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Zusammenfassung;:

Durch eine detaillierte Untersuchung des simultanen Transfers mehrerer in einem
atomaren Target gebundener Elektronen in gebundene Zustédnde eines hochgelade-
nen Projektilions kann ein tiefer Einblick in die zugrunde liegende korrelierte Qan-
tendynamik gewonnen werden. Am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik kénnen sol-
che Prozesse mit einem aus einer Elektronenstrahl-Ionenfalle (EBIT) und einem so
genannten , Reaktionsmikroskop” bestehenden experimentellen Aufbau untersucht
werden. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde dieser durch die Implementie-
rung einer Test-Ionenquelle sowie eines im Vergleich zu seinem Vorgéngermodell
deutlich vergrofserten Ionendetektors optimiert. Fiir Letzteren wurde ein innovati-
ves Design mit zentralem Loch, durch welches der Projektilstrahl gefiihrt werden
kann, entwickelt. In einer ebenfalls durchgefiihrten Vermessung der Stofsysteme
(Xe**™ + He, Ne, Ar) konnte gezeigt werden, dass der Mehrfach-Elektroneneinfang
durch den Aufbau des neuen Detektors einer hochaufgelosten Untersuchung zugéng-
lich gemacht werden konnte.

Abstract:

The simultaneous transfer of several electrons, which are initially bound in an ato-
mic target, into bound states of a highly charged projectile ion can reveal deep
insights into the underlying correlated quantum dynamics. These processes can be
investigated at the Max-Planck-Institute for nuclear physics, with an experimental
setup consisting of an electron beam ion trap (EBIT) and a so-called ,reaction-
microscope’”. In the framework of this thesis, a test ion source was constructed, to
enable an adjustment of the spectrometer prior to the actual beam time. In addi-
tion, the setup was optimized by the implementation of a new detector, which is
considerably larger than the one used so far. For the detector, a new design was
developed, with a central hole, through which the projectile beam can be guided. In
a measurement of the collision system (X€42+ + He, Ne, Ar) we could demonstrate,
that using the new detector, we have gained access to a detailed investigation of
multiple electron capture processes.
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Einleitung

Die Erforschung der Quantendynamik atomarer und molekularer Fragmentations-
prozesse ist ein lebendiges und wachsendes Gebiet der modernen Atom-, Molekiil-
und Optischen Physik. Wahrend fiir die Struktur der Atome und Molekiile sehr
prézise theoretische Vorhersagen im Rahmen der Quantenelektrodynamik vorliegen,
die in hervorragender Ubereinstimung mit experimentellen Daten sind (beispielswei-
se [KFKO04]), treten insbesondere auf theoretischer Seite enorme Schwierigkeiten bei
der Behandlung dynamischer Quantenssyteme auf. Auf experimenteller Seite gelang
durch die Entwicklung der so genannten , Reaktionsmikroskope’* — mit denen in Ko-
inzidenz die Impulse aller in einem Fragmentationsprozess entstandenen geladenen
Teilchen mit einer Raumwinkelakzeptanz von nahezu 47 nachgewiesen werden kon-
nen [MUS96| — Mitte der neunziger Jahre ein Durchbruch. Heute kommen Reaktions-
mikroskope in unterschiedlichen Experimenten zum Einsatz. Beispiele hierfiir sind
Wechselwirkungsprozesse von Atomen oder Molekiilen mit intensiven Laserpulsen im
sichtbaren Bereich bei Femtosekunden Pulsldngen [MFL02, LTRO08|, die Fragmenta-
tion von Atomen durch die kohédrente VUV-Strahlung von Freie-Elektronen-Lasern
[RFKO08| sowie Untersuchungen atomarer Stofiprozesse mit gepulsten oder kontinu-
ierlichen Elektronen- und Ionenstrahlen in einem Energiebereich von einigen 10eV

[DDUO7] bis hin zu GeV [MSU97|.

Angetrieben durch die Fortschritte auf experimenteller Seite sowie durch die wach-
senden Moglichkeiten aufgrund der Leistungsfdhigkeit moderner Computer, die nun
auch duferst aufwindige numerische Verfahren anwendbar machen, konnten auch
auf theoretischer Seite enorme Fortschritte erzielt werden. So wurde beispielsweise
im Jahr 1999 mit der so genannten ,Exterior-Complex-Scaling* Methode [RBI99| —
in sehr guter Ubereinstimmung mit experimentellen Daten — eine numerische und
im mathematischen Sinne exakte Methode zur Beschreibung der Ionisation von ato-
marem Wasserstoff im Elektronenstofs vorgestellt. Allerdings ist deren Giiltigkeit auf
einen kleinen Energiebereich beschréinkt und zunéchst nicht auf schwere Projektile
iibertragbar.



Im Allgemeinen nehmen die Schwierigkeiten enorm zu, wenn weitere Elektronen be-
riicksichtigt werden miissen. So wurden bei der Untersuchung der Einfach-Ionisation
von Helium in StéRen mit schnellen C%T-Projektilen erst vor wenigen Jahren erheb-
liche Diskrepanzen zwischen den géngigen Theorien und den experimentellen Daten
festgestellt [SMFO03]. Die Ursache dieser Abweichungen wird in der Anwesenheit
des zweiten, passiven Elektrons des Heliumtargets vermutet, dessen Zustand mit
demjenigen des aktiven, ionisierten Elektrons korreliert ist. Noch aufwandiger ist
die theoretische Behandlung von expliziten Mehr-Elektronen Prozessen, da hier die
Korrelation der Elektronen von entscheidender Bedeutung ist. Beispiele hierfiir sind
die Doppel- bzw. Mehrfach-Ionisation eines atomaren Targets durch einen Stoft mit
Elektronen, Ionen oder Photonen sowie der simultane Transfer mehrerer zu Beginn
im Targetsystem gebundener Elektronen in gebundene Zusténde eines Projektili-
ons.

Der Fokus der vorliegenden Arbeit liegt auf der Untersuchung von Einfach- bzw.
Mehrfach-Elektroneneinfangprozessen in Stofen hochgeladener Projektilionen mit
einem atomaren Target. Die theoretische Behandlung derartiger Prozesse héangt
stark von der Projektilgeschwindigkeit ab. Bei sehr hohen Projektilgeschwindigkei-
ten kann in vielen Féllen ein perturbativer Ansatz gewidhlt werden (beispielsweise
die so genannte Oppenheimer-Brinkmann-Kramers Naherung [Opp28, BK30]). Liegt
die Relativgeschwindigkeit zwischen Projektil und Target jedoch unterhalb der klas-
sischen Orbitalgeschwindigkeit des Wasserstoffatoms v, — wie im Fall der im Rahmen
dieser Arbeit durchgefithrten Messungen — so sind die Voraussetzungen fiir eine sto-
rungstheoretische Behandlung nicht mehr gegeben. Fiir nicht zu hochgeladene Pro-
jektile konnen Einfach-Elektroneneinfangprozesse in solchen langsamen Stofsen im
Rahmen der nicht-perturbativen ,Methode der gekoppelten Kanale* sehr erfolgreich
beschrieben werden (siche zum Beispiel [FL91, KFX08]). Bislang ist eine Behandlung
von Mehrfach-Einfangprozessen allerdings lediglich in der N&herung voneinander
unabhéngiger Elektronen moglich. Vorhersagen iiber Mehr-Teilchen Wirkungsquer-
schnitte werden durch geeignete statistische Kombination der Wahrscheinlichkeiten
der Ein-Teilchen Prozesse gewonnen [KLHO04|. Das Ziel einer detaillierten experi-
mentellen Untersuchung dieser Mehrfach-Einfangprozesse besteht darin, mogliche
Abweichungen von diesen Theorien aufgrund von Elektronen-Korrelationseffekten
aufzuzeigen.

Werden in Stéfen hochgeladener Ionen mit einem atomaren Target mehrere Elek-
tronen in gebundene Zusténde des Projektilions transferiert, so befinden sich diese
nach der Reaktion typischerweise in hoch angeregten Zustédnden. Man spricht da-
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her auch von ,hohlen Atomen* [SAG95]. Diese kaskadieren durch Aussenden cha-
rakteristischer Photonen oder durch Autoionisationsprozesse in den Grundzustand.
Mit einem Reaktionsmikroskop kann die Kinematik der Einfangreaktion vollstdndig
erfasst und daraus die Bindungsenergie der bevolkerten Zustdnde berechnet wer-
den (siehe beispielsweise [AWW98, FFD02, KKLO05|). Daher ist der Anfangszustand
dieser Abregungskaskade im Rahmen der experimentellen Auflésung bekannt. Es
besteht demnach die Moglichkeit, komplexe atomare Relaxationsprozesse zustands-
selektiv zu untersuchen.

Am Heidelberger Max-Planck-Institut fiir Kernphysik stehen durch die Kombinati-
on aus einem Reaktionsmikroskop und einer Elektronenstrahl-lonenfalle (Electron
Beam Ion Trap, EBIT) [CDM99| optimale Bedingungen fiir eine Untersuchung von
Mehrfach-Einfangprozessen zur Verfiigung. Aus der EBIT kann ein Strahl extrem
hochgeladener Ionen mit Geschwindigkeiten von v, < v, extrahiert werden. In friihe-
ren Strahlzeiten an diesem experimentellen Aufbau traten allerdings folgende Proble-
me auf: Zum einen liegen die erreichbaren Reaktionsraten fiir Stofsysteme mit sehr
hochgeladenen Ionen typischerweise unter einem Hertz, was das Justieren des Reak-
tionsmikroskops sehr miithsam und zeitaufwiandig machte. Zum anderen ist der durch
die Coulombabstofiung verursachte Impulsiibertrag auf das Riickstofsion in solchen
Stofssystemen so grofs, dass mit dem bislang verwendeten Spektrometer keine ausrei-
chende Raumwinkelakzeptanz erzielt werden konnte. Eine detaillierte Untersuchung
von Mehrfach-Einfangreaktionen war nur sehr eingeschrankt moglich.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der experimentelle Aufbau optimiert, um diesen
speziellen Anforderungen gerecht zu werden. Hierfiir wurde einerseits eine Test-
Ionenquelle aufgebaut, um die Funktionalitit des Reaktionsmikoskops bereits vor
einer Strahlzeit unter Realbedingungen testen zu konnen und so die angesprochenen
Probleme bei der Justage des Spektrometers zu umgehen. Andererseits konnte durch
die Entwicklung eines neuartigen, deutlich groferen Ionendetektors die zu geringe
Akzeptanz des Spektrometers behoben werden. Des Weiteren wurde eine Reihe von
Messungen mit Xe**"-Projektilen und atomaren Helium-, Neon- bzw. Argontargets
durchgefiihrt. Dabei stellte sich heraus, dass die Akzeptanz fiir grofe Impulsiibertra-
ge des durch das neue Detektorsystem verbesserten Spektrometers keine Einschran-
kung mehr fiir eine detaillierte Untersuchung des Mehrfach-Elektroneneinfangs dar-
stellt.

Der Aufbau der vorliegenden Arbeit gliedert sich wie folgt: In Kapitel 1 werden
die theoretischen Grundlagen fiir eine Behandlung von Elektroneneinfangreaktio-



nen sowohl auf klassischer als auch auf quantenmechanischer Ebene diskutiert. In
Kapitel 2 werden die in der vorliegenden Arbeit verwendeten experimentellen Tech-
niken beschrieben. Dabei werden insbesondere der Aufbau sowie die Funktionswei-
se der neu aufgebauten Komponenten ausfiihrlich besprochen. In Kapitel 3 werden
schlieflich die in dieser Arbeit gewonnen Ergebnisse fiir den Einfach- bzw. Mehrfach-
Elektroneneinfang vorgestellt und im Rahmen des klassischen Over-Barrier-Modells
diskutiert.



Kapitel 1

Theoretische Grundlagen

In Stofen von Tonen mit einem atomaren Target treten die Prozesse Targetanregung,
Targetionisation und Elektroneneinfang auf. Dabei konnen mehrere Elektronen ak-
tiv beteiligt sein und Kombinationen der Prozesse auftreten. Die theoretische Be-
schreibung eines solchen Stofies im Rahmen der Quantenmechanik basiert auf einer
Analyse der zeitabhiingigen Schrodingergleichung!

0
i [W() = H(E) (1)) (L1)

Diese Gleichung determiniert die zeitliche Entwicklung eines vorgegebenen Mehr-
Teilchen Anfangszustandes |V(t = —00)) = |Vy). Der quantenmechanische Anfangs-
zustand |Wg) fiir ein System mit lediglich einem aktiven Elektron ist ein Produkt
aus Wellenfunktionen, welche den Ort und die Position der Kerne beschreiben, und
einem gebundenen Targetorbital fiir das aktive Elektron. Der Hamiltonoperator
H = 7 — V beinhaltet die kinetischen und potentiellen Energien aller beteiligten
Stofspartner. Da eine direkte Losung dieser Differentialgleichung nicht moglich ist,
muss auf Naherungen zuriickgegriffen werden.

Die Giiltigkeit der verwendeten Naherungen héngt dabei stark von der so genannten
Stérung n = ¢/v,, also dem Quotienten aus Projektilladung ¢ und Projektilgeschwin-
digkeit v,, ab. Ist die Projektilladung klein und die Wechselwirkungszeit kurz, d.h.
n < 1, so kann das zeitabhingige Wechselwirkungspotential V() zwischen Projek-
til und Targetelektron als kleine Storung des statischen Target-Hamiltonoperators
H, aufgefasst werden. Ferner kann das einlaufende Projektil durch den Grenzwert
eines unendlich scharfen Projektilimpulses als vollstdndig delokalisierte ebene Wel-
le beschrieben werden. Infolgedessen sind Zeitpunkte vor dem Stofs und nach dem

Unter Verwendung von atomaren Einheiten gilt: A = m, = e = 4meg = 1 (siche Anhang)



Stofs nicht mehr unterscheidbar und die zeitabhéngige Schrodingergleichung (1.1)
kann formal in eine zeitunabhéngige Differentialgleichung iiberfiihrt werden. Der
Ansatz zur Losung der nun verbleibenden stationdren Schrodingergleichung ist ei-
ne Reihenentwicklung beziiglich der Stérung 7. Die entscheidende Naherung einer
storungstheoretischen Behandlung des Stofiprozesses besteht nun in einem Abbruch
dieser Reihe nach wenigen Termen.

Im Rahmen dieser sehr erfolgreiche Methode gelang Oppenheimer [Opp28] sowie
Brinkmann und Kramers [BK30]| bereits in den Jahren 1928 bzw. 1930 die Berech-
nung der quantenmechanischen Ubergangsamplitude in den Endzustand [tf) fiir
den Einfach-Elektroneneinfang durch Abbruch der Stérungsreihe nach dem ersten

Term:
+oc0

97 = =i [ (w0 Vo) ) dr. 12)

—0o0

Der daraus resultierende totale Wirkungsquerschnitt nimmt in guter Ubereinstim-
mung mit Experimenten, die bei hohen Projektilgeschwindigkeiten durchgefiihrt
wurden, mit v, 1 ab. Eine detaillierte Behandlung schneller Ton-Atom Stéfe fin-
det sich zum Beispiel in [SDR97|.

Bei langsamen Stofen, wie sie im Rahmen dieser Arbeit untersucht werden, ist die
notwendige Bedingung 1 < 1 fiir die Konvergenz der Stérungsreihe nicht erfiillt.
Eine storungstheoretische Behandlung ist daher nicht moglich. In diesem Fall hat
das Elektron genug Zeit, sich den durch die Anwesenheit des Projektils verédnderten
Gegebenheiten anzupassen. Es durchlauft anschaulich gesprochen eine Reihe von
quasimolekularen Zwischenzusténden. Diesem Bild entsprechend formulierten Mas-
sey und Smith [MS33| bereits 1933 eine erste nicht-storungstheoretische Behandlung
des Elektroneneinfangs, indem sie die Elektronenwellenfunktion in einer endlichen
Basis aus Molekiilorbitalen entwickelten. Erst deutlich spater wurde dann eine nume-
rische Losung des so entstandenen Systems aus gekoppelten Differentialgleichungen
moglich. Es gibt inzwischen eine Vielzahl erfolgreicher Theorien dieser Art, die sich
je nach Anforderung des speziellen Systems durch die Anzahl und Gestalt der Or-
bitale, welche die Basis fiir die Entwicklung der Elektronenwellenfunktion bilden,
unterscheiden. Diese Theorien werden unter dem Begriff ,Methode der gekoppelten
Kanéle“ zusammengefasst. Eine ausfiihrliche Abhandlung ist in [BM92] zu finden.

Auch klassische Modellvorstellungen sind zum Teil sehr niitzlich, da sie einerseits zu
einem intuitiven Verstdndnis solcher Prozesse beitragen, andererseits aber auch in
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Bereichen, in denen noch keine Ergebnisse aus der Quantentheorie vorliegen, gute
Vorhersagen liefern. Beispielsweise stoftt die Methode der gekoppelten Kanéle bei
Mehrfach-Einfangprozessen sowie bei Stofsen mit sehr hochgeladenen Ionen, wie in
dieser Arbeit untersucht, an ihre Grenzen.

In den folgenden Abschnitten wird zunéchst kurz auf die Kinematik von Einfang-
reaktionen eingegangen. Anschliefend wird das klassische Over-Barrier-Modell aus-
fiithrlich vorgestellt. In diesem Rahmen werden Vorhersagen fiir das in dieser Arbeit
betrachtete Stofssystem abgeleitet. Schliefslich folgt eine Diskussion der Methode der
gekoppelten Kanéle.



1.1 Kinematik des Elektroneneinfangs im Ion-Atom Stof

1.1 Kinematik des Elektroneneinfangs im
lon-Atom Stol

Der Endzustand eines atomaren Stofsystems ist bekannt, wenn die Impulse aller be-
teiligten Stofspartner sowie die Bindungsenergien der aktiven Elektronen nach dem
Stof bestimmt wurden. Man spricht in diesem Fall von der kinematisch vollstandigen
Information des Stofsprozesses. Da man es in atomaren Stoflsystemen bei Stofkenergi-
en von einigen keV typischerweise mit — relativ zum Anfangsimpuls des Projektils p,
— sehr kleinen Impulsiibertriigen zu tun hat, ist die Anderung des Projektilimpulses
Ap, normalerweise experimentell nicht direkt zugénglich.

Dennoch kann aufgrund der Energie- und Impulserhaltung, welche den Phasen-
raum, der den beteiligten Stofpartnern nach der Reaktion zur Verfiigung steht,
einschrankt, die vollstdndige kinematische Information des Stofsprozesses gewonnen
werden. Eine detaillierte kinematische Behandlung unterschiedlicher Stofssysteme
findet sich beispielsweise in [UMD97, US03|. In diesem Abschnitt soll die Stofski-
nematik fiir den Transfer von k im Target gebundenen Elektronen in gebundene
Zusténde des Projektils untersucht werden:

AT+ B — ARt Rt (1.3)

In dem betrachteten Stofssystem definiert die Projektilstrahlachse eine ausgezeich-
nete Richtung. Man nennt die Projektion des Impulsvektors eines beteiligten Stof-
partners auf diese Achse den Longitudinalimpuls, die Projektion auf die senkrecht
dazu stehende Ebene den Transversalimpuls. Es stellt sich heraus, dass letztlich auf-
grund der oben genannten geringen Anderung des Projektilimpulses diese beiden
Komponenten getrennt voneinander betrachtet werden konnen.

Unter der Annahme eines vor dem Stofs ruhenden Targets lautet die Energie- und
Impulsbilanz fiir den Einfang von k Elektronen:

App, = —pr (1.4)

zk: (&1 - &) = ABn. (1.5)

J=1

Dabei bezeichnet p, den Impuls des Riickstofsions, 5} und Ejf die Bindungsenergie
des j-ten Elektrons im Anfangs- bzw. Endzustand und AFE};, die Anderung der
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kinetischen Energie aller beteiligten Teilchen. Fiir Letztere gilt explizit:

2 2 2
Py (Pp+APy) Pk,
AEj, = - . 1.6
k (QMP oM, oM, 27 (16)

Hier bezeichnet M, und M, die Masse des Projektils bzw. des Riickstofions und v,
die Geschwindigkeit des Projektils. Da sich letztere durch den Stof nicht wesentlich
andert, wird hier nicht zwischen der Geschwindigkeit vor und nach dem Stofs unter-
schieden. Somit gibt der letzte Term von Gleichung (1.6) die kinetische Energie der
nach dem Stofs im Projektil gebundenen Elektronen wieder.

Unter Verwendung der oben genannten Eigenschaft typischer atomarer Stofisysteme
|Ap,| < |pp| konnen die in Ap, und p, quadratischen Terme in Gleichung (1.6)
vernachlassigt werden:

k
§Vp2 . (17)

Nach obiger Definition der longitudinalen Impulskomponenten Ap,| und p,| sowie

A .

p

unter Verwendung von p, = |p,| und Gleichung (1.4) gilt fiir das Skalarprodukt:

Apy-Pp = Dp - App| = —Dp - Dyl - (1.8)
Demnach vereinfacht sich Gleichung (1.6) zu:

k
AEkin = —Up - DPr| — §UP27 (19>

wobei v, = |v,| benutzt wurde. Unter Verwendung des so genannten Q-Wertes

Q= i GEEAE (1.10)

also der Differenz der Bindungsenergien aller beteiligten Elektronen vor und nach der
Reaktion, folgt aus den Gleichungen (1.5) und (1.9) fiir den longitudinalen Impuls
des Riickstofsions:

(1.11)

Wie in den folgenden Abschnitten gezeigt wird, ist die Bindungsenergie der durch
das Projektil eingefangenen Elektronen in Stofen mit hochgeladenen Ionen, wie sie
in dieser Arbeit untersucht werden, meist grofser als in ihrem Anfangszustand. Der
Q-Wert ist demnach in der Regel negativ. Infolgedessen werden die Riickstofionen
entgegen der Projektilstrahlrichtung emittiert.



1.1 Kinematik des Elektroneneinfangs im Ion-Atom Stof

Fiir den Transversalimpuls erhélt man folgende trigonometrische Beziehung fiir klei-

ne Streuwinkel:
pri = sin®-p, = Myv,-0O. (1.12)

Mit dem Reaktionsmikroskop kann der dreidimensionale Riickstoftimpuls sehr genau
bestimmt werden. Der Projektilimpuls vor dem Stofs ist bekannt. Durch obige Glei-
chungen kann also mit dem Q-Wert und dem Projektilstreuwinkel © die vollstandige
kinematische Information des Streuprozesses gewonnen werden.

10
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1.2 Das klassische Over-Barrier-Modell

Das klassische Over-Barrier-Modell (OBM) wurde 1954 von Bohr und Lindhardt
vorgestellt (siche zum Beispiel [BM92]). Es beschreibt klassisch die Bewegung ei-
nes Elektrons in dem von Targetrumpf und Projektil gebildeten Potential. In seiner
urspriinglichen Form gestattet es lediglich Vorhersagen des totalen Wirkungsquer-
schnitts des Einfach-Elektroneneinfangs als Funktion der Projektilenergie. Dabei
kann der experimentell beobachtete Verlauf — ein beinahe konstanter Wert fiir kleine
Projektilgeschwindigkeiten, gefolgt von einem raschen Abfall bei groffen Geschwin-
digkeiten — erstaunlich gut reproduziert werden. In einer Erweiterung von Niehaus
im Jahre 1985 wird fiir den Bereich kleiner Geschwindigkeiten zusatzlich der Einfang
mehrerer Elektronen behandelt [Nie86|. Ferner werden Vorhersagen iiber die Endzu-
standsverteilung der eingefangenen Elektronen sowie eine Abschitzung des auf das
Riickstofion iibertragenen Transversalimpulses gemacht.

1.2.1 Das Over-Barrier-Modell nach Bohr und Lindhardt

Im Folgenden soll das Projektil als nackter Kern mit der Ladung g behandelt werden.
Im Fall eines hochgeladenen lons stellt dies eine gute Ndherung dar, da hier der
Einfang in hohe Schalen des Projektils dominiert. In diesem Fall ist die Abschirmung
der Kernladung durch die Rumpfelektronen sehr effektiv.

Néhert sich das Projektil dem Target, so verschiebt sich die Bindungsenergie des
Targetelektrons aufgrund des durch das Coulombfeld des Projektils verursachten
Starck-Effekts:

q
E5(R) =E- 4 (1.13)

Hierbei bezeichnet R = |R| den internuklearen Abstand und £ die Bindungsenergie
des ungestorten Targets.

Wird der Koordinatenursprung an den Ort des Targetkerns gelegt, so lautet das aus
den beiden Kernen gebildete Potential am Ort r:
q Zr

- - (1.14)
R—r| |

V(r,R) =

Hierbei steht Zp fiir die effektive Targetladung. Es weist einen Sattelpunkt der
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1.2 Das klassische Over-Barrier-Modell

Hohe 1 )

Vep = -7 <\/ZT n \/a> (1.15)
auf. Aus klassischer Sicht kann das Elektron das Target verlassen, sobald seine Bin-
dungsenergie diesen Sattelpunkt iibersteigt. Dies geschieht bei einem kritischen Ab-

B ZT+2\/(]' ZT
= "y .

stand von

Ry

(1.16)

Neben dieser Bedingung fiir das Ablosen des Elektrons vom Target gibt es eine

weitere Bedingung fiir den Elektroneneinfang: Aus Sicht des Projektils tragt das
%
im Endzustand ausgeglichen werden. Daraus erhélt man einen weiteren kritischen

Abstand

Elektron die kinetische Energie %vﬁ. Diese muss nun durch die Bindungsenergie

Je nach Projektilgeschwindigkeit ist nun R; grofer oder kleiner als Ry. Die Wir-
kungsquerschnitte in beiden Féllen unterscheiden sich erheblich.

R; < Rs : Hier wird angenommen, dass bei Unterschreiten des Abstands R; mit
einer Wahrscheinlichkeit von 100% Einfang auftritt. Der Wirkungsquerschnitt
ist dann

o1 =TR]. (1.18)

Er ist offensichtlich unabhéngig von der Projektilgeschwindigkeit.

R, < Ry : Hier kann der Wirkungsquerschnitt nicht als der geometrische Quer-
schnitt 7R3 gesetzt werden, denn dadurch wiirde folgende Tatsache vernach-
lassigt: Ist Ry < R < R;, kann das Elektron zwar ausgel6st, nicht jedoch
eingefangen werden, was offenbar einer Targetionisation entspricht. Also muss
fiir den Einfangquerschnitt beriicksichtigt werden, dass — bevor der Einfang
tiberhaupt moglich ist — bereits Ionisation auftreten kann. Der Einfangquer-
schnitt muss demnach mit der Ionisationswahrscheinlichkeit gewichtet werden.
Diese wird als das Verhéltnis der Reaktionszeit (%) zur Bohr’schen Umlauf-
zeit des Elektrons (Z—Z) gesetzt. Hierbei bezeichnenpan und u,, den Bohr’schen
Radius bzw. die Bohr’sche Orbitalgeschwindigkeit. Damit ergibt sich unter
Verwendung von Gleichung (1.17) der Einfangquerschnitt

&@1

Vp Ay

— 8rP T, (1.19)

p
n

oy = TR; [

der nun sehr schnell mit der Projektilgeschwindigkeit abnimmt.
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Abbildung 1.1: Vergleich des Bohr-Lindhardt Einfangquerschnitts (durchgezogene
Linie) mit experimentellen Daten aus Knudsen et al. [KHHS81].

Ein Vergleich mit experimentellen Daten zeigt, dass dieses einfache Modell die Ab-
héngigkeit des Einfangquerschnitts von der Projektilenergie erstaunlich gut wieder-
gibt (siehe Abbildung 1.1). Man stellt allerdings fest, dass es bei sehr hohen Ge-
schwindigkeiten versagt. Hier sagt der oben genannte totale Wirkungsquerschnitt
aus der perturbativen Naherung von Oppenheimer, Brinkmann und Kramers in gu-
ter Ubereinstimmung mit dem Experiment einen Abfall des Wirkungsquerschnitts
mit v, " voraus.

Ein weiterer Schwachpunkt des Modells ist die Vorhersage der hundertprozentigen
Effizienz des Elektroneneinfangs fiir Ry < R,. Tatséchlich aber wird auch bei kleins-
ten Geschwindigkeiten mit geringer Wahrscheinlichkeit noch Ionisation beobach-
tet.

Ein Mechanismus, der zu Targetionisation in sehr langsamen Stofen fiihrt, ist die
Sattelpunktionisation: Wahrend sich Target und Projektil wieder voneinander ent-
fernen, wachst der Sattelpunkt im gemeinsamen Potential an. Er bewegt sich mit der
halben Projektilgeschwindigkeit lings der Verbindungsachse der Kerne. Bewegt sich
nun ein Elektron mit dem Sattelpunkt mit, so wird es von diesem ins Kontinuum
gehoben.

13



1.2 Das klassische Over-Barrier-Modell

1.2.2 Die Erweiterung des Over-Barrier-Modells nach
Niehaus

Eine Erweiterung des Over-Barrier-Modells wurde 1985 von Niehaus entwickelt. Ge-
genstand dieses Modells sind Reaktionen, in denen mehrere Elektronen eingefangen

werden:
AT+ B — AR 4 pRt (1.20)

Neben den absoluten Wirkungsquerschnitten wird hier zusétzlich eine Vorhersage
iiber die Endzustandsverteilung der eingefangenen Elektronen sowie deren Trans-
versalimpulsverteilung gemacht.

Der Einfangprozess wird in zwei Phasen unterteilt. Die erste Phase beschreibt das
Einlaufen des Projektils. Ebenso wie im Modell von Bohr und Lindhardt kénnen
die Elektronen in einen quasimolekularen Zustand {ibergehen, wenn ihre Bindungs-
energie den Sattelpunkt des aus Projektil und Targetrumpf gebildeten Potentials
iibersteigt. Fiir die durch den Starck-Effekt verschobene Bindungsenergie des j-ten
Elektrons

q
und das von Projektil und Targetrumpf gebildete Potential am Ort r
: q J
Ver(r, R) = — - = 1.22

geschieht dies bei einem internuklearen Abstand

ein _ J+2V7q
R = ——5] . (1.23)
Von nun an wird die Energie des Elektrons als konstant angenommen. Nacheinander
gehen also k Elektronen in den quasimolekularen Zustand iiber, bis der minimale
internukleare Abstand erreicht ist.

Nun beginnt die zweite Phase, das Auseinanderlaufen der beiden Kerne. Erreicht der
Sattelpunkt des gemeinsamen Potentials wieder die ,eingefrorene Bindungsenergie
eines Elektrons, so kann dieses entweder vom Projektil eingefangen oder vom Tar-
get zuriickgeholt werden. Offenbar dndert sich dadurch das effektive Potential, das
die iibrigen Elektronen sehen, und damit auch deren kritischer internuklearer Ab-

2
(VTG
Rovs = gein (VIZGTNVI TG (1.24)
Vit Vi

stand:
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Dabei bezeichnet ¢; die Anzahl der bereits eingefangenen Elektronen.

Entfernen sich die Kerne weiter voneinander, so entfallt fiir das nun im Projek-
til gebundene Elektron das elektrostatische Potential des ionisierten Targets. Die
Bindungsenergie betragt demnach fiir grofse internukleare Absténde

. ) C
g]fmal:gj_ q +]+ ]

e aus ( L. 25)
RJ' RJ'

Man erhélt also eine Vorhersage des so genannten Q-Wertes der Reaktion, definiert
als die Differenz der Bindungsenergien vor und nach der Reaktion:

QOBM _ Z ((%fmaz _ 5}) (1.26)
J
2
= Zg. N q— M
j T i+2Vig 14 ,/L84

Jte;

(1.27)

Hierbei wird iiber alle aktiven Elektronen summiert. Offenbar nimmt der Q-Wert in
diesen langsamen Einfangreaktionen immer negative Werte an, d.h. die Bindungs-
energie der Elektronen im Endzustand ist grofer als vor der Reaktion.

Fiir eine Abschétzung des totalen Wirkungsquerschnitts fiir den Einfang mehrerer
Elektronen muss untersucht werden, mit welcher Wahrscheinlichkeit die Elektronen,
die in den quasimolekularen Zustand gelangt sind, beim Auseinanderlaufen vom
Projektil eingefangen bzw. vom Targetrumpf zuriickgeholt werden. Diese ist durch
das im jeweiligen Endzustand zur Verfiigung stehende Phasenraumvolumen gegeben.
In der Néherung wasserstoffartiger Orbitale ist dann die Wahrscheinlichkeit fiir den
Einfang des j-ten Elektrons durch das Projektil gegeben durch:
nj
W; = n% n n? . (1.28)

Dabei bezeichnen n; und ny die Hauptquantenzahlen der Elektronenorbitale im Tar-
get bzw. Projektil. Fiir den Fall eines sehr hoch geladenen Projektils ist ny > n; und
damit W; ~ 1. Der totale Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang von k Elektronen
ist dann durch den geometrischen Querschnitt gegeben:

O T [(Rzm)2 —( zzfl)ﬂ ) (1.29)

Ebenso wie im Modell von Bohr und Lindhardt fiir kleine Projektilgeschwindigkeiten
ist der Wirkungsquerschnitt hier konstant. Dies ist auch nicht iiberraschend, da die
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Behandlung des Stofies in diesem molekularen Modell komplett statisch erfolgt. Zwar
wird ein durch den internuklearen Abstand R(t) zeitabhédngiges Potential betrachtet,
eine explizite Geschwindigkeitsabhéngigkeit wird jedoch nicht beriicksichtigt.

Das bisher vorgestellte Modell sagt einen scharfen Wert fiir die Endzustandsenergie
voraus. Es wird nun experimentell beobachtet, dass die eingefangenen Elektronen nur
Zustande besetzen, deren Bindungsenergie in der Nahe dieses vorhergesagten Wertes
liegt. Man spricht hier von dem so genannten Reaktionsfenster. Die Breite dieses
Fensters, d.h. die Anzahl der besetzten Zustdnde, nimmt mit der Geschwindigkeit
zu. In Abbildung 1.2 sind experimentelle Ergebnisse einer Messung von Abdallah
et al. [AWWO8| dargestellt. Man hat es hier also mit einem dynamischen Effekt zu
tun. Dieser kann mit Hilfe der Heisenberg’schen Unschérferelation in das bislang
statische Modell integriert werden.

Die Vorhersage des Q-Wertes (1.26) basiert auf Vergleichen der durch den Starck-
Effekt verschobenen Bindungsenergie des Targetelektrons einerseits und der qua-
simolekularen Bindungsenergie andererseits mit der Hohe des Sattelpunktes Vgp
des aus Projektil und Targetrumpf gebildeten Potentials. Diese ist zeitabhéingig:
Vsp = Vsp(t). Die Uberginge zwischen dem atomaren und dem molekularen Zu-
stand erfolgen in einem endlichen Zeitintervall At, woraus nach der Heisenberg’schen
Unschérferelation eine minimale quantenmechanische Energieunschéarfe A&ga, o~ ﬁ
resultiert.

Ferner induziert dieses Zeitintervall eine Ungewissheit in der Hohe des Sattelpunk-

tes: oV oV
SP At _ SP

ot OR
mit der Radialgeschwindigkeit vy = %—f. Setzt man nun die Unsicherheit des Sattel-

AVsp =

vRAL, (1.30)

punktes AVgp gleich der minimalen quantenmechanischen Unschérfe A&gys, kann
das Zeitintervall At eliminiert werden:

V-
AVgp = ‘ agp Vg . (1.31)
Damit ergibt sich eine Unschérfe in der Vorhersage der Bindungsenergie des j-ten
Elektrons
. avem ) avaus
final __ SP ein SP aus
ASJ. = \/’—aR vE" + ‘ R Vg . (1.32)

Die Unschérfe des Q-Wertes der Reaktion erhélt man durch quadratisches aufad-
dieren der Unschérfen fiir jedes eingefangene Elektron. Sie wéchst mit /v an. Das
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Abbildung 1.2: links: Q-Wert Spektren von Elektroneneinfangreaktionen in (A7t +
He)-Stoken fiir verschiedene Projektilgeschwindigkeiten [AWWO9S|.
rechts: Vergleich der experimentell bestimmten Breite des Reaktions-
fensters mit der OBM-Vorhersage. Fiir den mittleren Q-Wert liefert
das OBM eine Konstante. Die gestrichelte Kurve dient lediglich der
Verdeutlichung des experimentell beobachteten Trends.

Reaktionsfenster ist nun definiert als eine Gauf-Verteilung um den erwarteten Wert
QOBM it der Halbwertsbreite AQ:

_ NOBM\ 2
W(Q) = ﬁlAQ exp (- (%) ) | (1.33)

Im Experiment erwartet man eine Besetzung von Endzustidnden mit Bindungsener-
gien in der Néhe des vorhergesagten Wertes, deren relative Intensitédten durch obige
Verteilung W (Q) gegeben ist. Abbildung 1.2 zeigt einen Vergleich mit experimen-
tellen Daten. Die Ubereinstimmung ist sehr gut.

Zuletzt kann noch eine Abschétzung der Verteilung des Transversalimpulsiibertrags
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1.2 Das klassische Over-Barrier-Modell

auf das Riickstofsion, also der Projektion des Riickstokimpulses auf die Ebene senk-
recht zur Projektilstrahlachse, gewonnen werden. Ursache fiir den Riickstoftimpuls
ist die Coulombabstofsung zwischen Projektil und Targetrumpf. Es wird angenom-
men, dass die abschirmende Wirkung der Elektronen, die in den quasimolekularen
Zustand iibergegangen sind, vernachléssigbar ist. Somit stehen sich nach Unter-
schreiten des kritischen Abstandes Rj-m der j-fach geladene Targetrumpf und das
g-fach geladene Projektil gegeniiber. Die Coulombkraft betréagt also fiir den Einfang
von k Elektronen:

jq- _gi  fiir  RE™ > R > RS,
FCoul = ( ) €er (134)
klg—k+j) —~ fir R <R <R

R(t)

Der Transversalimpulsiibertrag ist dann durch das Integral iiber die Projektion der
Coulombkraft auf die Ebene senkrecht zur Projektilstrahlachse gegeben:

“+o00

Ptrans = / FCoul,J_ (t) dt . (1.35)

—00

Zur Berechnung des Integrals wird die Trajektorie des Projektils als eine Gerade —
charakterisiert durch den Stofiparameter b und die Geschwindigkeit v, — angenahert.
Das Target wird als ruhend angenommen. Der dadurch verursachte Fehler ist gering,
da das Target sich in der kurzen Stofszeit nicht wesentlich bewegt. Damit vereinfacht
sich obiger Ausdruck zu

+o00

+00
1 1 b
Ptrans = _/FCoul,de = _/&de, (136)
v ) v J (a2 4 02)

mit ¢; und ¢o wie in Gleichung (1.34). Dieses Integral kann einfach berechnet wer-

den:
+ (¢ — r)r) .

Perans(b) = ﬁ (; [q\/l— (R;H)Qﬂ%j\/l— (R;)us)Q
(1.37)

Dabei ist t; = (¢ — ¢;)(j + ¢j) — (¢ — ¢j—1)(j — 1 + ¢j—1) und r die Anzahl der
insgesamt eingefangenen Elektronen. Man erhélt demnach den Transversalimpuls in
Abhéngigkeit vom Stofparameter b. Der differentielle Wirkungsquerschnitt ist dann

gegeben durch:
-1

do d_a
dptrans B db

db
dptrans

dptroms
db

:27rb‘

(1.38)
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Abbildung 1.3: Nach dem OBM berechnete Transversalimpulsverteilungen der Stofs-
systeme (Xe**™ + He, Ne, Ar) und (Ar'S18" 4 He).

Die experimentell beobachtbare Transversalimpulsverteilung ergibt sich, indem man
fiir die relevanten Stofparameter mit Gleichung (1.37) den Betrag des Transversa-
limpulses und mit Gleichung (1.38) die zugehorige Gewichtung berechnet.

In Abbildung 1.3 sind einige auf diese Art berechnete Transversalimpulsverteilun-
gen fiir den Einfach-Elektroneneinfang dargestellt. Um diese besser vergleichen zu
konnen, wurden sie normiert. Auf der linken Seite sind die Verteilungen der im
Rahmen dieser Arbeit untersuchten Stofsysteme (Xe*t + He), (Xe'*" + Ne) und
(Xe*™t 4+ Ar) dargestellt. Deutlich zu erkennen ist eine starke Zunahme des iibertra-
genen Transversalimpulses fiir die leichteren Riickstofionen. Da die Bindungsenergie
des aukersten Elektrons fiir Helium mit 24,6 eV deutlich hoher als die fiir Neon und
Argon mit 21,5eV bzw. 15,8 eV ist, nimmt der kritische Radius R; kleinere Werte
an. Die somit hérteren Stofse haben einen héheren Transversalimpuliibertrag zur
Folge.

Auf der rechten Seite von Abbildung 1.3 sind Transversalimpulsverteilungen fiir
die Stofsysteme (A% 4 He) dargestellt. Deren durch das OBM vorhergesagte
Maximum liegt mit circa 7 a.u. bei einem deutlich kleineren Wert als das des (Xe*t 4+
He)-Systems mit etwa 12 a.u.. In einer fritheren Untersuchung dieses Stofsystems mit
hochgeladenen Argon-Projektilen hatte sich herausgestellt, dass die Akzeptanz des
verwendeten Spektrometers fiir hohe Transversalimpulse den limitierenden Faktor
fiir deren Durchfiihrbarkeit darstellte. Wie in Kapitel 2 weiter ausgefiihrt, wurde
zur Untersuchung von Stofisystemen mit sehr hochgeladenen Ionen aufgrund dieser

hohen Transversalimpulse der Aufbau eines groferen Ionendetektors notig.
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1.3 Die Methode der gekoppelten Kanale

Das klassische Over-Barrier-Modell stellt ein niitzliches und intuitiv versténdliches
Instrument zu einer qualitativen Vorhersage einiger Aspekte des Elektroneneinfangs
dar. Aus theoretischer Sicht kann es aber dennoch nicht als befriedigendes Modell
verstanden werden, da ein solches im Rahmen der Quantenmechanik formuliert wer-
den muss. Wie eingangs erwahnt, ist im Fall der in dieser Arbeit untersuchten Stof-
systeme mit langsamen, hochgeladenen Projektilen (die kinetischen Energien liegen
im keV-Bereich) eine Behandlung im Rahmen der Stérungstheorie nicht moglich.

In einem ersten Schritt zur Vereinfachung des gegebenen Problems kénnen — fiir nicht
zu niedrige Projektilgeschwindigkeiten — die Kerne aufgrund ihrer groffen Masse als
klassische Teilchen behandelt werden. Bei typischen Projektilgeschwindigkeiten von
v, ~ 107! a.u. liegt deren de Broglie Wellenléinge A = 1/Muv, im Bereich von 1073 a.u.
und ist somit sehr viel kleiner als die typischen Stofparameter, die einige atomare
Einheiten betragen. Die Bewegung des Projektils kann demnach durch eine klas-
sische Trajektorie R(v,,b,t) beschrieben werden. Lediglich die Elektronen werden
dann quantenmechanisch behandelt. Dieses Vorgehen wird als die ,semiklassische
Néaherung* bezeichnet.

Im Folgenden soll die Bewegung eines einzelnen Elektrons in dem durch Projektil
und Targetrumpf gebildeten, zeitabhéngigen Potential betrachtet werden. Die An-
wesenheit weiterer, allerdings passiver Elektronen im Targetrumpf kann durch einen
zusétzlichen gemittelten Term im Targetpotential ve.(r) berticksichtigt werden. Da-~
mit verbleibt also die zeitabhéngige Schrédingergleichung (1.1) fiir den Ein-Teilchen
Hamiltonoperator

H(t) = Ho+ V(t) = (-%v? - % + fuee(r)) - m (1.39)

zu 16sen. In diesem Fall steht Z7 (im Gegensatz zu Gleichung (1.14)) fiir die tatséch-
liche Targetladung. Hy bezeichnet den ungestorten und daher zeitunabhingigen Tar-
get Hamiltonoperator. Wie oben wird das g-fach geladene Projektil als nackter Kern
behandelt, was im Fall hochgeladener Projektile eine gute Ndaherung darstellt.

Eine quantenmechanische Behandlung des Einfangs mehrerer Elektronen in diesem

Rahmen ist bislang nicht moéglich. Differentielle Wirkungsquerschnitte fiir derartige
Systeme konnen nur in der Naherung unabhéngiger Teilchen durch eine geeignete
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statistische Kombination der berechneten Ubergangswahrscheinlichkeiten der Ein-
Teilchen Prozesse berechnet werden [KLHO04].

Auch nach diesen Vereinfachungen kann die Schrodingergleichung als partielle Dif-
ferentialgleichung im Hilbertraum der quadratintegrablen Funktionen noch immer
nicht direkt gelost werden. Der Grundgedanke der Methode der gekoppelten Kanéle
ist nun der Folgende: Da die exakte Wellenfunktion |W(¢)) nur einen eindimensio-
nalen Unterraum des Hilbertraumes darstellt, ist es undokonomisch, zu ihrer Bestim-
mung die Schrédingergleichung (1.1) auf dem gesamten Hilbertraum zu betrachten.
Konnte man einen kleinen Unterraum A des Hilbertraumes finden, der die Wellen-
funktion |W¥(¢)) dennoch zu allen Zeiten enthélt, wire dies eine erhebliche Vereinfa-
chung des Problems. Daher entstammt die Idee, diesen Raum A durch einen endlich-
dimensionalen Konfigurationsraum anzunéhern, dessen Basis durch eine Menge von
geeignet gewdhlten Orbitalen {¢k(r,t) |k =1,..., N} gegeben ist. Damit sind bei-
spielsweise Molekiil- oder Atomorbitale gemeint. Die auf diese Weise eingeschriankte,
angendherte Elektronenwellenfunktion ist dann gegeben durch:

Z ax(t) [¢n(t) (1.40)

mit zeitabhédngigen, komplexen Amplituden ax(t). Wie in [FLI1]| detailliert ausge-
fiihrt, existiert eine grofe Zahl von Theorien dieser Art, die sich in der Anzahl und
Gestalt der verwendeten Basisfunktionen unterscheiden.

Unter der Annahme, dass die Orbitale ¢;(r,t = —o0) und ¢(r,t = +00) die atomare
Anfangswellenfunktion bzw. eine der méglichen atomaren Endzustandswellenfunk-
tionen représentieren, ist deren Amplitude zu Beginn gegeben durch:

ai(—0) =e* | ap(—00)=0. (1.41)

Nun wird fiir obige Wellenfunktion (1.40) die auf den Konfigurationsraum einge-
schriankte Schrodingergleichung (1.1) mit der Randbedingung (1.41) fiir den Hamil-
tonoperator (1.39) betrachtet:

0l (i~ HRr)) [0} = 0. (1.42)

Daraus ergibt sich folgendes System aus N gekoppelten Differentialgleichungen fiir
die Koeflizienten ay(t):

d
S Na(t) a" ZMM ar(t (1.43)
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Hierbei wurden die Uberlappmatrix

Nijk(t) = (¢;on) (1.44)

welche bei einer orthogonalen Basis durch die Einheitsmatrix gegeben ist, und die
Kopplungsmatrix

Mii(t) = {(¢5] (i% - H(R,r, t)) [o; (1.45)

verwendet. Die Kopplungsmatrix héngt von der gewéhlten Trajektorie R(v,, b, t) ab.
Fiir eine feste Trajektorie konnen nun die Amplituden ag(t) fiir alle Zeiten numerisch
berechnet werden, wodurch sich die Wahrscheinlichkeit fiir den Ubergang in den
Endzustand ¢(r, +00) durch

Picas (Vi b) = as (+00)|” (1.46)

berechnen ldsst. Fiihrt man diese Prozedur fiir eine Schar von relevanten Stofipara-
metern durch, erhélt man den partiellen Wirkungsquerschnitt

o0

oi s (v,) = 2 / b Py (v, b) db. (1.47)
0

Bis zu diesem Punkt sind alle Ansétze zur Methode der gekoppelten Kanéle gleich.
Wie schon angedeutet existiert eine Vielzahl an Lsungsansitzen, die sich in der
Wahl der Basiswellenfunktionen unterscheiden. Dabei werden Molekiilorbitale, Ato-
morbitale, Kombinationen aus diesen beiden oder auch ,unphysikalische Wellen-
funktionen als Basis verwendet.

Im Folgenden wird der vorgestellte Formalismus am Beispiel einer Entwicklung der
elektronischen Wellenfunktion in Molekiilorbitale (MO) diskutiert. Zu Beginn soll
die physikalische Motivation fiir ein solches Vorgehen, die in der Giiltigkeit der so
genannten adiabatischen Néherung liegt, erlautert werden. Die kleine Projektilge-
schwindigkeit, die uns dazu veranlasst hat, eine Behandlung des Stofses im Rahmen
der Storungstheorie aufzugeben, bringt auch einen Vorteil mit sich: Da das Elektron
sich schneller als das Projektil bewegt, hat es genug Zeit, sich auf Verdnderungen
des Potentials — verursacht durch die langsame Kernbewegung — einzustellen. Da-
her konnen Kern- und Elektronbewegung naherungsweise unabhéngig voneinander
beschrieben werden.

Da dieses Vorgehen bereits aus der Born-Oppenheimer Naherung in der Molekiilphy-
sik bekannt ist [BO27|, wird hierauf kurz eingegangen. Selbst das einfachste Molekiil,
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niamlich H,, ist wie der Elektroneneinfang als Dreikorper-Coulombproblem nicht di-
rekt 16sbar. Daher wird in einem ersten Schritt die Kernbewegung vernachlassigt und
die zeitunabhéngige Schrodingergleichung

H(r, R) [xx(R)) = E(R) |xx(R)) (1.48)

zur Bestimmung der elektronischen Wellenfunktion fiir einen festen Kernabstand
gelost. Man findet bindende elektronische Orbitale, also Zustdnde mit einem nega-
tiven Energieeigenwert &, der vom vorher fixierten Abstand der Kerne abhéngt. In
einem zweiten Schritt wird dann die Kernbewegung nachtriglich berechnet. Zu obi-
ger elektronischer Bindungsenergie als Funktion des Kernabstandes & (R) wird das
abstofsende Kern-Kern Potential addiert. Diese Summe wird als Potentialkurve be-
zeichnet. Anschliefsend wird noch einmal die zeitunabhéngige Schrédingergleichung
fiir die Kerne unter Verwendung dieser Potentialkurve als Wechselwirkungspotential
gelost, woraus dann Kernschwingungsmoden resultieren.

Folgendes kann also festgehalten werden: Ist die Geschwindigkeit der Kerne niedriger
als diejenige der Elektronen, so kann eine Entkopplung von Kern- und Elektronenbe-
wegung durchgefiihrt werden. Im Fall des Elektroneneinfangs wird nun die langsame
Kernbewegung von aufen vorgegeben. Da sich die Geschwindigkeit des Projektils im
Stofs kaum dndert und die Geschwindigkeit, die das Riickstofsion wiahrend des Stofies
aufnimmt, klein ist, kann die Trajektorie des Projektils als eine Gerade angenahert
und das Target als ruhend betrachtet werden. Zu jedem Zeitpunkt ist die Losung
der zeitunabhéngigen Schrodingergleichung (1.48) nun durch eine Superposition von
MO gegeben. Es liegt also nahe, fiir die Bewegung des Elektrons nur diese Orbitale
zuzulassen.

Es ist allerdings zu beachten, dass zur Berechnung der MO ein Koordinatensystem
verwendet wird, welches von der axialen Symmetrie des Molekiils Gebrauch macht.
Es bietet sich daher an, das MO-Modell in einem ,korperfesten System durchzu-
fithren, das sich im Verlauf der Reaktion mit der Verbindungsachse der Kerne mit-
dreht. Wird der Ursprung dieses Koordinatensystems zu jedem Zeitpunkt an den
Ort des Targetkerns gelegt und bezeichnet y die Koordinatenachse, die senkrecht
auf der Streuebene steht, so kann man den Drehwinkel ©(¢) zwischen der Projektil-
strahlachse und der Verbindungsachse der Kerne einfithren. Mit der y-Komponente
des Drehimpulsoperators £, ist dann eine einfache Transformationsformel zwischen
korper- und raumfestem System gegeben:

T(r, 1)) = D% [ T(r, 1)) . (1.49)
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Die gestrichenen Koordinaten bezeichnen das korperfeste System.

Die auf den Konfigurationsraum eingeschriankte Schrodingergleichung (1.42) nimmt
im korperfesten System folgende Gestalt an:

(h(r' 1)] e©Bcy {i% —H(R,r,t)} e OWLy |y(r' 1)) = 0. (1.50)

Aufgrund der Drehimpulserhaltung ist der Hamiltonoperator rotationsinvariant. Glei-
chung (1.50) ist also dquivalent zu

(P(r', )] (2% +0L, - H(R, r’,t)) (' t)) = 0. (1.51)

Da die Molekiilorbitale {xx(R)| k = 1,..., N} als Eigenzusténde desselben Hamil-
tonoperators paarweise orthogonal sind, ist die Uberlappmatrix (1.44) einfach durch
die Einheitsmatrix gegeben. Die Kopplungsmatrix (1.45) lautet:

0
Muu() = (ol (i + 6L, ~ R0 ) ) (1.52)
Unter Verwendung der so genannten radialen Kopplungsmatrix bzw. der Rotations-
kopplungsmatrix
R 9 e .
Mii(R) = (Gl 55 ) und - MG = (gl = iLy i) (1.53)

lasst sich das Differentialgleichungssystem (1.43) vereinfachen zu:

daé-t(t) _ ;(iRMﬁ(R)—QM?k(R)—gk(R>5jk) ar(t). (1.54)

Mithilfe dieser Formulierung wurde eine Trennung erreicht zwischen Grofsen, die der
Kernbewegung zugeordnet sind (R, ©), und Grofen, die der elektronischen Struktur
des Quasi-Molekiils Rechnung tragen (£x(R) sowie die Kopplungen (1.53)).

Zusammenfassend kann Folgendes festgestellt werden: Im Rahmen der adiabatischen
Néherung wurden fiir einen festen internuklearen Abstand mit Hilfe der stationdren
Schrodingergleichung (1.48) Molekiilorbitale gewonnen, welche als Basis fiir eine
Entwicklung der elektronischen Wellenfunktion des dynamischen Stofsprozesses die-
nen. Wird auf diese Wellenfunktion die zeitabhéngige Schrodingergleichung (1.1)
angewendet, so erhdlt man eine dynamische Kopplung zwischen den MO (1.54).
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Abbildung 1.4: Korrelationsdiagramm des (H — H)* Quasi-Molekiils [FLI1|. Durch-
gezogene und gestrichelte Kurven stellen die Bindungsenergien von
o- bzw. m-Orbitalen dar.

Bei der Auswahl der MO ist nun darauf zu achten, dass einerseits der Anfangszu-
stand sowie alle relevanten Endzustdnde durch die MO-Basis reprasentiert werden
und andererseits solche Zwischenzustéinde berticksichtigt werden, die eine starke,
dynamische Kopplung mit den Anfangs- und Endzustdnden aufweisen.

Am Beispiel des Elektroneneinfangs im Stofs eines Protons mit einem atomaren Was-
serstofftarget sollen die vorgestellten Mechanismen verdeutlicht werden. Die Bin-
dungsenergie des (H — H)" Quasi-Molekiils als Funktion des internuklearen Ab-
standes ist in Abbildung 1.4 dargestellt. Zu Beginn des Stofses befindet sich das
Wasserstoffatom im 1s-Grundzustand, welcher in der MO-Basis durch eine Linear-
kombination des 1so, und des 2po, Orbitals fiir einen unendlichen internuklearen
Abstand représentiert wird. Im Verlauf des Stoftes ndhern sich die Kerne bis zu
einem minimalen internuklearen Abstand an und entfernen sich danach wieder von-
einander, wobei sich die elektronische Bindungsenergie den Kurven des Korrelati-
onsdiagramms entsprechend entwickelt.

Da der 1s-Grundzustand des Projektils ebenfalls durch eine Linearkombination der
1so, und 2po, Orbitale darstellbar ist, wird fiir den Elektroneneinfang in diesen
kein Ubergang zwischen Quasi-Molekiilzustanden benétigt. Beim Auseinanderlau-
fen der Kerne bewegt sich das Elektron in diesem Fall auf der gleichen Kurve des
Korrelationsdiagramms wie beim einlaufenden Kanal wieder auf die rechte Seite des
Diagramms. Folglich bleibt fiir diesen resonanten Prozess das Kronecker-Delta des
letzten Summanden in Gleichung (1.54) stehen, wodurch der Wirkungsquerschnitt
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gegeniiber anderen moglichen Prozessen stark erhoht ist.

Zu den weniger wahrscheinlichen Prozessen gehort die elektronische Anregung des
Targets sowie der Elektroneneinfang in angeregte Zusténde des Projektils. Fiir klei-
ne internukleare Abstéinde — also auf der linken Seite des Korrelationsdiagramms —
erfolgt durch eine starke Rotationskopplung ein Ubergang des 2po, Orbitals im Ein-
gangskanal in das angeregte 2pm, Orbital, welches fiir groke internukleare Abstande
einen 2s-Zustand von Projektil bzw. Target darstellt. Die weiteren abgebildeten Or-
bitale tragen durch ihre jeweilige Kopplung an den 2pm,,-Zustand zu einer Besetzung
der angeregten (I, m) Projektilzustdnde bei.

Vergleiche von theoretischen Arbeiten im Rahmen der hier vorgestellten Theorie mit
experimentellen Daten zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung (siche beispielsweise
[FLI1]). Im Bereich groferer Projektilgeschwindigkeiten zeigen diejenigen Modelle,
die eine Entwicklung der Elektronenwellenfunktion in Atomorbitale wéihlen, bessere
Ergebnisse als diejenigen, die eine Entwicklung in Molekiilorbitale wéhlen. In letzte-
rem Fall ist die Wechselwirkungszeit zu kurz, als dass sich Quasi-Molekiilzustande
effektiv ausbilden konnen. Es laft sich demnach konstatieren, dass die Qualitét einer
gekoppelte Kandle Rechnung stark von der Wahl der Basisorbitale abhéngt.

Ferner ist festzustellen, dass bei den in dieser Arbeit zu untersuchenden Stofen
mit sehr hochgeladenen Ionen eine Berechnung im Rahmen des bisher vorgestellten
Modells sehr aufwéindig wire. Der Elektroneneinfang findet in diesem Fall — wie
bereits bei der Diskussion des klassischen Over-Barrier-Modells festgestellt — in hohe
Schalen des Projektils statt. Da dort die Zustdnde sehr dicht liegen, ist eine grofse
Anzahl von Orbitalen in der Basis {¢x} notwendig.

Einen Ausweg aus diesen Schwierigkeiten, sprich der Abhéngigkeit der Ergebnisse
von der Wahl der Basisorbitale sowie einer zu unhandlichen Basis fiir Stofe mit
hochgeladenen Ionen, zeigt die im néchsten Abschnitt diskutierte Basis-Generator-
Methode auf.

1.3.1 Die Basis-Generator-Methode

Die Basis-Generator-Methode wurde 1998 von Kroneisen et al. [KLK98| entwickelt.
Sie ist eine 6konomische gekoppelte Kanéle Methode, bei der die Basis fiir den Kon-
figurationsraum, in dem die Elektronenwellenfunktion entwickelt wird, dynamisch
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erzeugt wird. Damit wird insbesondere in Stofisystemen mit hochgeladenen Ionen ei-
ne gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten erreicht, ohne dabei auf zu
grofse Basissétze zuriickgreifen zu miissen bzw. ohne die Elektronenbewegung durch
die im Vorfeld statische und subjektive Auswahl der Basisfunktionen zu beschran-
ken. Eine Ubersicht iiber neueste Ergebnisse kann in [KLHO04] gefunden werden.

Wie im Falle gewohnlicher gekoppelte Kanédle Rechnungen besteht der Grundge-
danke darin, die exakte Elektronenwellenfunktion, welche einen eindimensionalen
Unterraum des Hilbertraumes der quadratintegrablen Funktionen darstellt, durch
Einschrankung der zeitabhéngigen Schrédingergleichung auf einen endlichdimensio-
nalen Konfigurationsraum zu bestimmen. Es ist praktisch nicht moglich, diesen Un-
terraum so zu konstruieren, dass er die exakte Wellenfunktion |W(¢)) zu allen Zeiten
enthélt; daher stellt jede Rechnung dieser Art eine Ndherung dar.

Anders als bei den bislang diskutierten Modellen, wird bei der Basis-Generator-
Methode der Konfigurationsraum A*” nicht statisch konstruiert, sondern durch
mehrfache Anwendung der zeitabhéngigen Schrodingergleichung auf die so genannte
erzeugende Basis {|#°) }, die aus Eigenfunktionen des ungestérten Target Hamil-
tonoperators H, besteht, dynamisch generiert:

AP = @) | p=0,..M v=1,..,N}, (1.55)
wobei gilt:
Ho|dy) = & |én) (1.56)
0 1
oty = (o - &+ V(0 - igy ) ot 0) (157)
— (Ho — &, + V() —i%)u [90(1)) (1.58)

Da die Elemente der erzeugenden Basis per Definition der zeitunabhéngigen Schro-
dingergleichung gentigen, gilt % |¢%) = 0. Damit erhilt man fiir die ersten Ordnun-
gen von p explizit:

6,(1)) = V() |4)) (1.59)

92(t)) = (—%VW(t) + V(t)? —z’%V(t) —VV(t) - v) EDE (1.60)

Es konnte bereits 1996 durch Liidde und Kirchner |[LHK96| gezeigt werden, dass
unabhéngig von der speziellen Wahl des Wechselwirkungspotentials V(t) die Kopp-
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lung des so generierten Konfigurationsraumes an sein unedlichdimensionales Kom-
plement minimiert werden kann. In diesem Sinn kann der Konfigurationsraum A*”
als dynamisch optimierte Reprasentation der Losung der zeitabhéangigen Schrodin-
gergleichung verstanden werden.

An den Gleichungen (1.59) und (1.60) ist erkennbar, dass bei der Konstruktion des
dynamisch generierten Konfigurationsraumes raumliche und zeitliche Ableitungen
des Wechselwirkungspotentials V(t) verwendet werden. Also ist dieser nicht nur
beziiglich der Gestalt der Wechselwirkung, wie beispielsweise der Projektilladung,
sondern auch beziiglich der spezifischen experimentellen Parameter, wie zum Beispiel
der Projektilgeschwindigkeit, optimiert.

Speziell zur Behandlung von Elektroneneinfangreaktionen existiert eine Zwei-Zentren
Erweiterung der Basis-Generator-Methode. Zusétzlich zu den oben diskutierten Ba-
sisfunktionen werden zudem alle gebundenen Zustédnde des Projektils, die fiir den
Einfangprozess in Frage kommen, in den Konfigurationsraum A*” eingeschlossen.
Hiermit wurden zum Beispiel in [KKLO05| sehr gute Ergebnisse erziehlt. Bei Stofen
mit hochgeladenen Projektilen werden sehr viele Projektilorbitale bendtigt, was die
Rechnungen aufwandig werden lasst. Bislang wurde diese Methode auf Stofssysteme
mit bis zu 18-fach geladenen Projektilen erfolgreich angewendet [KFXO08|.
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Das Experiment

In der vorliegenden Arbeit werden Elektroneneinfangprozesse in Stéfen langsamer,
hochgeladener Ionen mit Atomen eines kalten Gastargets untersucht. Am Heidel-
berger Max-Planck-Institut fiir Kernphysik stehen durch die Kombination aus einer
Elektronenstrahl-Ionenfalle (EBIT) und einem Reaktionsmikroskop optimale Be-
dingungen fiir die Untersuchung derartiger Reaktionen zur Verfiigung. Aus der Hei-
delberger EBIT konnen verschiedene Ionensorten mit sehr hohen Ladungszustanden
extrahiert werden. Der extrahierte Ionenstrahl wird im Reaktionsmikroskop mit dem
kalten atomaren Gasjet gekreuzt. Dort konnen mit hoher Auflésung die Impulsvek-
toren der geladenen Targetfragmente in Koinzidenz zu dem umgeladenen Projektil
bestimmt werden.

Es besteht somit die Moglichkeit, vollstandig differentielle Wirkungsquerschnitte zu
bestimmen und diese mit den Vorhersagen der im vorherigen Kapitel diskutierten
Theorien zu vergleichen. Dies liefert einen tiefen Einblick in die zugrunde liegende
Stokdynamik.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein bestehender experimenteller Aufbau optimiert,
um speziell den Anforderungen von Ion-Atom Stéfsen mit sehr hochgeladenen Pro-
jektilen gerecht zu werden. Dazu wurde ein deutlich vergroferter Ionendetektor
aufgebaut, um bei den in Abschnitt 1.2 angesprochenen, sehr hohen Transversal-
impulsen derartiger Stofssyteme eine hohe Akzeptanz zu erzielen. Es hatte sich in
einer Messreihe, welche mit dem alten Detektor durchgefiihrt worden war, heraus-
gestellt, dass eine hochaufgeloste Untersuchung des zweifachen Elektroneneinfangs
in (Ar*oT-1¥* 1 He)-Stoken aufgrund der zu geringen Streuwinkelakzeptanz faktisch
nicht moglich war. In Kapitel 3 wird deutlich, dass solche Akzeptanzprobleme mit
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dem neuen Detektor keine Rolle mehr spielen. Der sehr interessante Bereich des
Mehrfach-Elektroneneinfangs wurde somit einer detaillierten Untersuchung zugang-
lich gemacht.

Des Weiteren wurde durch den Aufbau einer Test-Ionenquelle, welche niedrig gelade-
ne lonen mit allerdings sehr hohen Strémen produziert, die Moglichkeit geschaffen,
das Experiment noch vor einer Messung optimal zu testen und zu justieren. Dies
stellt eine enorme Erleichterung dar, da die aus der EBIT erreichbaren Extraktions-
strome fiir sehr hochgeladene Ionen typischerweise im Bereich weniger pA liegen,
was in der Regel Reaktionsraten von weniger als einem Hz zur Folge hat und somit
eine Justage sehr miithsam und zeitaufwandig macht.

Im Folgenden wird zunéchst der in dieser Arbeit verwendete experimentelle Aufbau
beschrieben. Anschlieffend wird die Funktionsweise der EBIT und des Reaktionsmi-
kroskops diskutiert. Es folgen zwei detaillierte Abschnitte {iber die im Rahmen dieser
Arbeit neu aufgebauten Komponenten. Dabei wird ausfiihrlich auf die Arbeitsweise
und die technische Umsetzung des neuen Detektors und der Test-Ionenquelle einge-

gangen.
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2.1 Der experimentelle Aufbau

Der in der vorliegenden Arbeit verwendete experimentelle Aufbau stellt eine Kom-
bination aus Reaktionsmikroskop, EBIT und Test-Ionenquelle dar. Damit stehen
optimale Bedingungen fiir detaillierte Untersuchungen von Stofen hochgeladener
Ionen mit Atomen zur Verfiigung. Abbildung 2.1 zeigt eine schematische Ubersicht
des Aufbaus.

Die hochgeladenen Ionen werden in der zentralen Driftrohre der EBIT produziert
(sieche Abschnitt 2.2). Diese befindet sich auf einem positiven Potential U,,; von
typischerweise 10—20kV, wodurch die extrahierten Ionen auf eine kinetische Energie
von 10—20keV /g beschleunigt werden. Im Falle hochgeladener Ionen entspricht dies
einer Geschwindigkeit im Bereich von v, < la.u..

In der EBIT liegt in der Regel eine Mischung aus verschiedenen Ionensorten und
Ladungszustédnden vor. Mithilfe des 90°-Magneten kann jedoch ein Strahl, welcher
lediglich aus der gewiinschte Ionensorte besteht, gewonnen werden. In dem homoge-
nen, vertikalen Magnetfeld B durchlaufen die Ionen eine Kreisbahn mit dem Radi-
us

Were M,

5L (2.1)

r =

Durch eine geeignete Wahl der Magnetfeldstarke werden demnach nur Ionen mit
dem gewiinschten Verhéltnis M,,/q um 90° abgelenkt, um anschliefend den am Aus-
gang des Magneten platzierten Schlitz zu passieren. Es folgt ein elektrostatisches
Quadrupol-Triplett zur Fokussierung des Strahls.

Durch einen weiteren grofen Magneten, den so genannten Schaltmagneten, kann
nun der Strahl auf mehrere Experimente verteilt werden. Auf dessen Eingangssei-
te befindet sich neben dem EBIT-Strahlrohr die neu aufgebaute Test-Ionenquelle.
Hinter dem Schaltmagneten ist der Strahlengang des Teststrahls und des EBIT-
Experimentierstrahls derselbe.

Drei Plattenkondensatoren bieten die Moglichkeit, den Strahl elektrostatisch ab-
zulenken. Ferner befinden sich zwei Paare beweglicher Schlitze in horizontaler und
vertikaler Richtung direkt hinter dem Schaltmagneten bzw. direkt vor dem Reak-
tionsmikroskop. Dadurch kann einerseits der Strahl kollimiert werden, andererseits
kann durch die Moglichkeit, auf jeder der Platten separat den Teilchenstrom zu
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Projektilanalyse Reaktionsmikroskop Ablenkplatten Schaltmagnet 90° Magnet

] B =

Projektildetektor Schlitze Penning-lonenquelle

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus

messen, die Lage und Ausdehnung des Strahls bestimmt werden.

Anschliefsend passieren die Tonen das Reaktionsmikroskop und treffen dort auf das
kalte atomare Gastarget. Hier findet nun die zu untersuchende Reaktion, also ent-
weder Targetanregung, Targetionisation oder Elektroneneinfang, statt. Die gelade-
nen Reaktionsfragmente, sprich das Riickstoflion sowie gegebenenfalls mehrere freie
Elektronen, werden durch eine Kombination von schwachen, statischen und homoge-
nen elektrischen und magnetischen Feldern auf den Ionen- bzw. Elektronendetektor
projiziert. Da dieses Fiihrungsfeld bekannt ist, kann der Impulsvektor der Riickstofs-
ionen und der Elektronen mit hoher Genauigkeit rekonstruiert werden. Genaueres
hierzu findet sich in Abschnitt 2.3.3.

Die Projektile werden durch den Stof kaum abgelenkt und passieren daher das
Spektrometer langs einer geraden Bahn. Wie in Abschnitt 1.1 erwéhnt, wird die Im-
pulsdnderung der Projektile nicht direkt gemessen. Mittels der sich anschliefenden
elektrostatischen Projektilanalyse besteht allerdings die Moglichkeit, den Ladungs-
zustand der Projektile ¢/, der sich durch den Elektroneneinfang dndern kann, zu
bestimmen. Die Projektilanalyse besteht dhnlich wie ein Zylinderkondensator aus
zwei Platten, welche ein radiales elektrostatisches Feld erzeugen. Fiir den zentralen
Durchlauf steht das Feld somit immer senkrecht auf dem Geschwindigkeitsvektor des
Projektils. Es findet demnach keine Anderung der kinetischen Energie des Projektils
statt und es beschreibt eine Kreisbahn mit dem Radius

¢'E

T -y 2.2
Moo (2.2)

r

Die verschiedenen Ladungszustdnde werden auf in horizontaler Richtung separierten
Streifen auf den Projektildetektor abgebildet.
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Ferner ist die auftere Platte des Zylinderkondensators mit einem Loch versehen,
durch das diejenigen Projektile, die durch den Elektroneneinfang keine Ladung mehr
tragen, auf ein Channeltron gelangen. Somit kann in Koinzidenz mit den iibrigen
Detektoren der Auftreffzeitpunkt dieser Projektile bestimmt werden.
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2.2 Erzeugung hochgeladener Ionen

2.2 Erzeugung hochgeladener lonen

Zur Produktion eines Projektilstrahls hochgelader Ionen miissen schwere Atome viel-
fach ionisiert werden. Ionisation tritt bei der Wechselwirkung von Atomen mit Pho-
tonen sowie beim Stofs mit Elektronen und Ionen auf. Bislang ist die Produktion
héchstgeladener Tonen, bei denen auch die stark gebundenen Elektronen der tieflie-
genden Schalen entfernt werden miissen, nur durch den Beschuft mit hochenergeti-
schen Teilchen moglich.

Eine Technik zur Produktion hochgeladener Ionen, deren Ionisationsmechanismus
der Stofs mit den Elektronen eines Festkorpers ist, stellt das so genannte ,stripping"
dar. Hierbei werden sehr schnelle, niedrig geladene Ionen durch ein sehr dichtes
Target, beispielsweise eine Goldfolie, geschossen und dadurch die Elektronen ,abge-
streift®. Um auf diese Weise die in tiefliegenden Schalen gebundenen Elektronen zu
entfernen, sind allerdings sehr hohe Energien notwendig. Zum Beispiel bedarf es zur
Erzeugung von nacktem Uran einer Ionenenergie von 300 MeV /u. Um Experimente
mit langsamen, hochgeladenen Ionen durchzufiihren, miissten die Ionen nach diesem
Abstreifen der Elektronen wieder abgebremst werden.

Weitere gangige Techniken zur Erzeugung hochgeladener Ionen basieren auf dem
Prinzip der durch Elektronenbeschufs induzierten Ionisation. Beispiele hierfiir sind
die ECR-Quelle (Electron Cyclotron Resonance) sowie die EBIS (Electron Beam
Ion Source) und die EBIT. Eine ausfiihrliche Behandlung dieser Techniken findet
man in [SZ96|. Hier soll lediglich der prinzipielle Aufbau der Heidelberger EBIT
besprochen werden. Fiir Details hierzu sei auf [CDM99, GMO05| verwiesen.

Wie der Name schon sagt, handelt es sich bei der EBIT um eine Falle fiir hochgelade-
ne Ionen. Mithilfe der EBIT koénnen sowohl in der Falle selbst Préazisionsexperimente
mit den gefangenen Ionen durchgefiihrt, als auch — wie in dieser Arbeit geschehen —
ein Tonenstrahl extrahiert werden. Eine schematische Darstellung des Aufbaus zeigt

Abbildung 2.2.

Das wesentliche Element der EBIT ist ein intensiver, hochenergetischer und stark
kollimierter Elekronenstrahl. Die Ionen werden einerseits durch Stofe mit diesen
Elektronen weiter ionisiert, andererseits sorgt die mit dem Strahl verbundene Raum-
ladung fiir ein attraktives Potential in radialer Richtung. In Verbindung mit einer
Anordnung von mindestens drei Driftréhren, die durch eine geeignete Wahl der Po-
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der EBIT. Durch die supraleitenden Helm-
holtzspulen wird der Elektronenstrahl kollimiert. Die eingezeichnete
Potentialanordnung an den Driftrohren erzeugt zusammen mit der
Raumladung der Elektronen eine dreidimensionale Ionenfalle.

tentiale ein axiales Potentialminimum erzeugen (siehe Abbildung 2.2), erhilt man
eine dreidimensionale Falle fiir die Ionen.

Der Elektronenstrahl wird mit einer Elektronenkanone produziert, welche sich auf
einem gegen die Driftrohren stark negativen Potential befindet. Hinter der Fallen-
region werden die Elektronen abgebremst und im Collector aufgefangen. Eine su-
praleitende Helmholtzspule, welche mit fliissigem Helium auf circa 4 K abgekiihlt
wird, erzeugt ein axiales Magnetfeld mit einer Starke von bis zu 8 T. Dieses Magnet-
feld zwingt die Elektronen auf eine Spiralbahn und kollimiert somit sehr effektiv
den Elektronenstrahl. In der Heidelberger EBIT wird ein Strahldurchmesser von
circa 50 pm erreicht. Diese Kollimation ist essentiell, da durch diese zum einen die
Raumladungsdichte der Elektronen zunimmt und somit ein tiefes radiales Potential-
minimum entsteht und zum anderen die Kollisionsrate steigt.

Da sich die Ionen in der Umgebung sehr vieler Elektronen befinden, tritt auch der
zur Jonisation umgekehrte Prozess der Rekombination auf. Die Ionen geben dem-
nach so lange weitere Elektronen ab, bis ein Gleichgewicht zwischen Ionisation und
Rekombination erreicht ist. Der maximale Ionisationsgrad ist dabei von der Energie
und der Intensitét des Elektronenstrahls abhéngig. Typische Werte fiir den Betrieb
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der Heidelberger EBIT liegen fiir die Strahlenergie bei bis zu 100 keV und fiir die
Stromstérke im Bereich von 250 — 500 mA.

Die EBIT befindet sich auf einer Hochspannungsplattform, die fiir Potentiale bis zu
350kV ausgelegt ist. Da die Elektronenkanone auf einer separaten Plattform mon-
tiert ist, kann ein sehr hochenergetischer Elektronenstrahl erzeugt werden und so
Ionen mit extremen Ladungszustinden wie zum Beispiel nacktes Uran U?*" erzeugt
werden. Von dieser Option wurde jedoch bislang noch nicht Gebrauch gemacht. In
der Super-EBIT des Lawrence Livermore National Laboratory (USA) ist es aller-
dings gelungen, besagte nackte Urankerne zu erzeugen [MEK94].
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2.3 Das Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskope bieten die Moglichkeit, kinematisch vollstdndige Untersuchun-
gen atomarer oder molekularer Fragmentationsprozesse, bei denen mehrere geladene
Teilchen im Endzustand vorliegen, durchzufiihren. Gegenstand solcher Untersuchun-
gen sind Elektronenstofionisation, Ionisation und Elektroneneinfang in Ion-Atom
Stofsen sowie Einphotonen- und Multiphotonenionisation. Der Impuls aller betei-
ligten Teilchen im Endzustand kann dabei mit hoher Auflésung bestimmt werden.
Dadurch haben sich Reaktionsmikroskope zu einer bewéhrten Technik der Atom-
physik entwickelt. Eine Ubersicht aktueller Resultate findet sich beispiclsweise in
[UMD97, DMJ00, UMDO3].

Das Reaktionsmikroskop verbindet die bewéhrte COLTRIMS-Technologie (Cold Tar-
get Recoil Ion Momentum Spectroscopy ), mit welcher der Impuls des Riickstoftions
hochaufgelost bestimmt werden kann, mit einem Spektrometer zum koinzidenten
Nachweis mehrerer Elektronen. Der dahinter liegende Gedanke ist, die geladenen
Stolfragmente mit elektrischen und magnetischen Feldern auf die ortsauflésenden
Detektoren zu fiihren. Auf diese Weise kann iiber einen grofen Energiebereich eine
Raumwinkelakzeptanz von nahezu 47 erreicht werden. Auf eine direkte Messung des
Projektilimpulses wird verzichtet. Dieser kann jedoch aufgrund der Impulserhaltung

eindeutig aus den Impulsen der iibrigen Stofpartner rekonstruiert werden (siehe
Abschnitt 1.1).

Das Reaktionsmikroskop bietet erhebliche Vorteile gegeniiber konventionellen Me-
thoden zur kinematisch vollstdndigen Untersuchung solcher Prozessen. Bei diesen
Methoden wird meist der Projektilstreuwinkel in Koinzidenz mit dem Impuls der
Elektronen bestimmt. In der Regel iiberdecken die Detektoren dabei einen Raum-
winkelbereich der GroRenordnung AQ/4m ~ 1072 und sind beweglich montiert, so-
dass der Endzustandsphasenraum grofitenteils abgescannt werden kann. Der Bereich
kleiner Streuwinkel ist solchen Experimenten jedoch nicht zugénglich, da hier eine
Trennung der gestreuten Projektile vom Primérstrahl nicht moglich ist. Ferner be-
tragt die gesamte Raumwinkelakzeptanz beispielsweise fiir Einfachionisation, bei der
koinzident das gestreute Projektil und das emittierte Elektron nachgewiesen werden
miissen, nur noch etwa 1075, Prozesse mit kleinem Wechselwirkungsquerschnitt sind
solchen Experimenten daher nicht zugénglich.

Da die maximal erreichbare Auflésung bei der Bestimmung der Riickstofimpulse
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durch die Breite der Impulsverteilung der Targetatome gegeben ist, stellt ein kaltes
Target die Voraussetzung fiir eine hochauflésende COLTRIM-Spektroskopie dar. Dies
wird im Reaktionsmikroskop durch den Einsatz eines so genannten ,Uberschall-
Gasjets” erreicht.

Im Folgenden wird zunichst auf diesen Uberschall-Gasjet niher eingegangen. An-
schlieftend wird der Aufbau des in der vorliegenden Arbeit verwendeten Spektro-
meters beschrieben. Zuletzt wird die Berechnung der Impulse aus den Messgrofen
sowie die dabei erreichbare Auflésung und Akzeptanz diskutiert.

2.3.1 Das Target

Bei den zu untersuchenden Reaktionen treten Riickstofimpulse im Bereich unter ei-
ner atomaren Einheit auf. Allerdings limitiert die Verteilung der Anfangsimpulse der
Targetatome die erreichbare Auflésung der Riickstofionen-Spektroskopie. So ist zum
Beispiel fiir den Nachweis von Helium-Ionen mit einer Impulsaufiésung von 0,1 a.u.
eine Targettemperatur von 150 mK noétig. Um hochaufgeloste Impulsspektroskopie
betreiben zu konnen, ist demnach ein kaltes Target notwendig. Ferner schrankt auch
die Ausdehnung des Reaktionsvolumens die Auflésung des Spektrometers ein (siehe
Abschnitt 2.3.4). Im Reaktionsmikroskop wird ein kaltes, gut lokalisiertes Target
durch einen Uberschall-Gasjet realisiert.

Bei dieser Uberschallexpansion stréomt das Gas durch eine schmale Diise aus einem
Reservoir mit einem hohen Druck py und einer Temperatur 7T in einen Bereich mit
einem um mehrere Grofenordnungen geringeren Druck pe.,. Dieser Druckgradient
beschleunigt die Gasteilchen in die so genannte Expansionskammer und wandelt
dabei im Idealfall die komplette freie Enthalpie H = %kao — also die Summe aus
thermischer Energie und durch den Gasdruck gespeicherter Arbeit — in gerichtete
kinetische Energie um. Daraus wiirde dann ein Impuls der Atome des Gasjets von

Pret = 5k TyM (2.3)

resultieren. Tatséchlich jedoch heizt sich der Jet durch Stofse der Atome untereinan-
der sowie durch Wechselwirkungen mit dem Restgas auf. Im Folgenden werden die

thermodynamischen Konsequenzen einer solchen Expansion skizziert. Eine ausfiihr-
liche Behandlung findet sich in [Mil88|.

Es zeigt sich, dass ab einem Verhéltnis von po/pes, > 2,1 der lokale Gasdruck der
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Uberschall-Gasjets (aus [Mil88]).

Targetatome am Diisenausgang grofser ist als der Restgasdruck peg,. Dies hat ei-
ne Expansion mit einer Geschwindigkeit vy, die die lokale Schallgeschwindigkeit s
iibersteigt, zur Folge. In diesem Bereich ist es den Atomen deshalb nicht mdoglich,
auf Randbedingungen zu reagieren, sodass sie zu Driicken kleiner als p.,, iiberex-
pandieren. Man spricht daher auch von der ,,Zone of Silence*. Durch Wechselwirkung
mit dem Restgas wird die Bewegung allerdings verlangsamt, sodass bei einem be-
stimmten Abstand von der Diise die Geschwindigkeit des Jets wieder die lokale
Schallgeschwindigkeit erreicht.

In dem sich anschliefsenden Bereich mit v;.; < s bewirkt die Abbremsung der Ato-
me eine der Ausbreitung des Jets entgegengerichtete Druckwelle, die so genannte
,Barrel-Schockwelle”. Hier herrschen hohe Druck- und Temperaturgradienten sowie
eine hohe Teilchenzahldichte vor. Dadurch werden Gasteilchen an dieser Schockwel-
le reflektiert und bilden einen weiteren Bereich hoher Dichtegradienten, die ,Mach-
Disk-Schockwelle aus (sieche Abbildung 2.3).

In der Zone of Silence liegen die gewiinschten Bedingungen einer gerichteten Be-
wegung mit einer grofen mittleren freien Weglange vor. Ein Maf fiir die Giite des
Gasjets ist das so genannte ,,Speedratio®

VJet 5 Tp
§=J4 — 20 2.4
Vtherm 2 TJet ( )

also das Verhiltnis aus der gerichteten Jetgeschwindigkeit und dem Mittelwert der
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1. Differentielle 2. Differentielle Reaktions-
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung des Aufbaus des Gasjets

thermischen Geschwindigkeitsverteilung. Das Speedratio ist von der verwendeten
Gassorte, dem Vordruck py und dem Diisendurchmesser d abhéngig. In dieser Arbeit
lagen hierfiir die Werte py = 6bar und d = 30 um fiir Helium, Neon und Argon
vor. Fiir Helium ergibt sich damit ein Speedratio von S & 20 (siehe [Mil88]). Bei
einer Temperatur von Ty = 300K fithrt dies nach Gleichung 2.4 zu einer internen
Jettemperatur von T, ~ 1,9 K bzw. einer Impulsbreite von Apyperpn ~ 0,36 a.u..

Bringt man nun eine scharfkantige, kegelférmige Blende, einen so genannten ,,Skim-
mer”, in die Zone of Silence, so werden die an der Barrel-Schockwelle reflektier-
ten Atome durch diesen aufgefangen und dadurch die Entstehung der Mach-Disk-
Schockwelle unterbunden (siehe Abbildung 2.4). Bei dem in der vorliegenden Ar-
beit verwendeten Aufbau befinden sich zwischen Expansions- und Reaktionskammer
noch zwei weitere separat gepumpte Kammern, die durch einen zweiten Skimmer
bzw. eine Blende von der Expansions- bzw. Reaktionskammer getrennt sind (sie-
he Abbildung 2.4). Hinter der Reaktionskammer wird der Gasjet in einer weiteren
Kammer, welche von der Reaktionskammer durch ein diinnes Rohrchen getrennt
ist, abgepumpt. Dadurch wird gewahrleistet, dass der Restgasdruck in der Reakti-
onskammer durch den Jetbetrieb kaum gestort wird. Wahrend der durchgefiihrten
Experimente lagen typischerweise Driicke von 1072 mbar in der Expansionskammer,
10~%mbar in der zweiten Jetstufe, 10~ mbar in der dritten Jetstufe und ein Rest-
gasdruck von etwa 5 - 107" mbar in der Reaktionskammer vor.
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Des Weiteren wird durch den zweiten Skimmer die Temperatur des Jets senkrecht zu
dessen Ausbreitungsrichtung weiter verringert, da die Teilchen mit grofier transver-
saler Geschwindigkeitskomponente abgeschnitten werden. Aus der gegebenen Geo-
metrie sowie der durch Gleichung 2.3 gewonnenen Abschétzung der Jetgeschwin-
digkeit von v, ~ 6a.u. fir Helium und v;,; =~ 13a.u. fiir Neon erhélt man ei-
ne Impulsbreite senkrecht zur Ausbreitungsrichtung von Apspermy = 0,09 a.u. bzw.
Apiherm. = 0,20 a.u. sowie einen Jetdurchmesser am Targetort von 1,6 mm.

2.3.2 Das Spektrometer

Bei der Riickstofionen-Impulsspektroskopie (COLTRIMS) werden die in einem ato-
maren Fragmentationsprozess entstandenen Targetionen mit einem schwachen sta-
tischen elektrischen Feld (typische Feldstérken liegen im Bereich einiger V/cm) auf
einen zweidimensional ortsempfindlichen Detektor gefiithrt. Aus der Flugzeit und
dem Auftreffort kann dann der Startimpuls eindeutig rekonstruiert werden (siche
Abschnitt 2.3.3). Gegeniiber solchen jherkémmlichen COLTRIMS-Apparaturen ist
das Reaktionsmikroskop durch ein Elektronenspektrometer erweitert [MUS96]|. Ent-
stehen in einem Targetionisationsprozess ein oder mehrere Elektronen, so werden
diese durch das elektrische Feld des Riickstofionen-Spektrometers in die entgegen-
gesetzte Richtung auf einen zweiten Detektor gelenkt. Die in derartigen Reaktionen
auftretenden Elektronenimpulse sind von der gleichen Groéfsenordnung wie diejeni-
gen der Riickstoftionen. Daraus resultiert allerdings eine sehr viel hohere kinetische
Energie im Bereich einiger eV. Allein durch das schwache elektrische Feld, wiirde da-
her nur ein kleiner Teil der Elektronen auf den Detektor treffen, da dieser lediglich
einen geometrischen Raumwinkelbereich von circa 0,4% abdeckt. Durch ein stati-
sches Magnetfeld im Bereich von 10 Gauss, welches parallel zu dem elektrischen Feld
orientiert ist, werden die Elektronen auf Spiralbahnen gezwungen, wodurch fiir den
Elektronendetektor ebenfalls eine Raumwinkelakzeptanz von 47 {iber einen grofen
Energiebereich erzielt wird. Die Trajektorie der Riickstoflionen wird aufgrund ihrer
grofen Masse durch das Magnetfeld kaum beeinflusst. Die Rekonstruktion der Elek-
tronenstartimpulse ist dementsprechend komplizierter als die der Riickstoimpulse,
kann aber dennoch iiber fast den kompletten Endzustandsphasenraum durchgefiihrt
werden.

In Abbildung 2.5 ist der Aufbau des in der vorliegenden Arbeit verwendeten Reak-
tionsmikroskops dargestellt. Ein kartesisches Koordinatensystem sei wie abgebildet
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/ Helmholtz-Spulen \

Projektilstrahl Gasjet

lonendetektor

Elektronendetektor Spektrometerplatten

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung des Reaktiosmikroskops

durch die Projektilstrahlrichtung (2-Achse) und den Gasjet (y-Achse) definiert. Das
Reaktionsvolumen ist durch den Uberlapp des Projektilstrahls mit dem Gasjet gege-
ben. Mithilfe der Helmholtzspulen wird das Magnetfeld generiert. Das parallel zum
Projektilstrahl orientierte elektrische Extraktionsfeld wird mit den Spektrometer-
platten erzeugt. In dieser Arbeit wurden dafiir erstmals an diesem Reaktionsmikro-
skop 20 x 22 cm grofse Kunststoff-Platinen verwendet, deren Oberfliche mit entlang
der z-Richtung orientierten Leiterbahnen versehen ist. Diese 106 dquidistanten Lei-
terbahnen sind untereinander durch 20 k2 Widerstdnde verbunden, wobei jeweils die
auflerste Bahn kontaktiert werden kann. So féllt die angelegte Spannung gleichmé-
Kig iber die Lénge der Spektrometerplatten in z-Richtung ab. Es kénnen demnach
an jeder Platte zwei Potentiale definiert werden. Dadurch entsteht zwischen den
Platten ein homogenes elektrisches Feld, dessen Feldvektor beliebig in der yz-Ebene
gedreht werden kann. Ublicherweise wird eine Extraktion, die ein wenig gegen die
Projektilstrahlachse geneigt ist, gewdhlt. In der Mitte der Spektrometerplatten be-
findet sich ein Loch mit einem Durchmesser von 5,5 mm, durch welches der Gasjet
strémen kann.

An den Bereich des homogenen Extraktionsfeldes schlieftt sich auf Ionen- und Elek-
tronenseite ein elektrisch feldfreier Driftbereich einer Lénge von 22 cm an. Dieser
wird durch Driftréhren erzeugt, die auf das Potential U, des jeweiligen Endes der
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Spektrometerplatten gelegt werden. Durch diese Geometrie, bei der die Driftstre-
cke gerade doppelt so lang wie die 11 cm lange Beschleunigungsstrecke ist, wird die
so genannte Flugzeitfokussierung erreicht [Fis00, US03|. In diesem Fall hat die Io-
nenflugzeit als Funktion des Entstehungsortes ein Minimum und ist infolgedessen
in einem kleinen Bereich nahezu unabhéngig vom Entstehungsort. Daher spielt die
Ausdehnung des Reaktionsvolumens fiir die Bestimmung der Flugzeit keine Rol-
le. Im Falle einer longitudinalen Extraktion — also einem Extraktionsfeldvektor in
z-Richtung — ist der longitudinale Impulsiibertrag, der wie aus Gleichung (1.9) er-
sichtlich die Energiebilanz des Stofes wiedergibt, direkt proportional zur Tonenflug-
zeit. Nach obiger Argumentation ist die Unsicherheit bei dessen Bestimmung im
Wesentlichen durch die Targettemperatur in Extraktionsrichtung gegeben. Geméf
der Diskussion in Abschnitt 2.3.1 ist diese noch kleiner als die Targettemperatur in
y-Richtung. Die beste mit dieser Technik bislang erreichte Auflosung des longitudi-
nalen Riickstofimpulses liegt bei 0,07 a.u. [FFD02].

Auf den Driftbereich folgen die orts- und zeitauflésenden Detektoren. Beide bestehen
im Wesentlichen aus zwei Teilen: einem Paar von so genannten ,,Microchannelplates
(MCP), welche aus einem auf der Vorderseite auftreffenden Teilchen eine Elektronen-
wolke von circa 10° Teilchen produzieren, und einer zweidimensional ortsauflésenden
Anode (siehe Abschnitt 2.4.1). Bei der Produktion der Elektronenwolke entsteht ein
messbarer Strompuls, der zur Bestimmung der jeweiligen Flugzeit genutzt wird. Auf
Elektronenseite ist seitlich versetzt neben der Projektilstrahlachse ein Detektor an-
gebracht, dessen aktive Flache einen Durchmesser von 8 cm besitzt und der mit einer
,Delay-Line“-Anode ausgestattet ist. Die Elektronen werden durch das Magnetfeld,
dessen Feldlinien vom Reaktionsort zum Zentrum des Detektors weisen, auf Spiral-
bahnen hin zum MCP gefithrt. Mit der hier verwendeten Anode kénnen mehrere
Elektronen innerhalb kiirzester Zeit nachgewiesen werden, was beispielsweise bei ei-
ner zweifachen Targetionisation notwendig ist. Man bezeichnet diese Eigenschaft als
,2Multihit“-Fahigkeit. Fiir Details sei auf [Fis00, US03| verwiesen.

Auf der Riickstofsionenseite wurde im Rahmen dieser Arbeit ein neuartiger, deut-
lich vergrofserter Detektor aufgebaut, der mit einer WedgeédStrip-Anode versehen
ist. Seine aktive Fliache besitzt einen Durchmesser von 8 cm im Gegensatz zu einem
Durchmesser von 4 cm bei dem bislang verwendeten Modell. In Abschnitt 2.4 wird
der Aufbau und die Funktionsweise dieses neuen Detektors ausfiihrlich beschrieben.
Der zuvor genutzte Detektor war unterhalb der Projektilstrahlachse angebracht. Die
Ionen wurden einerseits durch den Impuls des Gasjets und andererseits durch die
Wahl eines nach unten weisenden Extraktionsfeldvektors auf den Detektor gelenkt.
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Aufgrund seiner Grofe findet der neue Detektor an dieser Stelle keinen Platz. Er
besitzt daher ein zentrales Loch, sodass er symmetrisch um die Projektilstrahlach-
se angebracht und mittig von den Projektilen passiert werden kann. Dadurch kann
einerseits tatsachlich eine longitudinale Extraktion gewéhlt und so eine optimale
Auflésung erreicht werden. Andererseits wird die Akzeptanz fiir hohe Transversa-
limpulse, wie sie in den zu untersuchenden Stéfen mit sehr hochgeladenen Ionen zu
erwarten sind, erheblich verbessert (siche Abschnitt 2.3.4).

2.3.3 Berechnung der Impulse

Wie im vorangegangenen Abschnitt diskutiert, stellt das Reaktionsmikroskop die
Kombination aus einem Riickstoftionen- und einem Elektronenspektrometer dar. Aus
den Flugzeiten und Auftrefforten der Stoffragmente kann deren Impuls berechnet
werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Elektroneneinfangreaktionen im Stofs von
42-fach geladenen Xenon-Ionen mit Helium-, Neon- und Argonatomen untersucht.
In solchen Stofisystemen tritt Targetionisation nur mit sehr kleinem Wirkungsquer-
schnitt auf, weshalb auf die Verwendung des Elektronenspektrometers verzichtet
wurde. Daher soll im Folgenden nur die Berechnung der Riickstoftionenimpulse dis-
kutiert werden. Fiir die Berechnung der Elektronenimpulse sei beispielsweise auf
[Fis03, US03] verwiesen.

Fiir das betrachtete Stofsystem stellt die Projektilstrahlachse eine Symmetrieach-
se dar. Durch die Wahl einer longitudinalen Extraktion wird diese Symmetrie des
Stofssystems im Experiment erhalten. Es bietet sich also an, bei der Datenanalyse
zwischen den longitudinalen und transversalen Impulskomponenten p; bzw. p, zu
unterscheiden und zudem mit Zylinderkoordinaten ein Koordinatensystem zu wéh-
len, welches die physikalische Rotationsinvarianz um die Projektilstrahlachse durch
eine Unabhéngigkeit der Ergebnisse von dem Azimuthalwinkel ¢ in der zy-Ebene
widerspiegelt. Die Bestimmung des Azimuthalwinkels eines Impulsvektors ist dem-
nach nur dann relevant, wenn die Summe mehrerer Impulsvektoren gebildet werden
soll.

Die Trajektorie der Riickstoftionen ist im Wesentlichen durch das elektrische Extrak-
tionsfeld bestimmt. Ist beispielsweise in einem Ionisationsexperiment das Magnetfeld
zur Detektion der Elektronen eingeschaltet, so werden diese auf Spiralbahnen auf
den Detektor gefiihrt. Die Ionen werden durch das Magnetfeld aufgrund ihrer héhe-
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ren Masse kaum beeinflusst. Der Fokussierungseffekt liegt im Bereich von weniger
als einem Prozent und kann vernachléssigt werden, wohingegen der Ablenkwinkel im
Bereich von 20° bei der Bestimmung des Azimuthalwinkels beriicksichtigt werden
muss.

Berechnung des Longitudinalimpulses

Fiir die Berechnung des Longitudinalimpulses der Riickstofionen ist lediglich die

Kenntnis deren Flugzeit notig. Dem im Stofs iibertragenen longitudinalen Startim-
ey
2M;
Riickstoftion durchlauft die Beschleunigungsstrecke der Lange a und nimmt dabei die

puls kann die longitudinale kinetische Energie E,| = zugeordnet werden. Das
kinetische Energie ¢,.U.,; auf. Dabei steht ¢, fiir den durch den Stof erzeugten Ioni-
sationsgrad des Riickstofions und U,,; fiir die an die Spektrometerplatten angelegte
Extraktionsspannung. Anschliefsend durchléauft das Ion den feldfreien Driftbereich
der Lange b und trifft schlieflich auf das MCP. Fiir die gesamte Flugzeit ergibt sich
damit:

2a b
LB = fo/IT v (25
| \/ EH + QTUext + AV E|| \V E|| + QTUext
mit f = 7199. 2 /&Y
cm amu

Dabei beschreibt das ,,+“-Zeichen Ereignisse, bei denen das Riickstofion in Richtung
des Detektors emittiert wurde, das ,,—“-Zeichen bezieht sich auf Ereignisse, bei de-
nen das Riickstoftion in die entgegengesetzte Richtung emittiert wurde. Gemék der
Diskussion in Abschnitt 1.1 ist fiir die in der vorliegenden Arbeit betrachteten Stofs-
prozesse immer das ,,4+“-Zeichen zu verwenden. Der numerische Faktor f ist giiltig,
wenn in Gleichung (2.5) Zeiten in ns, Strecken in cm, Energien in eV und Massen
in atomaren Masseneinheiten amu angegeben werden.

Zur Bestimmung der Riickstofimpulse aus der gemessenen Flugzeit ist nun Glei-
chung (2.5) zu invertieren. Dies ist analytisch nicht mdoglich. Durch eine Taylor-
entwicklung der Flugzeit um den Wert ¢(E,| = 0) kann jedoch nédherungsweise ein
Ausdruck fiir p, (¢) gewonnen werden. Da die durch den Stof iibertragene kinetische
Energie des Riickstoftions im Bereich einiger meV liegt und somit viel kleiner als die
durch das Extraktionsfeld aufgenommene kinetische Energie ¢,.U.,; ist, stellt dies
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eine sehr gute Naherung dar:

di(Ey) dEy
tpr) =~ tpy=0) + { ' P - (2:6)
H dEq dpry ], o H

Mit der Bezeichnung At, = t(E,) — t(E, = 0) sowie unter Verwendung von Glei-
chung (2.5) erhélt man aus Gleichung (2.6) folgenden einfachen Ausdruck fiir den
longitudinalen Riickstofsimpuls in atomaren Einheiten:

4 Cm a.u.> ‘ GrUert At (2.7)

= (8,039 x 10~
Pril ( % eV ns a

Die Schwierigkeit bei der Berechnung des Riickstoffiimpulses besteht nun in der Be-
stimmung der Flugzeit ¢(E,; = 0). Bei den in dieser Arbeit betrachteten Elektro-
neneinfangreaktionen kann die Flugzeit der Riickstoftionen nicht direkt gemessen
werden, da die Extraktion des Projektilstrahls aus der EBIT kontinuierlich erfolgt.
Es liegt also im Gegensatz zu Experimenten mit einem gepulsten Strahl kein Startsi-
gnal fiir eine Zeitmessung vor. Allerdings werden — wie in Abschnitt 2.1 besprochen
— die Projektilionen, die in der Reaktion mindestens ein Targetelektron eingefangen
haben, in der Projektilanalyse ebenfalls mit einem MCP-Detektor zeitaufgeldst nach-
gewiesen. Die Flugzeit der Projektile vom Reaktionsort bis zum Detektor betragt
wenige Nanosekunden, diejenige der Riickstoftionen hingegen mehrere Mikrosekun-
den. Somit kann der Detektionszeitpunkt der umgeladenen Projektile als Startzeit
fiir die Messung der Flugzeit der Riickstoftionen genutzt werden.

Die Bestimmung des Zeitpunktes ¢(E,; = 0) aus dieser Flugzeitdifferenz kann nur
durch eine zusétzliche, externe Information erfolgen. Im Fall der in dieser Arbeit
durchgefiihrten Messung wurde folgendermafsen vorgegangen: Nach den Gleichun-
gen (1.11) und (2.7) besteht der folgende lineare Zusammenhang zwischen der Flug-
zeitdifferenz At und dem Q-Wert der Reaktion, also der Differenz der Bindungs-
energien aller beteiligten Elektronen vor und nach dem Stof:

Q

_ - = = 8,039 x 1
v, 2 (’ %

0-3 cm a.u.) _ G Uert

At, . 2.8
eV ns a (28)

Werden nun mehrere Endzustiande mit verschiedenen Bindungsenergien besetzt, so
fithrt dies zu einem Flugzeitspektrum, welches mehrere scharfe Maxima aufweist.
Konnen diese Maxima bestimmten Reaktionskanélen mit bekannten Q-Werten zu-
geordnet werden, erhélt man ein Gleichungssystem mit ¢(FE, = 0) als einziger
unbekannter Grofe. Das Problem ist demnach gel6st, wenn mindestens zwei der
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Abbildung 2.6: Flugzeitspektrum fiir Einfach-Elektroneneinfang im (Xe** + He)-
Stok.

beobachteten Maxima identifiziert werden kénnen. In Abbildung 2.6 ist das Flug-
zeitspektrum des Einfach-Elektroneneinfangs im (Xe*** + He)-StoR, welches in der
im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messung gewonnen wurde, dargestellt.
Die Maxima konnten Einfangprozessen in Bindungszustdnde des Projektils mit den
eingetragenen Hauptquantenzahlen zugeordnet werden.

Berechnung des Transversalimpulses und des Azimuthwinkels

Zur Berechnung der Transversalimpulse der Riickstofionen ist die Kenntnis der Flug-
zeit und des Auftreffortes auf dem Detektor notwendig. Aus Symmetriegriinden ist
die Verwendung von Polarkoordinaten (R, ¢) sinnvoll. Der Koordinatenursprung
wird auf den Symmetriepunkt der Ortsverteilung, welcher dem Auftreffort eines
Riickstofions mit einem Transversalimpuls p,; = 0 entspricht, gelegt. In Abbil-
dung 2.7 ist eine typische Ortsverteilung zusammen mit der Wahl der Koordinaten
dargestellt.

Da das Extraktionsfeld senkrecht auf dem Transversalimpulsvektor steht, findet in
dieser Richtung keine Beschleunigung statt. Unter Vernachlédssigung des Magnetfel-
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Abbildung 2.7: Ortsverteilung der Riickstoftionen nach der Korrektur von Linsenef-
fekten. Eingezeichnet sind diejenigen Koordinaten, die zur Berech-
nung der Impulse notwendig sind.

des ergibt sich daher folgender einfacher Ausdruck fiir den Auftreffort der Riickstof-
ionen:

. (2.9)

3 Inm amu Drl -ty (er)
) M,

Da wie oben erwihnt die Flugzeitdifferenz At (p,) verglichen mit der Flugzeit eines

Riickstofsions mit verschwindendem longitudinalem Startimpuls sehr klein ist, kann

R = (1,200 % 10

nsa.u.

in Gleichung (2.9) nédherungsweise

ns eV Mr (2a+d)
o —0) = (710925 / , a4 2.1
(p Il 0) (7 9 9 cm amu) 4r ert ( O)

verwendet werden. Damit ergibt sich fiir den transversalen Riickstofiimpuls:

a.u. R
r = ]_17 ° * rUex MT' 21]_
= (10 285) - g Vil 210

Der Azimuthalwinkel ¢ kann unter Beriicksichtigung des durch das Magnetfeld ver-
ursachten Drehwinkels direkt aus dem Auftreffort bestimmt werden (siche Abbil-
dung 2.7).
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2.3.4 Auflésung und Akzeptanz des Spektrometers

Beim Vergleich der mit dem Reaktionsmikroskop gewonnenen experimentellen Daten
mit theoretischen Vorhersagen ist zu beachten, dass das Spektrometer ein endliches
Auflésungsvermogen sowie eine begrenzte Akzeptanz besitzt. Da das Elektronen-
spektrometer in den im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen nicht ver-
wendet wurde, wird an dieser Stelle auf dessen Diskussion verzichtet. Es stellt sich
heraus, dass die Akzeptanz des COLTRIM-Spektrometers fiir hohe Transversalimpul-
se ein entscheidendes Kriterium fiir die Durchfiihrbarkeit einer Untersuchung von
Einfangreaktionen in Stoffen mit sehr hochgeladenen Projektilen darstellt. Durch
den im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten Detektor konnte dieser Faktor entschei-
dend verbessert werden.

Die Auflésung des Riickstofsionen-Spektrometers wird im Wesentlichen durch die
Targettemperatur sowie durch die Unsicherheit bei der Orts- und Zeitmessung beein-
flusst. Unter Ortsmessung wird hier der transversale Abstand des Ionenauftreffortes
vom Reaktionspunkt — nach obiger Nomenklatur die Koordinate R — verstanden. Zur
Unsicherheit der Ortsmessung tragen dabei die Grofse des Reaktionsvolumens, die
Ortsauflosung des Detektors sowie Abbildungsfehler des Spektrometers, die durch
Inhomogenitiaten des Extraktionsfeldes verursacht werden, bei. Die Fehlerquellen
in der Zeitmessung sind die Zeitauflosung des Detektors und der Elektronik so-
wie ebenfalls Inhomogenititen des Extraktionsfeldes und des radialen Feldes der
Projektilanalyse. Fiir eine Abschitzung der Fehler bei der Bestimmung der Impuls-
komponenten soll im Folgenden eine totale Unsicherheit in der Bestimmung der Zeit
von At = 1ns und des Ortes von AR = 1 mm angenommen werden. Die thermi-
sche Impulsbreite betrdgt fiir Helium nach Abschnitt 2.3.1 Apyrerm) = 0,36 a.u. in
longitudinaler und Apiperm. = 0,09 a.u. in transversaler Richtung.

Aus diesen Fehlerquellen kann die Unsicherheit bei der Impulsbestimmung mittels
Gauf’scher Fehlerfortpflanzung abgeschétzt werden (siehe beispielsweise [Bar89)):

Af(@r, mn) = | Y (a%mjy. (2.12)

J

Dabei bezeichnet x; eine direkt gemessene Grofe, Ax; deren Messfehler und f die
als Funktion dieser Grofen zu bestimmende physikalische Messgrofse.

Aus den Gleichungen (2.7) und (2.11) ergibt sich somit fiir die drei Komponenten
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Target Uext ApthermH ApthermJ_ Apnx Apr,y Apr,z

He 200V 0,36a.u. 0,09a.u. 0,75a.u. 0,83a.u. 0,17a.u.
Ne 200V 0,80a.u. 0,20a.u.  1,68a.u. 1,84a.u. 0,25a.u.
Ar 100V 1,14a.u. 0,28a.u. 1,68au. 2,0lau. 0,29a.u.

Tabelle 2.1: Berechnete Auflésung des Spektrometers

des Riickstofsimpulsvektors:

2
. Uezt M,
A er _ 1176 a.u ) . qrUext 7‘) . AR2 + A orm 2 213
et = (10 ) 6e poerms - (249)

0 U
Ap,,? = ((11,6 -t ) : t ) CARE 4 Apperm® (2.14)

VvamueV (2a +d)
Apyt = ( (8,039 x 1078 S22 WU\ A2 4 Appei?  (2.15)
’ eV ns

Aufgrund der in Abschnitt 2.3.2 diskutierten Flugzeitfokussierung kann in Glei-
chung (2.15) eine Beeinflussung der Flugzeit durch die Unsicherheit in der Beschleu-
nigungsstrecke a vernachléssigt werden. Die damit berechnete Auflésung der Im-
pulskomponenten fiir die verwendeten Targetatome ist in Tabelle 2.1 aufgefiihrt.

Die Akzeptanz des Riickstoftionen-Spektrometers fiir hohe Transversalimpulse hangt
von der Extraktionsspannung ab. Denn nach Gleichung (2.9) gilt fiir den Abstand R
des Auftreffpunktes der Riickstofionen auf dem Detektor bei konstantem Transver-

salimpulsiibertrag:

1
R x«—. 2.16
V Uea:t ( )

Allerdings wird durch eine erhohte Extraktionsspannung die Flugzeit der Ionen ver-
kiirzt, was eine Verschlechterung in der Impulsauflosung zur Folge hat. Nach Glei-
chung (2.15) wéchst der Fehler bei der Auflésung des longitudinalen Riickstofsim-
pulses sogar linear mit U,,;. Im Experiment muss daher zwischen Akzeptanz und
Auflésung abgewégt werden. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Mes-
sungen wurden Extraktionsspannungen von 100V fiir das Argontarget und 200V
fiir das Helium- bzw. Neontarget verwendet.

Die aktive Flache des neuen Detektors hat einen Radius von 4 cm. Durch das Ex-
traktionsfeld wird der Schwerpunkt der Ortsverteilung allerdings etwas unter den
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Detektormittelpunkt gedriickt, da andernfalls zu viele Ionen durch das zentrale
Loch verloren gehen wiirden. Damit verbleibt in etwa ein effektiver Detektions-
radius von 3cm; fiir grofere Radien wird nur noch der obere Teil des Detektors
ausgeleuchtet. Daraus ergibt sich beispielsweise eine Akeptanz fiir die Transversa-
limpulse der He-Ionen von bis zu pr| ~ 22,4a.u.. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit
untersuchten Stofssysteme stellte sich heraus, dass die Akzeptanz des Riickstofio-
nendetektors keine Einschrankung mehr fiir eine hochaufgeloste Untersuchung des
Mehrfach-Elektroneneinfangs darstellt (siehe Kapitel 3).
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2.4 Aufbau eines neuartigen lonendetektors

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein neuartiger Riickstofionendetektor
aufgebaut. Seine aktive Fliache besitzt einen Durchmesser von 8 cm im Gegensatz zu
einem Durchmesser von 4 cm beim bislang verwendeten Modell. Der zuvor genutzte
Detektor war unterhalb der Projektilstrahlachse angebracht. Die Ionen wurden ei-
nerseits durch den Impuls des Gasjets und andererseits durch die Wahl eines nach
unten weisenden Extraktionsfeldvektors auf den Detektor gelenkt. Aufgrund seiner
Grofse findet der neue Detektor an dieser Stelle keinen Platz. Er besitzt daher ein
zentrales Loch, sodass er symmetrisch um die Projektilstrahlachse angebracht wer-
den und mittig von den Projektilen passiert werden kann. Dadurch ergeben sich zwei
Vorteile:

e Zum einen kann nun die Richtung des Extraktionsfeldvektors entlang der Pro-
jektilstrahlachse gewéhlt werden und muss nicht mehr wie bislang nach unten
geneigt werden. Bei dieser so genannten ,longitudinalen Extraktion werden
die Inhomogenititen des Extraktionsfeldes beim Ubergang zum Driftbereich
minimiert. Somit ist gewahrleistet, dass die oben genannte Bedingung fiir die
Flugzeitfokussierung tatséchlich fiir alle Ionentrajektorien erfiillt ist. Die er-
reichbare Auflésung ist daher optimal.

e Zum anderen steigt — wie im vorangegangenen Abschnitt ausgefiihrt — durch
die Vergroferung des Detektors die Akzeptanz fiir hohe Transversalimpuls-
iibertrage, wie sie bei den in dieser Arbeit betrachteten Einfangprozessen in
Stofen mit hochgeladenen Ionen auftreten. So stellte sich in einer Messreihe
mit dem Stoksystem (Ar'®T* 1 He) heraus, dass der doppelte Elektronen-
einfang aufgrund der zu geringen Akzeptanz des zuvor verwendeten Detektors
faktisch nicht untersucht werden konnte. In Kapitel 3 wird ausgefiihrt, dass
dieser Bereich nun zugénglich gemacht wurde. Durch den Aufbau des neuen
Detektors sind demnach neue interessante Forschungsmoglichkeiten entstan-
den.

Im Folgenden wird zunéchst die Funktionsweise eines MCP-Detektors im Allge-
meinen erldutert und anschliefend die speziell beim Aufbau des neuen Detektors
verwendete Technologie beschrieben. Zuletzt wird die Leistungsfahigkeit des neuen
Detektors anhand einer Testmessung mit einem a-Strahler diskutiert.
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Abbildung 2.8: Funktionsweise der Microchannelplates

2.4.1 Microchannelplate-Detektoren

Das Prinzip eines MCP-Detektors besteht darin, aus einem einfallenden geladenen
Teilchen eine Elektronenwolke von ewa 10° Teilchen zu erzeugen und anschliefend
den Schwerpunkt dieser Ladungswolke mit einer geeigneten Anode zu bestimmen.

Microchannelplates sind etwa 1 mm dicke Glasplatten, welche von mikroskopischen,
sehr dicht beieinander liegenden Kanélen durchzogen sind. Eine schematische Dar-
stellung zeigt Abbildung 2.8. Bei den im Reaktionsmikroskop verwendeten Model-
len betrigt der Kanaldurchmesser 25 ym und der Abstand der Mittelpunkte zweier
Kanéle 32 pym. Die Kanalwidnde bestehen aus einem hochohmigen Material, woge-
gen die Oberfliche der MCP mit einer niederohmigen Schicht iiberzogen ist. Eine
zwischen die Vorder- und Riickseite der MCP angelegte Hochspannung von typi-
scherweise 1 —2kV fallt dann gleichméfig iiber die Léange der Kanalwénde ab. Trifft
ein geladenes Teilchen eine solche Kanalwand, 16st es mehrere Elektronen aus, die
ihrerseits durch die angelegte Hochspannung wieder auf die Kanalwand beschleu-
nigt werden. So entsteht eine Lawine von Sekundérelektronen, die auf der Riickseite
des hinteren MCP austritt und anschliefend durch ein homogenes, orthogonal auf
der Oberflache des MCP stehendes, elektrisches Feld auf die ortsauflésende Anode
beschleunigt werden kann. Dabei werden Verstirkungsfaktoren bis zu 10* erreicht
[WizT79].
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Diese Verstarkung wird in der Regel durch den Einsatz zweier direkt aufeinanderge-
presster MCP erhoht. Die zwei MCP werden so aufeinander gelegt, dass die etwas
gegen die Plattennormale geneigten Kanéle eine V-Struktur bilden. Durch diese so
genannte ,,Chevron-Anordnung* wird verhindert, dass Restgasatome, die durch die
urspriingliche Ladungswolke ionisiert wurden, eine zweite Elektronenlawine auslo-
sen.

Fiir die ortsauflosende Anode kommen verschiedene Techniken zum Einsatz, die sich
in ihrem Auflosevermoégen und ihrer Totzeit unterscheiden. In dem in dieser Arbeit
verwendeten Reaktionsmikroskop besitzen der Elektronen- und der Projektildetek-
tor eine Delay-Line-Anode, der neu aufgebaute Ionendetektor eine Wedge&Strip-
Anode. Die Kernstiicke der Delay-Line-Anode sind zwei zueinander orthogonale
Wicklungen langer Drihte. Die auftreffende Elektronenwolke verursacht in den Drah-
ten einen Spannungspuls, der sich jeweils zu den Drahtenden ausbreitet. Aus der
Laufzeitdifferenz der Signale zu den Enden eines Drahtes kann jeweils eine Koordi-
nate des Entstehungsortes des Spannungspulses rekonstruiert werden.

Der Mechanismus zur Ortsbestimmung mit einer Wedge& Strip-Anode basiert auf ei-
ner geeigneten Ladungstrennung der auftreffenden Elektronenwolke. Die Oberfliche
der Anode ist in drei voneinander isolierte Elektroden aufgeteilt, welche die Bezeich-
nungen ,Wedge", , Strip* und ,Maander* tragen. In Abbildung 2.9 ist die Geometrie
dieser Elektroden schematisch dargestellt. Die Wedge-Elektrode besteht aus einer
Aufreihung gleichschenkliger Dreiecke, deren relative Flécheniiberdeckung in verti-
kaler Richtung linear zunimmt, in horizontaler Richtung aber konstant bleibt. Fiir
die Strip-Elektrode, die aus einer horizontalen Abfolge breiter werdender Streifen
besteht, verhilt sich die Anderung der relativen Flicheniiberdeckung gerade um-
gekehrt. Damit wéchst das Verhéltnis der auf die Wedge-Elektrode auftreffenden
Ladungsmenge Qy zu der gesamten Ladungsmenge der Elektronenwolke linear in
vertikaler Richtung an. Gleiches gilt fiir die Strip-Elektrode in horizontaler Rich-
tung. Die Position des Schwerpunktes der Ladungsverteilung auf der Anode kann
demnach durch die Gleichungen

. Qs
Qs + %VVVVJF Qumr (2.17)
Qs+ Qw + Qu

berechnet werden. Die M#aander-Elektrode dient lediglich der Normierung.

Yy X

Wihrend sich die erreichbare Ortsauflésung der vorgestellten Detektortypen jeweils
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Qu

Qs
Abbildung 2.9: Geometrie der Wedge& Strip-Anode

im Bereich von etwa 50 um bewegt, gibt es bei der Dauer der Signalauslese und der
damit einhergehenden Totzeiten der Detektoren deutliche Unterschiede. Wéahrend
die Totzeit bei einer Wedge&Strip-Anode im Bereich von einer Mikrosekunde liegt,
werden mit einer Delay-Line-Anode 10 — 20 Nanosekunden fiir Teilchen, welche am
selben Ort der Anode auftreffen, erreicht. Fiir unterschiedliche Auftrefforte ist sogar
der Nachweis gleichzeitig auftreffender Teilchen moglich. Daher werden Delay-Line-
Anoden als Multihit-fahig bezeichnet.

2.4.2 Das Design der neuen Anode

Der im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute Detektor basiert als MCP-Detektor mit
einer Wedge&Strip-Anode auf vielfach bewéhrten Techniken. Innovativ ist dabei
das Design mit zentralem Loch. Interessanterweise sind Delay-Line-Detektoren mit
Loch sogar kommerziell erhéltlich. Diese Anoden unterscheiden sich jedoch von den
oben vorgestellten, da hier drei Wicklungen von Dréhten zum Einsatz kommen, die
gegeneinander um 60° versetzt sind. Man spricht in diesem Zusammenhang auch von
,Hexanoden" Diese zeichnen sich im Vergleich zu gew6hnlichen Delay-Line-Anoden
durch eine tatsdchliche Multihit-Fahigkeit fiir beliebige Auftrefforte zweier Teilchen
aus. Allerdings ist sowohl der Betrieb solcher Hexanoden als auch die Auswertung
der damit gewonnenen Daten verglichen mit den gewohnlichen Anoden deutlich
aufwéndiger.
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Abbildung 2.10: Die neue Wedge&Strip-Anode. Schematische Darstellung (links)
und Photographie (rechts).

Da in Ton-Atom Stéfsen nur ein Riickstofion pro Wechselwirkung erzeugt wird und
die zu erwartenden Reaktionsraten nicht annédhernd den durch die Totzeit einer
Wedge& Strip-Anode limitierten Bereich von einem 1 MHz erreichen, kann auf einen
Multihit-fadhigen Detektor verzichtet werden. Aufgrund der kompakteren Bauwei-
se sowie der deutlich einfacheren Auslese und Handhabung fiel die Wahl auf eine
Wedge& Strip-Anode.

Wie bereits angesprochen, finden Wedge&Strip-Anoden mit dem in Abbildung 2.9
dargestellten Design standardméfig Verwendung. Im der vorliegenden Arbeit wurde
ein neuartiges Design einer Anode mit zentralem Loch entwickelt. Abbildung 2.10
zeigt neben einem Photo der neuen Anode (rechts) eine schematische Darstellung
des Konstruktionsprinzips (links).

Die Anode besitzt jeweils 42 Dreiecke (Wedge) und Streifen (Strip) mit einem Ab-
stand von 2 mm. Die Breite der Streifen wéchst linear von 300 ym (links) auf 800 ym
(rechts) an. Das mittlere und damit ldngste Dreieck — eigentlich miisste man von ei-
nem Trapez sprechen, da die Spitze der Dreiecke abgeschnitten ist — wichst ebenfalls
von 300 um (unten) auf 800 um (oben) an. Die aktive Fliche der Anode, welche in
der schematischen Darstellung gestrichelt eingezeichnet ist, hat einen Durchmesser
von 8,0 cm. Das zentrale Loch hat, wie das der verwendeten MCP, einen Durchmesser
von 6,2 mm.
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Offenbar werden durch das Loch Teile der Elektroden abgetrennt. Diese werden
auf der Riickseite der Platine wieder miteinander verbunden (in Abbildung 2.10
gepunktet dargestellt). Bei den auf dem Photo erkennbaren, dreieckférmig auf das
Loch weisenden Punkte, handelt es sich um Bohrungen durch die Platine, durch die
eine Verbindung zwischen den Leiterbahnen auf deren Riickseite der Platine und
den Elektroden auf deren Vorderseite hergestellt wird.

Es sei an dieser Stelle darauf hingewiesen, dass ein grundsatzlicher Konflikt zwischen
der Grofse einer Wedge& Strip-Anode und deren Auflésungsvermogen besteht. Letz-
teres ist durch den Gradienten der relativen Fliacheniiberdeckung der Elektroden
bestimmt. Nun kann bei einer Vergréfserung der Anode dieser Gradient nur bedingt
aufrecht erhalten werden, da die Periodenlédnge, also der Abstand zweier Streifen
bzw. Dreiecke, durch folgende Tatsache beschréankt ist: Fiir eine stetige Bestimmung
des Schwerpunktes der auftreffenden Elektronenwolke muss gewéhrleistet sein, dass
diese mehrere Segmente der Elektroden tiberdeckt. Fillt die Halbwertsbreite der auf-
treffenden Elektronenverteilung unter die Periodenldnge der Elektroden, so treten
periodische Storungen bei der Ortsbestimmung auf [MJL81]. In Abschnitt 2.4.4 wird
diskutiert, welche Auswirkung dieses Problem auf die Leistung des neue Detektors
hat.

2.4.3 Der Aufbau des Detektors

In diesem Abschnitt werden die Besonderheiten des Aufbaus des neuen Detektors,
welche sich durch das zentrale Loch ergeben, diskutiert. Wie in Abschnitt 2.4.1 aus-
gefiihrt, wird fiir den Betrieb eines MCP-Detektors eine Hochspannung im Bereich
von 1 — 2kV zwischen der Vorderseite des ersten und der Riickseite des zweiten
MCP angelegt. Die dadurch im Bereich des Lochs der MCP entstehenden, stark in-
homogenen Felder wiirden eine Passage des Projektilstrahls nicht zulassen. Um einen
feldfreien Driftbereich fiir die Projektilionen durch den Detektor zu gewahrleisten,
wird in das Loch des Detektors ein Edelstahlrohrchen in Strahlrichtung eingepasst.

In Abbildung 2.11 ist der komplette Aufbau des Detektors dargestellt. Die beiden
MCP werden durch Kontaktringe aufeinandergepresst. Zwischen MCP und Anode
befindet sich ein 10 mm langer Driftbereich, in dem die Aufweitung der austreten-
den Elektronenwolke erfolgt. Ein weiterer Ring zwischen MCP und Anode sorgt
einerseits fiir eine Abschirmung von Storfeldern, welche die Elektronentrajektorien
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Abbildung 2.11: Aufbau des kompletten Detektors

beeinflussen und so Abbildungsfehler verursachen kénnen. Andererseits wird er ge-
nutzt, um die Trajektorien der austretenden Elektronen etwas zur Detektormitte hin
zu lenken. Da der Durchmesser der aktiven Flache der Anode mit 8,0 cm genau so
groft ist wie derjenige der MCP, wiirde anderenfalls ein Teil der Elektronen, welche
durch das Auftreffen eines Ions am Rand des Detektors erzeugt werden, neben dem
aktiven Bereich der Anode auftreffen. Da dort jeweils nur noch eine der Elektro-
den vorliegt, wiirden Verzerrungen des Ortsbildes an den Réndern verursacht. Im
Betrieb hat sich bewéhrt, fiir die Riickseite des MCP und den Abschirmring das
gleiche Potential zu wiahlen und die Anode dagegen um 200V zu versetzen. Hinter
der Anode befindet sich eine ebenfalls kontaktierbare Edelstahlplatte.

Der komplette Detektor ist auf eine fest mit der Driftrohre verbundene Grundplat-
te montiert, welche in der Mitte eine kreisformige Offnung mit einem Durchmesser
von 8,4 cm besitzt. Um einen zu hohen Druck auf die empfindlichen MCP zu ver-
meiden, ist der Detektor nicht fest mit der Grundplatte verschraubt, sondern iiber
Sprengringe federnd gehaltert. Ein engmaschiges Edelstahlnetz auf der Vorderseite
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der Grundplatte verhindert einen Durchgriff der Hochspannung von circa —2kV auf
der Vorderseite des MCP in den sich anschlieffenden Driftbereich. So entsteht ein
homogenes elektrisches Feld zwischen besagtem Netz und dem MCP, welches die
Riickstoftionen auf eine kinetische Energie beschleunigt, die fiir das Auslosen einer
Elektronenlawine in einem Kanal des MCP ausreicht.

Um die Strahlachse ist ein diinnwandiges Edelstahlrohrchen mit einem Innendurch-
messer von 4,6 mm angebracht. Um eine elektrische Verbindung zwischen den un-
ter Hochspannung stehenden Bestandteilen des Detektors zu vermeiden, wurde das
Edelstahlrohrchen im Bereich zwischen dem angesprochenen Edelstahlnetz und der
Anode in ein Keramikréhrchen mit einem Auftendurchmesser von 6 mm eingepasst.

Das Edelstahlrohrchen ist mit der Platte, die sich hinter der Anode befindet, leitend
verbunden. Um elektrische Felder innerhalb der Driftréhren des Spektrometers zu
vermeiden, kann das Réhrchen so auf Driftrohrenpotential gelegt werden. Durch das
Rohrchen wird nun allerdings der Driftbereich zwischen MCP und Anode gestort.
In der Niahe des Rohrchens treten starke Inhomogenitéiten des elektrischen Feldes
auf. Es ist also im zentralen Bereich mit Abbildungsfehlern zu rechnen. Tatséch-
lich konnte beispielsweise eine Abhéngigkeit des effektiven Lochdurchmessers im
Ortsspektrum von der Spannungsdifferenz zwischen MCP und Anode beobachtet
werden.

Durch eine einfache Konstruktion konnte dieses Problem gelost werden: Die Ober-
flache der Keramik wurde mit einer diinnen Graphitschicht iiberzogen. Direkt hin-
ter dem MCP wurde ein kleiner Titanring auf die Keramikoberfliche gel6tet. Eine
Feder, welche sich zwischen der Endplatte des Detektors und dem Ende des Ke-
ramikrohrchens befindet, driickt dieses nun in Richtung des MCP. Somit wird der
Titanring gleichméfig gegen die Riickseite des MCP gepresst, wodurch ein elektri-
scher Kontakt entsteht. Das Ende der Keramik ist iiber die Feder mit der Endplatte
kontaktiert. Durch die gleichméfkige Widerstandsschicht auf der Keramikoberflache
ist das MCP mit der Endplatte iiber einen Gesamtwiderstand von 1 MS2, welcher
gleichméfig iiber die Lange des Rohrchens abfillt, verbunden. Im Betrieb wird nun
die Endplatte auf Anodenpotential gelegt. Die Beschleunigungsspannung zwischen
MCP und Anode féllt also gleichmékig iiber die Widerstandsschicht der Kerami-
koberflache ab. Dadurch kann die Storung des Driftbereichs durch das Rohrchen
minimiert werden.
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2.4.4 Testmessung

Um die Abbildungseigenschaften des Detektors zu tiberpriifen, wurden Testmessun-
gen mit einer 2*!Am-Quelle, welche a-Strahlung mit einer kinetischen Energie im
MeV-Bereich emittiert, durchgefiihrt. Die 24! Am-Quelle wurde in einer Entfernung
von etwa 20 cm vor den Detektor platziert. In den Strahlengang wurde eine Loch-
maske gestellt. Das dabei erzeugte Ortsspektrum, welches unter geeigneter Wahl
von Verstarkungsfaktoren fiir die gemessenen Ladungsmengen Qs , Qs und Qs
nach dem Algorithmus (2.17) berechnet wurde, ist in Abbildung 2.12 dargestellt.
Hierbei wurde die Driftrohre, das Edelstahlrohrchen und die Anode geerdet, die
MCP wurden mit einer Spannung von —2kV vorne und —200V hinten betrieben.
Der Abschirmring befand sich ebenfalls auf —200 V.

Bis auf eine leichte Nichtlinearitit in der z-Koordinate, welche in der weiteren Da-
tenverarbeitung korrigiert werden kann, stellt das Spektrum ein unverzerrtes Abbild
der Lochmaske dar. Tatsachlich konnte der durch das Rohrchen verursachte tote Be-
reich des Detektors auf einen Durchmesser von etwa 10 mm reduziert werden, was
dem realen inaktiven Bereich der MCP entspricht. Der in Abschnitt 2.4.3 angespro-
chene Effekt einer von der Beschleunigungsspannung der Elektronen abhéngigen,
effektiven Vergroferung des toten Bereichs aufgrund der Aufladung des Keramik-
rohrchens konnte demnach durch die Graphitbeschichtung beseitigt werden.

Auffallend ist allerdings die ausgepragte Streifenstruktur des Ortsspektrums. In Ab-
schnitt 2.4.2 wurde erldutert, dass solche periodischen Stérungen von einer im Ver-
gleich zur Periodenlénge der Elektrodenstruktur der Anode zu geringen Aufweitung
der Elektronenwolke im Driftbereich herriihren kénnen. Gegen diese Argumentation
spricht jedoch, dass die gleiche Streifenstruktur auch noch bei einer sehr kleinen Be-
schleunigungsspannung im Driftbereich der Elektronen von 20 V zu beobachten war.
Ein weiterer Mechanismus, welcher zu einer solchen Streifenstruktur fiihren kénnte,
ist eine elektrostatische Aufladung der Isolatorbahnen, welche die Elektroden der
Anode voneinander trennen.

Bei den bislang im Hause verwendeten Wedge&Strip-Anoden wurde dieser Effekt
nicht beobachtet. Deren Design unterscheidet sich allerdings stark von demjenigen
der neuen Anode. Die herkbmmlichen Anoden werden auf der Riickseite mit einer
gleichméfigen Germaniumschicht versehen und anschliefend ,falsch® herum in den
Detektor eingebaut. Dadurch trifft die Elektronenwolke auf die Germaniumschicht
und flieft aufgrund deren hohem elektrischen Widerstand relativ langsam nach au-
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Abbildung 2.12: Abbildung der Lochmaske auf den neuen Ionendetektor.

fsen ab. Diese auseinanderlaufende Flichenladungsdichte induziert eine Spiegella-
dung in den Elektroden der Anode. Somit wird sowohl die gewiinschte Aufweitung
der Ladungsverteilung der Elektronen erreicht, als auch eine elektrostatische Aufla-
dung der Isolatorbahnen der Anode vermieden.

Fiir die neue Anode ist dieses Vorgehen allerdings nicht moglich, da hier die Riick-
seite der Platine dazu genutzt wird, die durch das Loch abgetrennten Bereiche der
Elektroden wieder miteinander zu verbinden. Zu Testzwecken wurde eine Kaptonfo-
lie manuell mit Graphit beschichtet und vor der Anode in den Detektor eingebaut.
Tatséchlich war die Streifenstruktur dadurch nicht mehr beobachtbar. Da manuell
keine perfekt homogene Graphitschicht aufgetragen werden konnte, traten starke
Verzerrungen des Ortsspektrums auf. Ferner sorgte die Aufweitung der Elektronen-
verteilung in den inaktiven Bereich der Anode fiir weitere Abbildungsfehler. Diese
Probleme konnen jedoch durch eine professionell mit Germanium beschichtete Glas-
platte behoben werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine solche allerdings noch
nicht angefertigt.

Die im Ubergangsbereich von den bestrahlten zu den durch die Maske abgeschirm-
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ten Bereichen des Ortsspektums auftretende Kante ist durch die Ortsauflosung des
Detektors aufgeweicht. Damit konnte eine Abschétzung des Auflésevermogen des
Detektors von etwa 0,5 mm gewonnen werden. Dieser Wert ist zwar weniger gut als
derjenige der bislang verwendeten Wegde&Strip-Detektoren, reicht aber dennoch
aus, um alle relevanten Strukturen aufzulGsen.
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2.5 Aufbau einer Test-lonenquelle

Wie oben diskutiert, kann durch die Heidelberger EBIT ein Strahl sehr hochgelade-
ner Tonen mit Stromen von typischerweise wenigen pA fiir Messungen zur Verfiigung
gestellt werden. Daraus resultieren in der Regel Reaktionsraten von R < 1Hz. Da
zahlreiche Experimente an der EBIT durchgefiihrt werden, steht dieser Strahl nur
eine begrenzte Zeit zur Verfiigung. Es ist daher fiir das Gelingen einer Strahlzeit
notwendig, von Beginn an ein funktionierendes und gut eingestelltes Reaktionsmi-
kroskop zur Verfiigung zu haben. Um dies zu gewéhrleisten, wurde im Rahmen dieser
Arbeit eine Test-Ionenquelle aufgebaut, wodurch das Reaktionsmikroskop schon vor
der eigentlichen Strahlzeit unter Realbedingungen getestet werden kann.

Dabei wurde die bewéhrte Technologie einer Penning-Ionenquelle verwendet, welche
einen Strahl niedrig geladener Ionen mit einer Stromstirke in der Grofenordnung
von einem mA erzeugt. Die Quelle ist einfach handhabbar und lauft iiber Stunden
stabil. Da derartige Quellen im Hause als Ionenversorgung der Beschleunigeranlage
zum Einsatz kommen, konnte eine bereits vorhandene Quelle verwendet werden.
Die Intergration in die EBIT-beamline stellte eine grofe Herausforderung dar, da
auf engem Raum ein differentielles Pumpsystem konstruiert werden musste, um das
dort vorherrschende sehr gute Vakuum im 107° mbar-Bereich nicht zu gefihrden.
Ferner wurde die komplexe Hochspannungs- und Stromversorgung aufgebaut.

In diesem Kapitel wird zunéchst das Arbeitsprinzip einer Penning-Ionenquelle aus-
fithrlich diskutiert. Es folgt eine Beschreibung der Realisierung des Pumpsystems
sowie der Hochspannungsversorgung. Anschliefend werden die relevanten Betriebs-
parameter und Spannungen vorgestellt.

2.5.1 Funktionsweise der Penning-lonenquelle

Der Ionisationsmechanismus einer Penning-Ionenquelle ist eine durch ein Magnet-
feld unterstiitzte Gasentladung, die so genannte , Penning-Entladung®. Ist das dazu
notwendige Plasma einmal geziindet, werden durch Ionenbomardement einer Kaltka-
thode Elektronen produziert. Diese werden dann durch die Uberlagerung eines star-
ken elektrischen Potentialgradienten mit einem axialen Magnetfeld auf Spiralbahnen
in die Plasmaregion beschleunigt und sorgen so fiir eine effektive Ionisation des Ar-
beitsgases. Im Gegensatz zu einer gewohnlichen Gasentladung, wie sie beispielsweise
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Abbildung 2.13: Aufbau der Penning-Ionenquelle

in Neonréhren zum Einsatz kommt, ziindet das Plasma dieser Penning-Entladung
schon bei Arbeitsdriicken im Bereich von 107° mbar. Damit kann die Quelle iiber
ein differentielles Pumpsytem in das Ultrahochvakuum (UHV) der EBIT-beamline
integriert werden.

In Abbildung 2.13 ist der Aufbau der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Quelle
dargestellt. Der rot eingezeichnete Anodenzylinder ist gegen das Gehéuse elektrisch
isoliert und kann so auf eine positive Hochspannung gebracht werden. Dadurch ent-
steht ein im Inneren des Zylinders nahezu konstantes Potential, welches zu beiden
Seiten hin rasch abféllt. Werden im Inneren Ionen produziert, so werden diese je
nach Entstehungsort in Extraktionsrichtung oder in die entgegengesetzte Richtung
beschleunigt. Entgegen der Extraktionsrichtung durchlaufen die Ionen einen konisch
auseinanderlaufenden Driftbereich, der durch eine Tantalscheibe (gelb dargestellt)
begrenzt ist. Der so aufgeweitete Strahl trifft grofflachig auf dieses Sputter-Material
und produziert dabei freie Elektronen. Diese werden nun durch das angelegte Po-
tential wieder in Richtung des Anodenzylinders beschleunigt.

Die blau dargestellte Spule erzeugt ein homogenes axiales Magnetfeld, welches die
Elektronen auf Spiralbahnen zwingt. Ahnlich wie bei der EBIT entsteht also ein
fokussierter, hochenergetischer Elektronenstrahl, welcher fiir eine weitere Ionisati-
on des Arbeitsgases sorgt. Allerdings liegt bei der Penning-Ionenquelle keine Falle
fiir die produzierten Ionen vor. Diese werden schnell aus dem Plasma herausbe-
schleunigt, weshalb hauptséchlich einfach geladene Ionen produziert werden. Mit
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Penning-Quelle Isolator

Extraktionselektrode Einzellinse

Abbildung 2.14: Die Extraktion des Ionenstrahls. Das hellblau dargestellte Gehéuse
der Penning-Ionenquelle kann gegen das Gehéuse der Einzellinse
auf eine Hochspannung gelegt werden.

geringerer Ausbeute konnen zudem noch mehrfach geladene Ionen im pA-Bereich
erzeugt werden (siehe [BB74]).

Mit dem bislang beschriebenen Aufbau kann ein Strahl niedrig geladener Tonen mit
einer kinetischen Energie, welche durch das Potential des Anodenzylinders festgelegt
ist, erzeugt werden. Fiir den Betrieb der Quelle giinstige Anodenspannungen liegen
— wie in Abschnitt 2.5.4 diskutiert — im Bereich von 1 —1,5kV. Bei dem im Rahmen
dieser Arbeit verwendeten Aufbau kann die komplette Quelle auf eine Hochspan-
nung von bis zu 20kV gegen Erde gelegt werden. Diese Hochspannung fallt iber den
in Abbildung 2.14 weifs dargestellten Isolator gegen das auf Erdpotential liegende
Gehéuse der sich anschliefenden Einzellinse ab. Die goldfarben eingezeichnete Ex-
traktionselektrode ist nur wenige Millimeter vom Gehduse der Ionenquelle entfernt.
Zwischen dem Zentrum des Anodenzylinders und der Extraktionselektrode liegt also
zur Beschleunigung der Ionen eine Potentialdifferenz von maximal 21,5kV. Hinter
der Extraktionselektrode befindet sich eine Einzellinse. Diese besteht aus einer An-
ordnung von drei Hohlzylindern, wobei der mittlere Zylinder (rot) auf eine Hoch-
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spannung gegen die geerdeten duferen Zylinder (goldfarben) gelegt werden kann.
Bei geeigneter Wahl dieser Spannung wird damit eine Fokussierung des Ionenstrahls
erreicht. Details zur Extraktion werden ebenfalls in Abschnitt 2.5.4 diskutiert.

2.5.2 Das differentielle Pumpsystem

Wie bereits erwiihnt, betriigt der Arbeitsdruck der Penning-Ionenquelle 1075 mbar.
In der kompletten EBIT-beamline liegt dagegen ein sehr gutes UHV im Bereich
von 1071% mbar vor, um die Wechselwirkungsrate der hochgeladenen Ionen mit dem
Restgas klein zu halten. Im Rahmen dieser Arbeit wurde zur Realisierung dieser Va-
kua ein differentielles Pumpsystem aufgebaut. Zwischen der Kammer mit dem Ar-
beitsdruck der Quelle und dem Schaltmagneten befindet sich eine separat gepumpte
Kammer, welche jeweils durch ein R6hrchen zur Strahlpassage mit der benachbarten
Kammer verbunden ist.

In Abbildung 2.15 ist der realisierte Aufbau dargestellt. Links befindet sich die
Penning-lonenquelle, gefolgt von einer Einzellinse zur Fokussierung des extrahierten
Strahls (Details zur Extraktion werden in Abschnitt 2.5.4 diskutiert). Uber einen

ebenfalls neu konstruierten Adapter wird die Quelle mit einem modifizierten Stan-
dard CF100-Kreuz verbunden.

In dieses Kreuz wurden zwei Edelstahlplatten eingeschweifst. Die aus Sicht der ITo-
nenquelle erste Platte ist in einem Winkel von 45° zur Horizontalen genau in die
Mitte des Kreuzes eingepasst. Die Form dieser Platte entspricht einer Ellipse. Die
zweite Platte befindet sich am Ende des Kreuzes und ist vertikal ausgerichtet. Bei-
de Platten haben ein Loch mit einem Durchmesser von einigen Zentimetern in der
Mitte. Der rechte Flasch des Kreuzes ist {iber ein Ventil mit dem Schaltmagnet
verbunden.

Auf die eingeschweifsten Platten wurde jeweils ein Edelstahlréhrchen mit einem In-
nendurchmesser von 5mm in Strahlrichtung montiert. Die Réhrchen befinden sich
auf scheibenformigen Halterungen, welche gegen die eingeschweifiten Platten elek-
trisch isoliert sind. Um die R6hrchen exakt auf die Strahlachse zu justieren, wurde
die Verbindung der Rohrchen mit dem Kreuz so konstruiert, dass die Rohrchen in
jeder Raumrichtung um kleine Winkel geneigt und um einige Millimeter verschoben
werden konnen. Dies ist notwendig, da beim Einschweifsen der Platten Verzerrungen
aufgrund der groften Temperaturen auftreten, wodurch eine exakte Ausrichtung der
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Abbildung 2.15: Aufbau des differentiellen Pumpsystems

Platten nicht gewihrleistet werden kann. Uber eine zusitzlich in das Kreuz einge-
baute elektrische Durchfithrung kénnen die R6hrchen von aufsen kontaktiert werden.
So kann einerseits der auf die Rohrchen treffende Ionenstrom gemessen und damit
der Strahl diagnostiziert werden und andererseits konnen die Rohrchen selbst auf
eine Spannung gegen das Gehéduse gelegt werden. In Abschnitt 2.5.4 wird gezeigt,
dass Letzteres zur Fokussierung des Strahls genutzt werden kann.

Der linke und der untere Arm des Kreuzes bilden zusammen mit der Ionenquelle
und der Einzellinse eine Kammer, welche lediglich durch ein 10 cm langes Réhrchen
mit der zweiten Kammer, die aus dem oberen und rechten Arm des Kreuzes be-
steht, verbunden ist. Diese zweite Kammer wiederum ist lediglich durch ein 7cm
langes Rohrchen mit dem Schaltmagneten verbunden. Zwischen den so getrennten
Kammern kann je nach Pumpleistung eine Druckdifferenz von mehreren Gréfsenord-
nungen aufrecht erhalten werden.

Fiir die Ionenquelle kommt folgendes Pumpsystem zum Einsatz: Eine Membran-
Vorpumpe erzeugt fiir beide Kammern ein gemeinsames Vorvakuum im Bereich von
0,5 mbar unter Gaslast. Das Hochvakuum der ersten Kammer wird durch eine 250-
Liter Turbomolekularpumpe, das Ultrahochvakuum der zweiten Kammer durch die
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Reihenschaltung einer 70-Liter und einer 250-Liter Turbomolekularpumpe erzeugt.
Beim Betrieb der Penning-Ionenquelle wird die Gaszufuhr so geregelt, dass in der
ersten Kammer ein Arbeitsdruck von 1 x 1075 mbar herrscht. Daraus resultiert dann
ein Druck von 5 x 107" mbar in der zweiten Kammer und von 7 x 10~ mbar im
Schaltmagnet. Das Vakuum der EBIT-beamline kann demnach durch den Betrieb
der Ionenquelle nicht aufrecht erhalten werden. Die verursachte Storung ist allerdings
gering und der urspriingliche Druck von 107! mbar wird nach dem Abschalten der
Quelle schnell wieder erreicht.

2.5.3 Spannungsversorgung

Wie bereits in Abschnitt 2.5.1 erwéhnt, kann die komplette Penning-Tonenquelle auf
eine Hochspannung von bis zu 20kV gelegt werden und so die kinetische Energie
des extrahierten Strahls je nach Anforderung variiert werden. Fiir den Betrieb der
Quelle muss zum einen eine Hochspannung von 1—1,5kV zwischen dem Gehéuse der
Quelle und dem Anodenzylinder und zum anderen ein Magnetfeld zur Biindelung
des Elektronenstrahls bereitgestellt werden. Die dazu verwendete Spule ist an einem
Ende mit dem Gehéuse verbunden. Der Spulenstrom von typischerweise 2 A fliefst
also iiber das Gehéause ab.

Wiirde die Spule bei einer Extraktionsspannung von 20kV iiber ein Netzgerit be-
trieben, welches sich auf Erdpotential befindet, ware hierfiir eine Ausgangsleistung
von 40kW noétig. Da dies einen undenkbar hohen Aufwand darstellt, werden die
zum Betrieb der Quelle benotigten Netzgeridte zusammen mit der Ionenquelle auf
das Extraktionspotential gelegt.

Die zur Versorgung dieser Gerate benotigte Netzspannung wird durch einen Trenn-
transformator bereitgestellt. Ein Trenntransformator ist ein gewdhnlicher Transfor-
mator mit galvanischer Trennung zwischen den Wicklungen, der die Netzspannung
im Verhéltnis 1:1 auf die Sekundarwicklung iibertragt. Soll — wie fiir die Ionenquelle
bendtigt — eine DC Hochspannung zwischen den Wicklungen angelegt werden, ist
eine besondere Isolation, eine so genannte Schutztrennung, vonnéten.

In Abbildung 2.16 ist der verwendete Schaltplan schematisch dargestellt. Das Hoch-
spannungs- und das Hochstromnetzgerit, die die Anodenspannung bzw. den Spu-
lenstrom liefern, befinden sich auf einer Plattform, die durch ein weiteres Hochspan-
nungsnetzgerit auf Extraktionspotential gelegt wird. Der eine Anschlufs der Sekun-
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Abbildung 2.16: Schaltplan der Hochspannungsversorgung der Ionenquelle

dérseite des Trenntransformators wird ebenfalls mit dem Hochspannungsausgang
des Extraktionsspannungsnetzgerites verbunden, wahrend der andere Anschluf, der
die hochtransformierte 230 V AC Spannung tragt, mit dem Netzeingang der beiden
Netzgeréate verbunden wird. Das Gehéuse der Quelle wird ebenfalls direkt mit der
Hochspannungsplattform kontaktiert. Jeweils die Phase der hochgelegten Netzge-
rite wird mit dem Anodenzylinder bzw. einem Spulenende verbunden. Sowohl der
Anodenstrom als auch der Spulenstrom fliefsen iiber das Gehéuse der Quelle ab.

In der praktischen Umsetzung besteht die Hochspannungsplattform aus zwei Alu-
miniumplatten, welche durch vier Stangen miteinander verbunden sind. Die hoch-
gelegten Netzgeriate werden zwischen den Platten fest eingeklemmt. Die Kanten der
Platten sind abgerundet um Uberschlige aufgrund zu hoher elektrischer Felder an
scharfen Kanten zu vermeiden. Die Plattform ist auf den Trenntransformator ge-
schraubt, der somit zusétzlich als isolierender Sockel dient. Dieser Aufbau befindet
sich in einem speziell angefertigten Rack, welches unterhalb der Ionenquelle genau in
den zur Verfiigung stehenden Raum eingepasst wurde. Da eine Beriihrung der unter
Spannung stehenden Teile lebensgeféahrlich ist, sind sie durch einen Aluminiumka-
fig abgeschirmt. Die Regler der Geriate werden durch Plexiglasstangen, welche aus
dem Kafig herausragen, verlangert. Dadurch ist eine Manipulation der Spannungen
wahrend des Betriebs moglich. Das Extraktionsspannungsnetzgeréit sowie ein wei-
teres Netzgerat, welches die schon angesprochene Einzellinse versorgt, sind direkt
unterhalb des Kéfigs in das Rack montiert.
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2.5.4 Betrieb

Die Penning-Tonenquelle besitzt mehrere einstellbare Betriebsparameter. Dazu ge-
horen der Arbeitsgasfluss F', die Anodenspannung U, und die Magnetfeldstiarke B,
welche proportional zum Spulenstrom Ig ist. Je nach gewéhlter Einstellung dieser
Parameter andert sich der erreichte totale Ionenstrom I;;,. Eine detaillierte Un-

tersuchung dieser Abhéngigkeiten fiir eine dhnlich konstruierte Penning-Ionenquelle
findet sich in [BB74].

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit aufgebaute Quelle soll der Justage des
Reaktionsmikroskops dienen. Ein stabiler, verschleiffarmer Betriebsmodus ist daher
erwiinscht, weshalb die Quelle in der Regel unter Minimalleistung betrieben wird.
Die Maximierung des Ionenstroms I;;, ist nicht nétig, da die erreichten Strome
ohnehin in jedem Fall mehr als ausreichend sind.

Ferner ist die Einstellmdglichkeit der Anodenspannung und des Spulenstroms da-
durch begrenzt, dass keine Kiihlung der Quelle erfolgt. Bei einem dauerhaften Be-
trieb mit Spulenstromen I > 2 A und Anodenstromen I, > 1 mA wiirde die Quelle
zu sehr aufgeheizt und dadurch beschddigt. Aufserdem verursachen hohere Ionen-
strome eine erhohte Sputterrate der Tantalkathode, welche dadurch schnell abgetra-
gen werden kann. Zwar wird deren Lebensdauer durch die Aufweitung des Ionen-
strahls, die durch die konisch auseinanderlaufende Form der Gegenkathode verur-
sacht wird (siche Abbildung 2.13), erhoht. Die Tantalkathode stellt aber dennoch
das am schnellsten verschleifende Bauteil dar [BBWS80].

Bei der Inbetriebnahme der Quelle wird folgendermafen vorgegangen: Zunachst wird
der Gasfluss so eingestellt, dass ein Arbeitsdruck in der Quelle von etwa 10~° mbar
vorliegt. Dann wird die Anodenspannung auf U4 = 1,5kV eingestellt. Anschliefsend
wird das Magnetfeld langsam hochgefahren, bis das Plasma ziindet. Dies geht mit
einem raschen Anstieg des Anodenstroms einher. Der Anodenstrom wird durch Ma-
nipulation des Gasflusses und des Spulenstroms im Bereich von 1,5 — 2 A auf einen
stabilen Wert von etwa I, = 1mA geregelt. Ein stabiler Wert ist dann erreicht,
wenn sich der Anodenstrom durch kleine Variationen dieser Parameter nicht mehr
andert.
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Extraktion des lonenstrahls

Fiir die Extraktion des Ionenstrahls aus der Penning-lonenquelle ist der Einsatz der
ober beschriebenen Einzellinse essentiell. Wird diese nicht verwendet, so trifft ein
Grofsteil des Strahls auf das erste Rohrchen der differentiellen Pumpstufe.

Die Einzellinse besteht aus drei Hohlzylindern. Wahrend die beiden &uferen Zylin-
der iiber das Gehause geerdet sind, kann der mittlere Zylinder kontaktiert werden.
Uber den verwendeten Isolator kann eine Spannung von bis zu etwa 30 kV angelegt
werden. Dadurch entsteht ein Potentialverlauf, der eine fokussierende Wirkung auf
den Ionenstrahl hat. Die Einzellinse kann dabei in einem abbremsenden oder einem
beschleunigenden Modus betrieben werden. Fiir einen Ionenstrahl bedeutet dies das
Anlegen einer positiven bzw. negativen Hochspannung. Generell kann festgestellt
werden, dass der effektivere Mechanismus durch den abbremsenden Modus gege-
ben ist. Er geht allerdings im Bereich der hochsten Feldstdarken mit einer starkeren
Defokussierung als der beschleunigende Modus einher.

Die Wirkung einer Einzellinse ist mit der Wirkung einer konvexen Sammellinse in
der geometrischen Strahlenoptik vergleichbar. Achsnahe, parallele lonentrajektorien
werden in einem Brennpunkt fokussiert, dessen Abstand vom Linsenzentrum als
Brennweite f bezeichnet wird. Anders als in der geometrischen Optik ist dieser
nicht durch die Geometrie der Linse bestimmt, sondern kann durch Variation der
Hochspannung verandert werden.

Bei dem in dieser Arbeit verwendeten Aufbau wird die Einzellinse im abbremsenden
Modus betrieben. Mit der Simulationssoftware SIMION wurden der Potentialverlauf
der Ionenquelle und der Einzellinse sowie darauf basierend die Ionentrajektorien be-
rechnet. Der Simulation liegen die exakten Mafe der verwendeten Quelle zugrunde.
Ferner wurden fiir den Betrieb der Quelle typische Werte von U.,; = 10kV und
Ua = 1,5kV verwendet, woraus eine Strahlenergie von 11,5keV /q folgt.

Zur Berechnung der Ionentrajektorien wurden per Zufallsgenerator He' Ionen im
Inneren des Anodenzylinders mit geringer kinetischer Energie im meV-Bereich und
zufilligem Anfangsimpulsvektor erzeugt. Fiir die mittlere Elektrode der Einzellinse
wurde ein mit 10,6 kV ziemlich hohes Potential gewahlt, was eine Brennweite von
etwa 8cm zur Folge hat. In Abbildung 2.17 ist das Resultat dieser Simulation im
Bereich um die Einzellinse dargestellt. Im zentralen Bereich der Einzellinse bildet
sich ein Sattelpunkt aus. Durchlauft ein Ion dieses Sattelpotential nicht mittig, so
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2.5 Aufbau einer Test-lonenquelle

Tantalkathode (+10 kV) Gehéause der lonenquelle (+10 kV)

Extraktionselektrode (0 V)

Einzellinse: Mitte (+10,6 kV)

Anodenzylinder (+11,5 kV)

Einzellinse: AuBen (0 V)

Abbildung 2.17: Potentialverlauf der Einzellinse im abbremsenden Modus

erfahrt es eine zur Srahlachse hin weisende Kraft. Die Simulation zeigt deutlich eine
fokussierende Wirkung.

Es stellt sich heraus, dass durch die oben genannten Einstellungen — insbesondere
durch die sehr kurze Brennweite der Einzellinse — die héchsten Strome auf den in
Abschnitt 2.1 erwéhnten Schlitzen hinter dem Schaltmagnet bzw. direkt vor dem
Reaktionsmikroskop gemessen werden kénnen. Offenbar kann nur in diesem Fall ein
grofser Anteil des produzierten Ionenstroms das erste Rohrchen der differentiellen
Druckstufe passieren.

In Abbildung 2.18 ist das Ergebnis einer Simulation unter Beriicksichtigung der bei-
den Rohrchen der differentiellen Druckstufe dargestellt. Man erkennt deutlich den
scharfen Fokus des Ionenstrahls direkt am Eintrittspunkt in das erste Rohrchen.
Zudem wird deutlich, dass der Ionenstrahl hinter diesem Rohrchen wieder stark di-
vergiert. An dieser Stelle wird ein grundsétzliches Problem des verwendeten Aufbaus
augenfillig: Wie in Abschnitt 2.1 beschrieben, besitzt die EBIT-beamline kein Fo-
kussierelement. Ein divergenter Strahl kann lediglich durch den Einsatz der Schlitze
unter hohen Stromverlusten kollimiert werden. Es wére daher sinnvoll, den Fokus
der Einzellinse auf den etwa 6 m entfernten Reaktionspunkt im Reaktionsmikroskop
zu legen. Allerdings befindet sich wenige Zentimeter hinter der Quelle ein schmales
Rohrchen; ein solches Vorgehen ist daher nicht mdoglich.
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Abbildung 2.18: Simulation des Strahlengangs durch die Einzellinse und die Rohr-
chen des differentiellen Pumpsystems.

Die dargestellte Simulation zeigt, dass dieses Problem prinzipiell durch die Moglich-
keit, die Rohrchen selbst auf eine Hochspannung zu legen und so den lonenstrahl
nachzufokussieren, gelost werden kann. Durch die Wahl einer Spannung von —3kV
an dem zweiten Rohrchen tritt aus diesem in der Simulation ein paralleler Strahl
aus. Hier ist der beschleunigende Modus dem abbremsenden vorzuziehen, um eine
Aufweitung des Strahls am Rohrcheneingang und die damit einhergehenden Verluste
zu vermeiden. In der Praxis stellte sich der gewiinschte Effekt jedoch nicht ein. Die
wahrscheinlichste Ursache hierfiir ist, dass das zweite Rohrchen nicht perfekt auf
die Strahlachse justiert ist. Die dadurch entstehenden assymmetrischen Feldverldufe
lenken einen Grofsteil des Strahls auf die Rhrchenwand.
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Kapitel 3

Experimentelle Ergebnisse

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde eine detaillierte Vermessung des Elektro-
neneinfangs in Stéfsen 42-fach geladenen Xenon-Ionen mit verschiedenen atomaren
Targets durchgefiihrt. Neben dem dominanten Einfach-Elektroneneinfang konnte da-
bei jeweils mit hoher Wahrscheinlichkeit Mehrfach-Einfang beobachtet werden. Es
wurde bereits in Abschnitt 1.3 ausgefiihrt, dass die theoretische Beschreibung des
Einfach-Elektroneneinfangs im Rahmen der Methode der gekoppelten Kanile sehr
gute Ergebnisse liefert. Allerdings wéchst der numerische Aufwand bei Stofsen mit
sehr hochgeladenen Ionen stark an. Durch einen Vergleich der in diesem Kapitel vor-
gestellten Daten mit derartigen Rechnungen konnten die Grenzen dieser Theorien
ausgelotet werden.

Von noch groferem Interesse ist jedoch der Mehrfach-Elektroneneinfang, da durch
eine hochaufgeldste Vermessung eines solchen expliziten Mehr-Elektronen Prozesses
tiefe Einblicke in die zugrunde liegende korrelierte Quantendynamik gewonnen wer-
den konnen. Von theoretischer Seite ist eine Beschreibung des Mehrfach-Einfangs
bislang nur in der Naherung voneinaner unabhéngiger Elektronen moglich. Daher
besteht von experimenteller Seite das Ziel, mogliche Abweichungen von diesen Theo-
rien aufgrund von Elektronen-Korrelationseffekten aufzuzeigen. Des Weiteren bieten
Mehrfach-Einfangreaktionen die Mdéglichkeit, die Abregungsprozesse der im Endzu-
stand vorliegenden, mehrfach angeregten ,hohlen Atome" zustandsselektiv zu unter-
suchen.

Im Folgenden wird der im Rahmen dieser Arbeit gewonnene umfangreiche Daten-

satz zum Einfach- und Mehrfach-Elektroneneinfang vorgestellt. Die experimentellen
Daten werden mit den Vorhersagen des in Abschnitt 1.2 diskutierten klassischen
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Over-Barrier-Modells verglichen. Ein Vergleich mit Rechnungen der in Abschnitt 1.3
vorgestellten Quantentheorie steht allerdings noch aus.

3.1 Untersuchte Stollsysteme und beobachtete
Reaktionskanale

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde eine Reihe von Messungen an dem in
Abschnitt 2.1 vorgestellten experimentellen Aufbau durchgefiihrt. Dabei wurde ein
Strahl von isotopenreinen '2?Xe*?* Ionen aus der EBIT extrahiert und iiber ein
Extraktionspotential von 10kV auf eine Projektilgeschwindigkeit von v, = 0,36 a.u.
beschleunigt. Da dies einer extrem hohen Stérung von n = ¢/v, = 118 a.u. entspricht,
konnte in allen untersuchten Reaktionen mit groffer Wahrscheinlichkeit Mehrfach-
Elektroneneinfang beobachtet werden. Wéahrend der Projektilstrahl iiber die gesamte
Strahlzeit unverdndert blieb, wurden die Edelgase Helium, Neon und Argon als
Target verwendet.

In Abbildung 3.1 sind die Riickstofsionen-Flugzeitspektren der untersuchten Stofs-
systeme dargestellt. Laut Gleichung (2.10) gilt fiir die Riickstofsionenflugzeit ¢, o
/m/q. Die Linien entsprechen also — wie in den Spektren markiert — dem Einfang
von bis zu zwei, fiinf und sieben Elektronen fiir das Helium-, Neon- bzw. Argon-
target. Die Extraktionsspannung betrug fiir die Messungen mit Helium und Neon
200V und fiir die Messungen mit Argon 100 V. In den Neon- und Argon-Spektren
ist jeweils ein breiter Peak zu erkennen, welcher von der Ionisation von Wassermo-
lekiilen des Restgases herriihrt. Da diese Prozesse nicht auf das durch den Gasjet
und den Projektilstrahl definierte Reaktionsvolumen beschréinkt sind, ist der Flug-
zeitpeak aufgeweitet. Da das verwendete Neon in der natiirlichen Isotopenverteilung
vorliegt, beobachtet man jeweils neben den zu 2°Ne gehérenden Hauptlinien eine
weitere Linie aufgrund des 22 Ne Anteils von etwa 9%.

Wie bereits erwihnt, ist der Endzustand eines solchen Mehrfach-Einfangprozesses
nicht stabil, da sich die Elektronen in hoch angeregten Zustinden des Projektils
befinden. Die Relaxation erfolgt durch das Aussenden von Photonen sowie durch
Autoionisationsprozesse. Da die Halbwertszeit der angeregten Zustiande sehr kurz ist,
finden diese Autoionisationsprozesse in unmittelbarer Nahe des Reaktionsortes statt.
Somit ist der Umladungsgrad der Projektile beim Erreichen des Projektilanalyse-
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Abbildung 3.1: Riickstokionen-Flugzeitspektren der untersuchten Stofssysteme. Die
Linien entsprechen dem Einfang von bis zu zwei, fiinf bzw. sieben
Elektronen.

Spektrometers um die Anzahl der emittierten Elektronen reduziert.

Durch das radiale elektrische Feld des in Abschnitt 2.1 beschriebenen Zylinderplat-
tenkondensators konnten die umgeladenen Xe*'", X' und Xe** Ionen raumlich
getrennt auf den Projektildetektor abgebildet werden. Das Ortsspektrum der Projek-
tile weist daher drei in horizontaler Richtung voneinander separierte Streifen auf.

In Abbildung 3.2 ist die Anzahl der Ereignisse als Funktion der Riickstofsionen-
Flugzeit und der horizontalen Koordinate des Ortsspektrums der Projektile fiir das
Neontarget dargestellt. Man erkennt drei horizontal orientierte, breite Streifen, wel-
che den unterschiedlichen Auftrefforten der einfach, zweifach bzw. dreifach umgela-
denen Projektile auf dem Detektor entsprechen. Die vertikalen, schmalen Streifen
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Abbildung 3.2: Anzahl der Ereignisse als Funktion der Riickstofsionen-Flugzeit und
der horizontalen Koordinate des Ortsspektrums der Projektile fiir
das Neontarget. Die vertikalen Linien spiegeln den Ladungszustand
der Riickstofsionen wider. Die horizontalen Streifen entsprechen dem
Umladungsgrad des Projektils.

stellen den lonisationsgrad der Riickstofionen dar. Entlang der gestrichelten Linie
befinden sich Ereignisse, bei denen sich das angeregte Projektil radiativ stabilisiert
hat. Die Maxima unterhalb dieser Linie entsprechen Mehrfach-Einfangprozessen, bei
denen sich das Projektil iiber Autoionisation stabilisiert hat. Die Maxima oberhalb
der Linie stellen offenbar ,unphysikalische” Zustéinde dar — wie beispielsweise ein
zweifach umgeladenes Projektil, das aber nur ein Elektron eingefangen hat. Diese
Zustande kénnen denjenigen Ereignissen zugeordnet werden, bei denen ein bereits
durch das Restgas umgeladenes Projektil einen weiteren Einfangprozess beim Stofs
mit dem Neontarget durchlauft. Der breite Fleck in der rechten unteren Ecke des Hi-
stogramms entspricht den Einfangprozessen der Wassermolekiile des Restgases. Fer-
ner ist rechts neben den Hauptlinien jeweils eine weitere Linie zu sehen, die von der
bereits angesprochenen natiirlichen Isotopenverteilung des Neontargets herriihrt.
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Ht Nt Nt Nett ARt AB8T At AP

Xettt 79 75 47 32 80 40 31 25
X0+ 91 25 48 54 20 56 58 56
X3t - - 5 15 - 4 11 19

Tabelle 3.1: Experimentell abgeschétzte Besetzungswahrscheinlichkeit der Projektil-
ladungszustande in Prozent.

Auftillig ist hierbei, dass die Relaxation der nach dem Mehrfach-Einfang angeregten
Projektile iiber Autionisationsprozesse dominant ist. Durch die Anzahl der Ereig-
nisse, welche sich in den jeweiligen Streifen des dargestellten Histogramms befinden,
kann eine Abschitzung der Besetzungswahrscheinlichkeiten der unterschiedlichen
Reaktionskanéle gewonnen werden. In Tabelle 3.1 sind die gemessenen Gewichtungen
dieser Abregungskanile aufgefiihrt. Da sich allerdings die Akzeptanz des Detektors
fiir die verschiedenen Kanile unterscheidet und zudem keine Korrektur des in Ab-
bildung 3.2 erkennbaren Untergrunds durchgefiihrt wurde, konnen diese Werte nur
als grobe Abschétzung der Besetzungswahrscheinlichkeiten verstanden werden.

3.2 Einfach-Elektroneneinfang

Der Einfach-Elektroneneinfang ist bei den in dieser Arbeit untersuchten Stofsyste-
men der dominante Reaktionskanal. Wird in den oben gezeigten Flugzeitspektren
(Abbildung 3.1) die Linie der einfach geladenen Riickstofionen im Detail untersucht,
so stellt sich diese als aus mehreren Maxima zusammengesetzt heraus. Aufgrund des
nach Gleichung (2.8) bestehenden linearen Zusammenhangs zwischen der Flugzeit
der Riickstoflionen und dem Q-Wert der Reaktion entsprechen diese Maxima dem
Einfang in Zusténde mit unterschiedlicher Bindungsenergie.

Gemaéf der Diskussion in Abschnitt 1.2 findet der Elektroneneinfang in hoch ange-
regte Zustinde des Projektils statt. Da in diesem Fall die Abschirmung der Kernla-
dung durch die Rumpfelektronen sehr effektiv ist, kann das Projektil in guter Na-
herung als nackter, 42-fach geladener Kern behandelt werden. Fiir die Analyse der
Flugzeitspektren wird das System aus eingefangenem Elektron und Projektilrumpf
daher ndherungsweise durch die Rydberg-Formel beschrieben, die bekanntermafen
eine Abhéngigkeit der Bindungsenergie von den Drehimpulsquantenzahlen des elek-
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Abbildung 3.3: Q-Wert Spektren des Einfach-Elektroneneinfangs fiir die untersuch-
ten Stofsysteme. Die Maxima entsprechen Zustidnden mit unter-
schiedlicher Hauptquantenzahl n. Das Spektrum des (Xe** + He)-
Stoisystems stammt aus einer Messung mit dem alten Detektor.

tronischen Zustandes vernachléssigt. Die einzelnen Maxima der Flugzeitspektren
des Einfach-Elektroneneinfangs entsprechen demnach Zustdnden mit unterschiedli-
cher Hauptquantenzahl n. Eine Identifikation der beobachteten Linien ist auf diese
Weise problemlos moglich. Infolgedessen kann eine Eichung der Flugzeitspektren
und anschliefend die Berechnung der zugehorigen Q-Werte nach Gleichung (2.8)
durchgefiihrt werden. In Abbildung 3.3 sind die so gewonnen Q-Wert Spektren fiir
Helium (a) und Neon (c) dargestellt. Da die Auswertung der Argon-Daten bisher
noch nicht durchgefiihrt wurde, kann lediglich das ungeeichte Flugzeitspektrum (d)
gezeigt werden.

An die Q-Wert Spektren wurde jeweils eine Schar von Gauf-Kurven gleicher Breite
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AQexp ApH,e:L"p Ap||,theo

He 3,6eV  0,37a.u. 0,17a.u.
Ne 49eV  0,b0a.u. 0,25a.u.
Ar ~beV 05lau  0,29a.u.

Tabelle 3.2: Experimentell bestimmte sowie theoretisch erwartete Auflésung.

gefittet, deren Schwerpunkt auf den mit der Rydberg-Formel berechneten Wert fest-
gelegt wurde. Aus der durch den Fit bestimmten Standardabweichung der Gauf-
Kurven kann eine Abschétzung der experimentellen Auflésung des longitudinalen
Impulsiibertrags gewonnen werden. In Tabelle 3.2 sind diese Werte zusammen mit
den nach Abschnitt 2.3.4 erwarteten Werten aufgelistet. Aufgrund der geringeren
Jettemperatur ist die experimentelle Auflésung fiir Helium besser als fiir Neon und
Argon. Auffillig ist, dass die experimentell bestimmte Auflosung deutlich schlechter
als die theoretisch erwartete ist. Der theoretischen Abschétzung liegt ein Fehler in
der Flugzeitauflosung von einer Nanosekunde zugrunde. Da mit diesem Wert in &hn-
lichen Experimenten gute Ubereinstimmungen erzielt wurden, ist anzunehmen, dass
die Ursache fiir die Abweichung an anderer Stelle zu suchen ist. Folgende bislang
nicht beriicksichtigte Faktoren konnten diese Abweichung erkléaren:

e Die Restwelligkeit der verwendeten Netzgerate verursacht Schwankungen des
elektrischen Extraktionsfeldes. Falls das Geréat nicht optimal arbeitet, hat dies
einen erheblichen Einfluss auf die erreichbare Auflésung.

e Auch mit dem neuen Detektor wurde keine exakt longitudinale Extraktion ge-
wahlt. Um nicht zu viele Ionen im zentralen Loch des Detektors zu verlieren,
wurde der Extraktionsfeldvektor etwas nach unten geneigt. Dadurch entste-
hen Inhomogenitéiten des Extraktionsfeldes im Bereich des Ubergangs zum
Driftbereich. Infolgedessen wird sowohl die Ionenflugzeit selbst, als auch die
Bedingung fiir die in Abschnitt 2.3.2 genannte Flugzeitfokussierung von der
Ionentrajektorie abhéngig und so die Auflésung verschlechtert.

e Der zur Bestimmung der experimentellen Auflésung durchgefiihrte Fit basiert
auf der Rydberg-Formel. Insbesondere im Q-Wert Spektrum von Helium fallt
allerdings auf, dass dieses Modell zu einfach ist. Die Maxima weisen auf der
linken Flanke eine Schulter auf, welche sehr wahrscheinlich von Zustédnden mit
unterschiedlichen Drehimpulsquantenzahlen herriihren.
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Abbildung 3.4: Vergleich der experimentell bestimmten partiellen Wirkungsquer-
schnitte des Elektroneneinfangs in die unterschiedlichen Schalen des
Projektils mit der OBM-Vorhersage.

Neben den bislang diskutierten Spektren ist in Abbildung 3.3 ein weiteres Q-Wert
Spektrum dargestellt, das aus einer friiheren Vermessung des Stofsystems (Xe*** 4
He) unter Verwendung des herkdmmlichen Detektors stammt. Die kinetische Energie
der Projektile lag bei 4,7keV /u. Die in dieser Messung erreichte Auflésung betrug
lediglich AQ = 8,6eV. Durch die Verwendung des neuen Detektors konnte das
Auflésungsvermdogen des Spektrometers demnach verdoppelt werden.

Aus den in Abbildung 3.3 dargestellten Spektren kénnen die partiellen Wirkungs-
querschnitte o, /oy fiir den Einfang in die unterschiedlichen Schalen des Projektils
gewonnen werden. Da fiir das Helium Spektrum die einzelnen Maxima gut vonein-
ander separiert sind, konnen die partiellen Wirkungsquerschnitte aus der Anzahl
der Ereignisse in jedem Maximum bestimmt werden. Fiir das Neon Spektrum ist
dies nicht moglich, da sich die Maxima iiberlagern. Hier wurden jeweils die Flachen,
welche von den einzelnen Gauf-Kurven iiberdeckt werden, miteinander verglichen.
Da das fiir den Fit verwendete Modell — wie angesprochen — die reale Verteilung
nicht genau widerspiegelt, ist dieses Vorgehen allerdings mit einem groferen Fehler
behaftet.

In Abbildung 3.4 sind die so gewonnenen partiellen Wirkungsquerschnitte darge-
stellt. Diese wurden mit der in Abschnitt 1.2 hergeleiteten Vorhersage des OBM
verglichen. Im Rahmen dieses Modells kann die Gewichtung der einzelnen Einfang-
kanéle mithilfe des durch Gleichung (1.33) gegebenen Reaktionsfensters bestimmt
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Abbildung 3.5: Verteilung der Projektilstreuwinkel in Abhéngigkeit des Q-Wertes
fiir Helium und Neon.

werden. Die durch das OBM vorhergesagten Verteilungen sind jeweils zu schmal und
etwas zu den hohen Schalen hin verschoben.

Wie in Abschnitt 2.3.3 erldautert, kann aus dem Auftreffort und der Flugzeit der
Riickstofionen geméft Gleichung (2.11) deren Transversalimpuls berechnet werden.
Es besteht nach Gleichung (1.12) ein linearer Zusammenhang zwischen dem Trans-
versalimpuls des Riickstoftions und dem Projektilstreuwinkel ©. In Abbildung 3.5 ist
die Anzahl der Ereignisse als Funktion dieses Streuwinkels und des Q-Wertes fiir den
Einfach-Elektroneneinfang im Stoft mit Helium und Neon dargestellt. Der Einfang in
unterschiedliche Schalen des Projektils entspricht den vertikalen Streifen in diesem
Histogramm. Deutlich zu erkennen ist der mit wachsendem Betrag des Q-Wertes zu-
nehmende Streuwinkel. Dieser Trend kann im Rahmen des OBM erklart werden. Fiir
Reaktionen mit hoherem Betrag des Q-Wertes muss das Elektron in tieferliegende
Zustéande des Projektils eingefangen werden. Daher muss auch der Sattelpunkt Vgp
des aus Targetrumpf und Projektil gebildeten Potentials kleinere Werte annehmen.
Die Stofpartner kommen sich also néher, was nach Gleichung (1.37) einem erhéhten
Transversalimpuls entspricht.

In Abschnitt 1.2 konnte durch Gleichung (1.38) eine Vorhersage der Transversalim-
pulsverteilung der Riickstofsionen hergeleitet werden. Allerdings unterscheidet das
OBM dabei nicht zwischen den verschiedenen Schalen, in die das Elektron einge-
fangen wird, sondern lediglich zwischen der Anzahl der eingefangenen Elektronen.
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Abbildung 3.6: Vergleich der experimentell bestimmten Transversalimpulsverteilun-
gen der Riickstofionen mit der OBM Vorhersage (durchgezogene
Linie).

Fiir einen Vergleich mit den experimentellen Daten wurde daher eine Intergration
des in Abbildung 3.5 dargestellten Histogramms iiber den Q-Wert durchgefiihrt. In
Abbildung 3.6 sind die so gewonnenen Transversalimpulsverteilungen des Einfach-
Elektroneneinfangs zusammen mit der theoretischen Vorhersage des OBM darge-
stellt. In beiden Féllen sind die durch das OBM vorhergesagten Werte zu hoch.

In Anbetracht der in diesem Abschnitt durchgefiihrten Vergleiche des OBM mit den
experimentellen Ergebnissen kann festgestellt werden, dass das OBM sehr gut geeig-
net ist, um die auftretenden Prozesse qualitativ zu verstehen. Fiir ein detailliertes
quantitatives Verstandnis ist allerdings eine Analyse beispielsweise im Rahmen der
in Abschnitt 1.3 diskutierten Quantentheorie notig.

3.3 Mehrfach-Elektroneneinfang

Gemaéfs der Diskussion in Abschnitt 1.2 wéchst der im Stofs auf das Riickstofion
iibertragene Transversalimpuls stark mit der Anzahl der eingefangenen Elektronen
an. Wahrend man mit dem vor dieser Diplomabeit verwendeten Ionendetektor schon
bei der Untersuchung des Einfach-Elektroneneinfangs in Stéffen mit hochgeladenen
Ionen Probleme mit der zu geringen Akzeptanz des Detektors hatte, ist nun die
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Abbildung 3.7: Ortsspektren der Helium (oben), Neon (mittig) und Argon (un-
ten) Riickstofionen mit von links nach rechts zunehmenden
Ladungszustanden.

hochaufgeloste Vermessung des Mehrfach-Einfangs problemlos moglich. Zur Ilus-
tration der mit dem neuen Detektor gegebenen Moglichkeiten sind in Abbildung 3.7
die Ortsspektren der Riickstoftionen fiir den Einfang mehrerer Elektronen darge-
stellt. Die Spektren der Helium- und Neon-ITonen (Abbildung 3.7 oben bzw. mittig)
wurden bei einer Extraktionsspannung von U,,; = 200V gewonnen, die Argon-lonen
(unten) wurden mit U,,; = 100V extrahiert.

Die in Abschnitt 1.2 erlduterte Zunahme des auf die Riickstoflionen iibertragenen
Transversalimpulses fiir die leichteren Targetatome spiegelt sich in einer starken Auf-
weitung der Ortsspektren wider. Man erkennt jeweils eine ellipsenférmige Verteilung
der Tonenauftrefforte, wobei die Halbachsen dieser Ellipsen mit der Anzahl der ein-
gefangenen Elektronen anwachsen. Aus Symmetriegriinden wiirde man hierfiir eine
Ringverteilung erwarten. Aufgrund von Inhomogenitéaten des Extraktionsfeldes ins-

85



3.3 Mehrfach-Elektroneneinfang

= OBM
Helium Neon Argon = Experiment
3 Exp. korrigiert

tot
°

G/G
n
°
'S

08
0.6 0,35
08
07 054 030
06 025
044
0,20
034
034 02
0,104
02
014
014 0,054
0,0 0,04 0,00 4
1 2

1 2 3 4 1 2 3 4 5

Anzahl der eingefangenen Elektronen Anzahl der eingefangenen Elektronen Anzahl der eingefangenen Elektronen

Abbildung 3.8: Vergleich der experimentell bestimmten partiellen Wirkungsquer-
schnitte fiir den Einfang von n Elektronen mit der Vorhersage des
OBM. Die beziiglich der Akzeptanz korrigierten experimentellen Da-
ten fiir Neon und Argon sind ebenfalls dargestellt.

besondere im Bereich des Ubergangs zum Driftbereich entsteht ein elektrostatischer
Linseneffekt, welcher die beobachtete Aufweitung der Ortsverteilung in vertikaler
Richtung verursacht (siche |[Fis00]). Dieser Abbildungsfehler kann allerdings in der
weiteren Analyse problemlos korrigiert werden.

Insbesondere in den Spektren des Mehrfach-Einfangs ist zu erkennen, dass Teile der
Verteilungen einerseits durch das zentrale Loch und andererseits durch den Rand des
Detektors abgeschnitten sind. Die Spektren fiir Ne*™ und Ne** sowie Art und Ar**
sind minimal beschnitten. Bei He", Ne™ und A" sind Verluste in der Grofenord-
nung von etwa 10% aufgrund des zentralen Lochs zu verzeichnen. Die Spektren fir
Ne*™ und Ar*" sind am unteren Rand um etwa 30% bzw. 10% beschnitten. Aufgrund

der sehr wenigen Ereignisse fiir He*" ist hier eine Aussage nicht moglich.

Aus der Anzahl der gemessenen FEreignisse fiir den Mehrfach-Einfang kann eine
Abschétzung der partiellen Wirkungsquerschnitte gewonnen werden. Dabei ist die
bereits diskutierte unterschiedliche Akzeptanz des Spektrometers fiir die einzelnen
Kanéle zu beachten. In Abbildung 3.8 sind die gemessenen Intensitétsverhéltnisse fiir
Helium, Neon und Argon zusammen mit den beziiglich der Akzeptanz korrigierten
Werten fiir Neon und Argon dargestellt. Die experimentellen Daten wurden mit
der Vorhersage des OBM verglichen. In diesem Zusammenhang sind die partiellen
Wirkungsquerschnitte fiir den Einfang von k& Elektronen durch die einfache Formel

or &7 [(RY")” = (B{)’) (3.1)

gegeben. Auch hier sagt das OBM den experimentellen Trend gut vorher. Aller-
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Abbildung 3.9: Flugzeitspektren des doppelten Elektroneneinfangs mit anschliefsen-
der Autoionisation (a) bzw. radiativer Relaxation (b) des Projektils.

dings wird jeweils der partielle Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang eines einzelnen
Elektrons insbesondere bei Helium durch das OBM unterschétzt.

Fiir das Neontarget wurden die Daten des Zweifach-Einfangs fiir die verschiedenen
Relaxationskanéle separat untersucht. In Abbildung 3.9 sind die Spektren des Ein-
fangs zweier Elektronen mit anschliefender Autoionisation (a) bzw. radiativer Rela-
xation (b) des nach dem Einfangprozess angeregten Projektils dargestellt. Wéhrend
in Spektrum (b) lediglich eine dominante Hauptlinie zu erkennen ist, weist Spektrum
(a) vier getrennte Linien auf. Die Linien entsprechen dabei dem Einfang der Elek-
tronen in Zustdnde mit unterschiedlichen Kombinationen der Hauptquantenzahlen

(n,n’).

In einer Untersuchung des doppelten Elektroneneinfangs in (Ar'%* + He)-Stéken von
Abdallah et al. [AWW98| wurde eine dhnliche Verteilung der Endzustdnde gemessen.
Auch hier wurde ebenfalls nur eine Hauptlinie fiir die Projektilzustdnde, welche sich
radiativ stabilisieren, und mehrere Linien fiir die Zusténde, welche iiber Autoioni-
sation relaxieren, beobachtet. Zudem wurde festgestellt, dass sich doppelt angeregte
Zusténde, bei denen sich die Elektronen in Zustidnden mit dhnlicher Hauptquanten-
zahl n ~ n’ befinden, hauptsichlich iiber Autoionisation stabilisieren, wihrend fiir
Zustande mit sehr unterschiedlichen Hauptquantenzahlen n > n’ die Wahrschein-
lichkeit fiir ein radiative Stabilisierung grofs ist.
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Im Fall der in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen nehmen die Hauptquanten-
zahlen sehr hohe Werte an. Es existiert demnach eine Vielzahl von Kombinationen
(n,n’), die zu dhnlichen Bindungsenergien fiihren. Eine Identifikation der beobach-
teten Reaktionskanile steht daher bislang noch aus.
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Zusammentassung und Ausblick

Das Ziel der in dieser Arbeit durchgefiihrten bzw. vorbereiteten Experimente be-
steht darin, zu einem tieferen Verstdndnis der korrelierten Quantendynamik beim
simultanen Transfer mehrerer Elektronen von einem atomaren Target in gebun-
dene Zustédnde eines hochgeladenen Projektilions zu gelangen. Des Weiteren sol-
len die Abregungsmechanismen der im Endzustand einer derartigen Reaktion vor-
liegenden, mehrfach angeregten ,hohlen Atome* zustandsselektiv untersucht wer-
den. In Stofen langsamer, hochgeladener Ionen mit Atomen tritt dieser Mehrfach-
Elektroneneinfang mit hoher Wahrscheinlichkeit auf. Von theoretischer Seite kénnen
Einfach-Einfangprozesse fiir nicht zu hochgeladene Projektile im Rahmen der quan-
tenmechanischen, nicht-perturbativen ,Methode der gekoppelten Kanéle in hervor-
ragender Ubereinstimmung mit experimentellen Daten behandelt werden [KFXOS].
Der Einfang mehrerer Elektronen jedoch kann bislang nur in der Ndherung vonein-
ander unabhéngiger Elektronen beschrieben werden [KLHO04]. Von experimenteller
Seite besteht demanch die Aufgabe darin, mégliche Abweichungen von diesen Theo-
rien aufgrund von Elektronen-Korrelationseffekten aufzuzeigen.

Am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik steht mit einer Elektronenstrahl-Ionenfalle
(EBIT) eine Quelle fiir sehr hochgeladene Ionen zur Verfiigung. Der extrahierte
Strahl kann in einem so genannten ,Reaktionsmikroskop”“ mit den Atomen eines
Gastargets zur Reaktion gebracht werden. Durch eine geeignete Kombination aus
elektrischen und magnetischen Feldern innerhalb des Reaktionsmikroskops kénnen
anschliefsend die geladenen Reaktionsfragmente auf zeitauflosende und zweidimen-
sional ortsauflosende Detektoren abgebildet werden. Aus den gemessenen Flugzeiten
und Auftrefforten lafst sich der im Stof auf die Teilchen iibertragene Impuls mit ho-
her Auflésung rekonstruieren. Im Rahmen dieser Arbeit wurde der beschriebene ex-
perimentelle Aufbau optimiert, um den speziellen Anforderungen von Stofssystemen
mit sehr hochgeladenen Ionen gerecht zu werden:

Zum einen wurde eine Test-Ionenquelle aufgebaut, mit der ein intensiver Strahl nied-
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rig geladener Tonen produziert werden kann. Dadurch besteht nun die Mdéglichkeit,
das Spektrometer bereits vor der eigentlichen Strahlzeit unter Realbedingungen zu
testen und optimal zu justieren. Diese Prozedur musste bislang mit dem EBIT-
Ionenstrahl selbst durchgefiihrt werden. Aufgrund der dabei erreichbaren geringen
Extraktionsstrome erwies sich dies als sehr miihsam und zeitaufwéndig, wodurch
die ohnehin beschrinkte Strahlzeit weiter verkiirzt wurde. Das Arbeitsprinzip der
verwendeten Quelle ist eine durch ein Magnetfeld unterstiitzte so genannte ,,Penning-
Gasentladung®. Da diese Technologie standardméfig in der hauseigenen Beschleu-
nigeranlage zum FEinsatz kommt, konnte eine bereits vorhandene Quelle verwen-
det werden. Deren Integration in das Ultrahochvakuum der EBIT-beamline sowie
der Aufbau der aufwidndigen Hochspannungsversorgung stellte eine Herausforderung
dar.

Zum Anderen wurde ein neuartiger lonendetektor entwickelt. Dieser basiert — als
,Microchannelplate-Detektor mit einer ,Wedge& Strip“-Anode — auf vielfach bewahr-
ten Technologien |[Wiz79]. Allerdings unterscheidet sich sein im Rahmen dieser Ar-
beit entwickeltes Design erheblich von herkémmlchen Wedge& Strip-Detektoren. Der
neue Detektor ist mit einem zentralen Loch versehen, durch welches der Projektil-
strahl gefiihrt werden kann. Ferner ist seine aktive Flédche mit einem Durchmesser
von 8 cm deutlich grofser als diejenige des bislang verwendeten Modells, deren Durch-
messer lediglich 4 cm betrug. Durch den Aufbau des neuen Detektors ergeben sich
folgende Vorteile: Da der Detektor nun symmetrisch um die Projektilstrahlachse
angebracht ist, kann der Extraktionsfeldvektor des Spektrometers parallel zur Pro-
jektilstrahlachse gewéhlt werden. Bei dieser so genannten ,longitudinalen Extrak-
tion* werden die Inhomogenititen des Extraktionsfeldes im Bereich des Ubergangs
zum Driftbereich minimiert und so eine bestmégliche experimentelle Auflosung er-
reicht. Zudem konnte die Akzeptanz des Detektors fiir hohe Impulsiibertrige auf die
Riickstofsionen — wie sie in Stofsen mit hochgeladenen Ionen auftreten — erheblich
verbessert werden. Mit dem herkémmlichen Detektor war eine hohe Extraktionsfeld-
starke notig, um die Ionen mit einer hohen Akzeptanz auf den Detektor zu lenken.
Es stellte sich heraus, dass die damit einhergehende Verschlechterung der experi-
mentellen Auflésung eine detaillierte Untersuchung von Mehrfach-Einfangprozessen
unmoglich machte. Mit dem neuen Detektor sind derartige Einschrankungen nicht
mehr gegeben.

In Rahmen dieser Arbeit wurde eine Reihe von Messungen mit einem Strahl 42-fach
geladener Xenon-Ionen durchgefiihrt. Diese wurden mit einer kinetischen Energie
von 3,2keV /u aus der EBIT extrahiert und mit den Atomen eines kalten Helium-,
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Zusammenfassung und Ausblick

Neon bzw. Argontargets zur Reaktion gebracht. Dabei stellte jeweils der Einfach-
Elektroneneinfang den dominanten Reaktionskanal dar. Da dieser in hoch angeregte
Zustande des Projektils stattfindet, ist die Abschirmung der Kernladung durch die
Rumpfelektronen sehr effektiv. Das System aus eingefangenem Elektron und Projek-
tilrumpf ist daher ndherungsweise wasserstoffartig. Die Bindungsenergien elektroni-
scher Zustande mit gleicher Hauptquantenzahl n aber unterschiedlichen Drehimpuls-
quantenzahlen (I, m) liegen so dicht beieinander, dass sie experimentell nicht mehr
voneinander getrennt werden konnen. Tatséchlich konnten in allen untersuchten
Stofsystemen die Einfangkanéle in Zustdnde unterschiedlicher Hauptquantenzahlen
aufgelost werden. Das Auflosungsvermogen des Spektrometers fiir den longitudinalen
Riickstofimpuls betrug in dieser Messung Ap = 0,37a.u.. In einer mit dem her-
kémmlichen Detektor durchgefiihrten Untersuchung des Stofsystems (Xe* + He)
lag die Auflésung mit einem entsprechenden Wert von Ap| = 0,89 a.u. weit unter-
halb der nun erreichten. Die gemessene Endzustandsverteilung sowie die Verteilung
der auf die Riickstoflionen iibertragenen Transversalimpulse wurden mit den Vor-
hersagen des klassischen ,Over-Barrier-Modells“ verglichen. Trotz der Einfachheit
dieses Modells konnte der experimentell beobachtete Trend jeweils gut vorhergesagt
werden. Ein Vergleich der experimentellen Daten mit Berechnungen der quantenme-
chanischen Methode der gekoppelten Kanéle steht allerdings noch aus.

Mit geringerer Wahrscheinlichkeit konnte neben dem Einfach-Elektroneneinfang der
Einfang von bis zu zwei, fiinf bzw. sieben Elektronen fiir Helium, Neon bzw. Argon
beobachtet werden. Die im Endzustand dieser Reaktionen vorliegenden, mehrfach
angeregten hohlen Atome stabilisieren sich durch Aussenden von charakteristischen
Photonen oder durch Autoionisationsprozesse. Durch eine Analyse des Umladungs-
grades der Projektile konnen diese Kanéle voneinander getrennt werden. Es konnte
festgestellt werden, dass die Stabilisierung iiber Autoionisationsprozesse jeweils ei-
ne dominante Rolle spielt. Ferner konnte beim zweifachen Elektroneneinfang fiir
Neon der Einfang der Elektronen in Zustidnde mit unterschiedlichen Kombinatio-
nen der Hauptquantenzahlen (n,n’) aufgelost werden. Aufgrund der Vielzahl mog-
licher Kombinationen (n,n’), welche zu &hnlichen Bindungsenergien fiithren, steht
eine vollstdndige Analyse der Daten noch aus. Fiir die iibrigen Reaktionskanéle war
die Anzahl der gemessenen Ereignisse zu gering, um solche Strukturen erkennen zu
koénnen.

Die durchgefiihrten Messungen zeigen, dass eine hochaufgeloste Untersuchung des
Mehrfach-Elektroneneinfangs mit Hilfe des neuen Detektorsystems moglich ist. Mo-
mentan wird eine weitere Strahlzeit an diesem experimentellen Aufbau fiir Stofke
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hochgeladener Argon Projektile mit Helium bzw. Neon vorbereitet. Da hierfiir die
Test-Ionenquelle fiir eine optimale Justage verwendet werden kann, konnte die ex-
perimentelle Auflésung noch weiter verbessert und eventuell eine Trennung von Zu-
stdnden unterschiedlicher Drehimpulsquantenzahlen (I, m) erreicht werden. Da auch
in diesen Systemen die Wahrscheinlichkeit fiir den doppelten Elektroneneinfang hoch
ist, soll dieser detailliert untersucht werden. Dazu gehort zum einen die Identifikati-
on der Zusténde, in welche die beiden Elektronen eingefangen werden. Zum anderen
ist geplant, zusatzlich das Elektronenspektrometer zu nutzen, um in Koinzidenz die
Elektronen aus Autoionisationsprozessen der doppelt angeregten Argon-Ionen im
Endzustand nachzuweisen und so detaillierte Einblicke in die Abregungsmechanis-
men der hohlen Atome zu gewinnen.
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Anhang

Atomare Einheiten

In der Atomphysik werden in der Regel ,atomaren Einheiten* (a.u.) verwendet. Die
Basiseinheiten dieses Systems fiir Lénge, Masse, Ladung und Geschwindigkeiten
richten sich nach entsprechenden Grofen fiir ein Elektron im Grundzustand des
Wasserstoffs. Demnach ergeben sich folgende Basisgrofsen und Naturkonstanten:

Basiseinheiten und Naturkonstanten

re=1au=>5,2918-10""'m Bohrscher K-Schalenradius
ve=1au=2,1877-10m/s Geschwindigkeit auf der Bohrschen Bahn
me=1au=19,1095-1073! kg Ruhemasse des Elektrons
ge=¢c=1lau=1,6022-10"1 As Elektronenladung

h=m.sr, =1au Drehimpulsquantum

c=¢é®/(ha) =137 au Lichtgeschwindigkeit

Hilfreich ist oft die Kenntnis der Umrechnungsfaktoren zwischen atomaren Einheiten
und andere géngigen Einheiten:

Umrechnungsfaktoren

Energie EleV] =272 F|au
Impuls plkgm/s] = 1,995 - 10724 - p[av]
Geschwindigkeit v[m/s| =2,1877-10° - v [au]
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