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2. Theoretische Grundlagen

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

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

Photon im Frequenzintervalbf,on+dw] liegt, berechnet sich nach Ref. [18]:
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wobei My; das Matrixelement des 2E1-Zerfalls ist.
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[i> reprasentiere den Anfangszustand, [n> und |f> den Zwischen- bzw. den Endzysiadd. D

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

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

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

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

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

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

was experimentell in Ref. [7] bestatigt wurde.

— 2E1 Winkelverteilung

0180 0

270

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

gangs- und Endzustand ist jeweils ein s-Zustand.

2.1 2E1-Zerfall in wasserstoffahnlichen lonen

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

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

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

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

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

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

kanéle in H-ahnlichen lonen [19]

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

keit weit Uber die bis dahin Gbliche numerische Préazision steigern.

2.2 2E1-Zerfall in heliuméahnlichen lonen

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

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

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

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

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

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

fallskanale in He-ahnlichen lonen [19]

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

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

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

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

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

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

abhangen, andert sich damit auch der Nenner des Matrixelementes.
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Abb. 2.4 Normierte Energieverteilung fir den 2E1-Prozel3 in Wasserstoff und Helium.

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

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

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

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

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

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

heutigen Experimentiermethoden nicht untersucht werden kann.
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0,0 0,2 0,4 0,6 0.8 1,0
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Abb. 2.5 Normierte Spektralverteilungen des 2E1-Zerfalls links fir H- [5] und rechts fur He-

ahnliche lonen [13] als Funktion der normierten Ubergangsenergie

2.4 2E1-Zerfall in lonen mit I nner schalenvakanzen

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

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

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

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

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

was insgesamt eine Reduktion des Uberlapps bewirkt.

2.5 Erzeugungsmechanismen der Ausgangszustande des 2E1-Zerfalles

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

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

2.5.1 Einfang quasifreier Elektronen

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

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

2.5.1.1 Strahlender Elektroneneinfang (REC)

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

dabei freiwerdende Energie wird unter Aussendung eines Photons abgestrahlt, d.h. es handelt



KAPITEL 2: THEORETISCHE GRUNDLAGEN 19

sich hierbei um den zeitinvertierten Photoeffekt [45]. Eine schematische Darstellung des REC
(Radiative Electron Capture) kann Abbildung 2.6 entnommen werden.

L Iy _gec

Projektil Target

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

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

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

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

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

Zt, der Geschwindigkeit v und der Hauptquantenzahl des Endzustaraidsiten:

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

guantenzahlerfolgt.

2.5.1.2 Resonanter Elektroneneinfang (RTE)

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

relaxieren kdnnen.

Ee ——» EEE—— 00

00—

Projektil Target

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

ahnlichen lonen

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

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

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

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

Fir schwere Projektile nimmt somit der Wirkungsquerschnitt stetig ab.

2.5.2 Coulombeinfang (NRC)

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

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

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

oWz zinv? (2.9)



KAPITEL 2: THEORETISCHE GRUNDLAGEN 22

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

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

angeregten Zustanden ist mit diesem Prozel3 daher kaum zu realisieren.

2.5.3 Anregung (EXC)

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

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

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

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

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

Der Wirkungsquerschnitt besitzt ein Maximum bei StolRenergien, die der jeweiligen

(2.12)

AnregungsenergiéE;; entsprechen.

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

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

sagen, dafR fiur niedrige kinetische Energien vor allemssUbergénge, fiir hohe Energien



KAPITEL 2: THEORETISCHE GRUNDLAGEN 23

vorrangig s — p Ubergange stattfinden werden [55]. Fir das Beispiel der Goldionen bedeutet
dies, daf3 zum Erhalt der 1s2s Anregung die kinetische Energie der lonen kleiner als ca.

168 MeV/u gewahlt werden mul3.

2.5.4 Nichtresonanter Elektroneneinfang und Anregung (NTE)

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

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

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

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

stark zunehmen.

2.5.5 Vergleich der totalen Wirkungsquer schnitte

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

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

die Werte entsprechend dem untersuchten Stof3system umskaliert.

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

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

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

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

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

1
1,0

Adiabasie n

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

die angegebenen Prozesse beim Stol3 mit einem Kohlenstofftarget.

Wirkungsquerschnitt (barn)

Adiabasie n

Abb. 2.9 Besetzungswahrscheinlichkeit des i1sgustandes in heliumahnlichem Gold fir

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

von einem Faktor Zwei behaftet.

2.6 Erzeugung einer K-Schalenvakanz in Atomen

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

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

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

ionen mit einer K-Schalenvakanz erwartet werden.

1=462,6d 52+

%cd
EC

1=396s 712+ o

47Ag
E3 IC

1/ ] 109

= 47Ag

Abb. 2.10 Zerfallschema fur den Grundzustand des Cd-109-Kerns [61]



