KAPITEL 5: DER 2E1-ZERFALL VON INNERSCHALENVAKANZEN 90

5. Der 2E1-Zerfall von I nnerschalenvakanzen am Beispiel des Silberatoms

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

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

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

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

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

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

laufenden Photonen.

5.1 Experiment
5.1.1 Quelleder Strahlung

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

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

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

tigt werden.

5.1.2 Experimentaufbau

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

zueinander stehen (siehe Abbildung 5.1).
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Abb. 5.1 Experimenteller Aufbau
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Bel den Detektoren handelt es sich um lithiumgedriftete Siliziumhalbleiterdetektoren (sog.

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

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

angefertigt, der die Abschirmungen und die Quelle aufnahm.

5.1.3 Datenaufnahme

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

gesendet.

5.1.4 Detektor eigenschaften

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

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

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

Tab. 5.1 Detektoreigenschaften



KAPITEL 5: DER 2E1-ZERFALL VON INNERSCHALENVAKANZEN 93

5.2 Auswertung

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

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

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

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

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

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

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

2E1-Linien mit einem Gaul3profil angefittet.

100 ; , , ,
| Es=15,5keV
50 | 2s 3s/3d _
0 1
100 . , , ,
o) | Ee=10,5keV
©
e 50 |
(©
N
0 i
100 ; , , ,
| Ee=5,5keV
) WWWWMMMM;
0 i : ; :
0 10 20 30 40
Energie (keV)

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

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

differentiellen Ubergangswahrscheinlichkeit eines Zweiphotonenzerfalles pro Zerfall einer K-

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

von K-Vakanzen bzw. fir die Koinzidenzeffizienz.

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

(5.1)

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

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

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

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

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

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

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

werden.

5.2.1 Anzahl der K-Schalenvakanzen ng

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

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

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

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

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

5.2.2 Koinzidenzeffizienz ec

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

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

Koinzidenzen zu:

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

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

umgeschrieben werden.

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

stimmt und deshalb in Nanosekunden in Tabelle 5.2 angegeben.

Detektoren | o (ns) X (ns) £c

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

Tab. 5.2 Koinzidenzeffizieng: fiir verschiedene Detektorkombinationen

5.2.3 Raumwinkel dQ

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

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

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

Tab. 5.3 Raumwinkel der verschiedenen Detektoren

5.2.4 Elektronische Nachweiseffizienz

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

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

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

5.3 Ergebnisse

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

gen der Photonen:

ns - 1s: 1+ co®

nd - 1s: 1+ 1/13 c3®

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

gen.

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

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

Der systematische Fehler ist der Ubersichtlichkeit wegen exemplarisch dargestellt.

Trotz der eben erlauterten Problematik, stimmen die experimentellen Intensitatsverhaltnisse

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

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

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

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

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

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

5.4 Bestimmung des M atrixelementes \ M ﬁ\z

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

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

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

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

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

5.5 Konkurrenzprozesse

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

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

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

mit der Energie [zunter dem Winked zur Einfallsrichtung gestreut:

EV
Sy = 1+¢(1-cosd) 54)

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

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

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

fluld des Comptoneffektes auf die gemessene Spektralverteilung in Kapitel 5.3 ausgeschlossen

werden.

5.5.2 Escape von Silizium K-Strahlung

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

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

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

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

lungsquants um einen Faktor feduziert:

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

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

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

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

genquants pwurden der Literatur entnommen.

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

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

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

aufgrund von Bremsstrahlungsphotonen im EnergieintervglbdEechnet werden [101]:

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

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

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

Die Wahrscheinlichkeit fir die Produktion eines Bremsstrahlungsphotons der Engigie E

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

i (5.8)

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

bzw. Aussendung eines Elektrons der Energie T dar.

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

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

Energieintervall dEdurch Aussendung von Bremsstrahlungsphotonen der Engrgie E

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

Die Funktion B berechnet sich weiterhin zu:

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

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

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

Photoelektronen dargestellt.

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

04| -

Ereignisse pro keV

0,0

Energie

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

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

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

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

strahlung vernachlassigbar klein ist.

5.6 Ausblick



KAPITEL 5: DER 2E1-ZERFALL VON INNERSCHALENVAKANZEN 112

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

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

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

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

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

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



