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Zusammenfassung

Diese Arbeit zur Coulomb-Explosion in pionischen Atomen wurde im Rahmen des Experiments
R-98-01 am Paul Scherrer Institut (PSI) in der Schweiz durchgefiihrt, welches die hadronische
Verschiebung 1, und Verbreiterung I'1s des Grundzustandes in pionischem Wasserstoff mit
bisher nicht erreichter Prazision (0,2% bzw. 1%) iiber die charakteristische Rontgenstrahlung

ausgewdhlter Uberginge bestimmen wird.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit einem Effekt, der Coulomb-Explosion, der wihrend
der Kaskade exotischer Teilchen in Molekiilen auftritt. Dabei bezeichnet Coulomb-Explosion
das rasche Aufbrechen der Bindung eines Molekiils nach dessen Ionisation. Durch die explo-
sionsartig vergroferte Geschwindigkeit der Fragmente werden die Rontgenlinien der aus den
Molekiilen hervorgehenden exotischen Atome verbreitert und ihre Intensitéten verdndert.

Dieser Effekt wurde bisher nur einmal an exotischen Atomen gemessen (1~ 10Ound 7~ N),
da die Energieauflosung fritherer Spektrometer nicht ausreichte, um diese Verbreiterung aufzu-
16sen. Mit dem im Experiment R-98-01 verwendeten Bragg-Kristallspektrometer kann dieser

Effekt nicht nur aufgelést, sondern auch quantitativ bestimmt werden.

Die in dieser Arbeit beschriebenen Messungen beruhen auf einem Vergleich der Breite des
radiativen Ubergangs 71'_12C(5g4,4f) aus Methan (CHy), welches zur Bestimmung der Ant-
wortfunktion des Spektrometers diente, mit der Breite desselben Ubergangs aus Azetylen
(CoHy).

Aus diesem Vergleich der pionischen Kaskade in CH4 und in CoHs geht hervor, daf in CoHy
die C = C-Bindung durch Coulomb-Explosion aufbricht. Davor haben beide Kohlenstoffato-
me jeweils 1 bis 2 Elektronen durch das eingefangene Pion verloren. Die durch die Explosion
verursachte erhohte kinetische Energie (12,0€V) des Fragments mit dem eingefangenen Pi-
on verursacht einerseits eine Dopplerverbreiterung um 7% FWHM mit einem Doppleranteil
im Linienprofil der (5 — 4)-Rontgeniiberginge von 271 meV Breite. Andererseits verursacht
diese erhohte Geschwindigkeit (13,8-10° =) electron-refilling durch Stéfe mit Nachbarmole-
kiilen wahrend der Lebensdauer des Niveaus n, = 5 in 7~ C (mittlere Zeit zwischen zwei
Stoken 294 fs). Dies erkldrt die frither beobachteten druckabhéngigen Effekte in myonischem
Kohlenstoff und anderen Gasen als Folge des externen Auger-Effekts.

Entgegen der fritheren Annahme wurden auch in CH4 Anzeichen einer Dopplerverbreiterung
der Spektrallinien gefunden. Dies wird durch spéter erfolgte Messungen der Antwortfunktion

des Spektrometers mit heliuméhnlichem Ar'6* bestitigt.

Aufgrund der im Experiment beobachteten potentiellen Energie des Molekiils CoHs vor der
Explosion (24,3 eV) wird davon ausgegangen, daf die Coulomb-Explosion sofort bei einem ge-
genseitigen Abstand der Kohlenstoff-Kerne von 1,203A stattfindet (Bindungslinge der C = C-
Bindung in CyHs im Gleichgewicht). Damit kann als Erklarung der Coulomb-Explosion bei
exotischen Atomen der bei der laserinduzierten Coulomb-Explosion beobachtete zweistufige
Prozef, bei dem die Explosion des Molekiils erst bei einem gegenseitigen Abstand der Kerne

von rund 4,5 A erfolgt, ausgeschlossen werden.



Abstract

This work about the Coulomb-Explosion in pionic atoms was carried out within the framework
of the experiment R-98-01 at the Paul Scherrer Institut (PSI) in Switzerland. The experiment
R-98-01 will determine the hadronic shift €5 and width ;5 of the ground state in pionic
hydrogen with unprecedented precision (0.2% and 1%) by measurement of characteristic X-
rays of selected transitions.

This work deals with an effect, the Coulomb-Explosion, which arises during the cascade of
exotic particles in molecules. Coulomb-Explosion denotes the rapid break-off of the bonds of a
molecule after its ionization. The X-ray lines of the exotic atoms coming out from the molecules
are broadened by the explosively increased speed of the fragments and their intensities are
changed.

So far this effect has been measured only once on exotic atoms (= *6Oand 7~ 14N), because the
energy resolution of former spectrometers was notsufficient enough to resolve this broadening.
With the Bragg-cystal spectrometer used in the experiment R-98-01 the Coulomb-Explosion

can not only be dissolved, but also determined quantitatively.

The measurements, which are described in this work, are based on a comparison of the width of
the radiative transition W’lzC(sgééﬁ) from methane (CHy4), which was used for extracting the
response function of the spectrometer, with the width of the same transition from acetylene
(CoHy).

From this comparison of the pionic cascade in CHy and in CyHs it follows that in CoHs
the C = C bond breaks up by Coulomb-Explosion. Before that, each carbon atom looses 1
to 2 electrons due to the captured pion. The kinetic energy (12.0€V) of the fragment with
the captured pion, which increases due to the explosion, causes on the one hand a Doppler
broadening of around 7% FWHM with a Doppler-box in the profile of the (5 — 4) X-ray
transitions with a width of 271meV. On the other hand this increased speed (13.8-10° )
causes electron-refilling during the life time of the level n, =5 in 77 C due to collisions with
neighboring molecules (average time between two collisions 294 fs). This explains pressure-
dependent effects in muonic carbon and other gases, which have been observed before, as a
consequence of the external Auger-effect.

Also in CHy signs of a Doppler broadening of the spectral lines were found, contrary to earlier
assumptions. This is corroborated by measurements of the response function of the spectro-

meter with helium-like Ar!6+

, which were made at a later time.

Due to the potential energy of the molecule before the explosion (24.3 eV), which is observed
in the experiment, it is assumed that the Coulomb-Explosion takes place immediately at
a distance of the carbon nuclei from each other of 1,203A (equilibrium bonding length of
the C = C bond in CyHy). Thus the two-stage process, which is observed in laser-induced
Coulomb-Explosion, can be excluded as an explanation for the Coulomb-Explosion in exotic
atoms. In the laser-induced case the explosion of the molecule takes place at a mutual distance

of the nuclei of approximately 4.5 A.
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Kurze Inhaltsangabe

Die Bestimmung der Coulomb-Explosion als Prozef der Kaskade pionischer Atome und

ihre Auswirkungen sind Gegenstand der vorliegenden Arbeit.

Kapitel 1 bildet eine grundlegende Einfiilhrung in die Physik exotischer Atome und der

Coulomb-Explosion.

Kapitel 2 stellt die physikalischen Grundlagen exotischer Atome (Energieniveaus, Coulomb-

Einfang, Kaskade) und der Coulomb-Explosion dar.

Kapitel 3 geht auf die Experimentkomponenten niher ein (Beschleuniger, Zyklotronfalle,
Target, Kristallspektrometer, CCD-Detektor).

Kapitel 4 beschreibt vorbereitende Messungen des Experiments (Optimierung der Zyklo-

tronfalle, Energiekalibration).

Kapitel 5 beschreibt die Vorgangsweise bei der Datenanalyse (Voranalyse, Fit, Monte-Carlo-

Simulation).
Kapitel 6 prasentiert die Ergebnisse der Messungen und ihre Interpretation.

Kapitel 7 gibt einen Ausblick auf zukiinftige Messungen auf Basis der mit dieser Diplomar-

beit erhaltenen Ergebnisse.
Anhang A enthéilt einige niitzliche Abschéatzungen.

Anhang B erklart die Funktionsweise der im Rahmen dieser Arbeit geschriebenen Program-

me.

Hervorgehoben sind Namen und hervorzuhebende Tatsachen. Geneigt geschrieben sind
nach Meinung des Verfassers wichtige Begriffe, die man z.B. an anderer Stelle nachschlagen

kann.
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Kapitel 1

Einleitung

1.1 Exotische Atome in der heutigen Forschung

Ein exotisches Atom ist ein gebundener oder quasi-stationdrer Komplex, in dem mindestens
ein Elektron in der Hiille durch ein anderes negatives Elementarteilchen, welches schwerer als
ein e~ ist, ersetzt wird oder in dem ein Nukleon im Atom-Kern durch ein anderes positives
oder neutrales Teilchen ersetzt wird [Ber1992]. Dieses Konzept wurde 1947 von Fermi, Teller
und Wheeler [Fer1947, Whel947] eingefiihrt.

’ Teilchen H m [MeV /c?] ‘ T ‘ Spin ‘
ot 0,510998902(21) | > 4,6 10%a | 1/2
e 105,658 357(5) 2,19703(4)-10%s | 1/2
— 139,570 18(35) 2,6033(5) 10 5s | 0
K- 493,677(16) 1.2384(24)10~%s | 0
p 938,271 998(68)* > 7,0 10%a 1/2
- 1197,449(30) 1,479(11) 1095 | 1/2
== 1321,31(13) 1,639(15) 10105 | 1/2

Tabelle 1.1: Teilchen zur Bildung exotischer Atome mit Masse, Lebensdauer, Spin.
[PDG2002]

Experimentell von gréfitem Interesse und am intensivsten untersucht sind exotische Zwei-
teilchensysteme, die wasserstoffihnlich sind, wie Antiwasserstoff (pe't), Positronium (Ps =
ete™), Myonium (My = pte™) oder exotischer Wasserstoff (x~p, mit x~ = p~, 7, K™, p
oder 7). Positronium-Atome werden durch Abbremsung von e™ in gasférmigen oder fliissigen
Targets oder einigen Metall-Oxid-Pulvern erzeugt [Ber1992], die anderen exotischen Atome
durch Einfang abgebremster Teilchen — wie u, 7, K, Hyperonen (£, Z,...) oder p — in ato-
mare Orbitale.

Wichtig fiir die Bildung solcher Atome ist natiirlich, daff die betreffenden Teilchen lange

Uolgt aus m, = 938, 271 998(38) und % <6-10-8
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genug existieren, um iiberhaupt gebundene Zustinde formen zu koénnen. Eine Auflistung der

Teilchen, mit denen bisher exotische Atome produziert werden konnten, gibt Tab. 1.1 an.

1.1.1 Forschung mit exotischen Atomen

Die Forschung im Bereich der exotischen Atome lafst sich in drei Bereiche aufteilen:

e Physik der hadronischen Atome (allen voran pionische, kaonische und antiprotonische
Atome) und der Hyperkerne? (z.B.: Bestimmung der Massen und magnetischen Momen-
te [Man2001, Chel975, Hul975|, Bestimmung von Spin und Paritdt [Sch1983], exakte
Messung der Effekte der starken Wechselwirkung [Got1998, Gual998]).

e Physik der myonischen Atome und myonischen Molekiile (z.B.: Myon-induzierte Kern-
spaltung |Dial963|, Myon-Katalysierte Kernfusion (uCF) [Bre1989|, Lamb- Verschiebung?
in p~ p [Kot2001, Kot2000], Suche nach seltenen Zerféllen mit Verletzung der Leptonen-
zahl [Mor1999]).

e Produktion von Antiwasserstoff H = (e*p) (erstmals 1996 gelungen [Oel1996]) und Ver-
gleich seiner Eigenschaften mit Wasserstoff (Experimente ATHENA [Lan2002] und
ATRAP [Gab2002a, Gab2002b]).

Das Institut fir Mittelenergiephysik der Osterreichischen Akademie der Wissenschaften
(IMEP), an dem diese Arbeit entstand, arbeitet in der Forschung in diesen Bereichen. Feder-
fithrend war es z.B. in der Erforschung der 4CF mit Untersuchungen von myonischen Molekii-
len [Jeil992] und der Kaskade in myonischem Wasserstoff [Laul997]. Laufende Experimente
des Instituts sind die Messungen der Verschiebung und Verbreiterung des Grundzustandes auf-
grund der starken Wechselwirkung in pionischem Wasserstoff am PSI* [Got1998] (Experiment
R-98-01) und in kaonischem Wasserstoff am LNF® [Gual998] (Experiment DEAR). Weite-
re Arbeiten zur Produktion von Antiwasserstoff wurden am CERNS durchgefiihrt [Gab1997]
(Experiment ATRAP).

Ein Nebenprodukt der Forschung mit exotischen Atomen ist der Aufbau eines Datensatzes
von Kalibrationslinien fiir Energiemessungen von Rontgenstrahlung im unteren keV-Bereich
(< 25keV) [Ana2003]. Die natiirlichen Linienbreiten der heute iblichen Réntgenstandards sind
10-mal groker als das Auflosungsvermdgen der meisten Prézisions-Spektrometer und eignen
sich deshalb nicht, um die Antwortfunktion solcher Spektrometer zu bestimmen. Auflerdem

haben sie Satellitenlinien, die eine asymmetrische Linienformen verursachen.

2Ein Proton oder Neutron des Kerns wird durch ein Hyperon (vor allem A-Teilchen) ersetzt.
3Beobachtete Verschiebung des Niveaus 2s1 gegeniiber 2p1 um % des Abstands 2p3 — 2p1 bedingt durch
2 2 2 2
Strahlungskorrekturen des Leptons, Protons und des quantisierten elektromagnetischen Feldes (Vakuumpola-

risation, Selbstenergie), sowie durch den endlichen Protonradius.
4Paul Scherrer Institut, Villigen/AG, Schweiz. Interdisziplinires Institut fiir Grundlagen- und angewandte

Forschung mit Protonen-Beschleuniger und Synchrotronstrahlungsquelle SLS.
5Laboratori Nationali di Frascati del’INFN, Frascati, Italien. Italienisches Kernforschungs-Institut mit

ete™ Collider DA®NE.
6Centre Européenne pour la Recherche Nucléaire, Genf, Schweiz. Grofites Europiisches Kern- und Teil-

chenforschungszentrum.
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Als Alternative bieten sich die Spektrallinien von wasserstoffahnlichen exotischen Atomen
an (Energien mittels QED sehr genau berechenbar), da deren Linien sehr schmal, symmetrisch
und reproduzierbar sind. Man muf nur gewihrleisten, daf man Ubergéinge aus Regionen im
Termschema beobachtet, wo Abweichungen von der Dirac-Gleichung, in der der Atomkern
als Punkt angenommen wird (s. Gl.2.6 und GI.2.7), vernachléssigbar sind. Thre natiirlichen
Linienbreiten sind zwei bis drei Grofienordnungen kleiner (z.B. 7r_20Ne(6hH5g) mit 12 meV),
als jene der Fluoreszenzlinien. Damit wéren dann auch Messungen der Antwortfunktionen
hochpriziser Spektrometer moglich und umgekehrt liefsen sich die zuvor genannten Standards
genau kalibrieren.

Eine weitere Moglichkeit, moglichst schmale Linien mit genau bekannter Energie zu erhal-
ten, ist die Messung der Rontgenstrahlung von Ionen mit nur einem oder zwei e~ (wasserstoff-
oder helium#hnliche Ionen), die in einem Plasma erzeugt werden (z.B. der M1-Ubergang

3S; — 1Sy in He-ihnlichen Ar'®* mit Dopplerverbreiterung < 40 meV).

Abweichungen der exotischen Atome von einem wasserstoffihnlichen abgeschlossenen Sy-
stem machen sie zu einem sensitiven Objekt der Forschung. Thre Roéntgenstrahlung liefert
Information {iber den Einfangprozef und den Zustand der Elektronenschale (Grad der Ioni-
sation und Wiederauffiillen), sowie die Wechselwirkung dieser Systeme mit den umgebenden
Atomen bzw. Molekiilen. Prézisionsmessungen von Rontgeniibergdngen hoherer Niveaus, bei
denen der Atomkern noch als Punkt angenommen werden kann, erlauben eine Suche nach
nicht-trivialen Abweichungen gegeniiber Vorhersagen der QED bzw. die genaue Festlegung
von Teilcheneigenschaften. In Regionen, wo der Uberlapp der Wellenfunktionen des Teilchens
und des Kerns grof ist, liefert andererseits die Messung dieser Wechselwirkung mit dem Kern

neue Informationen.

Abgesehen von Fragestellungen der Grundlagenphysik kann die Forschung mit exotischen
Atomen auch Antworten auf praktische Probleme geben. Als Beispiel erhélt man genaue
electron-refilling Wirkungsquerschnitte aus der Beobachtung der Intensitéitsinderung der Uber-

gidnge mit dem Gasdruck. Diese Querschnitte sind in der Plasmaphysik von Interesse.

1.1.2 Hadronische Atome

Bei Einfang eines negativ geladenen Hadrons in ein Atom bilden sich wasserstoffihnliche
Systeme, in denen neben der elektromagnetischen Wechselwirkung die starke Wechselwirkung
eine wichtige Rolle spielt.

Die Untersuchung hadronischer Atome liefert wichtige Informationen iiber Eigenschaften
der Kerne und der Hadronen und ihrer gegenseitigen Wechselwirkungen. Die Produkte der Re-
aktionen mit Neutronen und Protonen sind unterschiedlich und daher geben solche Messungen
einen Aufschluf iiber die Verteilung der p und n im Kern, wie z.B. hohere Multipolmomente
der Ladungsverteilung [Laal988]. Besonders Experimente mit Wasserstoff sind hier wichtig,
da sie direkt Information iiber die Wechselwirkung Hadron-Nukleon bei geringen Energien
geben.

Diverse Experimente fithren genaue Messungen der Rontgeniibergénge der hadronischen

Atome durch, um stark verbesserte Werte der Breite I' und der Verschiebung ¢ der unteren
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Niveaus (vor allem (n;, ¢, = 1, s)) zu liefern. Beide Grofen sind proportional dem Imaginérteil
S(q) und Realteil Re(,) der Streulinge a der Hadronen mit den Nukleonen. Und iiber diese
erhdlt man ein besseres Verstindnis der starken Wechselwirkung, z.B. der 7N Kopplungs-
konstante frn. Die Experimente R-98-01 am PSI [Got1998] und DEAR am LNF [Gual99§]
beschiftigen sich beide mit dieser Aufgabenstellung. Die Ziele dieser Experimente sind in 2.1.3

erldutert.

1.2 Coulomb-Explosion

1.2.1 Coulomb-Explosion allgemein

Coulomb-FEzxplosion (s. auch 2.4) ist das rasche Aufbrechen der Bindung eines Molekiils nach
dessen Ionisation. Dabei werden die Fragmente stark in jeweils entgegengesetzte Richtungen
beschleunigt (analog zu einer ,Explosion®). Vergleicht man die sich dabei ergebenden Ge-
schwindigkeiten der Explosionspartner mit der thermischen Geschwindigkeit in einem idealen
Gas, erahnt man die Kraft der elektromagnetischen Wechselwirkung, die fiir die Explosion
verantwortlich ist.

Die Ionisation der Molekiile wird im allgemeinen hervorgerufen durch:
¢ Einfang exotischer Teilchen (in dieser Arbeit untersucht).

e Beschuf der Molekiile mit intensiver Laserstrahlung (Intensitiit ca. 10'3 bis 10'5 %)
(s. 2.5.1)

e Beschufs mit schnellen Schwerionen (s. 2.5.2)
e Beschufs eines Targets mit ionisierten Molekiilen (Coulomb-Explosion-Imaging)

Die Vorgénge bei der zweiten und dritten Methode sind experimentell gut erforscht und

Theorien zu ihrer Erklarung liegen vor (s. 2.5).

Abbildung 1.1: Schematische Ansicht

eines  Experiments zum  Coulomb-

30A Detektor
Formvar

Explosion-Imaging. Die positiven lonen
stoBen einander ab und verwandeln so

die Mikrostruktur in eine Makrostruktur,

die mit einem Detektor prizise gemessen
werden kann. Die gemessenen Parameter

(z,y,t) jedes Fragments kénnen in die

urspriingliche ~ Molekiilstruktur  zuriick

gerechnet Werden vergroéBerte Ansicht

Man bedient sich des Phdnomens der Coulomb-Explosion in der physikalischen Chemie zur
Strukturuntersuchung von Molekiilen mittels der Methode des Coulomb-Explosion-Imaging

(CEI) [Gem1981, Vag1989]. Dabei werden die zu untersuchenden Molekiile beschleunigt (eini-
ge % der Lichtgeschwindigkeit) und dann durch eine diinne Folie (einige 10 A dick) geschossen.
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In den Stéfen mit den Atomen des Targets werden die Elektronen des Projektils gestrippt.
Nach dieser Ionisation bricht die Bindung des Molekiiles auf und die positiven Ionen explodie-
ren aufgrund der Coulomb-Abstoffung. Die Messung aller Geschwindigkeitskomponenten der
aus der Folie austretenden Fragmente liefert die Informationen, um die rdumliche Struktur
des gebundenen Molekiils zu beschreiben (s. Abb.1.1).

Im Rahmen eines fritheren Experiments einer Gruppe unserer Kollaboration ([Len1998])
wurde erstmals die Coulomb-Explosion wiahrend der Kaskade exotischer Atome direkt be-
obachtet [Sie1997, Sie2000]. Dabei wurde festgestellt, daf dieser Effekt zu einer Verbreite-
rung der Rontgenlinien im Spektrum exotischer Atome fiihrt. Ein besseres Verstindnis dieses
Phénomens ist jedoch nétig, um die Spektren interpretieren zu koénnen. Deshalb wurde die

Coulomb-Explosion im Rahmen des Experiments R-98-01 [Got1998] vom Autor untersucht.

1.2.2 Untersuchung der pioninduzierten Coulomb-Explosion

Bisherige Messungen der Druckabhingigkeit der Kaskade exotischer Atome (s. 2.3.2) zeigten
Hinweise auf den Effekt der Coulomb-Explosion, vor allem in Ns. Jedoch konnte er bisher nie
direkt nachgewiesen werden, da die experimentellen Apparaturen nicht prézise genug waren.
Der Effekt lag unterhalb des Auflosungsvermdgens der Spektrometer und es konnten keine
parallelen Ubergiinge (s. 2.3.2) aufgelést werden. Priizisere Apparate ermdglichen nun, dieses
Phinomen direkt mittels der Linienbreite zu studieren. Mit dem verbesserten Spektrometer
ist diese Explosion eindeutig durch Verbreiterung der gemessenen Réntgenlinien nachweisbar.

Da die Coulomb-Explosion wahrend der Kaskade auftritt, hilft ihre quantitative Kenntnis

entscheidend beim Verstandnis der Zeitablaufe der Kaskade.

Das Experiment R-98-01 benétigt den Wert der Linienverbreiterung durch die Coulomb-
Explosion fiir die angestrebte Prézision der Messung der hadronischen Verschiebung 14 (ca.
0,2%) und der hadronischen Verbreiterung I';s (rund 1%) im pionischen Wasserstoff. Die hier
vorgenommenen Messungen sind ein wesentlicher Beitrag zur Bestimmung der Spektrometer-
auflosung.

Direkten Nutzen bezieht das Experiment durch die Kenntnis des Wertes der Verbreiterung
durch die Explosion fiir die Linie von O (genauer: 7~ O gh—5g)), deren Position — neben jener
von 7r‘9Be(4fH3d) — als in-situ Kalibration fiir die exakte Energiebestimmung des Ubergangs
7" Hgp—1s) dient (nur AE =~ 6eV; s. Abb. 1.2 und S. 58). Da die Messungen zur Bestimmung
der Antwortfunktion des Spektrometers mit CHy (Methan) erfolgten, bot sich der Kohlen-
wasserstoff CoHa (Azetylen bzw. Ethin) zur direkten Messung der Coulomb-Explosion an (s.
4.4). Aus der mit CH4 gemessenen Antwortfunktion des Spektrometers ldft sich auf die durch

Coulomb-Explosion verursachte Verbreiterung in 77_160(6}1%58.) schlieffen.
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Kapitel 2

Physikalische Grundlagen

2.1 Theorie der exotischen Atome

2.1.1 Exotische Atome im Bohr’schen Atommodell

Ein exotisches Atom ist ein atomares System, in dem das Elektron durch ein schwereres negati-
ves Elementarteilchen ersetzt wird. Am Anfang steht der Einfang des abgebremsten Teilchens
(z.B. Pion - 77) im Atom bzw. Molekiil durch Verdrangung eines der dufersten Elektronen.
Der mittlere Radius (,Bohrradius“) des Orbitals, bei dem diese Uberlappung der Wellen-
funktionen stattfindet, bleibt annéhernd gleich. Jedoch hat das neue Orbitalteilchen eine viel
grofere Masse. Da die Haupquantenzahl n fiir wasserstoffahnliche Systeme im Bohr’schen

Atommodell geméaf

h2e n2he
rnzﬁrﬂ:i? (2.1)
Ty Ze YA o’
mit der Wurzel des Massenverhéltnisses beider Teilchen skaliert, also
Ng & Ne Ha (2.2)
He
mit der reduzierten Masse
MMM A
=z & 2.3
Kz e +ma (2.3)

wird das Teilchen bei sehr hohem n,, eingefangen (z.B. wird ein 7~ im Wasserstoff bei n, =~ 20
eingefangen [Laal988]). Im Kohlenstoff ergibt der Einfang an der Stelle eines Valenzelektrons
(ne = 2, L-Schale) n, = 31. Das bedeutet auch, daf alle Bahnen des exotischen Atoms mit
ng < /2 = n, innerhalb der elektronischen K-Schale liegen. Ein 7~ befindet sich also ab

Hre
Ny &~ 15 innerhalb der Bahn der elektronischen K-Schale (s. letzte Spalte Tab. 2.1).

Da diese Teilchen eine grofere Masse als m, haben, sind die Bahnradien nach dem Atom-
modell von Bohr kleiner als im Wasserstoff und die Bindungsenergien der Niveaus B,, entspre-
chend grofer (Ra4. .. Rydbergkonstante des jeweiligen Kerns):

Z2a2c Z?
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Die Bindungsenergie des Niveaus n bei jeweils gleichem Z ist
L
Bnz=""Bpe (2.5)
e
Tab. 2.1 enthélt die aus den GI. 2.1, 2.3, 2.2 berechneten Kenndaten einiger wichtiger was-

serstoffahnlicher exotischer Atome.

’ Atom H ez [MeV /c?] ‘ o [me) ‘ 71 [fm] ‘ 71 [co) ‘ Neq ‘
H 0,5107 0,9994 | 52949 | 1,000 58 1
ete” 0,2555 0,5 105835 | 2 ~1
pte” 0,5085 0,9951 | 53178 | 1,004 92 1
uw~H 94,965 185,842 285 | 0,00539 | ~ 14
7~ H || 121,497 237,764 223 1 0,00421 | = 15
K™H || 323,478 633,031 84 1 0,00159 | = 25
pH 469,136 918,076 58 10,0011 |~ 30
>~H || 526,067 1029,488 51 1 0,00096 | ~ 32

Tabelle 2.1: Tabelle einiger wichtiger exotischer Atome mit reduzierter Masse ., Bohr-
radius des jeweiligen 1s Niveaus und jenem n,, dessen Radius demjenigen der e~ der K-
Schale in H entspricht (= ne,). las = 1Bohr = 0,5291772083(19)-10°m (A) =
52917,72083(19) fm. [PDG2002]

Obwohl das Bohr’sche Atommodell nur eine Naherung der tatsdchlichen Verhéltnisse ist,
lassen sich mit Gl.2.4 die Energien der Niveaus B,, und somit die Energien der Uberginge
recht gut berechnen. Die genauen, rein elektromagnetischen Energien liefert die relativisti-
sche Quantentheorie mit der Dirac-Gleichung fiir Teilchen mit Spin (z.B. Myon; kovariante

Schreibweise; i und ¢ =1, E,,...4-dim. Einheitsmatrix)
(19" Dy, — Bppia) U = [y(i0,, — eA,) — Eupig] ¥ =0 (2.6)

und die Klein-Gordon-Gleichung fiir Spin-0-Teilchen (z.B. Pion, Kaon; kovariante Schreib-
weise; i und ¢ =1) [Mes1990]:

Ki;}t - e<1>)2 — (—iV — eA)®

(DuD* + 124 = [0 +iedn) %+ ieA") + 2] 0 = 0

¥ = plp bazw. (2.7)

Weitere Korrekturen — wie Vakuumpolarisation, Selbstenergie, Renormierung der Masse, end-
liche Ausdehnung des Kerns, etc. — liefert die QED. Bei hadronischen Atomen ist auferdem

die starke Wechselwirkung zu beriicksichtigen.

2.1.2 Starke Wechselwirkung in hadronischen Atomen

Die Theorie der starken Wechselwirkung ist die QCD (Quanten-Chromo-Dynamik), welche die
Wechselwirkungen von fermionischen Feldern (Quarks) mit der Eigenschaft Farbe* (3 Frei-
heitsgrade dieser Eigenschaft) mit ,farbhéltigen® Eichfeldern (Gluonen als Austausch-Teilchen)
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beschreibt. Der heute giiltigen Theorie nach bestehen alle Hadronen aus solchen Quarks. Die
Beschreibung der QCD bei niedrigen Energien fiithrt zur Chiralen Stérungstheorie (xPT -
Chiral Perturbation Theory).

Der Einflufs der starken Wechselwirkung in hadronischen Atomen nimmt bei zunehmender
Entfernung der Teilchen ab. Daher kann man am Anfang der Kaskade (s.2.3) annehmen, daf§
das Boson nur durch das Coulomb Potential des punktférmigen Kerns beeinflufit wird. Wenn
das Hadron in Orbitalen ankommt, in denen seine Wellenfunktion signifikant mit jener des
Keruns iiberlappt (vor allem untere s- und p-Niveaus), werden starke Wechselwirkung und end-
liche Grofse des Kerns wichtig. Die Energieniveaus werden aufgrund der Ladungsverteilung im
Kern gegen geringere Bindung verschoben (¢ > 0). Eine zusétzliche Verschiebung (anziehend
oder abstofend) gegeniiber jenen Energien, die aus der rein elektromagnetischen Wechsel-
wirkung folgen wiirden (welche mittels QED recht genau berechnet werden koénnen), kommt
aufgrund der starken Wechselwirkung des gebundenen Hadrons mit dem Kern zustande. Wei-
ters existiert das exotische Atom nur sehr kurz in solchen Zustdnden, da alle Prozesse der
starken Wechselwirkung zur Absorption des eingefangenen Teilchens fiihren. Dadurch werden
die Niveaus verbreitert (Breite I'). Auferdem wird durch diese Absorption die Population des

néchsten Niveaus verringert. [Laal988§]

Im Rahmen der Potentialtheorie zur Beschreibung von hadronischen Atomen mit Spin 0
fiigt man in Gl. 2.7 ein ,,Optisches Potential“ (Vg) ein, welches die starke Wechselwirkung zwi-
schen Hadron und Kern beschreibt. Die dadurch modifizierte Klein-Gordon Gleichung lautet

somit (statt in kovarianter, in Potential-Schreibweise) [Laal988]:
2
[VZ — iz + (B~ Vo) } Vi) = 21 Vs V() (2.8)

Bei Vernachlassigung von Vg und mit Vo = % (Coulomb Potential) ergeben sich die Eigen-
werte der Energie bei punktweiser Ladungsverteilung im Kern ohne starke Wechselwirkung

Eﬁf}t . Die Bindungsenergien dieser Zusténde sind dann
k k
B, = BV — . (2.9)

Das Teilchen, welches das e™ ersetzt, ist in einem wasserstoffahnlichen Zustand gebunden,
die Wechselwirkung mit dem Kern kann als Streuung bei Relativenergie Null (genauer: knapp
unterhalb der Grenze der Streuung freies Teilchen-Nukleon) betrachtet werden. Wegen der
geringen Energien (Grofenordnung MeV) sind nur die ersten Terme dieser Teilchen-Nukleon
Wechselwirkung wichtig (s-, p-Wellen-Streuung). Dadurch kénnen pionische Atome Informa-
tion iiber die Pion-Nukleon Wechselwirkung am Streulimit liefern. Bei Reaktionen an der
Schwelle Bindung/Streuung besteht ein Zusammenhang zwischen der Streuphase n und der
Streulinge a (dem Wirkungsquerschnitt fiir s-Wellen-Streuung bzw. der Ubergangswahrschein-
lichkeit proportional) und den Parametern des optischen Potentials [Rin1985]. Die Grofen Vg,
nund a sind aufgrund der endlichen Lebensdauer des exotischen Atoms (Absorption) komplexe
Grofen.

Speziell die 7~-N Wechselwirkung wird zumeist in der Impulsapproximation behandelt. Die

7~ -Wellenfunktion Wz ist dann die Summe aus einfallender Welle ¢ und den gestreuten
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Wellen, die von jedem Streuzentrum ausgehen. In erster Néiherung setzt man ¥z ~ ¢z
(einfallende Welle auf ein Nukleon an Position z). Da die Streuung der 7~ an gebundenen
Nukleonen in dieser Approximation so behandelt wird, als geschéhe sie an freien Teilchen,
erhélt man die m-N Streuamplitude im Bereich geringer Energien als (l_c" , k... Impuls gestreutes

& einfallendes 7—; t. .. Isospin 7; 7. .. Isospin Kern; o ... Spin Kern):
Tz =bo+bil 7 [co + el - 7 R B + oy (R x F) [do + i+ 7] (2.10)

Die Koeffizienten by, b1, cg, ¢1, dg, di hingen von der isoskalaren s-Wellen Streuldnge as; und

dem isovektoriellen Streuvolumen ag; 2 ab:

bo = %(al + 2(13) b1

W~ Wl

(a3 —az) (2.11)

Co = %(4(133 + 2&31 + 2a13 + a11) C1 = [(20,33 + a31) — (2(131 + an)] (212)

Wendet man die Gleichung

(A + )i = =20, Vst (2.13)

auf die so entwickelte 7~ -Wellenfunktion an, erhdlt man das optische Potential erster Ordnung
nach Kisslinger [Kis1955].
Eine verbesserte Rechnung bricht die Entwicklung von W in der zweiten Ordnung ab, wo-
durch man das optische Potential zweiter Ordnung nach Ericson und Ericson erhilt [Eri1966].
Wenn das Teilchen dann die unteren Niveaus erreicht, beriicksichtigt man die endliche

Grohe des Kerns (durch Anderungen in Ve () ausgedriickt).

Lost man Gl. 2.8 mit diesen Potentialen Vg7 und Vi (), erhilt man die komplexen Eigen-
werte der Energie mit den Niveauverschiebungen ¢, , und Niveauverbreiterungen I',, ,
i

En,[ == EZ{? —Eng — irn,é (214)

Solange der Einfluff der starken Wechselwirkung die Bindungsenergien FE,, ; nur gering &n-
dert, lassen sich ¢,, , und I'y, o storungstheoretisch berechnen. Mit dem Ansatz, daf () Wasser-
stoffdhnlich ist, erhiilt man fiir die s-Niveaus die Deser-Beziehung [Des1954] (a”. .. hadronische
Streuldnge)

1 —27
Ens = 3T = — W a® (o <) (2.15)

2.1.3 Ziel des Experiments R-98-01

Der Zusammenhang dieser Theorie der optischen Potentiale mit der moderneren Chiralen St6-
rungstheorie YPT (und damit dem Standardmodell) liegt in der zuvor erwidhnten 7-N Streu-
amplitude am Streulimit (F = 0) (Gl. 2.10), die von Interesse fiir die Niedrig-Energie-QCD
ist. Da die Theorie der optischen Potentiale eine Nédherung der QCD bei niedrigen Energien
ist, setzen die experimentell bestimmten Grofen (Streuldngen und effektive Reichweiten) die
Parameter der yPT fest. Genaue experimentelle Werte solcher Grofen sind daher ein wichtiger
Test fiir die Methoden der xPT.
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Hier setzt das Experiment R-98-01 an mit dem Ziel einer wesentlichen Verbesserung der
Préizision der hadronischen Breite 'y (1%, bisher 9%) und der hadronischen Verschiebung e 4
(0,2%, bisher 0,7%). Beide Observablen sind nach Gl. 2.15 verbunden mit der hadronischen
Streuldnge, die direkt in die 7-N Streuamplitude eingeht.

Zerlegt man GI. 2.15 nach Realteil Re und Imaginérteil &, sieht man, dafl 2111 direkt pro-

portional zur ,hadronischen Streuléinge bei Energie 0 af, (Synonym fiir elastische Streuung

7+ p — 7+ p) ist und daf 2—11 quadratisch von der ,hadronischen Ladungsaustausch-

Streulinge* a’ _, (Synonym fiir inelastische Streuung 7=+ p — 7% + n) abhéingt [Des1954].
Diese beiden Streuléngen bestehen aus Linearkombinationen der bei der Streuamplitude ein-

gefiihrten s-Wellen Streuldngen ag; [Got1998, Des1954].

2
ah = @ =at+a =by—b (2.16)
2 —
al ., = M =V2a" = —V2bh (2.17)

Letztere sind wiederum verbunden mit der geradzahligen und der ungeradzahligen Isospin-

Streulinge a* und ¢~ durch

2
at = %Ebo (2.18)
a~ = %szl (2.19)

Messungen von €14 in pionischem Wasserstoff ergeben den prézisesten Wert von a’;l. Die ge-
genwirtige Genauigkeit von 10% in T'y, ist aber fiir die genaue Bestimmung von a~ nicht

ausreichend.

Eine wesentliche Motivation des Experiments besteht in einer genaueren Bestimmung des
Pion-Nukleon Sigma Terms oy, der iiber die xPT mit den Massen des %+ Baryon-Oktetts
verbunden ist und der durch at bestimmt werden kann [Gas1988|. Weiters sind die Pion-
Zerfallskonstante f; und die Pion-Nukleon Kopplungskonstante g,x mit den 7-N Streulédn-
gen verbunden. Die Zerfallskonstante f, ist direkt mit a~ (bzw. b;) iiber das Tomozawa-
Weinberg Theorem verkniipft [Tom1966, Weil966]. Die Goldberger-Miyazawa-Oehme Sum-
menformel verbindet ebenfalls die ungeradzahlige Isospin-Streulinge a~ mit g2, [Gol1955].
Beide Konstanten sind wiederum miteinander iiber die Goldberger-Treiman Relation verbun-
den [Eril988|. Somit legt eine Prézision der hadronischen Breite um 1% diese beiden Grofsen
mit entsprechender Genauigkeit fest. Auferdem 14t sich die Goldberger-Treiman Diskrepanz
bestimmen, die von g,y und f, abhingt [Gas1988]. Der somit ermittelte Wert kann mit dem
aus der yPT folgenden Wert verglichen werden. Zusétzlich ist diese Diskrepanz in einfachster

Niherung ident mit oben erwihntem o,y [Ste1995].

Das Ergebnis dieses Experiments wird somit eine Uberpriifung der Methoden der yPT mit
bisher nicht erreichter Genauigkeit erlauben und wird neue theoretische Berechnungen von a~
in hoheren Ordnungen stimulieren.

Weiters wird das Ergebnis einen genauen Test von Rechnungen der hadronischen Eigen-

schaften des Pion-Nukleon-Systems am Streulimit ermdglichen. Durch Vergleich mit den Re-
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sultaten aus Streuexperimenten 1aft sich feststellen, ob die in diesen Experimenten durchge-

fiihrte Extrapolation zum Streulimit korrekt ist.

2.2 Abbremsung und Coulomb-Einfang von Pionen

2.2.1 Ablauf

Die negativen Pionen werden nach dem Eintritt in Materie mit nicht-relativistischen Energien
durch Kollisionen mit e~ abgebremst. Direkte Wechselwirkung mit den Kernen spielt hier noch
keine Rolle. Ublicherweise wird der Energieverlust pro Wegléinge mit der Bethe-Bloch-Formel
beschrieben [Har1989a]:

dE 722 2m.c?3? s .. C 9
C ... Konstante; Z... Ordnungszahl; A... Atommasse; z... Ladung exotisches Teilchen;

B...Geschwindigkeit exotisches Teilchen; I ... Ionisationspotential; L,...Barkas-Effekt!;
Ls...Bloch-Term
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(a) Energieverteilung beim (b) Abhingigkeit des Streuquer-

Einfang (u~ in Z = 40). schnitts ¢ von der Hauptquanten-

lauw=1R4 =~ 13,6eV zahl der ersten gebundenen Zustan-
de fiir 4~ mit 16, 50 und 100€V in
He.

Abbildung 2.1: Energieverteilung und Streuquerschnitte beim Einfang von exotischen Teil-
chen (hier dargestellt fiir =) [Har1989a].

Der anschliefende Coulomb-Einfang geschieht bei Pion-Energien, die dem ersten Ionisa-
tionspotential des Elements entsprechen, also bei einigen 10€V (s. Abb.2.1(a)). Der weitaus
dominante Effekt ist der Einfang durch Emission von Auger-Elektronen, wahrend radiativer
Einfang vernachléssigbar ist. Der Radius des ersten gebundenen Zustandes des exotischen
Teilchens ist etwa der Radius des Orbits des emittierten e~. Das bedeutet fiir H und He (nur
Emission von K-Elektronen) Werte fiir n,, die aus der letzten Spalte in Tab.2.1 folgen (s.

Abb.2.1(b)). In Atomen mit héherem Z geschieht der Einfang durch Emission von e~ aus

1 Unterschiedlicher Energieverlust fiir positive und negative Ladungen durch Verschiebung der Elektronen

aufgrund des Feldes des Projektils
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der L- oder M-Schale. Das bedeutet sehr hoch angeregte atomare Niveaus? (auf jeden Fall
ng > 20). Man geht generell von einer auf wenige Hauptquantenzahlen n, konzentrierten

Verteilung der Teilchen aus.

Die experimentellen Ergebnisse fiir die atomare Einfangwahrscheinlichkeit werden durch
etliche Modelle, von denen einige im folgenden Abschnitt aufgefiihrt sind, recht gut wiederge-

geben.

2.2.2 Theorien des Einfangs

Die Beschéftigung mit den Vorgéngen des Einfangs reicht an die Anfinge der Entdeckung
exotischer Atome zuriick. Erste Berechnungen von Fermi und Teller [Fer1947, Whel947] ba-
sierten auf klassischen und semi-klassischen Berechnungen des Energieverlustes eines p~ in
Materie (unterschiedlich fiir Metalle, Isolatoren und Gase).

Semi-empirische Rechnungen von Schneuwly, Pokrowvsky und Ponomarev [Sch1978] erga-
ben, dafs der Einfangquerschnitt o des negativen Teilchens mit dem leicht gebundenen Hiillen-
elektron (grundlegende Annahme des Modells) von Z, aber auch von der Bindungsenergie E.
und der Quantenzahl n. des betroffenen e~ abhéngt. Demgeméaf werden die meisten Teilchen
zuerst in molekularen Orbitalen eingefangen. Dann wandern sie zu jenem Atom im Molekiil,
welches die grofere Elektronegativitét hat. Anschliefsend regen sich in atomaren Orbitalen vor
allem liber Auger-Prozesse ab. Aus diesem Modell erhélt man auch die beobachtete periodische
Abhéngigkeit der Einfangwahrscheinlichkeit von Z.

Weitere Verbesserung in der Ubereinstimmung mit experimentellen Daten brachte eine
quantenmechanische Berechnung des Problems auf Grundlage des obigen Modells [Egi1984].
In dieser Theorie ist der Einfangquerschnitt neben Z, E. und n. auch vom Drehimpuls ¢,
des e~ abhéngig. Fiir den Grofsteil der Atome des Periodensystems liegen die Effekte auf-
grund des Einflusses der chemischen Bindungen in der Gréfenordnung der experimentellen

Unsicherheiten und sind deshalb vernachldssigbar.

2.2.3 Einfang in Kohlenwasserstoffen

Jedoch spielt in Molekiilen mit wasserstoffhéltigen Verbindungen der Art von Hydriden Z,,H,
— so wie in den hier untersuchten Molekiilen CH; und CyHy; — die Art der chemischen
Bindung (Z — H Bindung) sehr wohl eine wichtige Rolle [Hor1981]. Stellvertretend seien die
Untersuchungen des ,, tAX Projekts* [Shi2000] erwdhnt, die in Studien des Einfangs von 7~
vor allem in Kohlenwasserstoffen [Shi1996] diese Abhéngigkeit erforschten.

Die Wahrscheinlichkeit Wi, dafs ein 7~ , welches in einer Probe mit in Molekiilen gebunde-
nen H Atomen vom p eingefangen wird (nuklearer Einfang, Reaktion pr~ — n7¥ — n + 27),
ist gegeniiber der Wahrscheinlichkeit des Einfanges in reinem Hy reduziert (Konvention
WIZIT(H2) =1, Wf o Z73 fiir Z < 10) und stark von den Eigenschaften der chemischen Bin-
dung, speziell von der Kovalenz der Z — H Bindung, abhéngig [Hor1981].

20bwohl eigentlich nur fiir wasserstoffihnliche Systeme giiltig, kann das entsprechende n, grob aus Gl.2.1

und 2.2 abgeschétzt werden.



14 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN

Ein Modell zur Erklarung fiir den Einfang und die Abregung des n~ in Hydriden ist in
Abb. 2.2 dargestellt. Durch Emission von Valenzelektronen werden die 7~ zuerst in einem
hoch angeregten molekularen Orbital eingefangen (7~ Z,,Hy) (I) und kommen dann in einem
zweiten Schritt durch Auger Emission von ,inneren* Elektronen in ein atomares Orbital eines
der beiden Bindungspartner. Dabei kann das Teilchen im H nur eingefangen werden, wenn es
das e~ des H, welches die Z — H Bindung aufbaut, durch Auger-Einfang ersetzt (II). Wird
das Teilchen im H-Atom eingefangen, kann es aber durch internen Transfer zum schwereren
Atom entlang der gemeinsamen Bindungsachse durchtunneln (IIT oben). Bricht die Bindung
auf, bewegt sich das neutrale 7~ H durch das Material oder Gas (IIT unten). Dann kann durch
Stoke das m ebenfalls zu einem schwereren Atom tiberwechseln (externer Transfer: m—H +
2’ — =72’ + p, IV unten), oder es wird nach der Kaskade im p des H absorbiert (n"H — n

PSfrag replacements , |, | 2v) und verschwindet (IV oben).

™

Rontgen ! H

interner Transfer pi
T H /
@9

externer Transfer \
7r7H—>n+ﬂ'0—>n+2'y

T H+2Z — w2 +p

2

Abbildung 2.2: Modell fiir den 7~ Einfang in Hydriden (Z — H), z.B. CHy4, C3Hy. Nihere
Erlauterungen im Text.

Die Pionen, die dem Atom Z durch internen oder externen Transfer zugefiihrt werden,
nehmen an der Kaskade in diesem Atom teil. Dadurch veréndert sich die Intensitdt Y der
pionischen Rontgenstrahlung von Z abhéngig davon, ob ein Transfer stattfindet oder nicht.
Diese Transferreaktionen treten in diatomaren Molekiilen mit gleichen Konstituenten (z.B.
Ns) nicht auf. Somit ist die Intensitdt der Rontgenstrahlung abhéngig von der chemischen
Zusammensetzung des Molekiiles (z.B. Y- von Oz # Y, von Hy0).

Der externe Transfer (gemessen in Gasmischungen Hy + X und C,,H,, + X (X...Edelgas))
verlduft in angeregten Zustdnden des 7~ H, da die Lebensdauer des 1s Zustandes dieses exo-
tischen Atoms nur < 1071°s betriigt [Shil996]. Vergleicht man Messungen dieses Prozesses
aus Gasmischungen (Hy + Z) mit jenen aus Gasmischungen (C,,,H,, + Z), so bemerkt man,
daf die 7~ der #—H Atome, die aus 7~ C,,H,-Molekiilen entstanden sind, mit einer zweimal
geringeren Rate zum selben Atom Z transferiert werden, als die 7~ der 7~ H Atome, die aus
7~ Ha-Molekiilen entstanden sind. Dieser Effekt diirfte daher herriihren, dafs die #=H Atome
in Molekiilen mit gebundenem H in einem weniger stark angeregten Zustand gebildet werden
als in Ho, und somit der Transfer-Wirkungsquerschnitt verkleinert und der nukleare Einfang
verstarkt wird [Hor1981].

Beide Transfermethoden (intern und extern) sind experimentell schwer voneinander zu un-

terscheiden. Daher konnten ihre relative Haufigkeiten noch nicht quantifiziert werden.

Die Wahrscheinlichkeit W}] des nuklearen Pion-Einfanges im H-Kern von Hydriden Z,,H,
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ist u.a. abhéngig von der Kovalenz der Z — H Bindung (Symmetrie des gemeinsamen e~ -Paares
in der Bindung), ihrer Energie und der Bindungsstirke der Z — Z Bindung (einfache, doppelte
oder dreifache Bindung). In CHy werden Wiicny) = 2,78 £0, 06% [Pet1976] der gestoppten
7~ im p des 7~ H Atoms eingefangen. Das bedeutet, daft Wg(cm) =97,224+0,06% der 7~
durch Einfang in ein atomares Orbital des C, internen Transfer oder externen Transfer im
C nuklear eingefangen werden. Fiir W;IT(Csz) konnte in der Literatur kein experimenteller
Wert gefunden werden. Eine Abschétzung dieses Parameters ergibt aufgrund der kovalenten
Dreifachbindung HC = CH Wy ¢, y,) £ 0,3% (s. A.3). Somit stehen mehr als 99,7% der im
CoHo-Molekiil eingefangenen 7~ fiir die Kaskade im C und fiir die Coulomb-Explosion zur

Verfiigung.

2.3 Die elektromagnetische Kaskade in exotischen Ato-

men

2.3.1 Die Kaskade im Allgemeinen

Als Kaskade bezeichnet man die Abfolge der verschiedenen Prozesse der Abregung des exo-
tischen Atoms beginnend beim Einfang des Elementarteilchens in den hochangeregten ersten
stationdren Zustand bis hin zum Grundzustand (bei myonischen Atomen) bzw. bis zu dem
Zustand, von dem aus der nukleare Einfang im Kern mit anschliefender Absorption erfolgt
(bei hadronischen Atomen). Sie héngt stark von den Experimentparametern ab (Dichte des
Targets) und liefert wichtige Informationen iiber die Teilcheneigenschaften, die Wechselwir-
kung mit dem Kern, Dynamik des Systems, etc. Die theoretische Beschreibung beruht auf
dem ,,Standard-Cascade-Modell (SCM)“ und seinen Erweiterungen ([Jen2002al), sowie einem
weiteren Modell ([Fail999]). Alle Modelle beinhalten eine Vielzahl an méglichen Prozessen zur

Abregung des exotischen Atoms.

Folgend seien diese Effekte aufgeteilt nach solchen, die das exotische System isoliert be-

treffen und nach Kollisionsprozessen (s. auch Abb. 2.3):

Interner Auger Effekt ist fiir Z > 1 die Abregung durch Emission eines Hiillenelektrons
aus dem Atom und dominiert unmittelbar nach dem Einfang am Beginn der Kaskade.
Zumeist finden zirkulare (s. S.19) p-Uberginge [(nz,ls) = (NaiyNei — 1) — (ng; —
1,m,; — 2)] wesentlich schneller als s-Ubergiinge [(ng,4s) = (NgisNgi —2) = (Mg —
1,n,,; — 2)] statt [Burl953].

Radiative Abregung ist die Abregung durch Strahlungsiibergénge des exotischen Teilchens
und iiberwiegt in der letzten Phase der Kaskade, wenn nur noch wenige Elektronen
vorhanden sind. Die Messung der Energien und Intensitdten der ausgesandten Ront-
genstrahlung sind die wichtigsten Quellen von Informationen iiber Kaskadenprozesse in

exotischen Atomen.

Nuklearer Einfang: Am Ende der Kaskade kommt es bei hadronischen Atomen zum Uber-
lapp der Wellenfunktion des Elementarteilchens und des Kerns und somit zum nuklearen

Einfang.
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. "7i " chemische Abregung
. . interner Auger-Effekt 7&_

8 _-
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6 E re externer Auger-Effekt

5 é Coulomb-Abregung
+ Rontgenstrahlung
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nuklearer Einfang: p+T1T—>10+n

Rdntgenstrahlung
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0 Auger-Effekt
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Abbildung 2.3: Hier abgebildet ist ein prinzipielles Termschema eines exotischen Atoms
am Beispiel des 7~H. Die Pfeile bedeuten die hiufigsten Uberginge in der Abregung des
Systems. Man unterscheidet den oberen Teil der Kaskade nach dem Einfang (n, > n, ), den
mittleren Teil, der vom externen Auger Effekt und der Coulomb-Abregung beherrscht wird,
und den letzten Teil der Kaskade (in m~H ab n, . =~ 5), in dem die Strahlungsiibergénge
iiberwiegen. Die Werte fiir die nukleare Absorption stammen aus [Mar1989].
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Die folgenden stofsabhéngigen Prozesse der Kaskade treten nur bei exotischem Wasserstoff,

eventuell noch bei Helium, auf. Sie seien der Vollstandigkeit halber hier angefiihrt:

Externer Auger Effekt ist die Abregung durch Emission eines Hiillenelektrons aus einem

Nachbaratom. Dies geschieht vor allem bei grofser Dichte, d.h. bei vielen Stoflen.

Beim Stark Effekt durchdringt das neutrale exotische Atom aufgrund seiner elektrischen
Neutralitdt die Elektronenhiille eines Nachbaratoms. Die Coulombfelder dieser Nach-
barn induzieren ,Stark-Oszillationen®, die die Bahndrehimpulszusténde ¢ mit gleicher

Hauptquantenzahl n, mischen.

Coulomb-Abregung ist die Abregung von neutralen exotischen Atomen bei Stéfen im Cou-
lombfeld eines Nachbaratoms. Die beim Ubergang An = —1 gewonnene innere Anre-

gungsenergie wird auf die kinetische Energie der Stofspartner aufgeteilt.

Chemische Abregung bezeichnet die Summe der dominanten Prozesse im oberen Teil der
Kaskade, die zu einem Aufbrechen der Molekiilbindung durch Anregung der Rotations-

und Vibrationszustinde fithren.

Wahrend der Kaskade treten Effekte auf, die keine Abregung fiir das exotische System brin-
gen und auf die in dieser Arbeit speziell eingegangen wird. Thre Untersuchung (v.a. Coulomb-
Explosion) liefert wertvolle Information iiber den Ablauf der Kaskade und den Zustand des

exotischen Atoms:

Coulomb-Explosion tritt bei exotischen Molekiilen auf. Dabei wird das exotische System
beschleunigt als Folge des Aufbrechens der molekularen Bindung nach dem Entfernen
von Valenzelektronen (z.B. durch Auger-Effekt nach Einfang eines negativen Teilchens).
Aufgrund der elektrostatischen Abstofung der so ionisierten Atome werden die Frag-

mente (also auch das exotische System) stark beschleunigt.

Durch electron-refilling wird die Elektronenhiille des exotischen Molekiiles wieder aufge-
fillt. Die e~ konnen einerseits aus hoheren Schalen des Atoms stammen, andererseits

aus Ladungsaustausch-Reaktionen durch Stéfte mit Nachbaratomen bzw. -molekiilen.

Die Dauer der Kaskade fiir 7~ (abzw. u~) liegt fiir Gase in der GréRenordnung von 10712 s
und in Festkérpern im Bereich von 107%s. Zwei Messungen der Zeit bis zur Absorption von
7~ in fliissigem Wasserstoff ergaben ¢, = 1, 21'(1)2 ps [Fie1960] bzw. 2,3 £ 0,6 ps [Doel963].
Weiters berechnete [Bur1953] die Zeit fiir den Ubergang von n,- = 8 auf das 1s-Niveau in
Brom zu 4,60 = 0,004 ps und in C t4pe0 = 0,09 ps.

2.3.2 Die Kaskade fiir Atome mit 7 > 2

Nachfolgend ist die Kaskade pionischer Atome an den Molekiillen CHy und CoHs, die Gegen-

stand dieser Arbeit sind, ausgefiihrt.
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Nach dem Einfang des 7~ im Molekiil oder Atom befindet es sich in einem sehr hoch
gelegenen Niveau und es beginnt mit der Kaskade der Abregungsprozesse (s. Abb.2.4). Vor
allem am Beginn der Kaskade findet die Abregung durch Emission von Hiillenelektronen statt
(interner Auger Effekt). Kommt das exotische Atom durch Stofprozesse einem Nachbaratom
nahe genug, kann die Abregung auch durch externen Auger-Effekt vor sich gehen. Die Wahr-

scheinlichkeit dafiir ist aber kleiner als jene fiir die Emission der internen e™.

PSfrag replacements
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Wenn nach einigen Auger-Ubergéingen die Energie nicht mehr ausreicht, um eine Abre-
gung iiber diesen Effekt zu bewirken, oder wenn alle Elektronen ionisiert wurden, sind nur
noch Strahlungsiibergéinge moglich. Diese radiativen Kaskadenprozesse erfolgen innerhalb des
Bohrradius der K-Elektronen. Daher kann der Einflufs der Elektronenschale vernachléssigt
werden. Weiters ist in der Betrachtung leichter Atome auch die endliche Ausdehnung des
Kerns vernachlassigbar.

Die emittierte Rontgenstrahlung kann mittels Rontgenspektroskopie direkt nachgewiesen

werden.

Die Kaskade bei Atomen mit Z > 2 ist im wesentlichen durch das Konkurrenzverhalten des
Auger-Effekts mit den radiativen Ubergéingen gekennzeichnet. Die meisten anderen in 2.3.1
erwahnten Prozesse, die bei H und He eine entscheidende Rolle spielen, sind hier nur von

geringer Bedeutung [Har1989b] — wie aus Tab. 2.2 ersichtlich ist.

Int. X- | Nukl. | Ext. | Stark | Coul. | Chem. | Coul. | e~
Kern Aug. | Ray | Einf. | Aug. | Mix. | Abr. Abr. | Expl. | Ref.
H w m m S S s s w w
He m m m S m w - w w
Z>2 s m m (m) w w (w) (m) (s)

Tabelle 2.2: Relative Starke der Prozesse in der Kaskade exotischer Atome in Abhangigkeit
der Kernladung. [Jen2002b]
s...starker Effekt, m. .. mittelmaRig, w. ..schwach, ()... nur fiir Molekiile

Wesentlich erschwert wird die Beschreibung der Kaskade durch die Bildung exotischer
Tonen, die mit Molekiilen und anderen Ionen chemisch reagieren konnen. Die Details der Ab-

regung hingen sehr stark von der molekularen Struktur des Materials ab. Allen Materialien ist
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aber gleich, daf die exotischen Atome schneller zu thermischen Energien abgebremst werden
als bei Z = 1, da die Wirkungsquerschnitte der elastischen Streuung groR (=~ 10~*° cm?) sind

[Men2001]. Allerdings wirkt die Coulomb-Explosion dem entgegen.

Im oberen Teil der Kaskade (ng, > nq) bewegt sich das eingefangene Teilchen auf einer fast
klassischen Bahn und verliert Energie durch Wechselwirkung mit den Elektronen und durch
Abstrahlung von Bremsstrahlung, wobei man einen kontinuierlichen Energieverlust annehmen
kann. Zirkulare Zustande, d.h. Niveaus mit ¢, = n, — 1, werden sehr schnell erreicht. Die
Kaskade ist fiir hohe n, vollkommen durch den Auger-Effekt dominiert.

Im wunteren Teil der Kaskade erreicht das Teilchen Orbits mit n, < n.q, deren Bohrra-
dius kleiner als jener der K-Elektronen ist. Die Berechnung dieses nun wasserstoffahnlichen
Problems wird quantenmechanisch durchgefiihrt. Schon Rechnungen von Burbidge [Burl953]
zeigten, daft auch hier der Auger-Effekt in Konkurrenz zur radiativen Abregung steht, worauf

im folgenden Abschnitt ndher eingegangen wird.

Direkte experimentelle Untersuchungen zum oberen Teil der Kaskade existieren nicht, da
die emittierten Auger-Elektronen nur Energien von einigen wenigen keV haben und daher

aullerst schwer nachweisbar sind. Somit mufl man sich auf Simulationen der Kaskade stiitzen.

Strahlungs- und Auger-Ubergiinge

Wie in Tab. 2.2 zu sehen ist, sind die Strahlungsiiberginge und Auger-Ubergéinge die vorherr-
schenden Prozesse der Kaskade von exotischen Atomen mit Z > 2.

Charakteristisch fiir Ubergéinge durch den Auger-Effekt ist, da der Sprung zwischen den
Niveaus den kleinsten Wert (An, = —1) annimmt. Falls jedoch nach einigen Auger-Prozessen
die Energie des Uberganges nicht geniigt, um eines der restlichen e~ freizusetzen, sind auch
Ubergéinge mit gréferem An, moglich. Das fiihrt dann auch fiir Auger-Ubergéinge zur Be-
volkerung hoher /,-Niveaus. Multipole von Monopol- bis Oktupol-Ubergingen werden in die
Rechnungen einbezogen, jedoch sind Dipol-Ubergéinge (Auswahlregel Al, = +1) die hiufig-
sten. Damit ist die Verschiebung der Drehimpulse ¢, in beide Richtungen gleich verteilt.

Im Gegensatz dazu bevorzugen die radiativen Ubergiinge eine mdoglichst grofe Anderung
An, mit Anderungen von Af, = =41 (vor allem —1, Auswahlregel fiir Dipolstrahlung),
wodurch die Verteilung der Zustinde zu kleineren Drehimpulsen hin verschoben wird (s.
Abb. 2.3). Dabei handelt es sich vor allem um elektrische Multipol-Strahlung, da magneti-
sche Multipol-Uberginge bei gleicher Multipolaritit mehr als eine Gréfenordnung langsamer
sind, soda$ iiberwiegend Dipolstrahlung emittiert wird. Quadrupol-Ubergiinge spielen nur in
den letzten Ubergéingen myonischer Atome mit hohem Z eine Rolle, da die exotischen Teil-
chen in hadronischen Atomen mit hohem Z schon in héheren Niveaus absorbiert werden. Es
bilden sich Serien von Ubergingen, die von gleichem £, mit verschiedenen Nz ; ausgehend den
gleichen Grundzustand ng ; mit ¢, — 1 bevilkern (Lyman-, Balmer-, Paschen-Serien, ... ).
Strahlungsiibergiinge treten vor allem von inneren Niveaus (¢, < n,) aus auf, da dort An,
grof$ ist.

Experimente unterstiitzen die Annahme, daf unterhalb einer gewissen Ordnungszahl Z

die Elektronen wahrend der Kaskade einzeln nacheinander von den dufieren bis in die inneren



20 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN

Schalen aus dem Atom entfernt werden, sodaf am Ende fast komplette Ionisation erreicht
wird [Sim1988, Sim1994].

Die Raten der Dipol-Strahlungsiibergénge fiir exotische Atome mit Z > 2 skalieren mit

den Raten aus atomaren Wasserstoff durch

rad,Z _ 4 ~rad,H
Fx,niéq,anfff = Haz Z Fe*,niei—mfﬁf : (221)

Die radiativen Ubergangswahrscheinlichkeiten (AW rqq = Trqq) fir zirkulare Ubergiinge erge-
ben [Sim2003]:

B a502 24n1n2n174 n. —1 2n,—2
Wiaals™'] = Z*my, én _(19;41”_)1
T

o (2.22)

Ng(ng — 1) s o2ng — 1
)

m.
= 5,355001868 - 107 —= z4 24n=
’ (2n, —1)(2n, — 1 ni(ng, —1)2

Me
4
09%27

e nd

Wyeaals™'] ~ 10,71-1 (Ndherungsformel fiir hohe n,,) (2.23)

Die Raten der internen p-Auger und s-Auger Ubergiinge sind in [Bur1953] angegeben:

1(Z—1\? mmeet Z —1\"* mmeet
ey (7)) G e (57) T 220

Das Verhéltnis der Raten der Emission von K-Elektronen und der Raten des radiativen
Ubergangs ist gegeben durch [Har1989b]:

Ng (Z-1)
I pug _ 5 Ore(E) (2.25)
Frad (Z — 1)2 aor ’

Dabei ist Uif&l)) der photoelektrische Wirkungsquerschnitt bei Energie E fiir ein Atom mit

Z — 1, Nk die Besetzungszahl der K-Schale und o = B’ der Thomson Wirkungsquer-

= 2 A
3mic

schnitt (s. Tab. A.2), wobei nur Monopol- und Dipol-Terme beriicksichtigt sind.

Am Beginn der Kaskade (hohes n,) dominiert vor allem Auger-Abregung, da die Uber-
gangsenergien AFE klein sind. Am Ende der Kaskade, wenn nur noch wenige Elektronen vor-
handen sind (z.B. sind fast alle 4~ Ne und p~Ar Atome komplett ionisiert, wenn das pu~
n, = b erreicht hat [Bac1989]), oder wenn AFE so grof wird, dak I'qq > T4y wird, iiber-
wiegen die Strahlungsiibergénge (s. Abb. 2.3) mit moglichst grofem An,. Diese kénnen dann
durch Rontgenspektroskopie direkt beobachtet werden. Die Raten der Strahlungsiibergénge
nehmen rasch mit steigendem n, ; ab, der schnellste Ubergang erfolgt von 2p — 1s.

Am Beispiel der Abb. 2.5 sieht man, daf im gleichen Stadium der Kaskade meistens ein

Prozef uiber die anderen konkurrierenden Prozesse dominiert.

Die zirkularen Niveaus® werden durch beide Mechanismen bevélkert (s. Abb.2.3). Ist das
exotische Teilchen in einem zirkularen Zustand, fiihrt dies zu einer schrittweisen Abregung

(n,0) = (ngiyngi — 1) — (ng; — 1,ny,; — 2). Speziell Strahlungsiibergéinge mit grofen An,

3Niveaus mit £ =n — 1
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Abbildung 2.5: Dominierende Uberginge in der
Kaskade bei Z > 2 (hier u~Fe). Aufgetragen ist der 4
Beitrag der verschiedenen Prozesse in Abhangigkeit "
der Hauptquantenzahl. [Har1989b]
—. .. Réntgenstrahlung —-. .. K-Auger-Effekt 0

---...L-Auger-Effekt  ---... M-Auger-Effekt

filhren zu diesen Niveaus und verlangsamen damit die Kaskade, da nur noch Uberginge mit
An, = —1 auf das folgende zirkulare Niveau moglich sind. Gegen Ende der Kaskade finden
daher fast nur noch zirkulare Dipoliibergénge statt (,zirkulare Kaskade®). Treten im Spek-
trum ausschlieflich zirkulare Ubergéinge auf, kann angenommen werden, daf alle e~ emittiert

wurden.

Fir Z > 6 (Kohlenstoff) ist T'ayg > I'vea, d.h. die Dauer der Kaskade ist durch die
Strahlungsrate des ersten und damit auch langsamsten radiativen Ubergangs bestimmt, wenn
keine Elektronen mehr fiir Auger-Prozesse vorhanden sind. Diese Strahlungsrate liegt bei
107195~ fiir leichte bis 107 s~ fiir schwere Atome.

Falls die K-Schale voll besetzt ist, dann steigt die Haupquantenzahl des hochsten Zustan-
des, bei dem I' 4y =~ I'rqq ist, langsam mit Z an. Der Bereich dieser Zusténde liegt bei den

meisten Atomen zwischen n, ~ 7 und n, =~ 3.

Die Dichteabhingigkeit der Kaskade

Sind alle e~ vorhanden, hat der Auger-Effekt die grofite Wahrscheinlichkeit. Es héngt aber
stark von der atomaren Struktur und dem chemischen und physikalischen Zustand des Tar-
gets ab, ob die durch die emittierten e~ verarmten Niveaus wieder schnell genug aufgefiillt
werden. Im einfachsten Fall betrachtet man nur Emission und Wiederauffiillen in der K-Schale
[Kni1983|. Kompliziertere Modelle beinhalten auch das Auffiillen in der L-Schale und andere
Effekte. Die Rate des electron-refilling ist gegeben durch [Bac1989]

>\ref = PV 0eccap (226)

mit der Targetdichte p, Geschwindigkeit der ionisierten exotischen Atome v und dem Wir-

kungsquerschnitt fiir Elektronen-Einfang oecqp.

Das Verhiltnis der Rontgenintensitiiten von parallelen Ubergingen* bzw. Serien-Uber-
5f—4d
59g—4f
der fiir den Auger-Effekt zur Verfiigung stehenden Elektronen abhéngig, da nur die radiativen

géngen® zur Intensitit des jeweiligen zirkularen Uberganges (z.B. ) ist von der Anzahl

Ubergiinge rasch auf eine zirkulare Kaskade fiihren.

4Uberginge (ni,£;) — (n; —1,4; — 1) mit £; < n; — 1
5(ni £;) — (ng,Ly) mit An>1und £ =ny —1
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Dieses Verhéltnis sinkt bei abnehmender Gasdichte. Das ist bedingt durch das verringerte
Wiederauftiillen der Schalen aufgrund der reduzierten Zahl von Stéfsen mit Nachbarmolekiilen,
da bei sinkendem Druck p die Teilchendichte n abnimmt und somit die mittlere freie Weglénge

[ gemif
1

V2no
zunimmt (n...Teilchendichte, o...Streuquerschnitt). Das fiihrt dazu, daf die Kaskade be-

reits vor einem Stofprozefs beendet ist. Bei geringem Druck verlieren deshalb leichte Atome

I = (2.27)

sdmtliche Elektronen durch Auger-Effekt, bevor ein Stoft mit einem Nachbaratom moglich ist.
Zur weiteren Abregung sind daher nur noch radiative Kanéle moglich. Diese fithren schnell
durch ihre groferen An, auf eine zirkulare Kaskade mit steigender Rate in den zirkularen
Ubergiingen und sinkender Rate in den parallelen bzw. Serien-Ubergéingen [Kir1999].

Im anderen Fall, wenn die Kaskade zum Zeitpunkt des Stofles mit einem Nachbaratom noch
nicht beendet ist, werden die Niveaus mit ¢, < n, bevolkert. Dies erhoht das Verhéltnis der
Intensitit der parallelen bzw. Serien-Ubergéinge zu den zirkularen Ubergéingen. In Gasen mit
groferem Z konnen die fehlenden K- und L-Elektronen aus hoheren Schalen ersetzt werden,
weswegen diese Abhéngigkeit der Rontgenintensitdten vom Druck weniger ausgeprigt ist.

Je hoher also die Atomdichte ist, desto hoher ist die Wahrscheinlichkeit fiir Auger-Uber-
ginge, die das eingefangene Teilchen davon abhalten, zirkulare Orbits zu erreichen. Damit

sind die parallelen bzw. Serien-Ubergéinge bei hoher Dichte hiufiger.

Diese Dichteabhéngigkeit der Intensitatsverhéltnisse der Rontgenlinien wurde erstmals bei
myonischen Atomen bei hohen Driicken nachgewiesen [Kni1983, Ehr1983]. Einatomige Ga-
se (Edelgase) zeigen bei Zimmertemperatur unterhalb von ca. 10bar keine Anderung des
Intensitatsverhéltnisses mehr, d.h. die Kaskade ist schon abgeschlossen bevor ein Stofs mit
electron-refilling erfolgt. Zum Beispiel hat antiprotonisches Kr unter 50 mbar Auffiilllungsra-

-1

ten von 10° s~!, wiihrend die radiativen Raten mehr als 10!°s~! betragen. Wihrenddessen ist

bei Driicken iiber 10 bar das electron-refilling von der gleichen Groéfsenordnung, wie die Emis-
sion durch Auger-Effekt. Zum Beispiel wurde die Auffiillungsrate der Niveaus von pAr!0+
bei 5bar zu 5-10'2s7! bestimmt. Das ist vergleichbar mit den Strahlungsraten bei n, ~ 10
[Har1989b]. Bei mehratomigen Gasen liegt diese Schwelle jedoch bei weniger als 0,5 bar, d.h.
die Stofzahl ist in diesem Bereich (< 10bar) 20-mal grofier als bei einatomigen Gasen, bzw.
die Zeit zwischen den Stofen entsprechend kleiner. Dieser Unterschied im Verhalten der Gase
mit dieser Verringerung dieses Schwellwerts war ein Hinweis auf den zu erwartenden Effekt
der Coulomb-Explosion [Kni1983]. Das heift, daf die Coulomb-Explosion das electron-refilling
und damit die Druckabhéngigkeit der Kaskade um mehr als eine Gréfienordnung verstarkt.
Vergleiche mit Rechnungen zeigen, dafs die Molekiile noch nicht fragmentiert sind, wenn
das exotische Teilchen n., (s. 2.1) erreicht. Die Kaskade geht im oberen Teil innerhalb des
Molekiiles vor sich, bevor das Molekiil durch die Abstoffung der freigelegten Kernladungen bei

geringerem n, durch die Coulomb-Explosion zerstort wird.

Zusammenfassend sieht man, daf der Abregungsprozefs die Elektronenhiille Schale um
Schale ionisiert, wodurch friihzeitig ein hoher Ionisationsgrad erreicht wird. Das Réntgenspek-

trum der exotischen Atome ist einerseits eine Funktion des chemischen Zustandes (beteiligte
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Elemente und Molekiilstruktur), andererseits vom physikalischen Zustand des Targets abhén-
gig (Dichte, Atomgrofe bei Mischungen u.s.w.). Diese Zusammenhinge resultieren aus dem
Coulomb-Einfang, der vom Einfangquerschnitt o und der Flufsdichte der einfallenden Teilchen
abhéngt. Die Abhéngigkeit beider Parameter von der Energie der Teilchen wird durch die
Elektronenstruktur des Targetmaterials bestimmt. Auferdem ist die Kaskade der Abregungs-
prozesse sensitiv auf die Dichte des Materials. Die Hauptquantenzahl n, der Niveaus, die nach
Emission von Auger-Elektronen wieder aufgefiillt werden und die Rate dieses electron-refilling
beeinflussen das Konkurrenzverhalten zwischen Auger- und radiativen Ubergéingen. Dadurch
ergeben sich die Intensitdtsverteilungen der Rontgenstrahlung bei gegebener Population der

{,-Zusténde nach dem Einfang.

2.4 Coulomb-Explosion

Die Coulomb-Explosion von exotischen Atomen tritt bei Experimenten fast immer auf (aller-
dings je nach Molekiil mit unterschiedlicher Intensitét), da die meisten Targetgase in moleku-
larer Form vorliegen (Hs, O3, No, ... ). Jedoch war sie bisher bei der Erforschung exotischer

Atome aufgrund der geringen Energieauflosung der Detektoren nicht direkt mefbar.

oulomb-Explosion in Kohlenwasserstoffen

l

— " @ d
o, 9 49

Kern

=
)

c2+

Abbildung 2.6: Coulomb-Explosion in CoHs durch Einfang eines Pions.

Ein Kohlenwasserstoff-Molekiil (hier speziell Azethylen CoHy bzw. Methan CHy) fingt ein
7~ unter Emission von Valenzelektronen ein. Durch Auger-Effekt werden weitere Elektro-
nen emittiert. Aufgrund der abstoffenden Coulombkraft werden die nun nicht mehr elektrisch
abgeschirmten Kerne stark in entgegengesetzte Richtungen beschleunigt, wodurch die Mole-
kiilbindung aufbricht (s. Abb.2.6). Das 7~ bleibt bei einem der Kerne ,haften“. Das exotische
System 7C bekommt eine erhéhte kinetische Energie Ty, die vom Coulomb Potential Vc; der

Abstoffung resultiert. Dabei wird fiir VC; ein einfaches Coulomb Potential fiir Punktladungen

angenominen.
1 q1+ q; 2
Vc;r(r) = Ime 7 e (2.28)
Durch die Explosion erhélt das exotische Atom die kinetische Energie
MaC ’l_}QC
The = —=. (2.29)

2
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und es erhoht sich die kinetische Energie des anderen Fragments, T, bzw. seine Geschwindig-

keit Uc. Aus der (klassischen) Impulserhaltung folgt im Falle von zwei Explosionsfragmenten

- (zve)
= —

UrC 2.30
e UmC (2.30)
mit der Kernmasse mc von 2C (per Definition 12-u), und der Masse m,c von pionischem
Kohlenstoff (m¢ + m,— Bindungsenergie).

Das Potential VC; teilt sich geméf dem Verhéltnis der Massen der beiden Fragmente (s.
Tab. A.2) auf:

VCZ+ =Trc +T1Cc (2.31)

Somit 14t sich aus der gemessenen Dopplerverbreiterung iiber die daraus deduzierte ki-
netische Energie Tc auf die Grofse des abstofsenden Potentials VC2+ schlieffen und damit der

Ladungszustand des Molekiils bei der Explosion berechnen.

2.4.2 Auswirkungen der Coulomb-Explosion

Die erhohte Geschwindigkeit des exotischen Systems hat zwei Konsequenzen fiir das Réntgen-

spektrum der pionischen Kaskade:

1. Das exotische Atom hat zum Zeitpunkt der Explosion das Ende der Kaskade noch nicht
erreicht. Die erhohte Geschwindigkeit ' filhrt zu einer Verschiebung der Frequenz v der
Rontgenstrahlung gegeniiber der Ruhefrequenz vy durch den Doppler Effekt im nicht-
relativistischen Fall f <« 1.

v=1y(1£pP) mit g=— (2.32)

Da die Explosion der Molekiile im Gas isotrop in den Raumwinkel 47 erfolgt, sind die
Geschwindigkeitsvektoren v im Raum gleich verteilt. Sichtbar wird allerdings nur die
Komponente v, in Richtung des Spektrometers. Dies fiihrt im Linienspektrum wegen
E = hv summiert {iber alle Frequenzverschiebungen zu einer Doppler-Verbreiterung der
Rontgenlinien mit der Energie Ej.

AEpo A

v .
B e B wobei Av=|v— ] (2.33)

Mit der tiber die Verbreiterung bestimmten Geschwindigkeit § ist der Zusammenhang

zur kinetischen Energie des Fragments Tc und dem Coulomb Potential vor der Explo-

sion VC; gegeben.

Tab. 2.3 schétzt die zu erwartenden Werte der Verbreiterung im Falle von CoHs unter
Annahme verschiedener Ladungszustéinde der beiden Bruchstiicke ab (berechnet mit
Gl.2.28-2.33 unter der Annahme m¢ = m,c).

Durch einen numerischen Vergleich mit der mittleren kinetischen Energie Fy, eines Ga-
ses aus Kohlenstoffatomen bzw. dessen mittlerer thermischer Geschwindigkeit vy, =
635,42 == bei 295 K kann man auf die Stirke der Coulombabstofung zuriickschliefen.



2.4. COULOMB-EXPLOSION

25

’ q ‘ a5 H a ¢ ‘ Ve, [ev] ‘ p-107° ‘ vy [m/s ‘ Trc [eV] ‘ AEpop[meV] ‘ I'p [meV] ‘
1 1 1 12,0 32,5 9749,6 5,98 96,7 193,4
1 2 2 23,9 46,0 13788,1 12,0 136,8 273,6
2 2 4 47,9 65,0 19499,3 23,9 193,4 386,8
2 | 3 6 71,8 797 | 23881,6 | 35,9 236,9 4738
3| 3 9 1077 976 | 292489 | 53,9 290.1 580,2
3| 4| 12 | 1436 12,7 | 337737 | 718 335.0 670,0
4|4 16 [1915 130,1 | 389986 | 958 386,9 773,8
45 | 20 | 2394 1454 | 43601,7 | 119,7 4325 865,0
5 5 25 299,2 162,6 48748,2 | 149,6 483,6 967,2
5 6| 30 |3591 | 1781 | 534010 | 1795 529.7 10594

Tabelle 2.3: Berechnung des Coulomb Potentials VCJ; zweier ionisierter 1~ 12C Atome mit
lonisationsgrad q; bzw. q3, der resultierenden Geschwindigkeit der Fragmente nach der
Coulomb-Explosion, sowie der Dopplerverschiebung AEp,, der Réntgenlinie. Der dadurch

verursachte Doppler-Anteil (Dopplerbox) in der Breite der Linie betragt I'p = 2 AEp,.

2.

AuRerdem verkleinert sich fiir das exotische Atom die mittlere freie Flugzeit ¢ bis zum
néchsten Stofs, womit die Anzahl der Stofe pro Zeiteinheit ansteigt. Daher ist die Stoft-
zahl stark erhoht und vergleichbar mit der Stofizahl bei hohen Driicken. Ist die Kaskade
noch nicht abgeschlossen, bevor ein Stoft mit einem Nachbarmolekiil erfolgt, hat dies Aus-
wirkungen auf die Intensitétsverhdltnisse im Spektrum. Fiir das Targetgas (hier CoHs),
welches als ideales Gas angenommen werden kann, erhélt man die mittlere Flugzeit 7
bzw. die mittlere Stofzahl Z aus der kinetischen Gastheorie mit der mittleren freien Weg-
linge [ aus Gl.2.27 und der mittleren thermischen Geschwindigkeit der Maxwell’schen

Geschwindigkeitsverteilung

o= ) 2kT (2.34)
m™m
durch B
I 1
L 2.35
TTiTZ (2:35)

Durch die Coulomb-Explosion hat das exotische Atom wC eine stark erhchte Geschwin-
digkeit v,. Jedoch dndert sich fiir die Stoke des exotischen Atoms mit den Molekiilen
des Targetgases die mittlere freien Weglénge [ nicht, da die Gesamtzahl der Atome n
gleich bleibt (Gl. 2.27). Dadurch verkiirzt sich die Flugzeit zwischen zwei Stofen ¢. Dies
beeinflufst die Kaskade des exotischen Teilchens (s.2.3.2), da zum Zeitpunkt des Stofes
die Abregung des hoch angeregten Systems noch nicht beendet ist. Bei den Stéflen der
stark ionisierten Fragmente mit den Nachbarmolekiilen wandern aufgrund des hohen
Tonisationsgrades Hiillenelektronen zum exotischen System. Diese Elektronen stehen bei
der Abregung des noch in einem hoéheren Niveau n, befindlichen 7~ wieder fiir Auger
Prozesse zur Verfiigung, sofern sich das 7~ noch nicht in einem zirkularen Niveau be-
findet. Dadurch werden die Bahndrehimpulszustédnde mit ¢, < n, — 1 starker bevolkert
und die schrittweise Abregung der zirkularen Kaskade nimmt ab. Dies driickt sich durch

ein Ansteigen der Linienintensititen der parallelen bzw. Serien-Ubergiinge gegeniiber
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der Intensitéten der zirkularen Ubergiinge aus.

Damit kann erklart werden, dafs bei diatomaren Gasen (z.B. N3) der Wert des Druckes,
ab dem die Kaskade bereits vor dem Stofs abgeschlossen ist, rund 20 mal geringer ist
als bei einatomaren Gasen. Weiters ersicht man daraus, daf bei diatomaren Gasen die
Spektrallinien der Serien-Ubergéinge intensiver sind als bei den entsprechenden monoa-
tomaren Gasen (s. Abb.2.7).

Aus der Verbreiterung der Rontgenlinien und der Geschwindigkeitskomponente v,, 14ft sich die
freie Flugzeit ¢ abschétzen. Durch einen Vergleich dieser Flugzeit mit der Dauer der Kaskade
bekommt man einen Einblick in die zeitlichen Abldufe der Kaskade. Dies beantwortet die

Frage, ob die Kaskade vor dem Stoft mit einem Nachbaratom bereits beendet ist.

T o3 4C(3-2) :'v
g ~ EY
a1 +
i s x
- e 7 90
in L9
E : g g3 | CH.
c
m ok,
X 0/ . 5
Abbildung 2.7: Spektren von e 1 met3) ue(3-2) s
~ <
pC in CHy (13,3mbar) und g ) Iy
) — oL -
CoHg (6,7 mbar). Sichtbar sind 150 fte ~i Zé’g - aaz
die intensiveren Linien der Serien- %\ Ulg + é\gbi’ C.H
; 2lg
Ubergénge in CoHg (z.B. 6 — 4, h JL g 9%
6_’3,5_’3,642,5—>2, | e sl
. .. 0 0 5 10 15 20
4 — 2) verglichen mit jenen von
CH,. [Kir1999] E [keV]

Eine grobe Abschitzung ergibt fiir I einen Wert von von 5,25-107%m (aus Gl.2.27, 2.34,
2.35). Daftir wurde die Annahme gemacht, daf es sich um ein ideales Gas bei NTP (273K,
1 bar, 2,68-10%® Molekiile/m?) handelt mit 2 A Atomradius (n = 2 in GL.2.1). Der Wert fiir
bei 1 mbar ist 5,25:107°m und bei 1000 bar 5,25-107'* m. Der Wert ¢ wurde fiir Ny (28 -£;)

ermittelt zu ¢ ~ 450 . Daraus ergeben sich die Werte von 7 zu: 1,2:1071%s (1bar), 1,2-10™"s
(1 mbar), 1,2-107*s (1000 bar).

Hinweise auf die Coulomb-Explosion wurden bisher nur aus der Dichteabhéngigkeit der
Intensitatsverhéaltnisse gefunden. Vor allem in myonischem und pionischem Ns hat sich die
Kaskade viel stérker druckabhéngig erwiesen als z.B. in 7~ Ne. Dies wird durch die Explosion
der Fragmente im Ny erklart.

In exotischen Atomen wurde die Coulomb-Explosion bisher nur einmal direkt untersucht
[Sie1997, Sie2000]. Um die detaillierten Vorgénge bei der Explosion zu verstehen, sei im fol-
genden Abschnitt eine Beschreibung der Effekte der laserinduzierten Coulomb-Explosion und

der Explosion durch Schwerionenbeschufs durchgefiihrt.
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2.5 Coulomb-Explosion durch andere

Anregungsverfahren

2.5.1 Laserinduzierte Coulomb-Explosion

In den Experimenten wird ein diatomares Targetgas (ca. 10~% mbar Druck) mit hochintensiver
(> 10'3-10"° W) gepulster (100fs—2ps) Laserstrahlung (400-800 nm Wellenléinge) beschos-

cm?

sen. Damit wird die Coulomb-Explosion der Molekiile kontrolliert herbeigefiihrt. Gemessen
werden die kinetischen Energien der Fragmente (kinetic energy release — KER), die fiir den
jeweiligen Ladungszustand ¢, - g5 zum Zeitpunkt der Explosion typisch sind. Die Abhingig-
keit dieser freigesetzten Energie von den Parametern Wellenldnge A, Pulszeit ¢, Intensitat I,
wurde z.B. in [Lud1997, Sch1999| untersucht. Bei hohen Ladungszusténden sind diese KER-
Werte nur gering von der Laserintensitdt /; und der Pulszeit ¢, abhéngig. Jedoch sind fiir
alle Aufbruchskanile die KER-Werte nur Bruchteile der zu erwartenden theoretischen Werte.
Dabei geht man vom einfachen Modell der Explosion aus dem Gleichgewichtsabstand R = R,
der Kerne im Grundzustand des neutralen Molekiils mittels Coulombenergie F, = % aus.
Die KER-Werte betragen fiir Cly 70%, No 47%, O2 42%, Io 75% vom jeweiligen theoretischen
Wert.

Mehrere Modelle wurden entwickelt, um diese Diskrepanz zu erkléren.

Modell von Chelkowski und Bandrauk

Chelkowski und Bandrauk [Chel1995] entwickelten ein Zwei-Stufen Modell basierend auf einem
festgestellten Maximum der Ionisationsrate im Feld des Lasers als Funktion des Kernabstandes
bei einem Kernabstand R = R, ~ 4,5A. Eine gesteigerte Instabilitit des Molekiiles durch
Verlust mehrerer e~ bei R, ist fiir die geringeren Werte der kinetischen Energien der Fragmente
verantwortlich. Bei I, > 104

W, sind die Ionisationsraten so schnell (~ 10'*s7!), daf die

Elektronenemission kiirzer dauert, als die Bewegung der Kerne.

\B:Qa“ \R=9_,,5_au \R=14
Abbildung 2.8: Potential fiir 0 \\\7.39.12 S~ J.9e12 T~ 7912
GuBere e~ von Ixt in ei- 10 ~J
nem starken elektromagne- <
tischen Feld (Laserintensi- %—20 Y_A_(\
tit zB. 7,9102 %) bei 2 of\ \_ 53e13]
3 verschiedenen Abstinden & \\
der Kerne zur Veranschauli- 10 \
chung der erhéhten lonisati- 20 |, J
onswahrscheinlichkeit bei R,. -5 0 51015 -5 0 51015 -5 0 51015
[Pos1996a] r(a.u.)

Im Gleichgewicht bei R, sind die e~ des Molekiiles frei beweglich zwischen den Kernen, sind
aber wegen dem hohen Ionisationspotential (s. Abb.2.8) schwer ionisierbar. Dieses wird erst
bei sehr hohen Intensitdten durch das Feld des Lasers in die Néhe des Niveaus des Elektronen

gedriickt. Bei groferem Kernabstand R konnen die e~ bei der Bewegung von einem Kern zum
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anderen genug kinetische Energie im elektrischen Feld des Lasers gewinnen, um die Barriere
beim zweiten Kern zu iiberwinden (Tunneleffekt) und zu entweichen. Dieser Mechanismus ist
aber nur moglich, wenn die interne Barriere zwischen den beiden Kernen (die mit steigendem
R zunimmt), dies nicht verhindert. Diese beiden gegenldufigen Trends legen die Vermutung
nahe, dafs es fiir ein spezifisches elektrisches Feld einen spezifischen Abstand R gibt, bei dem
die Tonisation einen Maximalwert erreicht. Bei diesem kritischen Abstand R. haben die e~
die besten Bedingungen, um den internen und den externen Potentialwall zu {iberwinden.
Zusétzlich mufs sich aber auch das elektrische Feld schneller &ndern, als die Zeit fiir den
Ubergang zuriick in den urspriinglichen Potentialtopf (Laserzykluszeit < Tunnelzeit).

Die Rechnungen von Chelkowski und Bandrauk ergaben tatsdchlich eine gesteigerte lo-
nisationsrate bei R ~ 4,5A und weiters wurde festgestellt, dakt der Wert R, nicht von der
Intensitdt und der Ladung abhéngt. Dies stimmt mit den experimentellen Beobachtungen
iiberein. Fiir die optimalen Werte des elektrischen Feldes und der kritischen Distanz erhielten

die Autoren:

4,07
T

p

Eopt =0,12912 ¢ R. = (2.36)

I, .. .Tonisationspotential des neutralen Atoms; ¢*...Ladung des Ions. Damit berechneten sie
R.[A] = 4,25 fiir Cly, 3,8 fiir Ny, 4,05 fiir O und 5,3 fiir I.

1. Zuerst verliert, symmetrisch auf die Kerne aufgeteilt, das Molekill 20 = 1-6 e~ im
Gleichgewichtsabstand R, des neutralen Molekiiles As.

2. Aufgrund der Ionisation erfolgt eine erste Coulomb-Explosion der beiden Ladungen @
von R =R, nach R = R. 4,5 A, bei der die Energie £y = Q*(- — #-) frei wird.

3. Kommt der Kernabstand nahe R, verliert das Molekiil rasch weitere k Elektronen.

+
1

+
q, 95 . .
o frei, die

4. Die endgiiltige Explosion der Ladungen ql+ und q; setzt die Energie Fy =

gemessen wird.
Somit ist die gesamte Coulomb Energie
1 1

EC:QQ(R R*)JF

4 a3
R, '

(2.37)
mit den experimentell beobachtbaren Ladungen ¢;” und ¢ . Aus der Ladungserhaltung ¢; +
g5 = 2Q + k folgt fiir die Ionisation

Gt —k
Q="

Der einzige freie Parameter ist k, wobei k = 2Q) (gleiche Anzahl an e~ gehen bei R, und R,

(2.38)

verloren) die beste Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten gab.

Auch J. H. Posthumus entwickelte ein Modell zur Erklarung der geringeren Explosions-
energie, welches diese Theorie unterstiitzt [Pos1996a, Pos1996b].

Eine andere Theorie [Cor1995] erklirt die laserinduzierte Coulomb-Explosion im fiir die
vorliegende Arbeit wichtigen Molekiil CoHy als instantane Explosion mit erh6htem Kernab-

stand R > R.. Im Gegensatz zu einem 2-stufigen Prozefs konnte dieser durch Deformation der
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Molekiilstruktur, Einstellen der Molekiilachse entlang des Laserfeldes und durch Schwingun-

gen resultieren.

Interessant ist die Frage, ob die laserinduzierte Coulomb-Explosion mit der Coulomb-
Explosion wiahrend der exotischen Kaskade vergleichbar ist, bzw. ob es sich bei letzterer

ebenfalls um einen zweistufigen Prozefs handelt.

2.5.2 Coulomb-Explosion durch Ionenbeschufs

In diesen Experimenten wird ein gasférmiges Target (Gasjet mit ca. 1072 mbar Druck) mit
hochionisierten Schwerionen im Energiebereich von einigen keV bis zu einigen hundert MeV be-
schossen. Gemessen werden entweder die Energien, der von den Fragmenten emittierten Auger-
Elektronen [Man1976], oder die kinetischen Energien der Fragmente [Sgm2000, Tar2000], die

durch starke elektrische Felder aus dem Kollisionsbereich extrahiert werden.

E A2 CH
AT Ny = 4

N/Kanal
1 1
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i
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Abbildung 2.9: K-Auger-Elektronen-Uberginge in C- und N-hiltigen Molekiilen angeregt
durch 56 MeV Ar'?* BeschuB. Der Pfeil markiert den metastabilen 1s2s2p—1s*> Ubergang
[Man1976]. Man erkennt die Verbreiterung der Linien durch Coulomb-Explosion der diato-
maren Molekiile.

Die K-Auger Spektren von Atomen in verschiedenen Verbindungen haben signifikant un-
terschiedliche Linienbreiten, vor allem Linienbreiten von metastabilen Zusténden (s. Abb. 2.9).
In einfachen Molekiilen, wie Ne, NH3 oder CHy erklart sich die gemessene Linienbreite durch
die Auflésung des Spektrometers AFEgp und die Doppler-Verbreiterung AF,,; aufgrund des
Impulstransfers vom Projektil auf die Targetkerne wihrend der Kollision. In komplexeren

Molekiilen sind diese Linienbreiten durch eine zusétzliche kinematische Verbreiterung AEcg
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vergrofert. Der Grund dafiir ist die elektromagnetische Abstofung der Kerne mit &hnlichen
Massen, d.h. Coulomb-Explosion.

Wie in 2.4.2 ausgefiihrt, kann man aus der Verbreiterung der Spektrallinien auf die bei der
Explosion frei werdende potentielle Energie des Molekiiles bzw. auf dessen Ladungszustand

oder dessen Elektronenkonfiguration schliefen [Har1978].

Durch den Beschuft werden voriibergehend molekulare Ionen infolge Ionisation, Einfang
oder Anregung erzeugt. Diese sind mehrfach geladen und instabil und zerfallen in atomare Io-
nen. Bei diatomaren Molekiilen wird die Ladung gleichméfig auf beide Fragmente aufgeteilt,
da die Neuanordnung der e~ viel schneller ist als die Coulomb-Explosion. Das Coulomb-
Explosion-Modell (CEM) erklért auf sehr anschauliche Weise die Werte der kinetischen Ener-
gien der Fragmente. Neuere Messungen zeigen jedoch Strukturen in den KER-Verteilungen
[Sgm2000], sodak nicht mehr ein einziger Wert der Energie bei der Explosion, wie im CEM
vorhergesagt, zur Erkldrung reicht. Bei niedrigen Kollisionsgeschwindigkeiten miissen aufser-
dem 3-Korper Wechselwirkungen mit einbezogen werden, die im CEM nicht beriicksichtigt
werden. Eine Verfeinerung des CEM betrachtet angeregte Zustdnde von molekularen Ionen
(Schwingungen, Vibrationen), die durch die Kollision mit dem schnellen Projektil besetzt wer-
den. Die Molekiilbindung bricht dann aus diesen Zustdnden heraus auf, wobei diese Zusténde
gegeniiber dem Grundzustand erhShte Energien besitzen. Dadurch werden mehrere einander
iiberlagernde Peaks im KER-Spektrum eines Ladungszustandes qf ~q§r verursacht. In Summe
fithrt dies auf eine grofere Breite der KER-Verteilung [Tar2000], als im CEM zu erwarten

ware.



Kapitel 3

Experimentaufbau

3.1 Experimentkomponenten

Die in dieser Arbeit beschriebenen Messungen wurden im Rahmen des Experiments R-98-
01 am Paul Scherrer Institut (PSI) in Villigen (CH) durchgefiihrt (s. Fulnote S.2). Dieses
Institut besitzt den weltweit stérksten Niedrigenergie-Pionenstrahl. Abb. 3.1 zeigt den Aufbau

des Experiments in Aufsicht.

Lineartisch fiir Target |- '

Abbildung 3.1:
Aufsicht des

Experimen-
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Eine Zyklotronfalle wurde zum Einfangen und Bremsen der 7~ an dieser Forschungsein-
richtung entwickelt (n&heres s. 3.3) und im vorliegenden Experiment verwendet. Durch ein

mehrere Tesla starkes Magnetfeld (supraleitende Spulen) werden die 7~ in einem mit Gas

31
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gefiillten Zylinder abgebremst und so eine hohe Stoppdichte erreicht.

Im Gas der Targetzelle (genaueres s. 3.4) werden die abgebremsten 7~ eingefangen und es
wird die elektromagnetische Kaskade angeregt. Die Rontgenstrahlung wird durch ein diinnes
Fenster in Richtung Kristall emittiert.

Das hochauflésende Kristallspektrometer (s. 3.5) wandelt durch Bragg-Reflektion die Ener-
giemessung in eine Winkel- bzw. Ortsmessung um. Aufgrund der geringen Rate der pionischen
Rontgenstrahlung verwendet man ein doppelt fokussierendes Spektrometer mit einem sphé-
risch gekriimmten Kristall. Die genaue Positionierung des Kristalls und des Spektrometers
wird durch eine hochprazise Winkelfithrung mit Mikrometereinstellung gewahrleistet.

Die reflektierten Rontgenquanten werden im Detektor (s. 3.6) nachgewiesen. Der Orts-
nachweis erfordert eine gute ortliche Auflésung und aufgrund der geringen Rate eine effektive
Unterdriickung des Untergrunds. CCD-Chips (Charge-Coupled-Device) haben sich durch die
Erfiillung beider Forderungen fiir die Messung exotischer Rontgenstrahlung sehr gut bewéhrt.

Die Steuerung des Experiments erfolgt durch Fernsteuerung aller relevanten Parameter

(Magnete des Pionenstrahls, Kiihlung des Targets, Positionierung Kristall und Detektor).

Im folgenden sei auf die wichtigen Teile des Experiments nidher eingegangen.

3.2 Pionen- und Myonenproduktion

zum beam dump und
Neutronen-Spallations-Quelle
(SINQ)

Injektor 2
72 MeV
2.2mA

Vorbeschleuniger

870 kv JE4 °.‘ nE1
12 mA "
Ringzyklotron
590 MeV Ii“.‘
2mA —
Target M
B ngz;}fkh:’rl:m s ,
Protonenstrahl "8 zur NA-Halle : < “\:ﬁ
und Gantry (O
(a) Dreistufige Beschleunigung des Protonen- (b) Experimentierareale am PSI mit sekundéren Teil-
strahls im PSI Zyklotronkomplex. chenstrahlen fiir Pionen und Myonen.

Abbildung 3.2: Layout der Beschleunigeranlage und der Experimentierhalle am PSI.

Am PSI ist ein isochrones Ringzyklotron mit acht rdumlich getrennten Magneten (Spi-
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ralsektoren) und vier zwischen den Magneten angeordneten Hochfrequenzresonatoren (Injek-
tionsenergie 72 MeV, 50,63 MHz Beschleunigerfrequenz, Durchmesser 15m) installiert. Dieser
Beschleuniger liefert den weltweit intensivsten Protonenstrahl von rund 2mA mit 590 MeV
Energie (0,2% FWHM Energiebreite, 19,75 ns Pulsperiode, 0,3ns Pulsbreite; s. Abb. 3.2(a)).
Die Vorbeschleunigung geschieht mit einem Cockroft-Walton Vorbeschleuniger (auf 60keV
durch Extraktion aus Ionenquelle und auf 810keV durch Gleichspannungs-Beschleunigungs-
strecke) und einem kleineren Ringzyklotron mit vier Sektormagneten (Injektor 2, 870keV —
72MeV). Im Juli 2000 erreichte man einen maximalen Protonenstom von 2mA [Sch2002].
Im Routinebetrieb bleibt der Strahlstrom auf 1,8mA (1,12:10¢ p/s) begrenzt, um die HF-
Kavitdten thermisch nicht zu iiberlasten. Durch Beschufs von rotierenden Graphittargets
(Target M und Target E) werden Sekundéirstrahlen (Pionen- und Myonenstrahlen) erzeugt,
die durch Magnete in die Experimentareale weitergeleitet werden (s. Abb. 3.2(b)). Aufierdem
werden mit den Protonen eine Gantry fiir die Behandlung von tiefliegenden Tumoren und die

Neutronen-Spallations-Quelle SINQ versorgt.

Die Mefzeiten werden gering gehalten, indem vom Beschleuniger eine hohe Pionenrate in
das Mefsystem gebracht wird, die optimal genutzt werden muf. Aus diesem Grunde wurde fiir
das Experiment das Areal 7E5 ausgewadhlt, welches vom weltweit intensivsten Niedrigenergie-
Pionenstrahl beliefert wird. Die technischen Daten des Strahls im Areal sind [For1996]:

e Liange 10,4m

e Austrittshéhe des Strahls 155,5 cm

e Strahlimpuls 10-120 @

e Impulsakzeptanz 10% FWHM

e Impulsauflésung in der Mitte des Transferkanals 2% FWHM
e Winkelauflgsung 450 mrad (H)x120mrad (V)

e Strahlquerschnitt im Fokus 15 mm (H)x20mm (V)

e 7 Fluf bei vollem Strahlimpuls 2-10%s~'mA~!

Beim Experiment zum pionischen Wasserstoff ist die Strahlfithrung fiir die Injektion in die
Zyklotronfalle auf einen Impuls von 112 @ mit einer Impulsbreite von 3% eingestellt. Bei
einem Protonenstrom von ca. 1,6 mA im Primirstrahl betriigt die Strahlintensitit 1,9-10° 7~ /s
bei offenen Strahlbegrenzern (Schlitzen).

Da aber durch Stofe im 7E5-Kanal auch viele e~ erzeugt werden, miissen diese durch Ein-
stellen der strahlbegrenzenden Schlitze am Erreichen der Zyklotronfalle gehindert werden. Da-
her ist die Pionenrate begrenzt auf mehrere 10% 7~ /s. Weiters werden die 7~ beim Durchgang

durch das 125 um dicke Kapton®-!'Fenster in die Zyklotronfalle abgebremst und absorbiert.

IBernsteinfarbene, transparente Polydiphenyloxid-pyromellithimid (Polyimid) Folie ([C22H10N205]n). Sie
ist nicht entflammbar, mechanisch und thermisch stabil, bestédndig gegen Chemikalien und Losungsmittel hat
sehr hohe elektrische Durchschlagsfestigkeit. Verwendet vor allem als Isolationsmaterial in Elektroindustrie
und Luftfahrt. [R6m1979]
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M

eV eingestellt ist.

Etwa 2-10% 7~ /s gelangen in die Falle, die auf eine Impulsakzeptanz von 82 -

Bei den Messungen mufs besonderes Augenmerk auf die Abschirmung der experimentellen
Apparatur gelegt werden. Durch die relativ grofe Offnung der Vakuumkammer und die gerin-
gen Umlenkwinkel gibt es in der Ndhe des Umlenkmagneten AST41 einen hohen Neutronen-
Untergrund, der von der Absorption der 7~ im Umgebungsmaterial herriihrt. Es werden etwa
10*° n/s erzeugt, davon rund 150 A enzs mit Energien > 120 MeV. Die niederenergetischen n
erzeugen eine Strahlenbelastung von 0,05 hsﬁ.

Deshalb ist das gesamte Setup mit Ausnahme der Zyklotronfalle von Betonblocken umge-
ben. Zwischen Zyklotronfalle und CCD Detektor befindet sich mehr als 1 m Beton zur Abschir-
mung. Spezielle Betonformteile umgeben das Vakuumrohr zwischen Falle und Kristallbehélter.
Eine Untergrund-Unterdriickung von 90% kann damit erreicht werden.

Diese Betonabschirmung (100t) bewirkt weiters eine sehr effiziente Temperaturstabilisie-
rung (0,5 K).

3.3 Die Zyklotronfalle

Das herkdmmliche Verfahren zur Herstellung exotischer Atome ist das Abbremsen der negativ
geladenen Teilchen in Materie, meist in Gasen mit geringem Druck. Die Abbremsung wird
durch statistische Prozesse bestimmt und fiihrt zu einer Aufweitung des Strahls. Nicht alle
Teilchen stoppen mit gleicher Reichweite, sondern innerhalb einer Verteilung, die durch die
Reichweitenbreite 6 R lings und die Aufweitung A©, , quer zur Strahlrichtung charakterisiert
ist. Erfahrungsgeméf ist A©, , ~ 20R. Zumeist ist ein wohldefiniertes, kleines Stoppvolumen
selbst bei geringer Dichte der stoppenden Materie notig. Diese einander widersprechenden
Forderungen kénnen durch diese herkdmmliche Methode des Abbremsens nicht erfiillt werden.

Wird die Teilchenbahn in einem schwach fokussierenden Magnetfeld spiralformig aufge-
wickelt, erhdlt man die gewiinschte kleine Stoppverteilung. Dies ist die prinzipielle Arbeitsweise
der Zyklotronfalle, die speziell fiir solche Experimente entwickelt wurde. Durch die fokussie-
renden Eigenschaften des Feldes gelangen die Teilchen in das Zentrum der Zyklotronfalle, wo
sie stoppen und exotische Atome bilden.

Speziell beim Experiment R-98-01 muf der Strahl sehr schnell auf kleine Teilchenenergien
abgebremst werden, da das 7~ mit einer Halbwertszeit von ca. 26 ns zerfillt (s. Tab. 1.1). Um
trotz des geringen Drucks im Target (s.3.4) eine grofe Stoppdichte zu erreichen, wird zum
Abbremsen und Stoppen der Pionen eine Zyklotronfalle [Sim1992] verwendet (s. Abb. 3.3).

3.3.1 Aufbau der Zyklotronfalle

Das Prinzip der Zyklotronfalle ist in Abb. 3.4 dargestellt. Der Strahl der geladenen Teilchen
wird in einem durch zwei grofe Helmholtzspulen (split-coil Anordnung) erzeugten, spiegel-
symmetrischen, schwach fokussierenden Magnetfeld durch Degrader abgebremst. Durch diese
Abbremsung im Magnetfeld wird der Strahl auf eine Spiralbahn gezwungen, die ihn so ins
Zentrum der Falle fiihrt, in dem das Target angebracht ist. Es fokussiert den Strahl radial und

axial auf das Zentrum der Falle. Dabei verlangen die Bedingungen fiir Fokussierung in radialer
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Abbildung 3.3:
Die  Zyklo-
tronfalle beim
Aufbau  des
Experiments.
Sichtbar

sind die zwei
He-Dewars

fir die su-

praleitenden
Magnete.
und axialer Richtung 0 < n < 1 mit dem Feldindex n = — 5 %—f. Damit wird eine konzentrierte

Stoppverteilung im Target auch bei geringen Gasdichten erreicht. Uber ein zentrales Bohrloch
(Durchmesser 120mm) in der Mittelachse wird die Rontgenstrahlung emittiert und kann mit
einem Detektor oder einem Kristallspektrometer nachgewiesen werden.

Durch die Verwendung von supraleitenden Magneten werden die Dimensionen der Fal-
le klein gehalten. Aus der Bewegung der Teilchen im Zyklotronfeld mit dem Modell eines
Quasipotentials [Sim1988| ersieht man, dafs Strahlteilchen mit einem Impuls py < 123 @
eingefangen werden koénnen.

Das Zyklotronfeld akzeptiert einen Maximalimpuls p,,q. von in diesem Feld auf Kreisbah-

nen befindlichen Teilchen. Dies entspricht gemé&f

p

r= L (3.1)
einem Radius 7,,,4,. Bedingt durch den radialen Verlauf des Feldes miissen die Teilchen auf dem
Weg zur Injektionsregion einen gewissen Weg durch das Randfeld zuriicklegen. Das bedeutet,
daf sie einen Strahlimpuls py haben miissen, der {iber dem von der Zyklotronfalle akzeptierten
Impuls pra. liegt. In der Praxis hat sich ein Wert von po & 1,7 pimas [Sim1994] bewéhrt. Die
Teilchen werden bei einem Radius r¢;;, in die Zyklotronfalle geleitet, der nahe dem maximal
erlaubten Radius fiir stabile Umlaufbahnen im Magnetfeld ist, meist 7¢;, =~ 0,9 - 0. Ein
Moderator entsprechender Dicke (z.B. Be oder CHy) bremst die Teilchen von py ab auf einen

Impuls in einer Gleichgewichtsbahn mit nur wenig geringer als

D(rein) = € BTein- (3.2)

So werden Betatron Oszillationen um die Gleichgewichtsbahn angeregt, womit die Anzahl
der Teilchen in den ersten Umldufen ohne den Moderator zu treffen, maximiert wird. Mit
linearem Setup fiir die Abbremsung (Reichweite R, Reichweitenstreuung 6 R) erhilt man ein

Stoppvolumen von

Vitor — 4(5R)?, (3.3)

lin



36 KAPITEL 3. EXPERIMENTAUFBAU
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Abbildung 3.4: Skizze der Funktionsweise der Zyklotronfalle. Der aus dem Beschleuniger-
kanal einfallende Teilchenstrahl wird von den Degradern abgebremst, bis die Teilchen im
Gas der Targetzelle gestoppt werden. Die in der Kaskade der exotischen Atome produzierte
Réntgenstrahlung trifft durch das Vakuumrohr auf den Detektor oder den Kristall.

da die Querausdehnung der Stoppverteilung in der Regel doppelt so grof ist wie die Reich-
weitenstreuung. Durch das spiralformige Aufwickeln der Teilchenbahn im Magnetfeld ab dem
Radius r¢;, entspricht dieser Injektionsradius der Reichweite R. Fiir einen idealen Strahl hétte

man dann in der Mittelebene des Feldes die radiale Ausdehnung

0R
0T Stop = Teinf . (3.4)

Somit resultiert fiir die Zyklotronfalle ein Stoppvolumen von

Stop 3 0R 3
Vil = 2m(07stop)” = 27 Tein gy | - (3.5)

Bei einem realen Strahl mit endlicher Impulsauflésung und endlichen Einschufswinkeln wirken
die Betatron-Oszillationen einer Strahlaufweitung bei abnehmenden Radius entgegen, da sich
ihre Amplituden in radialer und in axialer Richtung wie der mittlere Radius, d.h. wie der
Impuls, skalieren [Sim1992]. Insgesamt legt die Impulsaufweitung Ap die radiale Verbreiterung
Ar fest. Die radiale Aufweitung des Strahls am Beginn der Abbremsung ergibt die radiale
Ausdehnung der Stoppverteilung. Die axiale Ausdehnung der Stoppdistribution ist doppelt so
groft wie die anféngliche axiale Breite des Strahls.

Gegeniiber der klassischen Stoppanordnung (Target mit Degrader) ergibt sich ein Gewinn
in der Stoppdichte um Faktoren von 10% bis 10%. Limitierend wirken die Lebensdauer der Teil-
chen (g, 7~ ) und die Qualitét der Teilchenstrahlen. Typische Dimensionen fiir 7~ -Strahlen

sind 100 mm?, withrend p-Strahlen nur 1 mm? umfassen.

Die supraleitenden Spulen erzeugen ein Feld mit einem Durchmesser von 290 mm und ei-

nem Injektionsradius von 120 mm. Das Magnetfeld hat die Form einer magnetischen Flasche
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mit By = 4,5T in der Mittelebene (z = 0, r = 0) und B > 2 T. Die Magnetspulen sind
in einem Reservoir mit fliissigem He (ca. 4 K) eingebettet, welches mit fliissigem No thermisch
abgeschirmt wird. Das Magnetfeld ist nach aufien hin abgeschirmt, sodafs an der Frontseite in

Hohe der Achse nur noch ca. 0,3-0,4 T, je nach Plazierung des Sensors, mefsbar sind.

Ein Szintillator (T3) dient zur Bestimmung der Strahlposition und wird auch fiir die Ein-
stellung der Magnete und der den Pionenstrahl begrenzenden Schlitze eingesetzt. Er wirkt
als Detektor fiir die durchtretenden Teilchen und dient zusétzlich als Degrader. Er ist 70 mm
lang, 30 mm breit und besteht aus drei Schichten Polyethylen und einem 28 mm dicken Block
aus hochverdichtetem Graphit. Ein Einblick in das Innere der Zyklotronfalle ist in Abb. 3.5
gegeben.

Abbildung 3.5: Blick in
das Innere der Zyklo-
tronfalle mit eingebauter
Targetzelle. Links oberhalb
des Targets sieht man das
Eintrittsfenster des Pionen-
strahls (125um Kapton®,
148 mm Durchmesser)
und die beiden Degrader.
Rot  markiert  befindet
sich rechts neben der
Targetzelle der Szintillator
T3.

Die radial montierten und verschiebbaren Degrader (138 mm lang, 60 mm breit) im Inne-
ren der Falle bestehen aus 10 Schichten von rund 200 ym dicken Polyethylen-Pléttchen, die
keilférmig zusammengefiigt sind. Beim Durchgang verlieren die Teilchen kinetische Energie
(s. G1.2.20) und bremsen auf diese Weise ab, wobei sich ihr Umlaufradius im Magnetfeld der
Spulen verringert. Die Reichweite des Strahls kann so iiber Zahl und Dicke der Degrader,
sowie liber die Anzahl der Durchgéinge pro Degrader gesteuert werden. Man muf allerdings
bedenken, dafs jeder Durchgang der 7~ durch Materie eine Strahlaufweitung verursacht und
ein Uberschreiten der optimalen Anzahl an Degradern somit eine Vergréferung der Stopp-
verteilung verursacht. Befinden sich zu wenig Degrader im Strahlgang, sinkt wiederum die
Stopprate und damit auch die Ausbeute an Rontgenstrahlung, weil die Energie der 7~ bei

Eintritt in das Gastarget zu hoch ist.

3.3.2 Einstellungen

Mit der hier verwendeten Zyklotronfalle kann ein Verhéltnis pp 0 < 1,7 eingestellt werden.

max

Im Experiment ist die Zyklotronfalle auf einen Impuls der akzeptierten Teilchen p;,q, von

etwa 82 @ eingestellt, wobei die eintreffenden 7~ einen Impuls pg = 112 @ besitzen.
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Insgesamt gelangen 2-10% 7~ /s in die Zyklotronfalle. Wihrend des Abbremsens geht ein ge-
wisser Teil verloren, sodaf man in der Umgebung von T3 etwa 4-107 7~ /s mikt. Davon werden
etwa 3% im Gas in der Targetzelle gestoppt (1,2:10° 7~ /s). Berechnungen zur Optimierung der
Konfiguration der Magnetfeldes und der Abbremsung sagten eine Stopprate von 3-10% 7~ /s
in 1bar H voraus. Fiir die verwendeten Targetdichten erhélt man eine m~-Stopprate in H
und anderen Gasen von etwa 10°s~!. In einem Experiment mit 1 bar Ny wurden 1,2-10° 7~ /s
gemessen [Len1998].

Wihrend der Messungen lag die iibliche Rate der durch T3 gehenden Teilchen bei 2,5-10% s~!
(101 h=1), d.h. die T3-Rate gab annihernd die Stopprate im Target wieder.

Wahrend der Datennahme wurde die Zyklotronfalle evakuiert, wobei der Druck bei ge-
fiilltem Target etwa 10~°~10~% mbar (abhingig von der Temperatur des Targetgases) betrug.

Grund dafiir war die Temperaturabhéngigkeit der Permeation durch die Targetwénde.

3.4 Das Target

Fiir die prazise Spektroskopie exotischer Atome sollte moglichst das Wiederauffiillen der Scha-
len durch Stoke mit Nachbaratomen (electron-refilling) verhindert und die Verluste durch
Selbstabsorption der Rontgenstrahlung vermindert werden. Experimente zeigten [Kir1999),
daf sich das electron-refilling (s. S.17) nur durch Messungen im mbar-Bereich wirklich aus-
schalten 1at. Da bei diesen geringen Dichten jedoch die Réntgenausbeuten zu gering sind,
verwendet man als Kompromift ein Gastarget mit Driicken von < 10bar, sodaf refilling ge-
mindert und die Selbstabsorption unterbunden wird, und trotzdem noch geniigend Intensitét
sichtbar ist.

Bei den Messungen zu 7~ H ist man am Einfluft der Coulomb-Abregung auf die Kaskade
interessiert und hat deshalb ein und denselben Ubergang (m~H(3p—1s)) bei verschiedenen
Teilchendichten, d.h. bei verschiedenem Druck im Target von 1 bar bis 40 bar und bei fliissigem
H, (entspricht 1700 bar) gemessen. Diese Dichten wurden durch Abkiihlen der Targetzelle auf
etwa 25 K erreicht.

3.4.1 Aufbau der Targetzelle

Aus dem oben genannten ergaben sich folgende Anforderungen an die Targetzelle (s. Abb. 3.6):
e Druckfestigkeit > 3 bar gegen Vakuum.

e Abkiihlung bis auf eine Temperatur von einigen K, damit die Messungen bei einer Dichte
aquivalent zu 30 bar bei Normaltemperatur (295 K) und bei fliissigem Ho (dquivalent zu
1700 bar bei 295 K) durchgefiihrt werden konnten.

e Leichtbauweise, da sie am Ende eines etwa 80 cm langen Kiihlarmes befestigt war.

e Die Winde der Targetzelle sollten moglichst diinn und aus leichtem Material (Z klein)
sein, damit die gemessene Position der Stoppverteilung nicht durch Absorption der 7~

beeinfluftt werden wiirde.
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Waben bzw. Schlitzgitter zur
< Stitzung des Austritisfensters

Austrittsfenster fir Rénigen-
strahlung aus 7.5 ym Kapton

Mantel aus 75um
Hostaphan bzw.
Kapton

2 Al-Ringe
halten Fenster
und Stiitzgitter

Al-Manschetten zur
Unterstiitzung der Klebung

Al-Endkappe mit Offnung fiir
Gaszuleitung und eingefraster Struktur

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Targetzelle mit den wichtigsten Bestandteilen.

Die Struktur der Endkappe dient zum Verringern des Gewichts und zur VergréBerung der
Oberfliche beim Abkiihlen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden am IMEP Targetzellen entwickelt, die den oben genann-
ten Anforderungen entsprechen. Ausfiihrliche Tests zum Materialverhalten, zur Druckstabili-
tit, zu den Abkiihleigenschaften und zur Permeation von Kapton® und Hostaphan®? wurden
ausgefiihrt [Gru2000]. Es wurden zwei leicht unterschiedliche Typen von leichtgewichtigen zy-
lindrischen Targetzellen hergestellt (s. Abb.3.9 mit exakten Bemafungen) — im folgenden
»Modell H* und ,Modell K“ genannt — von denen jeweils mehrere Exemplare angefertigt
wurden. Tab. 3.1 fatt die Eigenschaften beider Modelle zusammen.

Die am Ende des Kiihlfingers angeschraubte Endkappe hat zur besseren Kiihlleistung 6 La-
mellen eingefrést zur Reduktion des Gesamtgewichts und zur Verbesserung der Kiihlleistung
(groRere Oberflache) und sie hat eine Offnung fiir die Gaszuleitung. Das den Zylinder abschlie-
fende Fenster fiir die Rontgenstrahlung (zum Kristall hin) ist auf Kapton® 30HN limitiert,
um die Absorption der niedrigenergetischen Rontgenstrahlung in der Folie zu minimieren.
Das 7,5 um dicke Fenster, welches mit Indium (In) abgedichtet ist, wird durch ein Gitter ge-
gen zu grofe Ausbeulung gestiitzt. Sowohl der Mantel, als auch seine Verbindungen zu den

Aluminium-Teilen sind geklebt. Um die longitudinale Ausdehnung der Zelle bei Driicken von

2Farblose, transparente Polyethylenterphtalat (PETP) Folie. Sie ist wasserundurchlissig, unempfindlich
gegen Chemikalien und Fette und Ole, hat hohe thermische und mechanische Besténdigkeit und hervorragende
elektrische Isolationseigenschaften. Verwendet als reprographisches Trigermaterial und als Elektroisolation.
[R6m1979]
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Abbildung 3.7: Targetzelle Modell H mit Mantel aus 75um dicker Hostaphan®-Folie und

wabenférmigem Gitter vor dem Austrittsfenster.

Abbildung 3.8: Targetzelle Modell K mit Mantel aus 75 jum dicker Kapton®-Folie und schlitz-
férmigen Stiitzgitter vor dem Austrittsfenster. Sichtbar sind auch die zu Eichzwecken einge-
bauten Be-Folien (s. S. 58).
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| Modell H (Abb.3.7)

Modell K (Abb. 3.8)

Durchmesser 59 mm 59 mm

Lénge 120 mm 145 mm

Volumen 340 cm? 362 cm?

Gewicht 142 ¢ < 200g

Mantel 75 pm dickes Hostaphan® 75 pm dickes Kapton® 300HN
RN75 [Hostaph, Rin1996| [Kapton, Rin1996]

Fenster 7,5 um dickes Kapton® 30HN 7,5 pm dickes Kapton® 30HN

Stiitzstrucktur 0,4 mm dickes, aus Nirostablech | 2mm dickes, aus Aluminium

des Fensters

gedtztes, wabenformiges Gitter

(AlMgSi0,5 bzw. AIMgSil)
gefristes Gitter mit 6 Schlitzen

Metallteile
(Endkappe, Ringe)

Pb-freies Aluminium
(A1MgSi0,5 bzw. A1MgSil)

Pb-freies Aluminium
(A1MgSi0,5 bzw. AlMgSil)

Klebstoff

Zwei-Komponenten Epoxidharz
(Araldit® Standard) @ 60-90°C

Zwei-Komponenten Epoxidharz
(Araldit® Standard) @ 60-90°C

Ar-Permeation

(1,94 +0,16) - 1018 ol

mol
mm s mbar

(2,02 +0,03) - 10719

He-Permeation

mm s mbar
(5,68 +0,25) - 10~17

Leckrate Q@ ZT

mol
(3,55+£0,02) - 1075 mbarl

mm s mbar
bei 0,6 bar He

(1,128 +0,006) - 10~6 mbarl
bei 1bar Ar

Leckrate @ 21 K

(2,72 £0,15) - 106 mbarl

—8 mbarl
< 108 mbarl

bei 2,3 bar He

bei 0,5 bar He

Tabelle 3.1: Abmessungen und Eigenschaften der Targetzellen Modell H und K.

einigen bar zu verhindern, sind Endkappe und Fenster-Ring mit 3 Gewindestangen (3 mm
Durchmesser) aus reinem Aluminium verbunden. Die Gaszuleitung besteht aus einem Rohr
aus rostfreien Stahl mit 3 mm Durchmesser. Das Anschlufstiick zur Targetzelle ist mit Indium
abgedichtet.

Im Rahmen der Entwicklung der Targetzellen wurden in Wien ausfiihrliche Tests zum
Materialverhalten von Kapton®- und Hostaphan®-Folien gemacht (Ausbeulung und Berst-
druck), sowie Studien zum Berstverhalten und zur Druckfestigkeit geklebter Kapton®- und
Hostaphan®-Verbindungen ausgefiihrt. Aufer in der Verarbeitung wurden bei den verwen-
deten Klebstoffen (UHU plus endfest 300, Araldit® Standard, Araldit® Rapid) keine Unter-
schiede beziiglich der Festigkeit der Klebeverbindungen festgestellt.

Verschiedenste Bauweisen von Targetzellen wurden vor allem hinsichtlich der Druckfestig-
keit des Materials und der Klebeverbindungen getestet. Bei den Tests der im Experiment ver-
wendeten Modelle der Targetzellen hielt die Klebestelle des Zylindermantels bei Zimmertem-
peratur 3,6 bar (Modell H mit 36 4m Hostaphan®-Fenster) und 4,2 bar (Modell K) Uberdruck
gegen Luft stand. Bei der im Experiment verwendeten Konfiguration (Modell H, Fenster aus
7,5 um Kapton®) wurde eine Druckfestigkeit der Fenster bis 2,5 bar Uberdruck verifiziert. Zur
Sicherheit ging man bei den Messungen bei Zimmertemperatur nie iiber 2,1 bar Targetdruck

(gegen Vakuum) hinaus.
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Abbildung 3.9: Konstruktionszeichnung der Targetzelle, Modell K, mit BemaBungen in mm.

Weitere Studien betrafen das Abkiihlverhalten, die Permeation und die Leckrate der Tar-
getzellen mit verschiedenen Gasen. Die Werte dieser Parameter sind aus Tab. 3.1 zu entneh-
men.

Ein eigener Artikel iiber diese Entwicklungsarbeiten und Tests ist geplant.

3.4.2 Targettisch, Gassystem und Kryostat

Die Targetzelle ist am Ende eines etwa 80 cm langen Kiihlarms aus Cu montiert und dieser
steht in thermischen Kontakt mit dem Kiihlkopf, der von einem APD Cryogenics Kryostat
mit geschlossenem He-Kreislauf gekiihlt wird (Kiihlleistung von 8 W bei 20 K). Das gesamte
Targetsystem ist auf einem , Tisch® befestigt, der an die Zyklotronfalle montiert ist. Es 1aft
sich auf zwei Schienen am Targettisch bewegen, sodafs die Targetzelle selbst bei hochgefahre-
nen Magneten und ohne Brechen des Vakuums in die Zyklotronfalle eingefahren werden kann
(s. Abb.3.10). Gewihrleistet wird dies durch zwei flexible Metallbiilge zwischen Falle und
Kiihlstation. Auf diese Weise kann die Zelle auch bis zur maximalen Dehnung der Bélge aus
dem Zentrum der Falle herausgezogen werden. In dieser Position ist sie im Bohrloch geschiitzt,
und es konnen Metallpldttchen zur Kalibration ohne Brechen des Vakuums von oben in die

Wechselwirkungsregion der Falle eingefiithrt werden.
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Abbildung 3.10: Konstruktionszeichnung des Kiihlsystems der Targetzelle. Der gesamte Auf-
bau 138t sich durch Drehen eines Handrades genau positionieren. Gestrichelt eingezeichnet

ist die Position bei komplett herausgefahrenem Target.

Die Targetzelle kann iiber eine Gaszuleitung (Al-Rohre mit 3 mm Durchmesser) gefiillt
werden. Mittels einer an diese Zuleitung angeschlossenen Membranpumpe wird der Target-

druck verdndert bzw. die Zelle evakuiert.

Fiir Messungen mit hohen Driicken (> 2bar) im Target muf$ die Targetzelle auf < 100 K
mit dem Kryostat abkiihlen. Die Temperatur wird von zwei Cernox Keramik-Sensoren ge-
messen, einer in der Ndhe des Kryostats, der andere in der Nahe des Targets. Beide Sensoren
werden mit einem Genesis PC 2001 Temperaturkontroller der Firma Scientific Instruments

Inc betrieben.

Weiters ist ein Heizelement am Kiihlfinger montiert, welches {iber den Temperaturkontrol-
ler geregelt wird und damit die Temperatur der Targetzelle stabilisiert. Fiir die Auslese der
Sensoren und die Steuerung der Temperatur des Targets ist dieses Gerdt mit einem Computer
in der Mefhiitte verbunden.

Die minimal erreichte Targettemperatur betrug im Experiment R-98-01 weniger als 15 K.
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3.5 Das Kristallspektrometer

Um Rontgeniiberginge mit sehr hoher Energieauflésung zu messen (im Bereich von meV)
wird ein Kristallspektrometer verwendet. Es funktioniert nach dem Gesetz der Bragg’schen

Reflexion, um die Energiemessung in eine Ortsmessung umzuwandeln:

nA = 2dsindp (3.6)
. he
mit A\ = 27 z (3.7)

Hieraus ersieht man, welche Wellenldnge A bzw. Energie E eines unter dem Winkel 95
zur Kristalloberfliche auf das Kristallgitter eintreffenden Strahles bei der Streuung an den
Gitteratomen (Netzebenenabstand d) zu konstruktiver Interferenz fiihrt.

Alle im Experiment R-98-01 durchgefiihrten Messungen der exotischen Rontgenstrahlung
werden in erster Ordnung der Bragg-Reflektion (n = 1) durchgefiihrt.

3.5.1 Prinzip

Abbildung 3.11:
Prinzip der Mes-

sungen der pio-

nischen  Réntgen-
strahlung.  Durch
den sphérisch
gekriimmten  Kri-

stall werden die

Réntgenstrahlen

auf den Detektor Positionssensitiver
. CCD-Detektor

fokussiert.

Da die zu messenden Rontgenquanten im Bereich niederer Energien von 1-20keV lie-
gen, wird das Spektrometer als Reflexionsspektrometer betrieben. Durch eine zylinderférmige
Krimmung des Kristalls wird bei ausgedehnten Quellen, wie sie auch in diesem Experiment
vorliegen, erreicht, dafs divergente Strahlenbiindel gleicher Wellenléinge A fokussiert und auf
einen Punkt am Detektor abgebildet werden (s. Abb.3.11). Um zusétzlich eine vertikale Fo-
kussierung zu erreichen, werden sphérisch gekriimmte Kristalle verwendet. Damit wird die
Abbildungshdhe der ausgedehnten Rontgenquelle verringert. Dies ist bei dem verwendeten
CCD-Detektor von Vorteil. Eine detaillierte Beschreibung der Optik mit sphérisch gekriimm-
ten Kristallen findet man in [Eggl1965].

Konkret wird in diesem Experiment ein doppelt-fokussierendes Kristallspektrometer in
der Johann-Anordnung [Joh1931] verwendet. Quelle, Kristall und Detektor liegen dabei am
Rowlandkreis, dessen Durchmesser D dem Kriimmungsradius Ry der Netzebenen des sphé-
risch geformten Kristalls entspricht (s. Abb.3.12). Alle auf dem Kreis befindlichen Punkte
der Quelle werden wieder auf den Kreis am Ort des Detektors reflektiert, und zwar gemé&f
ihrer Energie nach Richtungen selektiert. Das mit dem zweidimensionalen Detektor gemessene

Ortsspektrum liefert nach Eichung durch Projektion auf die X-Achse das Energiepektrum der
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Rontgeniibergéinge. Die Abbildung des gebogenen Kristalls auf die flachen CCDs verursacht
gekriimmte Linien. In der Auswertung wird diese Kriimmung und die dadurch verursachte Li-
nienverbreiterung im zweidimensionalen Ortsspektrum korrigiert (s.5.3.1). Aus Gl. 3.6 erhélt

man durch Ableitung nach der Energie die Winkeldispersion

dd tan ¢
= (3.8)
und
3—2 = —Rgsindp tanEﬁB , (3.9)
die Dispersion iiber den OrBStiaglieplademengsdes Ortes 2 am Detektor in Abhingigkeit des
Braggwinkels 95 angibt. Bild
Quelle

Kristall
Abbildung 3.12: Bilderzeugungwlifidkreis
der Johann-Anordnung mit aus- 9s

gedehnter Quelle. Aufgrund un- o

terschiedlicher Radien von Kristall

: . Bild*\/____ \ ./ .
und Rowlandkreis (grauer Bereich) ¥ fl /7_ ; QQuelle
\alo
kommt es zu einer leichten asymme- b \\\ \I/ Rowlgadhreis
- —
0

trischen Defokussierung. D

Nun beriihrt, wie aus obiger Beschreibung zu ersehen ist, der Kristall den Rowlandkreis
nur an einem Punkt in der Kristallmitte, da der Durchmesser des Kriimmungskreises des
Kristalls doppelt so grof ist, wie der Durchmesser des Rowlandkreises. Je weiter die Gitter-
ebenen von diesem Kreis abweichen, desto stérker ist im Prinzip das Bild defokussiert. Dies
dufert sich in der Johann-Verbreiterung, die eine zusétzliche, asymmetrische Verbreiterung
der Spektrallinien um 1073-10~* auf der Hochenergieseite verursacht (s. Abb.3.12).

Weitere Korrekturen zu Bragg’s Gesetz werden u.a. durch den Biegeprozess und die Bre-
chung der Rontgenstrahlung innerhalb des Kristalls (Korrekturfaktor BI) verursacht. Da
BI =~ 30" ist, muf diese Brechungsindex-Korrektur fiir die Einstellung des Spektrometers

und in der Analyse beriicksichtigt werden.

3.5.2 Kiristalle und mechanischer Aufbau

Kristalle mit den am genauesten bekannten Eigenschaften in der bendtigten Energieregion
bestehen aus Si und SiO,. Fiir den Bereich unterhalb 3,3keV kommen nur die Netzebenen
111 in Si, sowie 100 und 101 in Quarz in Frage. Fiir die durchgefiihrten Messungen wurden
zwei Kristalle verwendet [Got1998|:

1. Ein Si-Kristall (Bezeichnung Z13), der in 111 Richtung seines reziproken Gitters ge-
schnitten ist (2d = 6,2712016(18) A bei 22,5°C), mit 100 mm Durchmesser, 0,3 mm

Dicke und einem Kriimmungsradius von Rx = 2982,5 4+ 0,6 mm.
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2. Ein Quarz-Kristall (SiOg, Bezeichnung Z20), der in 101 Richtung geschnitten ist (2d =
6,686277(4) A bei 22,5°C), mit 100 mm Durchmesser, 0,2 mm Dicke und einem Kriim-
mungsradius Ry = 2982,5 + 0,6 mm.

Kristallblocke aus Si bzw. Quarz wurden poliert und dann in 300 pm dicke Scheiben parallel
zu den Netzebenen geschnitten. Unter Druck wurden diese auf eine konkave Trigerlinse aus
Glas, die auf den gewiinschten Kriimmungsradius geschliffen wurde, angeheftet (s. Abb. 3.13).
Sie haften daran ausschlieflich durch Adhésionskréfte; ein Kleben hétte die optischen Ei-
genschaften verschlechtert. Aufgrund der gewiinschten Genauigkeit der Messung wurden die

Kristalle temperaturstabilisiert in einem massiven Behélter (Kristalltopf) installiert.

Abbildung 3.13: Einer der verwendeten
Kristalle eingebaut in seinem Halter. Der
Motor links oben dient zur Variation des
vertikalen Kippwinkels. Zur Einstellung
von 9p wird der Halter samt Kristall im
Kristalltopf gedreht.

Die Verbindung zwischen der Zyklotronfalle und dem Kristalltopf ist starr. Der Kristall
befindet sich 2100 mm vom Zentrum der Zyklotronfalle. Der Kristall ist in diesem Behélter
mit seiner Drehachse auf einem starren Tragarm montiert, an dessen anderen Ende das De-
tektorsystem befestigt ist. Er kann relativ zu diesem Arm {iber einen Winkeldecoder mit einer
Genauigkeit von +0,12” auf den Braggwinkel eingestellt werden. Wahrend der Datennah-
me wird die Einstellung iiber eine Piezo-Kalibrierung kontrolliert und automatisch korrigiert.
Aufgrund dieser Konstruktion bleibt beim Drehen des Arms die Verbindungsachse zwischen
Kristall und Detektor fixiert.

Der Detektorarm selbst kann iiber einen Winkeldecoder und einen Linearmotor mit +1”
um die Kristallachse (auf 1 pm reproduzierbar) gedreht werden. Ein Metallbalg als Verbindung
zwischen Kristalltopf und Detektorarm erlaubt Winkelédnderungen des Arms bis zu 10° ohne
Brechen des Vakuums oder ohne Umbau.

Der Behilter, in dem sich der CCD-Detektor und die nachgeschaltete Elektronik befindet,
ist auf einem Lineartisch am Ende des Tragarms angebracht (s. Abb. 3.14). Dieser Lineartisch
&Rt sich nach vor und zuriick bewegen und erlaubt so die Einstellung der CCD auf die Fokal-

lénge der gemessenen Rontgenenergie.
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Abbildung 3.14: Zeichnung des Detektorarms mit BemaBung in mm. Ersichtlich ist auch

die innere Anordnung der CCD-Kammer.

Mit diesem Aufbau kénnen Braggwinkel von 30°—70° eingestellt werden. Fiir die Messungen
in dieser vorliegenden Arbeit wurden die Winkel ¥ 5 s; = 41°40’5,05” und ¥ 4., = 38°34’31,20”
verwendet. Fiir die Messungen zu pionischem Wasserstoff wurde der Bereich von 38°-44° ver-

wendet.

Alle Winkel und sonstige Einstellungen des Spektrometers sind iiber einen PC steuerbar.

Mit dem Radius des Rowlandkreises von rund 1,5m ergibt sich am Ort des Detektors ei-
ne Dispersion von = 1 % Die Energieauflésung des Spektrometers mit einem Si-Kristall ist
rund 500 bzw. 700 meV fiir 4keV bzw. 8 keV Rontgenstrahlung [Nel2002¢].

Das Spektrometer muf mindestens eine relative Energieauflésung von % < 107* auf-
weisen, um die hadronische Verbreiterung und Verschiebung mit 1% Genauigkeit messen zu
kénnen. Dafiir muf aber auch die Antwortfunktion der Bragg-Kristalle entsprechend genau
bekannt sein. Diese wurde mittels Rontgenstrahlung von pionischem Kohlenstoff mit CHy
gemessen (Ubergang 7r’12C(5gﬂ4f)), da man hier davon ausging, dafs es zu keiner Verbrei-
terung aufgrund des Doppler-Effekts kommt (s. 4.4). Des weiteren werden dazu noch Mes-
sungen durchgefiithrt mit Rontgenstrahlung von Ionen mit nur einem bzw. zwei e~ (H- bzw.
He-&hnliche Ionen), die im Plasma einer ECRIT (Electron Cyclotron Resonance Ion Trap)
[Bir2000] erzeugt werden. Diese Messungen ermdglichen eine von den 7~ C-Messungen unab-

héngige Bestimmung der Antwortfunktion.
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Erste Messungen mit der ECRIT wurden im Februar 2002 mit dem Ubergang (3S; — Sg)?
(3103,7 eV, Lebensdauer 0,21 us) von He-ihnlichen Ar!®*, der eine Dopplerverbreiterung von
weniger als 40 meV hat, durchgefiihrt. Die Energieauflésung der beiden Kristalle Z13 und 720
wurde mit 418 meV bzw. 444 meV ermittelt [Sim2002].

Kristall und Zyklotronfalle verwenden ein gemeinsames Vakuumsystem. Der Druck im Va-

kuumgefif des Bragg Kristalls betrug wihrend der Messungen etwa 10~6 mbar.

Die Ereignisraten der gemessenen Rontgenstrahlung lagen im Bereich von 1,1+ 0,
(m~0) bis 25,1 £ 0,7 (7~ C) Eetts (C...iiber eine Aufnahme summierter Protonenstrom

beim Target E). Fiir den Ubergang 71'_120(5gﬁ4f) wurden pro CCD-Aufnahme 70 Ereignisse

Events
2 hC

(Schwankungsbreite von rund +70%) gemessen.

3.6 Das Detektorsystem

Der Detektor muf aufgrund der geringen Ereignisrate (Rontgenausbeute bei 2,8 bar: Y =
7,52+ 1,17%, Y[’gg = 4,55+ 0,89%, YI’QE = 2,49 + 0,86% [Rus1995]) eine hohe Nachweis-
wahrscheinlichkeit fir weiche Réntgenstrahlung (bis 20keV) besitzen. Weiters muf er eine
gute Ortsauflosung und Energieauflésung haben, sowie gute Unterdriickung des Untergrundes
ermoglichen.

Aus diesen Griinden haben sich CCD Chips als Detektoren fiir Rontgenstrahlung in die-
sem Energiebereich sehr gut bewihrt [Cat1979]. Thre Ortsauflosung ist durch die Pixelgrofe
gegeben (10-40 um), die Energieauflésung betriigt < 150 eV bei 5°Mn (5,898 keV) [Nel2002b].
Die stark energieabhéingige CCD-Effizienz hat ein Maximum bei ca. 2,5keV und kann durch
tiefere Verarmungszonen stark verbessert werden. Auferdem 1&8t sich mit ihnen eine sehr
effektive Unterdriickung des Untergrundes, meist Gammateilchen und hadronische Teilchen,
durchfiihren. Ein Nachteil ist, daf sie aufgrund ihrer Funktionsweise keine Zeitmarke setzen
und so kein schnelles Triggersignal erzeugt werden kann. Dies spielt fiir das gegenstédndliche

Experiment keine Rolle.

3.6.1 Funktionsweise von CCDs

Ein CCD Chip ist ein Halbleiter-Photonendetektor, dessen photosensitive Seite eine Struktur
aus 10-40 ym kleinen Bildpunkten (genannt , Pixel“) besteht. Diese Pixel sind in einer Matrix
mit Reihen und Spalten angeordnet. Ublicherweise ist sie aus p-Si gefertigt, und besteht aus
einer Bild-Sektion, einem Speicher und einem Ausleseregister mit Vorverstérker (s. Abb. 3.15).
In den Pixeln werden eingehende oder durchgehende Photonen entsprechend ihrer Energie
durch Photoeffekt in Ladung konvertiert und diese Ladung wird gespeichert. Es erfolgt der
Ladungstransport von der Bild-Sektion in den Speicher und zeilenweise Verschiebung in das
Ausleseregister. Die Ladungen werden nacheinander zum Ausgang transferiert und in der
nachfolgenden Elektronik mittels ADC digitalisiert.

3Ubergang 1s2s — 1s2
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Die Absorption eines Réntgenquants im Si-Kristallgitter resultiert zu etwa 92% [Nel2002b]
in der K-Elektronen-Emission des Si-Atoms. Quanten geringerer Energie wechselwirken auch
mit hoheren Schalen (L, M, ...). Das so angeregte Si-Atom kann sich durch Auger-Effekt
oder durch Emission eines Fluoreszenzphotons abregen. Das Photoelektron fiithrt sekundére
Tonisationen aus, bis nicht mehr geniigend Energie iibrig ist, um Elektronen vom Valenzband
ins Leitungsband zu heben. Somit werden N e™-Loch Paare bei einem durchschnittlichen
Energieverlust von 3,68 eV pro Paar erzeugt. Rontgenstrahlung mit 3keV hat in Si eine Ab-
sorptionstiefe von 4 ym und produziert rund 800 e -Loch Paare pro Pixel [Sig1994].

Eine typische CCD (s. Abb.3.16) besteht aus niederohmigem (50 cm), 25 um dickem
Si auf einem 550 pm dicken pT-Si Substrat. Diese Si-Oberfléiche ist isoliert mit einer 0,1 um
dicken Schicht SiO2 und einer 0,1 um dicken Schicht Siliziumnitrid (SizNy4). Auf diesen isolie-
renden Schichten sind Elektroden aus polykristallinem n-Si aufgebracht, mit einer isolierenden
Zwischenschicht SiOs. Eine diinne Lage aufgedampftes SiOy (VAPOX) schiitzt und isoliert
die Oberfliche der CCD. Das Si-Substrat ist geerdet oder liegt auf einem Potential iiber Er-
de. CCDs der Firma MAT (Marconi Applied Technologies), die auch die verwendete CCD22
herstellte, haben typischerweise eine Substratspannung von 3-6 V [Nel2002b].

Eine Reihe Pixel besteht tiblicherweise aus drei Elektroden (,,3-Phasen CCD*), so auch die
in dieser Arbeit verwendeten CCD22. Legt man eine positive Spannung (Gatespannung) an
eine der Elektroden (zumeist Phase 2), erzeugt man damit einen 5 ym tiefen Bereich unterhalb
der Elektrode, der eine geringe Zahl an Lochern hat (Verarmungszone) und dessen Tiefe die
Effizienz der Chips bestimmt, sowie eine 25 um tiefe feldfreie Region. Die Schicht n*-Si un-
terhalb der SiO,-Lage modifiziert das elektrostatische Potential dieses verarmten Bereiches,

sodall Ladung abseits der Oberfliche erzeugt und gespeichert werden kann. In horizontaler
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-

///// //////,

pt-Substfat ~ 550 pm

(a) Pixelstruktur einer CCD: (1) Elektroden, (2) Iso- (b) Querschnitt durch den Aufbau einer
lator, (3) channel stop, (4) Verarmungszone, (5) Si- 3-Phasen CCD.
Substrat. [Sig1994]

Abbildung 3.16: Aufbau und Querschnitt durch eine 3-Phasen CCD samt Pixelstruktur.

Richtung ist es dieses Potential, welches die Ladungen in Position hélt; in vertikaler Richtung
sind sog. ,channel stops® (stark dotierte, elektrisch inaktive p-Bereiche) implantiert, die ein
Entweichen der e~ verhindern. Die Ausdehnungen der Elektrodengruppen und der Abstand

zwischen den channel stops definiert die Grofe eines Pixels.

Erzeugung und Speicherung der Ladungen wird fiir eine gewisse Zeit, die ,Integrationszeit”
oder ,Belichtungszeit”, erlaubt, wihrend der die CCDs der Rontgenstrahlung ausgesetzt sind.
Diese Zeit darf nicht zu lange sein, um zu verhindern, dafs das Pixel wiahrend der Belichtung
ein zweites Mal getroffen wird. Durch Aufrechterhalten der Spannung (z.B. 10V) an der
Elektrode (z.B. Elektrode 2) wird die generierte Ladung im Potentialtopf des Pixels gehalten.
Reduziert man diese Spannung nach Ende der Belichtungszeit auf 0 V und erhoht gleichzeitig
die Spannung an der benachbarten Elektrode 3 (Kreuzungspunkt bei 50 % der Amplitude,
Anstiegszeit 500 ns, Signaldauer 10 us), wandert der Potentialtopf und damit auch die Ladung
von der ersten zur zweiten Elektrode. Senkt man das Potential an Elektrode 3 und erhoht
gleichzeitig jenes von Elektrode 1 (jede dritte Elektrode ist leitend miteinander verbunden),
so wird die Ladung durch diese Wechselspannung mit entsprechender Phase von einer Zeile zur
Néchsten transportiert. Durch diese 3-phasige Pulssequenz gelangt die Ladung von der Bild-
Abteilung in den Speicher und weiter, bis sie an einer Zeile von Pixeln anlangt, die im rechten
Winkel an die letzte Zeile des Speichers gekoppelt ist, das Ausleseregister (s. Abb. 3.15). Nach
20-30ms ist der ,frame-transfer (Transfer der Ladung vom Bild in den Speicher) vollendet
und die Belichtung kann erneut beginnen. Der Speicher und die Ausleseeinheit sind mit einem
lichtundurchléssigen Material abgedeckt und werden wéahrend der nédchsten Belichtungszeit

ausgelesen.

Jedes einzelne Pixel der Auslesezeile wird nacheinander zu einem ladungssensitiven Ver-
starker transportiert und in der nachfolgenden Elektronik, die sich etwas entfernt befindet,
verstirkt und ausgewertet. Eine typische Sensitivitdt der Auslesung ist ca. 1 Z—Y Ist die La-

dung des Pixels gemessen und in eine Spannung konvertiert, wird der Ausgangs-FET zuriick-
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gesetzt flir die Messung des néchsten Pixels.

Bei Raumtemperatur wére Dunkelstrom der grofite Beitrag zum Untergrundrauschen der
CCD. Dunkelstrom ist die thermische Erzeugung von Ladung ohne Photoionisation (kein
Lichteinfall), wenn also die thermische Anregung des Si-Gitters geniigt, um ein e~ ins Lei-
tungsband zu heben. Bei 20°C resultiert ein typischer Dunkelstrom von 3,5nA in der Erzeu-

gung von =~ 20000 s bei 22x22 um Pixelgrofe [Var1990]. Dieser Strom wiirde ein Pixel,
dessen Potential maximal 100000 e~ fassen kann, binnen 2-3s ,anfiillen* und somit die ganze

CCD innerhalb dieser Zeit sdttigen. Deshalb miissen bei Anwendungen fiir die Réntgenspek-

&

Pials reduziert

troskopie die CCDs gekiihlt werden. Der Dunkelstrom wird somit auf ~ 0,015
und ist vernachléssigbar, wenn sie auf -100°C (173 K) abgekiihlt werden.

Andere Quellen des Untergrundes sind die statistische Variation der Anzahl der produzier-
ten e~ -Loch Paare, Ladungsverlust im Transferprozefs (Ladungstransfer-Effizienz tiblicherwei-
se > 99,9995 %), thermische Variation des Potentials beim Zuriicksetzen der Auslesediode
und Untergrund des Ausgangs-FETs.

Die Energieauflésung einer CCD ist von diesen Rauschquellen abhingig [Sig1994|:

/ FE
AFE = N2 it 1
[eV] = 3,68 + 3,68 (3.10)

(F...Fano-Faktor (= 0,11); E,...Rontgenenergie; N...gesamtes Ausleserauschen)

Elektronische Schaltungen versorgen die CCDs mit den entsprechenden Spannungen und
Taktgeber generieren die Phasen der Transfersignale. Die Ausgangssignale werden durch einen
auf dem Chip befindlichen Verstarker bearbeitet und von Ladung in Spannung umgewandelt.
Danach werden sie durch einen Signalprozessor, {iblicherweise mit der Methode des correlated
double sampling, geleitet. Zuletzt werden die Signale in einem ADC digitalisiert und in einem

Computer gespeichert.

3.6.2 Der verwendete Detektor

Die im Experiment verwendeten CCDs (Typ CCD22) (s. Abb.3.17) [Nel2002a, Nel2002c]
wurden speziell fiir Satelliten-basierte Rontgenastronomie* entwickelt® und werden auch fiir
Rontgenspektroskopie im Bereich 1-10keV eingesetzt. Im speziellen wurde dieser CCD-Typ
entwickelt, um Messungen mit hoher Quanteneffizienz zu ermoglichen (zu erwartende Raten
< 100 Rontgenereignisse/h), da Standard CCDs eine geringe Quanteneffizienz bei niedrigen
und bei hohen Energien haben (s. Abb. 3.18).

Um die Effizienz fiir hohe Energien (> 4keV) zu maximieren, bestehen CCD22 aus 80 ym
dickem, hochohmigen (4000 cm) Si iiber dem Substrat. Bei Anlegen der Gatespannung er-
reicht man eine Tiefe der sensitiven Zone von 30—40 ym und eine entsprechende feldfreie Zone

von 40-50 ym. Um die Effizienz bei niedrigen Energien (< 2keV) zu optimieren, wurde eine

4European Photon Imaging Cameras (EPIC) an Bord des XMM-Newton Rontgenteleskops.
5Raumforschungszentrum, Institut fiir Physik und Astronomie der Universitit Leicester, England, gemein-

sam mit Firma MAT.
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Abbildung 3.17: Blick auf
die CCD-Matrix. Die drei
CCD-Paare werden durch
Federn auf einen Kiihlfinger

aus Cugedriickt, welcher in

ein Reservoir mit fliissigem

N, eintaucht.

Abbildung 3.18: Quan-
teneffizienz (QE) ist das
Prozent-Verhaltnis de-
tektierter zur Anzahl der
einfallenden  Réntgenpho-
tonen.  Absorption  von
Quanten in der Elektro-

denstruktur bestimmt das

Quanteneffizienz (%)

Niedrigenergieverhalten,

Absorption im  Substrat

das Hochenergieverhalten.

o 2 4 6

[ Nel2 002 b] Energie (ke‘:b

Struktur offener Elektroden entwickelt, in der die Breiten der Elektroden 1 und 2 stark redu-
ziert sind und Elektrode 3 weggeétzt ist. Dadurch ist die Absorption in der Elektrodenstruktur
stark reduziert. Die Chips haben eine Energieauflosung von ~ 140€V bei 3keV. Ihre Effizienz
betriagt ~ 80% bei 1,6 keV und = 90% bei 3keV. Der Bildbereich besteht aus 600x600 Pixeln
(jeweils 40x40 pum). Das ergibt eine Bildfliche von 24x24 mm pro CCD. Der Speicher besteht
aus 600x602 Pixeln (jeweils 39%x12 yum), wodurch die CCD kompakter wird. Der Ausleseregi-
ster ist in jeweils 305 Pixel pro Hilfte geteilt, sodaft die Ladung an beiden Seiten ausgelesen
werden kann [Nel2002b].

Der Detektor besteht aus 6 CCD22, die in zwei Spalten zu je drei Reihen angeordnet sind
(s. Abb.3.17). Damit ist die gesamte Bildfliche 1200 Pixel (48 mm) breit und 1800 Pixel
(72mm) hoch und beinhaltet 2,26-10° Pixel (bzw. 3456 mm?). Der Abstand zwischen den
Spalten ist = 600 ym, zwischen den Reihen = 730 pm. Die Chips sind zueinander parallel
angeordnet. Die Abweichungen von der Parallelitidt sind maximal 7 mrad. Die CCDs sind mit

ihrem Triger auf einem Kiihlfinger aus Cu montiert, der in einen Dewar mit fliisssigem No
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eintaucht und sie so auf —100 + 0,5°C (173K) in einem Vakuum von 10~ mbar hilt. Kon-
trolliert wird die Temperatur durch PT100 Sensoren.

Nach Ablauf der Belichtungszeit wird zuerst bei allen 6 CCDs gleichzeitig die Ladung von
der Bildsektion in den jeweiligen Speicher geschoben (< 20ms). Danach erfolgt die Ausle-
sung fiir die 3 Chips einer Spalte (CCD 1,2,3 mit Sequenzerl parallel ausgelesen) und fiir
die zweite Spalte anschliefend (CCD 4,5,6 mit Sequenzer2). Die iibliche Auslesezeit betrigt
30s pro Spalte, insgesamt etwa eine Minute. Die beiden Reihen zu je drei Chips werden so
abwechselnd ausgelesen, mit einem 12-bit ADC digitalisiert und die Daten in einem PC verar-
beitet. Dadurch erhélt man einen kontinuierlichen Datenstrom mit geringer Integrationszeit.
Die Verarbeitungszeit fiir ein Bild ist hauptséchlich durch die Aufarbeitung der Daten limitiert
(online Korrekturroutinen). Eine Aufnahme wihrend des Experiments umfaft iiblicherweise
60 Bilder und dauert etwa 1 h.

Die CCDs sind mit der Ausleseelektronik und dem Dewar auf einem Lineartisch am Ende
des Detektorarms befestigt (s. Abb.3.14) und konnen auf diesem fiir die Optimierung der
Fokalposition um 85,8 mm mittels eines Motors verschoben werden. Die Signale werden direkt
im Areal in einen PC eingelesen, der iiber die serielle Schnittstelle mit einem zweiten Satz
Peripherie (Tastatur, Maus, Monitor) in der Mefshiitte verbunden ist. Von dort aus wird die

Datenaufnahme gesteuert und einer ersten Analyse zugefiihrt.

Der Detektor ist vom Vakuum in den Strahlrohren durch ein 5pum dickes Fenster aus
aluminisiertem Mylar® (C5H;03) getrennt. Dieses Trenn-Fenster ist gegen Uberdruck durch
eine automatische Bypass-Konstruktion (s. Abb.3.14) gesichert, die geschlossen wird, wenn
der Druck in den Strahlrohren iiber 10~3 mbar steigt. Im Falle eines kompletten Ausfalls des
Spektrometer-Vakuums schlieftt das Ventil vor dem Fenster und 6ffnet der Bypass, sodaf das
Fenster von beiden Seiten bepumpt wird. Der Druck in der Detektorbox betrug wéahrend der

Messungen rund 10~7 mbar.



Kapitel 4

Experimentdurchfilhrung

4.1 Einstellung der Experimentkomponenten

4.1.1 Fiihrung des Pionenstrahls

Uber ein PC-Programm lassen sich die Parameter der Strahlfiihrung der Pionen kontrollieren.
Dieses sind die Stromstérke in den strahlfiihrenden Magneten und die Offnung der strahlbe-
grenzenden Schlitze.

Aus den Erfahrungen mit dem vorangegangenen Experiment zur Messung der Pionenmasse
[Man2001] waren die optimalen Parameter bekannt. Sie wurden mit der Rate des Szintillators
T3 tiberpriift.

4.1.2 Optimierung der Zyklotronfalle

Nach dem Aufbau der mechanischen Teile und der elektrischen Verkabelung wird das Kiihl-
system mit fliissigem He und Ny gefiillt. Nach Erreichen der Arbeitstemperatur von 3 K wird
Strom bis zum Maximalwert von 126 A in die nun supraleitenden Spulen geleitet. Die Stabi-

litdt des Magnetfeldes und des Kiihlsystems mufs fortlaufend iiberpriift werden.

Der Plastikszintillator T3 kann anfangs zur exakten Positionierung des 7w~ -Strahls genutzt
werden und liefert Informationen iiber die Wirkung der Degrader im Inneren der Falle (s. 37),

da man einzelne Umlaufzyklen als zeitversetztes Signal beobachtet.

4.1.3 Vorbereiten des Gastargets

Nachdem das Targetsystem mitsamt dem Kiihlmechanismus aufgebaut ist, wird es in die

Zyklotronfalle und innerhalb dieser in die optimale Position gebracht. Ist die Falle geschlossen

und evakuiert, wird das Target mit Gas gefiillt und werden die Magnetfelder hochgefahren.
Beim Wechsel der Gasart wird die Targetzelle und die Gaszuleitung von Molekiilen der

vorhergehenden Gasart durch Evakuieren und Spiilen gereinigt.

o4
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Fiir die Messungen pionischer Rontgenstrahlung (7~ Hsp—1s), 7 Hp—is), 7 Hzp—is),
T~ O(6h—5g), ™ Beus—sa)) mit kryogenischem Target wird die Targetzelle durch den APD
Kryostat gekiihlt. Die Auslese und Steuerung der Targettemperatur wird mit einem Tempe-
raturkontroller (Genesis PC 2001), der durch ein ,LabVIEW™“Programm gesteuert wird,
durchgefiihrt. In der Kiihlphase ist das Heizelement am Kiihlfinger ausgeschaltet. Um eine
bestimmte, im Programm eingestellte Temperatur Ti.; zu halten, steuert der Temperatur-
kontroller bei Erreichen von Tj.; den Heizelement-Strom, um ein Unterschreiten von Ti.; zu
verhindern. Nach Erreichen eines Gleichgewichtes zwischen Kiihlung und Heizung wird die
Temperatur auf +0, 1 K gehalten.

Zum Aufwérmen des Targets schaltet man den Kryostat aus und erwdrmt das Target mit
dem Heizelement bis zum Erreichen von T,.; ~ 300 K.

Das Abkiihlen der Targetzelle von Zimmertemperatur auf 30 K dauert rund 10 Stunden
und bis zur Temperatur von fliissigem Hy 16 Stunden. Das Aufwéirmen des Systems von 30 K

auf Raumtemperatur dauert etwa 4 Stunden.

Die im Targetgas erzeugten Rontgenquanten miissen noch einige cm durch das Gas zu-
riicklegen, bevor sie in die Vakuumstrecke gelangen. Wegen Selbstabsorption durch Stéfe mit
den Gasatomen wird die Rontgenausbeute vermindert. Deshalb wurden vor den eigentlichen
Messungen einige Tests zur Ermittlung der giinstigsten Targetposition gemacht. Um die Inten-
sitdt zu optimieren, wurde das mit CH, gefiillte Target in Schritten von 10 mm verschoben.
Die Rate der Rontgenstrahlung des Ubergangs W‘120(5g_,4f) wurde im relevanten Energie-
und Positionsbereich gemessen und auf den Protonenstrom normiert (s. Abb.4.1). Aufgrund
dieser Messungen wurde die optimale Targetposition in der Zyklotronfalle so gew&hlt, daf sich
das erste Drittel des Targetzylinders in der Symmetrieebene der Falle befindet (auf der Skala
Position ,4 cm“) (s. Abb. 3.10).
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(a) Rate der Rontgenstrahlung aufgetragen iiber (b) Breite I' der Linie 71'_12C(5g_>4f) iber der
der Position des Targets in der Zyklotronfalle. Position des Targets in der Zyklotronfalle.

Abbildung 4.1: Messungen der Rate und der Breite des m~2C54_,4r)-Uberganges von CHy4
bei verschiedenen Positionen des Targets in der Zyklotronfalle. Im Nullpunkt der Skala ist das
Fenster der Targetzelle in der Symmetrieebene der Falle. Die Kurven sind ein quadratischer
Fit der MeBdaten.
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4.1.4 Einstellung des Spektrometers

Wihrend des Aufbaus lafst sich das Spektrometer durch die auf der Grundplatte eingravierte
Winkelskala mit einer Genauigkeit von +0,5° positionieren. Die Ausrichtung der Spektro-
metergeometrie geschieht vor Einbau des Targets in die Zyklotronfalle durch einen Laser in
Targetposition, dessen Reflexion am Kristall auf die Detektorposition ausgerichtet wird. Da-
nach wird der Lineartisch fiir die Fokallange kalibriert. Mit dem Steuerungs-PC wird der
Lineartisch in die verschiedenen Positionen fiir die einzelnen Mefigruppen gefahren und die
Ist- und Soll-Position nachgemessen und angeglichen. Sadmtliche Einstellungen des Spektrome-
ters lassen sich bei Strahlbetrieb iiber einen PC in der Mefhiitte mit einer Steuerungssoftware
(,LabVIEW™) kontrollieren und korrigieren.

Vor Start einer Mefsreihe wird nach Einstellen des berechneten Braggwinkels ¥ der De-
tektorarm systematisch auf einige 10’ links und rechts des erwarteten Reflexes gesetzt. So
durchfihrt man das Target (,Targetscan®) mit Fluoreszenzstrahlung (angeregt mittels Ront-
genrohre) oder pionischer Rontgenstrahlung, um sicher zu gehen, daf der Detektor direkt in
die Mitte des Targetfensters trifft (s. Abb.4.2). Zum selben Zweck kann der Kristall auch um
die horizontale Achse gekippt werden (,,Tilt-angle Messung").

Abbildung 4.2: Scan der Targetzel- 120 S

le durch systematische Verinderung = ( ] \f\

der Winkeleinstellung des Spektrome- 1000 o ?

ters (,Targetscan”). Aufgetragen ist & \ %

die Intensitit gegen den eingestellten 80 ¢

Armwinkel © 4. Unterlegt ist die ver- i / S\< / < o \
wendete Stlitzstruktur, um die Positi- _g,eoo W

on des Maximums der Intensititsver- ¢ K L \lﬁ /
teilung zu veranschaulichen (Messung 0

mit 800 mbar Ar im Target und einer > ( > <
Beschleunigungsspannung von 25kV 20 \
in der Réntgenréhre). Die Messpunk- ) ~ ( & / .
te wurden durch eine Splinefunktion 27“50' 38°00 38°10° 38°20 38°30 AV IFET 300 39°10' 30°20' 39°30° 39°40
interpoliert. Armuinkel €)

4.1.5 Bragg-Kristalle

Als Bragg-Kristalle wurden in den Messungen ein Si und ein Quarz-Kristall (s. 3.5.2) verwen-
det. Diese waren mit einer Schlitzblende (Breite 60 mm, Hohe 95 mm) abgedeckt. Dies reduziert
zwar die optisch aktive Kristalloberfliche auf 57 cm? (Verlust von 20% in der Ereignisrate),

verringert jedoch die Johannverbreiterung erheblich [Sie2000].

4.1.6 Detektorsystem

Fiir Messungen muft die Temperatur der CCDs stabilisiert werden, da sonst das elektronische

Rauschen der Chips mit steigender Temperatur stark zunimmt (s. S.51). Man erkennt das
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am vermehrten Auftreten von Clustern! im zweidimensionalen Ortsspektrum. Man kann im
CCD-Auswerteprogramm defekte Pixel, die bei jeder Aufnahme einen Ladungsinhalt anzei-
gen, anzeigen lassen und deren Position in der Pixelmatrix abspeichern, um sie in der weiteren

Analyse zu eliminieren. Fehlstrukturen treten vor allem am Rande der CCDs auf.

Uber das Programm ,XCAM CCD Image Display“, welches die CCDs steuert, wird Span-
nung an die CCDs angelegt. Nach 1-2 Stunden wird ein stabiler Betriebszustand erreicht und
die Messung gestartet.

Die richtige Funktionsweise der sechs CCDs laft sich durch eine Messung mit einer ca.
35mm vor die Chips gesetzten Al-Maske mittels Bestrahlung mit einer **Fe-Rontgenquelle
(emittiert **Mn-Roéntgenstrahlung bei 5,898 keV) {iberpriifen. Sie besteht aus einem Muster
aus 150 ym breiten Schlitzen.

4.2 Energiekalibration

Da mit dem Kristallspektrometer nur Relativmessungen (d.h. Abstand von Linien zueinander
im ortsempfindlichen Detektor) durchgefiihrt werden kénnen, dienen Spektrallinien von Fluo-
reszenztargets zur Energiekalibrierung und zur Einstellung der Winkel. Um die gemessenen
Spektrallinien absoluten Braggwinkeln ¢5 zuordnen zu kénnen, werden die Winkeldifferenzen
zu diesen Floureszenzlinien, deren Energien bekannt sind, bestimmt. Allerdings sind deren
Linienbreiten relativ grof (einige €V), sodaf zur Feinjustierung ein , Targetscan* durchgefiihrt
werden muf.

Zu jeder zu messenden 7~ H-Linie wurde vorab ein Fluoreszenziibergang mit dhnlichem
Winkel ausgesucht. Diese Messungen werden mit hoher Rate durchgefiihrt und haben sehr
geringen Untergrund, sodaf kurze Belichtungszeiten von einigen Minuten geniigen. Sie eignen
sich auch fiir Stabilitdtsuntersuchungen des Gesamtaufbaus (Bestrahlung von Zn-, Ga- und
Ge-Plittchen mit einer Réntgenrdhre).? Aufgrund ihrer im Vergleich zu den Linienbreiten
pionischer Ubergéinge groken Linienbreiten eignen sich Roéntgenfluoreszenziibergiinge jedoch
nicht fiir prazise Energiekalibrationen (besser als einige ppm).

Die Kalibration fiir den Ubergang 3p — 1s in 7~ H (s. Tab.4.4) erfolgte durch Bestrah-
lung der mit Ar gefiillten Targetzelle mit einer Rontgenrshre (s. Abb. 3.1) (Fluoreszenzlinien
Ar-Kaq:® 2957,685eV und Ar-Kas:* 2955,63 eV [XDB2001]).

Prinzipiell ist es moglich, daff 7= auch in der Wandung der Targetzelle stoppen, da
Kapton® auch C, N und O enthélt ([CaoH19N2Os5)y,), und dadurch ein Réntgenhintergrund
entsteht. Es konnte allerdings in einem fritheren Experiment [Sie1997] gezeigt werden, dafs
keine signifikante Anzahl 7~ in der Wand der Targetzelle stoppen, sodafl kein erhéhter Un-

tergrund aufgrund dieses Effekts zu erwarten war.

1Damit sind aneinanderliegende Pixel bezeichnet, die einen Ladungsinhalt oberhalb einer zuvor gesetzten

Schwelle haben.
2Erschiitterungen in der Experimentierhalle verursachten Spriinge in der Position der Spektrallinien auf

den CCDs.
3Ubergang 2p1 — 1s1
.. 2 2
4Ubergang 2ps — 1s1
2 2
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4.3 Antwortfunktion des Spektrometers

Die genaue Charakterisierung des Kristallspektrometers und die Bestimmung der Antwort-
funktion des Kristalls ist wichtig, um die erwiinschte Genauigkeit im Experiment zu erreichen.

Darum werden Tests und Kalibrationen mit und ohne Pionenstrahl durchgefiihrt:

1. Die Qualitét der Kristalle ist durch das Auflésungsvermégen und ihre Reflektivitit gege-
ben. Beide Eigenschaften wurden bei den verwendeten Kristallen am ESRF® gemessen,
jedoch noch im planaren Zustand. Die Reflexionseigenschaften von gebogenen Kristal-
len héngen vom Biegeprozeft und ihrer geometrischen Form ab. Deshalb miissen beide
Parameter fiir die gekriilmmten Kristalle gemessen werden. Um diese Messungen in mog-
lichst kurzer Zeit (einige Stunden) mit optimaler Genauigkeit durchfiihren zu konnen,
wird eine ECRIT [Bir2000] als Hochraten-Réntgenquelle verwendet. Rontgeniibergin-
ge in wasserstoffihnlichen und He-#hnlichen Atomen mit Breiten in der Ordnung von
10meV werden in dieser ECRIT erzeugt.

2. Die Resultate aus den Messungen der Rontgenstrahlung der ECRIT werden mit jenen
der Messungen der pionischen Rontgenstrahlung ohne Verbreiterung durch Coulomb-
Explosion verglichen. Diese pionischen Linien sollten durch starke Wechselwirkung nicht
beeinflukt sein (Uberginge mit n, > 4) und durch elektronische Abschirmung oder
Doppler Effekte nicht verbreitert sein. Daher kommen nur Atome mit Z < 11 in Frage.
Zur Messung der Antwortfunktion wurde der Ubergang 77_120(5gﬁ4f) in CHy gewéhlt.

3. Die Bestimmung der Antwortfunktion kénnte gleichzeitig mit der eigentlichen Messung
durchgefiihrt werden. Dazu miifite neben der Messung des zu untersuchenden Ubergangs
die parallele Messung weiterer pionischer Linien (vor allem Atome hoherer Ordnungs-
zahl) erméglicht werden. Dafiir miissen die Kalibrationslinien auf den Detektor zusam-
men mit der zu messenden Linie reflektiert werden, ohne daf der Arm des Spektrometers
bewegt wird. Uber die Dispersionsformel (Gl 3.9) mit dem Kriimmungsradius Rx des

Kristalls erhélt man

~ tan(¥p + BI) sin (Vg + BI) Rg '

AE (4.1)
den Energieabstand AFE eines Punktes von der Referenzlinie mit der Energie E und
Braggwinkel 95, sowie der Brechungsindex-Korrektur BI (s. 3.5.1), wenn der Punkt

|Az| Kanéle im Spektrum entfernt ist.

So kann man den Energiebereich AFE, der von der Detektorbreite Az abgedeckt wird, be-
rechnen. Mit den 48 mm Breite des Detektors ergibt das im giinstigsten Falle (7~ H3_.1))
rund 84eV. Aufer fiir 7~ Hs,_.1) existieren fiir keinen der untersuchten pionischen
Ubergénge geeignete pionischen Kalibrationslinien. Die in-situ Kalibration fiir T H(zp_1s)
wurde mit den Ubergéingen 7T_160(6h*,5g) (s. Abb. 1.2), 77_180(6}1%5%) und 7T_9Be(4f*,3d)
(Energien s. Tab.4.4) durchgefiihrt (s. Abb. 3.8).

5Buropean Synchrotron Radiation Facility, Grenoble, Frankreich
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4.4 TUberlegungen zur Messung der Coulomb-Explosion

Das Kohlenstoff-Atom hat 4 zur Molekiilbindung beitragende Valenzelektronen (L-Schale). In
Tab. 4.1 sind die Starken der Bindungen und die Bindungslédngen in den untersuchten Systemen
angegeben [CRC1994]. Die Lange der Co-Bindung von Azetylen CoHy im Gleichgewicht be-
trigt Rc, = 1,203 A, wobei es sich hier um eine kovalente Dreifachbindung handelt (C = C).

’ Molekiil H Bindung Linge [A] ‘ Bindungsstérke [kJ/mol] ‘
CH, H—CHs; | 1,087 +0,001 |438,5 +1,5
C,H, | HCC —H | 1,060 +0,001 | 556,1 +2,9
CqoHo HC =CH | 1,203 +0,001 | 965 +8

Cs Cc-C 1,24254+0,0001 | 607  +21
CH C-H 1,119940,0001 | 338,32
CoHY c=cC 1,273

CoHY C—-H 1,096

Tabelle 4.1: Bindungslingen und Bindungsstirken der in diesen Untersuchungen relevanten
Kohlenwasserstoffe [CRC1994].

Um die Stéarke des Einflusses der Coulomb-Explosion auf die Rontgeniibergénge abzuschét-
zen, vergleicht man die Linienbreite des Uberganges des zu untersuchenden Molekiiles (hier
Ny— = 5g — 4f in 7~ 2C) mit jener eines einatomaren Gases, welches nicht der Coulomb-
Explosion unterliegt. Edelgase eignen sich sehr gut, oder besser ein leichtes Molekiil derselben
Atomart (z.B. NHgs fiir den Vergleich mit No oder — wie in diesen Messungen eingesetzt —
CH,4 fiir den Vergleich mit CoHs). Durch den Vergleich der Linienbreiten exotischer Atome
desselben Elements mit und ohne Explosion vermeidet man systematische Fehler resultierend

aus der Dispersion des Detektors.

Das Molekiil CoHy mit 2 Kohlenstoffatomen unterliegt der Coulomb-Explosion. Aufgrund
der Beschleunigung der C-Ionen kommt es zu einer Dopplerverbreiterung der Spektrallinien

aus den radiativen Ubergéngen.

Bei CHy ist die Coulomb-Explosion unterdriickt, da die H-Atome recht schwach an den
Kohlenstoff gebunden sind (s. Tab.4.1), sodaf die Bindungen schon mit dem Einfang des
Pions mit hoher Wahrscheinlichkeit aufbrechen. Aufierdem kénnten nur die H-Ionen das 7= C
System in diesem Fall beschleunigen. Da aber das Massenverhiltnis so klein ist (bei CHy 1:12
bis 1:15, je nachdem wieviele H-Atome noch im Molekiil vorhanden sind), wurden bei der
Planung der vorliegenden Arbeit die Auswirkungen des Aufbrechens der Wasserstoffbriicken
als vernachlassigbar abgeschéatzt.

Die H-Atome werden nach dem Einfang des 7~ emittiert. Die gesamte Kaskade geht in-
nerhalb von 10712-1071% s vor sich. Daher sind die Zeitunterschiede zwischen dem Lésen der

einzelnen C-H Bindungen klein. Somit kann man davon ausgehen, daf das CH, Molekiil
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gleichzeitig alle 4 H-Atome verliert. Da dieses Molekiil symmetrisch ist, wiirden sich etwaige
Beitrige zu einer Geschwindigkeit ¢ des C gegenseitig aufheben. Aufgrund des schnellen Ab-
laufs des ganzen Vorganges ist nicht anzunehmen, dafs sich nach der Emission des ersten Elek-
trons ein stark asymmetrisches CH4+ Ton [Vag1986] bilden kann, bzw. nach dem Entfernen
des ersten H-Atoms geniigend Zeit fiir die restlichen Kerne bleibt, um ihre gegenseitigen Po-
sitionen zu verdndern und so ein CH3~ Radikal zu bilden, welches eine andere Bindungslédnge
hat (1,08 + 0,01 A [CRC1994]).

Analoge Uberlegungen treffen auch auf die C-H Bindungen des linearen Molekiiles CoHy
[Zaj1991] zu.

4.5 Durchfiihrung der Messungen

Nach Fiillen des Gastargets wurde das Spektrometer mit dem Steuerungs-PC in der Mefshiit-
te auf den Ubergang eingestellt, d.h. zunichst wurde ¥ eingestellt und dann der Reflex der

Quelle mittels eines ,, Targetscans* auf eine geeignete Position am Detektor gesetzt.

Das Aufnehmen und Ubertragen jedes Bildes (frame), dauerte rund 60s. Das Bild von
jeder CCD wurde am PC, der die CCDs steuert, in einer Datei abgespeichert. Eine Aufnahme
umfafite 60 frames, und wurde iiber das Programm ,XCAM CCD Image Display* durchge-
fithrt. Insgesamt wurden 60 frames in 6 Dateien akkumuliert. Erst dann wurde die Aufnahme
beendet. Bei 60 frames dauerte dieser Vorgang etwa 1h.

Jede Aufnahme wurde nach Ende der Datennahme auf einen anderen PC kopiert, und
dort mit dem CCD-Auswerteprogramm ,csd* ein zweidimensionales Bild des Kristallreflexes
erzeugt. Dieses Bild erlaubte eine schnelle optische Kontrolle der Messung. Danach wurde die-
ses zweidimensionale Bild auf die X-Achse projiziert und so das Intensitdtsspektrum erzeugt.
Es wurden Messungen durchgefiihrt, d.h. Aufnahmen aufaddiert, bis die fiir die geforderte
Genauigkeit in der Spektrallinie nétige Intensitét erreicht war. Alle Messungen dafiir werden
als ,Mefsblock” bezeichnet, welcher eine Datennahmezeit von einigen Tagen bis zu einer Woche

umfafite.

4.6 Pionische Uberginge

Der Grofteil der Strahlzeit wurde den Messungen der Ubergéinge in pionischem Wasserstoff
gewidmet. Die hier beschriebenen Messungen an 7~ C wurden jeweils vor den H-Messungen
in 1-2 Wochen durchgefiihrt. In Tab.4.2 und Abb. 4.3 sind die durch QED-Rechnungen er-
haltenen Energien der untersuchten Uberginge in 7~ C angegeben. Der Braggwinkel und die
Dispersion fiir den zirkularen Ubergang 7~ '2C(54_4¢) in den beiden verwendeten Kristallen
ist aus Tab. 4.3 zu entnehmen. Weiters sind in Tab. 4.4 die Daten aller bisher im Experiment

R-98-01 untersuchten pionischen Uberginge angegeben.
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’ Target ‘ Ubergang H Energie [eV] ‘
—12C | bg—af 2973,826 41
—12¢ | 5fd4d | 2975,2462
—12C | 5bd—4p 2977,964 2
—13C | bg—4f 2976,661 8

S

Tabelle 4.2: Mit QED-Rechnungen erhaltene Energien der in dieser Arbeit untersuchten
Uberginge in = C.

7 12C (5g141)

’ Kristall H Up 9p + BI ‘ % [meV] ‘ % (2] ‘ S8 [meV] ‘
Silll 41°40°05,05” | 41°40°28,03” | 16,20 1,684 65 67,385 83
Qul0l || 38°34'31,20" | 38°34'58,04" | 18,08 200403 | 80,16135

Tabelle 4.3: Braggwinkel, Winkel inklusive Brechungsindex-Korrektur und Dispersion des
Uberganges 7T712C(5g_,4f) fiir Si111 und Quarz101.

pion. Atom H Ubergang ‘ Energie [eV] ‘ Kristall ‘ Ip

7 H 2p—1s (4e15) | 2436,614 713 - Silll 54°13°54,78”
7 H 3p—1s (+e15) | 2885,928 713 - Silll 43°14°26,74”
m~H 3p—1s (4€1s) | 2885,928 720 - Quarz101 | 39°58'52,59”
7 H 4p—1s (+e1s) | 3043,202 713 - Silll 40°30°57,09”
7 9Be 4f—3d 2844116 713 - Silll 44°0216,44”
7 9Be 4d—3p 2846,1 713 - Silll

77160 6h—5g 2 880,506 713 - Silll 43°20°31,37”
77160 6h—5g 2 880,506 720 - Quarz101 | 40°04°17,68”
7160 8i—6h 2860,0 713 - Silll

7160 8i—6h 2860,0 720 - Quarz101

7180 6h—bg 2883,488 720 - Quarz101 | 40°0118,29”
7180 8i—6h 2865,0 720 - Quarz101

Tabelle 4.4: Energien und Braggwinkel aller im Experiment R-98-01 untersuchten Ubergénge
in pionischen Atomen. Fiir = C s. Tab. 4.2 und 4.3.
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Abbildung 4.3: Réontgeniiberginge in der Kaskade von n~12C. Fett hervorgehoben sind die
in dieser Arbeit gemessenen Uberginge. Die Zahlen bedeuten die berechneten Energien in eV
der Strahlungsiibergange aus QED-Rechnungen [Ind2000].



Kapitel 5

Auswertung

5.1 Vorgangsweise bei der Datenanalyse

Die Auswertung eines Mefblocks besteht im Experiment R-98-01 aus folgenden Schritten:

Voranalyse: Bestimmung des Rauschpegels, des noise-peaks, der Cluster-Energieschwellen

und Eliminieren der defekten Pixel.

Hauptanalyse: Durchfiihrung der Clusteranalyse, Setzen der Energiefenster fiir alle 6 CCDs,
Durchfithrung der Kurvenkorrektur des Reflexes im zweidimensionalen Spektrum und

Abspeichern des auf die X-Achse projizierten, eindimensionalen Spektrums.

Datenfit: Einlesen des Ortspektrums und numerischer Fit der Peaks im interessierenden

Bereich. Daraus erhélt man die gesuchten Intensitidten und Breiten der Linien.
Fiir die vorliegende Arbeit wurde die Auswertung noch um einen vierten Schritt erweitert:

Monte-Carlo-Simulation: Simulation des Ortspektrums mit aus dem Datenfit folgenden
Parametern und Vergleich mit den Mefidaten. Hieraus erhdlt man die durch die Coulomb-

Explosion verursachte Verbreiterung der Rontgenlinien.

5.2 Voranalyse

5.2.1 Korrektur fiir Rauschen

Nachdem die optimalen Betriebsparameter der CCD-Detektoren erreicht worden sind, werden
mit der ®*Fe-Quelle einige Aufnahmen zu je einem Bild gemacht. Im Steuerungsprogramm
der CCDs , XCAM* kénnen diese Spektren fiir jeden Chip einzeln angezeigt werden.

Daraus gewinnt man die Intensitdt des statistischen Rauschpegels jeder einzelnen CCD,
sowie die Position und Breite des noise-peaks in ADC-Kanélen. Falls sich bei weiteren Auf-
nahmen diese Parameter nicht mehr &ndern, speichert man den Wert fiir die jeweilige CCD
ab. Alle nachfolgenden Bilder werden um diese Werte korrigiert und erst dann in die 6 Dateien

abgespeichert.

63
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Das Betreiben der CCDs mit moglichst maximaler Frame-Rate reduziert die Anzahl der
Untergrundereignisse pro Bild, hat aber Auswirkungen auf die Datenmenge. Nimmt man an,
daf 2Bytes pro Pixel abgespeichert werden (12-bit Digitalisierung), so bendtigt ein volles
Bild (360000 Pixel/CCD x 2Bytes x 6 CCDs) 4,2 MB Speicherplatz. Dies summiert sich bei
1 frame/min zu 5,9 GB Daten pro Tag. Diese wihrend 2-3 Monaten Strahlzeit angesammelten
Datenmengen lassen sich nur schwer bearbeiten oder {iber Netzwerke transferieren. Daher
wurde eine Datenkomprimierung im Steuerungsprogramm ,XCAM* eingefiigt.

Bei der Kalibration jeder CCD wird im Programm ,XCAM* die Position des Ausleserau-
schens und seine Standardabweichung ermittelt. Daraus wird ein Grenzwert berechnet (Positi-
on des noise-peaks + 3 oder 5 Standardabweichungen). Nur CCD-Pixelsignale, die einen Wert
iiber dieser Grenze haben, werden abgespeichert. Fiir jeden Pixel iiber dieser Grenze werden
5Byte gespeichert (3 fiir die Position, 2 fiir die Energie). Im Gegensatz zu den Rohdaten
(360 000 Pixel /CCD) gibt es fiir ein komplettes so bearbeitetes 6-CCD-Bild nur in der Gro-
Renordnung 2 000 Pixel pro Minute. Das reduziert die Datenrate auf 10 kB/min oder 586 kB /h
oder 13,8 MB/d; also um einen Faktor > 430 [Nel2002¢].

Eine stichprobenartige Uberpriifung des Rauschpegels wihrend der Messungen wird eben-
falls durchgefiihrt.

5.2.2 Clusteranalyse

Eine sehr wirksame und einfache Art der Unterdriickung des Untergrundes bei CCD-Detekto-
ren ist die Clusteranalyse [Lau2002|. Sie ermoglicht es erst, CCDs als Niedrigenergie-Rontgen-
detektoren in Umgebungen mit starker Hintergrundstrahlung einzusetzen.

Sie unterscheidet echte Rontgenereignisse von der Untergrundstrahlung oder dem elek-
tronischen Rauschen im Detektor. Sie beruht auf der Untersuchung der zweidimensionalen,
topologischen Strukturen von Pixeltreffern, die oberhalb einer zuvor gesetzten ADC-Schwelle

(,,Clusterschwelle”) liegen.

Ladung, die in der Elektrodenstruktur der CCD erzeugt wird, wird nicht gesammelt und
bildet eine 1,5 um dicke tote Schicht auf der Oberfliche. Ladungen, die im p-Substrat entste-
hen, diffundieren und gehen verloren. Ladungen, die innerhalb der Verarmungszone erzeugt
werden, bleiben normalerweise innerhalb des Pixels, wo das Réntgenquant auftrifft. Anderer-
seits breiten sich aber Ladungen, die in der feldfreien Region entstehen, weiter aus, wo sie

entweder verloren gehen oder in mehreren Pixeln gesammelt werden (s. Abb.5.1).

Trotz des kleinen Offnungswinkels des Detektors gegeniiber dem Target (10~* srad) wire
die Untergrundrate selbst bei bester Abschirmung rund 100s~!. Die Ereignisrate fiir pionische
Réntgenstrahlung ist aber nur maximal 2-1072s~!. Denn die meisten Untergrundereignisse
werden von rund 10® 7~ /s verursacht, die im Strahlrohr bis zu 2m vor der Zyklotronfalle
stoppen und durch Streuvorgénge hochenergetische geladene Teilchen, Neutronen oder Gam-
mastrahlung erzeugen. Diese hochenergetischen Teilchen ionisieren Materie stiarker als Ront-
genstrahlung (Absorptionslinge fiir > 6 keV-Rontgenstrahlung in Si ist & 45 ym). Somit wird

eine erhebliche Anzahl der einfallenden Teilchen unterhalb der Verarmungszone (= 30 um) ab-
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Abbildung 5.1: Im Gegensatz zur Rént-
genstrahlung hinterlassen geladene Teil-
chen einen lonisationspfad entlang des
gesamten Weges (~ 80 e -Loch Paa-
re pro pm). Ladung, die im Substrat
entsteht, breitet sich isotrop aus und
erzeugt ein Halo um das zentrale Pi-
xel. (1) Réntgenstrahlung, (2) gelade-
nes Teilchen, (3) Elektroden, (4) Isola-
tor, (5) Verarmungszone, (6) Substrat.
[Sig1994]

sorbiert. Dadurch breitet sich die erzeugte Ladung aus und diese Ereignisse werden in Clustern

mehrerer, aneinanderliegender Pixel abgebildet, wie auch Abb. 5.3 zeigt.

Im Gegensatz dazu wird niedrigenergetische Rontgenstrahlung im keV-Bereich nur in ein-
zelnen Pixeln (single pizel Ereignisse) oder in zwei Pixeln mit gemeinsamer Kante (Ladungs-

aufteilung) abgebildet.

Abbildung 5.2: Untergrundunterdriickung durch topographische

Pixelanalyse. Fiir die Auswertung werden nur die angefiihrten drei

Typen von Ereignissen verwendet.

Somit reduziert sich der Untergrund dramatisch, wenn man als giiltige Treffer nur einzelne
Pixel (Typ 1), zwei Pixel mit gemeinsamer Kante (Typ 2) oder eventuell noch diagonale
Zweiertreffer (Typ 2B) akzeptiert, ohne daf in den umgebenden Pixeln Ladung tiber der
Clusterschwelle auftritt (s. Abb.5.2). So haben die in dieser Arbeit gemessenen Spektren ein
Verhiltnis von Signal:Untergrund von rund 500:1.

Dieses Prinzip limitiert aber auch die Belichtungszeit fiir ein Bild, da bei langer Belichtung
mit der Zeit immer mehr aneinander liegende Pixel getroffen werden. Dadurch werden 1- und
2-Pixel-Treffer nicht mehr als solche identifizierbar. Diese aneinander liegenden Einzeltreffer
werden in diesem Fall nicht gezéhlt. Wegen der grofen Anzahl von Ereignissen im Hauptreflex

werden dort mehr solcher Treffer verworfen, als im Untergrundbereich daneben.

Die Clusteranalyse wird automatisch beim Einlesen der Daten in das CCD-Analyseprogr-

amm ,,csd“ vorgenommen.

Bei den in dieser Arbeit untersuchten Ubergéingen nahe 3 keV ergab die Datenauswertung

iiblicherweise einen Anteil von 75%:25% an Typ 1:Typ 2 Treffern.
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Abbildung 5.3: Vergleich der ClustergréBen fiir Réntgenstrahlung der Energien 2,96 keV
(Ar), 4,1keV (Sc) und 8,04 keV (Cu). Jedes Bild zeigt einen 50x50 Pixel (a 40 m) groBen
Ausschnitt aus dem Zentrum des Reflexes. Der Anstieg in Multi-Pixel-Ereignissen fiir die
Réntgenstrahlung aus Cu ist deutlich sichtbar. [Nel2002c]

5.2.3 Fehlstellen der Pixelmatrix

In den gespeicherten Aufnahmen wird auch festgehalten, wie oft jedes Pixel getroffen wird.
Ist die Anzahl der Treffer fiir ein Pixel ungewdhnlich groff (z.B. so viele Treffer, wie Bilder
in der Aufnahme — iiblicherweise 60), so handelt es sich mit gréfster Wahrscheinlichkeit um
eine Fehlstelle in der Pixelmatrix, bei der das Pixel von sich aus Ladung erzeugt, obwohl kein
Photon konvertiert wurde. Auch fluktuierende Pixel, die statistisch ansprechen, sind mdoglich.
Defekte werden wahrend des Produktionsprozesses oder durch Strahlenschéden hervorgerufen.
Vor allem am Rande der CCDs treten solche Fehlstellen bedingt durch Transferrauschen oder

Leckstrome auf.

Im CCD-Auswerteprogramm ist eine Option beinhaltet, mit der man die Position dieser
defekten Pixel abspeichert, nachdem angegeben wurde, ab welcher Trefferzahl ein Pixel als
defekt gilt. Ist diese Option aktiviert, so werden die so markierten Pixel beim Einlesen der

Daten nicht beriicksichtigt.

5.2.4 Parameter der CCD-Matrix

Die 6 CCDs konnen nicht vollkommen exakt Kante an Kante auf den Triger angebracht
werden. Die Rontgenreflexe tiberstreichen jedoch die 3 Chips einer Spalte des Detektors und
so ist die exakte Bestimmung der Peakpositionen im Spektrum von der genauen Kenntnis
der gegenseitigen Abstinde der CCDs in x- und y-Richtung und den Abweichungen ihrer
gegenseitigen parallelen Anordnung abhéngig. Diese Parameter wurden mittels der auf S.57
erwdhnten Al-Maske bestimmt [Hen2003]. In Abb. 5.4 sind die so gemessenen Winkel und
Absténde angeben, die als Parameter im CCD-Analyseprogramm in die Auswertung der in

der vorliegenden Arbeit beschriebenen Messungen einflossen.
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### -- CCD ORIENTATION AND OFFSETS
Current Settings:

CCD Number ADC Offset

a1 1ol ol

s 21 1ol ol

[ 1ol ol

x-Displacement y-Displacement Rotation [mrad]

|-14.545 | -2.585 | | 21.108 | 22.535 | | -1.720 | -0.094 |
1-14.637 | -0.990 | | 12.225 | 10.904 | | -2.984 | -0.343 |
|-16.410 | 0.000 | | 1.270 | 0.000 | | -6.534 | 0.000 |

Abbildung 5.4: Parameter der gegenseitigen x- und y-Abstéinde in [Ch], sowie der Verdrehung
der CCDs fiir die der Bearbeitung der CCD-Aufnahmen.

5.3 Einlesen der CCD-Aufnahmen

Im folgenden wird die Datenanalyse exemplarisch erkldrt. Nach der Voranalyse und dem Su-
chen nach den optimalen Parametern wéhlt man einen Mefsblock aus den Daten aus. Die
einzelnen Aufnahmen & (zumeist) 60 Bilder werden in das Analyseprogramm ,csd“ eingele-
sen. In diesem Programm setzt man die in 5.2.4 bestimmten Parameter und speichert sie in
einer Datei zur wiederholten Verwendung ab. Die Summe aller eingelesenen Aufnahmen wird
mit dem zweidimensionalen Positionsspektren optisch kontrolliert. Fiir jede CCD werden die
Energiefenster um den zu messenden Ubergang gesetzt. Im zweidimensionalen Positionsspek-
trum wird der Ausschnitt (,x/y-cut“) um diesen Reflex gewéhlt. Danach bestimmt man die
Anzahl der Ereignisse innerhalb dieser Fenster und das Verhéltnis von Ein-Pixel- zu Zwei-
Pixel-Treffern.

Weiters muf fiir die Abbildung der Rontgenlinie eine Kurvenkorrektur durchgefiihrt wer-
den, da fiir die Bragg Streuung ein sphérisch gekriimmter Kristall verwendet wird. Deshalb
ist die geometrische Abbildung ebenfalls gekriimmt und muf korrigiert werden (s. Abb.5.5).
Nach der Kontrolle, ob der Reflex im zweidimensionalen Positionsspektrum nachweislich ver-
tikal ist, projiziert man diesen Reflex auf die Achse der Dispersion (X-Achse). Das so gebildete
korrigierte Spektrum wird abgespeichert und in ein anderes Programm namens ,fitos“ fiir den

Fit der Daten eingelesen.

5.3.1 Kurvenkorrektur

Der Reflex der Réntgenquelle ist zu niedrigen Energien hin gebogen, sodafl eine Verzerrung
des Linienprofils im eindimensionalen Ortspektrum aufscheint (s. Abb. 5.5). Um Position und
Breite des Reflexes zu erhalten, wird die Kriimmung im Programm durch eine Parabelfunktion
fzy = A+ Bz + Ca? korrigiert.

Beim Ausrechnen der Kurvenkorrektur werden die CCDs in eine je nach Intensitét ein-
stellbare Anzahl von Scheiben parallel zur Achse der Dispersion geschnitten (max. 12 pro
CCD) und jeweils ein Daten-Schwerpunkt berechnet. Dann wird durch diese Schwerpunkte

eine Kurve 2. Ordnung gefittet. Damit werden die Parameter A, B, C und ihre statistischen
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Abbildung 5.5: Effekt der Kurvenkorrektur. Zu sehen sind das zweidimensionalen Positi-
onsspektrum und darunter das auf X projizierte Spektrum von n—C mit der Hauptlinie von
7T_12C(5g_>4f) (Summenspektren aus 99 Aufnahmen a 60 frames, entsprechend 105 Stunden
Daten); links ohne Kurvenkorrektur, rechts mit aktiver Kurvenkorrektur.

Fehler o4, o0p, o¢c berechnet. Dieser erste Kurvenfit beriicksichtigt alle Ereignisse, die inner-
halb des x/y-cuts liegen. Die Anpassung der Parabel ist jedoch sensitiv auf den Untergrund
und deshalb mufs man ein begrenzendes Fitintervall relativ fiir alle Stiitzpunkte fiir einen er-
neuten Fit festlegen. Da das Ganze damit zu einem iterativen Prozefs wird, fiihrt man diese
Prozedur unter Verdndern der Breite dieser Region aus, bis sich die Kurvenparameter nicht
mehr dndern. Die Durchfiihrung der Kurvenkorrektur bedeutet, daf jeder Punkt x geméf f,,
neu berechnet wird. Fiir die Anpassung des Reflexes ist ausreichende Statistik und geringer
Untergrund nétig.

5.3.2 Zweidimensionales Positionsspektrum und Spektrum

Nachdem die Kurvenkorrektur durchgefiihrt wurde, &ndert sich die zweidimensionale Abbil-
dung des Rontgenreflexes entsprechend Abb. 5.5(a) und 5.5(b).
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In einem weiteren Unterpunkt des Programms kann nun das Spektrum erzeugt werden,
wie es in Abb.5.5(d) zu sehen ist. Dieses Spektrum muf man fiir den folgenden Datenfit im
Fitprogramm in einem spezifischen Format (GRAPHX-[Rud1993|) abspeichern.

5.4 Voigt-Fit der Spektren

Als néchster Schritt der Analyse wird das zuvor erzeugte und gespeicherte Spektrum in das
Fitprogramm ,fitos* eingelesen. In diesem Programm werden durch x2-Minimierung (s. G1. 5.7)
bei Variation der Gaufsbreite I' die optimalen Parameter der Spektrallinien ermittelt. Gefittet
wird eine Voigt-Verteilung, d.h. eine Faltung aus Gauf- und Lorentz-Verteilung. Die Gesamt-
breite der Linie setzt sich in diesem Fit somit aus einem Gaufsanteil und einem Lorentzanteil

zusaminern.

5.4.1 Die Linienform

Die experimentelle Linie Ye,, setzt sich in ihrer Form aus der Faltung mehrerer Anteile zu-

sammen, die aus den physikalischen Prozessen ihrer Entstehung erkldrbar sind:
Y;IP = Ynat ® YSp(ik Y YDop (51)
Dabei bedeuten die einzelnen Beitrége:

Yyt ist die natiirliche Linienform des Ubergangs, die nur geringen Anteil (=~ 10meV) an der
Gesamtbreite hat. Die elektronische Linie wére durch eine Gaufikurve zu beschreiben.
Durch die starke Wechselwirkung des 7~ mit dem Kern in den unteren Niveaus weitet

sich das Profil fiir tief liegende Uberginge zu einem Lorentzprofil auf.

Ysper ist die Antwortfunktion des Spektrometers und ist in ihrer Gesamtheit durch ein Voigt-
profil zu beschreiben. Sie besteht ihrerseits aus der ,rocking curve“ des Kristalls, der
geometrischen Verbreiterung durch die Johann-Defokussierung (s. S.45) und einer Ver-
breiterung durch Abbildungsfehler.

Ypop ist die Doppler-Verbreiterung aufgrund der Coulomb-Explosion bzw. Coulomb-Abreg-
ung und kann am ehesten durch ein Rechteck-Profil beschrieben werden [Got2001].

Die verschiedenen physikalischen Prozesse erzeugen also keine ,reine” Linienform, sondern
bestehen selbst aus einer Verkniipfung mehrerer Profile. Daher ist es nicht méglich, die Anteile
dieser physikalischen Prozesse in der Linienbreite durch einen Fit des gemessenen Spektrums
zu bestimmen.

Der Einfachheit halber wird im Modell die gemessene Linienform durch die Faltung der
Einzel-Profile (Gauk-, Lorentz-, Rechteckprofil) beschrieben. Dabei wird das Gauk-Profil Y
als der Beitrag der Antwortfunktion des Spektrometers betrachtet. Daher kann in allen Fits

die Breite I' fiir alle Rontgenlinien konstant gehalten werden.

Das gemessene Spektrum besteht geméf diesem Modell aus Spektrallinien, die durch ein
dopplerverbreitetes Voigt-Profil (Faltung von Gaufs- und Lorentzprofil; Yy) beschrieben wer-
den kénnen:

Yeop =Y ®YL @YD (5.2)
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mit
_ (E—Eg)?
GaulB Yo = Yo+ Ag-e T& (5.3)
QAL FL
Lorentz Y, = Y 5.4
Orertz tr O TN E Byt 12 (5-4)
0 fir E<Ey— AEDop
Doppler Yp = Ap fir E e (Eo - AEDOP? Ey + AEDOp) (55)
0 fir E>FEy+ AEDop
2m2T, [ gt
Voigt Y =Y ®Yy, = Yo+ Ayt / ° 5(5.6)
7T FG

o (Vimake) o+ (vAmaEsE i)

A. .. Amplitude, Yjy... Untergrund, Ey...Peakposition, I's. .. Gaufbreite,
I'z...Lorentzbreite, I'p = 2 AEpgp. . . Breite der Dopplerbox

5.4.2 Vorgangsweise

Mit dem in das Fitprogramm eingelesenen Spektrum wird ein erster Fit durchgefiihrt, um

Startwerte der Peakposition und Peakbreite fiir den Fit zu gewinnen.

Im Programm laft sich der Fitbereich und die Anzahl der Peaks durch Bitschalter ange-
ben. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden jeweils vier Peaks in den Spektren bestimmt.
Auferdem kann man angeben, welcher Fitparameter fixiert oder variabel sein soll. Der Fital-
gorithmus berechnet x? [Pre1992]

. J— . 2
X2 _ Z <yz,Daten y(wi,al,‘..,aM)) (5.7)

o
i=1 v

mit den gesetzten Parametern (ay, ..., aps) nach einem wéhlbaren Modell (y(5,, parameter), hier
GauR- oder Poissonverteilung). Nach einer Berechnung verindert der Algorithmus die Werte
dieser Parameter schrittweise und berechnet x2? erneut. Dieses iterative Verfahren durchlauft
entweder eine zuvor gesetzte Anzahl von Schleifen oder stoppt vor Erreichen dieser Zahl, wenn
das Minimum von x? (d.h. x2,,,.) erreicht ist. Es kann jedoch nicht gleichzeitig Gaufibreite G
und Lorentzbreite L frei verdnderbar gesetzt werden, sondern es muf immer G fixiert sein.

Fiir die Analyse der Spektren wird G auf einen festen Wert G eingestellt (und zwar fiir
alle vier Peaks derselbe Wert) und die Fitprozedur gestartet. Der sich so ergebende Wert
anm(Gl) wird festgehalten und das Spektrum ausgegeben. Danach dndert man die Breite auf
einen anderen Wert G5 und startet die Fitprozedur erneut. Auf diese Weise untersucht man
einen Bereich von G auf der Suche nach dem Minimum von Xiu‘n(G)’ d.h. Xi@in(Gmm)' Triigt
man x2,. gegen G auf, erhilt man eine Parabel mit einem entsprechenden Minimum bei
Gmin =T'q.

Zur Erleichterung dieser Suche nach G,,,;,, dient das Programm ,,ParabMin“ (s. Anhang B.2).
Es berechnet durch Angabe der Koordinaten dreier Punkte die Koeffizienten der durch sie hin-
durch gehenden Parabel, die Koordinaten des Minimums und jener Punkte, die 1o zu beiden

Seiten des Minimums liegen. Auf diese Weise wird I'¢ und dessen statistischer Fehler o,
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ermittelt. Letztere Grofe erhalt man durch Suche nach dem Wert G, mit

anm(cﬂ) = anm(Gmm) +1 (5.8)

und
Org = GO‘ - Gmin . (59)

Dieses ' und die fiir jeden Peak aus dem entsprechenden Fit folgenden Werte der Peak-
position z., Lorentzbreite I'y,, Intensitat I und Amplitude A sind somit der beste Fit fiir das
jeweilige Spektrum mit einem Voigt-Modell. Die Werte von I'¢ und I'y, fiir CH4 und CoH,

sind das Ziel dieser Fitprozeduren.

Die gesamte Analyse wird in ADC-Einheiten (Channels ,,Ch“) durchgefiihrt. Die entspre-
chenden Ergebnisse lassen sich auf Energiewerte (meV) umrechnen. Dafiir verwendet man den
korrigierten Braggwinkel 9 3+ BI des Uberganges 7~ 12C(5g_,4f) [Got2001] und berechnet {iber
Gl.4.1 die Dispersion ﬁ—f in 2% bzw. in 22V (iiber die Pixelgrofe (40 um)). Die Ergebnisse
sind der Tab. 4.3 zu entnehmen.

In der vorliegenden Arbeit wird dieser Wert der Dispersion iiber den ganzen, der Breite des
Detektors entsprechenden, Energiebereich verwendet, obwohl er im Prinzip nur fiir die Energie
dieses einen zirkularen Ubergangs giiltig ist. Fiir die zu bestimmende Breite der Spektrallinien
ist diese Vereinfachung unerheblich. Der daraus resultierende systematische Fehler ist klein

gegeniiber dem statistischen Fehler.

Diese Analyse-Fitprozedur wird jeweils fiir die 7~ C-Spektren von CHy und CoHs durch-
gefiihrt. Wie zu erwarten war, sind die Linien in CoHs breiter, als jene in CH,4. Die Differenz
18t sich aus der Dopplerverbreiterung durch Coulomb-Explosion im Komplex C = C erklé-
ren. Jedoch ist der wahre Wert der Dopplerverbreiterung (I'p) im Spektrum mit dem Rest der
Linienform (Voigt-Profil) gefaltet und 148t sich nicht durch einen Fit mit ,fitos* bestimmen.
Aus diesem Grund miissen beide Spektren mit einer Monte-Carlo Simulation untersucht und

mit den Mefkdaten verglichen werden.

5.5 Monte-Carlo Simulation der Spektren mit Doppler-

verbreiterung

Nach Extrahieren der optimalen Werte des Fits werden die Spektren durch Monte-Carlo Rech-
nungen mit dem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Programm ,SpeComp* (s. Anhang B.1)
simuliert. So kann die Verbreiterung aufgrund des Dopplereffekts bestimmt werden, da das
Programm ,fitos* diesen zusétzlichen Anteil in der Linienbreite nicht beriicksichtigt. Der die
Daten optimal beschreibende Wert der Dopplerbreite D (D, = I'p) wird durch Minimierung

von x2 unter Verwendung von D als freier Parameter ermittelt.

5.5.1 Vorgangsweise

In den in ,csd“ als Textdateien abgespeicherten Spektren muft man zuerst alle Peaks, die weit

auflerhalb des interessierenden Bereiches liegen (durch Rauschen der CCDs oder defekte Pixel



72 KAPITEL 5. AUSWERTUNG

verursacht), bearbeiten, da sie den Ablauf des Programmes storen.

Immer gleich bleibende Parameter sind als Konstanten im Programmcode von ,SpeComp*
vermerkt, sodal bei den Berechnungen nur mehr die Werte der Gaufs-, Lorentz- und Dopp-
lerbreiten eingegeben werden miissen. Um die Statistik zu verbessern, werden die Spektren
mit jeweils 100-facher Ereigniszahl gegeniiber den Daten generiert. Dadurch ist auch der Un-
tergrund yo verschoben und man mufl zuerst den optimalen Eingabewert fiir den Untergrund
der Simulation (Variable ,xb1%) suchen. Bedingung ist, daf nach Normierung auf die Ereig-
niszahl des gemessenen Spektrums der Wert des Untergrundes der Simulation wieder jenem
Untergrund yg entspricht, der aus den Fits extrahiert wurde.

Danach startet man die Simulation und sucht, &hnlich wie bei den Fits mit ,fitos*, nach
X2,in bei Verdinderung der Dopplerbreite D (Variable ,Dop“). Wiederum erhilt man eine Para-
bel, wenn man X(QD) iber D auftrigt. Das Programm ,ParabMin“ (s. Anhang B.2) erleichtert
die Suche nach D,,;, und der Unsicherheit op siq:. Auf diese Weise erhélt man den Wert
der Breite des Doppleranteils im Linienprofil und dessen statistischen Fehler Dy,;p, £0p stat =
I'p+or,, sowohl im 7~ C-Spektrum von CoHj, als auch im Spektrum von CHy, wo ja F%H“ =0
angenommen wird (s. auch 5.5.3).

Entscheidend fiir die Simulation ist, daf als Eingabe fiir die Variablen ,gamg” (G) und
»gaml“ (L) in beiden Féllen (CH4 und CyHy) die Werte der Breiten aus dem Fit von CHy
entnommen werden. Dem zugrunde liegt die Annahme, daf die Verbreiterung im Spektrum

von CoHy nur durch Vergroferung der Dopplerbreite I'p (d.h. F%Hg) erfolgen kann.

Nun sind aber die aus dem Fit einfliekenden Parameter ihrerseits mit Unsicherheiten be-
haftet. Um den daraus resultierenden systematischen Fehler in ngHz zu berechnen, fithrt man
fiir CoHy weitere sechs Simulationen durch mit den Werten (I'¢ £+ o¢, I'r, v0); (Tg, T'r o1,
vo); T, e, yo + 0y, ). Die Differenz des maximalen Wertes der Dopplerbreite D aus diesen
Simulationen zum Wert von D,y ist der systematische Fehler op syst = 01, syst- In der Ana-
lyse fafst man den statistischen und den systematischen Fehler der Dopplerbreite von CoHs

zusammen als

JFEZH2 = CTI%D,sysiE + UI%D,stat . (510)

Dieses F%QHZ ist die Verbreiterung des Doppleranteils aufgrund der Coulomb-Explosion
im Spektrum von CoHs. Die Hélfte dieses Wertes entspricht jener Verbreiterung AEp,, im
Spektrum, die verursacht wird durch die durch die Coulomb-Explosion bedingte zusétzliche

kinetische Energie T.c des 7~ C.

5.5.2 Die Form des Doppleranteils

Die Doppler Verbreiterung der Linien aufgrund der Coulomb-Explosion wird im Modell durch
eine Faltung der natiirlichen Linie mit einer Rechtecksbox um die Energie Ey beschrieben (s.
Gl.5.5). Haben die auseinanderfliegenden Fragmente wohldefinierte kinetische Energien, so ist
diese Box ein Rechteck mit scharfen Kanten.

Die Breite I'p dieser Box ist abhingig von den Ladungszustidnden (11+ und (]2+ , die die
Tonen beim Aufbrechen der Molekiilbindung haben koénnen. Die Ladungszustinde ergeben un-
terschiedliche Werte fiir das abstofende Coulomb Potential Vc; gemaf Gl.2.28 und daher
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auch verschiedene Geschwindigkeiten fiir das exotische Atom. So erzeugt jeder Ladungszu-
stand eine Stufe im Linienprofil. Es ist aber nicht klar, wie die verschiedenen Dopplerboxen
einander iiberlagern. Einerseits konnten die Boxen mit abnehmendem Ladungszustand (d.h.
sie werden schmiler) an Intensitit gewinnen. Dann wiirde ihre Uberlagerung ein stufenférmi-
ges Gaullprofil ergeben. Andererseits konnten die Intensitdten aller Rechtecke ungeféhr gleich
sein. Dann wiirde die grofite Dopplerbox alle anderen Stufen abdecken und nur diese im Spek-
trum aufscheinen.

Das Problem der Form von Yp,, ldft sich auf die Frage zusammenfassen, ob sich dieser
Beitrag zur Linienbreite durch ein einfaches Rechteck darstellen laft (in Gl. 5.5 angedeutet),
oder ob eine Struktur vorzufinden ist. In fritheren Messungen wurde versucht, mit einer Viel-
zahl von Formen fiir Yp,, Spektren zu simulieren [Sie2000]. Hierbei ergab die Form eines

einzigen Rechtecks die beste Angleichung an die Daten.

Eine Moglichkeit, dies konkret zu untersuchen, ist der Durchlauf der Simulation mit und
ohne Dopplerverbreiterung. Wie erwihnt, ergéibe die Uberlagerung mehrerer Boxen ein stu-
fenférmiges Gaukprofil fiir Yp,,. In diesem Fall fiihrt die Faltung von Yp,, mit Yz zu einer
breiteren Gaufikurve, da beide Anteile dasselbe Profil besitzen. Indem man in der Simula-
tion die Variable ,Dop“ auf 0 setzt, kann man den nun verbreiterten Gaufs-Anteil auf diese
Art erkldren. Falls also das x? der Simulation mit D = 0 kleiner ist, als jenes mit gesetztem

Parameter D > 0, so ist von einer Struktur im Profil der Dopplerverbreiterung auszugehen.

5.5.3 Linienbreite von Methan

FEine andere Frage ist, ob die Linienform von CH, vollkommen ohne Beitrag einer Recht-
ecksbox, also I‘%H4 = 0, ist. Wie schon auf S.59 erwéhnt, ist in Methan keine signifikante
Doppler-Verbreiterung zu erwarten, aber nicht génzlich auszuschliefsen. Im Prinzip kénnte in

der Linienform von CHy ein kleiner Beitrag mit FgH“ > 0 vorhanden sein.

5.6 Abschliefsender Teil der Analyse

5.6.1 Berechnung der Coulomb-Explosion

Aus der so gewonnenen Verbreiterung F%2H2 = QAng);I? lassen sich die Geschwindigkeit
ﬁSéHQ (Gl.2.33), die kinetische Energie T7TCC2H2 (Gl.2.29) und die potentielle Energie Vc;
(Gl.2.31) berechnen. Weiters kann der Ionisationszustand des Azethylen-Molekiiles vor der

Explosion ¢/ ¢ und der internukleare Abstand r» = R (Gl.2.28) zum Zeitpunkt des Aufbre-

CHy

chens der Bindung abgeschétzt werden. Im Falle von F%H“ # 0 kann man die Grofen AE} op

Séh und TTrCé{‘* abschéitzen. Diese Rechnungen werden in 6.3.1 durchgefiihrt.

5.6.2 Auswirkung der Coulomb-Explosion auf die Stofsizahl im Gas

Nachdem man aus den Fits und Simulationen die Dopplerverbreiterung in CoHs erhalten hat,
kann man die Geschwindigkeit § bzw. v,c, die ein 7~ C-Atom nach dem Aufbrechen der
C = C-Bindung in C3H, hat, berechnen. Mithilfe dieser Geschwindigkeit 14#t sich dann die
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mittlere Flugzeit T zwischen zwei StéRen bzw. die mittlere StoRzahl Z (s. G1.2.35) der 7~ C-
Atome im Gas ermitteln. Interessant ist hierbei vor allem der Vergleich mit den Werten von
CoHs bei Raumtemperatur (290 K). Die Methodik dieser Abschétzung sei hier beschrieben,
die Ergebnisse finden sich in 6.3.2.

Zuerst muf man die freie Weglinge [, die mittlere thermische Geschwindigkeit der Max-
well’schen Geschwindigkeitsverteilung & (s. Gl.2.34), die mittlere Stofzahl Z und die mittlere
freie Flugzeit 7 fiir CoHa-Molekiile bei Zimmertemperatur (290 K) berechnen. Die Dichte o
des Gases bei dem durch das Experiment gegebenen Druck kann man aus einer Tabelle in
[ALE1976] entnehmen. Mittels des Molekiilgewichtes M, (s. Tab. A.2) 148t sich diese in die
Teilchendichte n umrechnen tiber (N4 ... Loschmidt-Zahl)

n— 0Ny
M,

(5.11)

Zieht man die Kubikwurzel aus n, erhélt man die Anzahl der Gasteilchen entlang eines Meters.

Das Reziproke davon ist die mittlere Distanz zwischen zwei Molekiilen, d.h. I:

. 1

l=— 5.12
Rechnet man M, in die Dimension kg um, kann man mit Gl. 2.34 die mittlere thermische
Geschwindigkeit der Maxwell’schen Geschwindigkeitsverteilung ¢ bei T = 290 K berechnen.
Aus GI1.2.35 ergibt sich schlukendlich die mittlere Stokzahl Z und die mittlere freie Flugzeit

7 der CoHa-Molekiile zwischen aufeinanderfolgenden Stoften beim jeweiligen Druck.

Da im Vergleich nur wenige 7~ C-Atome im CyHy-Gas vorhanden sind, bleibt fiir diese
die mittlere freie Weglénge [ gleich. Allerdings ist ihre Geschwindigkeit v, (Ergebnis aus
den Fits) wesentlich hoher, als die thermische Geschwindigkeit der CoHa-Molekiile. Deswegen
ist ihre Stofizahl Z stark erhoht und die freie Flugzeit 7 wesentlich geringer. Diese Tatsache
hat, wie in 2.4.2 erwahnt, weitreichende Konsequenzen auf die weitere Kaskade der 7~ im
Kohlenstoffatom.

Weiters 1a#t sich umgekehrt die Dichte ¢ bzw. der Druck im CoHs-Gas berechnen, der herr-
schen miifite, um unter normalen Umstiinden (also ohne Coulomb-Explosion) die Werte Z,c
bzw. Trc zu erreichen. Es sind dafiir allerdings Werte zu erwarten, die mehrere Groéfenord-
nungen iiber der unter normalen Umsténden erzeugbaren Dichte liegen. Daher geht man hier
vom Modell der punktférmigen Gasmolekiile, welches den oben durchgefiihrten Uberlegungen
zu Grunde liegt, ab, und leitet diese Teilchendichte auf Basis der kinetischen Gastheorie her.

Nimmt man fiir den Stofs zwischen zwei CoHy-Molekiilen das simple Modell zweier harter
Kugeln mit gleichem Radius (r1 = r2), so wird der Streuquerschnitt o in Gl 2.27 (dc,mu, - - -
Durchmesser von CoHa, s. Tab. A.2) zu

o=(r +r)r=nd? (5.13)

Setzt man in GI. 2.35 die GI. 2.27 und obiges o ein und schreibt dies nach n an, so erhédlt man

A 1
’]’LO = =
cE Vord?e 2rd2er

(5.14)
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fir die Teilchendichte n,cg. Diese wird iiber Gl.5.11 in die entsprechende Massendichte um-
wandelt und aus der entsprechenden Druck-Dichte-Tabelle in [ALE1976] interpoliert man den
zu dieser Dichte bei 290 K gehérenden Druck.

5.6.3 Die Gesamtbreite der Spektrallinien

Aus dem Fit mit ,fitos* erhélt man den Gauf- und Lorentzanteil im Profil der Réntgenlinien.
Es erwies sich aber wiéhrend der Analyse als nicht trivial, aus diesen Anteilen auf die Gesamt-
breite der Linie riickzuschlieffen. Denn nimmt man an, daf das Linienprofil durch eine reine

Voigt-Verteilung zu beschreiben ist, so kann man die Gesamtbreite I'r aus beiden Anteilen

berechnen mit [Ind2001]:
r VT2 +4T%
rp=-LF a e (5.15)

Die mit dieser Formel berechneten Breiten waren aber etwas mehr als 1 Ch zu klein, entspre-
chend je nach Dispersion >70meV. Die FWHM ist durch die Zahl der Datenpunkte ab/bis
zur halben Amplitude grob bestimmbar. Dies wird mit dem im Anhang B.3 beschriebenen

Programm , Breite” in vom Modell des Linienprofils unabhéngiger Weise durchgefiihrt. So be-
stimmt man z.B. die Breite der Linie 7T712C(5g_>4f) aus der Messung mit CH4 im Mai 2001 mit
obiger Formel zu 519meV (einfaches addieren von Gauf- und Lorentzanteil ergibt 601 meV),
wahrend sich entsprechend der Kanalzahl 629 meV ergibt.

Dies bestéatigt, dafs die in ,fitos* gemachte Annahme eines reinen Voigt-Profils der Ront-

genlinien nicht haltbar ist, sondern den Doppleranteil beinhalten muf.

Im folgenden Kapitel werden deshalb fiir die Breiten der Spektrallinien die Werte I'¢ und
I';, aus der Analyse mit ,fitos* angegeben, wiahrend die Gesamtbreite I" aus der Bearbeitung
des Spektrums mit dem Programm ,Breite* und der statistischen Fehler or aus einem Gauffit

stammt.



Kapitel 6

Ergebnisse der Messungen

6.1 Ergebnisse der Messungen im Dezember 2000 (PSI1)

6.1.1 Einstellungen

Die Messungen wurden von 3. bis 6. Dezember 2000 am PSI mit den folgenden Einstellungen
durchgefiihrt:

e Kristall Z13 - Si1ll mit Krimmungsradius Rx = 2982,5 £+ 0,6 mm
e Schlitzblende vor dem Kristall mit 60 mm Breite

e Energien der Spektrallinien, s. Tab. 4.2

e Einstellungen fiir 77 2C5,_4¢):

— Fokus: Position ,lin.tab.“ 51,1 (1985,1 mm, entspricht Position 51,12 der Skala am
Lineartisch (,lin.tab.))
— Winkel Kristall: O = 42°10" (= 9p)

— Winkel Arm: © 4 = 39°19'58"

o Dispersion bei 7 "2C 55 ap): 1,6846458 ST = 1,684 6458 M2-40 G = 67,38583 5/
e Messungen bei Raumtemperatur 295 + 1K (= 23°C)
e Targetzelle Modell H mit 7,5 um Kapton®-Fenster und Stiitzstruktur mit Waben

e Targetdruck prz:

— CHy: 1498 + 5 mbar

— CyH5: 508 £ 5mbar

76
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6.1.2 Fokusmessungen

Wie in Kapitel 4 erwdhnt, wurden vor den eigentlichen Messungen vorbereitende Messungen
durchgefiihrt. Nach einem Targetscan (s. S.56) war zwar der Detektor optimal auf das Target
ausgerichtet, jedoch war es notig, die berechnete Position des Fokus im Spektrometer zu iiber-
priifen. Dazu nahm man in verschiedenen Abstinden Kristall - Detektor Mefdaten auf, jeweils
mit CHy als Targetfiillung. Ziel war es, iiber Bestimmung des Minimums der Breite der Linie
von 7r_12C(5gﬂ4f) die richtige Fokusposition herauszufinden. Die eigentliche Datennahme fand

dann in dieser Position des Lineartischs statt.

Diese Messungen wurden sowohl am PSI, als auch in Wien ausgewertet. Dazu wurden
die Daten in Mefblocke geméf den jeweiligen Detektorpositionen eingeteilt. Jeder Mefiblock
wurde nacheinander mit ,,csd* und ,fitos“ bearbeitet. Die CCD-Dateien wurden in das CCD-
Analyseprogramm eingelesen und geméf 5.3.1 eine Kurvenkorrektur, sowie geméft dem in
Kapitel 5.3 Beschriebenen das Spektrum generiert. Dieses wurde in ,fitos* nach den in 5.4
erwahnten Methoden gefittet. Die Namen der Mefsblocke waren: ,Position 1% ,Position 2,
»Position 3“. Die Positionen der CCDs und die Nummern der Dateien zu den Meftpaketen sind
aus Tab.6.1 zu entnehmen. Position 3 war nahe dem berechneten Abstand Kristall - Fokus
von 1985,12mm (,lin.tab. = 51,1).

’ Gas ‘ Position H Hlin.tab.* ‘ Datei-Nr Datum ‘ Qp [C] ‘
CHy4 | Position 1 || 62,06 pic_ 0038-pic_ 0050 5.12.2000 67,49
Position 2 || 57,07 pic_0012-pic_ 0024 3.12.2000 65,75
Position 2 || 57,07 pic_0003-pic_ 0011 3.12.2000 24,16
Position 3 || 52,04 pic_ 0025-pic_ 0037 4.12.2000 63,84
CqoHy | Position 3 || 52,06 pic_0051-pic_ 0059 | 5./6.12.2000 47,82

Tabelle 6.1: Messungen im Dezember 2000.

Die Ergebnisse dieser Messungen sind aus Tab. 6.2 und Abb. 6.1 ersichtlich.

’ Position H 3 ‘ 2 ‘ 2 ‘ 1 ‘ 2 gem. ‘
Abstand vom Fokus [mm)] 0,94 5,97 597 | 10,96 5,97
T [meV] 569 o547 664 592 644
or [meV] 13 28 13 13 12
' [meV] 464 | 383 | 420 | 434
or. [meV] 33 97 34 44
'z [meV] 164 271 242 258
or, [meV] 13 32 15 16
7 12C (544)-Ereignisse /Coulomb 23,2 16,0 25,1 23,4
TR/ 0,6 0,9 0,7 0,6

Tabelle 6.2: Breite, GauBanteil, Lorentzanteil und Intensitit der 7= C Linien bei den Fo-
kusscans im Dezember 2000. Die letzte Spalte ist die mit Gl. 6.2 gemittelte Breite der Mes-
sungen in Position 2.
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Abbildung 6.1: Breite der Réntgenlinie ﬂ*120(5gé4f) aus CHy mit verschiedenen Abstanden
Kristall - Detektor (,,Fokusscan”).

1.3 Fit der Spektren von CH; und C;H,

Nachdem bestéatigt war, dafs bei Messungen im berechneten Fokus tatséchlich die geringste
FWHM auftritt, wurde die weitere Analyse der Daten ausgefiihrt. Zuerst seien folgend noch

wichtige Einstellungen und Parameter der Messung und des Fits von CHy in der Position 3

angegeben:

e Messung:

Messung bei ,lin.tab. 52,04

Ladung: 63,835C
Mefzeit: 13,8 Stunden

Winkel Kristall: @ = 42°10’

— Winkel Arm: © 4 = 39°19’58"”

— Targetdruck: prz = 1498 £ 5mbar
— Temperatur: 295 + 1K (& 23°C)

e Parameter in ,csd“

— common lower energy threshold: Kanal 500
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— Abspeichern der Position defekter Pixel ausgeschaltet

Kurvenkorrektur:

x A=932.33+0,33

« B=1,826-10"2+8,8-10~%

*x C=-7,51-10"64+4,6-10"7

* NDF = 33; x?/NDF = 1,12 (NDF... Zahl der Freiheitsgrade)
— Energiebereich fiir CCD1 — CCD6: 980-1120

x/y-cut: Az : 910-1020 ; Ay : 1-1830
e Parameter in ,fitos*

max. Anzahl der Iterationen: 29 bzw. 30

— konstanter Untergrund

Fitregion Kanal 800-1 100

Bitschalter fiir Peak 1-4:
* Position und Hohe: Bitschalter 0 (wird individuell gefittet)

* Niedrigenergieregion und Hochenergieregion: Bitschalter -2 (deaktiviert)
* Gauls-FWHM: Bitschalter -1 (fix gesetzt)
* Lorentz-FWHM: Bitschalter 6 (Lorentz-Parameter aller 4 Peaks mit demselben
Wert gefittet)
— Anzahl der Parameter: 10

— NDF = 291

Es wurden nochmals alle Aufnahmen von CHy in der Position 3 in das CCD-Analyse-
programm eingelesen, eine Kurvenkorrektur und ein Spektrum (s. Abb. 6.2) erzeugt, welches
mit fitos* gefittet wurde. Die Einstellungen wiahrend dieser Prozeduren kann man aus obiger

Auflistung entnehmen.

Die Analyse der Aufnahmen mit CoHs im Target erfolgte auf die gleiche Weise, wie jene
der Daten von CHy, also geméf 5.3 und 5.4. Die Parameter (inkl. Kurvenkorrektur) in ,csd“
und ,fitos* waren dieselben, wie bei der Analyse von CHy in Position 3 (s. obige Liste). Die

davon abweichenden Werte bei der Messung selbst waren:
e Ladung: 47,82C
e Mefzeit: 9,56 Stunden
e Targetdruck: prz = 508 & 5mbar

Bei der Untersuchung des CoHy-Spektrums mit ,fitos® wurde I'¢ auf den Wert von ' in CHy
in Position 3 eingestellt (s. Tab.6.3) und I', frei verdnderbar gesetzt. Dahinter steckte die An-
nahme, daf die Antwortfunktion des Spektrometers im Gaufprofil, und die Dopplerbox der

Verbreiterung mit dem Lorentzprofil gefaltet aufscheinen wiirde. Die Gesamtbreite I' wurde
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separat durch Bestimmung der Anzahl der Kanéle zwischen den Punkten mit halber Peakhohe
und ihr statistischer Fehler or durch einen Gauffit des Spektrums ermittelt (s. 5.6.3).

Tab. 6.3 gibt die Ergebnisse der Fits der Spektren des Komplexes 7~ C(5_4) aus CH4 und
CyH, an. Die Prozentwerte sind die Intensitéiten der parallelen Uberginge bzw. 7= 3 C(sg—af)
im Vergleich zum zirkularen Ubergang w‘lQC(SgHM). Die Energien der Peaks 2, 3, und 4
(Spalte 2 und 4) wurden aus den Peakpositionen im Fit (Parameter z. 2 bis z. 4 in [Ch]) tiber

die Differenzen zur Position z.; der Linie 7~ *?C(5,_4¢) berechnet und mit der konstanten

Dispersion 67,385 83 Hg}}/ in eV umgerechnet:

Zc,i [€V] = Ey [eV] + (2, [Ch] — z¢ 1 [Ch]) - i—f [?{1] fir ¢=2,3,4 (6.1)

In Abb.6.2 und 6.3 sind beide Spektren dargestellt. Da die Energien der Ubergiinge als
bekannt vorrausgesetzt wurden (s. Tab.4.2), wurde der Einfachheit halber die Achse der Di-
spersion in der Einheit der ADC-Kanéle [Ch] belassen.

Durch Vergleich der Fits ergab sich eine Verbreiterung des Spektrums in CoHy gegeniiber
CH4 von
AT = 40 &+ 22 meV bzw. um 7,0%.

6.1.4 Simulationen und Dopplerbreite

Mit den aus Tab. 6.4 ersichtlichen Werten der Fitparameter wurden die Simulationen des CHy-

und des CoHa-Spektrums mit dem Programm ,SpeComp* (s. AnhangB.1) durchgefiihrt.

Diese Monte-Carlo Simulationen geschahen geméft den Erklarungen in 5.5.1. Das Ergebnis

dieser Rechnungen und der Vergleich mit den Daten ergab fiir CHy:
TOH = 0,90 +0,95Kanile  mit  x2,;, =69,34 und (x*/NDF)nin = 0,630

Wie bereits in 5.5.3 erwéhnt, ist es nicht auszuschlieffen, daft auch CHy4 einen gewissen Dopp-
leranteil in der Linienform besitzt. Das obige Ergebnis weist darauf hin, obwohl die statistische
Signifikanz dieser Aussage geschmaélert ist.

Die in 5.5.2 beschriebene Uberpriifung der Form des Doppleranteils als reines Gaufpro-
fil ergab x? = 70,06 und xy?/NDF = 0,637 bei I'p = 0 und I'¢ = 6,58 Kanilen bzw.
I'¢ = 443 meV. Aufgrund der fast identen Werte von x? kann das Modell der Form des Dopp-
lerprofils als Rechteckbox nicht unterschieden werden von der Annahme einer Struktur im
Profil der Dopplerverbreiterung. Wegen seiner Einfachheit bildete ersteres Modell weiterhin

die Basis der vorliegenden Analyse.

Die Simulationen des Spektrums aus CoHs wurden wie in 5.5.1 durchgefiihrt. Die Werte

der Eingabeparameter fiir ,SpeComp" sind aus Tab. 6.4 zu entnehmen. Hierfiir wurde

M2 =418 +1,30+0,98Kanile  mit  x2,, =82,09 und (x*/NDF)in = 0,813
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CH,4 CoHy

’ H Wert ‘ Fehler ‘ Intensitét H Wert ‘ Fehler ‘ Intensitét
Yo [Ch] 0,64+ 0,06 0,46+ 0,05
T [meV] 569 + 13 609 + 18
T [meV] 449 £ 36 449 £ 36
', [meV] 174 + 15 231 + 22
Zen [eV] 2973,83+ 0,01 2973,83+ 0,01
I 1235 £ 37 100% 814 4+ 31 100%
Ze2 [eV] 2975,24+ 0,03 2975,23+ 0,05
I 178+ 16 (144+13)% || 70 =+ 11 (8,4+1,3)%
Ze3 [eV] 2976,58+ 0,08 2976,66+ 0,13
I3 27 + 7 (2,240,6)% 16 + 6 (240,7)%
Zea [€V] 297844+ 0,07 2978,35+ 0,22
I 29 £+ 7 (2,440,6)% 8 + 5 (14+0,5)%
Rate [Er/C| 230 + 0,7 194 + 0,7

Tabelle 6.3: Fit-Ergebnisse der Spektren von CHy und CoHy (Messung Dezember 2000).

140 TC2Cisg.an

No 2973,826 eV

1201

1001

80 1

569+13 meV

601
| T0"2C 55 _ 4q)

40+ 2 975,246 eV
1 T%C 5441 T0"2C 54 4p)

20 2 976,662 eV 2977,964 eV
0 et uf;..;.'*”f H ! . : . . Hy I*%%Hrh‘f"' 3.t o h#—hf‘ﬂ-‘ih by 1
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Abbildung 6.2: Spektrum der Uberginge von 1~ Cs—4) von CHy (Messung Dezember
2000). Eingezeichnet ist die ermittelte Breite der Linien und die Energien (s. Tab. 4.2). Mek-

zeit 13,8 h.
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N T'2C 5, 41
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Abbildung 6.3: Spektrum der Uberginge von 1~ Cs—4y von CoHy (Messung Dezember
2000). Eingezeichnet ist die ermittelte Breite der Linien und die Energien (s. Tab. 4.2). Mef-

zeit 9,56 h.

’ Parameter H Wert CHy H Wert CoHo ‘ Einheit ‘
x1(1) Ze1 931,72 932,002 Ch
x1(2) Te2 952,731 952,889 Ch
x1(3) | 2es 972,549 974,152 Ch
x1(4) Te,a 1 000,219 999,225 Ch
trial(1) | I 123 505 81385
trial(2) | I 17831 6987
trial(3) | I 2745 1617
trial(4) | Iy 2943 810
xbl Yo 62,85 4537550
gamg T'a 6,662 6,662+0,53 | Ch
gaml Iy 2,578 2,57840,22 | Ch

Tabelle 6.4: Parameter der Monte-Carlo Simulationen der Spektren von Dezember 2000.
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erhalten. Die zweite Unsicherheit hierbei ist der systematische Fehler or, g4, dessen Berech-
nungsweise auf S. 72 beschrieben ist.

Auch bei CoHy wurde die Form des Doppleranteils iiberpriift und es ergab sich x? = 82,2
und x2/NDF = 0,814 bei I'p = 0 und I'g = 7,26 Kanilen bzw. I'¢ = 489 meV. Auch hier
ist das Modell der Rechteckbox nicht unterscheidbar von der Annahme einer Struktur in der

Dopplerverbreiterung und wurde der Einfachheit halber fiir die Analyse beibehalten.

Tab. 6.5 fafst die Breiten der jeweiligen Anteile in den Spektren zusammen und Abb. 6.4
zeigt das mit diesen Parametern simulierte Spektrum (Linie) und den Vergleich mit den Daten
(Kreise).

°...DATEN —...SIMULATION

N - T0"%C54_41)
70 2 973,826 eV

60
50
40+

30
T0'2C 51 44

201 2975,246 eV

T0"3Csg_. 41 T0"2C 54 4p)
2976,662eV 2 977,964 eV

900 920 940 960 980 1000
RESIDUALS

5 N . x xx

0 Fuxxixx ""!"""",“K XX e i o x X ;,!!x!",‘"x,"x,x"",,',"x Kx)()()(xx’("!,"!!"""xxxxx!xx!x!xx!xx’
-5 x x
- 10 x X x

-15

900 920 940 940 980 1000
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Abbildung 6.4: Monte-Carlo Simulation des Spektrums der Ubergange 7~ C(5-4) von CoHy
aufgenommen im Dezember 2000. Die Ubereinstimmung der Simulation mit den Daten ist
aus dem Feld ,,Residuals” (MeBdaten minus Simulation) ersichtlich.

Wie in 5.5.1 beschrieben, wurde der statistische und der systematische Fehler geméfs

Gl. 5.10 zusammengefalit. Das ergab fiir den Doppleranteil in CoHo:
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CH4 CaHa
’ H Wert ‘ stat.Fehler H Wert stat.Fehler | syst.Fehler H Einh. ‘
T'a 6,662+ 0,530 6,662+ 0,530 Ch
I3 2,578+ 0,220 2,578+ 0,220 Ch
I'p 0,90 = 0,95 4,18 =+ 1,30 + 0,98 Ch
T'c || 449 + 36 449 £ 36 meV
I'p || 174 =+ 15 174 £+ 15 meV
I'p 60 + 64 282 + 87 + 66 meV

Tabelle 6.5: Ergebnisse der Simulationen der Spektren von CH4 und CoHy im Dezember
2000.

I‘CD2H2 = 4,2+ 1,6 Kanile bzw. I‘%ZHZ = 282+ 109 meV.

6.2 Ergebnisse der Messungen im April/Mai 2001 (PSI2)

6.2.1 Einstellungen

Die hier untersuchten Messungen wurden von 10. bis 23. Mai 2001 am PSI mit den folgenden

Einstellungen durchgefiihrt:
e Kristall Z20 - Quarz101 mit Kriimmungsradius Rx = 2982,5 + 0,6 mm
e Schlitzblende vor dem Kristall mit 60 mm Breite
e Energien der Spektrallinien, s. Tab. 4.2
e Einstellungen fiir 772C 54_4¢):

— Fokus: Position ,lin.tab.“ 56,5 (entspricht 1861,8 mm)
— Winkel Kristall: O¢ = 39°07" (= 9p)

— Winkel Arm: © 4 = 45°20’

e Dispersion bei 7 12C 55_4¢): 2,0040337 £ = 2,004 033 7 r;;—‘;‘1’-40 LR — 80,161 35 2V

e Messungen bei Raumtemperatur 294 +£ 1K (= 22°C)
e Targetzelle Modell K mit 7,5 yum Kapton®-Fenster und Stiitzstruktur mit Schlitzen
e Targetdruck prz:

— CHy: 1400 £ 10 mbar

— CyHy: 754 £+ 5mbar
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6.2.2 Fokusmessungen

Wihrend die Targetzelle bei den Messungen im Dezember 2000 in der Zyklotronfalle fixiert
war, konnte sie im Mai 2001 innerhalb der Falle positioniert werden (wie auf Seite 43 be-
schrieben). Zunéichst wurden Messungen der Linienbreite von 7~ '2C(5,_.41) bei verschiedenen
Stellungen des Targets in der Falle durchgefiihrt. Die Messungen und ihre Ergebnisse sind auf

Seite 55 nadher erlautert.

Nach dem darauf folgenden Targetscan (s. S.56) war der Detektor auf das optimal einge-
stellte Target ausgerichtet. Danach wurde die berechnete Position des Fokus im Spektrometer
tiberpriift. Dazu nahm man Daten in verschiedenen Abstéanden Kristall - Detektor und be-
stimmte die Breite der Linie von 71'_12(3(53;%49 in Abhéngigkeit der Position des Detektors.
Die eigentliche Datennahme fand dann in der Einstellung mit der minimalsten Linienbreite
statt.

Diese Messungen wurden in Wien analysiert. Jeder, geméfs der jeweiligen Detektorpo-
sition eingeteilte, Mefblock wurde, wie schon zuvor, mit ,csd* und ,fitos“ bearbeitet. Die
CCD-Dateien wurden in das CCD-Analyseprogramm eingelesen und eine Kurvenkorrektur
durchgefiihrt (s. 5.3.1) sowie das Energiespektrum (s. 5.3) erzeugt. Dieses wurde in fitos“
nach der in 5.4 beschriebenen Vorgangsweise gefittet. Die Mefblécke sind bezeichnet: ,,Positi-
on 14, Position 2%, ,Position 3“ und ,,Position 4*. Die Positionen der CCDs und die Nummern
der Dateien zu den Mefipaketen sind aus Tab. 6.6 zu entnehmen. Position 3 war nahe dem
berechneten Abstand Kristall - Fokus von 1861,8 mm (,lin.tab.* = 56,5).

’ Gas ‘ Position | ,lin.tab.* Datei-Nr ‘ Datum ‘ Q, [C] ‘
CH, | Position 1 || 65,56 piC_0120 — piC_ 0129 | 19./20.5.2001 54,35
Position 2 || 60,49 piC_ 0087 — piC_ 0101 | 17./18.5.2001 80,30
Position 3 || 55,62 piC_ 0130 — piC_ 0170 | 20.-22.5.2001 | 253,05
Position 4 || 50,72 piC_ 0102 — piC_ 0119 | 18./19.5.2001 93,58
Position 4 || 50,70 piC_ 0060 — piC_0074 | 13./14.5.2001 78,35
CyH, | Position 3 || 55,62 piC_0171 — piC_0182 | 22./23.5.2001 | 78,03

Tabelle 6.6: Messungen im Mai 2001.

Die Ergebnisse dieser Messungen sind aus Tab. 6.7 und Abb. 6.1 ersichtlich. Aufgrund von
statistischen Abweichungen ist die minimale Breite der 7~ '2C 54_4¢)-Linie nicht bei 0mm
Detektorposition (im Fokus) gemessen worden. Grob betrachtet, miifite sich T' abhéngig von
der Detektorposition wie eine Parabel verhalten. Tatsdchlich ergab ein Fit durch die Mefk-
punkte mit einer quadratischen Funktion (gestrichelte Linie in Abb.6.1) ein Minimum der

Linienbreite im Fokus.

6.2.3 Fit der Spektren von CH; und CyH,

Auch hier zeigte sich, daf die berechnete Fokusposition die geringste Linienbreite erzeugt
und die fiir diese Arbeit wichtigen Aufnahmen in der Nédhe der Idealposition durchgefiihrt

worden waren. Somit konnte die weitere Analyse der Daten durchgefiihrt werden. Folgend
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’ Position H 4 ‘ 4 ‘ 3 ‘ 2 ‘ 1 ‘ 4 gem. ‘
Abstand vom Fokus [mm)] -5,80 -5,78 -0,88 3,99 9,06 -5,80
I [meV] 643 637 629 618 695 640
or [meV] 14 14 8 15 22 10
T¢ [meV] 447|422 416 |42 | 445
or,, [meV] 36 35 20 34 60
'z, [meV] 169 168 185 120 248
or, [meV] 16 15 9 16 26
71'_12C(Sgam—Ereignisse/Coulomb 12,7 10,2 12,5 9,7 10,1
TR/ 0.4 0.3 0,2 0.4 0,5

Tabelle 6.7: Breite, GauBanteil, Lorentzanteil und Intensitdt der 7~ C Linien bei den Fo-
kusscans im Mai 2001. Die letzte Spalte ist die iiber Gl. 6.2 gemittelte Breite der Messungen
in Position 4.

sind wichtige Einstellungen und Parameter der Messung und des Fits von CHy in der Position

3 aufgelistet:

e Messung:

Messung bei ,lin.tab. 55,62
Ladung: 253,05C

— Mefzeit: 43,52 Stunden

Winkel Kristall: O = 39°07

— Winkel Arm: ©4 = 45°20’

— Targetdruck: prz = 1400 + 10 mbar

— Temperatur: 294 £ 1K (= 22°C)

e Parameter in ,csd“

common lower energy threshold: Kanal 500

Abspeichern der Position defekter Pixel ausgeschaltet

— Kurvenkorrektur:

* A =662,65+0,21

* B=1,631-10"2+£5,4-10*

* C=-8,65-1075+2,8-1077

* NDF = 33; x2/NDF = 0,53 (NDF...Zahl der Freiheitsgrade)

— Energiebereich:
* CCDI: 980-1 065 CCD4: 950-1 100
* CCD2: 950-1020 CCD5: 950-1 100
* CCD3: 1010-1100 CCD6: 950-1 100

x/y-cut: Az : 650-695 ; Ay : 1-1830
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e Parameter in ,fitos*

— max. Anzahl der Iterationen: 29 bzw. 30

konstanter Untergrund

Fitregion Kanal 500-800

Bitschalter fiir Peak 1-4:

% Position und Hohe: Bitschalter 0 (wird individuell gefittet)
* Niedrigenergieregion und Hochenergieregion: Bitschalter -2 (deaktiviert)
Gau-FWHM: Bitschalter -1 (fix gesetzt)

Lorentz-FWHM: Bitschalter 6 (Lorentz-Parameter aller 4 Peaks mit demselben
Wert gefittet)

*

*

— Anzahl der Parameter: 10

— NDF = 291

Bei der Analyse der Aufnahmen in Fokusposition wurden alle Aufnahmen von CHy in der
Position 3 in das CCD-Analyseprogramm eingelesen, eine Kurvenkorrektur und ein Spektrum
(s. Abb. 6.5) erzeugt, welches dann mit ,fitos“ gefittet wurde. Die Einstellungen und Parameter

der Programme fiir diese Prozeduren sind aus obiger Auflistung zu entnehmen.

Die Analyse der Aufnahmen mit CoHy im Target erfolgte auf die selbe Weise, geméf den
Beschreibungen in 5.3 und 5.4. Die Parameter (inkl. Kurvenkorrektur) in ,csd“ und ,fitos“
waren dieselben, wie bei der Analyse von CHy in Position 3 (s. obige Liste). Einige davon

abweichende Werte bei der Messung selbst waren:
e Ladung: 78,03C
e Mefzeit: 12,74 Stunden
e Targetdruck: prz = 754 & Smbar

Bei der Untersuchung dieses Spektrums mit ,fitos* wurde I'¢ auf den Wert von I'; in CHy in
Position 3 gesetzt (s. Tab.6.8) und I'y, frei verdnderbar belassen. Die Gesamtbreite I' wurde
wieder durch Bestimmung der Anzahl der Kanéle zwischen den Punkten mit halber Peakhohe
ermittelt. Thr statistischer Fehler or wurde mittels eines Gauffits des Spektrums berechnet
(s. 5.6.3).

Die Tab. 6.8 listet die Ergebnisse der Fits der Réntgeniibergéinge 7~ C5_.4) aus den Gasen
CH4 und CyHs mit fitos* auf. Wie zuvor, sind die Prozentwerte in der dritten und fiinften
Spalte die Intensititen der parallelen Ubergéinge bzw. von 7T_13C(5g*>4f) im Vergleich zum
zirkularen Ubergang 7T_12C(5g_>4f). Auch hier wurden die Energien der Peaks 2, 3, und 4
(Spalte 2 und 4) aus den Peakpositionen im Fit (Parameter z.2 bis z.4 in der Dimension
[Ch]) iiber die Differenzen zur Position .1 der Linie W‘lQC(;)gHM) berechnet und mit der

konstanten Dispersion 80,161 35 “E;Y geméfs GI.6.1 in eV umgerechnet.
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CH,4 CaHy

’ H Wert ‘ Fehler ‘ Intensitat H Wert ‘ Fehler ‘ Intensitét
yo [Ch] 0,78+ 0,07 0,32+ 0,04
[ [meV] 629 £ 8 669 £ 18
g [meV] 416 £+ 20 416 £ 20
'y [meV] 185 £ 9 201 £ 21
T [eV] 2973,83+ 0,01 2973,83+ 0,01
I 3165 =+ 59 100% 711 £+ 28 100%
Teo [eV] 297526+ 0,02 297526+ 0,04
I 384 £ 23 (12,1+£0,7)% 73 £ 10 (10,3+1,4)%
T3 [eV] 2976,656 0,06 2976,61+ 0,24
I3 51 + 10 (1,6+0,3)% 5 + 4 (0,7£0,5)%
T [eV] 2978,29+ 0,05 2978,35+ 0,32
Iy 47 £ 8 (1,5+0,3)% 3 £ 3 (0,44+0,4)%
Rate [Er/C] 144 £ 0,3 10,2 £ 04

Tabelle 6.8: Fit-Ergebnisse der Spektren von CHy und CoHs (Messung Mai 2001).

Abb. 6.5 und 6.6 zeigen die Spektren dieser Rontgeniibergénge. Aufgrund der bekannten
Energien der Ubergéinge (s. Tab. 4.2) wurde die Achse der Dispersion in der Einheit der ADC-
Kanile [Ch] belassen.

Durch Vergleich dieser Fits ergab sich hier eine Verbreiterung des Spektrums in CoHy ge-
geniiber CH4 von
AT =40 + 20 meV bzw. um 6,4%.

Die unterschiedlichen Breiten I" des Uberganges 71—_120(5g‘>4f) in beiden Messungen (CHy:
569 + 13 meV bzw. 629 £ 8 meV; CoHa: 609 4+ 18 meV bzw. 669 + 18 meV) sind bedingt durch
die unterschiedliche Auflosung der verwendeten Kristalle (Energieauflosung Silll= 418 meV;
Energicauflésung Quarz101= 444 meV).

Im Vergleich zu den Messungen im Dezember 2000 mit dem Si-Kristall Z13 wurde im Mai
2001 mit dem Quarz-Kristall Z20 eine um 37% (CHy4) und eine um 47% (CoH,) geringere Rate
an m~ C(5_.4)-Ereignissen pro Coulomb Protonenstrahlstrom gemessen. Dieser Unterschied lakt
sich durch eine geringere m~-Rate erklidren, da im Jahr 2000 das lange Produktionstarget E
(60mm Graphit) vor der Strahllinie des Areals 7E5 installiert war, wihrend 2001 nur das
kurze Target (40 mm Graphit) verwendet wurde (s. S. 33).

6.2.4 Simulationen und Dopplerbreite

Nach den Fits wurden mit den aus Tab. 6.9 ersichtlichen Werten der Parameter die Simula-
tionen des CHy- und des CoHs-Spektrums mit dem Programm ,SpeComp* (s. AnhangB.1)
ausgefiihrt.

Die Durchfithrung der Monte-Carlo Simulationen ist in 5.5.1 erklédrt. Das Ergebnis dieser
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4004 T%Cisq an |
1 2 973,826 eV

N
350+

300
250

200 62948 meV
150
] T012C 55 _ 4q)
100 2 975,246 eV

] T0"%Csg.a1) T0"2Cisg . 4p)
2976,662 eV 2 977,964 eV

50+

0 | 1; ey ; : i ke .
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Abbildung 6.5: Spektrum der Uberginge von n~C(5-4) von CHy aufgenommen im Mai
2001. Eingezeichnet ist die ermittelte Breite der Linien und die Energien (s. Tab. 4.2). Messzeit
43,52 h.

’ Parameter H Wert CHy H Wert CoHo ‘ Einheit ‘
x1(1) T 661,978 661,522 Ch
x1(2) Te,2 679,832 679,437 Ch
x1(3) | zes 697,172 696,298 Ch
NOEEY 717,746 717,988 Ch
trial(1) | I 316457 71178
trial(2) | I 38429 7324
trial(3) | I3 5083 525
trial(4) | I4 4687 307
xbl i 74,05 31,8013700
gamg | Ig 5,194 5,194+0,254 | Ch
gaml g 2,309 2,309+0,108 | Ch

Tabelle 6.9: Parameter der Monte-Carlo Simulationen der Spektren von Mai 2001.
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100
N TC2C 54 . 41)
E 2 973,826 eV
80 +
601
404 669+18 meV
] T0"2C 55 _ 4)
2 975,246 eV
20
I TT%C54_.41 T2Ci54_. 4p)
4 2 976,662 eV 2 977,964 eV
04= b Hey ey hdd gty o '
620 640 660 680 700 720 740
Kanal

Abbildung 6.6: Spektrum der Uberginge von 7~ C(s5—4) von CoHy aufgenommen im Mai
2001. Eingezeichnet ist die ermittelte Breite der Linien und die Energien (s. Tab. 4.2). Messzeit
12,74 h.
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Berechnungen und der Vergleich mit den Daten ergab bei CHy:
IO =0,30705 Kandle  mit  x2,;,, = 100,88 und (x*/NDF)pin = 0,9608

Auch hier bestétigte sich wieder, daff CH4 einen Doppleranteil in der Linienform besitzen
koénnte, obwohl in diesem Fall die Signifikanz dieser Aussage durch die geringe Statistik leidet
(s.5.5.3).

Wieder wurde die Form des Doppleranteils untersucht, wie es in 5.5.2 beschrieben steht. Die
Simulation des Spektrums als reines Gaufiprofil ergab x? = 100,83 und x?/NDF = 0,9603
bei I'p = 0 und I'¢ = 5,13 Kanélen bzw. I'¢ = 411 meV. Wie schon bei den Messungen
im Dezember 2000 liegen auch hier fiir beide Modellannahmen die Werte von y? so nahe
beieinander, dafs keine eindeutige Unterscheidung zwischen beiden Modellen mdéglich ist. Die
Einfachheit der Annahme einer einzigen Dopplerbox gab den Ausschlag fiir die Weiterfiihrung
der Analyse mit diesem Modell.

Die Simulationen des CoHs-Spektrums wurden so durchgefiihrt, wie es in 5.5.1 beschrieben
ist. Die Werte der Eigabeparameter fiir das Programm ,,SpeComp* sind aus Tab. 6.9 ersichtlich.

Fiir diese Simulation wurde
&M = 3.3140,78 40,73 Kanile  mit  x2,,, =46,76 und (x*>/NDF),in = 0,632

erhalten. Die zweite Unsicherheit hierin ist der systematische Fehler or, sys:. Seine Berech-
nungsweise ist auf S. 72 beschrieben.

Auch hier wurde die Form des Doppleranteils iiberpriift und es ergab sich y? = 46,57 und
X?/NDF = 0,629 bei I'p = 0 und I'¢ = 5, 75 Kaniilen bzw. I'¢ = 461 meV. Man ersieht, daf
wiederum das Modell der Rechteckbox nicht eindeutig von der Annahme einer Struktur in der

Dopplerverbreiterung unterschieden werden kann.

Tab. 6.10 falt die Breiten der jeweiligen Anteile in den Spektren zusammen und Abb.6.7
zeigt das mit diesen Parametern simulierte Spektrum und den Vergleich mit den Daten.
Mit Zusammenfassung des statistischen und des systematischen Fehlers geméifs GI.5.10

konnte der Doppleranteil in CoHy angegeben werden als

rg2f? = 3,3 41,1 Kaniile bzw. 5?2 = 265 + 85 meV.

6.3 Endergebnis

6.3.1 Die Verbreiterung

Die Ergebnisse der Verbreiterung des Doppleranteils in CoHy in den Daten von Dezember
2000 (I'?M2 = 282 + 109 meV) und von Mai 2001 (S22 = 265 + 85) kénnen nun iiber die

Berechnung des gewichteten Mittels nach Gl. 6.2 zu einem Wert zusammengefasst werden:
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CH,4 CoHs
’ H Wert | stat.Fehler H Wert | stat.Fehler | syst.Fehler H ‘
I 5,194+ 0,254 5,194+ 0,254 Ch
'y 2,309+ 0,108 2,309+ 0,108 Ch
T'p 0,30 = 9% 331+ 0,78 + 0,73 Ch
I'g || 416 + 20 416 + 20 meV
'y || 185 + 9 185 + 9 meV
I'p| 24 *§i 265 £ 62 + 59 meV

Tabelle 6.10: Ergebnisse der Simulationen der Spektren von CHy und CoHs im Mai 2001.

°...DATEN —...SIMULATION
N T0'2C 5, _4p)
- 2 973,826 eV
40 1
40
i T0'2C 5 44)
2 975,246 eV
201
T%C54_41) T0'2C 54 _ 4p)
i 2976,662eV 2977,964 eV
o I bl {;;:;Lx i i
620 640 660 680 700 720
RESIDUALS Kanal
10 Sx oy x
5 L Xyx x * "
O :(x"xxxxx’xxxxx"“!‘x!x,!!xx!,x"x!! Xy * !!,(",""‘ " X x !"‘x!!""n‘"!"!""""!uxxxxxxx’“x"x"x!x"x"'x':xxxx"!xxxxxxx’
-5
-10 *
-15
620 640 660 680 700 720
Kanal

Abbildung 6.7: Monte-Carlo Simulation des Spektrums der Ubergange 7~ C(5—4) von C2Hy
aufgenommen im Mai 2001. Die Ubereinstimmung der Simulation mit den Daten ist aus dem
Feld ,,Residuals” (MeBdaten minus Simulation) ersichtlich.
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Somit erhélt man dann aus den in 6.1.3 und 6.2.3 beschriebenen Fits der Daten und durch
die in 6.1.4 und 6.2.4 behandelten Simulationen geméfs dem in Abschnitt 5.4.1 erwdhnten
Modell, einen gemittelten Wert FCD2H2 fir den Doppleranteil. In diesem Fall macht die Ver-

breiterung aus:
Mz — 271 + 67 meV.

In weiterer Folge werden — wenn nicht anders erwihnt — 7~ '2C-Atome behandelt, die
der Einfachheit halber nur als ,,7~ C-Atome* bezeichnet werden. Die folgende Berechnung
der jeweiligen Grofen erfolgt, wie in 2.4 erwiahnt. Die in diese Berechnungen eingehenden
Konstanten sind in Tab. A.2 auf S. 109 angegeben.

Die Hilfte von F%2H2 ist die maximale Linienverbreiterung AEgZOEﬁ die ein 7~ C-Atom
durch die Dopplerverschiebung verursachen kann. Diese Grofe ist fiir die Berechnung der
maximalen Geschwindigkeit ﬁSéH"‘ dieses exotischen Atoms und des Ladungszustandes des

C = C-Molekiiles ausschlaggebend.

AER? =136 £ 34meV

Aus AEg";Ez gelangt man iiber den Dopplereffekt und die Beziehung E = hv zur Geschwin-
digkeit ,BSéH"’, die ein 7~ C-Atom maximal erreicht (s. Gl.2.32 und 2.33). Durch Einfiigen der
Werte fiir AES@? und Ej in GI. 2.33 erhilt man

Ao = (4,6+1,1)-107°

umgerechnet vS2"? = (13,8 +3,3)-10° o
s

Dieses 35g"* liegt, wie erwartet (s.Tab.2.3, S.25) im Bereich von 10~ bis 10~°. Das ist
10 bis 100 mal schneller als bei Systemen im thermischen Gleichgewicht. Der Vergleich mit
der mittleren thermischen Geschwindigkeit eines Gases aus Kohlenstoffatomen (vs, = 635 )
macht die Starke der Coulombabstoffung im ionisierten CoHo-Molekiil deutlich.

Setzt man diese Geschwindigkeit 57%1{2 in Gl.2.29 zusammen mit der Masse des 7~ C-
Atoms myc (myizc in Tab. A.2) ein, erhélt man die kinetische Energie TS&HQ des Fragments.
Dabei berechnet sich die Masse des pionischen Kohlenstoffs aus der Summe der Konstituenten

minus der Bindungsenergie des Systems (Gl. 2.4 bzw. Tab. A.1) zu

Mrc = MC + My- — Bzrn(:::m =12 -ut+m,- — Bzrnc.,:-:f)) (6.3)
MeV MeV MeV
= 12-931,494013(37) Ci + 139,570 18(35) C‘Z — 0,005 285 C‘;
MeV

11317,493 05(57)

2
¢
Daraus ergibt sich die kinetische Energie jenes Fragments des C = C-Molekiiles aus CoHs,

welches mit dem eingefangenen 7~ emittiert wird zu:
TC2H2 = 12,0+5,7eV

Mithilfe der Masse des Kohlenstoftkerns mc (miz¢ in Tab. A.2), m,c und ﬂSéH2 erhalt
man aus GI.2.30 die Geschwindigkeit ﬂg"‘Hz des anderen Fragments, sowie dessen kinetische
Energie TgQsz

2 — (4,741,1)-107°
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TS = 12,3+ 5,8¢eV

Hat man den Wert fiir beide kinetischen Energien TT%Hz und Tg 2H2 g6 18Rt sich iiber
Gl. 2.31 die potentielle Energie VC;(T) des explodierenden Molekiiles berechnen. Dabei nimmt
man fiir das Potential Ve (ry €in simples Coulomb Potential fiir Punktladungen an (hier mit

den entsprechenden Einheiten)

AV qf [ a3 [¢]
obwohl in [Sgm2000] gezeigt wurde, daff zumindest bei der ioneninduzierten Coulomb-Explosion
nicht-coulombische Potentiale (o 1) Einfluf haben (s. 2.5.2). Aus dieser Rechnung erhilt man:

Ver(ry = 24,348, 1eV

Nimmt man den Abstand der C-Kerne r bei der Explosion als gegeben an, kann man die
Ladungszustinde der Fragmente g7 und ¢; bei der Explosion abschiitzen (s. Gl.2.28 bzw.
Gl.6.4). Beim Einfang des 7~ wird ein e~ aus dem Molekiil geschlagen, d.h. es bildet sich das
Ton CoHs ™, welches eine andere Bindungslinge der C = C-Bindung hat (s. Tab. 4.1 auf S. 59).
Allerdings geht das Aufbrechen des Molekiils so rasch vor sich (< 10712 s), daf die C-Kerne
keine Zeit haben, auf die Emission dieses ersten Elektrons zu reagieren. Deshalb kann man fiir
die Rechnung den Wert des Gleichgewichtsabstandes der C-Kerne in der HC = CH-Bindung
des CyHa-Molekiils (s. Tab.4.1) r = Re, = (1,203 4 0,001)A verwenden (s. Abschitzung im
Anhang A.2). Einsetzen von R¢, und VC;(T) in Gl.6.4 ergibt fiir den Ladungszustand des
CoHo-Molekiils

qi qf =2,03+0,68e?> ~2+1e’.

Da im Zuge der Analyse festgestellt wurde, daff — entgegen der urspriinglichen Annahme
— auch in CHy eine von Null verschiedene Dopplerverbreiterung F%H“ aufscheinen diirfte,
seien nachfolgend die analog berechneten Werte fiir CH4 aufgelistet:
Mittelung des Doppleranteils in CHy in den Daten von Dezember 2000 (F%H“ = 60 =64 meV)

und von Mai 2001 (I'$™ = 24 + 64) nach G1.6.2 ergibt

IO = 42+45meV.
Daraus folgt AEG) = 21+ 23meV

et = (7,1+7,6)-1076

WOl = (2,14£2,3) 103 ?

T = 0,29+0,61eV.

6.3.2 Die Stofsizahl

Ausgehend von der Geschwindigkeit 3 des exotischen Fragments kann man die Zeit zwischen
dem Aufbrechen der Bindung und der ersten Kollision mit einem Nachbarmolekiil berechnen.
In [Ehr1983] wurde dies fiir 4~ N in Ny durchgefithrt. Dabei zeigte sich, daf diese Zeit um

einen Faktor 20 kleiner ist, als die mittlere Zeit zwischen zwei Stéfen in Ny bei 50 bar und
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sie etwa gleich dem Inversen der Auger-Raten bei diesem Druck ist. Daraus schlof man, dafy
das p~ N-Atom selbst bei relativ geringen Driicken e~ zwischen aufeinander folgenden Auger-
Ubergéingen durch electron-refilling erhilt.

Angeregt durch diese Untersuchung, wird im Folgenden die mittlere Flugzeit 7 zwischen
zwei Stofen bzw. die mittlere Stofzahl Z der 7~ C-Atome im Azetylen-Gas berechnet. Auf-
schlufreich ist dabei der Vergleich mit den Werten dieser Grofen in CoHs bei Raumtemperatur
(290K). In 5.6.2 ist die Vorgangsweise der Abschétzung erldutert, weshalb hier nur noch die
Resultate folgen.

Die Dichte von Azethylen aus [ALE1976]
e bei 290 K und 0,5066 bar ist o5 = 0,5492 4+ 0,000 1 % und
e bei 290K und 0,7093 bar ist o7 = 0,769 9 + 0,000 1 =5.

Diese Druckwerte liegen nahe den tatséchlichen Verhéltnissen (508 mbar bzw. 754 mbar), sodafs
nicht zwischen ihnen interpoliert werden muf. Damit erhélt man {iber das Molekiilgewicht
M, = 26,038 £ 0,001 % nach Gl.5.11 fiir die Teilchendichte beim jeweiligen Druck:

ns = (1,27021+0,00024) -10*° m—3
ny = (1,78065%0,00024) - 10 m—3

Somit betrdgt nach Gl. 5.12 die mittlere freie Weglidnge im CoHy-Gas

I; = (4,2858940,00027)-10"°m
I = (3,8294940,00017)-10°m

Division von M, durch (N4-10?) ergibt die Masse eines CoHa-Molekiiles mc, i, = (4,323 714
0,00017) - 10~26 kg, womit man mittels Gl.2.34 die mittlere thermische Geschwindigkeit der
Maxwell’schen Geschwindigkeitsverteilung ¢ bei T' = 290 K erhalt:

= 485,6044 40,0096 2.
S

Damit 143t sich nun mittels GI. 2.35 die mittlere Stofszahl

Zs = (113303,1+7,5)-106s7"
Z; = (126806,5+6,2) 105"
bzw. die mittlere Flugzeit
75 = (8,8258940,00058)-107'?s ~ 8,8 ps
7 = (7,8860340,00038) 10725~ 7,9ps

der CoHs-Molekiile zwischen aufeinanderfolgenden Stéfen berechnen.
Bei diesen Zeiten zwischen aufeinanderfolgenden Stoflen kann man davon ausgehen, dafl
die pionische Kaskade in C normalerweise lingst abgeschlossen ist (s. Abschéitzung der Dauer

der Kaskade in 7~ C, Anhang A.1), bevor ein Stof mit einem Nachbarmolekiil erfolgt und
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somit electron-refilling verursachen koénnte.

Wie in 5.6.2 erwadhnt, bleibt fiir die im CoHs-Gas befindlichen 7~ C-Atome die mittlere

freie Weglinge [ gleich, die folgend fiir die weitere Rechnung gemittelt wurde:
lzc = (4,05769 4+ 0,00032) - 10~ m
Mit vrc = (13,8 £3,3) - 103 2 erhélt man fiir die mittlere StoRzahl
Zrc = (3,40 £0,81)-10"?s7*
und fiir die mittlere freie Flugzeit zwischen zwei Stéfen
Trc = (2,94 +0,70) - 1073 s ~ 0,294 ps.

Das heifst, dak die 7~ C Fragmente aufgrund ihrer héheren Geschwindigkeit 28 mal mehr
Stéfe in der Sekunde (Mittelwert von Z5 und Z;) ausfiihren als die CoHa-Molekiile im Gas.
Diese Stofszeiten liegen unterhalb der Dauer der pionischen Kaskade (s. Anhang A.1), sodaf
sich das m~ bei den ersten Stéfen mit einem Nachbarmolekiil noch in einem angeregten Zu-
stand n, > 1 befindet. Dadurch werden e~ vom Stofpartner iibernommen (electron-refilling),

wodurch die nicht-zirkularen Ubergiéinge verstirkt werden (s. S.21 und 2.4.2).

Um diese Werte Z,¢ und l.c ohne Coulomb-Explosion zu erreichen, miifste nach Gl.5.14
eine Teilchendichte von
nocE = 4,852 10" m ™3

herrschen. Laut GI. 5.11 entspricht dies einer Dichte von
k
0= 209,82
m

Dieser Wert liegt zwischen der Dichte des gasférmigen (0405 = 73,24 %) und des fliissigen
Azetylens (o5 = 411 %) bei seiner Verfliissigung bei 290 K und einem Dampfdruck von
[ALE1976]

p’ = 40,84 bar.

Diese Dichte wire somit nur wahrend der Verflissigung von CoHy bei dieser Temperatur in
der Targetzelle erreichbar.

Auf diese Weise wird gezeigt, daf die im CoHs-Gas indirekt gemessenen Stofizahlen keines-
falls unter den im Experiment herrschenden Bedingungen erreichbar sind, und sich nur durch

den Effekt der Coulomb-Explosion erklédren lassen.

6.3.3 Isotopenmischung

Im Targetgas befanden sich auch Gasmolekiile bestehend aus den Isotopen der Atome (13C
statt 12C). Diese Isotope liegen im natiirlichen Mischungsverhéltnis in den Gasflaschen vor;
hier 12C:13C= (98,8940,01)% : (1,11+0,01)% [NWC2000]. Aus der Intensitiit der jeweiligen

Spektrallinien liefle sich dieses Mischungsverhéltnis reproduzieren.
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Wie aus den Spektren des 7~ Cs_,4 Komplexes zu ersehen ist (Abb. 6.2, 6.3, 6.5 und 6.6),
trat in den vorliegenden Messungen der zirkulare Ubergang 5g — 4f in pionischem *C auf.
Der Vergleich der Verhéltnisse % in den Tab.6.3 und 6.8 zeigt tatséchlich, daf das Isotop
13C zu 1-2% in den beiden Targetfiillungen vorkam. Dies deckt sich gut mit dem natiirlichen

Mischungsverhéltnis.

6.4 Diskussion

6.4.1 Die Coulomb-Explosion

Die in 6.3.1 berechneten Werte der kinetischen Energie der Fragmente und der potentiellen
Energie in CoHs vor der Explosion leisten iiber einen Vergleich mit der Coulomb-Explosion
bei anderen Prozessen (s. 2.5) einen Beitrag zur Theorie dieses Phénomens. Weiters lassen sich
daraus, zusammen mit den Daten aus 6.3.2, Aufschliisse iiber die Geschwindigkeit der pioni-
schen Kaskade und iiber das electron-refilling wiahrend dieser Kaskade ziehen. Schlufsendlich
liefert der Vergleich der hier untersuchten Coulomb-Explosion bei 7~ C mit jener bei 7~ N und
1~ O [Sie2000] Einblicke in die Unterschiede der Kaskade bei unterschiedlichem Z.

In Abb. 6.8 ist die potentielle Energie zweier Punktladungen VC;(T) (in eV) gegen ihren
Abstand 7 (in A) fiir verschiedene Ladungszusténde aufgetragen (s. Gl. 6.4). Jede Kurve steht
fiir ein Produkt aus den beiden méglichen Ladungszustéinden ¢ und g5 . Durch einen Vergleich
der aus den Messungen resultierenden potentiellen Energie des explodierenden Molekiiles Ve
(durchgezogene Linie) mit den Potentialkurven lassen sich diese Ladungszustédnde und der
Kernabstand bei der Coulomb-Explosion von CoHy abschétzen. Der anhand der gemessenen
Doppler-Verbreiterung ermittelte Bereich der potentiellen Energie schneidet einige Kurven bei
r= RCQ.

Weiters zeigt Abb.6.9 die Verbreiterung I‘%HQ = I'p (in meV) der Rontgenlinien im
Komplex 7~ '2C(5_.4) aus CoHy, verursacht durch die Coulomb-Explosion zweier 7~ C-Atome,
in Abhéingigkeit ihres Kernabstandes r bei der Explosion fiir verschiedene Ladungskanile. Den
Ausdruck fiir die Kurvenschar erhélt man durch Glgl(i{hsetzen von GI. 6.4 mit GI. 2.31, Ersetzen
von USZHQ durch GI. 2.30 und von vSéHQ durch Ej : ¢, Einsetzen von mi2¢, miz¢ und Ey
(s. Tab. A.2) und Umformen nach AES@EQ. Da I'?™2 das Doppelte davon ist, erhélt man (mit

den entsprechenden Einheiten)

Ty [meV] = 211,492 49 [V/AmV] - ‘ﬁ[:][;g[e] (6.5)

Konkrete Rechnungen in [Har1978| zeigen eine bevorzugt symmetrische Ionisation, sodaf
Ladungszustédnde mit |q§|r fqﬂ > 1 in der vorliegenden Analyse von vorneherein ausgeschlossen

wurden. Aus den eingezeichneten Intervallen von V¥ — gy eop bis VP + 0y cer bzw. von TG 7 —
cf of cy cf D
opesr bis T'H? + opesr (jeweils gestrichelte Linien) koénnen einige Bereiche der Kurvenschar

eingegrenzt werden:

A: Absténde r < R¢, seien zunéchst ausgeschlossen, da nicht geklért ist, ob das Pion Kern-

ladungen gegeneinander abschirmen kann, bevor das Molekiil explodiert.
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Abbildung 6.8: Potentielle Energie zweier Kohlenstoffatome VC; (r) I Abhangigkeit ihres

Kernabstandes r nach dem einfachen Punktladungs-Modell fiir verschiedene Ladungszustan-
de. Eingezeichnet sind die Bindungslingen HC = CH (Rc, = a = 1,203 A), HC = CH*
(3 = 1,27134), HB = CH, (y = 1,3854), OB — CH;3 (5 = 1,544), B — (CH3)3
(e = 1,578 A), sowie der Wert des Kernabstandes R, ~ 4,5 A der laserinduzierten Coulomb-

Explosion aus dem Modell von Chelkowski und Bandrauk (s. S.27).
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Abbildung 6.9: Verbreiterung der Linien im Réntgenkomplex w='2C 5_,4y in Abhingigkeit

des Kernabstandes r der m— C-Atome nach dem einfachen Punktladungs-Modell fiir verschie-

dene Ladungszustiande. Eingezeichnete Markierungen wie bei Abb. 6.8.
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B: Das Produkt qf q; hat minimal den Wert 1-1 = 1 und maximal den Wert 5-6 = 30, da
eine elektrische Ladung des Kohlenstoftkerns im 7~ C-Fragment durch das schwere, in

Kernnéhe befindliche Pion nach aufen hin abgeschirmt wird.

C: Das Band der Dopplerverbreiterung um Véip bzw. I'S* wird nur von einer Kurve bei

Rc, geschnitten, némlich jene von 1 - 2. Dzie Kurve fiir den Ladungszustand 1 -1 liegt
nur knapp auferhalb des Fehlerbereiches. Die Bindungsléangen einfacher und doppelter
B — C Bindungen in organischen Bor-Verbindungen, die einem Cy; Molekiil mit einer
abgeschirmten Kernladung entsprechen, befinden sich nahe R¢, (1,3-1,6 A). Daher ist

stark anzunehmen, daf die Coulomb-Explosion nahe R, stattfindet.

Azetylen explodiert offensichtlich bei den Ladungszustinden qj q =11 und
di g4 =12 nahe Rc,. Das bedeutet, da dem Molekiil 3 bzw. 4 Elektronen

fehlen (eine Kernladung wird immer durch das Pion abgeschirmt).

Mithilfe der Abschétzung im Anhang A.2 14t sich eine auf der Ladungsabstoffung basieren-
de Separation der beiden C-Kerne, wie es das 2-Stufen-Modell der laserinduzierten Coulomb-
Explosion von Chelkowski und Bandrauk (s. S.27) bendtigt, als Erklarung fiir die Coulomb-
Explosion bei exotischen Atomen ausschliefen. Dieses Ergebnis bestéitigt dieselbe Aussage
fiir den Fall von 7~N, die in [Sie1997] getroffen wurde. Eventuell handelt es sich bei diesem
2-Stufen-Prozefs um eine durch die Laserstrahlung hervorgerufene Resonanzerscheinung.

Die Abregung durch Auger-Elektronen nach dem Einfang des 7~ vollzieht sich sehr schnell
(< 1071 s). Die gesamte Kaskade ist ebenfalls schnell (< 107!2s) im Vergleich zur Separati-
onszeit der Kerne (etwa 1072 s) und 148t somit keine Zeit fiir stabile intermediéire Zustéinde
bei r > R¢, (s. Anhang A.1 und A.2).

Da die Auger-Rate fiir e~ aus der L-Schale bei n, ~ 25 grofer als 1016571 ist, beno-
tigt das eingefangene m~ weniger als 1fs, um die Bindungselektronen in CoHs zu ionisieren
[Sie2000]. Die Ladungen der Fragmente bei der Coulomb-Explosion in pionischem Kohlenstoff
in CoHs liegen bei 1e bis 2e, wobei die Aufbruchsdistanz bei der Bindunglénge der beiden
C-Kerne liegt. Es weist darauf hin, daft die symmetrische Konfiguration qf‘ q;r =1-2 (4 Elek-
tronen herausgeschlagen) von der Auflésung der 2 C — H-Bindungen und der schwéchsten
der 3 kovalenten C = C-Bindungen kommt. Danach folgt in dem Fragment, in dem das 7~
eingefangen wurde, die schnelle Auger-Emission der restlichen bzw. der durch electron-refilling
eingefangenen Elektronen.

Die durchschnittliche Zeit zwischen Stofen im thermalisierten 7~ C ist rund 5710fs (be-
rechnet mit m,c = 2,018 - 1026 kg, ¢,c = 710,8 - lxc ), aber nur 294fs fiir die Fragmente,
die aus der Coulomb-Explosion stammen. Daher kommt es wihrend der Lebensdauer des
ny = bg-Niveaus in 7~ C (664fs, s. Tab. A.1) zu Stofen mit Nachbarmolekiilen. Die Wir-
kungsquerschnitte fiir Kollision und refilling sind von der GréRenordnung 10~¥ m2. Darum
kénnen bei rund 1bar nur wenige Stofe vor der Emission der 7T_12C(5g_>4f) Rontgenstrah-
lung auftreten. Daher ist die Geschwindigkeit vSéHz, die aus der Dopplerverbreiterung dieses
Rontgeniiberganges berechnet wurde, nahe der Geschwindigkeit bei der Coulomb-Explosion
des Molekiiles.
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Bei Auftreten des 7T7120(5g_,4f) Uberganges ist die Elektronenschale des Systems 7~ C bei
der Dichte dquivalent zu 1bar vollkommen verarmt. Sonst wire die Rontgenstrahlung stark
unterdriickt aufgrund der kiirzeren Auger-Lebenszeit des 7~ Csg Niveaus (27fs, s. Tab. A.1).

In Tab.6.11 wird ein Vergleich der in dieser Arbeit ermittelten Daten zur Coulomb-

Explosion in exotischen Atomen mit den Werten aus [Sie2000] gemacht.

Ubergang | Targetgas ‘ Eqy[eV] H prz [bar] ‘ ['p [meV] ‘ B1-107°] ‘ a4 €% ‘
7 12C5gap) | C2Ha 2973,8 || 0,63 271467 46+11 2+1
100 5g—apy | O2 4024,0 | 1,05 9924981233 | 123412727 | 194477,
7N (5g—ar) | No 40554 | 0,62 773424730 | 954313 9,240,617

1,0 80530117, | 994373, | 10,0£0,87 0%
2,5 951423745 | 1174372 | 13,940,703

Tabelle 6.11: Vergleich der in dieser Arbeit gemessenen Werte mit friiheren Daten zur
Coulomb-Explosion in exotischen Atomen [Sie2000]. prz von Kohlenstoff wurde aus den

Messungen gemittelt, Ey von Sauerstoff ist der Mittelwert der Ubergénge '*O sy, ,, s, ,yund

16
O(5g9/2*>4f7/2)

Auffallend dabei ist die rund drei Mal so grofe Dopplerverbreiterung I'p in "Ns,_4¢)
verglichen mit jener in 7~ 2C5,_4f), obwohl N nur ein Nukleon und ein e~ mehr als C be-
sitzt. Dieser Unterschied diirfte aus Messungen zur Transferwahrscheinlichkeit des exotischen
Teilchens zu verstehen sein:

Untersuchungen in myonischen Atomen und Molekiilen [Kir1999] zeigten, daf die Dichte-
abhéangigkeit der Kaskade in 4~ N und in 4~ O, erzeugt durch den Einfang in Ny bzw. O2, am
stirksten ausgebildet ist. Im Gegensatz dazu reagiert die Kaskade von 4~ C in Kohlenwasser-
stoffen nicht so ausgepragt auf Druckdnderungen. Zuriickgefiihrt wird dies auf den Einfang des
p~ in die Orbitale des H und den anschliefsenden Transfer uy=p+ C — p 4+ p~C zum Koh-
lenstoff (s. auch 2.2.3), der hinab bis zu Driicken der Gréfenordnung 10 mbar nachgewiesen
wurde.

In CH4 koénnen nur die H-Ionen das 1~ C System beschleunigen. Deswegen ist die Kaskade
des pu~ in CHy4 nicht so ausgeprégt von der Dichte abhéngig, wie in 4~ N. Dafl die Kaskade in
den Messungen von [Kir1999] auch in CyHg nur geringe Druckabhéngigkeit zeigt, weist darauf
hin, dafs die Coulomb-Explosion der Kohlenwasserstoffe durch die Wasserstoffatome geddmpft
wird.

Fiir =N in Ny schiitzte [Kir1999] unter Annahme symmetrischer Ionisation ¢; g5 zu 3-3

bis 4 - 4 und die daraus resultierende kinetische Energie der Fragmente auf einige 10eV ab.

6.4.2 Antwortfunktion

Bei den Vorbereitungen zum Experiment R-98-01 ging man davon aus, dafs CH, aufgrund
seiner symmetrischen Struktur keinen Dopplereffekt aufweisen wiirde, worauthin dieses Gas

zum Messen der Antwortfunktion des Spektrometers gewéhlt wurde. Die vorliegenden Unter-
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suchungen widerlegen jedoch diese Annahme, sodaf man davon aushgehen kann, daft auch
in pionischem CHy4 eine Dopplerverbreiterung existiert. Dies wird unterstiitzt durch neueste
Erkenntnisse [Hen2003] iiber die Antwortfunktion aus den Messungen mit He-i#hnlichen Ari6+
in der ECRIT (s. S.47).

Um die Breite des ﬂ_lzC(g)gHM)-Uberganges in CH4 mit der aus den ECRIT-Messungen
stammenden Antwortfunktion zu erkléren, ist ein zusétzlicher Doppleranteil nétig, der sich nur
durch Coulomb-Explosion erklédren 1dft. Diese Dopplerverbreiterung in CHy entspricht einer
kinetischen Energie des 7~ C-Atoms von 15eV. Frithere Messungen der Coulomb-Explosion
durch Tonenbeschuf zeigten eine geringere kinetische Energie der Fragmente von rund 0,9 eV
[Man1976]. Die hohere Energie in pionischem CH,4 konnte durch eine asymmetrische Explosion
verursacht sein. Wenn eines oder mehrere H-Atome vor den anderen aus dem Molekiil aus-
bricht, kénnte das Aufbrechen des verbleibenden CH,, Molekiiles die nétige Beschleunigung

verursachen.

Der in der vorliegenden Arbeit untersuchte Vergleich zwischen CH4 und CoHjy ergibt eine
um rund 12eV hohere kinetische Energie der 7~ C-Fragmente in CoHs. Addiert man beide
Werte der kinetischen Energien (12eV und obige 15eV), d.h. wiirde man die Spektren von
CoHs mit der Antwortfunktion aus der ECRIT Messung vergleichen, dann miifiten sich im
Prinzip etwa folgende Werte fiir die hier abgeleiteten Parameter ergeben:

Trc = 27€V; VC; = 54eV; ¢ ¢ = 4,5¢% 3 = 69107 vc = 20700 = AEpop =
205,4meV; I'p = 410,8meV; Z,c = 5,10-102s71; 7. = 1,96 - 1073 s = 196 fs

6.5 Zusammenfassung der Ergebnisse

Folgend seien die Ergebnisse der hier vorliegenden Messungen zusammengefafst:

| | Wet | Min | Max | Einheit

AT - Silll 40422 18 62 || meV
AT - Quarz101 40420 20 60 || meV
Verbreiterung - Silll 7,0 %
Verbreiterung - Quarz101 6,4 %

T'p 271467 204 338 || meV
AEpoy 136+34 102 169 || meV

Jé] 46411 34 57 || 1076
Unc 1380043300 | 10500 | 17100 || ™

Trc 12,045,7 62| 17,7 | ev

Vo 24,348,1 16,1 | 324 || eV

a @ 2+1 1 3| e

Zrc 3,4040,81 259 | 4721 [ 1012571
Frc 29470 224 364 || 10715

Tabelle 6.12: Zusammenfassung der Ergebnisse der pion-induzierten Coulomb-Explosion des
C = C Komplexes in CoHo, gemessen durch Vergleich mit CHy.
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Aus diesen Werten, die einen Vergleich der pionischen Kaskade in CH4 und in CoHy darstel-
len, geht hervor, daft in CoHy die C = C-Bindung durch Coulomb-Explosion aufbricht. Davor
haben beide Fragmente jeweils 1 bis 2 Elektronen durch das eingefangene Pion verloren. Die
durch die Explosion verursachte erhohte kinetische Energie (12¢eV) verursacht einerseits eine
Dopplerverbreiterung der (5 — 4)-Rontgentibergéinge in der Kaskade des Pions um 8% bzw.
einen Doppleranteil im Linienprofil mit 271 meV Breite. Andererseits verursacht diese erhohte
Geschwindigkeit (13800 %) electron-refilling durch St6fe mit Nachbarmolekiilen (mittlere Zeit

zwischen zwei Stofen 294 fs) wihrend der Lebensdauer des n, = 5-Niveaus in 7~ C.



Kapitel 7

Ausblicke

7.1 Zukiinftige Messungen

Mit Ende 2002 wurde der erste Schritt des Experiments R-98-01 — Datennahme mit #—H
— mit drei Strahlzeiten (Dezember 2000, Mai/Juni 2001, Mai/Juni 2002) abgeschlossen. Das
vorldufige Resultat ist [Hen2003]:

e1s = 7,120 £ 0,008 008 eV T, <0,850eV

Es wurde keine Dichteabhéngigkeit der Energie des 7~ H s, _.15)-Rontgentiberganges und so-
mit auch kein Effekt auf 15, durch Bildung von Molekiilen festgestellt. Diese molekularen Zu-
stdnde wiirden Satellitenlinien mit dichteabhéngigen Intensitéten bewirken. Allerdings wurde
eine starke Abhingigkeit der Linienbreite vom Ausgangszustand des Uberganges (Ubergiinge
4p — 1s, 3p — 1s, 2p — 1s) gemessen. Man nimmt an, daf durch die verschiedenen kinetischen
Energien, die 7~H durch Coulombabregung in den verschiedenen Ausgangsniveaus erhalten
kann, dafiir verantwortlich sind.

Im Jahr 2004 wird mit der genauen Messung der Eigenschaften der Kristalle mit der
ECRIT-Rontgenquelle der zweite Schritt des Experiments durchgefiihrt. Ziel hierbei ist die
genaue Bestimmung der Antwortfunktionen fiir Bragg-Kristalle.

Im Jahr 2005 soll der dritte Teil des Experiments durchgefiihrt werden — die genaue
Messung der Rontgenlinien der K-Ubergiinge (Ka, KB,...) in u~H (keine Einfliisse der starken
Wechselwirkung). Ziel ist die genaue Bestimmung der Dopplerverbreiterung durch Coulomb-
abregung, um I';; mit der angestrebten Genauigkeit (1%) zu ermitteln. Weitere Messungen
der Lyman-Ubergénge in 7~ H mit hoher Statistik sind geplant [Mar2003, Got2003].

7.2 Zukiinftige Untersuchungen der Coulomb-Explosion in

exotischen Atomen

Auf der Basis der in dieser Arbeit beschriebenen Prozeduren bieten sich im Rahmen des

Experiments R-98-01 weitere Untersuchungen beziiglich der Coulomb-Explosion an:

e In Fortfiihrung der Untersuchungen der Coulomb-Explosion in Ny und CHy bzw. CoHy
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ist die Untersuchung der Coulomb-Explosion mit den gemessenen Spektren in #~O

(Uberg'ainge 71'_160(6}1%5@, W_lﬁo(giHGh), w‘lSO(GhHE)g) und 77_180(81%6}])) geplant.

In Zukunft kénnte eine unabhéngige Bestimmung der Coulomb-Explosion in CoHs durch
Vergleich mit der aus den ECRIT-Messungen hervorgehenden Antwortfunktion erfolgen.
Dabei kénnte man auch das in 2.4.2 auf Seite 26 erwahnte Ansteigen des Verhéltnisses der
Intensitéiten der nicht-zirkularen Ubergéinge (parallele bzw. Serien-Ubergéinge — siehe
Fufnoten auf S.21) zur Intensitit des zirkularen Ubergangs untersuchen. Dazu miifite
man die Aufnahmen mit und ohne Coulomb-Explosion bei gleichem Targetdruck und
mit gleicher Statistik (gleiche Mefdauer oder gleich viel Ladung vom Protonenstrahl)
durchfiihren bzw. die Daten zur Coulomb-Explosion bei verschiedenen Targetdriicken

sammeln.

Aufgrund der mit dem Kristallspektrometer erreichbaren Auflésung wiirden sich die
parallelen Ubergiinge genauer untersuchen lassen. Man kénnte messen, ob die Dopp-
lerverbreiterung in den zirkularen und parallelen Ubergéingen gleich grof ist (wovon
man bisher immer ausgegangen ist), oder — aufgrund der unterschiedlichen Abfolge der
vorhergehenden Uberginge — doch leicht unterschiedlich voneinander ist. Eine solche
Bestimmung der Dopplerbreiten wére ein wichtiger Input fiir die Theorie der Kaskade

exotischer Atome.

Die hier beschriebenen Analysemethoden kénnten auch auf die bereits gemessenen Daten

zur Coulomb-Explosion in 77N und p~O ([Sie2000]) angewendet werden.

Mithilfe der hier beschriebenen Methode bieten sich weitere Messungen zur Coulomb-Explosion

in exotischen Atomen/Molekiilen an:

e Die kinetische Energie pro Fragment hat bei zwei Explosionspartnern einen maximalen

Wert. Daher kann angenommen werden, daf die Auswirkungen der Coulomb-Explosion
abnehmen, wenn mehr als 2 dquivalente Fragmente beteiligt sind. Messungen mit Mole-
kiilen der Art C,H,, (z.B. Isobuthan C4H;) konnten einen Einblick vermitteln.

Die Messung der Coulomb-Explosion in anderen (schwereren) symmetrischen und asym-
metrischen bindren exotischen Molekiilen und der Vergleich mit der laserinduzierten
bzw. ioneninduzierten Coulomb-Explosion in diesen Molekiilen (z.B. in CO, Cly oder
Io) wiirde das Wissen iiber diesen Effekt vertiefen. Besonders interessant wére die Mes-
sung an NHjs, um festzustellen, ob sich auch in diesem Molekiil — &hnlich wie in CHy
— eine Dopplerverbreiterung ergébe. Aufterdem wére dann ein direkter Vergleich mit

N5 moglich.



Anhang A

Abschatzungen und Zahlenwerte

A.1 Dauer der Kaskade

Um die Dauer der Kaskade des 7~ im Kohlenstoff (Z = 6) abzuschétzen, werden in Tab. A.1
¢

ug.n, ittels

die Raten der radiativen Uberginge Wfa%mw und der Auger Ubergiinge W7
G1.2.23 und GI.2.25 fiir jeden Ubergang (n, — n. — 1) berechnet. Das Reziproke dieser
Raten ist die Dauer des jeweiligen Uberganges (t’;acd)n?r bzw. tg%g,nw)’ woliber dann summiert
wird. Da in GI. 2.25 der photoelektrische Wirkungsquerschnitt des Atoms mit Z — 1, Ugf(;l)),
von der Energie des Uberganges E,_  abhingt, berechnet man zuvor noch iiber GI.2.3 die
reduzierte Masse pr12¢c des 7~ 2C-Atoms und iiber GI. 2.4 die Bindungsenergie BZ{S des T~
im 2C-Atom im jeweiligen Niveau 7.

Die Vernachléssigungen in dieser Abschitzung sind, dafs Gl. 2.23 nur fiir zirkulare radiative
Ubergiinge gilt, und die Augerraten aus Gl.2.25 nur fiir Emission von K-Elektronen gelten.
Speziell in den oberen Niveaus ist dies nicht der Fall (Emission aus der L-Schale). Auferdem
geht in letzterer Formel nur der K-Wirkungsquerschnitt ein. Zum Zwecke der groben Ab-
schitzung wurden die Werte fiir den photoelektrischen Querschnitt von B aus [ADT1973]

entnommen.

Ausgangspunkt ist das atomare Niveau in 7~ C beim Pion-Einfang (n, =~ 31). Bis zu
n, = 6 wurde in der Rechnung die Anzahl der vorhandenen K-Elektronen auf Nx = 2 gesetzt,
ab n, = 5 auf Nx = 1. Die letzte Spalte t’I}C,nW wahlt aus den beiden Abregungsprozessen
den wahrscheinlicheren aus und gibt 1/W in Pikosekunden an. Da zumindest ab n, = 5
radiative Ubergéinge beobachtet werden, werden ab diesem Wert der Hauptquantenzahl nur

die Strahlungsiibergéinge in Betracht gezogen. Die Summierung iiber die Zeiten ¢ ergibt:

31 31 31
> o trC,, =41268ps Y th0 . =20,9ps Y 3, =3,502ps

ny=1 ny=1 ny=1

Das bedeutet, dak die Kaskade in 7~ '2C maximal 3,5 ps dauert. Allerdings ist eher eine
kiirzere Zeit (Grofenordnung einige hundert fs) wahrscheinlich, da in den oberen Niveaus

Emission von e~ aus der L-Schale vorherrscht (hier nicht beriicksichtigt).
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ANHANG A. ABSCHATZUNGEN UND ZAHLENWERTE

ne | BaC lkeV] | EzC keV] [ WiS, (] 68,18 [ Wil B S [ [ 65S., [ps] |
31 0,137 0,009 1,368 - 108 | 7,309 1072 | 2,205-10'2 | 4,536 - 10713 || 0,453 6
30 0,147 0,010 1,614 -10% |6,197-107° | 2,600-10'2 | 3,846-10"'3 | 0,384 6
29 0,157 0,011 1,914-10% | 5,225-1072 | 3,084-10'2 | 3,242-10~" || 0,324 2
28 0,169 0,013 2,284 -10% | 4,378-107° | 3,681-10'2 | 2,717-10713 | 0,2717
27 0,181 0,014 2,743 -10% | 3,645-107° | 4,421-10'? | 2,262-107'3 || 0,226 2
26 0,195 0,016 3,318 -10% | 3,014-107° | 5,346 -10'2 | 1,870-10713 || 0,1870
25 0,211 0,018 4,043-10% |2,473-107° |6,515-10"2 | 1,535-10713 || 0,1535
24 0,229 0,020 4,967-10% |2,013-107° | 8,004-10'2 | 1,249-10~13 || 0,1249
23 0,250 0,023 6,156 - 10% | 1,624-107° | 9,921-10'2 | 1,008-107'3 || 0,1008
22 0,273 0,027 7,704 -10% | 1,298-1079 | 1,242-10" | 8,055-1074 || 0,0805
21 0,300 0,031 9,744 -10% | 1,026-107° | 1,570-10'3 | 6,369 -10~'* | 0,063 7
20 0,330 0,036 1,247 -10° | 8,021-10710 | 2,009 - 103 | 4,987 - 10~ || 0,049 8
19 0,366 0,042 1,616 -10° | 6,190-1071° | 2,603 - 103 | 3,841 -10 || 0,0384
18 0,408 0,049 2,123 -10° | 4,709-10719 | 3,422-10'3 | 2,922-107'4 || 0,0292
17 0,457 0,059 2,836 -10° | 3,527-10719 | 4,569 - 10'3 | 2,188-107'% || 0,0219
16 0,516 0,071 3,854 -10° | 2,594-10719 | 6,211 -10'3 | 1,610-10~'* || 0,016 1
15 0,587 0,087 5,346 - 10° | 1,871-10719 | 8,614 -10'3 | 1,161-10"'4 | 0,0116
14 0,674 0,108 7,586 -10° | 1,318-10710 | 1,222 - 10" | 8,180 -107'° || 0,008 2
13 0,782 0,136 1,105-10% [ 9,048 - 10~ | 7,377 - 10 | 1,356 - 10~* || 0,0136
12 0,918 0,174 1,660 - 100 | 6,022 - 10~ | 6,570 - 10 | 1,522 - 10~ || 0,0152
11 1,092 0,229 2,586 - 1010 | 3,866 - 10~ | 1,866 - 10'° | 5,359 - 10716 || 0,0005
10 1,321 0,310 4,206 -10'° | 237710711 | 1,308 - 10 | 7,648 -10~16 || 0,0008
9 1,631 0,433 7,210 - 100 | 1,387 - 10~ " | 1,105 - 10*® | 9,046 - 10~16 || 0,0009
8 2,065 0,632 1,319 - 10 | 7,580 - 1072 | 6,996 - 10™ | 1,429 - 10~ || 0,001 4
7 2,697 0,974 2,624 - 10 | 3,812-10712 | 3,376 - 10'* | 2,962 -1071° || 0,0030
6 3,670 1,615 5,826 - 101 | 1,717-10712 | 2,371 - 10" | 4,217-1071% || 0,004 2
5 5,285 2,973 1,507 - 10'2 | 6,637 - 103 | 3,660 - 102 | 2,732 - 10~ || 0,663 7
4 8,258 6,423 4,883 -10'2 | 2,048 -10713 | 1,333-10'® | 7,502 - 10~ || 0,204 8
3 14,681 18,352 2,290 - 1013 | 4,367 -10714 | 1,253 - 10'2 | 7,982-10713 | 0,043 7
2 33,033 99,099 2,219 - 10" | 4,507 -1071% | 5,730 - 10'° | 1,745 10" || 0,004 5
1 || 132,132

Tabelle A.1: Bindungsenergien des w—, Energien der Ubergénge, radiative Raten, Raten der

Auger Ubergéinge und daraus abgeschatzte Dauer jedes Uberganges n, — n, — 1.
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A.2 Welcher Bindungsabstand?

Wie erwdhnt, wird beim Einfang des 7~ ein e™ aus dem Molekiil CoHy geschlagen. Dadurch
wird das Ton CoHo™ gebildet, welches im Gleichgewicht eine andere Bindungslinge in der
C = C-Bindung hat (1,273 A statt 1,203 A). Im folgenden wird abgeschitzt, ob sich die bei-
den Kohlenstoffkerne wihrend der Dauer dieses Teils der Kaskade bis zum Aufbrechen der
Bindung um 0,07 A voneinander entfernen kénnen. Dazu berechnet man den Impuls bzw. die
kinetische Energie, die ein '2C-Atom durch den Einfang eines 7~ und die Emission eines e~

erhélt, und die daraus resultierende Dauer zur Uberbriickung von 0,07 A.

Wie auf Seite 7 ausgefiihrt, wird das 7~ in einem Radius eingefangen der vergleichbar ist
mit dem Bohrradius der elektronischen L-Schale. Mittels Gl. 2.3 erhélt man die reduzierten
Massen der Systeme (7~ +!2C) und (e~ +1'2C) pri2¢ und prerz¢ (s. Tab. A.2). Nimmt man den

einfachsten Fall an, dann befinden sich 7~ und '2C vor dem Einfang in Ruhe
P=pr+Pc~0 FE=-—B@, -,

und danach sind 77 !2C und das e~ in Bewegung

5 = i
P = Prc + Pe E = Trc+Te — B(nﬂ=31) = ﬁ 27; - B(”ﬂ=31) :
Aus der Impuls- und Energieerhaltung folgt
ﬁ'rrC = 7176 und
2 2
Prc Pe 2 MeV
B =31y — B = = = = -0,979
(nx=31) (ne=2) 2 mac + om. DPrc - U, 2
Nach GI. 2.4 ist fiir Kohlenstoff (Z = 6)
6202 [ o2 2
Bn,=31) = Bn.=2) = ; (M3<132C — Me;; ) =15,05eV.
Damit ist
V \%
Pro = \/15,05ev : 979000‘2—2 - 3838,5%
2
A%
bzw. Trc = _Prc 6,5-10"* %
2mi-¢ ¢

Da bei dieser geringen kinetischen Energie die nicht-relativistische Formel p.c = (mxc) -
vxc geniigt, kann man daraus die Geschwindigkeit des (7~ 12C)-Systems abschitzen. Umrech-
nen von prc auf SI-Einheiten (prc = 2,05 - 1072 %) ergibt diese Geschwindigkeit v,c =
101,5 . Mit dieser Geschwindigkeit {iberbriickt ein 7~ C-Kern die Distanz von 0,035 A (d.h.
beide C-Kerne entfernen sich voneinander um 0,07 A) in 3,45-10~ s (35fs).

Unterstiitzt durch Abb. 2.5 ist bekannt, daf unmittelbar nach Einfang des 7~ die Emissi-
on von Elektronen aus der L-Schale iiberwiegt und dafs diese d&hnlich rasch vor sich geht, wie
die Emission von K-Elektronen im Maximum des K-Auger-Prozesses. Typische Raten dafiir
sind 2 10'®s™! wenn n, ~ 25 [Sie2000|. Das wiirde heifien, daf die Abregungsprozesse in

den oberen Niveaus rund 10716 s oder kiirzer dauern und da das 7~ Bindungselektronen in
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weniger als 1fs abschiitteln kann. Deshalb kann man davon ausgehen, dafs die beiden C-Kerne
bis zum Eintreten der Coulomb-Explosion nicht den C = C-Gleichgewichts-Bindungsabstand

in CyHy™T erreichen kénnen.

Die Uberbriickung der Distanz von 0,6015 A auf 2,25 A fiir einen 7~ C-Kern (d.h. Auswei-
tung der gegenseitigen Abstandes von 1,203A auf 4,5 A) wiirde 1,62-107'2 s benétigen. Dies
entspriche nach A.1 ungefihr der maximal mdéglichen Dauer der gesamten Kaskade. Selbst
wenn sich die Kerne mit der Geschwindigkeit v,¢ voneinander entfernen wiirden, brauch-
ten sie fiir diese Strecke 12fs. Das wire langer, als die Zeit, die n6tig ist, um die L-Schale
beider C-Atome zu entvolkern. Somit kann man ausschliefen, daf sich die C-Kerne bis zur
Explosion auf 9Bohr (4,5A) voneinander entfernen, wie es vom Modell der laserinduzierten

Coulomb-Explosion nach Chelkowski und Bandrauk (s. S.27) verlangt wird.

A.3 Wahrscheinlichkeit W;IT(CZ)Hz) des nuklearen Einfangs
im p des H von CyH,

In 2.2.3 auf S. 15 wurde ein Wert fiir die Wahrscheinlichkeit W}’{(CQHz) des nuklearen Einfangs
des im CyH, gestoppten Pions im p des Wasserstoffs des Molekiiles (Reaktion pr~ — n7

— 2v) angegeben, der sich aus folgender Abschitzung ergibt:

Gemif dem LMM-Modell (model of Large Mesic Molecules) ist W7 fiir allgemeine Hydride

ZmH, [Hor1981]:
-2

Wi = az T:ZZ*M (A1)

Dabei ist az ein empirischer Faktor, der die Besonderheiten der chemischen Bindung des H

im Molekiil widerspiegelt. Darum sollte er fiir alle Verbindungen mit identischer Struktur in

den Valenzschalen, z.B. die geséttigten Kohlenwasserstoffe Cr,H,, mit n = 2m + 2 (Alkane),

den gleichen Wert haben. Eine Analyse der experimentellen Daten an Alkanen zeigt, dat az

mit der Anzahl der C-Atome im Molekiil sinkt. [Pet1976] erklirt dies mit einer steigenden

Wahrscheinlichkeit fiir den Pion-Transfer (intern und extern) vom p zum C bei steigender

C-Konzentration, speziell bei Werten z = ™ 2 1. [Pon1973] zeigt, daf fiir geséttigte Kohlen-

wasserstoffe die Gleichung
nZ=2
Wi = A2
H— O oy (A.2)

(v...Anzahl der Valenzelektronen) mit ¥ = 4 und « =~ 1 die experimentellen Ergebnisse fiir

Alkane besser wiedergibt.

Setzt man fiir CoHs die entsprechenden Parameter in Gl. A.2 ein, erhéilt man W}’I’(Csz) =
0,69%. Allerdings ist diese Gleichung streng genommen nur fiir gesattigte Kohlenwasserstoffe
giiltig. CoHy ist aber durch seine C = C-Bindung ein zweifach ungeséttigter Kohlenwasserstoff
(Alkin). [Pet1976] weist darauf hin, daf W7 und auch ac beim Ubergang von (CHs), (Poly-
ethylen) bzw. CgHys (Zyklohexan) zu CoHy (Ethylen), welches eine andere Art der Bindung
zwischen den C-Kernen (Doppelbindung) bei sonst gleichem a = 1/2 hat, sprunghaft sinken.
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Der Ubergang von gesittigten (Einfach-)Bindungen zu ungesittigten (Doppel-)Bindungen be-
steht im Ersetzen des sp3-Hybrid Orbitals, welches die C — H Bindung beeinfluit, durch ein
sp? Orbital, in welchem der C elektronegativer ist und dadurch WH reduziert wird.

Unter der Annahme, daf beim Ubergang zu Alkinen (Dreifach-Bindung der C-Atome

@C(CgH12) _ %C(CgHg)
AC(CaHy) ac(caHy)’
mit ac(cgh,,) = 2,06, ac(cmy) = 1,42 und agcgny) = 0,98 [Hor1981]), erhélt man ac(c,u,) =

zueinander) ein analoger Sprung in ac bei jeweils gleichem x stattfindet (

0,68. Setzt man diesen Wert zusammen mit den entsprechenden Parametern fiir CoHs in
Gl A.1 ein, ergibt sich W, py,) =0, 27%.
A.4 In der Analyse verwendete Zahlenwerte

Im folgenden seien in Tab. A.2 die fiir die Analyse und die vorhergehenden Abschétzungen

wichtigsten Zahlenwerte gesammelt aufgelistet:

| Groe | Wert Unsicherheit | Einheit | Quelle |
Me 0,510 998 902 40,000 000 021 Mey [PDG2002]
M 139,570 18 40,000 35 Moy [PDG2002]
u 931,494 013 40,000 037 MY [PDG2002]
mizg 11177,928 16 +0,000 44 Re¥ 12-u
Myi2c 11317,49305 40,000 57 Rlet Gl.6.3
fri2C 137,848 97 +0,000 35 Rle¥ Gl.2.3
Le— 120 0,510 975 563 40,000 000 035 Mev Gl.2.3
Rc, 1,203 40,001 A [CRC1994]
c 299 792 458 m [PDG2002]
Ey 2973, 82641 eV [Got2001]
L 14, 39964391 AV [PDG2002]
M, 26,038 +0,001 £ [ALE1976]
Ny 6,02214199 - 103 40,00000047 - 1023 | mol~" | [PDG2002]
kg 1,3806503 - 10723 £0,0000024 - 102 | & [PDG2002]
dc,, 5, 7 A [ALE1976]
o 7,297 352 533 - 10~240,000 000 027 - 103 [PDG2002]
or 0,665 245 854 40,000 000 015 barn [PDG2002]

Tabelle A.2: Auflistung der fiir die Analyse und die Abschitzungen wichtigen Zahlenwerte.



Anhang B

Programmecodes

Das erste Programm ist das Hauptprogramm, welches zur Auswertung der Spektren verwen-
det wurde. Es besteht aus einer Verflechtung von zwei separaten Programmen (Spektrum
und Compar), deren grundlegendste Funktionen (Generator fiir Zufallszahlen [Pre1992] und
Spektrallinien-Erzeugung) dankenswerterweise von D. Gotta als Quellcode zur Verfiigung ge-
stellt wurden.

Das zweite Programm vollzieht die Suche nach dem Minimum einer Parabel durch 3 Punk-
te.

Mit dem dritten Programm lafst sich die Breite eines Peaks modellunabhéngig bestimmen.

Die Programmcodes findet man auf der homepage des Autors unter http://www.unet.
univie.ac.at/7a9302331/DiplProgs.html.

B.1 Das Programm ,,SpeComp*

Im ersten Teil wird 10 mal ein Spektrum aus 4 Linien erzeugt, daf aus einem Lorentz-Profil
besteht, welches noch Gaufs- und Doppler-verbreitert wird. Zuvor wird noch fiir jeden der 4
Peaks die Position, die Intensitét, die Gaufsbreite, die Lorentzbreite, die Breite der Doppler-
box und der Prozentsatz der Linie, der mit der Dopplerbox gefaltet werden soll, abgefragt,
sowie der lineare Untergrund. Zur Vereinfachung der Arbeit wurden die meisten Werte als
Konstanten im Code gesetzt, sodafs nur noch die Breiten variiert werden mufsten. Nach Bil-
dung der Mittelwerte aus diesen 10 Spektren kann man sich das Resultat anzeigen lassen, oder
abspeichern.

Im zweiten Teil wird dieses simulierte Spektrum mit den gemessenen Daten verglichen,
die zuvor als ASCII Datei eingelesen wurden. Um eine aussagekriftige Grofe fiir die Giite
der Simulation zu erhalten (x?), wird noch am Anfang der interessierende Bereich um die
Spektrallinien festgelegt (Region of interest - ROI). Da die Simulation mit 100-facher Intensitét
in den Linien erzeugt wurde, muf sie noch auf das gemessene Spektrum normiert werden. Die
Berechnung von x? innerhalb der ROI erfolgt iiber diese Normierung. Anschliefend kann man
sich den Vergleich der Simulation mit den Mefidaten anzeigen lassen, sowohl als tiberlagerte

Spektren, als auch als Residuen (Daten minus Simulation).
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Da trotz der Mittelwertbildung iiber 10 Monte-Carlo Rechnungen die Werte fiir NX—;F
(NDF... Anzahl der Freiheitsgrade) bei gleichen Parametern noch immer stark schwankt, wird
diese gesamte Prozedur 10 mal in einer Schleife durchlaufen. Erst der daraus ermittelte Mit-

telwert von x2 wurde als Indiz der Giite des Fits der Simulation an die Daten verwendet.

B.2 Das Programm ,,ParabMin*

Man gibt 3 x- und y-Werte ein, von denen man annimmt, daf sie entlang einer Parabel
liegen (Methode der kleinsten Quadrate). Man erhilt die Koeflizienten der Gleichung zweiter
Ordnung, die Koordinaten des Minimums und die Koordinaten jener Werte, die 1o auf der

x-Achse zu beiden Seiten des Minimums liegen.

B.3 Das Programm ,,Breite*

Man liest ein Spektrum als ASCII-Datei ein und gibt einen Kanal, der sich noch links des zu
untersuchenden Peaks befindet, ein. Ab dieser Position wird das Spektrum nach dem maxima-
len y-Wert YMAX durchsucht. Beiderseits des Peaks wird fiir je zwei Datenpunkte unterhalb
und oberhalb von YMAX/2 eine Gerade gefittet, und daraus der zu YMAX/2 passende Wert
x berechnet. Durch Differenz der Anzahl der Kanile zwischen diesen beiden x-Werten erhélt
man die Breite FWHM.
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Kollaboration

Auflistung der Kollaborationsmitglieder, die wiahrend der Strahlzeiten mitarbeiteten:

e Institut fiir Mittelenergiephysik (IMEP) der Osterreichischen Akademie der Wissenschaf-
ten; Boltzmanngasse 3; A-1090 Wien; Osterreich

— A. Gruber, H. Fuhrmann, M. Giersch, A. Hirtl, T. Ishiwatari, J. Zmeskal

e Institut fiir Kernphysik; Forschungszentrum Jiilich; D-52425 Jiilich; Deutschland
— D. Gotta, M. Hennebach

e Paul Scherrer Institut (PSI); CH-5232 Villigen PSI; Schweiz
— L.M. Simons, V.E. Markushin, Y.-W. Liu, A. Dax

e Laboratoire Kastler-Brossel; CNRS Université Pierre et Marie Curie; 4 place Jussieu;
F-75252 Paris Cedex 05; Frankreich

— P.Indelicato, M. Trassinelli, Sé. Guilbaud, St. Guilbaud

e Laboratory of Material Science, Department of Physics; University of Ioannina; GR-

45110 Ioannina; Griechenland
— D.F. Anagnostopoulos

e Space Research Center, Department of Physics and Astronomy; University of Leicester;
University Road; GB-Leicester LE1 7TRH; Groftbritannien

— N. Nelms

e Laboratoire de Physique Appliquée, Faculté des Sciences & Techniques; Université Ab-
delmalek es-Saadi; B.P 414 Tanger; Marokko

— A.J. Rusiel Hassani

Weitere Informationen auf der homepage der Kollaboration unter ,,Pionic Hydrogen @ PSI*

auf http://pihydrogen.web.psi.ch/
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Lebenslauf

Ich, Alexander Gruber, wurde am 18. Oktober 1972 als Sohn von Hedwig Gruber und Hell-

muth Gruber in Wien geboren.

Nach Absolvierung der Volksschule in der GTVS Am Schopfwerk (Wien XII) 1983 besuch-
te ich in das Bundesrealgymnasium Diefenbachgasse in Wien XV und maturierte ebendort im

Jahr 1991 mit Auszeichnung.

Nach der Ableistung des Zivildienstes 1991/92 (MA12 - Soziale Dienste Wien, ASBO)
verbrachte ich ein Jahr bei Tibetischen Fliichtlingen in Nordindien und arbeitete fiir die Ti-

betische Exilregierung in Dharamsala/Indien.

Im Oktober 1993 immatrikulierte ich an der Universitdt Wien und inskribierte die Studi-
enficher Astronomie und Physik. In beiden Féchern beendete ich im Janner 1996 den ersten
Studienabschnitt mit Auszeichnung. Im zweiten Abschnitt spezialisierte ich mich auf Kern-
und Teilchenphysik.

1999 hatte ich die grofartige Gelegenheit 3 Monate als Sommerstudent am CERN (Eu-
ropaisches Forschungszentrum fiir Teilchenphysik) zu verbringen und so einen Einblick in die

Arbeitsmethoden der Teilchenphysik zu erhalten.

Im August 1997 und im Juli 1998 arbeitete ich fiir das Institut fiir Mittelenergiephysik
(IMEP) der Osterreichischen Akademie der Wissenschaften und hatte so die Moglichkeit am
DEAR Experiment am LNF (Laboratori Nationali di Frascati dell’INFN) in Italien mitzuar-
beiten.

Seit April 1999 arbeite ich durchgehend iiber freie Dienstvertrage am IMEP. Dabei hatte
ich Anteil an den Experimenten DEAR (LNF), ATRAP (CERN) und dem Experiment zu

pionischem Wasserstoff (PSI), in dessen Rahmen auch diese Diplomarbeit entstand.
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