoentDek.

RoOENTDEK DLD40

Wert (Anmerkung)

Anzahl MCPs

aktive Flache

typische MCP-Spannung
Verstéirkung
Anodenspannung

Zeit-Ort Umrechnung
Ortsauflosung

2 (Chevron Konfiguration)
Durchmesser 40 mm

2400V

~ 107 (bei 2400V)

~300V + 36V (Signaldraht)
~ 300V (Referenzdraht)

0.73 ns/mm

< 0.1mm
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4.6 Messung

In diesem Abschnitt wird zunéchst die Datenaufnahme und dann die Ionenidentifikation
besprochen. Letztere stellt eine wesentliche Messvorbereitung dar, bei der EBIT- und
Extraktions-Parameter fiir das Photoionisations-Experimentoptimiert werden. Bei den
Kampagnen wurden die beiden Strahlrohre (U125/2-SGM 2008 und U49/2-PGM1 2009)
verwendet, welche unterschiedliche Photonen-Energien bereitstellen. Die Mess-schemata
und die Kalibrierung der Photonen-Energie werden diskutiert und vorgestellt.

4.6.1 Datenaufnahme

Die Datenaufnahme wird bei der FLASH-EBIT durch ein System mit der Bezeichnung
MPA-3 (engl.: multi parameter analyzer) der Firma FAsT CoMTEC GMBH bewerkstel-
ligt. Bis zu 16 digitale Parameter werden mit mit Signalraten bis zu 6-105 Ereignisse/s
unter wihlbaren Koinzidenzbedingungen erfasst und gespeichert. Das Hauptmodul, wel-
ches mittels der PCI-Karte mit einem Rechner verbunden ist, hat vier ADC-Eingénge
(engl.: analog to digital converter - ADC') und kann mit bis zu drei Erweiterungsmodulen
(ebenfalls mit je vier Eingdngen ADC-Eingéngen) aufgeriistet werden. Die Konversion der
analog verfligharen Messsignale in kompatible digitale Werte iibernehmen Wandler der
gleichen Firma mit der Bezeichnung 7072T DUAL TIMING. Diese 16bit-ADCs sind paar-
weise in NIM-Einschiiben untergebracht und verfiigen iiber drei Betriebsmodi, wodurch
die Verarbeitung verschiedenartig vorliegender Messsignale mit einem System mdglich ist:

SVA (engl.: sampling voltage analyzer) Ein Spannungssignal im Bereich von 0-10 V wird
iiber ein zu setzendes Zeitfenster (>65ns) erfasst. Der Mittelwert wird immer dann
digitalisiert, wenn ein externer Trigger (TTL) es vorgibt.

PHA (engl.: pulse height analysis) Die Extrema von Spannungspulsen im Bereich von
0.025-10 V werden digitalisiert. Gleichzeitig wird ein TLL-Signal erzeugt, das zur
koinzidenten Auslésung einer SVA Messung verwendet werden kann.

TDC (engl.: time to digital converter) Die Zeitspanne zwischen zwei NIM-Pulsen (Start-
und Stopsignal) wird digitalisiert. Die maximale Auflésung ist <25 ps und die maxi-
mal erfassbare Zeitdauer 20 us. Zu jedem Startsignal kann nur ein Stopsignal verar-
beitet werden.

Weiter Details zum MPA-3-System und den ADCs sowie deren Betriebsmodi finden sich
in den zugehorigen Handbiichern [168; 169] bzw. online unter www.fastcomtec.com. Wah-
rend der Photoionisations-Experimente waren das Hauptmodul mit einem Erweiterungs-
modul und vier der NIM-Dual-ADCs im Einsatz. Somit konnten bis zu acht Messgréfien
gleichzeitig erfasst werden. Mit der zugehorigen Software (MPANT) konnen ein- und zwei-
dimensionale Spektren in Form von Histogrammen dargestellt und flexibel Bedingungen
gesetzt werden ([168] enthélt auch eine Beschreibung dieses Programms). Eine vorlaufige
Datenanalyse ist damit schon beim laufenden Experiment moglich. Die aufgenommenen
Daten konnen in zwei Formaten gespeichert werden:
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Histogramme (*.mpa) Die entstandenen Histogramme (Datenvektoren bzw. -matrizen)
werden gespeichert. Die Zeitinformation geht dabei verloren und nachtrigliche Ande-
rungen sind nicht moglich. Die Dateigrofie hangt von den Einstellungen ab (Anzahl
und Grofle der Histogramme) und nicht von der Datenaufnahme-Dauer.

Ereignislisten (*.1st) Die einzelnen Ereignisse chronologisch gelistet (daher auch List-
file oder Eventfile). Damit wird die vollstandige Information der Messung festgehal-
ten und nachtrégliche Wiederholungen bzw. Simulationen im sogenannten Replay-
Modus mit gednderten Analysebedingungen sind moglich. Die Dateigrofie hangt von
der Anzahl der Ereignisse ab.

BESSY I DATENAUFNAHME

U49/2-PGM1
(U125/2-SGM)
Monochromator
T 7072
X®) hv
@ Mono
— Status
A\
o) |
O :> —
@ PSD Rate
¥e) PSDy
¥e) PSDz @
Signalverstarker @ AUy e
ATR19
I © —

PSD Wien-Filter

a I

lonen-Extraktion der FLASH EBIT

Abbildung 4.28: Datenaufnahme-Schema wihrend der zwei Kampagnen bei BESSY Il. Analoge MessgroBen
werden von den ADCs (T 7072) digitalisiert und vom MPA-3 System verarbeitet und an einen Rechner zur
Verarbeitung und Speicherung geleitet. Unbedingt erforderlich ist die Aufzeichnung der Photonen-Energie (hv)
und des PSD-Bilds (PDD y und z). Fiir die lonenidentfikation ist das E-Feld des Wien-Filters der entscheidende
Parameter. Als zusatzliche Informationen wurden Monochromator Status, Spiegelstrom (o< Photonenfluss) und
PSD Rate mit erfasst.

Der minimale Datensatz fiir das vorliegende Photoionisations-Experiment besteht aus der
Photonen-Energie und dem Bild des positionsempfindlichen Detektors. Damit sind drei
Kanile im Datenaufnahme-System belegt und ein effektiv vierdimensionales Datenensem-
ble wird dabei erfasst. Die zweidimensionale Information des Detektors liefert Zahlraten
fiir Target-Ionen und Photoionen. Da die Photonen-Energie typischerweise fiir eine Mes-
sung mehrere Scans durchlduft (siehe Abschnitt 4.2.3.3 ”Die verwendeten Strahlrohre”)
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enthélt sie implizit als zweiten Parameter die Scannummer Ng.,,. Eine weitere wertvol-
le Information ist der Photonenfluss. Ein diesem Parameter proportionaler Wert kann
durch Messung des Spiegelstroms (U49/2-PGM1: Photostrom am letzten Refokussierspie-
gel) bzw. des Gitterstroms (U125/2-SGM: Photostrom auf hochtransparenten Goldgitter)
gewonnen werden. Der Ringstrom des Elektronen-Speicherrings ist eine weitere Grofle, die
iiber eine Flusskurve (wie in Abbildung 4.10 gezeigt) und die Einstellung des Austritts-
spalts einen Riickschluss auf den Photonenfluss zuldsst. Zur Vorbereitung des Photoionisa-
tions-Experiments ist die Identifikation der Ionen von entscheidender Bedeutung. Dazu ist
es sinnvoll einen Kanal des Datenaufnahme-Systems mit der Scangréfie des Wien-Filter zu
belegen (bisher immer das E-Feld bzw. die Feldplatten-Spannung). Details dazu werden
im nachfolgenden Unterpunkt erldutert.

Auch das Monochromator-Steuerprogramm bei BESSY II verfiigt iiber ein eigenes Da-
tenaufnahmesystem. Zu jeder Datei des MPA-3 Systems gibt es auch einen Datensatz von
BESSY der folgende Informationen enthalt:

e Photonen-Energie hv

Spiegelstrom I,
e Ringstrom I,
 Ringstrom-Lebensdauer 7 /5

¢ Undulator-Gap

Bei einer Messungen mit mehreren Scans wurden die Werte zur gleichen Photonen-
Energie aufsummiert.

4.6.2 Ionenidentifikation

Die Elemente der Ionen-Extraktion und speziell der Wien-Filter sind so einzustellen, dass
sowohl Target-Ionen als auch Photoionen deutlich separiert am Detektor auftreffen. Ionen,
die von der gleichen Spannung Uey+ beschleunigt werden, kénnen nach ihrer spezifischen
Ladung q/m getrennt werden. In einer EBIT werden Ionen nicht ausschlieBlich in der
Falle erzeugt, sondern iiberall entlang der Elektronenstrahl-Bahn. Da sich das Potenti-
al entlang dieser Bahn &ndert, kénnen Ionen verschiedene Beschleunigungs-Spannungen
durchlaufen haben. Hochgeladene Ionen kénnen aber nur aus dem Fallenbereich erwartet
werden. Bei unserer lonen-Extraktion geht der Ladungszustand-Separation eine elektro-
statische Ablenkung voraus, weshalb die Problematik verschiedener Extraktionspotentiale
nicht auftritt.

Ein g/m-Scan kann bei einem Wien-Filter prinzipiell durch Variation des elektrischen
und/oder magnetischen Feldes durchgefiihrt werden. Praktisch wurde nur das elektrische
Feld gescannt, da es im Vergleich zum magnetischen besser reproduzierbar ist (keine Re-
manenz) und auch schnellere Variationen zulésst. Zwischen der spezifischen Ladung und
der Scangrofie AU (Spannung zwischen den Feldplatten) besteht folgender Zusammenhang
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Abbildung 4.29: Scan des elektrischen Felds des Wien-Filters (Ordinate) gegeniiber der Ladungszustand
dispersiven Achse des PSD (Abszisse) als zweidimensionales Histogramm. Mit der Software MPANT kann sofort
ein waagrechter Bereich (invertierte Farben) ausgewihlt und projiziert werden. Das Ergebnis wurde als schwarze
Linie eingefligt. Fiir die Identifikation siehe Abbildung 4.30. Ursachen fiir die maBige Aufldsung sind in Mangeln
des Kollektors, dem engen Biegeradius der elektrostatischen 90°-Ablenkung sowie dem stérenden Steufeld der
supraleitenden Spulen zu suchen. Trotzdem konnten auch Isotope von Fel4+ (m=54, m=56) eindeutig getrennt
werden.

wobei (4.28) benutzt wurde und die Geschwindigkeit aus der Beschleunigungs-Spannung
Uestr ausgedriickt wurde. Beim vorliegenden Aufbau tiberqueren beim Scannen der Feld-
platten-Spannung Ionen mit ansteigender spezifischer Ladung nacheinander die Detektor-
flache in y-Richtung. Da es sich um einen positionsempfindlichen Detektor handelt ist es
naheliegend, die dispersive Achse gegeniiber der Scangrofie darzustellen. Abbildung 4.29
zeigt das Ergebnis einer solchen Messung. Die geneigten Linien sind durch einzelne Ionen-
sorten verursacht, die mit ansteigendem FE-Feld {iber den Detektor laufen. Die Neigung
gibt Aufschluss iiber die Auflésung und ein senkrechter Schnitt bei einem bestimmten
E-Feld Wert gibt Auskunft, welche Ionen gleichzeitig am Detektor auftreffen. Das grii-
ne Rechteck in Abbildung 4.29 zeigt beispielhaft einen Schnitt, bei dem Ar®t ganz oben
am Detektor auftritt und Ar'%T ganz unten, weshalb Ar®t in der Mitte zu erwarten ist.
Durch Aufsummieren entlang der Neigung der Ionenlinien erhélt man rasch ausgezeichnete
Statistik. Praktisch reicht haufig die Auswahl und Projektion eines schmalen horizonta-
len Ausschnitts, was mit der Software MPANT sofort moglich ist. Eine solche Projektion
mit Ionenidentifikation ist in Abbildung 4.30 zu sehen. Die Vorgehensweise bei der Iden-
tifizierung ist im Anhang (Seite 153) zusammengefasst. Es ist sinnvoll diesen Scan bei
verschiedenen Elektronenstrahl-Energien durchzufiihren (Variation von Uy, ). Ubersteigt
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Ey.,. das Ionistaionspotential des Target-Ions, so wird das Photoion bereits in hoher Zahl
durch Elektronenstofl-Ionisation in der EBIT erzeugt. So kann der Auftreffort der Photoio-
nen am PSD schon ohne Photonenstrahl bestimmt werden. Fiir die Messung selbst muss
natiirlich darauf geachtet werden, dass die Elektronenstrahl-Energie nicht iiber dem Ioni-
sationspotential liegt, geméf der Bedingung (4.2). Taucht der nichste Ladungszustand bei
der zu erwartenden Elektronenstrahl-Energie auf, so ist das gleichzeitig eine ausgezeichnete
Bestatigung fiir die gefundene Ionenidentifikation. Diese oftmals aufwandigen Prozeduren
miissen schon vor Beginn der eigentlichen Strahlzeit (Verfiigharkeit des Photonenstrahls)
abgeschlossen sein.
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Abbildung 4.30: Die E-Feld Achse (Wien-Filter) des Scans aus Abbildung 4.29 wurde auf die spezifische
Ladung umskaliert, wodurch verschiedene Ladungszustidnde des gleichen Elements in dquidistanten Abstdanden
erscheinen. Die Identifikation erfolgte mit der Vorgangsweise, die im Anhang (Seite 153) beschrieben ist. Deutlich
erkennt man im Scanl (griin) das ausgepriagte Maximum der Verteilung bei Ar®T, die fiir dieses lon méglich ist,
da ein Schalenabschluss auftritt (Ne-artiges System). Der Scan2 (grau) zeigt die Optimierung fir Messungen mit
Ar'2T_ Der Vergleich der beiden Wien-Filter E-Feld Scans demonstriert die gute Kontrolle iiber die auftretenden
Ladungszustande in einer EBIT.

Der Nachweis der Photoionisation iiber extrahierte Ionen ist hocheffizient, quantitativ
(speziell das Verhaltnis von Traget-Ionen zu Photoionen) und nach erfolgter Identifikation
sind praktisch zweifelsfreie Zuordnungen moglich. Den einzige Nachteil stellen auftreten-
de ¢/m-Koinzidenzen dar. Beispielsweise wurde fiir Untersuchungen an hochgeladenen
Eisenionen iiber den Gaseinlass Eisenpentacarbonyl (Fe(CO)s) injiziert. Bei den Photo-
ionisations-Experimentn mit Fe'** war die quantitative Erfassung des Target-Ions stark
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beeintréichtigt

%<F€14+):£:%(04+> :%:%(CH) :1372:%. (4.31)

Wenn das zu untersuchende Element stabile Isotope aufweist (z.B. **Fe) koénnen die-
se Einschrinkung umgangen werden. Dabei miissen nicht unbedingt isotopenreine Proben
injiziert werden. Die natiirliche Isotopenverteilung bietet bereits die Moglichkeit von einem
Isotop auf die Haufigkeit der anderen zu schlieen (siche Abschnitt 5.5.1 “Absolute Wir-
kungsquerschnitte”). Die Vermessung von Isotopen-Effekten wiirde hierbei jedoch fallweise
eingeschrankt bleiben. Ein anderer Losungsansatz ist die Verwendung von Nachweisme-
thoden, die auf den Ladungszustand ¢ sensitiv sind und damit eine Trennung von Ionen
mit gleicher spezifischer Ladung zulésst. Solche Ansédtze sind im Ausblick beschrieben.

4.6.3 Messmethoden

Die Bedingung (4.2), dass die Elektronenstrahl-Energie Ef, unter dem Ionisationspoten-
tial Erp des zu untersuchenden Photoionisations-Prozesses liegen muss, ist wesentlich fir
das Gelingen des Experiments. £}, kann in einer EBIT allerdings nicht beliebig reduziert
werden. Auf der gesamten Wegstrecke von der Kathode bis zum Kollektor muss das Po-
tential tiber Uy liegen und eine Spannungsdifferenz AU = Uy — Uearn, muss bestehen,
damit iberhaupt ein Strom I, fliet. Nicht zuletzt stellt die Raumladung, die invers mit
VE§,, skaliert bei niedrigen Energien eine entscheidende Hiirde dar. In der Literatur kann
eine kleine Zahl an EBIT-Experimenten gefunden werden die im Bereich von EF; =50-
100 eV durchgefiihrt wurden [170; 171; 172], aber nicht darunter. Das liegt natiirlich auch
daran, dass Elektronenstrahlen bei hohen Energien (keV-Bereich) leichter zu beherrschen
sind. Das Photoionisations-Experiment ist daher mit Ionen in niedrigen Ladungszustinden
deutlich schwieriger, als mit hochgeladenen Ionen. Vom Stand der Forschung aus betrach-
tet ist dieser Umstand aber unkritisch, da fiir ein bis mehrfach geladene Ionen mit der
MB Methode ein etabliertes Verfahren zur Verfiigung steht (siehe Abbildung 1.3 bzw.
Abschnitt 3.2 "Die merged-beam Methode”). Die vorgestellte Methode, basierend auf der
Technologie der Elektronenstrahl-Ionenfallen, stellt so gesehen eine optimale Ergédnzung
dar.

Niedrigen Elektronenstrahl-Energien haben eine weitere Konsequenz, denn Kanone und
Kollektor konnten wahrend dieser Experimente noch nicht vom Erdpotential entkoppelt
auf Spannung gelegt werden. Damit wird die Elektronenstahl-Energie geméafi (4.16) nur
durch die Kathodenspannung Uc., und das Fallenpotential Uyyqp (und Raumladung) be-
stimmt. Der Nachweis der Photoionisation erfolgt durch Extraktion der Ionen. Wie effizi-
ent diese gestaltet werden kann hangt entscheidend von der kinetischen Energie der Ionen
Eiem ab. Wie bereits in (4.17) formuliert und in Abbildung 4.12 (oben) angedeutet ist auch
hier in erster Linie das Fallenpotential Uy, mafigebend. Die Ionenextraktion fordert also
einen moglichst hohen Wert fiir Uy;.qp, wihrend die Bedingung (4.2) einen niedrigen Wert

verlangt.

Die Extraktion der Ionen ist bei Fallenpotentialen von lediglich Uyqp=300V gelungen.
Photoionisations-Experimente mit Ionen, deren Ionisationspotential iiber 300 eV liegt (z.B.
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Ef£8+:422 eV, EFE" =456 6V) konnten daher bei vorteilhaften kontinuierlichen Betrieb
durchgefiihrt werden. Welche Vorteile das sind wird etwas weiter unten behandelt. Ist das
Ionisationspotential geringer (z.B. E%ﬁ”z?? eV) so muss die Praparation des Target-Ions
bei niedrigerem Fallenpotential von der Extraktion der Ionen bei hohem zeitlich getrennt
durchgefiihrt werden, was zu einem zyklischen Messablauf fihrt.

Mit der Entkopplung der Kanone und des Kollektors vom Erdpotential kann in zu-
kiinftigen Experimenten auch fiir Ionen in niedrigen Ladungszustéinden eine Messung im
kontinuierlichen Betrieb erfolgen. Bis die Ionen den Kollektor verlassen, hat diese Maf3-
nahme jedoch noch keine Auswirkung auf die Effizienz der Ionenextraktion. Die kineti-
sche Energie, die den Ionen beim Passieren des Kollektors zur Verfiigung steht hangt mit
der Potentialdifferenz zwischen Falle und Kollektor zusammen. Daher sollte man folgen
Zusammenhang beim kontinuierlichen Betrieb mit Ionen in niedrigen Ladungszustanden
beachten (im zyklischen Messablauf spielt diese Uberlegung keine Rolle)

e- AU + EjS" = Ef,, < EZET (4.32)
Die ohnehin geringe Potentialdifferenz, welche EF, bestimmt, muss aufgeteilt werden

um einerseits einen Elektronenstrom-Fluss von Kathode zu Kollektor zu ermdéglichen und

andererseits den Ionen genug Energie zum effizienten Passieren des Kollektors zu geben.

4.6.3.1 Zyklische Extraktion: niedrige Ladungszustéinde

Aus oben genannten Griinden war fiir Ionen in niedrigen Ladungszustidnden und ent-
sprechend geringen Ionisationspotentialen (JE’IZ]‘DJJr <300V) eine zeitliche Trennung der
Target-Ionen Préparation und dem Nachweis durch Extraktion vorzunehmen. Bei der er-
sten Kampagne in Berlin (2008) an der U125/2-SGM fiihrte wegen der verhéltnismafig
geringen Photonen-Energien kein Weg an einem zyklischen Messablauf vorbei (hv effektiv
40-180 €V, weil nur die beiden Gitter fiir den niedrigen Energiebereich verfiighbar waren
und der Photonenfluss zu hoheren Energien daher deutlich abnahm). Hier soll beschrie-
ben werden wie der Messvorgang mit zyklischer Extraktion im konkreten Fall fiir N3+
umgesetzt wurde.

Den Elektronenstrahl und die Potentiale an den drei zentralen Driftréhren, waren die
Groflen, welche es wihrend dem Durchlauf eines Zyklus zu manipulieren galt (siehe Ab-
schnitt 4.31 ”F:PeriodischerMessablauf”). Der erste Schritt war die Praparation der Target-
Ionen (i). Dazu lag die zentrale Driftrohre DT2 auf Erdpotential und die anderen beiden
Einschluss erzeugenden Driftrohren DT1 und DT3 knapp dariiber (=10 V). Die Kathode
war auf einer negativen Spannung von Uy, =-50V. Ein Elektronenstrahl von I.=2mA
und einer Energie die auch im Bereich von DT1 und DT3 unter dem Ionisationspotential
von N3 lag waren das Resultat (Ef,, < E}VP::'JF). Bei den wenigen Ladungszusténden, die
bei diesen Energien eine Rolle spielen, kann man davon ausgehen, dass das dynamische
Gleichgewicht in Millesekunden erreicht wird. Wenn der Monochromator den néchsten
Wert Photonen-Energie erreicht hatte (ii), 16ste ein Trigger einen Zyklus aus, der mittels
Funktionsgeneratoren gesteuert wurde. Der Elektronenstrahl wurde ausgeschaltet und das
Potential der einschliefenden Driftrohren schnell angehoben, um axialen Ionenverlust zu
verhindern. Dieser Schritt ist essentiell, denn mit dem Wegfall des Elektronenstrahls war
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Abbildung 4.31: Schematische Darstellung des zyklischen Messablaufs, mit dem die Photoionisation von
N3* mit einem lonisationspotential nur E;p=77 eV untersucht werden konnte. Oben: der zeitliche Verlauf der
Spannungen an den drei zentralen Driftréhren (DT1: griin gepunktet, DT2: braun voll, DT3: blau gestrichelt
- Nummeriert entsprechend Abbildung 4.1) und des Elektronenstrahls. Mitte: Darstellungen der vorliegenden
Fallenpotentiale wahrend der einzelnen Phasen und unten Legende. Prdparation der Target-lonen (N3+) und
der Nachweis der Photoionisation durch Extraktion der Target-lonen und der Photoionen (N**) sind in diesem
Ablauf zeitlich getrennt. (i) Erzeugung der Target-lonen mittels Elektronenstrahl, zentrale Driftrohre (DT2) auf
Erdpotential. (ii) Ausschalten des Elektronenstrahls und sofortiges anheben der fallenbegrenzenden Driftréhren
(DT1 & DT3), um axialen lonenverlust zu verhindern. (iii) Extraktion: kontinuierliches Anheben des Potentials
auf (DT2), bis die Falle entleert ist. (iv) Potentiale aller Driftrohren vor dem Einschalten des Elektronenstrahls
wieder auf Ausgangswerte setzen, damit der Ablauf von neuem beginnen kann.

auch der raumladungsbedingte Einschluss nicht mehr gegeben (siehe Abschnitt 4.3.1.2
"Raumladung und Ionendichte”). DT1 wurde dabei auf ein etwas hoheres Potential gelegt
im Vergleich zu DT3, damit bei der anschliefenden Extraktion praktisch alle lonen die Fal-
le in Richtung Kollektor verlassen (Up71=620V > Up7r3=500V). Im néchsten Schritt (iii)
wurde die zentrale DT2 angehoben, um die Ionen iiber die Barriere der DT3 zu driicken,
welche die kinetische Energie der extrahierten Ionen bestimmt. Dieser Schritt muss lang-
sam durchgefiihrt werden, da eine all zu hohe Zéhlrate den positionsempfindlichen Detek-
tor in Sattigung bringt. Nach dem die Falle komplett entleert wurde (Upra>Uprs), folgte
im letzten Schritt (iv) die Riicksetzung der Spannungen auf die Werte am Beginn von
Schritt (i) und der Elektronenstrahl konnte wieder eingeschaltet werden. Die Préparation
der Target-lonen lief dann wieder bis der Monochromator die nichste Photonen-Energie
eingestellt hatte.

Abbildung 4.32 zeigt den Ablauf der Messung in Echtzeit anhand der Zahlrate auf dem
MCP am untern Magnetport (sieche Abschnitt 4.3.4 "FLASH-EBIT”) dem Steuersignal
fiir die zentrale Driftrohre DT2 und die Zéhlrate auf dem PSD. Die MCP-Zihlrate zeigt
die Photonenemission in der Falle an und daher wann der Elektronenstrahl eingeschaltet
war. Die PSD-Zahlrate ist sichtlich mit dem entleeren der Falle gekoppelt. In (a) sieht
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man mehrere Zyklen mit eine Dauer von 5.96s. Der Elektronenstrahl war fiir rund 3.5s
an. In (b) ist einen Zyklus einer anderen Einstellung dargestellt. Die Prépatation der
Target-Ionen erfolgte in einer kiirzeren Zeit von unter 2s. Beim anschliefenden langsamen
Entleeren der Falle wird eine Struktur in der Rate am PSD sichtbar. Fiir die Flugzeit
sind diese Strukturen zu lang, weshalb angenommen wird, dass es Ionen in verschiedenen
Ladungszusténden sind, welche unterschiedlich starke Barrieren verspiiren. Diese Aufl6-
sung wurde allerdings nur mit dem Digital-Oszilloskop (TEKTRONIX) erreicht und wurde
mit dem Datenaufnahme-System nicht im Detail aufgezeichnet. Der Versuch mit Hilfe
dieser Struktur eine Unterdriickung des Untergrunds fiir das N**+-Signal zu erreichen war
allerdings nicht erfolgreich.
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Abbildung 4.32: Echtzeitdarstellung des zyklischen Messablaufs fiir N3T: (rot) die Signalrate am MCP am
unteren Magnetport zeigt Aktivitat in der Falle, wenn der Elektronenstrahl eingeschaltet ist (braun) Potential
an der zentralen Driftrohre DT2, welche zum Entleeren der Falle angehoben wird (griin) lonenrate am PSD.
Messung (a) zeigt vier Zyklen mit einer Dauer von je 6s und Messung (b) eine Zyklus mit einer Dauer von 55s
im Detail, wobei eine Struktur in der lonenrate sichtbar wird.

Der zyklische Messprozess enthélt noch einen weiteren wichtigen Aspekt. Nach dem Aus-
schalten des Elektronenstrahl geht die Wechselwirkung mit den Photonen weiter. Ab die-
sem Zeitpunkt werden angeregte Zusténde nicht mehr durch Eleektronenstéfie nachbesetzt.
Nur wenige metastabile Zustédnde (MS) mit sehr langen Lebensdauern spielen noch eine
Rolle. Allerdings ist auch zu bedenken, dass die Ionendichte im magnetic trapping mode
gegeniiber jener mit Elektronensrahl reduziert ist. Details werden anhand der Daten und
im Vergleich mit MB-Messungen in Abschnitt 5.1 ”Be-artige Stickstoff-lonen” diskutiert.
Im Prinzip ist damit gezeigt, dass eine Unterdriickung oft stérender metastabiler Zusténde
auch in einer EBIT erreicht werden kann (Thissen et al. [61] haben das an Xe™ in einer
Penning-Falle demonstriert).

Der Monochromator 16st den Messzyklus mit Ausschalten des Elektronenstrahs aus, wenn
der nachste Wert der Photonen-Energie erreicht ist und steht dann fiir 2 bis 4s auf dieser
Einstellung still, bevor die Photonen-Energie wieder um eine Schrittweite erhéht wird.
Wenn sich die Photonen-Energie daraufhin dndert, wurden die Ionen bereits aus der Falle
extrahiert. Allerdings in der Phase der Préiparation der Target-lonen kénnen diese, sobald
erzeugt, mit einer verdnderlichen Photonen-Energie wechselwirken. Dies fithrt zu einer
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geringfiigigen Verbreiterung der experimentellen Auflésung und zu einer schrittweitenab-
héngige Verschiebung der Resonanzlagen (siehe Abschnitt 4.6.4.3 "Schrittweitenabhdngige
Verschiebung”). Bei zukiinftigen Messungen kénnen diese Artefakte leicht umgangen wer-
den, beispielsweise durch einen automatisierten SchlieBmechanismus fiir den Photonen-
strahl. Aus praktischen (Triggersignale, Anzahl der verfiigbaren Funktionsgeneratoren)
und zeitlichen Griinden (ldngere Zyklusdauer wenn der gesamte Ablauf nur bei Stillstand
des Monochromators erfolgen soll) war die Vermeidung bei der Kampagne 2008 noch nicht
moglich.

4.6.3.2 Kontinuierliche Extraktion: hohe Ladungszusténde

Unter welchen Bedingungen ein kontinuierlicher Messprozess moglich ist, wurde bereits
erlautert. Bei diesen Experimenten bleiben sdmtliche EBIT- und Extraktions-Parameter
wahrend der Messung unverdndert. Lediglich die Photonen-Energie wird gescannt. Die
Vorteile im Vergleich zur zyklischen Extraktion sind:

hohe Dichte der Target-Tonen und gut bekannte und kontrollierte Position der Ionen

sténdiges evaporatives Kiihlen der gefangenen Ionen durch Extraktion

geringe Fluktuationen

bessere Zahlstatistik

Wie in Abschnitt 4.3.1.2 "Raumladung und Ionendichte” erklirt, ist die Raumladung
des Elektronenstrahls ein starker radialer Einschluss fiir die Ionen. Im magnetic trapping
mode expandiert die Ionenwolke und die Ionendichte sinkt.Dariiber hinaus kénnen Drift-
bewegungen (dhnlich der Magnetronbewegung in Penning-Fallen) und zusétzlich kénnen
Driftbewegungen die Position der Ionenwolke langsam éndern und damit die Uberlappung
mit dem Photonenstrahl verschlechtern. Im kontinuierlichen Betrieb ist die Position der
Ionenwolke fixiert. Auflerdem wirkt die kontinuierliche Extraktion wie evaporative Kiih-
lung [126; 152], da nur die schnelleren, heifleren Ionen die Barriere axiale tiberwinden
kénnen. Das hat auch einen positiven Effekt auf die Ionendichte, denn wenn die Ionen
bevorzugt axial entkommen und nicht radial ist das Volumen der Ionenwolke (radiale Aus-
dehung) deutlich geringer [124]. Fiir die Genauigkeit der zyklischen Messmethode ist es
besonders wichtig, dass alle Durchlaufe moglichst identisch ablaufen. Allerdings unter-
liegt die Aufladung der Falle natiirlichen Schwankungen und zum Teil chaotischen Fluk-
tuationen, die durch die Wechselwirkung mehrerer gleichzeitig gespeicherten Ionensorten
entstehen [173]. Bei kontinuierlichen Bedingungen ist die Reproduzierbarkeit ein deutlich
geringeres Problem. Die kurzfristig hohen Zahlraten bei zyklischer Extraktion kénnen im
vorgestellten Aufbau den PSD in die Séttigung treiben, wihrend die Z&hlraten im konti-
nuierlichen Betrieb optimal zu dieser Detektionsmethode passen und integral betrachtet
erhélt man in der selben Zeit deutlich bessere Zahlstatistik. Die mittlere Speicherzeit der
Photoionen in der Falle unterliegt einer weniger direkten Kontrolle im Vergleich zur zykli-
schen Messung mit regelméfligen Fallenentleerungen.
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4.6.4 Kalibrierung der Photonen-Energie

Die Kalibrierung der Photonen-Energie umfasst zweierlei. Einerseits weicht der Wert, den
die Monochromator-Steuerung angibt von der tatséchlichen Photonen-Energie ab. Stan-
dardverfahren, um diese Verschiebung zu ermitteln, sind Photoabsorption in Gaszellen
mittels bekannter Resonanzlagen. Zweitens und unabhéngig vom Monochromator kann
die Messmethode Verschiebungen mit sich bringen, die korrigiert werden miissen.

4.6.4.1 Gaszellen Absorption
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Abbildung 4.33: Ergebnisse der Kalibrierung des Monochromators mittels Absorptionsmessung in einer Gas-
zelle. Fiir den Bereich um 400 eV (links) wurden Stickstoff-Molekiile (N2) verwendet, im Bereich um 870 eV Neon
(rechts). Die Kalibrierung mit der verwendeten Beamline U49/2-PGM1 (rot) wurden mit aktuellen Messungen
einer anderen Beamline von BESSY Il verglichen (blau), welche mit Literaturwerten und aktuellen Vorhersagen
libereinstimmt.

Wihrend der Kampagne 2009 an der Beamline U49/2-PGM1 haben die wissenschaftli-
chen Betreuer der Strahlrohre Olaf Schwarzkopf und Rolf Follath die Kalibrierungsauf-
gaben tibernommen. Der Photonenfluss wird dabei auf einer Photodiode (GaAsP-Diode)
gemessen. Der monochromatische Photonenstrahl durchquert zuvor eine Neutralgas-Zelle,
in der verschiedene Gase bei typischen Driicken von 1075 mbar eingebracht werden kon-
nen. Im Bereich um hv ~ 400 eV wurden die 1o~ 17* Anregungen von Stickstoff-Molekiilen
verwendet und bei hv ~870eV 1s7!np (n >3) Anregungen von atomaren Neon. Ab-
bildung 4.33 zeigt Ergebnisse dieser Kalibrierung im Vergleich mit aktuellen Messungen
einer weiteren Beamline bei BESSY II [174], die mit géngigen Theorien verglichen wurden.
Weiter Literaturwerte finden sich beispielsweise in [175; 176; 177; 178]. Das unkalibrier-
te Ergebnis (Photonen-Energie wie von der Monochromator-Steueerung angegeben) der
Beamline U49/2-PGM1 ist in rot dargestellt, die Vergleichswerte der Deutsch-Russichen
Dipol-Beamline in blau. Die statistische Genauigkeit dieser Kalibrierungs-Methoden (Ver-
gleich gemessener Absorptionsspektren) liegen bei etwa 10 meV. Systematische Unsicher-
heiten zur absoluten Lage dieser Resonanzen limitieren die Kalibrierung auf rund 100eV.

E[Z; - Emono + A-Ecalib(Emono) y A-Ecalib =a- A-Emono +b. (433)

88



4.6. Messung

Aus den beiden lokalen Kalibrierungspunkten lésst sich eine Gerade angeben, welche der
nominellen Photonen-Energien des Monochromators fiir alle Photonen-Energien tatséch-
liche Werte zuordnet. Die Ergebnisse dieser Kalibrierung werden etwas weiter unten im
Zusammenhang mit einer Uberpriifung mittels Photonen zweiter Ordnungin Tabelle 4.15
zusammengefasst.

4.6.4.2 PhoBIS-Modus

Bei der Kampagne 2008 wurde ein eigenes Kalibrierungs-Verfahren erfolgreich angewandst.
Dazu wurde ausschlieflich der bestehende Aufbau fiir Photoionisations-Experiment mit
einer EBIT benutzt (vergleiche Abbildung 4.1). Der Elektronenstrahl wurde ausgeschaltet
und bei hoheren Injektionsdriicken, im Vergleich zum Standardbetrieb einer EBIT, konnte
der Photonenstrahl im Fallenzentrum mit dem gewéhlten Kalibrierungsgas (He, Ne, ...)
wechselwirken. Wie in Abbildung 4.34 verdeutlicht, werden die erzeugten Ionen (He™,
Net, ...) auf die gleiche Weise extrahiert und am positionsempfindlichen Detektor nach-
gewiesen, wie beim Experiment mit hochgeladenen Ionen. Einziger Unterschied war, dass
die Wien-Filter Felder zu diesem Zwecke ausgeschaltet wurden, da eine Separation von
Ladungszustanden nicht erforderlich war. Dieser Betriebsmodus tréagt den Namen PhoBIS
fiir Photonenstrahl-Ionenquelle (engl.: photon beam ion source) und wurde auch schon von
Jones et al. und spéter von Kravis et al. beschrieben [179; 51].

. . *— PSD
Injektion (Neutralgas) :
He, Ne
«— |onenstrahl
N\ ( N ( ]/ :
:L 2 N h | %4
VAN J Photonstrahl
Fallenregion (Driftréhren) Kollektor lonenoptik

Abbildung 4.34: Prinzip des PhoBIS-Modus. Im Fallenzentrum ionisert der Photonenstrahl injiziertes Kali-
brierungsgas. Der Elektronenstrahl ist ausgeschaltet. Photoionen werden extrahiert und am PSD nachgewiesen.

Zur Kalibrierung der N3+ Daten wurden Resonanzen in neutralen Helium verwendet,
die auf Doppelanregungen beruhen und in Abbildung 4.35 (a) zu sehen sind. Die starke
Asymmetrie der Profile beruht vor allem auf der Interferenz der 2snp und 2pns Serien und
weniger auf Interferenz mit dem direkten Prozess. Die Beschriftung des Peaks folgt der
Hauptquantenzahl des dufleren Elektrons. Durch Vergleich mit genauen Photoionisations-
Experimenten mit Helium durch Domke et al. [180] konnte eine Kalibrierungs-Genauigkeit
von 8 meV erreicht werden. Die deutlich starkeren Resonanzen in Neon in Abbildung 4.35
(b) beruhen auf einfacher Anregung eines 2s Elektrons in np Zusténde und zeigen starke
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Abbildung 4.35: Kalibrierung der Photonen-Energie mittels PhoBIS-Modus. Links: Durch Vergleich der
Resonanzen doppelt angeregter Zusténde (2snp, 2pns) von Helium mit experimentellen Werten von Dom-
ke etal. [180] kannten N3t Resultate auf 8 meV genau kalibriert werden. Die Beschriftung n gibt die Haupt-
quantenzahl des héher angeregten Elektrons. Rechts: Die Neon-PhoBIS wurde zur Optimierung der Extraktiospa-
rameter genutzt. Die Resonanzen wurden durch Vergleich mit Theoriewerten von Schulz et al. identifiziert [181].
Resonanzen dieser Rydberg-Serie wurden auch bei Ne-artigem Ar®T gefunden.

Interferenzeffekte mit dem direkten Photoionisation. Zum Vergleich wurden dem Dia-
gramm theoretische Werte von Schulz et al.beigefiigt [181]. Ein interessanter Vergleich
mit den Ar®t Daten wird in Abschnitt 5.2 ”Ne-artige Argon-Ionen” gezogen, da es sich
um die gleiche Elektronenkonfiguration handelt (Ne-artiges System). Der PhoBIS-Betrieb
mit Neon wurde vor allem zur Optimierung der Extraktionsparameter fiir die zyklische
Messmethode verwendet. Dies hat wesentliche Vorteile gegeniiber einer Optimierung bei
kontinuierlicher Extraktion im normalen EBIT Betrieb. Erstens zeigt die lonenextraktion
mit und ohne Elektronenstahl deutliche Unterschiede und zweitens kann im PhoBIS Mo-
dus mit ausgeschalteten Wien-Filter optimiert werden, ohne den PSD zu iiberladen. Das
ermoglicht die getrennte Optimierung der anderen Elektroden der Ionen-Extraktion bevor
der Wien-Filter hinzukommt.

Der PhoBIS-Modus erlaubt die Kalibrierung im Fokus des Photonenstrahls an der Stel-
le wo auch die Wechselwirkung mit den Ionen stattfindet. Aulerdem wird ein direkter
Vergleich der Photoionisation von hochgeladenen Ionen und neutralen Atomen im selben
experimentellen Aufbau ermdglicht, was einen sehr direkten Vergleich zuldsst. Die Detekti-
on von Photoionen oder Photoelektronen ist sehr effizient und ist in einem Bereich méglich,
wo der Photonenstrahl beim Passieren des Kalibrierungsgases nicht messbar abnimmt, al-
so noch keine Absorptionsmessung notwendig ist. In zukiinftige Messungen soll daher eine
eigene Gaszelle mit Photoionen Detektion simultan zur Hauptmessung an hochgeladenen
Tonen ein Kalibrierung durchfithren.

4.6.4.3 Schrittweitenabhingige Verschiebung

Wie in Abschnitt 4.2.3.3 "Die verwendeten Strahlrohre” diskutiert, wechselt der Mono-
chromator bei Durchlauf eines Scans alternierend zwischen zwei Phasen: (i) Stillstand bei
einer bestimmten Photonen-Energie fir die Zeitdauer t,,eqs. (ii) Anfahren der néchsten
Photonen-Energie in einer Zeitdauer, die (auf nicht lineare Weise) mit der Schrittweite
zusammenhangt tpove(AFgep). Die Messungen mit zyklischer und kontinuierlicher Ex-
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traktion miissen dazu separat betrachtet werden.
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Abbildung 4.36: (links) Drei Scans der LS aufgespaltenen 2s5p-Resonanz bei unterschiedlichen Schrittweiten
(5, 20 und 100 meV in griin, blau und rot) zeigen eine deutliche Verschiebung. (Rechts) Die ermittelten Reso-
nanzenergien sind gegeniiber der Schrittweite aufgetragen. Aus der Steigung kann der Korrekturfaktor gewonnen
werden.

Beim zyklischen Messablauf findet der erste Teil der Wechselwirkung bei noch anstei-
gender Photonen-Energie statt (siehe Abschnitt 4.6.3.1 ”"Zyklische Extraktion: niedrige
Ladungszustande”). Die dabei erzeugten Photoionen werden der daraufhin eingestellten
Photonen-Energie zugeordnet, die der Monochromator meldet, wenn der Extraktionspuls
erfolgt. Je grofler die Schrittweite, desto weiter liegt die mittlere Photonen-Energie, die
wéahrend der Wechselwirkungszeit effektiv vorlag, unter dem zugeschriebenen Wert. Ent-
sprechend tritt eine stérkere Verschiebung zu scheinbar hoheren Photonen-Energien in den
unkorrigierten Daten auf. Abbildung 4.36 (links) zeigt diesen Sachverhalt anhand von drei
Scans der aufgespaltenen (LS) 2p5p Resonanz von metastabilen N3*-Tonen, welche bei
Schrittweite AFEg, von 5meV, 20meV und 100 meV vermessen wurde. In (rechts) sind
die Resonanzlagen gegeniiber dieser Schrittweiten dargestellt. Eine linearer Fit legt eine
Schrittweitenabhéngige Verschiebung von rund 0.8(2) -AFE., nahe, wobei der Faktor aus
der Steigung sap(g) folgt. Daraus wird zur Schrittweite AFEse,=0 extrapoliert und somit
zum physikalisch korrekten Wert.

FEtwas komplizierter ist die Situation beim kontinuierlichen Messprozess. Hier werden
Tonen auch wiahrend der Umstellphase des Monochromators extrahiert. Das proportiona-
le Spannungssignal vom Monochromator wird wéahrend dieser Phase nicht mit verédndert,
sondern schrittweise erh6ht und zwar immer dann, wenn der Monochromator den néchsten
Energiewert erreicht hat. Folglich werden die hoheren Photonen-Energien der Umstellpha-
se noch der néchst niedrigeren eingestellten Photonen-Energie zugeschrieben. Damit sollte
im Fall der kontinuierlichen Messung eine prinzipielle Verschiebung zu niedrigeren Wer-
ten einhergehen (welche auch von der Schrittweite AEy,, abhéngt). Die Analyse einer
einzelnen Messung zeigt das zu erwartende Verhalten (siehe Abbildung 4.37).

Ein kombiniertes Rechteck-Sagezahn Signal (braun in Abbildung 4.37 links) wurde be-
nutzt, um den Monochromator Status mit dem Datenaufnahme-System festzuhalten. Die
Idee war die Ereignisse wéhrend der Umstellphase (Funktionswert tief: roter Bereich) zu
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Abbildung 4.37: (links) Zeitlicher Verlauf des Spannungssignals, welches proportional zur eingestellten
Photonen-Energie des Monochromators ist (blau) und ein generiertes Signal (braun), welches den Status des Mo-
nochromators meldet (Umstellphase vs. Photonen-Energie konstant). Ereignisse im roten (Funktionswert tief)
und griinen (Funktionswert hoch) Bereich kdnnen getrennt ausgewertet werden. (rechts) Die getrennte Auswer-
tung zeigt die zu erwartende Verschiebung. Zusatzlich erkennt man (links), dass die Dauer der Umstellphase
einzelner Schritte variiert.

unterdriicken. Das ansteigende Signal in der Phase konstanter Photonen-Energie (Funkti-
onswert hoch: griiner Bereich) lasst fiir vertiefende Untersuchungen eine weitere zeitliche
Aufteilung dieser Phase zu. Der Wert der Photonen-Energie (blau) wird von dem stufenwei-
se erhohten, proportionalen Spannungssignal angezeigt. Der Funktionswert hoch scheint
mit dem anschliefenden (noch iiberlappenden) Anstieg dieses Spannungssignals korre-
liert, was eventuell darauf hindeutet, dass dieses Signal am Ende der Phase konstanter
Photonen-Energie erhoht wird. Selbst wenn keine eindeutige Zuordnung in Umstellphase
und konstante Phase moglich ist, eine Trennung kann auf jeden Fall vorgenommen wer-
den. Die Ereignisse des roten und griinen Bereichs, dargestellt in Abbildung 4.37 (rechts),
zeigen die zu erwartende Verschiebung.

Betrachtet man, ohne eine Trennung vorzunehmen, die Verschiebung der Resonanzenergie
in Abhéngigkeit der Schrittweite, so ergibt sich ein anderes Bild. Abbildung 4.38 zeigt die
anhand der 2s5p-Resonanz im Fallen von Ar®t (links) und der 2p; /23d3/2-Resonanz im
Falle von Fe'4t, welche am héufigsten und bei verschiedensten Schrittweiten vermessen

wurde. Fiir dieses unerwartete Ergebnis kdmen mehrere Ursachen in Frage:

Falscher Trigger: Eine sehr plausible Erklarung ware, dass das Spannungssignal nicht
beim Erreichen der néchsten Photonen-Energie inkrementiert wurde, sondern am Be-
ginn der Umstellphase. Analyse des Verlaufs des Spannungssignals, Aufzeichnungen
(Laborbuch), und Angaben der Beamline-Betreuuer sprechen allerdings dagegen.

Monochromator-Undulator Abstimmung: Wahrend der Umstellphase werden Mo-
nochromator und Undulator auf den néchsten Wert eingestellt. Dabei laufen sie
auler Phase, was den Photonenfluss reduziert, speziell im Fall grofler Schrittweiten.
Dieser Effekt kann die Verschiebung aber nur abschwichen und nicht umkehren.
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Abbildung 4.38: Ermittelte Resonanzenergie gegeniiber der Schrittweite des Scans fiir die 2s5p-Resonanz von
Ar®* (links) und die 2p;/23ds/o-Resonanz von Fe'** (rechts). Eine iiberraschende Verschiebung zu hdheren
Photonen-Energien fiir groBere Schrittweiten ist in beiden Fallen zu sehen. Die rote Linie ist ein linearer Fit
an die Datenpunkte. Fiir Ar®" wurden maximale Schrittweiten von 200 meV verwendet und alle Werte liegen
innerhalb +40meV um diesen Fit (graue Bereich). Fiir Fe'*™ gibt es auch Scans mit Schrittweite 1000 meV
und fiir den Scan mit hochster Aufldsung wurde die Fix-Fokus Konstante umgestellt ¢y =5.25 (Standardwert:
cfr=2.25). Ein linearer Fits verwendet alle Datenpunkte und einer nur jene im Bereich bis Schrittweite 200 meV
und ohne den Scan mit ¢;;=5.25. Der graue Bereich verwendet die gleiche Steigung von 0.79, wie bei Ar®T.

Ionen-Speicherzeit: Wenn erzeugte Photoionen im Mittel erst nach einer Zeit die Falle
verlassen, die mit der Zeitdauer fiir einen Monochromatorschritt ¢,,eas +tmove (A Estep)
vergleichbar ist, wiirde dies zu einer Verschiebung zu héheren Werten beitragen.

In Anbetracht der in Abschnitt 5.5.1 "Absolute Wirkungsquerschnitte” ermittelten Photo-
ionen-Speicherzeit 7 (rekombinationsbedingte mittlere Lebensdauer in der Falle) von rund
5 s hinkt das Maximum des Ioneninventars dem der Produktionsrate hinter her. Wahrend
letztere proportional zum Wirkungsquerschnitt ist, hdngt die Rate der extrahierten Ionen
vom Ioneninventar ab. Bei schnelleren Anderungen der Photonen-Energie pro Zeiteinheit
sind dementsprechend grofiere Verschiebungen der Maxima zu erwarten.

Unabhéngig von der Ursache liegt der experimentelle Befund der schrittweitenabhéngigen
Verschiebung vor und dieser wurde entsprechend den Fitergebnissen in Tabelle 4.13 in der
Kalibrierung beriicksichtigt

AEshz’ft =S5 AE’step s (434)

wobei s die Steigung des linearen Fit ist. Bei Scans mit kleiner Schrittweite liegt in der
Verschiebung eine deutlich geringe Unsicherheit, als in der Monochromatorkalibrierung
(~100meV). Zu jeder Resonanz wurde die Messung mit der kleinsten Schrittweite zur
Kalibrierung herangezogen. Messungen mit mehreren Resonanzen haben meist grofiere
Schrittweiten und wurden anhand von jenen einzelner Resonanzen kalibriert. Da fiir ande-
re Resonanzen nicht mehrere Messungen mit verschiedenen Schrittweiten zur Verfiigung
stehen, welche die Extrapolation gegen Schrittweite Null erlaubt, wird in diesen Fallen die
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Tabelle 4.12: Nominelle Resonanzenergien (Monochromator-Wert) der 2s5p-Resonanz von Ar®T und der
2p1/23d3/2-Resonanz von Fe'*" bei verschiedenen Schrittweiten AEsqcp.

Ton AEstep Emono AE‘stat
(meV) (V) (meV)
Feld+ 1000 807.295 27

500 806.899 19
250 807.017 37
125 806.796 8.2
(crr=5.25) 20 806.757 3.8
10 806.562 2.2

Ar®t 200  447.770 18
200  447.755 23

100  447.725 8.3

20 447610 2.1

10 447.640 1.5

10 447.585 1.6

5 447630 2.3

5 447615 2.6

Tabelle 4.13: Ergebnisse der linearen Fits and die nominellen Resonanzenergien der 2s5p-Resonanz von ArS+
und der 2p;,23d3/2-Resonanz von Fel4t bei verschiedenen Schrittweiten.

Ton Datenpunkte EYne  F Jo s Fs
(eV) (meV) (eV/eV)

Fe'**  ohne c;;=5.25 806.598  +5 0.78  +0.02

Ar8t  alle 447.612  +11 0.79 +0.11

Korrektur aus dem hier bestimmten Faktor verwendet. Da einzelne Messungen Streuungen
im Bereich von =~ 80 meV aufweisen, wie ebenfalls aus Abbildung 4.38 hervorgeht, sollte
diese Schwankungen als Reproduzierbarkeit in die Fehlerbilanz aufgenommen werden

4.6.4.4 Photonen zweiter Ordnung

Bei der Auswertung der Messungen an Fel'4t fiel auf, dass zu starken LM-Resonanzen
im Energiebereich von 800 bis 1000 eV bei den halben Photonen-Energien schwache Reso-
nanzen gefunden werden konnten. Diese wurden von Photonen der sechten Harmonischen
des Undulators verursacht, welche bei Messungen unter Nutzung der dritten Harmonischen
den Monochromator in zweiter Ordnung passieren konnen. Mit diesen Resonanzlagen kann
die Kalibrierung iiberpriift bzw. verbessert werden.

Die zusétzlichen Bedingungen, dass Resonanzen erster Ordnung moglichst genau bei der
halben Photonen-Energie der Resonanzen zweiter Ordnung als Konterpart haben sollen,
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Tabelle 4.14: Zusammenstellung der Zahlenwerte im Zusammenhang mit Kalibrierung und Fehlerabschatzung.
Emono ist die unkorrigierte und unkalibrierte nominelle Photonen-Energie des Monochromators, +s - Egiep
enthilt die schrittweitenabhingige Verschiebung, En, ne ist die kalibrierte Energie E;q: gemiB (4.33) mittels
Gaszellen-Absorption alleine und Eb ordnung unter Mitberiicksichtigung der Bedingungen durch Photonen zweiter
Ordnung.

Resonanz (Ordnung) Emono +5- Esep Bedingung  En, Ne  E2.0Ordnung

251 /23p3/2 (2.) 436.91  436.89 A 437.01 436.99

N, 401 +82 meV 401.07
2p3 24ds 5 (2.) 482.12  482.04 B 482.21 482.20
2p1 j24ds o (2.) 487.80  487.72 C 487.90 487.88

Ne 868 +580 meV 868.59
251 /23p3/2 (1.) 873.51  873.47 2x A 874.06 874.07
2p3 j24ds o (1.) 963.64  963.62 2 x B 964.30 964.31
2py j24ds s (1.) 975.08  975.06 2% C 975.75 975.76

aus Gleichung (4.33) Steigung @ 1.066™<Y  1.116™<)

Verschiebung b -0.346eV ~ -0.382eV

konnen in eine lineare Regression eingebunden werden (siehe Anhang, Seite 147). Tabel-
le 4.14 fasst das Ergebnis dieser Prozedur zusammen und vergleicht mit dem Ergebnis,
das nur auf den beiden Kalibrierungspunkten beruht. Die nominelle (Monochromator)
Photonen-Energie muss zunéchst um die schrittweitenabhéngige Verschiebung korrigiert
werden. Die verbesserte Kalibrierung (Egordnung) unterscheidet sich effektiv nicht von je-
ner, die nur auf den Absorptionsmessungen (En, ne) beruht (+15meV im Bereich von
400 bis 1000€V). Daher war es nicht notwendig die Ergebnisse auf die verbesserte Kali-
brierung umzurechnen. Mit diese Uberpriifung sind die Bereiche jenseits und zwischen der
Kalibrierungspunkten gut abgesichert. Auflerdem konnten aus solchen Messungen wert-
volle Informationen {iber die Beimengung héherer Ordnungen im Spektrum der Undula-
torstrahlung extrahiert werden, welche im Allgemeinen nicht genau bekannt sind. Fir die
Bestimmung absoluter Wirkungsquerschnitte kénnten mit der hier vorgestellten Methode
bald Genauigkeiten erreicht werden, wo diese Beimengungen eine Rolle spielen.

4.6.4.5 Fehlerabschitzung fiir angegebene Photonen-Energien

In den vorangegangenen Abschnitten wurde ausgefithrt, welche Korrekturen notwendig
sind, um von der nominellen Photonen-Energie (Monochromator Wert E,,,0) auf die tat-
séchliche zu kommen (Eyq;). Die Beitrage (4.33) und (4.34) zu der gesamten Verschiebung
AFEes konnen aus in einer Gleichung zusammengefasst werden

AEges = Limono — Etat = AEcalib + AEshift =a- Emono +b+s- AEjstep ) (435)
Die Fehlerangaben F der vermessenen Resonanz- und Schwellenergien enthalten neben

den Unsicherheiten dieser beiden Verschiebungen noch die Reproduzierbarkeit und den
statistischen Fehler

95



Kapitel 4. Experiment

(-7:E)2 - (‘FAEcalib)2 + (-7:3 ’ AEstep)Z + (‘7:Reprod.)2 + (fstat.)z ) (4-36)

Eine Abschatzung fiir die Reproduzierbarkeit kann aus Abbildung 4.38 gewonnen werden
und liegt bei rund 80 meV (Kampagne 2009, U49/2-PGM1). Die Unsicherheit in der schritt-
weitenabhéngigen Verschiebung ergibt sich aus dem Produkt der Schrittweite A FEye, mit
der Unsicherheit der ermittelten Steigung sgp;p;. Aus den Fitprozeduren, welche in Ab-
bildung 4.38 dargestellt und in Tabelle 4.12 bzw. 4.13 zusammengefasst sind, ergibt sich
~ £0.02-0.11-AEy4ep,. Daher sollte dieser Fehler nicht wesentlich beitragen, vor allem im
Falle geniigend kleiner Schrittweiten. Wie im Abschnitt 4.6.4.3 ”Schrittweitenabhdingige
Verschiebung” bereits erwihnt, wurden Scans mit groferer Schrittweite, welche typischer-
weise mehrere Resonanzen umspannen, auf solche mit kleiner Schrittweite einzelner Reso-
nanzen bezogen. Die statistischen Fehler sind die Unsicherheiten in der Bestimmung der
Resonanzenergie, wie sie sich durch die Fitprozeduren in Photoionisations-Spektren (An-
zahl Ereignisse gegeniiber Photonen-Energie) ergeben. Diese sollten nicht mit der Breite
der Profile verwechselt werden. Sie liegen betragsméfig meist iiber eine GréBenordnung
unter der Unsicherheit der Kalibrierung und der Reproduzierbarkeit und haben praktisch
keinen Einfluss auf den Gesamtfehler. Nur im Falle der Untersuchung des Abstandes zwei-
er Resonanzen, welche in erster Ordnung nicht von der Kalibrierung abhéngt, ist dieser
Fehler entscheidend.

Tabelle 4.15: Zusammenstellung der Zahlenwerte im Zusammenhang mit Kalibrierung und Fehlerabschatzung.

Beamline U125/2-SGM U49/2-PGM1

Ion N3+ Ardt Fel4+
Photonen-Energie ~70eV ~400eV ~800eV
Kalibriergas He (PhoBIS) Ny Ne

A Exalibrierung ~90meV ~100meV ~600meV
S 0.80 0.79 0.78
FAExa +8 meV +100meV  £100meV
Fs +0.02 +0.11 +0.02
]:Reprod. - ~~ 60 meV ~ 80 meV

Die Fehlerbalken in den Photoionisations-Spektren basieren auf Zahlstatistik. Da das
Signal der Photoionen ¢ + 1 auf das Signal anderer Ionen (im Optimal das Target-Ion q)
bezogen werden, was zum Ausgleich von auftretenden Schwankungen der Gesamtrate an
extrahierten Ionen erforderlich ist, ergibt sich folgender Zusammenhang

N, N, N, 1 1
ol ( q+1> _ Ngt1 4 (4.37)
Ny Ny Ny Ngt1 - Ny

wobei die statistische Unsicherheit der einzelnen Zéhlraten durch F(N) = v/N gegeben
ist. In den Spektren wurden nicht die angefiithrte Verhéltnis dargestellt, sondern bezogene
Werte, welche entweder absolute Wirkungsquerschnitte angeben oder die Zahlstatistik der
interessierenden Photoionen widerspiegeln
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- huZ (hvj)
Nyy1(hv;) = qH (Z Nyy1(hvy) /Z q+1hy J ) ; (4.38)

q J

wobei der Index (i bzw. j) die Schritte im Scan durchnummeriert. Meist gilt Ny > N1,
wodurch sich in erster Niherung ergibt: F(Ny41) = /Nyt1-

In Tabelle 4.15 sind die Verschiebungen und die Unsicherheiten im Uberblick angegeben.
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4.7 Datenanalyse

Eine Abhandlung der Methoden zur Auswertung der aufgenommenen Daten bildet den
Abschluss des Kapitels Ezperiment. In fast allen durchgefiithrten Messungen ist das Ziel die
Ermittlung von Resonanz- bzw. Schwellwertlagen beziiglich der Photonen-Energie. Hier
wird ausschliellich dieser Fall beriicksichtigt wahrend die Analyse der Daten zur Bestim-
mung eines absoluten Wirkungsquerschnitts zusammen mit der entsprechenden Messung
behandelt wird.

4.7.1 Normierung auf den Photonenfluss

Der Photonenfluss hdngt von der Photonen-Energie und von der Einstellung des Austritts-
spalts ab (siehe Abbildung 4.10 bzw. 4.11). Fiir feste Photonen-Energie und Spalteinstel-
lung ist er direkt proportional zum Ringstrom I,;,4. Die Berticksichtigung des Photonen-
flusses spielt vor allem eine Rolle fiir Scans die sich iber einen gréfleren Bereich erstrecken.
Hier kommt sowohl die Anderung mit der Photonen-Energie als auch die lingere Zeitdauer
zum Tragen, in welcher der Ringstrom deutlicher abfallen kann. Da es Bereiche gibt, in
denen sich der Photonenfluss abrupt dndert, kann dort auch bei Scans tiber kurze Bereiche
die Normierung nicht vernachléassigt werden. Auf jeden Fall reicht in all diesen Féllen die
Messung einer Grofie die zum Photonenfluss proportional ist (I, Igria), um relative
Verzerrungen auszugleichen. Gesondert zu behandeln ist die Bestimmung absoluter Wir-
kungsquerschnitte, weil hier eine quantitative Messungen des Photonenflusses erforderlich
ist.

Die formal korrekte Vorgehensweise wére es, jeden in jedem Scan jeden Datenpunkt
einzeln auf den Photonenfluss zu normieren und anschliefend die normierten Scans zu einer
gesamten Messung aufzusummieren. Fiir das Ergebnis macht es praktisch keinen grofien
Unterschied, wenn die Signalwerte zunéchst bei jeder Photonen-Energie aufsummiert und
erst dann normiert werden

Niy, Niy
PISZ' nal(hu) x Z Nq (hl/) ~ Zz Nq (hl/) '
! 7 Lo () 305 L (h)

(4.39)

Hier stehen ¢ fiir die Scannummer und Ny bzw. N, fiir die Anzahl der detektierten
Photoionen bzw. Target-Ionen. Die Bestimmung des letzteren Terms in (4.39) war deut-
lich einfacher zu realisieren (in der separaten Datenaufnahme von BESSY II liegt der
Term Y, I¢ ;,.(hv) direkt vor). Die nachfolgende Beschreibung widmet sich den Wegen
um ., N;_H/Nq (hv) zu ermitteln.

4.7.2 Allgemeines zur Auswertung

Bei konstanter Einstellung des Wien-Filter werden durch die Auswahl von Bereichen auf
der Detektorfliche des PSD Bedingungen geschaffen, welche Ereignisse als Target-lon,
Photoion oder anders interpretieren. Abbildung 4.39 zeigt ein Beispiel fiir eine solche Aus-
wahl anhand eines PSD-Bilds, das wiahrend der Messungen 2008 zur Photoionisation von
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Abbildung 4.39: Bild des positionsempfindlichen Detektors bei einer Messung der Photoionisation von N3+

wahrend der Kampagne 2008. Oben ist mit groBter Zahlrate das Target-lon zu erkennen, in der Mitte lonen mit
4 =1 (0**,C°", ...) und unten ist der Bereich fiir Photoionen (N**) mit einer runden Region (engl.: region

m
of interest - ROI) ausgewahlt und invertiert dargestellt.

N3* aufgenommen wurde. Da die Experimente bei sehr niedrigen Extraktionsenergien
ausgefiihrt werden mussten verursachten unvorteilhafte Voraussetzungen (Streufeld des
supraleitenden Magneten, wenig Platz: enger Ablenkradius) eine méfiige Extraktionseffi-
zienz und Qualitit der Ionenstrahl-Form am PSD. Daher hatte die Auswahl der Bereiche
deutlichen Einfluss auf das Ergebnis der Auswertung.

Die Photonen-Energie wird zwar in Schritten gescannt, vom Monochromator erhélt das
Datenaufnahme-System jedoch ein Analogsignal, das auf 2048 Kanéle digitalisiert wird.
Beziiglich dieses Parameters miissen die Daten auf die Anzahl der Monochromatorschritte
gebinnt werden.

4.7.3 Vorlaufige Auswertung

Vor Beginn der Messung wurden Bedingungen fiir die Auftrefforte gesetzt, wodurch das
getrennte Zéhlen der Target-Ionen und Photoionen méglich war. Am Ende eines Scans
bzw. am Ende einer vollstandigen Messung konnten die getrennten Ionenereignisse, die in
Form von Histogrammen gegentiber der Photonen-Energie (in Kanélen, nicht in Schrit-
ten) vorlagen, exportiert werden. Binning und Umrechnung auf Photonen-Energie wurden
von einem LabView-Programm {ibernommen. Die gebinnten Daten fiir Target-lonen und
Photoionen wurden in Origin eingelesen und dividiert.
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Die Anfangs gesetzten Bedingungen fiir die Auftrefforte konnten wihrend einer Messung
allerdings nicht mehr verdndert bzw. angepasst werden. Eine Trennung nach Scans war
nicht moglich. Wenn die Daten nicht nach dem letzten Scan einer Messung exportiert
wurden, dann enthélt die vorlaufige Analyse nicht die volle Information der aufgenomme-
nen Daten. Diese Griinde machen in praktisch allen Fallen eine nachtragliche genauere
Auswertung erforderlich.

4.7.4 MPANT-Replay: Nachtrigliche Analyse der Ereignislisten

Die Auswahl des Auftrefforts fiir bestimmte Ionen am PSD hat einen deutlichen Ein-
fluss auf das Ergebnis. Die Software MPANT bietet sehr flexible M6glichkeiten, um Bereiche
auszuwahlen. Mit den gespeicherten Ereignislisten kann die Messung virtuell wiederholt
werden. Weitere Parameter und verbesserte Bedingungen koénnen dabei getestet werden
(z.B. Monochromator Status). Da die Ereignisliste auch stiickweise abgearbeitet werden
kann, ist im Prinzip auch eine Trennung der Messung in die einzelnen Scans der Photonen-
Energie moglich. Eine vollstdndige Automatisierung konnte allerdings nicht erreicht wer-
den, was angesichts der Datenmenge aber sinnvoll wére. Der Durchlaufdauer einer Ereig-
nisliste héngt von den involvierten Zahlraten ab und ist h&ufig nicht viel schneller, als
die Messung selbst. Auflierdem lief} die Stabilitdt des Programms vor allem bei komplex
verkniipften Bedingungen einiges zu wiinschen iibrig.

4.7.5 Detaillierte Auswertung mit LabView-Programmen

Eine weitergehende Auswertung wurde mit LabView-Programmen von Christian Beilmann
durchgefiihrt. Diese Programme sollen nicht nur die Daten des Photoionisations-Experi-
ments, sondern Ereignislisten vom MPA-3 System im Allgemeinen bearbeiten kénnen.
Beim Versuch diese eierlegende Wollmilchsau zu programmieren, erwies es sich am sinn-
vollsten eine Aufgabentrennung vorzunehmen, die in Einzelprogrammen mit den Bezeich-
nungen cow, chicken und sheep realisiert wurde:

cow wandelt die Ereignisliste (*.1st) der MPANT Software in ASCII-Listen um und nimmt
gleichzeitig eine Trennung nach Scans und eine primére Unterdriickung unbrauch-
barer Ereignisse vor.

chicken vollfiihrt ein binning der Detektorfliache in Detektor-Superpizel und der Photonen-
Energie von Kanélen auf Monochromatorschritte. Damit reduziert sich die Daten-
menge betrachtlich.

sheep erlaubt die Unterdriickung einzelner Scans und das flexible Zusammenfassen der
Detektor-Superpixel, welche zusammen die Fléche fiir eine Ionensorte am PSD bilden

(ROT).

Der entscheidendste Vorteil der hier genannten Programme ist, dass eine Trennung der
Scans einer Messung in automatsierter Form erfolgen kann. Der Vergleich einzelner Scans
hat sich als duflerst wichtig erwiesen, um iiber die Reproduzierbarkeit “echte” Photoioni-
sations-Signale von "falschen” zu unterscheiden. Abbildung 4.40 ein Fallbesipiel, wo die
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Abbildung 4.40: Stoérsignale kdnnen Artefakte erzeugen, die in den aufsummierten Scans Resonanzen vor-
tauschen. Durch Vergleich der einzelnen Scans einer Messung kdnnen diese von echten Signalen unterschieden
werden (Reproduzierbarkeit). Gezéhlte Photoionen wurden auf einen Untergrund normiert und gegeniiber der
Photonen-Energie aufgetragen. In einem von neun Scans tritt ein deutliches Stérsignal auf (links). Wird dieser
Scan aus der gesamten Messung nicht entfernt, so kann sie Stérung im summierten Signal (recht) aussehen wie
eine Resonanz.

Datenauswertung ohne Scan-Trennung eine Resonanz vermuten lasst, die nicht existiert.
Ein derartiges Storsignal stellt keines Falls den Regelfall dar. Man muss sich vor Augen fiih-
ren, dass hier Ereignisse der Photoionen Fe!'5* auf andere Ereignisse Z9 normiert wurden.
Die Storung iat also keine momentane Ratenerh6hung, sondern tatséchlich ein Signal, dass
nur am gewahlten Auftreffort der Photoionen am PSD vorhanden war. Komplett konstan-
te Ionenraten, welche duflerst stabile Betriebsbedingungen der Elektronenstrahl-Ionenfalle
widerspiegeln sind zwar wiinschenswert, aber keines Falls Voraussetzung fiir ein Gelingen
der Messung. Beispielsweise schwankte die Gesamtrate wihrend des einer sehr sauberen
aus 25 Scans bestehende Messung von Ar®t (siehe Abbildung 5.5) um einen Faktor zwei.
Da sich die Betriebsstabilitit einer EBIT erfahrungsgeméafl mit der Betriebsdauer verbes-
sert, konnen in einem zukiinftigen permanenten Setup vorteilhaftere Bedingungen erreicht
werden. Spétestens dann sollte man die Datenaufnahme so zu gestalten, dass Schrittnum-
mer und Scannummer (ohne anschliefendes Binning bzw, Scan-Trennung zu erfordern)
direkt miterfasst werden.
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Kapitel 5

Ergebnisse und Diskussion

"Das ist wie wenn man mit einem Panzer zwei Weltkriege plant”

Dr. Sascha W. Epp, am 6. Dez. 2007
iber die bevorstehenden Kampagnen am FLASH (Hamburg) und BESSY II (Berlin)
innerhalb von finf Monaten

Die Resultate aus den beiden Kampagnen mit der FLASH-EBIT bei BESSY II werden
in diesem Kapitel prisentiert und mit in der Literatur verfiigharen bzw. eigenen! theo-
retischen Vorhersagen verglichen und diskutiert. Sie dokumentieren die erste erfolgreiche
Umsetzung dieses Typs von Photoionisations-Experimenten. Im Falle von N37 ist auch
der Vergleich mit experimentellen Werten der MB Methode méglich. Mit den Messungen
der zweiten Kampagne wurde nicht nur im Hinblick auf die Methode, sondern auch bei
den Resultaten experimentelles Neuland betreten.

Die erste Kampagne fand von April bis Juli 2008 an der Beamline U125/2-SGM (40
- 180eV) statt, wobei Untersuchung der Photoionisation von N3 in einem periodischen
Messverfahren durchgefithrt wurden (siche Abschnitt 4.6.3.1 ”Zyklische Eztraktion: nied-
rige Ladungszustinde”). Zusétzliche Messungen an neutralen Helium und Neon zeigten

eine weitere Anwendungsmoglichkeit des experimentellen Aufbaus (siehe Abschnitt 4.6.4.2
"PhoBIS-Modus”).

Die zweite Kampagne fand von Januar bis April 2009 an der Beamline U49/2-PGM1
(85 - 1600eV) statt, wobei Untersuchungen an Ar®* Ar!%* Arl?2* sowie Fe!?T und
Fe'4* durchgefiihrt wurden. Die umfangreichsten Daten liegen fiir die Systeme Ar®+ und
Fel4* vor. Beim letzteren konnte exzellentes Auflésungsvermégen gezeigt (E/AE=6500
bei 800eV) und ein Verfahren zur Bestimmung aboluter Wirkungsquerschnitte demon-
striert werden. Des weiteren werden anhand dieser Daten Zuverlassigkeiten verschiedener
theoretischer Vorhersagen gepriift. Ein wichtiges Ergebnis unserer Fe!4t Messungen war
die Bestéatigung von unerkannten systematischen Abweichungen in den mittels HULLAC be-
rechneten Resonanzenergien, die zu unhaltbaren Modellen der Plasmawinde von aktiven
galaktischen Kernen gefiihrt hatten [23]. Verbesserte Rechnungen [24], die eine Korrektur
dieser Modelle nahe legten, konnten mit Hilfe der Ergebnisse dieser Arbeit nun auch von

'eigene im Sinn von ”an unserem Institut” (MPI-K) von Zoltan Harman durchgefiihrt
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Abbildung 5.1: lonen und Atome, welche im Rahmen dieser Arbeit in Hinblick auf Photoionisation vermessen
wurden als Plot, der den Ladungszustand ¢ gegeniiber der Zahl der Elektronen (Z — ¢) des lons dargestellt.
Héhere Ladungszustande wurden 2009 bei héheren - N3 und Atome 2008 bei niedrigeren Photonen-Energien
vermessen. Diese Darstellung zeigt, dass vom Zwei-Elektronensystem (He-artig) bis zum 14-Elektronensystem
(Si-artig) jedes geradzahlige System einmal untersucht wurde. Die einzige Uberschneidung besteht beim Ne-
artigen Systemen: Ne und Ar®t.

experimenteller Seite bestéitigt werden.

Diese wichtigsten Ergebnisse zur Photoionisation von Fe'4* wurden zur Verdffentlichung

an Physical Review Letters geschickt und werden zur Zeit begutachtet (submitted [160]).
Die Ergebnisse zur Photoionisation von N3+ werden vollstéindig zusammen mit dem Grof-
teil der Resultate zur Photoionisation von Ar®t im Journal of Physics B: Atomic Molecu-
lar and Optical Physics verdffentlicht [132]. Ergebnisse zur Photoionisation von Ar'?* und
Fe'?* sowie teilweise N3+ und die PhoBIS Messungen mit He und Ne wurden im Journal
of Physics: Conference Series im Anschluss an die ICPEAC 2009 veroffentlicht [161].
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5.1 Be-artige Stickstoff-Ionen: N3*

Stickstoff ist das siebente Element im Periodensystem und liegt in natiirlicher Form fast
isotopenrein mit symmetrischem Kern vor (}N: sieben Protonen und sieben Neutronen,
nur 0.37% 1°N). Als eines der leichteren Elemente ist Stickstoff von astrophysikalischer
Bedeutung, vor allem bei elementiibergreifenden Studien, wie beispielsweise der Nukleo-
synthese. Untersuchungen, in denen ein Element oder Ion fiir den Riickschluss auf Gréfien
wie Temperatur und Dichte astrophysikalischer Objekte benutzt wird, fokussieren sich
meist auf einen der Nachbarn im Periodensystem, Kohlenstoff oder Sauerstoff, welche mit
hoheren Teilchenhiufigkeiten auftreten?. Im Sonnensystem liegt die Teilchenhiufigkeit bei
rund 0.1% [7; 8]. Von theoretischer Seite interessant an Be-artige Systemen wie N3t ist,
dass der Grundzustand (GS) aus der maximal erreichbaren Zahl von Einzelteilchen-s-
Wellenfunktionen besteht: 1522s? 1Sy. Ein-Elektron Anregungen mit geniigend Energie
fiir anschliefende Autoionisation liefern alle Anregungen eines 1s Elektrons. Diese benoti-
gen zumindest 410 eV fiir den Ubergang nach 1s2s%2p und konnten daher an der Beamline
U125/2-SGM nicht vermessen werden. Autoionisierende Zwei-Elektronen Anregungen in
Konfigurationen der Form 1s22pns hingegen sind schon in der Nihe des Ionisationspotenti-
als moglich, haben jedoch geringere Wirkungsquerschnitte, als Ein-Elektronen Ubergiinge.
ElektronenstéBe bei der Erzeugung des Target-Ions N3T fithren auBerdem auch zur An-
regung in metastabile Zustinde (MS) der Form 1s%2s2p. Wenn deren Abregung an einen
Spinflip gebunden ist treten entsprechend lange Lebensdauern auf. Ausgehend von MS ge-
niigt ein Ein-Elektronen Ubergang (2s—np), um einen doppelangeregten, autoionisierenden
Zustand der From 1s%2pnp zu erreichen.

’Bei der Kampagne 2008 waren zunichst Untersuchungen an O** geplant. Wegen eines Defekts am
Gaseinlass (Turbopumpe) musste auf die Untersuchung von N3+ ausgewichen werden.

105



Kapitel 5. Ergebnisse und Diskussion
/8 80 82 84

/0 72 74 76

68

Juswiiadx3 aloayl

1S O) ]

N

S ]
vlvC\I

/8 80 82 84

|Mu\ podz » - - - SN I SIS % ....... i
= Q |||||||||| T g g S == = = = 3
MA sgdz » .

- = 4 , -

c
"3 psdz » R EE SEET Y Sy =nnd
— rnlU sgdgzp---------->= B Vﬁlld
| (dordz , S92 ——— ey ——
dedzp--------- e -
o s =

! |
metastable (
N
g £
& &
M
: :
| |
4
NORAD
{
L I 1

|3+
N
8
&
n ¥
S
(%I
4
J

68 70

._._._._.V_._._M._ !l - 1, 1, 1 o 1 4 |

O 0O~ O IO MAN-AHA © IO < oo N

(sjunos ,0T) N p|aIA uololoyd (ureginN) OM

74 76
Photonen-Energy (eV)

72

Bereich oberhalb des lonistationspotentials des Grundzustandes (GS) E&S ™3 von rund 77 eV wurde mit 40 meV
Schrittweite gescannt. Unterhalb der Schwelle treten Resonanzen ausgehend vom metastabilen Zustand (MS)

3Py auf. Dieser Bereich wurde mit 100 meV Schrittweite gescannt. oben: Experiment (griin), Fitkurve (rot).
unten: Vergleich mit theoretischen Vorhersagen von NORAD (blau) [81; 82] und eigenen MCDF-Werten von

Abbildung 5.2: Ubersichtsspektrum der Photoionisation von N®*-lonen im Bereich von 68 bis 84 V. Der
Zoltan Harman [71].
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Abbildung 5.2 zeigt ein Ubersichtsspektrum mit den wichtigsten Ergebnissen zur Pho-
toionisation von N3*. Oben sind experimentelle Werte in griin und eine Fitkurve in rot
dargestellt. Mehrere einzelne Messungen wurden hier aufaddiert. Zwei Messungen mit ei-
ner Schrittweite von 100 meV im Bereich von 68 bis 84 eV sowie zwei weitere Messungen
im Bereich von 76 bis 84 eV mit Schrittweite 40 meV. Im Uberlappungsbereich sind nur
die feineren Messungen gezeigt, wobei die Hohenskala so angepasst wurde, dass gleich
hohe Schwellen und Resonanzen erscheinen, wie sie in den durchgehenden Scans zu se-
hen waren. Resonanzen gehoren zu eingangs erwihnten Zwei-Elektronen Ubergingen im
Falle der GS-Ionisation und zu Ein-Elektron Ubergéingen bei MS. Die Identifikation der
Resonanzen erfolgte durch Gegeniiberstellung mit Vorhersagen sowie existierender MB
Messungen (siche Abbildung 5.3). Durch Fitprozeduren wurden die Resonanzenergien be-
stimmt. Dabei wurde bei den Schwellen (engl.: edge - F) eine Boltzmann-Kurve verwendet,
fir die asymmetrischen 2pnd-Resonanzen ein Fanoprofil (F) und eine Gausskurve (G) fiir
die restlichen Resonanzen. Fanoparameter um qp ~-2.3+0.5 wurden dabei ermittelt. Die
Gaussfits der 2pns-Resonanzen haben negative Amplituden, was fiir sehr kleine Fanopa-
rameter spricht (¢r~0). Vertikale Linien mit zugehoriger Beschriftung kennzeichnen die
ermittelten Resonanzenergien bzw. Schwellwerte. Diese Linen sind in den unteren Bereich
der Abbildung fortgesetzt, wo sie den optischen Vergleich mit theoretischen Vorhersa-
gen ermoglichen. R-Matrix-Rechnung von Nahar [81], welche auch die Asymmetrie der
Profile angeben, sind als blaue Linie dargestellt. Diese Daten sind auch in der NORAD-
Datenbank (Nahar Ohio State University Radiative Atomic Database) verfugbar [82]. Ei-
gene MCDF Rechnungen, welche die Asymmetrie der Linenprofile nicht beriicksichtigen,
sind als orange Karos mit vertikaler Fluchtline eingezeichnet. Die vertikale Position gibt
dabei die berechnete Resonanzstéirke wieder, welche iiber eine Breite (FWHM) von 75 meV
auf die Wirkungsquerschnitt-Skala konvertiert wurde (siche Abschnitt 2.3.4 "Wirkungs-
querschnitte und Resonanzstirke”). Die Anteile von GS und MS wurden bei NORAD mit
50:50 angenommen und bei MCDF mit 75:25 (GS:MS). In diesem Zusammenhang lohnt
es, zunachst den Vergleich der experimentellen Ergebnisse der EBIT-Methode mit MB
Messungen in Abbildung 5.3 zu begutachten [98].
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Abbildung 5.3: Oberer Teil der Abbildung identisch mit Abbildung 5.2. Unten wird mit Ergebnissen aus

einer MB Messung verglichen [98]. Sehr gute Ubereinstimmung der Resonanzlagen iiberzeugen von der Ver-

trauenswiirdigkeit der neuen Methode. Interessante Unterschiede in den relativen Anteilen von N3*-lonen im

Grundzustand (GS) und in metastabilen Zustanden (GS) kénnen festgestellt werden.
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Grundsitzlich wurde eine sehr gute Ubereinstimmung mit dieser etablierten Methode
gefunden. Im Vergleich zu den absolut gemessenen MB Resultaten wurde der existierende
Untergrund bei Energien unter 69 eV nicht abgezogen (dessen Ursprung wurde im Ab-
schnitt 4.1 "Aufbau des Photoionisation-Experiments” behandelt). An der Fliache unter
den Resonanzkurven (weniger an den Resonenzhéhen) und vor allem am Hohenunter-
schied der GS und MS Ionisationsschwelle ist ersichtlich, dass der Anteil an MS im MB
Experiment bei rund drei bis vierfachen Werten von jenen in der EBIT liegt.

Die Hauptursache ist mit Sicherheit in der periodischen Messmethode zu suchen (siehe
Abschnitt 4.6.3.1 "Zyklische Extraktion: niedrige Ladungszustinde”). Bei der MB Methode
vergehen nur wenige Mikrosekunden, bis die Ionen vom Plasmavolumen der ECRIS zum
Bereich der Photonen-Wechselwirkung gelangen, wodurch nur ein minimaler Bruchteil der
N3*-Tonen in metastabilen Zustdnden zerfallen kénnen. Beim periodischen Messvorgang
mit der EBIT ist der Elektronenstrahl fiir eine Zeit von mehreren Sekunden ausgeschaltet
und es kann keine weitere Anregung von GS Ionen erfolgen. Zusétzlich kénnte die Po-
pulation von MS in einer EBIT mit einem 6 T Magnetfeld prinzipiell niedriger sein als
in einer ECRIS, was mit verstdrkten magnetic quenching in Verbindung gebracht werden
kann. Die neuen MCDF Rechnungen produzieren zwar noch keine asymmetrischen Li-
nenprofilen, aber die relativen Stérken von GS und MS Resonanzen passen besser zu den
experimentellen Befunden, als NORAD Werte.

Die rote Fitkurve in Abbildung 5.2 dehnt sich nicht bis zum Bereich der MS 2p5p-
Resonanz aus, denn hier existiert eine Messung mit besserer Auflésung, welcher die LS-
Aufspaltung dieser Linie deutlicher zeigt. Die Abbildung 5.4 (oben) zeigt diese Detailmes-
sung mit Schrittweite 5meV und einer Auflésung von 35meV (FWHM). Darunter sind
Ergebnisse einer MB Messung von Miiller etal. [96] der selben Resonanzen gezeigt, die
eine exzellente Auflésung von 3.3 meV erreicht hat und damit auch die Feinstruktur die-
ser Resonanz auflost. Ob diese Auflésung auch mit der EBIT Methode erreicht werden
kann bleibt noch zu zeigen. Bei der Kampagne in 2008 lag es vor allem am Zeitman-
gel und der damit verbunden Wahl der Austrittspalt-Grofie von 250 pm, dass keine héhere
Auflésung erreicht wurde. Gefangene Ionen kénnen allerdings mittlere Temperaturen errei-
chen, bei denen die Dopplerverbreiterung eine Auflésung >20 000 (wie bei [96]) verhindert.
Dem kann beispielsweise evaporatives Kiihlen entgegenwirken. Im Falle der kontinuierli-
chen Messmethode, welche fiir Ionen mit hoherem Ionisationspotential angewandt wurde,
werden die Ionen sténdig gekiihlt, weshalb kein prinzipieller Grund gegen &hnlich gute
Auflésungen spricht?.

In Tabelle 5.1 sind alle Ergebnisse iibersichtlich zusammengefasst und sowohl mit den
experimentellen Befunden der MB Methode und den MCDF-Werten, als auch einigen
weiteren Theorien verglichen. Bei der Identifikation durch Bizau et al. [98] diirfte im Falle
der 2p5s-Resonanz eine irrtiimliche Zuordnung zu dem Maximum zwischen Schwelle und
der echten negativen Resonanz erfolgt sein, was die starke Verschiebung erkldren wiirde
(130 meV obwohl sonst typischerweise 10 bis 30 meV). Die Werte von NORAD, welche als
Datenpunkte und nicht mittels Resonanzenergien und -stirken gegeben werden, wurden
bereits in Abbildung 5.2 verglichen, weshalb sie hier nicht nochmals gefiihrt sind. Die

3Die schnellen Tonen mit gut definierter kinetischen Energie der MB Methode bleiben in Hinsicht auf
Dopplerverbreiterung klarerweise im Vorteil.
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Tabelle 5.1: Vergleich experimenteller und theoretischer Energiewerte (eV) fiir Photoionisations-Resonanzen
und Schwellwerte fiir N3* ausgehend vom Grundzustand und von metastablien Zustanden. Experimentelle Werte
aus Fitprozduren (E: Schwelle, F: Fano, G: Gauss) an Daten der vorliegenden Arbeit und von veréffentlichten MB
Ergebnissen ([98], und fallweise [96]). Zum Vergleich mit theoretische Vorhersagen wurden am MPI-K MCDF
Rechnungen durchgefiihrt. Weitere Theoriewerte stammen von TOPbase (TOP) [11; 182], NIST [183; 184] und
von CATS [185; 186].

Ubergang Experiment MB, exp. MCDF TOP NIST  CATS
diese Arbeit  Bizau etal. Harman
MS—2s00 E  69.0(2) 69.13 68.85 68.97 — 69.48
MS—2p5p3D; G 69.805(8) 69.818(3)* 69.95 69.655 69.810 70.106
MS—2p5p3P; G 69.984(8) 70.000(3)* 70.06 69.909 70.001 70.328
MS—2p5p G 69.89(5) 69.85(5) 69.99 69.782 69.906 70.19
MS—2p6p G 72.77(5) 72.75(5) 72.90 72.670 72.790 73.10
MS—2pTp G 74.49(5) 74.45(5) 74.61 74.388 74.503 74.83
MS—2p8p G 75.60(5) 75.59(5) 75.72 75.492 75.621 75.93
MS—2p9p G 76.33(5) 76.31(5) 76.47 76.244 76.364 76.69
MS—2p10p G 76.86(5) 76.85(5) 77.17 76.778 78.881 77.22
GS—2s00 E 77.23(5) — 77.18 77.47 — 75.92
GS—2p5s G T77.85(2) 77.72(5) 77.73 77.93 77.930 76.1
GS—2pbd F  78.89(2) 78.88(5) 78.83 78.40 78.912 77.0
GS—2p6s G 80.89(3) — 80.71 80.81 - 79.3
GS—2p6d F 81.49(2) 81.49(5) 81.41 81.18 81.506  79.8
GS—2pT7s G 82.70(5) — 82.54 82.63 — 81.1
GS—2p7d F  83.06(3) - 82.99 82.84 83.080 81.4

* Werte von Miiller et al. [96]

Zusammenstellungen von NIST gibt Resonanzenergien an, aber keine Resonanzstérken.
Die Werte von TOPbase (The Opacity Project Datenbank) [11; 182] weichen deutlicher
von unseren Messungen ab (50 bis 100 meV) und sollten angesichts besserer vorhandener
Werte [187; 82] nicht mehr verwendet werden. Die Ergebnisse von CATS [185] zeigen die
groBiten Abweichungen, dafiir muss angemerkt werden, dass diese Werte innerhalb von
Sekunden fiir beliebige Ionen am Rechner des Los Alamos National Laboratory [186] fiir
externe Nutzer erzeugt werden und daher Ndherungen und Vereinfachungen vorausgesetzt
werden konnen.
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Abbildung 5.4: Detailspektrum im Bereich um 70 eV mit einer Schrittweite von 5 meV (oben) zeigt die LS-
Aufspaltung der 2s2p—2p5p-Resonanz. Eine MB Messung von Miiller et al. [96] erzielte eine bemerkenswerte
Auflésung von 3.3meV auf diesen Resonanzen, womit sogar die Feinstruktur sichtbar wird. Die Strukturen
konnten mit genauen R-Matrix Rechnungen sehr gut reproduziert werden (rote Linie).
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5.2 Ne-artige Argon-Ionen: Ar®"

”Numerous photoionization experiments have been performed on neutral argon ... but
photoionization cross sections have not been obtained for argon ions. This is a bit surprising
considering the fact that the data are astrophysically important, the ions are easy to produce
in an ion source, and calculations for the argon sequence have been performed long ago ...”

Henrik Kjeldsen
in his topical review [42]

Wie Kjeldsen in seinem Review iiber Photoionisation von Ionen 2006 anmerkte [42] und
wie auch aus Abbildung 1.3 hervorgeht gibt es fiir Argon-lonen iiberraschender Weise
kaum experimentelle Ergebnisse. Uberraschend deshalb, weil an Resultaten von astrophy-
sikalischer Seite durchaus Interesse besteht. Hohe Stréme von Argonionen kénnen aus
einer ECRIS extrahiert werden. Seit 2006 hat sich an dieser Situation mit einer Ausnahme
(MB Photoionisations-Experiment mit Ar®* durch Wang et al. [99]) nicht viel veriindert.

Das Ne-artige System ist fiir das Photoionisations-Experiment mit einer EBIT beson-
ders gut geeignet, weil durch die geschlossene Schale hohere Ionendichten erreicht werden
kénnen (siche Tabelle 4.1). Im Grundzustand 1s%2s%2p® liegen zwei geschlossene Schalen
vor, weshalb Inner und Inter-Schalenkorrelationen auftreten. Dieses System lésst sich ein-
facher behandeln, als eines mit offenen Schalen. Jede Form der Anregung geht mit einer
Besetzung der dritten (oder héheren) Schale einher, weshalb keine Uberginge aus dem GS
unterhalb von ~ 250 eV moglich sind. Da Ubergéinge der 1s Elektronen sogar iiber 3.2keV
benétigen, konnten diese Resonanzen an der U49/2-PGMI1 nicht vermessen werden. Diese
Energie reicht jedoch fiir einen Ubergang des 2s Elektrons in einen gebunden np Zustand,
welcher anschlielend ein weniger stark gebundenes 2p Elektron iiber einen Auger-Prozess
ins Kontinuum beférdert.

In Abbildung 5.5 ist ein Photoionisation Spektrum von Ar®t im Bereich von 415 bis
495 eV dargestellt. Die 2p lonisationskante bei rund 422 €V ist sehr gut definiert. Die Ur-
sache des deutlichen Untergrunds ist teils in MS von Ar®* und teils in N3+ Untergrund-
Tonen (Restgas) zu suchen. Nur ein Bruchteil der N3* landen in jenem Bereich am PSD,
welcher den Art Tonen zugeordnet wurde, aber da diese mit hohen Raten extrahiert
wurden entsteht ein wesentlicher Beitrag zum Untergrund. Trotzdem wurde eine Signaler-
hohung von 20% erreicht. Eine genauere Auflosung der Schwelle ist schwierig, denn dazu
muss der Austrittsspalt verkleinert werden, was zu einer Verringerung des Photonenfluss
fihrt. Im Gegensatz zu resonanten Prozessen, wo das Verhéltnis von Auflésung und Li-
nienbreite eine Rolle spielt, skaliert die Signalrate beim direkten Prozess immer mit dem
Photonenfluss*. Abbildung 5.7 (a) zeigt einen Scan der Schwelle mit erhohter Auflésung,
wo die Signalerhhung nur noch 4% betragt (fiinffach bessere Auflésung - ein Fiinftel des
Photonenflusses).

Eine Rydberg Serie der 2s(2p%)np-Resonanzen, welche fiir alle Ne-artigen Systeme ge-
funden werden kann, beginnt bei n=>5 und ist eindeutig bis n=9 (und mit Vorsicht auch

4Genauere Bestimmungen der Schwellenenergie sollten mit engerer Schrittweite durchgefithrt werden,
nicht mit verringertem Austrittsspalt, wodurch gleichzeitig iiber die Dispersion eine Abschatzung der Grofie
der Ionen-Wolke moglich ist.
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Abbildung 5.5: (oben) Photoionisation Spektrum von Ar®* im Bereich von 415 bis 495 eV mit einer Schritt-
weite von 500 meV. Diese Ubersicht zeigt die 2p lonisationskante und eine Rydbergserie von Resonanzen, welche
als 2snp (ab n=>5) identifiziert wurde. (unten) Vergleich mit theoretischen Vorhersagen von TOPbase (blaue
Linie), MCDF Rechnungen (orange Karos) und Breit-Pauli R-Matrix Rechnungen von Liang (blaue Marker).

bei n=10) zu erkennen. Photoionisations-Experimente, welche diese Serie untersuchten,
existieren fiir die ersten drei Repriisentanten dieser isoelektronischen Sequenz (Ne, Na*,
Mg?*) und wurden gesammelt von Kennedy et al. veréffentlicht [188]. Die Rydbergserie
beginnt bei diesen drei Systemen bereits bei n=3, wobei die erste Resonanz und die Ionisa-
tionskante mit zunehmenden Ladungszustand niher zusammenriicken. Fiir Si** entstand
die interessante Frage, ob die Autoionisation bei 2s3p Anregung energetisch moglich ist,
oder nicht. Dual laser produced plasma Experimente von Chakraborty et al. [189], welche
Photoabsorption und nicht Photoionisation untersuchen, zeigten ein asymmetrisches Li-
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Abbildung 5.6: Messung der ersten Resonanz (2s5p) der Rydberg-Serie bei einer Schrittweite von
AFEstep=5meV und Austrittsspalt-Offnung von 15 pm. Die experimentellen Daten (griine Punkte) zeigen eine
Asymmetrie. Die Theorie von TOPbase (blaue Linie) wurde um 145 meV verschoben und mit einem Gausspro-
fil mit 88 meV verbreitert. Fanoparameter (Eres,qr,I'q) und experimentelle Breite wurden mittels Fit (rote
gestrichelte Linie) eines experimentell verbreiterten Fanoprofils ermittelt. Werte siehe Text.

nienprofil fir die 2s3p-Resonanz, was Interferenz mit direkter Photoionisation vermuten
lie. Allerdings konnen die Mikrofelder im dichten Plasma der dual laser produced plas-
ma Methode zu einem effektiv reduzierten Ionisationspotential E}g]§4+ fithren. Auflerdem
streuen Vorhersagen fiir E}gff+ verschiedener Theorien im eV-Bereich. Kiirzlich vertffent-
lichte MB Untersuchungen von Bizau et al. [97] zeigten zweifelsfrei, dass diese Resonanz
unterhalb des lonisationspotentials liegt. FEine vergleichbare Situation liegt im Falle von
Ar8Tt fiir die 2s4p-Resonanz vor. Berechnungen fiir Ef£8+ streuen um bis zu 3 eV (sie-
he Tabelle 5.2). TOPbase sagt widerspriichlicherweise ein asymmetrisches Linienprofil fiir
die 2s4p-Resonanz vorher und gibt gleichzeitig die Resonanzenergie unterhalb des Ionisa-
tionspotentials an, weshalb keine Interferenz mit dem direkten Photoionisations-Prozess
moglich ist.

Die ersten drei Resonanzenergien wurden aus Detailmessungen ermittelt, welche in Ab-
bildung 5.6 bzw. Abbildung 5.7 (b) und (c) zu sehen sind. Dabei wurde im Falle von 2s5p
ein Auflésungsvermogen (engl.: resolving power) von E/AFE ~ 5000 erreicht, welches aus-
reichte um die Asymmetrie der Linie sichtbar zu machen. Der Fit (rote gestrichelte Linie)
simuliert ein experimentell verbreitertes Fanoprofil (sieche Anhang, Seite 146) und lieferte
einen Wert fiir den Fanoparameter von qp=-6+t1, sowie eine Fanobreite von I'=30+5 meV
und eine experimentelle Breite von 88 meV (FWHM).

Die Energielagen der Ionisationskante und der Resonanzen kénnen im unteren Bereich
der Abbildung 5.5 mit drei theoretischen Vorhersagen verglichen werden (in Tabelle 5.2
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Abbildung 5.7: Detailspektren der 2s lonistationskante sowie der 2s6p und 2s6p-Resonanz, aus denen die
Werte mittels Fit (grau) ermittelt wurden.

sind weitere Theoriewerte gelistet). TOPbase gibt nicht Parameter an (fpr, Eyes, qr, ')
sondern tabellierte Werte (0py(s,)) an, welche Resonanzlagen, -stirken (genaugenommen
Wirkungsquerschnitte) und Asymmetrien der Profile implizit enthalten [11; 182]. Eigene
MCDF Rechnungen, welche den direkten Prozess vernachléssigen, geben Resonanzlagen
und -stdrken an. Um einen Vergleich auf der Wirkungsquerschnitt-Skala von TOPbase
zu ermoglichen, wurden die Resonanzstiarken {iber eine angenommene Breite von 75 meV
in Wirkungsquerschnitte (in Mbarn) umskaliert und ein Wert von 1 bis 1.5 Mbarn (ab-
héngig von der Photonen-Energie) hinzu addiert, um dem direkten Prozess Rechnung zu
tragen. Kiirzlich erschienene Rechnungen von Liang et al. [190] geben Resonanzlagen be-
zogen auf die Ionisationskante (relative Resonanzenergien) ohne Resonanzstérken an und
sind als blaue Marker eingezeichnet. Da nur relative Werte vorlagen wurden die Reso-
nanzen verschoben, um die experimentellen Werte best moglich zu reproduzieren. Das
Tonisationpotential liegt nach dieser Anpassung allerdings bei einem rund 2eV zu tiefen
Wert. In diesem Zusammenhang ist die ausgezeichnete Vorhersage des Ionisationspotenti-
als durch die MCDF Rechnungen von Zoltan Harman hervorzuheben, die andere Theorien
nur mit Abweichungen im eV-Bereich vorhersagen kénnen.

Die Resultate der Untersuchungen an Ar®* bilden auch die Grundlage der Diplomarbeit
von Maria Schwarz. Dort werden unter anderem Resonanzen ausfiihrlich diskutiert, die
Targetionen in metastabilen Zustdnden zugeordnet wurden. Ergebnisse dieser Auswertung
wurden teilweise in dieser Arbeit iibernommen.
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Tabelle 5.2: Vergleich des experimentell bestimmten 2p lonisationspotentials sowie der Resonanzenergien
der 2snp Serie mit diversen theoretischen Vorhersagen fiir Ar®t. Die experimentelle Seriengrenze wurde nicht
gemessen, sondern extrapoliert. MCDF Rechnungen wurden von Zoltan Harman am Max-Planck-Institut fiir
Kernphysik durchgefiihrt. Weitere Vorhersagen von TOPbase [11], NIST [184], CATS [185; 186], sowie Liang
etal. [190]. Anmerkungen im Text. Das 2s lonisationspotential wurde mittels Extrapolation abgeschatzt.

Ubergang Experiment MCDF  TOP NIST  CATS Liang

diese Arbeit Harman
2p—o0 E 422.20(12) 422.14 423.953 422.54 422.15 420.197
25—5p F 447.71(10)  447.54 44756  — 449.90 447.71
25—6p G 463.62(12)  463.35 463.34 — 465.76  463.61
2s—Tp G 472.80(15)  472.63 472.61 — 475.06 472.92
25—8p G 478.82(15)  478.53 478.51 - 480.98 478.85
25—9p G 482.76(18)  482.58 482.50 — 484.98 482.86
2s—10p G 485.94(25)  485.33 485.32  — 487.81  485.69
25— 00 - 497.80(40) —— - 497.44 499.47 497.39
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5.3 O-artige und C-artige Argon-Ionen: Ar'" und Ar!?*

Untersuchungen an weiteren Argonionen verdeutlichen, dass systematische Studien entlang
isonuklearer Sequenzen problemlos moglich sind. Das Umstellen der EBIT und Extraktions-
Parameter auf den néchsten Ladungszustand konnte in wenigen Stunden erfolgen. Ange-
sichts der Zeitvorgaben musste auf dhnlich systematische Messungen wie bei Ar8t, vor
allem zu Gunsten des astrophysikalisch bedeutsameren Eisens, verzichtet werden.
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Abbildung 5.8: (links) Ubersichtsspektrum fiir Ar'®" im Bereich der lonisationskante von 530 bis 580 eV mit
Schrittweite 500 meV und Austrittsspalt-Offnung von 1000 pmu. (rechts) Detailspektrum der ersten Resonanz.
Die Identifikation erfolgte mit CATS (blaue Dreiecke).

Ar'0F ist ein O-artiges System mit der Konfiguration 2s24p? 3P5. In &hnlicher Wei-
se wie bei Ar®t konnen die 2s Elektronen angeregt werden und bei Photonen-Energien
knapp tiber dem Ionisationspotential einen autoionisierenden Zustand bevélkern. In Abbil-
dung 5.8 links ist ein Ubersichtsspektrum von 530 bis 580 eV zu sehen. Die Identifikation
erfolgte iiber CATS Rechnungen [186; 185]. Rechts ist die 2s6p-Resonanz in einer detaillier-
ten Messung zu sehen und zeigt erstaunlich gute Ubereinstimmung mit den Resonanzlagen,
welche durch CATS vorhergesagt werden. Die nicht gefiillte 2p Schale ermoéglicht metasta-
bile Zustédnde mit Anregungsenergien von wenigen eV. Die dominanten Strukturen in den
Daten lassen sich aber samtlich aus Prozessen vom GS ausgehend erklaren.

Die Messungen mit Ar'?* beschrinkten sich auf die Ionisationskante. Mit 685.7(9) eV ist
das derzeit das hochste (erste) Ionisationspotential, welches iiber direkte Photoionisation
ermittelt wurde. Wie man Abbildung 5.9 entnehmen kann, tritt die Kante sehr deutlich
in den Daten hervor. Fiir Ar'?T wurde keine Detailmessung von Resonanzen mit kleinen
Schrittweiten gemacht wurden. Diese Messungen liegen in einem Energiebereich zwischen
beiden Kalibrierungspunkten (401eV und 868¢€V). Die resonanzartige Struktur bei rund
706 eV konnte keinem Ubergang eindeutig zugewiesen werden. Unter Umsténden besteht
ein Zusammenhang mit dem 2s Ionisationpotential.

In Tabelle 5.3 sind die Zahlenwerte aus den Fitprozeduren zusammengefasst und den
theoretischen Werten von CATS gegeniiber gestellt.
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Tabelle 5.3: Resonanzenergien bzw. lonisationskanten fiir Ar!®* und Ar'?*.

Ar?t  Ubergang Fit E (eV) CATS NIST Scofield

q=10 2p—o0 E 539.9(5) b540.12 540.03 541.2
25—6p G 546.9(3) 546.81
2s—7p G 560.4(3) 560.22
25s—8p G 568.9(4) 568.81
25s—9p G 573.9(5) 574.63
25s—10p G 578.1(5) 578.75
q=12 2p—o0 E 685.7(9) 687.28 685.9 675.2
unbekannt G 706.2(6)
25—o00 713.03

35.0 |

345 |

(10° Ereignisse)

34.0 |

13+

33.5 |

Photoionen Ar

33.0 [

660 680 700 720 740

Photonen-Energie (eV)

Abbildung 5.9: Ubersichtsspektrum von Ar'2T von 650 bis 750eV mit 1eV Schrittweite und 1000 pm
Austrittsspalt-Offnung mit der ausgeprigten lonisationskante bei 686 eV.
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5.4 Si-artige Eisen-Ionen: Fe!?*

LA L L BN L L B B AL AL B LR R B T T T T T T T
[ v CATS v ] 33.0¢ p
[ L 4
S 20F 2B o & 58&88& 1 % [
3 —Fit © — o oo Y 8 325 L
17, L %)) %)) N N wn i ] 7)) ~ L
E | m ™ M MmO om \ E
S Y i =y [
o 151 Y V TV 317 D 320
Wt b - :
o | & o s I
2 10 \'% : | 2 315y
Yo ! E . E Yo
par - b1 &L o310
c ! | c
[} [ | ' (O]
5 [ | | 5 i
S ol ! A - R
o L ' o
< | £ i
a b S, & 300 . . .
350 360 370 380 390 362 364 366 368
Photonen-Energie (eV) Photonen-Energie (eV)

Abbildung 5.10: Photoionisation von Fe'>T. Ubersichtsspektrum (links) im Bereich von 350 bis 395 eV mit
Schrittweite 500 meV und 1000 pm Austrittsspalt. Ein abfallendes Untergrundsignal wurde abgezogen, daher ist
hier nicht die absolute Zahl an Ereignissen aufgetragen. Die Strukturen gehéren zum 3p lonisationspotential, zum
Serienende der 3snp Uberginge, welche ab n=9 autoionisieren kénnen und zum 3s lonisationspotential. Eine
Detailmessung (rechts) zeigt die Resonanzen 3s9p und 3s10p im Bereich von 361 bis 369 eV bei Schrittweiten
von 100 meV und 150 pm Austrittsspalt.

Die verfiigbaren Photonen-Energien der Beamline U49/2-PGM1 gaben fiir Untersuchun-
gen an Fisen ein Grenze beim Ne-artigen System vor (E}p 1516+ ~1270eV). Auf Grund der
q/m-Koinzidenz von Fe'* mit N?T fiel Fe!5* als Untersuchungsobjekt aus. Die Untersu-
chungen mit Eisenionen wurden mit dem Si-artigen System Fe!?T begonnen, aber dhnlich
wie bei Ar'%* und Ar'?*, stand dieses System nur voriibergehend im Zentrum der Unter-
suchungen. Sehr interessante Einblicke konnten mit den wenigen Scans in der Region der
Tonisationskanten gewonnen werden, obwohl diese Daten im Vergleich zu Untersuchungen
von Fe!'*t oder auch Ar®t nur méBige Qualitiit erreichen.

Tabelle 5.4: Resonanzenergien bzw. lonisationskanten fiir Fel2+,

Ubergang Fit E (eV) CATS  NIST  Scofield

2p—o0 E 359.9(4) 357.30 361.042  357.7
25—9p G 362.8(2) 361.63
25—10p G 367.1(2) 367.48
2s—11p — - 371.95
2s—00 E 389.2(4) 392.38

Das Si-artige System hat die Grundzustands-Konfiguration Ne 3s23p?, 3P und lisst
daher zwei M-Schalen Ionisationskanten erwarten, ndmlich 3p und 3s. Eine &hnliche Si-
tuation lag auch bei Ar'?* vor jedoch fiir die L-Schale. In der Region zwischen den Io-
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nisationskanten sind angeregte Zustéinde der Form 3s3p?np moglich, die fiir hohe Werte
von n autoionisieren kénnen. Genau dieses Bild zeigt sich in den Daten. Die Identifikation
erfolgte auch hier mittels Hatree-Fock Werten von CATS. Vorausgesetzt dass diese Zuord-
nung korrekt ist, so sieht man im Vergleich zu den Messungen mit Argon (speziell Ar'%t)
groBere Abweichungen. Dies konnte sich aus der groferen Anzahl an Elektronen (14 vs. 8)
und dem stéarkeren Kernpotential erklaren (Z: 26 vs. 18).

Die Auswertung der Fe'?t Daten mittels LabView-Programmen hat Benjamin Schmitt
iibernommen.
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5.5 Mg-artige Eisen-Ionen: Fe'4*

Die Ergebnisse zur Photoionisation von Fe'4* sind in mehrerer Hinsicht hervorzuheben. Es
handelt sich um das héchst geladene Ion, von dem Photoionisations-Spektren bisher gemes-
sen wurden. Auflerdem gelang hier die Bestimmung eines absoluten Wirkungsquerschnitts
einer starken Resonanz (2p; /22d3/5), wodurch die Energieabhéngigkeit dieser Grofie in
den entsprechenden Spektren auf Wirkungsquerschnitte skaliert werden konnten. Beson-
dere Betonung verdient auch die Auflésung von 125meV, die auf eben dieser Resonanz
erzielt wurde, welche bei ~ 800 eV liegt, woraus ein Auflésungsvermdégen von 6500 folgt. In
dem Energiebereich von 300 bis 2500 eV ist sowohl auf dem Gebiet der Photoionisation von
Ionen als auch bei spektroskopischen Messungen mit hochgeladenen Ionen im Allgemeinen
wenig Vergleichbares erreicht worden.

5.5.1 Absolute Wirkungsquerschnitte

Die Bestimmung absoluter Photoionisations-Wirkungsquerschnitte ist eine Herausforde-
rung, die eine quantitative Ermittlung aller involvierten Groflen bedarf. Ionen bieten hier
gegeniiber Photoionisation von Neutralgas sogar Vorteile, weil Strome gemessen, bzw.
einzelne Teilchen nachgewiesen werden konnen. Bisher war die MB Methode die einzi-
ge Moglichkeit solche Bestimmungen durchzufithren und Genauigkeiten im Bereich von
10 bis 20% werden typischerweise erreicht (Abschnitt 3.2 ”“Die merged-beam Methode”).
Zusammenfassend lasst sich sagen, dass zuséatzlich zur quantitativen Messung von Target-
Ionendichte, Photoionen-Ausbeute und Photonenfluss die genaue Ermittlung der Geome-
trie der Uberlappung der beiden Strahlen (Photonen und Target-Ionen) zu erfolgen hat,
welche im Formfaktor ihren Ausdruck findet. Anders liegt die Situation bei Messungen
mit einer Elektronenstrahl-Tonenfalle, denn hier hat man gute Kontolle iiber die Wech-
selwirkungszeit der Ionen mit den Photonen, weshalb zusatzliche Moglichkeiten bestehen.
Auflerdem sind die Ionen in einem kleinen Volumen gefangen (Durchmesser < 250pum),
sodass die Ausleuchtung mit einem Photonenstrahl moglich ist, der iiber den Wechsel-
wirkungsbereich praktisch homogen ist. Wie Kravis etal. in [51] im Zusammenhang mit
Wirkungsquerschnitt-Messungen in Elektronenstrahl-Tonenfallen hervorheben, fallt damit
die Ionendichte aus den Ratengleichungen heraus.

Wenn ein Ion einer Photoenenflussdichte ®, ausgesetzt wird, so ist die Photoionisations-
Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit gegeben durch opr-®,,, wobei op; der Photoionisations-
Wirkungsquerschnitt ist. Daraus kann die zeitliche Entwicklung eines Ensembles von Ionen
abgeleitet werden. Betrachtet man den Photoionisations-Prozess zunéchst isoliert, so folgt

Nq+1 = /dA [Up[ (I)V l nq(A)] = opJ (I),, l/dA,'(ms nq(A) = opjJ (I)V Nq s (5.1)

wobei klein n fiir Teilchendichten und grol N fiir Teilchenzahlen steht und @, die
Photonen-Flussdichte ist. Uber die kleine Fliche A;y,s und kurze Linge [ der Ionenwolke
wird @, als konstant betrachtet, weshalb sich das Integral nur iiber die Ionendichte er-
streckt und auf die Gesamtzahl der Ionen N, reduzieren lésst. Die zeitliche Entwicklung
der Anzahl an Photoionen Ny lasst sich nun bestimmen, indem man die Target-Ionen fiir
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unterschiedliche Zeitdauern mit dem Photonenstrahl wechselwirken ldsst, bevor der Fal-
leninhalt extrahiert und analysiert wird. Dabei kann gleichzeitig die Zahl der Targetionen
bestimmt werden

extr. trap trap

N _ Mg+t N1 ~ Not1

Nextr. Ntrap ~—~ Ntrap :
q Mg g o>1 1V

(5.2)

Hier wurde benutzt, dass die Extraktionseffizienten 7 fiir zwei benachbarte, hohe La-
dungszustinde dhnlich sind. Da Ngy; und N, auf beiden Seiten der Gleichung stehen
(bzw. als Verhiltnis eingehen), miissen in den nachfolgenden Betrachtungen N und
NP nicht mehr unterschieden werden. Aus zwei Messungen mit den Wechelwirungsdau-
ern t; < to folgt

- to t1
Ng+1 2 N — Ny

~ q

1 1
o, Ny D, ty—t N 4 Nk

opr = (5.3)

5.5.1.1 Wechselwirkungszeit

Nach diesen theoretischen Betrachtungen, folgt nun die Beschreibung der tatséchlichen
Messung, wobei folgende Uberlegungen eine Rolle spielen werden:

Rekombinationsprozesse: Der Elektronenstrahl war wihrend dieser Messung die ganze
Zeit eingeschaltet, damit die hochstmogliche Target-Ionendichte gewéhrleistet wer-
den kann.

Targetionen in metastabilen Zustinden: Die Population der Photoionen Fe'®* nimmt
auch ohne Photonenstrahl mit zunehmender Wechselwirkungszeit mit dem FElek-
tronenstrahl (Ef; < EFS") zu, da ElektronenstoB-Ionisation von Targetionen in

metastabilen Zustdnden die Erzeugung zulésst (Ef,,, ~ E}IIZSMH*).

q/m-Koinzidenzen: Das Targetion Fe!*t hat das gleiche q/m Verhiltnis wie die Io-
nen O** und C3*. Da Eisen in der Form von Eisenpentacarbonyl Fe(CO)s in die
Elektronenstrahl-Tonenfalle injiziert wurde, lagen diese ”Verunreinigungen” in Men-
gen vor.

Photonenfluss: Diese Messung wurde im Single Bunch Modus bei BESSY II durch-
gefiihrt, weshalb nur geringe Photonenfliisse zur Verfiigung standen. Daher wurde
eine starke Resonanz gewéhlt, um ausreichend Signal zu erhalten. Dazu sind weitere
Ausfihrungen erforderlich.

Die ersten beiden Punkte erweitern die Ratengleichung (5.1) zu

Nq+1 =opr P, Nq + ORI Je (Nq)* — ORR Je Nq+1 ) (54)
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wobei j. die Elektronen Flussdichte und (Ny)* = N, - p* die Zahl der Target-Ionen in
metastablien Zusténden ist. Fiir die Zeitentwicklung der Photoionen ist daher ein Sét-
tigungsverhalten zu erwarten, dass durch die Rekombinationsprozesse der entstehenden
Photoionen bestimmt ist. Hier wurde zwecks Ubersichtlichkeit nur der Hauptprozess,
radiative Rekombination (RR) angefiihrt. Formal &ndert sich aber nichts, wenn andere
Rekominations- bzw. Verlustmechanismen beriicksichtigt werden. Dieses Sattigungsver-
halten ist qualitativ zu unterscheiden von einer Situationen, wo die Abnahme der Zahl an
Targetionen eine Obergrenze vorgibt, was hier wegen des niedrigen Photonenflusses nicht
mafigeblich war. Fiir die Zeitentwicklung der Photoionen sollte damit in erster Ndherung
gelten

_ b, +0oprr P je 1
Nt~ N, o (1—et/7 _ I By — . 5.5
)~ Nya (1-e77) LR r= e (59)

Durchfithrung von Messungen mit (a,,) und ohne Photonenstrahl (o, - nur EIT) kann der
Term (ogrr p* je) eliminieren und man erhélt

1

v T

OPI= 5 (o — ae) . (5.6)

Man beachte, dass 7 in beiden Féllen, also mit und ohne Photonen, den gleichen Wert
haben sollte, was als Test dienen kann, ob die Annahme geméaf (5.5) gerechtfertigt war.
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Abbildung 5.11: Entwicklung der Anzahl an Photoionen Fe!®T in Abhingigkeit der Wechselwirkungszeit
der Target-lonen Fe'**. Einmal mit Photonenstrahl (blau) und einmal ohne Photonenstrahl (rot), wobei die
Wecheslwirkung mit dem Elektronenstrahl zur zeitlichen Zunahme fiihrt.
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Der Messablauf war wie folgt: Der Elektronenstahl (Ef, < Ef5'*") war wihrend der ge-

samten Messung an, um dem Photonenstrahl eine dichte Ionenwolke an einer fest fixierten
Position anbieten zu kénnen. Nun wurden Targetionen in einer tiefen Falle (65eV - plus
raumladungsbedingte Falle) erzeugt und konnten fiir eine kontrollierte Zeit ¢; mit dem
Photonenstrahl wechselwirken, bevor die Fallen-Driftréhre langsam angehoben wurde, um
alle Ionen zu extrahieren. Die Zeit t; wurde zwischen 1 und 10s variiert. In Abbildung 5.11
ist zu sehen, wie sich die Anzahl der Photoionen mit steigender Wechselwirkungszeit t;
zundchst erh6ht und dann aus besprochenen Griinden in Séttigung geht. Die untere, ro-
te Kurve zeigt die Untergrund Messung ohne Photonenstrahl, EII von (Fel4t)* — a,
und die obere, blaue Kurve die eigentliche Messung inklusive Photoionisation — «,,. Die
Differenz (dunkelgrau) kann dem letzteren Prozess allein zugeordnet werden. Die Linien,
welche die Datenpunkte ausgezeichnet néhern, sind Fits geméaf (5.5).

Trégt man die Ergebnisse einer optimalen Messung gleich als Ngy1/N, gegeniiber der
Wechselwirkungszeit auf, so kann mit den Fitergebnissen («,, a. und 7) und Kenntnis
des Photonenflusses sofort in (5.6) eingesetzt werden und man erhélt den absoluten Wir-
kungsquerschnitt. Hier ergibt das Fitergebnis zuerst einen Wert & = « - N, welcher noch
nicht auf die Targetionen bezogen ist® (siche Tabelle 5.5). Die Qualitit des Fits ldsst darauf
schlieflen, dass in Zukunft sehr genaue Bestimmungen von absoluten Wirkungsquerschnit-
ten mit dieser Methode mdoglich sind.

Das Problem der ¢/m-Koinzidenzen des Target-Ions wurde umgangen, indem die Rate
des 14-fach geladenen Eisenisotops 54Fe'4t, welches in ausreichender Rate getrennt detek-
tierbar war, als Referenz genommen wurde. Durch Multiplikations mit einem Faktor von
15.8 (s6Fe/s4Fe: 91.7% s6Fe und 5.8% 54Fe) kann auf die interessierenden Target-Ionen
s4Fe!*t riickgeschlossen und mit den gezihlten Photoionen sgFe'®T verglichen werden.

Die Dispersion des Photonenstrahls (siehe Abbildung 4.11) nach passieren des Monochro-
mators fithrt {iber die Grofie des Austrittsspalts zu einer Energiebreite oder Bandbreite
BW (engl.: bandwidth). Innerhalb dieses kurzen Energieintervalls konnen Spektralvertei-
lung und der Wirkungsquerschnitt des direkten Photoionisations-Prozesses als konstant
angesehen werden. Beim resonanten Prozess hingegen kann die natiirliche Linienbreite I'
durchaus kleiner sein als die Bandbreite. Die Photoionen-Ausbeute ist daher nicht propor-
tional zum maximalen Wirkungsquerschnitt der Resonanz, sondern zur Resonanzstérke

(2.27)

) b, ?,
N N 1o S v (E)dE = S. (57
q“OC/BW Bw %4 od <:’/BW By Ores(F) BW (5.7)

Man beachte, dass fiir den Zusammenhang mit der Resonanzstérke S nicht die gesamte
Photonen-Flussdichte, sondern der entsprechende auf das Energieintervall bezogene Wert
entscheidend ist, welcher nicht iiber Vergrofierung des Austrittsspalt erhoht werden kann.
Mittels (2.28) erhélt man

Sbei diesen ersten Messungen fehlte ein Satz an Messungen, der sowohl Target-Ionen als auch Photoionen
mit und ohne Photonenstrahl erfasst, daher und musste ein solcher aus mehreren Messungen rekonstruiert
werden
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P T
Y 8=, 09 T

BW 2 BW < q)u Odir » (58)

woraus ersichtlich werden soll, dass man bei Resonanzen, die ginzlich innerhalb der Band-
breite des Photonenstrahls liegen, auf gleiche Weise vorgehen kann wie bei Vermessung
des direkten Prozesses, wenn man den angegebenen Faktor beriicksichtigt. Im vorliegenden
Fall wurde fiir die Linienbreite der Resonanz ein Theoriewert herangezogen. Eine weitere
Korrektur ist noch vorzunehmen, weil der Photonenstrahl kleiner war als die Ionenwolke,
wodurch nicht alle Target-Ionen an der Wechselwirkung teilnahmen, wohl aber bei der Ex-
traktion detektiert wurden (N, — quf 7). Die Ermittlung eines Korrekturfaktors erfolgte
aus dem Fliachenverhéltnis von Ionenwolke zu Photonenstrahl (A,/A,), wobei iiber den
Cr:YAG-Kristall genaue Informationen iiber die Photonenstrahl Abmessungen im Fallen-
bereich zur Verfiigung standen (siehe Abschnitt 4.4 ”"Photonen-Ionen Uberlappung”). In
Tabelle 5.5 sind die wichtigsten Zahlenwerte zusammengefasst. Die Berechnung erfolgte
mit nachfolgender Formel, welche sich mit den erwédhnten Korrekturen und (5.6) aus (5.3)
ergibt

A, 2 BW  AG
_ A 2BW A NI~ N, 22 (5.9)

0o T T off
Nu w Tquff 1 v

Tabelle 5.5: Verwendete Zahlenwerte fiir den absoluten Wirkungsquerschnitt am Maximum der 2p; /23p3 /2-
Resonanz inklusive Fehlerabschitzung. Die letzte Spalte gibt Fehlerwerte an, die in zukiinftigen Messungen
erreichbar sein sollten.

Grofie ermittelt tiber Wert Fop3d Fnin
&, = a,N, Fit 10202 2% (Fit) 1%
e = N, Fit 4356 3% (Fit) 1%
Tru Fit 4.76s 5% (Fit) 1%
Te Fit 5.05s ™% (Fit) 1%
Ada Differenz 5846 10% 1%
Tomittel Mittelwert 4.9s 10% 1%
N, s4Fe!>t (Isotopenverhiltnis) 140000 30% 1%
N, Ringstrom und Flusskurve 2. 101 g7t 40% 2%
BW Dispersion und Austrittsspalt 690 meV 10%

r Theorie [24] 36 meV 20%

A, Cr:YAG-Kristall 240150 pm?  10%

A, typische Tonenwolkengrofie (200pm)? 7 20%

o0 Gleichung (5.9) 650 Mbarn 60% 3%

* im Falle einer Einzelcharakterisierung einer Photodiode
(Baugruppen-Charakterisierungen ~ 10%)

Photoionisations-Spektren, welche diesen Skalierungspunkt fiir absolute Wirkungsquer-
schnitte bei rund 800 eV enthalten, werden entsprechend dargestellt. Der ermittelte Wert
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fiir den maximalen Wirkungsquerschnitt der Resonanz wird von einer unabhéngigen Ska-
lierung unterstiitzt, die von der 3s Ionisationskante ausgeht.

5.5.1.2 Skalierung iiber die Ionisationskante

Wirkungsquerschnitte fiir den direkten Photoionisations-Prozess werden von unterschied-
lichen Theorien mit guter Ubereinstimmung vorhergesagt. Werte fiir Fe!4* sind in Tabel-
le 2.1. Daher scheint es sinnvoll ein Spektrum, welches die Ionisationskante beinhaltet auf
diese zu normieren. Dabei sei nochmals angemerkt, dass diese Skala fiir Resonanzen streng
genommen nur dann zutrifft, wenn die Auflésung besser ist als die Linienbreite.

Mit den Verhéltnissen von Photoionen-Zéhlraten, Photonenfliissen (= Ringstrom x no-
mineller Photonenfluss) und effektive Bandbreiten, jeweils bei der Resonanz und bei der
Tonisationskante, kann diese Skala auf die bekannte Resonanz iibertragen werden

\VRES 1P 1P 1P
N I '@ BWeff

q+1 ring nom

NIP IRES . pRES BW]}?S
e

g+1 “ring nom

00 = ORES = 0[P " (5.10)
wobei die tiefgestellten Abkiirzungen "RES” und ”IP” fiir Resonanzenergie und Ionisa-
tionpotential stehen. Diese Abschitzung liefert eine verniinftige Ubereinstimmung

4.27cts/s 22TmA-4.5 102571 1060meV
o0 = grp *

~——— 0.101lcts/s 167TmA-2.5 102s—1 36meV

0.14Mb 10%) ~——~——"
aT’TL( %) 422(40%) 24(30%) 30(30%)

~ 425Mbarn (60%),

(5.11)

5.5.2 Photoionisations-Spektren

In Tabelle 5.6 sind die experimentell ermittelten Resonanzenergien und das Ionisations-
potential von Fel'4t aufgelistet und mit Theoriewerten verglichen. Die Rechnungen von
Harman (MCDF), Behar (HULLAC) und Gu (RMBPT) [24] geben auch Oszillatorstéirken
an, welche nicht in der Tabelle angegeben werden, sondern in den einzelnen Darstellungen
der Photoionisations-Spektren. RMBPT-Rechnungen waren nur fiir den Bereich von rund
700 bis 900 eV verfiigbar. Der Wert fiir das lonisationspotential in dieser Spalte stammt
von NIST [184]. Zusétzlich sind Ergebnisse von CATS angefiihrt [186; 185]. Ein Vergleich
mit berechneten Linienprofilen von Bautista [111], erfolgt direkt in den Spektren. Fiir
weitere, dltere Rechnungen sei auf die Literatur verwiesen [191; 192]. Die Umrechnung
zwischen Wirkungsquerschnitt-Skala der experimentellen Werte und der theoretischen PI-
Oszillatorstérken fpy (= Oszillatorstiarke x Verzeigungsverhaltnis) ergibt sich aus (2.28)
und (2.29) zu

€gMeC
he?

wobei I',_, s keine physikalische Energiebreite ist, sondern aus Experiment und gewahl-
ter Darstellung folgt. In allen Photoionisations-Spektren sind experimentelle Werte durch

frr=TsopCop, C= ~ 2.3(eV Mbarn)~! | (5.12)
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Tabelle 5.6: Resonanzenergien bzw. lonisationskanten fiir Fe!4T. Experiment im Vergleich mit mehreren
Theorien (Details siehe Text). Einheiten in eV.

Ubergang (Ordnung) Fit Exp. MCDF HULLAC RMBPT CATS

35— 00 T  456.2(5) 455.26  453.00 (457.0057)%  454.07
251/2—3ps3jy (2.)/2 L 436.9(2) 437.87 430.07  437.14 437.87
sy —ddssy (2.)/2 G 482.4(2) 48179 482.73 - 483.08
21y —4dgsy (2.)/2 G 488.1(2) 487.50  488.55 - 488.93
2p3s—3p? G 768.7(3) 767.37  767.66 768.06  (771.30)
2p3s—3p? G 781.0(3) 781.88 780.51 780.34  (779.86)
2p3/2—3d5 2 LP  794.7(2) 794.74  795.89 794.95 793.53
2p3s—3p> LP  800.3(2) 803.37  799.74 802.33
2p1 /o —3ds)s L 807.1(2) 807.74  809.19 807.25 806.83

(251/2—3p1/2) — - - 869.46 871.91

251/2—3P3/2 G 874.1(2) 87574 878.14 874.19 875.74
2s1/2—3p3y2 (2.) L  873.8(4) 875.74 - - e
(2p—4s) - - 930.67 - _
2p3 /2 —4ds G 964.3(2) 963.58  965.46 - 966.15
2p3/—4ds /3 (2.) G 964.8(4) -1 -l - e
2p1/2 —4dg)s G 975.8(2) 975.00 977.10 - 977.85
2p1 /2 —4ds /s (2.) G 976.2(4) -1 -1 - e
2p3/2 —5d5 )2 G 1040.9(3) 1041.41 1040.31 - 1041.6
2p1/2—5ds3 G 1053.5(4) 1053.28 1052.14 - 1053.6
251/2—4p3)2 G 1080.6(5) 1083.72 1080.19 - 1084.5

*NIST 3s Ionisationspotential

griine Linen oder Punkte dargestellt. Die Fehlerbalken der Punkte riihren von der Zéhlsta-
tistik her. Fitkurven sind grau dargestellt, wobei fiir Resonanzen meist Gaussprofile (G)
verwendet wurden. In zwei Féllen war eine Lorentzkurve (L) passender (Abbildung 5.15
links, Abbildung 5.20) und in Abbildung 5.17 wurde ein experimentell verbreitertes Lor-
entzprofil getestet (LP), welches ausgezeichnete Ubereinstimmung lieferte (Parabel ver-
breitert, in Anlehnung an das verbreiterte Fanoprofil bei der 2s5p Resonanz von Ar®*).
Ionisationskanten wurden mit Boltzmannkurven und einem tiberlagerten Abfall mit dem
Inversen der dritten Potenz der Photonen-Energie gefittet (engl.: edge - E). Punkte mit
senkrechten Fluchtlinien stehen fiir Resonanzenergien und Oszillatorstirke der Theorie-
werte: RMBPT [24] - blaue Kreise o, MCDF - orange Karos ¢, HULLAC - braune Dreiecke
V. Schrittweiten der jeweiligen Scans AFje,, sowie Austrittsspalt-Offnung kénnen den
Bildunterschriften entnommen werden.

Feldt ist ein Mg-artiges System (Ne 3s%, 1Sj). Autoionisierende Zustiinde, welche aus
dem Grundzustand iiber Ein-Elektronen Ubergéinge angeregt werden kénnen, benétigen L-
Schalen Elektronen und damit Energien iiber 700eV. In der Nahe der 3s Ionisationskante
sind daher keine ausgepriagten Strukturen zu erwarten, hochstens Doppelanregungen der

127



Kapitel 5. Ergebnisse und Diskussion

-
-
-

Fe+16 -
—Fe;;ins. +16
_Fe+14

—0

Photonenfluss (104 s cm?2 A1)
w
| -

1 i n 1 | 1 | L 1 I 1 i 1 1 i 1 L

16,5 16.0 16.5 17.0 17.5

Wellenlange (A) im Ruhesystem

Abbildung 5.12: Absorptionslinien im Spektrum des aktiven galaktischen Kern NGC 3783 aufgenommen von
Chandra HETGS. Im Bereich von 17.3 bis 15.7 A sind Absorptionslinien durch Fe'** erkennbar. Die Identifikation
der Eisenlinien beruht auf den neueren Rechnungen von Gu et al. [24].

beiden 3s Elektronen in Analogie zu den 2s Elektronen in Be-artigem Stickstoff.

Betrachtet man in Tabelle 5.6 die Resonanzenergien laut HULLAC in jenem Bereich, wo
auch RMBPT Werte verfiigbar sind (konkret 790 bis 890 6V oder 13.9 bis 15.7 A), so stellt
man eine generelle Verschiebung zu héheren Energien um rund 1 bis 4eV fest. Abwei-
chungen in diesem Bereich sind zu erwarten, aber eine systematische Verschiebung hat-
ten Holczer et al. [23] ausgeschlossen. Anhand eines Spektrums des aktiven galaktischen
Kerns NGC 3783, aufgenommen von Chandra HETGS, wurde versucht die Geschwind-
igkeit der Eisenionen im Plasmawind mittels Dopplerverschiebung und den Werten von
HULLAC zu bestimmen. In Abbildung 5.12 sind die Absorptionslinien, welche Fel4* zu-
geschrieben werden bei 15.4 A griin markiert. Die systematische Abweichung der Lagen
der Absorptionslinien von rund 0.25% zu niedrigeren Wellenldngen tibersetzt sich dabei in
eine Unterschitzung der Geschwindigkeit um rund 750 km/s. Dies ist in etwas die typische
Geschwindigkeit der Plasmawinde, weshalb die Eisenionen (Absorber) als ruhend in Bezug
auf die NGC 3783 (Emitter) erschienen.

Ein Erklarungsmodell wurde vorgeschlagen, welches die Eisenionen einem ruhenden Halo
zuordnet und leichtere Elemente den Plasmawinden. Mit verbesserten RMBPT Rechnun-
gen von Gu et al. [24] ergab sich diese Diskrepanz in den Geschwindigkeiten der verschie-
denen Ionensorten nicht. Widerspriichliche theoretische Vorhersagen machen den Bedarf
an kldrenden experimentellen Daten deutlich. Im Rahmen dieser Arbeit konnten solche
Labormessungen durchgefiihrt werden und zeigen an diesem konkreten Beispiel, dass ein-
deutige Entscheidungen zwischen verschiedenen Theorien méglich sind. In Abbildung 5.13
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Abbildung 5.13: Gegeniiberstellung der HULLAC und RMBPT Rechnungen zu Fe'** aus [24] verglichen mit
den gemessenen 2p3d-Resonanzen (siehe Abbildung 5.17) zeigt, dass bereits in dieser Messung iiber mehrere
Resonanzen eine eindeutige Entscheidung zwischen den verfiigbaren Theorien getroffen werden kann.

wird die Gegeniiberstellung der beiden Theorien HULLAC und RMBPT aus [24] mit dem
Fit an die experimentellen Daten (Abbildung 5.17) verglichen.

In Abbildung 5.14 ist die Ionisationskante der direkten Photoionisation bei rund 456 eV
zu sehen. Die Skalierung auf Wirkungsquerschnitte erfolgte iiber Anpassung an der Kante
auf theoretische Werte von 136 kbarn (siehe Abschnitt 5.5.1.2 "Skalierung tber die Ioni-
sationskante” bzw. Tabelle 2.1). Damit zeigt sich auch die hohe Sensitivitat der EBIT
Methode. In zukiinftigen permanenten Setups mit verbesserter Extraktionseffizienz und
Stabilitédt sollten durch die hohen Targetdichten in Langzeitmessungen Empfindlichkeiten
unter der kbarn Grenze moglich sein.

Das Ionisationspotential bzw. die Bindungsenergie gibt die Energiedifferenz zum Vaku-
umniveau an (absolut), wéhrend Resonanzen Informationen iiber relative Energiediffe-
renzen zwischen zwei Zustdnden liefern. Theoretische Werte fiir das Ionisationspotential
streuen um bis zu 2eV (Genauigkeit 0.5%). In dem Spektrum sind des weiteren zwei
Resonanzen zu sehen, welche allerdings nicht zu Doppelanregeungen der beiden 3s Elek-
tronen passten. Vergleich mit Messungen bei héheren Energien lésst eine sichere Iden-
tifikation mit Anregungen von 2p4d-Resonanzen durch Photonen ”zweiter Ordnung” zu.
Solche Photonen werden als hohere Harmonische im Undulator immer erzeugt und kon-
nen den Monochromator mit niedriger Effizienz passieren. In Abbildung 5.15 (rechts) sind
diese beiden Resonanzen detaillierter dargestellt. Das Spektrum links davon zeigt die Re-
sonanz 2s3p, welche in zweiter Ordnung unterhalb des lonisationspotentials auftritt. In
Abschnitt 4.6.4.4 "Photonen zweiter Ordnung” wurde erklart, wie solche Effekte zur Ver-
besserung der Kalibrierung der Photonen-Energie genutzt werden kénnen.
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Abbildung 5.14: Photoionisations-Spektrum von Fe'** im Bereich von 450 bis 510eV, mit einer Schritt-
weite von AFg., =500 meV bei einer Austrittsspalt-Oanung von 1000 pm. Uber die Hohe der Kante mittels
Theoriewert von 136 kbarn wurde auf absolute Wirkungsquerschnitte skaliert. Die Vorhersagen von zwei Theo-
rien (HULLAC, MCDF) und der Wert der NIST-Datenbank fiir das lonisationspotential sind rot eingezeichet (die
senkrechte Lage enthilt keine Information). Die beiden Resonanzen sind Anregungen der 2p4d Ubergénge durch
Photonen zweiter Ordnung.
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Abbildung 5.15: Anregung der starken L-Schalen Resonanzen bei niedrigen nominellen Photonen-Energien
durch Photonen zweiter Ordnung. Man beachte, dass die Resonanzen durch Photonen mit dem doppelten Ener-
gie des nominellen Monochromator-Werts hervorgerufen werden. (links) 2s3p-Resonanz im Bereich von 436 bis
438 eV, mit einer Schrittweite von AFEt.,=25meV bei einer Austrittsspalt-Offnung von 100 pm. (rechts) 2p4d-
Resonanzen im Bereich von 479 bis 493 eV, mit einer Schrittweite von A Fg:., =250 meV bei einer Austrittsspalt-
Offnung von 150 pm. Eine Messung der 2p3/24ds /2-Resonanz mit Schrittweite 100 meV ist der Messung beider
Resonanzen iiberlagert.
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Abbildung 5.16: Ubersichtsspektrum von Fe'*™ im Bereich von 750 bis 1150 eV, mit einer Schrittweite von
AFEsiep=2eV bei einer Austrittsspalt-Offnung von 1000 ym. (I'y_ ;= 220 meV)
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Abbildung 5.16 gibt einen Uberblick des gesamten héheren Energiebereichs, in dem Serien
von L-Schalen Anregungen gemessen werden konnten. Im Unteren Bereich des zentralen
Spektrums wurde zusétzlich mit R-Matrix Rechnungen verglichen, welche Linienprofile
liefern [111]. Angesichts der offensichtlichen Abweichung bereits bei dieser groben Auflé-
sung eriibrigt sich der weitere Vergleich in den detallierten Scans, welche zur Bestimmung
der Resonanzlagen mit kleiner Schrittweite durchgefiithrt wurden. Oben in Abbildung 5.16
sind vier Beispiele zu sehen, deren Fit mit einer Gausskurve die Werte in Tabelle 5.6
lieferte. Unten ist der Verlauf des Spiegelstroms abgebildet, welcher ein gutes Maf3 fir
den Photonenfluss darstellt. Uber den Bereich des Ubersichtsspektrums ist ein Abfall um
einen Faktor vier festzustellen. Da zu hoéhreren Energien auch die Wirkungsquerschnit-
te abnehmen konnten die komplexen Strukturen der mischenden Seriengrenzen und der
L-Schalen Ionisationspotentiale wéhrend dieser Kampagne leider nicht aufgelost werden.
Der Spiegelstrom lésst auflerdem einen Sprung bei rund 900 eV erkennen, welcher mit dem
Wechsel der von der 3. auf die 5. Harmonische des Undulators und der damit verbundenen
groferen Umstellung des Gaps zu tun hat (siehe auch Abschnitt 4.2.3.3 “Die verwendeten
Strahlrohre”).
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Abbildung 5.17: Photoionisations-Spektrum von Fe!** im Bereich von 791 bis 811 eV, mit einer Schritt-
weite von AFE:.,=125meV bei einer Austrittsspalt-Offnung von 150 pm. Ein Skalierungspunkt fiir Absolute
Wirkungsquerschnitte ist iiber die Testmessungen an der 2p; /23d3/2-Resonanz vorhanden. (I'y_, ;=150 meV)

Abbildung 5.17 zeigt die Messung der 2p3d-Resonanzen. Die Fehlerbalken der Daten-
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Abbildung 5.18: Photoionisations-Spektrum von Fe'** im Bereich von 765 bis 785 €V, mit einer Schrittweite
von AFE;.,,=250 meV bei einer Austrittsspalt-Offnung von 500 pm. Resonanzen durch Ein-Photon-Zwei-Elektron
Prozesse.

punkte zeigen die hier erreichte statistische Unsicherheit. Die Anregung der 2p3/, Elek-
tronen mit groBerem Gesamt-Drehimpuls j ist (gemédfl Dirac-Theorie) schon bei gerin-
geren Energien moglich, als jene der 2p, /5 Elektronen. Da die Feinstruktur-Aufspaltung
fiir die L-Schale grofer ist als fiir die M-Schale, liegt die 2ps3/53d5/o-Resonanz (=794 eV)
energetisch tiefer als 2p;/53d3/o (=~ 807eV). Letztere ist die stirkste Resonanz durch L-
Schalen Anregung in Fe'** und wurde separat mit sehr guter Auflésung gemessen (siehe
Abbildung 5.20 und zugehérige Diskussion). Aufgrund ihrer Starke wurde sie auch zur
Bestimmung des absoluten Wirkungsquerschnitts herangezogen (siehe Abschnitt 5.5.1.1
"Wechselwirkungszeit”). Die rote Marke zeigt den Skalierungspunkt mit Fehlerbalken.

Zwischen den beiden starken Resonanzen ist eine schwéchere Struktur auszumachen, wel-
che einem Fin-Photon Zwei-Elektronen Prozess zugeschrieben werden kann. Hier geht ein
2p Elektron in einen 3p Zustand iiber und ein 3s Elektron sorgt mit einem Innerschalen
Ubergang auf 3p dafiir, dass die Auswahlregel fiir E1-Ubergéinge Al = %1 nicht verletzt
wird. Mehrere involvierte p Zustédnde fithren zu vielfaltigen Kopplungsmdoglichkeiten. Ab-
bildung 5.18 zeigt zwei weitere, intensivere Resonanzen dieses Typs. Spektren wie diese,
welche in einem engeren Energieintervall zwei oder mehr Resonanzen erfassen, ermoglichen
die Bestimmung der Energieseparation, welche in ersten Naherung unabhénigig von der
absoluten Kalibrierung der Photonen-Energie ist (siehe Abschnitt 4.6.4 "Kalibrierung der
Photonen-Energie”). Im Falle der starken 2p3d konnte der Wert auf 9meV zu 12.481eV
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Tabelle 5.7: Vergleich der Energieseparation zweier Resonanzen, die innerhalb eines kurzen Scans abgedeckt
werden konnten werden mit den Werten verschiedener Theorien. Diese Experimentellen Angaben sind in erster
Ordnung unabhingig von der Kalibrierung der Photonen-Energie und kénnen daher mit Fehlerbalken von wenigen
meV angegeben werden.

Energieseparation Exp. MCDF HULLAC RMBPT CATS
2p3s 3p? — 2p3s 3p? 12.41(7) 14.51  12.85 12.28 -

2p3/93d52 — 2p1/23d3 /2 12.481(9) 13.005 13.293  12.303  13.30
2p3/24ds 12 — 2p1 /23439 11.476(25) 11.42  11.64 —~ 11.70

2p3/24d5/2 — 2p1/2343/2 (20) 1138(9) =11- =l1- - ==

bestimmt werden, womit Theorien auf sehr genauem Niveau getestet werden kénnen. Ta-
belle 5.7 listet diese Energieseparationen fiir einige Resonanzenpaare und vergleicht mit
den Theorien.
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Abbildung 5.19: Photoionisations-Spektrum von Fe'*T im Bereich von 960 bis 980 eV, mit einer Schrittweite
von AFEsie,=125meV bei einer Austrittsspalt-Offnung von 250 pm. Die Resonanzen gehdren zu angeregten
Zustanden der Form 2p4d und sind die Fortsetzung der Rydberg Serie zu Abbildung 5.17.

Fiir die néachste Stufe der 2pnd-Resonanzen mit n=4 existiert ebenfalls ein Scan der beide
Resonanzen erfasst und die Ermittlung der Energieseparation erlaubt (siehe Tabelle 5.7).
Die Resonanzen in Abbildung 5.19 sind jene, die in zweiter Ordnung in der Néhe der
3s Ionisationskante gefunden wurden (vergleiche Abbildung 5.14 bzw. Abschnitt 4.6.4.4
"Photonen zweiter Ordnung”).
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Abbildung 5.20: Hochauflésenden Photoionisations-Spektrum der 2p; /23d3/2-Resonanz durch Umstellung
des cyp-Wertes (Fix-Fokus Konstante, siehe Abschnitt 4.2.3.3 "Die verwendeten Strahlrohre”). Scanbereich
806.5 bis 807.5eV, mit einer Schrittweite von AFEs;.,=10meV bei einer Austrittsspalt-Offnung von 25 pum.
(To— y=200 meV)

An der 2p; /53d3/o-Resonanz wurde nicht nur die Bestimmung eines absoluten Wirkungs-
querschnitts getestet, sondern auch die erreichbare Auflosung. Dazu wurde der cyy Wert
der U49/2-PGM1 vom Standardwert 2.25 auf 5.25 erhéht (siehe Abschnitt 4.2.3.3 ”"Die
verwendeten Strahlrohre” bzw. Abbildung 4.11). Der Austrittsspalt wurde auf 10 pm re-
duziert. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung 5.20 dargestellt. Die Gesamtbreite
(FWHM) der experimentellen Daten liegt bei 130 meV. Auf dem Gebiet der Photoioni-
sation von Ionen und Atomen lasst sich bei dieser Energie in der Literatur kein vergleich-
barer Wert fiir die Gesamtbreite finden. Die RMBPT Berechnungen von Gu etal. [24]
liefern die beste Ubereinstimmung mit den gefundenen Resonanzenergien und sagen fiir
die natiirliche Linienbreite der 2p;/53d3/2-Resonanz einen Wert von 36 meV voraus. Dar-
aus errechnen sich eine experimentelle Breite von 125 meV und ein erreichtes Aufldsungs-
vermogen von 6500. Die MCDF Rechnungen bestétigen diesen Wert (34 meV), wihrend
HULLAC einen deutlich grofleren Wert fiir die natiirliche Linienbreite findet (86 meV). Mit
dem HULLAC Wert wére das erreichte Auflésungsverméogen bereits 8300. Wie aus Abbil-
dung 5.20 hervorgeht, wird die experimentelle Linienform von einem Lorentzprofil wesent-
lich besser reproduziert als von einer Gaussfunktion, was darauf schlieflen lasst, dass die
Linienbreiten gemafi Gu und MCDF zu schmal vorhergesagt werden. Ein Fit mit einem
Voigt-Profil (Faltung aus Lorentz und Gauss), was als Standardmethode zur Trennung
der Beitrige von experimenteller und natiirlicher Linienbreite herangezogen wird, liefert
sogar eine experimentelle Breite von lediglich 40 meV, womit ein Auflésungsvermégen von
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Tabelle 5.8: Vergleich zur erzielten spektroskopischen Auflésungsvermdgen anderer Messungen an hochgela-
denen lonen, sowie Photoionisations-Messungen an lonen und Atomen.

System, Ees AFE (meV) Ees Anmerkung / Ref.

Resonanz tot. exp. nat. AEeqp

Fel4+ 2p1/23d3 /2 807 eV 130 125 36 6500 AFE,.:: RMBPT
95 86 8300 AFE,.: HULLAC

Bi*'" 251 /93p3 ;s 2788¢V > 20000 Hamos Spektr. [149]

Pb™F 251 93psg ;s 2642eV 500 5000 [193]
Artdt ~ 3000 eV 6000 [194]
Ne™ Ne?+ 850 eV 670 [47]
Cedt 135eV 15 9000 [44]
N3+ T7eV 3.3 20000 [96]
Ne 1s3p 867eV 278 73 11000 AFEegp: Voigt [177]
Ne 6000 [47]
He 64eV 1 64000 [181]

20000 verbunden wére.

Andere Untersuchungsmethoden an hochgeladenen Ionen haben, mit wenigen Ausnah-
men (Kristall-Spektrometer), in diesem Energiebereich keine hohere Genauigkeit erreicht.
Selbst im Vergleich mit Photoionisations-Messungen an niedrig geladenen Ionen und auch
Atomen ist die erreichte Auflésung bemerkenswert. In Zukunft kénnen Theorien mit ver-
besserten Kalibrierungsverfahren noch strengeren Tests unterzogen werden.
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Zusammenfassung und Ausblick

"Flinfzig Jahre intensiven Nachdenkens haben mich der Antwort zu der Frage
"Was ist Licht?” nicht ndher gebracht.”

Albert Einstein, 1951

Ziel dieser Arbeit war die Anwendung einer neuen Methode zur Untersuchung der Pho-
toionisation hochgeladener Ionen, welche auf dem Einsatz einer Elektronenstrahl-Ionen-
falle an einer Synchrotron-Strahlungsquelle der dritten Generation beruht. Bisher war
die genaue Untersuchung dieses Prozesses auf Ionen mit niedrigem Ionisationspotential
und entsprechend geringeren Ladungszustédnden beschrankt (E;p<150€eV). Mit der neuen
Methode, die hier bereits bis E;p=686¢eV (Ar'?*) und ¢=14 (Fe'T) demonstriert wurde,
steigt die Zahl der zuginglichen Systeme drastisch an und erschliefit somit Bereiche, die
in der Atomtheorie und speziell in der Astrophysik von hoher Aktualitdt sind.

Die experimentelle Herausforderung, Ionen mit hohen Flachen-Ladungsdichten als Target
fiir Photoionisations-Experimente zur Verfiigung zu stellen, konnte mit einer Elektronen-
strahl-Ionenfalle gut gemeistert werden. Abhéngig von Element und Ladungszustand liegen
die erzielten Werte bei 108 bis 10'° Target-Ionen pro cm?. Dies iibertrifft die Dichte bisher
eingesetzter Tonstrahlen um drei bis vier Gréflenordnungen. Der Nachweis der Photoioni-
sation erfolgte in diesen Experimenten durch Extraktion der Ionen und anschlielende
Separation der Ladungszustinde. Sowohl die Photoionen als auch die Target-Ionen kénnen
dabei als Zahlraten effizient detektiert werden.

Zwei Kampagnen wurden mit der transportfihigen FLASH-EBIT am Berliner Elektro-
nenspeicherring fiir Synchrotron Strahlung (BESSY II) durchgefithrt. Wahrend der ersten
im Jahr 2008 konnte die Photoionisation von N3+ Ionen im Grundzustand 15%2s? bzw. im
metastabilen Zustand 1s22s2p an der Beamline U125/2-SGM (Undulator Beamline mit
sphérischem Gittermonochromator) erfolgreich vermessen werden. Mit einem Ionisations-
potential von Eﬁg’+ ~T7¢eV liegt dieses Ion in einem Bereich, der schon mit den etablierten
Methoden zugénglich war. Bei diesem Experiment war ein besonders anspruchsvoller Be-
trieb der Elektronenstrahl-Tonenfalle bei sehr niedrigen Energien erforderlich. Es zeigte
sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit MB Ergebnissen, was die Tauglichkeit der neu-
en Methode auf sehr {iberzeugende Weise bestétigte. Ein zyklisches Messverfahren wurde
angewandt, wodurch die neuen Moglichkeiten, welche gefangene Ionen in der EBIT fir
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Kapitel 6. Zusammenfassung und Ausblick

Photoionisations-Studien bieten, aufgezeigt wurden. Die Erzeugung der Target-lIonen, die
Wechselwirkung mit den Photonen und der Nachweis der Photoionisation kénnen zeitlich
getrennt und variabel gestaltet werden. Eine wichtige Anwendung solcher Messzyklen ist
die Unterdrickung der oft stérenden Beitrdge von Target-lonen in metastabilen Zustéin-
den [61]. Die Moglichkeit der Kontrolle iiber die Wechselwirkungs-Dauer wurde fir die
Bestimmung eines absoluten Wirkungsquerschnitts genutzt [51].

Bei der zweiten Kampagne (2009) bei BESSY II wurde die Beamline U49/2-PGM1 be-
nutzt (Undulator Beamline mit planem Gittermonochromator), welche einen deutlich ho-
heren Photonen-Energiebereich abdeckt (85 bis 1600€eV). Dadurch konnte die Messung
bei vorteilhaften kontinuierlichen Bedingungen durchgefiihrt werden. Bei konstant gehal-
ten EBIT- und Extraktions-Parametern wurde lediglich die Photonen-Energie in Schritten
variiert. Im Laufe dieser Kampagne wurden Untersuchungen mit Ar®!0:12+ ynd Fel!214+
durchgefiihrt, wobei die Studien der Ionen Ar®* und Fe't besonders systematisch wa-
ren. Alle gemessenen lonisationspotentiale und Resonanzenergien stellen dabei die ersten
existierenden experimentellen Werte zur Photoionisation dieser Ionen dar. Am Ne-artigen
System Ar®t zeigten sich die besonders giinstigen Bedingungen fiir Systeme mit geschlos-
senen Schalen, welche in einer EBIT in hoheren Dichten bereitgestellt werden kénnen, als
jene mit offenen Schalen.

Die Messungen am 14-fach geladenem Eisen sind in mehrfacher Hinsicht besonders her-
vorzuheben. Es handelt sich um das Ion mit dem héchsten Ladungszustand, dessen Pho-
toionisations-Spektrum je vermessen wurde. Im Bereich der Ionisationskante (Ef 1514+ ~
456 eV) konnte die Empfindlichkeit auf Wirkungsquerschnitte im kbarn-Bereich gezeigt
werden. Zu hoheren Photonen-Energien bis in den keV-Bereich wurden starke Resonan-
zen durch L-Schalen Anregungen untersucht. Auf der 2p;/;3d3/,; Resonanz konnte ein
Auflésungsverméogen von E/AE=6500 erreicht und die Bestimmung eines absoluten Wir-
kungsquerschnitts demonstriert werden. Unsicherheiten der gemessenen Resonanzenergien
resultieren hauptsachlich aus der Kalibrierung der Photonen-Energie. Herkémmliche Pho-
toabsorption in Neutralgas ist an der Grenze zum keV-Bereich auf rund 100 meV Genau-
igkeit begrenzt (Ne 1s3p). In Zukunft kénnten Ionisationspotentiale Wasserstoff-artiger
Systeme, oder Resonanzen Helium-artiger Systeme (z.B. O%*) als genauere Standards die-
nen, da Theorien fiir Ein- und Zwei-Elektronen Systeme wesentlich verlasslichere Werte
liefern.

In manchen astrophysikalischen Fragestellungen sind diese Genauigkeiten zwingend er-
forderlich, wenn beispielsweise iiber die Dopplerverschiebung verschiedener Resonanzlinien
auf Geschwindigkeiten von Objekten und Strukturen riickgeschlossen werden soll. Ein ak-
tuelles Beispiel ist die Kontroverse um die Existenz von zwei hydrodynamischen Phasen
in den Plasmawinden eines paradigmatischen aktiven galaktischen Kerns, welche anhand
der hier prasentierten Ergebnisse gelost wurde.

Die Vorbereitung fiir die néchste Strahlzeit bei BESSY II sind bereits angelaufen. Im Mai
2010 sollen die Photoionisations-Experimente mit der FLASH-EBIT fortgesetzt werden.
Durch eine verbesserte lonen-Extraktion und vor allem durch eine stdndig mitlaufende Ka-
librierung in einer eigenen Gas-Ionisationszelle sollte es moglich sein, die bereits erreichte
Qualitat und Genauigkeit der Untersuchungen weiter zu verbessern. Ziele sind die Bestim-
mung eines absoluten Wirkungsquerschnitts mit einer Genauigkeit von wenigen Prozent
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sowie die Vermessung von L-Schalen-Ionisationspotentialen hochgeladener Eisenionen, wo
Empfindlichkeiten im unteren kbarn-Bereich bei Photonen-Energien im keV-Regime ge-
zeigt werden sollen.

Weitere Planungen umfassen Ende 2010 den Einsatz der FLASH-EBIT am Linac Co-
herent Light Source bei SLAC im Rahmen eines bereits genehmigten Antrags. Durch die
extrem hohen Photonenfliisse dieses Rontgenlasers kénnen Messungen an hochgladenen
Ionen im keV-Bereich bei Photonendichten durchgefithren werden, bei denen die Beobach-
tung von Zwei-Photonen Prozessen zu erwarten ist.

Mittelfristiges Ziel sollte auf jeden Fall die Installation einer permanenten und adap-
tierten Elektronenstrahl-Ionenfalle an einer modernen Synchrotron-Strahlungsquelle wie
BESSY II oder PETRA III sein. Mit den vorliegenden Ergebnissen wurde gezeigt, dass die
Kombination von intensiver, hochauflésender Strahlung im keV-Bereich mit hochgelade-
nen Ionen genaueste Informationen iiber die Atomstruktur und Photoionisations-Dynamik
liefern kann. Mit einem permanenten Aufbau kénnten zeitaufwéndige, systematische Un-
tersuchungen entlang isonuklearer und isoelektronischer Sequenzen wesentlich effektiver
erfolgen. Die dabei gesammelten Einblicke in die Entwicklung der Wellenfunktionen und
in die Korrelationen in Mehr-Elektronensystemen werden wesentlich zum besseren Ver-
stdndnis der komplexen Strukturen von ionischen Systemen beitragen.

Zusammenfassend lésst sich sagen, dass die hier vorgestellte Methode ein neues experi-
mentelles Fenster zur Uberpriifung theoretischer Beschreibungen der Atomstruktur von
besonderer Genauigkeit 6ffnet, wie das erreichte Aufloungsvermégen von 6500 bei 800 eV
zeigt. Dariiber hinaus ergeben sich durch die Kombination "EBIT-Synchrotron” neue Mog-
lichkeiten bei der Erforschung diinner Plasmen, die sowohl in der Fusionsforschung als
auch in der Astronomie eine wichtige Rolle spielen. Die Modellierung solcher Plasmen
sowie die Identifikation von Emissions- und Absorptionslinien beruhte im Bereich hoher
Ladungszustdnde auf ungepriiften theoretischen Vorhersagen. Hier konnten grundlegende
physikalische Groflen, wie Resonanzenergien und Photoionisations-Wirkungsquerschnitte
zum ersten Mal experimentell bestimmt werden. Da mit Elektronenstrahl-Ionenfallen auch
bei schweren Elementen alle Ionisationszustande erreicht werden konnen [138] liegt die ex-
perimentelle Grenze dieser neuen Methode ausschlielich bei den erreichbaren Photonen-
Energien. Gerade zur Uberpriifung fundamentaler Theorien (QED) sind Wenig-Elektronen-
systeme mit schweren Kernen besonders geeignet. Daher lassen sich in naher Zukunft durch
die verfligbar werdenden Rontgenquellen tiefe Einblicke in die Grundlagenphysik erwarten.
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Anhang A

Herleitungen und mathematische
Betrachtungen

Spektrale Breite der Synchrotronstrahlung

Experiment

Abbildung A.1: Veranschaulichung zur Abschitzung der spektralen Breite von Synchrotronstrahlung.

Man benutzt die Heisenberg’sche Unbestimmtheitsrelation (AE-A7 > //2) und die Zeit-
dauer des Lichtpulses (A7), den ein Elektron (oder kleines Elektronenpaket) bei einem
externen Beobachter (Experiment) hervorruft, um die Energiebreite (AE) abzuschétzen.
Dazu betrachtet man in Abbildung A.1 jenen Teil der Kreisbahn, der mit der Beobach-
tungsrichtung Winkel einschlieBt, die kleiner sind als der Offnungswinkel §x = 1 des
Abstrahlkegels geméf (4.7). Aus Abbildung entnimmt man die Laufzeitdifferent (2 A7)
zwischen den ersten ausgesandten Photonen bei Punkt ”A” und den letzten bei Punkt
"B”. Im hoch relativistischen Fall (7 > 1) sind Kreisbogenlange der Elektronenbahn und
Kreissegementlange der Photonen praktisch identisch und die Laufzeitdifferenz folgt aus
den Geschwindigkeiten der Elektronen und Photonen

1 1 R
2AT~2’y<ﬂC_C)N26’73 ) (Al)

wobei R fir den Bahnradius steht. Verwendung der Unbestimmtheitsrelation und an-
schlieffendes Ersetzen des Bahnradius durch einen Ausdruck, der den ~-Faktor und die
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Anhang A. Herleitungen und mathematische Betrachtungen

Magnetfeldstédrke B enthalt, liefert

3 2
AE>2h07 :2ehB’y

> = (A.2)

Mit typischen Werten fiir den ~-Faktor und die Magnetfelder B erhilt man Photonen-
Energien im keV-Bereich.

Undulator-Gleichung

u

L=, N=v,- 4t

Abbildung A.2: Geometrische Betrachtung zur Herleitung der Undulator-Gleichung (4.11). Die N Perioden
des Undulators sind im abgestrahlten elektromagnetischen Feld komprimiert.

Das elektromagnetische Feld, welches von einem Undulator mit N Perioden abgestrahlt
wird besteht ebenfalls aus N Wellenziigen, die in einem Bereich As komprimiert sind. Die
Front dieser Wellenziige wird vom Anfang des Undulators mit Lichtgeschwindigkeit ¢ aus-
gesandt und hat einen (winkelabhéngigen) Vorsprung gegeniiber der Wellenziige am Ende
des Undulators, den das Elektronenbiindel mit v, < ¢ erreicht. Uber die geometrischen
Verhéltnisse (sieche Abbildung A.2) ldsst sich As ausdriicken

As=MX,-n-N=c-At— X\, - N -cos(9) , (A.3)

wobei A\, Undulator-Perodenlange, A, Photonen-Wellenlédnge der Ordnung n und ¢ der
Abstrahlwinkel sind. Das Zeitintervall At kann aus der Undulatorlédnge L und der Elektronen-
Geschwindigkeit berechnet werden, wobei speziell im Falle K > 1 die effektive Geschwind-
igkeit in z-Richtung entscheidend ist

Au
o [T - )2 (A4)

u J0

mit dem Ausdruck fiir v;(z) geméB (4.10) und weiterer Vereinfachung erhélt man
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K? N A
eff = —_ = w
v cf (1 45272> al (A.5)

Ausdriicken von At aus (A.5) und einsetzen in (A.3), sowie entwickeln der Kosinus-
Funktion und Benutzung von /3 = 1 liefern die Undulator-Gleichung (4.11)

N Ay 02
e e (109)
b (1~ 7%) ?

1 K\ 92 1
)\n.n_)\u[ﬁ<1—W> -1+5 ..<ﬂ_1>z(1_ﬁ)zw

1 K2 2

277247 2

/\U K2 2,92
)\n—2n72 <1+2+’}/Q9>. (AG)

Ablenker

Das elektrische Feld zwischen den konzentrischen Zylinderflichen mit Radien r; und r,
berechnet man am einfachsten mit dem Satz von Gauss unter Ausnutzung der Symmetrie.
Auf Zylinderflichen ArZyl o< r mit r; < r <r, steht das Feld senkrecht

> o > o 1
/Azyl d?f-E(r) = /szl &rv -E(r) = /szl Bl = konst. — E(r) o« - (A.7)

& €0 r

Das elektrische Feld ist also proportional zu 7~! und das Potential demzufolge zu In(r).
Mit den Randbedingungen ®(r = r;) = 0 und ®(r = r4) = Upena folgt

®(r) = Ubend - m . (A.8)

Um bei gegebenen Abmessungen und einer bestimmten Beschleunigungs-Spannung der
Ionen Uy, die erforderliche Ablenkspannung Upe,q zu ermitteln sucht man einen Ausdruck
fir die "Wurfweite” w

2qU, Tmaz
w =g -cos(a) -t ,v9= q ot =2 / i (A.9)
n vy

op(r)

Die radiale Geschwindigkeits-Komponente als Funktion des Radius v, (r) erhélt man aus
der Energieerhaltung
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Anhang A. Herleitungen und mathematische Betrachtungen

%m(vo sin(0))? = ¢ Userr sin(a) = %m(vr(r))2 +qd(r) (A.10)

mit der Abkiirzungen f = (éze"d folgt

xtr

| 2qUestr sinfa B f In(r/r)
or(r) = V' m (@) \/1 sin?(a) In(rq/r) (A-11)

einsetzen und l6sen (Substitution In(r/r;) = s) liefert.

n(r,/r; sin (o) sin?(a
w =2y cos(a) [P iy ) erf< s 1n<ra/m>> (A.12)

Daraus errechnet sich mit den Abmessungen des konstruierten Anlenkers (r;=9mm,
re=22.5mm, w=38.57 mm) fiir die 90°-Ablenkung ein Wert fiir f von 0.6821, wie in (4.26).
Die maximale "Wurfweite” wiirde hier bei 114.4° auftreten.

Wien-Filter

Ausgehend von (4.27) und dem Tragheitsgesetz kann die Bewegungsgleichung fiir geladene
Teilchen im gekreuzten elektrischen und magnetischen Feld des Wien-Filters angeschrieben
werden

5_4/p, 5208
x—m(E—i—a:xB) : (A.13)
Wiéhlt man das kartesische Koordinatensystem so, dass E= 7, B = 2 und beim Eintritt
des Teilchens (¢t = 0) in den Wien-Filter © = Z gilt, so findet die Bewegung in der zy-Ebene
statt und man erhélt die beiden gekoppelten Differentialgleichungen zweiter Ordnung

i=LyB,
m
j= (B~ B.) (A.14)

mit Z = ¥ bzw. T = ¥ sowie Vpass = £ (4.28) und w, = % (4.4) folgen die gekoppelten
Differentialgleichungen erster Ordnung

Vg = WyUy
Uy = Wy (Vpass — V) (A.15)

mit folgender Losung zu der Anfangsbedingung ¢(t = 0) = vo&
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Ur(t) = Upass — (Upass — ’U(]) COS(wz t)
Uy (t) = (Vpass — vo) sin(w; t) . (A.16)

Daraus erkennt man, dass bei unendlicher Ausdehnung des Wien-Filters alle Teilchen
Oszillationen mit der Zyklotronfrequenz w, durchfithren und immer wieder zu y = z = 0
zuriickkehren. Fir die volle Amplitude A dieser Bewegung gilt

A=g tpass — 10 (A.17)
Wz

Durch die endliche Lange [ und den endlichen Plattenabstand d (elektrisches Feld E, =
AU/d) gelten fiir unerwiinschte Oszillationen a priori Einschrankungen. Nach einem Vier-
tel der Periodendauer 7 der Oszillationen erreicht die Geschwindigkeit in y-Richtung ein
Maximum. Bis dahin sollten die Teilchen den Wien-Filter wieder verlassen haben, da an-
dernfalls die weitere rdumliche Separation der Ladungszustéinde auf der anschlielenden
Driftstrecke (Wienfilter—Detektor: sq,;r;) beeintrachtigt wird. Daraus lisst sich eine Be-
dingung fiir das hochst zuléssige elektrische Feld bzw. die Spannung AU an den Feldplatten

angeben, damit keine Oszillationen auftreten

Wy =

4
m
T Uertr

E
d
AU < Ue:ptrﬁT . (A18)

[ <

Um bei einem Ladungszustand-Scan immer die maximale Auflésung zu erzielen miisste
man bei dieser Einstellung des elektrischen Felds das magnetische variieren. Praktisch
ist es jedoch viel einfacher, das schlechter reproduzierbare Magnetfeld konstant zu halten
und das elektrische Feld zu dndern. Soll der Scan bis zur maximalen spezifischen Ladung
(q/m)max reichen, so gilt fiir das Magnetfeld

m Ueztr
< —/—— . .
B_ZMZ(%)max (A.19)

Da nach dem Wien-Filter eine Driftstrecke sq,;p; folgt mit sgp.ir > [ ist in erster Linie
Ablenkwinkel « fiir die Ortsauflésung Ay am Detektor entscheidend. Im linearen Bereich,
wo Oszillationen noch keine Auswirkungen haben gilt

toe A — l Bl
tan o ~ vy (ta=t) ~ =Y (Upass QUO)WZ ~ (Vpass — V0) )
(% (tm:l) Sdrift ) 2 Uegir

(A.20)
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Der relevante Fall im Photoionisations-Experiment sind zwei benachbarte Ladungszu-
stande (Agq = e) eines Elements (m). Damit folgt fir die Separation am Detektor

e Bl

Ay = Sgpift———————— A.21
Y od ft\/2quextr ( )

Wien-Filter Position

Die z-Komponente eines in z-Richtung ausgerichteten magnetischen Dipolfeldes (Fernfeld
des supraleitenden Helmholtz-Spulenpaares) hat auf in der zz-Ebene die Form

x?2 — 222

B, (z,2) = ]97(3:2 TR

(A.22)

Ionen, die sich bei x=0 und z=zp (Position des elektrostatischen Ablenkers) mit v, in
z-Richtung bewegen, erfahren eine Beschleunigung in y-Richtung proportional zu B,, v,
und ¢q/m. Zweimalige Zeitintegration liefert die Auslenkung

q q B x2
Ayg, o = //d2t (mvx . Bz(x,z0)> x . (A.23)

MUz 22\ J22 + 23

Experimentelles Fanoprofil

Die typischerweise gaussformige experimentelle Verbreiterung eines Fanoprofils geméafl
(2.17) erfordert die Faltung dieser beiden Funktionen

)
FFano@Gauss(EreSa q,7, FWHM) = / dEFFano(Eres - E, q, ’Y) : FGauss(Ea FWHM))
—00
(A.24)

wobei Fgauss(E, FW HM) eine auf 1 normierte Gaussfunktion (dimension einer inversen
Energie) um E=0 mit Halbwertsbreite FW H M darstellt. Dieses Integral kann analytisch
nicht gelost werden. Will man zusétzlich zu den Parametern des Fanoprofils auch die
experimentelle Breite als Fitparameter bei der Analyse der Daten extrahieren, so fiihrt bei
einer gaussformigen Verbreiterung kein Weg an einem Programm vorbei, das die gefaltene
Funktion diskret erzeugt.

Prinzipiell stellt sich die Frage, ob die Verbreiterung mit einem Gauss zwingend ist. Es
handelt sich ja nicht um eine Dopplerverbreiterung, bei der die Gaussform physikalisch
begriindet ist. Tatséchlich kann man auf Grund von Austrittspalt und Dispersion auch Ar-
gumente fiir die Verwendung einer Rechteckfunktion fiir die Verbreiterung finden. Weiters
(6sterreichisch fiir "Ferner”) kann man die Dichteverteilung der Ionenwolke miteinbezie-
hen. Als kombinierte Funktion bot sich daher ein parabelférmiges Profil an, welches im
eine analytische Losung des Faltungsintegrals zulésst. Diese normierte Parabelfunktion
hat die Form
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2
s (1o (& ) B <b
FParabel(E) = 1o ( <b) ‘ | 5 (A25)

Bl >0

@)

wobei b ein Ma$ fiir die Breite der Funktion. Die Losung des Faltungsintegrals ergibt zwar
keinen simplen Ausdruck, dennoch kann dieser in herkdmmlichen Fitprogrammen (Origin
oder Fityk) definiert werden. Abbildung A.3 zeigt das Ergebnis dieser Verbreiterung mir
zwei verschiedenen Werten fiir b.

—Fano
— Parabel
——Fdtung

Abbildung A.3: Faltung eines Fanoprofils mit zwei verschieden breiten Parabelfunktionen gemaB (A.25).

Erweiterte lineare Regression

Die Resonanzen durch Photonen zweiter Ordnung kénnen als Bedingung in eine lineare
Regression fiir eine Verbesserung der Kalibrierung dienen. Fiir die absoluten Kalibrie-
rungspunkte der Absorptionsmessung muss folgender Ausdruck, der sich aus (4.33) ergibt,
minimiert werden

2

Z a- Eﬁnone +b— (Egat - Eﬁnono) : (A26)
- —_—
' AE;{aL

Ein dhnlicher Ausdruck lasst sich aus einer Resonanz konstruieren, deren Position geméaf3

nomineller Monochromatorwerte in erster und zweiter Ordnung bekannt ist.

EnSo(l+a)+be 2 (EES,(1+a)+b) (A.27)

mono

daher muss folgender Ausdruck minimiert werden

2
(a- QELS. = ExSio) + b+ (2B2,, = EXS,,)) (A.28)

mono mono mono
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Durch die Identifikation von Ef = —AE% , =2 E%9 —FELO "ergibt sich daraus eine
formal identische Bedingung zu (A.26), welche in der linearen Regression mitberiicksichtigt

wird.
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Anhang B

Erweiterte Ausfiihrungen und
niitzliche Informationen

Uberlappung herstellen

Die Prozedur zur Gewihrleistung der Photonen-Ionen Uberlappung enthilt folgende Schrit-
te:

e Grobeinrichtung der FLASH-EBIT in Bezug auf die Undulator-Beamline.

e Photonenstrahl durch die Bohrung im Spiegel fadeln, mittels vorderem EBIT-Justierfuf3
(Zielscheibe auf Riickseite des Ablenkers, dann 46 mm Distanz mit dem Z-Manipulator).

e Der Photoenenstrahl ist nun normalerweise auf der Irisblende in der Kollektor-
Kammer zu sehen. Position der FLASH-EBIT mittels der beiden hinteren Justierfiifie
justieren, sodass der Photonenstrahl zentral durch die Irisblende verlauft.

e Der Phonenstrahl sollte mittels des Strahlteilers zwischen Falle und Elektronenka-
none sichtbar sein. Falls nicht: systematisches Suchen durch kleine Verstellungen an
allen Justierfiilen.

Nach dieser Grobeinrichtung folgt die eigentliche Herstellung der Uberlappung mittels
Cr:YAG-Kristall, wofiir der EBIT-Betrieb zwischen den Photoionisations-Messungen im-
mer wieder unterbrochen werden muss.

o Elektronenstrahl abstellen (physikalische Trennung von der Kathode vom leistungs-
starken Netzgerét).

o Kathodenheizung reduzieren (vorerst nur geringfiigig, falls die Bewegung des Kristall-
Halters mit der CCD-Kamera mitverfolgt werden soll - Werte der Filamentheizspan-
nung um 4.5V sind oft ausreichend, um die benétigten pm-Strom zu erzeugen).

¢ Cr:YAG-Kristall mittels Linear-Manipulator langsam in den Fallenbereich vorschie-
ben; dabei standig kleine Bewegungen am Drehmanipulator durchfiithren, damit (i)
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der Fithrungsbolzen in der Fiithrungsnabe nicht hdngen bleibt und (ii) man sptrt,
wann das Fallenzentrum erreicht ist und die Fiihrungsnabe die Drehung um 90°
zulésst.

Kathode mit einem leistungsschwachen HV-Netzgeréit verbinden, das maximale Stro-
me im unteren pA Bereich erzeugt (eventuell Strombegrenzung). Elektronenstrahl
durch negative Fokusspannung blockieren.

Bandpass- oder Interferenzfilter im passenden Bereich zur Fluoreszenzstrahlung nicht
vergessen.

CCD-Kamera (LUCA) auf Videomodus stellen und Elektronenstrahl abbilden. Das
auftreten der Fluoreszenz durch den Elektronenstrahl ist dabei extrem sensitiv auf
die Fokusspannung (einzelne Volt-Schritte). NAch dem Aufleuchten der Fluoreszenz
Video abspeichern. Position des Elektronenstrahls im Kamera-Koordinatensystem
bestimmen.

Photonenstrahl kontinuierlich abbilden und FLASH-EBIT durch feine Justage an
den Justierfiilen bewegen, bis der Photonenstrahl an der selben Stelle erscheint, wie
zuvor der Elektronenstrahl.

Details zur weiterentwickelten Sikler-Linse

Die vier zentralen Elemente der Sikler Linse miissen nach der Herstellung durch die bei-
den Schnitte beim Zusammenbau moglichst exakt ausgerichtet werden. Einige konstruktive
Entwicklungen haben sich dabei bewéhrt. Solche, die bereits in der zweiten Generation
(siche Tabelle B.1) umgesetzt wurden, sind mit T gekennzeichnet, jene der dritten Gene-
ration mit ¥:

e Bei der Durchfiihrung der beiden Schnitt greift eine Halterung das zentrale Element
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von auflen und ist grof§ genug dimensioniert, um beim Schneiden nicht getrennt zu
werden?.

Damit die Elemente radial die richtige Position einnehmen, hat der duflere, ring-
formige Fortsatz des zentralen Elements eine Fiihrungsnutf. Die Gegenstiicke sind
zwei Isolatorringe, zwischen denen der Fortsatz eingeklemmt wird (bei den meisten
bestehenden Linsen sind diese Isolatorringe aus PEEK). Der Innen-Durchmesser ist
auf Passung gefertigt und die einzelnen Elemente konnen dort satt aufliegen. Die
duBere Kante der Fithrungsnut ist mit einer 45°-Phase ausgefiihrt?. Auf diese Weise
wird das Element gegen die Passung am Innen-Durchmesser gedriickt und préazise
gehalten, ohne dass bei der Fertigung mit der entsprechenden Prézision gearbeitet
werden muss. Bei einer geraden AuBenkante, wie wie beim Vorgingermodelll noch
verwendet wurde, ist die Passung {iberbestimmt.

Die polare Ausrichtung wird durch Bohrungen gewéhrleistet, in welche nur wihrend
des Zusammenbaus Metallbolzen gesteckt werden!. Um die bestmdgliche Genauig-
keit zu erzielen und nicht durch typische Fertigungstoleranzen begrenzt zu sein, wird



das ungeschnittene zentrale Element zusammen mit den Isolatorringen gebohrt? (ge-
presster Zusammenbau). Die eindeutige Markierung aller Elemente darf auf keinen
Fall vergessen werden, damit die gemeinsam gebohrten Locher beim Zusammenbau
der einzelnen Elemente wieder zusammen kommen. Nach dem die Elemente mit
Hilfe der Metallbolzen in den Ausrichtbohrungen schichtweise iibereinander aufge-
baut wurden, werden sie zusammengeklemmt. Die Metallbolzen kénnen nun entfernt
werden. Die einzelnen Elemente werden durch Presskraft in Position gehaltent. Ke-
ramikbolzen, die eingebaut bleiben kénnen, haben sich nicht bewéhrt, weil sie zu
sprode sind!. Da die Ausrichtbohrungen nach dem Zusammenbau frei ist, kann sie
gleichzeitig als Entliftung fiir die elektrische Kontaktierung der einzelnen Elemente
dienen®.

e Nach Durchfithrung der beiden Schnitte zeigen die vier enstehenden Elemente eine
Symmetrie, die es nahe legt die fertige Sikler Linse in Bezug auf die Lage beim
Schneiden um 45° verdreht einzubauen’. Damit erreicht man eine Ansteuerung der
einzelnen Elemente, die jener von zwei Ablenk-Plattenpaaren entspricht. Folglich ist
auch die Benennung der Elemente als oben, unten, links und recht angebracht (engl.:
top, bottom, left, right).

Die Segmente werden mit vier individuellen Spannungen beaufschlagt (Ubot, Utop, Uley,
Urig) und stellen vier freie Parameter dar. Bei der Ansteuerung sind vorerst nur drei
Manipulationen von Interesse: (i) Fokussierung (ii) vertikale Richtungskorrekur unten-
oben und (iii) horizontale Richtungskorrektur links-rechts. Die vierte Manipulation ist
eine astigmatische Korrektur. Fiir eine astigmatismusfreie Strahlmanipulation gilt folgende
Bedingung

Ubot + Uso U, Uy
Ufok: bt‘;’ tp: lef_;‘ g‘ (B.l)

Offensichtlicher Weise héngt die Fokussierstiarke mit Uy,;, zusammen und die Stérke der
Richtungskorrektur von mit den Differenzen der einzelnen Spannungen in Bezug zu Uy

(Z) X Ufok:
(ZZ) X Ufok - Ubot = Utop - Ufok = Uver
(ZM) X Ufok — Ulef = Urig — Ufok = Upor (BQ)

Ist (B.1) nicht erfiillt, so sind die horizontale und die vertikale Fokussierstirke unter-
schiedlich, was einer astigmatischen Abbildung entspricht.
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U}JSI: _ Ubot '; Utop
U}lg]: _ Ulef ;‘ Urig
Ui + Ul
Upor = =25
Uast = Ufok: - U}]SE = U;‘Lg]: - Ufok (B3)

Aus den vier anschaulichen Manipulationen durch (Ufok, Uver, Upor, Uast) lassen sich
die Spannungen fiir die einzelnen Segmente errechnen (Usot, Usop, Ulef, Urig). In den
LabView-Programmen, die zur Steuerung der lonen-Extraktion geschrieben wurden, ist
diese Umrechnung integriert.

Upot = Ugor, — Uver — Uast
Utop = Ufsok + Uper — Uast
Uief = Usok — Unor + Uast
Urig = Ufok + Unor + Ugst (B.4)

Insgesamt wurden inzwischen neun Stiick dieser kompakten Sikler-Linsen gefertigt (sie-
he Tabelle B.1). In den Elektronenstrahl-Ionenfallen, die in Heidelberg stehen bzw. dort
gebaut wurden, sind sie an diversen Postionen im Einsatz (—Manipulation des Elektro-
nenstrahls und/oder des gesamten Ionenstrahls bzw. des ladungszustand-selektierten Io-
nenstrahls). Die Erfindung von 2006 wurde 2009 der Maz—Planck-Innovation GmbH zur
Patentierung vorgeschlagen. Obwohl von der Idee betrachtet als patentfdhig befunden wur-
de die Erfindung als qualifiziertes Know-how gelistet, da beschreibende Verdéffentlichungen
bereits existierten.

Steuerung der Ionen-Extraktion

Fast alle elektrostatischen Komponenten der neuen Ionen-Extraktion werden zentral iiber
ein LabView-Programm gesteuert. Vorgesehen, jedoch noch nicht umgesetzt, ist auch die
Steuerung des Wien-Filter B-Felds. Die meisten nicht integrierten Elektroden waren wéh-
rend der bisherigen Messungen geerdet (Nr. 7 Symmetrieblende, Nr. 8 Innenzylinder).
Ablenkplatten beim Wien-Filter Eingang und die Post Ion Optik Eingang (Nr. 10) wur-
den, wenn notwendig, ohne Programmierung mit Spannung versorgt. Im Standardmodus
werden die alle Parameter einzeln mit einstellbaren Werten angesteuert. Mit der Scan-
funktion kénnen einzelne oder bis zu drei Parameter in vorgegebenen Bereichen abgetastet
werden, was zu Optimierungszwecken verwendet werden kann. Eine wichtige Anwendung
ist das Scannen des Wien-Filter E-Feldes um einen g/m-Spektrum zu erhalten, welches
zur Ionenidentifikation bendtigt wird.
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Tabelle B.1: Liste der bisher gefertigten Sikler-Linsen.

EBIT Gen.* Position (Anmerkung)

TITAN 1 vor Kollektor

TITAN 1 nach Kollektor (siehe Abbildung 4.13)

Heidelberg 1 Extraktion Wiener Kammer, nach Magneten
Heidelberg 2 nach Kollektor

FLASH 3 nach Kollektor

FLASH 3 nach Ablenker, vor Wien-Filter

Heidelberg 3 Doppel-Sikler (1) Vezégerungs-Station [156]
Heidelberg 3 Doppel-Sikler (2) Vezogerungs-Station

HYPER 3 vor Kollektor (im Aufbau durch Thomas Baumann)

* Generationen: (1) original nach Sikler [143] (2) erste Weiterentwicklung durch
Ginzel/Simon (3) ausgereifte Form im Rahmen dieser Arbeit (sieche Anhang, Seite 150).

Ionenidentifikation im Wien-Filter Scan

Bei der Identifizierung benutzt man die Proportionalitdt geméf (4.30), wobei der Propo-
tionalitatsfaktor zu ermitteln bleibt und aus mehreren Griinden eine Verschiebung (engl.:
offset) in Betracht gezogen werden muss. Offensichtlich bewirkt die Wahl des Projektions-
bereichs im zweidimensionalen Wien-Filter Scan eine Verschiebung (siehe Abbildung 4.29).
Auch die Digitalisierung bei der Datenaufnahme und das Steuersignal kénnen zur Verschie-
bung beitragen. Praktisch hat es sich am einfachsten erwiesen, die Kalibrierung bei der
Identifikation an einem starken lonensignal anzuhéngen, denn fiir die stdrksten Peaks im
q/m Spektrum kommen gewohnlicher Weise nicht viele Werte in Frage (z.B. (¢/m) fiz=1/4
oder 1/2). Dann lasst sich das Spektrum mit einem Faktor f;p stauchen bzw. strecken,
bis man einen Wert findet, bei dem die weiteren Peaks bei sinnvollen ¢/m-Verhéltnissen
auftreten

% = (fID - (ch — chyiz) + (i)ﬂ)Q ; (B.5)

wobei ch der Kanal (engl.: channel) ist zu dem das Wien-Filter E-Feld digitalisiert wurde
und chy;, ist der Kanal, wo der Peak mit angenommenen ¢/m = q/my;; zu sehen ist und
um den die Kalibrierung aufgehéngt (fixiert) wird. Wie man sieht erfiillt (B.5) ¢/m =
q/m iz fir ch = chyi, sowie g¢/m o< E? (E  ch).

Freie Elektronen Laser

Bei den Betrachtungen zur Erzeugung von Synchrotronstrahlung in Magnetfeldstruktu-
ren wurde die Riickkopplung des Strahlungsfelds auf die emittierenden Elektronen nicht
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Abbildung B.1: Oberfliche des LabView-Programms zur flexiblen Steuerung der neuen lonen-Extraktion. Eine
direkte Kontrolle der Hauptparameter ist im oberen Bereich méglich. Die eingefiigten Nummern entsprechen der
Zuordnung gemaB Abbildung 4.19. Scans des Wien-Filter E-Felds wurden mit diesem Programm ausgefiihrt.
Zur Optimierung der Einstellungen kann die Korrelation von bis zu drei Parametern durch entsprechende Scans
ermittelt werden.

mitberiicksichtigt. Fiir eine hohe Anzahl an Undulatorperioden kommen genau auf diese
Weise interessante Effekte hinzu, die beim Freie Elektronen Laser genutzt werden.

Die quadratische Zunahme der Intensitit mit der Zahl der Perioden N des Undulators
trieb die Entwicklung immer langerer Magnetfeldstrukturen voran. In einem Speicherring
ist die Lange der geraden Teilstrecken allerdings begrenzt, weshalb der Weg fiir die vierte
Generation der modernen Strahlungsquellen mit den Freien Elektronen Lasern (FEL) zu
linearen Bauweisen iibergeht. Bezieht man die eng verkniipfte Geschichte der Teilchenbe-
schleuniger mit ein, wo man von linearen Prinzipien zu kreis- und ringférmigen gelangte,
um in kleineren Apparaten hohere Energien zu erreichen, so kann man hier auch von einer
Rickkehr zur Geraden sprechen. Diese Entwicklung beinhaltet jedoch wesentlich mehr, als
blo den Ubergang zu lingerer Undulatoren, sowohl in Hinblick auf die eingesetzten Tech-
nologien, als auch auf die auftretenden physikalischen Effekte. Zu nennen ist hier in erster
Linie die Riickkopplung des emittierten Strahlungsfeldes auf die freien Elektronen, die zu
einer Strukturierung des Biindels in sogenannte Mikrobiindel fithrt (engl.: microbunches).
Ein derartiges Mikrobiindel agiert wie ein Teilchen mit der Ladung ) = e - N, und nicht
wie N, einzelne Elektronen mit Ladung e (Vergleiche Abbildung B.2). Da die Ladung qua-
dratisch in die Abstrahlleistung eingeht, fithrt dies zu einem zusétzlichen Faktor N. Die-
ser Effekt ist als selbstverstarkende spontane Emission (engl.: self amplifying spontaneous
emission - SASE) geldufig und wurde bereits 1970 in der Doktorarbeit von J. Madey [195]
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Abbildung B.2: Links: Auf der Luftaufnahme des 250 m langen FLASH sind die Abschnitte Linearbeschleuni-
ger, Undulator-Tunnel und Experimentier Halle erkennbar. Rechts: Die Riickwirkung des emittierten Strahlungs-
feldes fiihrt im Elektronenbiindel zu einer Strukturierung, welche die Intensitat und Kohérenz der Strahlung deut-
lich erhoht. Damit diese Selbstverstirkung durch spontane Emission (SASE) eintritt muss das Elektronenbiindel
héchsten Qualitatsanspriichen geniigen. Eine beliebig groBe Verstarkung ist auf Grund von Sattigungseffekten
nicht moglich.

behandelt. Von besonderer Bedeutung ist dieser Effekt fiir hohere Photonen-Energien, wo
die Verstarkung nicht mittels Resonator hervorgerufen werden kann, weil die dafiir notwen-
digen 90°-Spiegel nicht existieren, wie sie vergleichsweise fiir FELs im sichtbaren Bereich
eingesetzt werden [196]. Ein gezieltes Einleiten der Verstédrkung (engl.: seeding) mit Hilfe
von high harmonic generation (HHG) wird allerdings bereits diskutiert. Damit SASE ein-
tritt, muss das Elektronenbiindel in Hinblick auf rdumliche Ausdehnung, Divergenz und
Energiebreite hochsten qualitativen Anforderungen geniigen. FEL-Strahlung besitzt dafir
einzigartige Eigenschaften was Intensitét, Kohérenz, spektrale Breite und Zeitstruktur be-
trifft und erdffnet damit neue Méglichkeiten im Bereich der Photonenphysik. Trotz dieser
vielen Vorteile ist nicht davon auszugehen, dass Synchrotron-Strahlungsquellen in naher
Zukunft von dieser Weiterentwicklung abgelost werden kénnten, denn es handelt sich um
eine duflerts aufwandige Technologie, die simultan nur die Bedienung eines einzelnen Ex-
periments zulésst.

Zwei existierende FEL sollen hier noch erwahnt werden. Zum einen FLASH, der Freie
Electronen Laser in Hamburg, welcher die erste Realisierung eines Rontgen-FELs darstellt
(genaugenommen VUV). Die FLASH-EBIT wurde von meinem Vorgénger Dr. Sascha
Epp im Rahmen seiner Dissertation [49] speziell fiir Resonanzspektroskopie Experimen-
te am FLASH gebaut, was auch die Namensgebung erklart. 2006 gelang die Vermessung
des Ubergangs 2 25, 2—2 ’p, /2 in Li-artigen Fe?3t ITonen in der FLASH-EBIT anhand
der Detektion von resonant gestreuten FLASH Photonen [48]. Eine Resonanzenergie von
48.6127eV wurde mit einem statistischen Fehler von nur 1.1meV ermittelt. Allerdings
kommt noch ein systematischer Fehler von 15meV hinzu, da der Monochromator zum
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Zeitpunkt der Messung nur vorlaufig kalibriert war. Daher kam es im Mérz 2008 zu ei-
ner zweiten Kampagne, in der eine Kalibrierung mittels Neon-Absorptionslinien erfolgte.
Wihrend dieser Strahlzeit (im Zeitraum des Doktorats mitorganisiert) wurden noch zwei
weiter Ubergiinge vermessen (siehe Tabelle B.2).

Tabelle B.2: Ergebnisse der Resonanz-Laserspektroskopie der Strahlzeit am FLASH im Marz 2008 mit der
FLASH-EBIT (preliminire Werte).

Ton Ubergang Resonanzenergie £ stat. £+ Kalibr.-Fehler

Fe?t  228,,,—22P; ;5 485716V £ 0.4meV + 0.4meV
Fe?t 228, ,5—22Py ;5 64.5466€eV £ 0.5meV + 0.4meV
Cu®t 228, ,-22P; )5 55.128eV + 2.6meV £ 0.4meV

FLASH ist fiir den VUV Spektralbereich ausgelegt und hat eine Linge von ca. 250 m,
die sich auf den Linearbeschleuniger, die Undulatorstrecke und die Experimentierhalle
aufteilen. Die Erfolge von FLASH waren entscheidend fiir das Grofiprojekt eines Réntgen-
FEL (XFEL) in Hamburg. Die Doktorarbeit von Sascha Epp enthilt eine gut strukturierte
Beschreibung von FLASH und umfangreiche Verweise auf Literatur, weshalb fiir Details
auf diese Arbeit verweisen sei [49].

Der zweite FEL mit (zukiinftiger) Relevanz fiir die Heidelberger EBIT-Gruppe ist die
Linac Coherent Light Source (LCLS) in Stanford welcher im April 2009 erstmals Licht
erzeugte und im September 2009 den Nutzerbetrieb aufnahm. Dipl.-Phys. Christian Beil-
mann wird die FLASH-EBIT voraussichtlich im zweiten Halbjahr 2010 nach Stanford
transportieren, um dort Experimente mit keV FEL-Strahlung durchzufiihren. Photoioni-
sations- und Resonanzspektroskopie-Experimente sind angedacht, wobei besonderes Au-
genmerk auf Nutzung der extrem hohen Intensitdten (Multi-Photonen Prozesse) und der
Kohéarenz gelegt werden soll.

Erweiterter Ausblick

"Wenn die Chancen die Risiken nicht aufwiegen, dann bin ich mittlerweile zu schlau dafir.”
Dr. Sascha W. Epp

Empfehlungen fiir ein permanentes Setup

Aspekte, die bei der Planung eines permanenten EBIT-Setup fiir Photoionisations-Experi-
mente an modernen Synchrotron-Strahlungsquellen bedacht werden sollten, werden hier
zusammengefasst. Zunéchst soll auf einige Vorteile eingegangen werden, die eine Kathode
mit Loch bietet. Die ersten Experimente von Kravis et al. [50] waren so ausgelegt.

o Jonen wiirden nicht Richtung Photonenstrahl extrahiert, was die Anforderung an die
Kompaktheit der Ionen-Extraktion deutlich reduziert
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e Der Photonenfluss kénnte wéahrend der Messung mit einer Photodiode gemessen
werden

o Der Photonenstrahl trifft nicht die Kathode (Beeinflussungen des Elektronenstroms
durch den Photonenstrahl wurden beobachtet)

Es sollte in der Planung berticksichtigt werden, dass die Justage des Experiments in einer
derartigen Anordnung schwieriger ist. Cr:YAG-Kristalle sollten an entscheidenden Stellen
eingeschoben werden kénnen (Kathode, Fallenanfang, Fallenende, ...). Die Driftrohren
kénnten beispielsweise mit einer Vorrichtung, die einen Kristall aufnehmen und manipu-
lieren kann, ausgeriistet werden. In diesem Zusammenhang sollte iiberdacht werden, ob
die zentralen Driftréhren mit gleichem Innendurchmessern ausgefiihrt werden, damit beim
Wechsel auf den magnetic trapping mode die raumladungsbedingte Falle nicht kompensiert
werden muss.

Elektronenkanone und -kollektor sollten auf jeden Fall vom Erdpotential isoliert werden
(Super-EBIT-Prinzip), wobei hier in erster Linie eine positive Beaufschlagung interessant
ist, um Ionen mit niedrigen Ionisationspotentialen in kontinuierlicher Extraktion messen
zu kénnen. Auch fir héhere Ionisationspotentiale kann die Extraktionsenergie damit freier
gewahlt werden.

q/m-Koinzidenzen

Fiir die Untersuchung langer isonuklearer und isoelektronischer Sequenzen ist es notwendig
Methoden zu integrieren, welche die Einschrankungen durch ¢/m-Koinzidenzen umgehen.
Ladungszustandssensitive Nachweistechniken scheinen dazu geeignet. Die einfachste ist
es, die Signalhthe am MCP des PSD zu nutzen (Pulshéhen-Analyse). Bessere Auflosung
erhalt man mittels Elektronen-Statistik-Detektoren [197], welche die Elektronen zéhlen,
die ein Ion beim Aufprall auf eine wohldefinierte Oberflache emittiert.

Elektronen-Spektroskopie

SETUP I
EBI PSD

SETUP I

Sektormagnet
PSD

Kathode

Sektormagnet

Photonenstrahl I E-Feld

......

—_ \\A% A% A" Photodiode

elektrostatischer
Ablenker

Elektronen

. PSD

Abbildung B.3: (Rechts - Setup IlI) Der Aufbau der permanenten Photoionisations-Experiments mit einer
EBIT. Eine Kathode mit Loch bringt wesentliche Vorteile. (Links - Setup 1) Durch Umstellen der Komponenten
und einer zusatzlichen Reaktionskammer kann versucht werden die Photoelektronen koinzident zu spektrosko-
pieren.

157



Anhang B. Erweiterte Ausfiihrungen und niitzliche Informationen

Fiir die Elektronen-Spektroskopie ist ein kleineres Wechselwirkungs-Volumen sinnvoller
(gekreuzte Strahlen). Man konnte das EBIT-Setup jedoch so auslegen, dass mit mog-
lichst wenig Aufwand eine Umstellung geschehen kann, die komplementére Experimente
erlaubt (siehe Abbildung B.3). Das elektrische Feld, welches die Elektronen zum Detektor
leitet konnte dabei gleichzeitig den Ionenstrahl abbremsen und fiir erh6hete Dichten im
Wechselwirkungs-Bereich sorgen.
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