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Zusammenfassung

DieseArbeit besch•aftigt sich mit denelementaren ProzessendesLadungstransfersund der
Ionisation bei der Wechselwirkung von Atomen und Molek•ulen mit Ionen und Photonen.
Die technologische Entwicklung der letzten zwei Jahrzehnte sowohl im Bereich der Be-
schleuniger1 als auch im Bereich der experimentellen Methoden2 erlauben heutzutageeine
sehrdetaillierte Untersuchung dieserProzessebis hin zu kinematisch vollst•andigenExperi-
menten. Derart hochdi�erentielle Messungensind f•ur strenge •Uberpr•ufung der vielf•altigen
theoretischen Modelleunerl•asslich. Die Entwicklung multi-hit f•ahigerDetektoren f•ur Elek-
tronen und Ionen in Verbindung mit COLTRIMS erm•oglicht eserstmals,die gleichen de-
taillierten Experimente auch f•ur einfache Molek•ule durchzuf•uhren. Bei Molek•ulen ergibt
sich mit der Orientierung der Molek•ulachseein weiterer Freiheitsgrad,der einensigni�k an-
ten Ein
uss besitzt.

Die Untersuchung der Photodoppelionisation, d.h. die Doppelionisation durch ein ein-
zelnesPhoton, an Zweielektronensystemenist besondersgeeignet,die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung zu studieren. Durch das Photon wird eine wohlde�nierte Energie aber,
bei Photonenenergiennahe der Doppelionisationsschwelle, kein Impuls •ubertragen. Post-
collision E�ekte, wie siebeim Ion-Atom-Sto� auftreten k•onnen,sind nicht m•oglich. Mittels
COLTRIMS war eserstmalsm•oglich, die Impulse aller drei Teilchen (Kern und zwei Elek-
tronen) im Kontinuum nach der Photodoppelionisation von Helium mit 4� Raumwinkel
zu messen.Naheder Doppelionisationschwelle erlaubt die Wannier-Theorieeinequalitativ
gute Beschreibung der Endzustandsverteilung. Dabei bietet es sich an, statt der Bewe-
gung zweier Elektronen im Feld desHe-Kernesdie BewegungdesKernes auf dem Sattel
zwischen den Potentialen der sich entfernendenElektronen zu betrachten. Die Messungen
zeigen,da� dieseWannier-Beschreibung auch noch bei Photonenenergienvon 20 eV •uber
der Schwelle anwendbar ist. Vergleiche der absolutenWirkungsquerschnitte mit ab-initio
Rechnungen, die versuchen die Coulomb-Wechselwirkung aller drei Teilchen bei asymp-
totisch gro�en Abst•anden richtig zu beschreiben, zeigen,da� die Endzustandsverteilung
auch stark durch die Wechselwirkungbei kleinen Abst•andenbeein
usst wird. Die sehrgu-
te •Ubereinstimmung von convergent close-coupling Rechnungen mit den experimentellen
Daten best•atigt dies.

Das molekulare Analogon zu Helium ist das D2-Molek•ul. Hier zeigt sich ein deutli-
cher Ein
uss der Molek•ulachse auf die Emissionscharakteristik der Elektronen, der auch
erhalten bleibt, wenn •uber den Impuls einesder beiden Elektronen und alle m•oglichen
Orientierungen der Molek•ulachseintegriert wird.

Experimente mit Ion-Ion-St•o�en erlauben Untersuchungenan ma�geschneidertenSto�-
systemen.Sok•onnennur in Ion-Ion-St•o�en reineEinelektronensystemebei unterschiedlich-

1z.B. dasSchwerionensynchrotron (SIS) der Gesellschaft f•ur Schwerionenforschung (GSI) in Darmstadt
oder Synchrotronstrahlungsquellen der 3. Generation wie die Advanced Lightsource (ALS) in Berkeley,
USA

2z.B. die Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy (COLTRIMS)



sten Kernladungen untersucht werden. Einelektronensystemehaben f•ur die Theorie den
Vorteil, da� die schwer zu behandelndeElektron-Elektron-Wechselwirkung nicht vorhan-
den ist. So ist esauch nur im Ion-Ion-Sto� m•oglich, den Ladungstransferin einemreinen
Einelektronensystemmit einem Molek•ul zu untersuchen. Die gemessenenabsolutenWir-
kungsquerschnitte im Sto�system He2+ +H +

2 , integriert •uber alle Orientierungen der Mo-
lek•ulachse,zeigeneinegute •Ubereinstimmung mit einemeinfachenModell von Shingalund
Lin basierendauf der Linearkombination atomarerOrbitale, wobei jeglicheVibrationsanre-
gungdesMolek•ulions vernachl•assigtwird. Vergleiche mit genauerenquantenmechanischen
Rechnungenhingegendeuten auf einenstarken Ein
us der Vibrationsanregunghin. Auch
bei der Abh•angigkeit desWirkungsquerschnittes von der Ausrichtung desMolek•uls ergeben
sich signi�k ante Abweichungenzu dem einfachen Modell.

Neben Ion-Ion-St•o�en mit Wassersto�-Molek•ulionen wurden auch St•o�e zwischen zwei
Fulleren-Ionenerstmals in dieserArbeit untersucht. Fullerenek•onnen als das Bindeglied
zwischen einfachen Molek•ulen wie Wassersto� und komplexenSystemenbzw. Festk•orpern
angesehenwerden.Dabei wurde, allerdings bei h•oherenRelativgeschwindigkeiten, f•ur das
Sto�system C2+

60 +C +
60 der gleiche absolute Wirkungsquerschnitt gemessenwie von Roh-

mund und Campbell f•ur das Sto�system C+
60+C 60. Bei diesenschweren Molek•ulen spielen

Bahne�ekte aufgrund der Coulomb-Absto�ung im Ion-Ion-Sto� somit keine Rolle. Basie-
rend auf einem Modell frei beweglicher L•ocher auf einer unendlich gut leitenden Kugel
entwickelten Presnyakov et al. einequantenmechanische Behandlung,die beideSto�syste-
me gleichzeitig sehr gut beschreibt. Die hohe Beweglichkeit und gegenseitigeAbsto�ung
der L•ocher f•uhrt im Ion-Ion-Sto� zu einer Anordnung, bei der die Ladung zweier der drei
L•ocher vollst•andig abgeschirmt wird. Das aktive Loch sieht somit ein Potential, welches
mit jenemim Sto� mit dem neutralen Fulleren vergleichbar ist.

Es besteht aber auch ein anwendungsbezogenesInteressean Wirkungsquerschnitten f•ur
ladungs•anderndeSt•o�e bei schweren Ionen wie z.B. Blei oder Uran. ModerneTeilchenbe-
schleuniger und Speicherringe sollen immer intensivere Ionenstrahlen beschleunigen und
speichern. Dabei kann eszu St•o�en zwischen den Ionen im Strahl kommen,derenSchwer-
punktsenergieim keV-Bereich liegt bei Strahlenergienvon einigen GeV. •Andert sich bei
diesenSt•o�en die Ladung der Ionen, so gehendiese im n•achsten Umlenkmagnetender
Strahlf•uhrung verloren. Dies kann nicht nur die maximal erreichbare Strahlintensit•at be-
schr•anken, sondernauch eine signi�k ante Energiemengelokal auf der Strahlrohrwandung
deponieren.F•ur die meistenkernphysikalischen oder atomphysikalischen Experimente wer-
den Ionen mit relativ hohen Ladungszust•anden verwendet, bei denen ladungs•andernde
St•o�e vernachl•assigbarsind. F•ur viele andereExperimente wie z.B. in der Plasmaphysik
kannesaberaufgrundder Raumladungsgrenzevon Vorteil sein,mit niedrig geladenenIonen
zu arbeiten. Hier zeigendie Messungen,da� f•ur Ladungszust•ande bis q = 4+ bei den f•ur
die Zukunft geplanten Strahlintensit•aten die Verluste durch ladungs•anderndeSt•o�e nicht
vernachl•assigbarsind. Auch die Ionisation spielt im Vergleich zum Ladungstransferbei
einigenSystemeineentscheidendeRolle. Aufgrund der Vielelektronen-Natur der schweren
Ionen und der geringenSchwerpunktsenergiebei St•o�en im Ionenstrahl sind theoretische
Untersuchungen derzeit nahezuunm•oglich. Hier ist man somit auf experimentelle Daten
angewiesen.
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Kapitel 1

Einleitung

Unter Forschungauf dem Gebiet der reinen Wissenschaftversteheich For-
schung,die ohne jede Absicht auf k•unftige Anwendungauf industrielle Pro-
blemegemachtwird, sonderneinzig unter demGesichtspunktder Erweiterung
unserer Kenntnisse der Naturgesetze.Ich m•ochte nur ein Beispiel von der
'N•utzlichkeit' dieserArt von Forschunggeben . . . | ich meinedie Anwendung
von R•ontgenstrahlen in der Chirurgie.

J.J. Thomson (1916)1

DieseWorte von J.J. Thomsonhabenauch heutenicht im geringstenan ihrer G•ultigkeit
verloren.Und siegeltenganzbesondersauch f•ur die atomareSto�physik. Geradein einem
solchenBereich, welcher der Alltagserfahrungrelativ weit entr •uckt ist, ist esschwierig dem
Aussenstehendenbegrei
ich zu machen, welchen Sinn es hat, f•ur das Auge unsichtbare
Gebilde wie einzelneAtome mit ebensounsichtbaren Teilchen wie Ionen, Elektronen und
Photonen2 zu beschie�en. Doch sind geradedieseTeilchendie Sonden,mit denenwir grund-
legendesWissen•uber die Natur auf atomarer und bei entsprechend hohenEnergiensogar
auf subatomarerEbeneerhalten.Sieerlauben es,pr•aziseInformation •uber denAufbau der
Atomh•ulle zu erhalten und Theorien wie z.B. die Quantenelektrodynamik mit erstaunli-
cher Genauigkeit zu testen. Doch atomareSto�prozessespielennicht nur im Mikrokosmos
eineRolle. UnsergesamtesWissen•uber dasUniversumberuht auf der elektromagnetischen
Strahlung3, die wir empfangen.Die wichtigste Komponente ist dabei immer noch dassicht-
bare Licht, welches die Atome in Sternen oder interstellaren Gaswolken aussenden.Das
Kontinuum des Sonnenspektrums zum Beispiel wird stark durch Absorption von Strah-
lung tieferer Schichten durch H� Ionen gepr•agt, welche durch Anlagerungvon Elektronen

1Teil einer Ansprache,die Sir J.J. Thomson im NameneinerAbordnung desConjoint Board of Scienti�c
Studies im Jahre 1916an Lord Crewe, damalsLord President of the Council, gerichtet hat. Text aus:R.L.
Weber und E. Mendoza, 1981, Kabinett physikalischer Rarit •aten (Vieweg Verlag) p. 4. Original: G.P.
Thomson, 1965, J.J. Thomson and the Cavendish Laboratory in His Days (Doubleday, New York) p.
167{168.

2 •Ublicherweise beinhaltet der Begri� 'atomare Sto�ph ysik' nur St•o�e mit Ionen und Elektronen. In
dieserArb eit werden jedoch auch die Photonen mit Energien oberhalb einiger 10 eV dazugerechnet.

3Die Neutrino-Astronomie steht erst in ihren Anf •angen.



2 Einleitung

an neutralenWassersto�selbstin der Photosph•areder Sonnebei Temperaturenum 5770K
in ausreichenderAnzahl entstehen k•onnen(Aller, 1971). In der Sonnenkorona werdenLi-
nien von stark ionisierten Elementen wie z.B. Fe9+ beobachtet. Bei der Entstehung dieser
Ionen spielenProzessewie Photoionisation und Photorekombination, aber auch Elektro-
nensto�ionisation oder di-elektronische Rekombination eineentscheidendeRolle (Sche�er
und Els•asser,1974).

Es ist also f•ur viele Problemstellungennicht ausreichend, lediglich die Struktur der
Atome, d.h. Besetzungder Zust•ande und Bindungsenergiender Elektronen, zu kennen.
Auch die Dynamik der Sto�prozesseselbst,angefangenvom totalen Wirkungsquerschnitt
bis hin zur Winkelverteilung gestreuter und emittierter Teilchen, ist von gro�er Bedeu-
tung. W•ahrendjedoch die statische Struktur und insbesonderedie •Ubergangsenergien,d.h.
Di�erenzen von Bindungsenergien,heute von theoretischer Seite sehr gut berechnet wer-
den k•onnen, angefangenmit Multik on�guration-Hartree-Fock Methoden bis hin zu QED
Korrekturen, ist die theoretische Beschreibung einesatomarenSto�prozessesoft noch pro-
blematisch. Bei St•o�en mit Ionen kann die Bewegung der beiden Sto�partner aufgrund
der gro�en Masseklassisch als eine Coulomb-Trajektorie behandelt werden (semiclassical
approximation, SCA) und nur die Wechselwirkung der Kerne mit den H•ullenelektronen
wird quantenmechanisch beschrieben. Bei St•o�en mit Elektronen ist diesnicht m•oglich. Ist
die Geschwindigkeit der Projektilionen deutlich gr•o�er als die klassische Orbitalgeschwin-
digkeit desgebundenenElektrons, so kann dasProjektil als einekurze, schwache St•orung
angesehenwerden. St•orungstheoretische Ans•atze liefern hier eine gute Beschreibung des
Sto�prozesses.Dies ist nicht der Fall bei geringenProjektilgeschwindigkeiten. Hier k•onnen
sich die Elektronen auf das ver•anderliche Zwei-Zentren-Potential einstellenund esbilden
sich molekulareOrbitale aus.Neben dem erheblich gr•o�eren Aufwand molekulareOrbitale
zu berechnen,erschwert die zeitlicheVer•anderungdesZwei-Zentren-Potentials die Behand-
lung, da sich die Orbitale dadurch st•andig •andern.Auch dasn-TeilchenKontinuum bei der
Ionisation von mehr als einem Elektron ist oft nicht einfach zu behandeln.Bei niedrigen
Elektronenenergienist die Wechselwirkungder freien Elektronen untereinandersigni�k ant
und mussaufgrund der unendlichen Reichweite der Coulomb-Kraft •uber gro�e Distanzen
ber•ucksichtigt werden. Die hierbei auftretenden Diskrepanzenzwischen Experiment und
Theorie lassensich vor allem auf dieseDynamik und die Vielteilchenaspekte des Sto�es
zur•uckf•uhren.

Die Untersuchung von atomaren St•o�en ist somit immer noch ein sehr wichtiges und
aktives Feld. Dabei ist die atomare Sto�physik durchaus schon eine recht 'alte' Disziplin
der 'modernen' Physik. Erste systematische Untersuchungenzur Elektronensto�ionisation
von Atomen und Molek•ulen begannenbereits Ende des 19. und Anfang des 20. Jahr-
hunderts durch Experimente von Lenard (1894, 1904) und Bloch (1912) zur Ionisations-
e�zienz von Kathodenstrahlen in Gasen.DieseExperimente wurden begleitet von einer
klassischen Beschreibung durch Thomson (1912). Seitdemwurden sowohl auf experimen-
teller als auch auf theoretischer Seite gro�e Fortschritte erziehlt. Moderne Ionenquellen
und Beschleunigeranlagenstellen Ionen mit einem weitem Bereich an Ionisationsgraden
bis hin zu nackten Ionen und Energien von einigen eV bis •uber 1 GeV/u f•ur Sto�expe-
rimente zur Verf•ugung. Die Entdeckung der Synchrotronstrahlung (Elder et al., 1947b,a,
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1948)und der Bau von Synchrotronstrahlungsquellenerm•oglichen detaillierte Studien der
Wechselwirkung von Photonen mit Materie. Die Anwendung von Synchrotronstrahlung
zum Beipiel zur Materialanalyseund XUV Lithographie seihier nur am Randeerw•ahnt.

Neben der raschen Entwicklung von Beschleunigeranlagenund Synchrotronstrahlungs-
quellenhaben auch die experimentellen Methodensigni�k ante Fortschritte gemacht. Koin-
zidenztechniken sowie orts- und energieau
•osendeDetektorsystemeerlauben die Messung
nicht nur totaler sondernauch hochdi�erentieller Wirkungsquerschnitte bei einer Vielfalt
an Sto�systemen.Damit werden immer genauereVergleiche mit der Theorie m•oglich. Ein
gro�er Schritt in der Entwicklung experimenteller Methoden war dabei die Cold Target
Recoil Ion Momentum Spectroscopy (COLTRIMS), die um 1990von J. Ullrich et al. ent-
wickelt wurde. DieseMethode erlaubt es, f•ur eine Vielzahl von Systemendie Impulsvek-
toren aller Teilchen im Endzustandmit 4� Raumwinkel zu messen.Von einemm•oglichen
Spin der Teilchen abgesehen,erh•alt man so eine kinematisch vollst•andige Beschreibung.
Die Methode wurde dabei bereits auf eine Reihe von verschiedenenExperimenten wie
z.B. Elektronensto�ionisation, Ladungstransferreaktionen,Ionisation im Sto� mit langsa-
men und schnellen Ionen, Photodoppelionisation und viele anderemehr angewandt. Ein
ausf•uhrlicher •Uberblick �ndet sich in D•orner et al. (2000). Eine kurze Beschreibung der
FunktionsweiseeinesCOLTRIMS Spektrometerswird in Kapitel 2.2 gegeben.

Von den vielen Einsatzgebietenvon COLTRIMS werden in dieser Arbeit vor allem
die Untersuchungen zur Photodoppelionisation von Helium (Kapitel 3.1) und D2 (Kapi-
tel 4.1) vorgestellt. Unter der Photodoppelionisation ist die Doppelionisation einesAtoms
oder Molek•uls durch ein einzelnesPhoton zu verstehen.Der Hamilton-Operator einesElek-
trons im Feld einesKernes mit der Ladung Z und im elektromagnetischen Feld mit dem
Vektorpotential ~A unter Vernachl•assigungdesSpins ist gegeben durch 4

Ĥ =
1
2

(� i r + ~A)2 �
Z
r

(1.1)

Im Falle der Absorption (oder auch Emissionim allgemeinenFalle) eineseinzelnenPhotons
k•onnenalle Termein ~A2 vernachl•assigtwerdenund die Terme,welche linear in ~A sind, als
St•orung behandelt werden.Das •Ubergangsmatrixelement f•ur linear polarisierte Photonen
mit Polarisationsvektor ~� ergibt sich dann zu

M f i = h f jei~k�~r~� � rj  i i (1.2)

Die ebeneWelle ei~k�~r kann entwickelt werdennach

ei~k�~r = 1 + i~k � ~r + : : : (1.3)

Bei niedrigenPhotonenenergienist der Photonenimpulsvernachl•assigbarund die Reihen-
entwicklung kann nach dem ersten Term abgebrochen werden. In diesersogenannten Di-
poln•aherungergibt sich dann f•ur dasMatrixelement

M f i = h f j~� � rj  i i (1.4)

4In dieserArb eit werden atomare Einheiten (au) verwendet.



4 Einleitung

DieseN•aherungist f•ur die in dieserArbeit diskutierten Experimente bei Photonenenergien
nur wenige10 eV •uber der Doppelionisationsschwelle immer g•ultig. Im Falle der Doppel-
ionisation durch ein Photon sind nun zwei Elektronen zu betrachten. Dabei zeigt essich,
da� die Doppelionisation im Bild unabh•angigerTeilchen, wenn die Gesamtwellenfunktion
als Produkt von Einteilchenwellenfunktionengeschrieben werdenkann, unm•oglich ist. Nur
durch die Elektron-Elektron-Wechselwirkung kann eszur Photodoppelionisation kommen.
Da bei diesemProzessdurch dasPhoton einewohlde�nierte Energieaber kein Impuls auf
dasSystem•ubertragenwird und dasSystemauch nicht vor oder nach der Wechselwirkung,
wie z.B. beim Ion-Atom-Sto�, gest•ort wird, ist die Photodoppelionisation das idealeMit-
tel, die Elektron-Elektron-Wechselwirkung sowohl im Zweielektronenkontinuum als auch
im Grundzustand zu studieren. Wie oben schon erw•ahnt, ist dabei geradedie Behand-
lung des Kontinuums aufgrund der langreichweitigen Coulomb-Wechselwirkung ein Pro-
blem. Dieseund die SymmetriendesProzessesbestimmenwesentlich die Winkelverteilung
der Elektronen im Endzustand. Rechnungen zeigenaber auch, da� die Ber•ucksichtigung
der Elektron-Elektron-Wechselwirkung in der Grundzustandswellenfunktion z.B. durch ei-
ne entsprechende Hylleraas-Entwicklung ebenfalls von Bedeutung ist, um eine sehr gute
•Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment zu erhalten.

W•ahrendsomit Auswahlregelnund Elektron-Elektron-Wechselwirkungdie Elektronen-
verteilung im Kontinuum bei niedrigen Photonenenergiendominieren, ist dies bei hohen
Photonenenergiennicht der Fall. Bei der Photodoppelionisation mit Photonenim keV Be-
reich wechselwirkt dasPhoton im wesentlichenmit einemElektron, welchesfast die gesamte
Energie•ubertragenbekommt und sich sehrschnell entfernt. Daszweite Elektron �ndet sich
dann in einemver•andertenPotential wieder,zu demseineWellenfunktion keineEigenfunk-
tion mehr ist. Esgibt danneinen •Uberlappmit demKontinuum, soda� eszur Ionisation des
zweiten Elektrons kommenkann, bevor die Wellenfunktion relaxiert. Man spricht bei die-
semProzessvon shake-o�. Gleichesgilt auch f•ur die Compton-Streuungvon Photonenan
gebundenenElektronen. Auch hier kann esdurch shake-o� zur Doppelionisation kommen.
Allerdings wird bei der Compton-Streuungdie gesamte Impuls- und Energiebilanzalleine
durch gestreutesPhoton und Compton-Elektron garantiert, w•ahrendbei der Photoionisati-
on dasverbleibendeIon denImpuls desElektrons kompensierenmuss.Mittels COLTRIMS
ist essomit m•oglich, zwischen Photoe�ekt und Compton-Streuungbei der Photodoppelio-
nisation zu unterscheiden(Spielbergeret al., 1995).Das Verh•altnis der totalen Wirkungs-
querschnitte von Doppel- zu Einfachionisation f•ur Compton-Streuungand Photoe�ekt im
Helium wurden mit dieserMethode von Spielbergeret al. (1996,1999) f•ur Photonenener-
gien im Bereich 40{100 keV gemessen.Ein kinematisch vollst•andigesExperiment k•onnte
aber auch Aufschluss•uber einem•ogliche Korrelation im Grundzustandvom Helium geben.
Die Messungvon Compton-Elektron und gestreutemPhoton erlaubt es,denAnfangsimpuls
desElektrons vor demSto� zu messen.Dieswird z.B. verwendet,um Elektronenimpulsver-
teilungen in Festk•orpern zu messen(Tschentscher, 1993).Bei einemv•ollig unkorreliertem
Verhalten der Elektronen im Grundzustandmussdie Winkelverteilung desshake-o� Elek-
trons aufgrund seines1s Zustandesisotrop sein. Abweichungen hiervon w•urden auf Kor-
relationen hindeuten. Eine Beein
ussungaufgrund der Elektron-Elektron-Wechselwirkung
im Kontinuum sollte durch eine •Uberpr•ufung der Energieabh•angigkeit herauszu�ltern sein.
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Abbildung 1.1:Diagrammeder many body perurbation theory (MBPT) in zweiterOrdnung
f•ur die Photodoppelionisation (aus Spielberger (1996)).

Allerdings ist ein derartigesExperiment derzeit technisch nicht durchf•uhrbar. Zum einen
ist der Nachweis desgestreutenCompton-Photonsnur mit kleinem Raumwinkel m•oglich,
zum andern ist es sehr schwierig hochenergetische Elektronen mit 4� Raumwinkel nach-
zuweisen(sieheKapitel 2.2). Auch ist esungewiss,ob die Genauigkeit einesCOLTRIMS
Spektrometers f•ur diese Untersuchungen ausreicht. Die prinzipielle M•oglichkeit besteht
jedoch.

Bei der Berechnung des Matrixelementes nach Gleichung 1.2 wird nur die Wechsel-
wirkung mit dem Photon als St•orung betrachtet. Dies setzt voraus, da� die Anfangs-
und Endzustandswellenfunktionen  i und  f die Elektron-Elektron-Wechselwirkung be-
reits beinhalten,z.B. durch Verwendungvon entsprechendenHylleraas-Funktionen f•ur den
Grundzustand(Anderssonund Burgd•orfer, 1993).EinenanderenWeggeht die Vielteilchen-
St•orungstheorie(many-body perturbation theory, MBPT) (Br •uckner, 1955;Goldstone,1957),
der hier ebenfallskurz skizziert werdensoll. Hier wird sowohl die Wechselwirkungmit dem
Photon

ĤW W = � i ~Ar (1.5)

als auch die Wechselwirkung der Elektronen untereinander

V̂ee =
1

j~r1 � ~r2j
(1.6)

als St•orung betrachtet (McGuire et al., 1995).Wie oben angesprochen, wird f•ur die Wech-
selwirkungmit demPhoton meist als weitereVereinfachung die Dipoln•aherungverwendet.
Die Terme der Reihenentwicklung entsprechen jeweils den verschiedenenWechselwirkun-
geninnerhalb desuntersuchten Systems.Der Term ersterOrdnung in der MBPT entspricht
der reinenAbsorption einesPhotons,d.h. der Einfachionisation. Die Photodoppelionisation
wird durch die Termezweiter Ordnung beschrieben. Diesesind in Abbildung 1.1 anschau-
lich in Form von Feynman-Graphendargestellt. Der erste Beitrag wird als TS1 (two-step
1) bezeichnet. Es handelt sich um einenZweistufen-Prozessmit einer Wechselwirkungmit
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demPhoton. DasPhoton wird zun•achst absorbiertund dasbeteiligte Elektron geht in einen
angeregtenoder KontinuumszustandI •uber, w•ahrend das zweite Elektron im Grundzu-
stand verbleibt. Die anschlie�ende Wechselwirkung der beiden Elektronen untereinander
f•uhrt dann zur Doppelionisation.DasMatrixelement f•ur den TS1 Prozessergibt sich dann
durch Summation •uber alle Zwischenzust•ande I zu (McGuire, 1997)

MT S1 =
X

I

h f 1 f 2jV̂eejI  i 2i G(I )hI jĤW W j i 1i (1.7)

wobei die Zwischenzust•andeI durch die GreensfunktionG(I ) beschriebenwerden.Der TS1
Prozessist der dominante Prozessf•ur die Photodoppelionisationbei niedrigenbis mittleren
Photonenenergien(Keller, 2000).

Die beidenanderenProzesse,SO(shake-o�) und GSC(groundstatecorrelation), stellen
den zeitumgekehrten Prozessdar. Hier f•uhrt die Elektron-Elektron-Wechselwirkung im
gebundenenZustand dazu, da� ein Elektron in das Kontinuum gehoben wird, w•ahrend
das zweite im Grundzustand (SO) oder in einem angeregtenZustand q (GSC) verbleibt.
Da hierbei die Energieerhaltungverletzt wird, ist dies nur innerhalb der Heisenbergschen
Unsch•arferelation f•ur sehrkurze Zeiten m•oglich. Es handelt sich somit um einenvirtuellen
Zustand. Erst die nachfolgendeAbsorption desPhotons stellt die Energieerhaltungsicher
und f•uhrt zur Doppelionisation. Der hier skizzierte mit SO bezeichnete Prozessist dabei
nur eineandereDarstellung desbereitsoben diskutierten shake-o� Prozesses,wie auch die
identische Bezeichnung zeigt. Das entsprechendeMatrixelement ergibt sich zu (McGuire,
1997)

MSO=GSC =
X

I

h f 1jĤW W jI i G(I )hI  f 2jV̂eej i 1 i 2i (1.8)

Es wurde bereits erw•ahnt, da� die COLTRIMS Methode f•ur eine Vielzahl von Ex-
perimenten eingesetztwerden kann, u.a. auch Ion-Atom-St•o�e. Ein Beispiel hierf•ur, al-
lerdings mit einem molekularen Ion, wird in Kapitel 4.3 gegeben. Bei St•o�en zwischen
Ionen und Atomen liefert neben der Ionisation auch der Ladungstransfereinen signi�-
kanten Beitrag. Dieserkonnte erstmalsvon Henderson(1922) nachgewiesenwerden.Seit-
her wurden eineF•ulle von Arbeiten, sowohl experimenteller als auch theoretischer Natur,
•uber ladungs•anderndeSt•o�e zwischen Ionen und Atomen ver•o�entlicht. Neben dem rei-
nen Interessean den grundlegendenMechanismen spielen ladungs•andernde St•o�e nicht
nur in der oben erw•ahnten Astrophysik eine Rolle, sondern auch in anderen Bereichen
wie Festk•orperphysik und Plasmaphysik, aber auch in der Fusionsforschung und beim Bau
moderner Beschleunigeranlagenf•ur intensive Ionenstrahlen.

Neben den St•o�en zwischen Ionen und Atomen spielen gerade in Gebieten wie der
Plasmaphysik oder der Fusionsforschung auch St•o�e zwischen einzelnenIonen eine be-
deutendeRolle. Trotz bemerkenswerter Fortschritte auf dem Gebiet der Untersuchung la-
dungs•andernderIon-Ion-St•o�e (Melchert, 1997)sind dieseSto�systemeexperimentell noch
langenicht sodetailliert untersucht wordenwie bei Ion-Atom-St•o�en. Dies liegt im wesent-
lichen an den experimentellen Schwierigkeiten, die insbesonderein den geringenTeilchen-
dichten in einemIonenstrahl im Vergleich zu einemGas-oder gar Festk•orpertarget liegen.
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Dieseexperimentellen Schwierigkeiten und die crossed-beams Methode zur Untersuchung
von Ion-Ion-St•o�en werden in Kapitel 2.1 diskutiert.

Trotz der experimentellen Schwierigkeiten, ist die Untersuchung von Ion-Ion-St•o�en
in vielerlei Hinsicht von gro�em Interesse.In Beschleunigern und Speicherringen treten
bei hohen Strahlintensit•aten ladungs•anderndeSt•o�e zwischen den Ionen auf. Durch die
•Anderung der Ladung gehendieseIonen dem Strahltransport verloren, was neben dem
o�ensichtlichen Verlust an Strahlintensit•at auch zu einer signi�k anten W•armebelastung
der Strahlrohre direkt hinter den Umlenkmagnetenf•uhren kann. Aufgrund der Raumla-
dungsgrenzekann man h•ochsteIntensit•aten nur mit niedrigenLadungszust•andenerreichen.
Andererseitsm•ochte man oft schwereIonenwie Gold oder Uran verwenden.F•ur dieseViel-
elektronensystemesind theoretische Rechnungen jedoch sehrschwierig. Insbesondereliegt
die Schwerpunktsenergiebei denSt•o�en der Ionen im Strahl untereinanderim keV Bereich,
selbstbei GeV Strahlenergien,soda� st•orungstheoretische Ans•atzeebenfallssehrungenau
sind. Hier sind experimentelle Daten von gro�er Bedeutung, die in Kapitel 6 vorgestellt
und analysiert werden.

NebendiesemanwendungsbezogenenInteressegibt esaber auch ein starkesgrundlegen-
desInteressean der Untersuchung von Ion-Ion-St•o�en. Die Behandlungder Dynamik von
Vielteilchensystemenist theoretisch sehr anspruchsvoll, insbesonderewenn, im Gegensatz
zur Photoionisation, die elektronischen Zust•andesowohl vor als auch nach demSto� durch
das langreichweitige Coulomb-Potential der beidenKerne beein
usst werden.Viele Theo-
rien betrachten deshalbnur ein Elektron und beschreiben die Wirkung der verbleibenden
Elektronenz.B. durch ein e�ektiv esPotential. Experimente mit St•o�en zwischenzwei Ionen
erlauben es nun, auf die theoretischen Begebenheiten ma�geschneiderte Untersuchungen
durchzuf•uhren. Im Ion-Atom-Sto� sind die einzigen reinen EinelektronensystemeSt•o�e
nackter Ionen mit atomarem Wassersto�. Mit Ion-Ion-St•o�en ergeben sich deutlich mehr
M•oglichkeiten. Hier ist das einfachste Sto�system mit einem Elektron H+ + He+ (Rinn
et al., 1985,1986)bzw. f•ur resonante St•o�e He2+ + He+ (Melchert et al., 1995;Kr •udener
et al., 1997)wie in Abbildung 1.2 gezeigt.Neben reinenEinelektronensystemenk•onnenim
Ion-Ion-Sto� auch eine ganzeReihe von Quasi-Einelektronensystemenuntersucht werden
wie z.B. He2+ + B2+ , He2+ + C3+ , He2+ + N4+ und He2+ + O5+ (Melchert et al., 1997;von
Diemar et al., 1999;Skiera et al., 2001),die jeweils eine volle 1s Schale und ein Elektron
in der •au�eren 2s Schale besitzen.Die absoluten Wirkungsquerschnitte der letzten drei
Reaktionensind exemplarisch ebenfalls in Abbildung 1.2 dargestellt. Derartige Messungen
erlauben es,die theoretischen Annahmen bei der Reduktion einesVielteilchensystemsauf
ein einzelnesaktivesElektron zu •uberpr•ufen.

Letztendlich gibt es aber auch grundlegendeUnterschiede zwischen einem Ion-Atom-
und einem Ion-Ion-Sto�. Abbildung 1.2 zeigt den aus Theorie und Experimenten gemit-
telten Wirkungsquerschnitt f•ur die resonante Reaktion H+ + H (Pfa�, 1992). Der Wir-
kungsquerschnitt zeigt den bei resonanten Reaktionen im Ion-Atom-Sto� typischen Ver-
lauf: bei gro�en Sto�geschwindigkeiten kommt es zu einem steilen Abfall, w•ahrend er zu
kleinen Sto�geschwindigkeiten hin leicht ansteigt. Das Wechselwirkungspotential zwischen
dem Proton und dem Wassersto�atom im einlaufendenKanal der Trajektorie ist dabei
aufgrund der Polarisierbarkeit desAtoms leicht attraktiv (Bransdenund McDowell, 1992).
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Abbildung 1.2: Wirkungsquerschnittevon resonantenEinelektronensystemenund nicht
resonantenQuasi-Einelektronensystemenim Vergleich. ResonanteEinelektronensysteme:
dicke durchgezogeneLinie - H+ +H (Pfa�, 1992), gef•ullte Kreise - He2+ +He+ (Melchert
et al., 1995), dicke gestrichelteLinie - Theorie He2+ +He+ (Bardsley et al., 1989). Nicht
resonanteQuasi-Einelektronensysteme:o�ene Kreise- He2+ +C 3+ (Melchert et al., 1997),
d•unne durchgezogeneLinie - Theorie He2+ +C 3+ (Opradolce et al., 1997), o�ene Quadrate
- He2+ +N 4+ (von Diemar et al., 1999), d•unne gestrichelteLinie - Theorie He2+ +N 4+ (von
Diemar et al., 1999), o�ene Rauten - He2+ +O 5+ (von Diemar et al., 1999).

Im Gegensatzhierzu wirkt im Ion-Ion-Sto� sowohl im einlaufendenals auch im auslaufen-
denTeil der Trajektorie die absto�endeCoulomb-Kraft. Diesf•uhrt dazu,da� der resonante
Wirkungsquerschnitt z.B. der Reaktion He2+ + He+ auch bei sehrkleinenRelativgeschwin-
digkeiten wiedersteil abf•allt, wie Abbildung 1.2 deutlich zeigt. Der Grund liegt darin, da�
bei diesengeringenGeschwindigkeiten die Coulomb-Absto�ung verhindert, da� sich die
Sto�partner genug ann•ahern, um ein Elektron austauschen zu k•onnen.

Interessanterweisegibt esnur wenigeMessungenan reinenEinelektronensystemim Ion-
Ion-Sto�. Die bishereinzigenMessungenwurdenf•ur die obenerw•ahnten SystemeH+ + He+

(Angel et al., 1978;Peart et al., 1983;Rinn et al., 1985,1986;Watts et al., 1986)und He2+

+ He+ (Melchert et al., 1995;Kr •udener et al., 1997) durchgef•uhrt. Demgegen•uber steht
eineganzeReihevon theoretischenUntersuchungenf•ur die Sto�systemeH+ + X(Z � 1)+ , mit
X(Z � 1)+ = He+ , Li2+ , Be3+ , B4+ und C5+ (Ford et al., 1982;Winter, 1987;Ermolaev und
McDowell, 1987),XZ + + X(Z � 1)+ mit X = He,Li, Be und B (Schmidt et al., 1990;Tharamel
et al., 1994) und He2+ + Li2+ (Keim et al., private Mitteilung). Neuesteexperimentelle
Ergebnissezu dem letztgenannten Sto�system werdenin Kapitel 3.2 vorgestellt.



9

Mit der fortschreitenden Entwicklung experimenteller und theoretischer Methoden er-
gibt sich auch die M•oglichkeit, immer komplexereSto�systemezu untersuchen. Von beson-
deremInteressesind hierbei sicherlich Molek•ule, angefangenvon einfachendiatomarenMo-
lek•ulen wie H2 bis hin zu komplexenMolek•ulen wie z.B. Fullereneoder auch biologisch rele-
vante Molek•ule wie Uracil, um nur eineszu nennen.Bei der Wechselwirkungvon Photonen,
Elektronen oder Ionen mit Molek•ulen im Gegensatzzu Atomen ergeben sich entsprechend
der GeometriedesMolek•uls weitere Freiheitsgrade.Bei der Verwendung diatomarer Mo-
lek•ule, wie den in Kapitel 4 behandelten,ergibt sich genauein zus•atzlicher Freiheitsgrad:
die Ausrichtung der internuklearen Achse zum Zeitpunkt der Wechselwirkung. Entspre-
chend dieserAusrichtung kann einestarke Variation desWirkungsquerschnitts beobachtet
werden.Dies gilt f•ur eine ganzeReihe von Prozessen,wie z.B. die Photodoppelionisation
(sieheKapitel 4.1), den Elektronentransfer oder auch die Ionisation im Sto� mit Ionen.

Um allerdings die Lage der internuklearen Achsebestimmenzu k•onnen,m•ussennicht
nur an dasExperiment sondernauch an den Sto�prozessselbstbestimmte Anforderungen
gestellt werden.Die meistenExperimente basierendabei auf der sogenannten axial recoil
approximation (Zare, 1972). Diese N•aherung ist g•ultig, wenn die Fragmentation schnell
ist im Vergleich zur Rotation oder Vibration desMolek•uls. In diesemFall entfernen sich
die Fragmente entlang der internuklearen Achse voneinanderund die Messungdes Re-
lativgeschwindigkeitsvektors zwischen beiden Fragmenten ergibt direkt die Ausrichtung
der internuklearen Achse zum Zeitpunkt des Sto�es. Damit k•onnen allerdings nur Pro-
zessestudiert werden, die zu einem dissoziativen Endzustand f•uhren. Dies gilt z.B. f•ur
die Photodoppelionisation von D2. Hier gelang es mit COLTRIMS erstmals koinzident
zur Orientierung der Molek•ulachse die Winkelverteilung einesder beiden Elektronen zu
messen(D•orner et al., 1998b). Dabei bietet sich nat•urlich der Vergleich zum atomaren
ZweielektronensystemHelium an. Die Ergebnissewerdenin Kapitel 4.1 diskutiert.

Als ein Beispiel im Bereich der Ion-Atom-St•o�e seihier der Elektroneneinfangim Sto�-
systemO8+ +D 2 bei 16MeV Sto�energiegenannt (Chenget al., 1992).GleichzeitigeIonisa-
tion (Transferionisation)oder Anregungdesintermedi•arenD+

2 Ions f•uhrt zumAufbruch des
Molek•uls. Abbildung 1.3 zeigt den gemessenenWirkungsquerschnitt in Abh•angigkeit von
der Ausrichtung der Molek•ulachserelativ zum Strahl. Die ausgepr•agteWinkelabh•angigkeit
kann im RahmeneinesInterferenzmodells (Wang et al., 1989;Wang und McGuire, 1991)
erkl•art werden.Eine solche Interferenzin St•o�en zwischen Ionenund Wassersto�molek•ulen
wurde erstmalsvon Tuan und Gerjuoy (1960) erw•ahnt, aber nicht weiter verfolgt. Die In-
terferenzergibt sich aus der koh•arenten Addition der beidenTransferamplitudenvon den
beidenatomarenZentren bei St•o�en unterhalb 1 MeV Sto�energie.Die f•ur die Interferenz
verantwortliche Phaseergibt sich zu (~q � ~� ), wobei ~q der Impuls•ubertrag auf das Projektil
und ~� die Molek•ulachsebedeuten.

Ein von der Molek•ulorientierung abh•angigerWirkungsquerschnitt wurde auch bei der
Mehrfachionisation von Molek•ulen in St•o�en mit Ionen (Werner et al., 1997; Siegmann
et al., 2001) beobachtet, wie z.B. Abbildung 1.4 zeigt. Hier stimmen die experimentellen
Daten sehrgut mit einemstatistischenModell von Kabachnik et al. (1998) •uberein,welches
allerdingskeine Interferenzzwischen den beidenStreuzentren beinhaltet.

Alle dieseExperimente basierenjedoch auf Mehrelektronenprozessen,sei es nun die
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Abbildung 1.3: Wirkungsquerschnittf•ur Elektronentransfer mit Ionisation oder Anregung
alsFunktion desWinkels zwischenMolek•ulachseund Strahlrichtung im Sto�system16 MeV
O8+ + D2 (Cheng et al., 1992). DurchgezogeneLinie - Theorie von Wang et al. (1989);
Wang und McGuire (1991), GepunkteteLinie - Fit der Funktion f (� ) = 1+ c1 cos(c2 cos� )
an die experimentellen Daten.

direkte Mehrfachionisation oder komplexereProzessewie Transferionisation.Bei der Ver-
wendung neutraler Molek•ule ist man auf solche Mehrelektronenprozesseangewiesen,um
einen dissoziativen Zustand zu erreichen. Wie weiter oben im Falle von Ion-Atom-St•o�en
bereits ausf•uhrlich diskutiert wurde, stellen Mehrelektronensystemeimmer eine gewisse
Schwierigkeit in der Behandlungvon St•o�en dar. Es ist deshalbvon Interesse,auch im Be-
reich der St•o�e von Ionen mit Molek•ulen ein reinesEinelektronensystemzu untersuchen.
Die kann aber nur ein Ion-Ion-Sto� sein. Eines der einfachsten Systemeist dabei He2+ +
H+

2 . F•ur diesesSystemund einige andereSystememit H+
2 / D+

2 wurden erstmals an der
Justus-LiebigUniversit•at Giessenund an der KansasState University totale und di�eren-
tielle Wirkungsquerschnitte gemessen.Die Ergebnissewerden in Kapitel 4.2 ausf•uhrlich
diskutiert werden.

Ein weiteresMolek•ulion von weitreichendemInteresseist HeH+ . Es ist das einfachste
heteronukleare Molek•ul mit zwei Elektronen. Zudem ist es im wesentlichen nur als Ion
gebunden.Im neutralen Zustand dissoziertesin He und H. In astrophysikalischer Hinsicht
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Abbildung 1.4: Abh•angigkeit der Mehrfachionisation von N2 durch 200 keV He+ von der
Ausrichtung der Molek•ulachse(Werner et al., 1997). Histogramm - experimentelle Daten,
gepunkteteLinie - sin(� ) Verteilung f•ur einen orientierungsunabh•angigenProzess,gestri-
chelteLinie - statistischesModell von Kabachnik et al. (1998).

ist HeH+ von Interesse,weil esaus den beiden im Universum am h•au�gsten vorkommen-
den Elementen, Helium und Wassersto�, synthetisiert werden kann. Es besteht somit die
Erwartung, diesesMolek•ulion in planetarischen Nebeln beobachten zu k•onnen (Roberge
und Dalgarno, 1982).Allerdings zeigenStudien am planetarischen Nebel NGC 7027,da�
die HeH+ Dichte deutlich geringer ist als angenommen(Moorheadet al., 1988).Untersu-
chungen von Tanabe et al. (1993) zur dissoziativen Rekombination zeigenzus•atzlich zur
bekannten Rekombination um 0 eV Schwerpunktsenergieauch eine Resonanzbei etwa
20 eV, welche einen Beitrag zu der geringenbeobachteten Dichte liefern k•onnte. Es gibt
auch weitereExperimente zum Elektroneneinfangbei h•oherenEnergien.Daserstekinema-
tisch fast vollst•andigeExperiment konnte jedoch erst unter Anwendungvon COLTRIMS
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von Wu et al. (1998) im keV Bereich durchgef•uhrt werden.Hierbei konnte neben der Ori-
entierung desMolek•uls auch der Q-Wert und der transversaleImpulstransfer (Streuwinkel)
im Sto� HeH+ + He gemessenwerden.Dieserlaubtees,u.a. denEinfang in unterschiedlich
angeregteZust•andezu trennen. Die Messungenwerden in Kapitel 4.3 vorgestellt.

Im Gegensatzzu dieseneinfachen, diatomaren Molek•ulen erscheinenFullerenewie C60

sicherlich als sehrkomplexeGebilde.Seit ihrer Entdeckung (Kroto et al., 1985)sind Fulle-
reneGegenstandzahlreicher Untersuchungen.Verglichenmit der gesamten Forschungsakti-
vit •at in einembeliebigenFachgebiet,habenFullerenedengr•o�ten Ein
uss in der physikali-
schen Chemiesowie in den verwandten Gebietender Atom- und Molek•ulphysik (Campbell
und Rohmund, 2000).Die Attraktivit •at von Fullerenenliegt vor allem darin, einenCluster
mit wohlde�nierter Masseund maximal m•oglicher Symmetriezur Verf•ugungzu haben, der
zudemeinfach durch Sublimation f•ur Experimente in die Gasphasegebracht werdenkann.
Dies erlaubt es, das Verhalten komplexer molekularer Systememit einer gro�en Anzahl
von Freiheitsgradenzu untersuchen. Viele beobachtete Ph•anomenelassensich dabei am
bestendurch eine kollektive Bewegungder Valenzelektronen,wie z.B. Plasmonanregung,
beschreiben. Dies deutet auf eine gewisse•Ahnlichkeit zu Festk•orpern hin. Eine freie Be-
wegungder Elektronen liegt auch dem im Kapitel 5.1 diskutierten theoretischen Modell
zu Grunde, welcheseinegute •Ubereinstimmung zu den im gleichen Kapitel beschriebenen
Experimenten zum Elektronentransfer zwischen zwei Fulleren-Ionenbzw. einemFullereni-
on und einemHe2+ Ion liefert. Man kann alsoFullereneals dasVerbindungsgliedzwischen
einfachen Molek•ulen und Festk•orpern betrachten.

Eine Gemeinsamkeit zu den einfachen Molek•ulen liegt aber in der Tatsache, da� auch
Fullerene fragmentieren k•onnen. W•ahrend es im niederenergetischen Bereich bereits sehr
viele Sto�experimente mit Fullerenen und Fullerenionengibt, existieren nur sehr wenige
Untersuchungen im hochenergetischen Bereich mit schweren Ionen. Dabei gibt es einige
signi�k ante Unterschiede zwischen relativ niederenergtischen St•o�en im keV Bereich und
hochenergetischenSt•o�en im MeV/u Bereich. Diesewerdenin Kapitel 5.3n•aherbetrachtet.



Kapitel 2

Exp erimen telle Metho den

So unterschiedlich die Fragestellungenan die Natur sind, so unterschiedlich sind auch
die experimentellen Methoden. NeueFragestellungenerfordern oft neueMethoden; sei es
um einfach nur pr•aziser zu messen,oder um neue Gr•o�en zu bestimmen (wie z.B. den
Impuls desR•ucksto�ions). Andererseitserlauben neueexperimentelle Methodenauch neue
Fragestellungen.Es ergibt sich soein fruchtbaresWechselspiel,dassich bis auf Rutherfords
klassischesStreuexperiment zur•uckf•uhren l•a�t.

Die Darstellung experimenteller Methoden in dieser Arbeit muss sich angesichts der
F•ulle von verschiedenenTechniken auf jene beschr•anken, die in unmittelbarem Zusam-
menhangmit den hier pr•asentierten Ergebnissenstehen.Diesesind zum einendie crossed-
beams Methode zur Untersuchung von Ion-Ion-St•o�en und zum anderendie Methode der
Cold Target Recoil Ion MomentumSpectroscopy (COLTRIMS) zur Untersuchung der Pho-
todoppelionisation.BeideMethodenwerdenin denfolgendenAbschnitten kurz vorgestellt,
soweit esf•ur das Verst•andnis der in den folgendenKapiteln diskutierten Ergebnissen•otig
ist. F•ur tiefergehendeInformationen mussauf die zahlreichen Publikationen, Diplom- und
Doktorarbeiten verwiesenwerden.

2.1 Cr ossed-Be ams Exp erimen te

Die meisten Experimente der atomaren Sto�physik, wie z.B. das klassische Streuexperi-
ment von Rutherford, basierenauf der Wechselwirkung einesTeilchenstrahls1 de�nierter
Energie mit einem ruhenden Target. Selbst Atome in Gastargetskann man hier als ru-
hend betrachten, da die Projektilenergie meist um Gr•o�enordnungen h•oher ist, als deren
thermische Energie.

Ein ruhendesIonentarget zur Untersuchung von Ion-Ion-St•o�en herzustellenist jedoch
sehr schwierig. Ionen werden in Plasmenerzeugt, einem Gemisch aus freien Elektronen,
Ionen (positiv und negativ geladen)und neutralen Teilchen. Der Plasmazustandwird oft
auch alsvierter Aggregatzustandbezeichnet. Durch die Quasineutralit•at einesPlasmaslas-
sensich im Prinzip sehrhoheIonendichten erzeugen.Als Target f•ur einenIonenstrahl ist ein

1Wie in der Einf •uhrung bereits erw•ahnt, sollen hierzu in dieserArb eit auch Photonen z•ahlen.
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Plasmajedoch v•ollig ungeeignet.Dieshat mehrereGr•unde.Der gravierendstePunkt ist die
Unbestimmtheit desZustandesder Ionen im Plasma.Es kommt zu st•andigenWechselwir-
kungender freien Elektronen und Ionen im Plasmadurch Ionisation und Rekombination.
Dabei bildet sich ein Ionisationsgleichgewicht, dessenIonisationsgradx in einfachen F•allen
nur von der Temperatur T und demDruck p abh•angt und durch die Saha-Gleichung (Saha,
1921)beschrieben wird:

x2p
1 � x2

=
� 2pme

h2

� 3=2

(kT)5=2 e� E I =kT (2.1)

Hier bedeutenE I die IonisationsenergiedesGases,me die Elektronenmasse,h dasPlanck-
sche Wirkungsquantum und k die Boltzmann-Konstante. Die Saha-Gleichung setzt ein
thermodynamischesGleichgewicht zwischenallen energieaustauschendenBestandteilendes
Plasmasvoraus.Dies ist in d•unnen,hei�en Plasmengenausowenig gegeben wie in dichten,
kalten Plasmen.Zudem beschreibt die Saha-Gleichung strenggenommennur einenmittle-
ren Ionisationsgrad.Ionisation und Rekombination sind statistischeProzesse,soda� immer
auch Ionen unterschiedlichen Ionisationsgradesvorliegen.Hinzukommt noch, da� ein Plas-
ma ebenfallsein Elektronentarget darstellt mit demder Projektilionenstrahl wechselwirken
kann. DieseUnde�niertheit desTargetshinsichtlich desZustandesund die nicht zu vermei-
dendeWechselwirkung desProjektilstrahles mit dem Magnetfeld desPlasmaeinschlusses
machen ein Plasmazu einemsehrungeeignetenTarget.

Eine sehrsauberePr•aparation der Ionen hinsichtlich Ladung, thermischer Energieund
auch innerer Anregung erlauben Ionenfallen. In Ionenfallenwird die Coulomb-Absto�ung
der gleich-geladenenIonen durch •au�ere elektrische und magnetische Felder kompensiert
und die Ionen so in einemwohlde�nierten Raumbereich eingeschlossen.Entsprechend der
Anordnung der •au�eren Felderunterscheidet man verschiedeneTypen von Ionenfallen.Die
Penningfalle(Penning,1937)z.B. verwendet eineAnordnung statischer elektrischer Felder
mit einem •uberlagerten Magnetfeld. Bei der Paulfalle (Paul und Steinwedel, 1953; Paul
et al., 1958) werden zeitabh•angigeelektrische Quadrupolfelder zum Einschluss der Ionen
verwendet.

Durch die lange Speicherzeit ist es m•oglich, ein Ionentarget zu erhalten, in dem al-
le Ionen, d.h. auch solche, die sich anfangsin einem metastabilen Zustand befanden,im
Grundzustand sind. Zudem k•onnenin Verbindung mit einer Ionenk•uhlung sehrkalte Tar-
getshergestelltwerden.Allerdings lassensich in Fallen aufgrund der gegenseitigenAbsto-
�ung nur •au�erst geringeTeilchendichten speichern. Die typische Anzahl an gespeicherten
Ionen betr•agt bestenfallseinige tausend. Damit lassensich durchaus Wechselwirkungen
der Ionen in der Falle untereinander, insbesonderebei sehr geringenRelativgeschwindig-
keiten, untersuchen. Als Ionentarget f•ur einen Ionenstrahl sind derartige Fallen allerdings
aufgrund der geringenTeilchendichte ungeeignet.

Zur Untersuchung von St•o�en zwischen zwei Ionen verwendet man aus den oben ge-
nannten Gr•unden zwei Ionenstrahlen,die unter einem Winkel � zur Kreuzung gebracht
werden.Entsprechend der Wahl desWinkels � kann man zwei experimentelle Ans•atze un-
terscheiden. Im Falle von � � 0� spricht man von einemmerged-beamsExperiment (siehe
Abbildung 2.1). Die Idee hierbei ist es,die beiden Strahlen •uber eine l•angereStrecke zu
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Abbildung 2.1: SchematischeDarstellung eines merged-beams Experiments. Die Ionen-
strahlenwerden mittels des'mergers' •uberlagert und mit dem 'demerger' wieder voneinan-
der getrennt. Die beweglicheLochblendedient der MessungdesStrahl•uberlapps.

•uberlagern,um sodie im Vergleich zu Gastargetsimmer noch sehrgeringenDichten in den
Ionenstrahlendurch einegro�e Wechselwirkungszonezu kompensieren.Im Gegensatzdazu
spricht man bei Winkeln von � � 10� von einemcrossed-beams Experiment (sieheAbbil-
dung 2.2). Crossed-beamsExperimente besitzeneinewohlde�nierte Wechselwirkungszone,
derenGr•o�e im wesentlichen nur durch den Durchmesserder Ionenstrahlenund den Kreu-
zungswinkel bestimmt ist. Dies hat einigewesentliche Vorteile gegen•uber der langen,aus-
gedehnten Wechselwirkungszoneder merged-beamsExperimente. Zur Bestimmung absolu-
ter Wirkungsquerschnitte ist esnotwendig, den •Uberlapp beider Ionenstrahlenm•oglichst
genauzu bestimmen.Dies ist im Kreuzungspunktzweier Strahlen deutlich pr•aziserdurch-
zuf•uhren, als wenn zwei Strahlen •uber eine l•angereStrecke zusammengef•uhrt werden. Im
letzteren Fall w•are esnotwendig, den •Uberlapp mindestensam Anfang und am Ende der
Wechselwirkungszonezu bestimmen.Zudemist der Strahl•uberlapp bei einer langenWech-
selwirkungszonewesentlich anf•alliger auf geringf•ugige Lage•anderungender Ionenstrahlen
alsbei einemKreuzungspunkt.Fernererlaubt nur einewohlde�nierte Wechselwirkungszone
die Messungvon Streuwinkeln ohneParallaxenfehler.

Ein unter Umst•anden entscheidender Vorteil der merged-beams Kon�guration sollte
aber nicht verschwiegenwerden.Nur mit merged-beamsExperimenten ist esm•oglich, belie-
big kleine Relativgeschwindigkeiten im Ion-Ion-Sto� zu erhalten. F•ur die Relativgeschwin-
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Abbildung 2.2: SchematischeDarstellung einescrossed-beamsExperiments.

digkeit ~vr el und derenBetrag vr el gilt

~vr el = ~v2 � ~v1 (2.2)

vr el =
q

v2
2 + v2

1 � 2v2v1 cos� (2.3)

wobei ~v1 und ~v2 die Geschwindigkeiten der Ionen in den beiden Strahlen bedeuten.Die-
sesind experimentell durch die maximalen Beschleunigungsspannungen der Ionenquellen
sowie Ionenmasse(m1 und m2) und Ladung (q1 und q2) in einem bestimmten Rahmen
vorgegeben. Minimale Relativgeschwindigkeiten k•onnen bei gegebenem~v1 und ~v2 durch
sehr kleine Wechselwirkungswinkel von � � 0� erreicht werden, w•ahrend maximale Re-
lativgeschwindigkeiten sehr gro�en Winkel von � � 180� erfordern. Beidesbedingt eine
merged-beamsKon�guration. Mit der reduziertenMasse

� =
m1m2

m1 + m2
(2.4)

ergibt sich dann die SchwerpunktsenergieEcm im Sto� zu

Ecm =
1
2

�v 2
r el = �

 
E1

m1
+

E2

m2
� 2

s
E1E2

m1m2
cos�

!

(2.5)

Hierbei sind E1 und E2 die Energiender entsprechendenIonen.
Die Rate R der im Wechselwirkungsvolumen V statt�ndenden Reaktionen ist direkt

proportional zum Wirkungsquerschnitt � deszu untersuchendenProzesses:

R = �
Z

V
vr eln1n2dV (2.6)
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Die n1;2 sind die Teilchendichten in den Ionenstrahlen,die mit dendirekt me�baren Strom-
dichten j 1;2 •uber die Beziehung

~j 1;2 = n1;2~v1;2 (2.7)

verkn•upft sind. Durch Messungder Rate R und Bestimmung desdurch die Experimentbe-
dingungenvorgegebenenVolumenintegrals kann dann der Wirkungsquerschnitt ermittelt
werden. Die Berechnung des Volumenintegrals ist f•ur merged-beams und crossed-beams
Experimente unterschiedlich. Im folgendenwerdennur die Verh•altnissebei crossed-beams
Experimenten diskutiert, da diesef•ur die in den nachfolgendenKapiteln vorgestelltenUn-
tersuchungen von Bedeutung sind. F•ur eine Diskussionvon merged-beams Experimenten
sei z.B. auf Melchert (1997) verwiesen.

Im folgendensei x1;2 die Flugrichtung der beiden Ionenstrahlen,z die Richtung senk-
recht zur Sto�ebeneund y1;2 die Richtung senkrecht zur Ebenex1;2 � z. Die Stromdichten
j 1;2 h•angennicht von der Strahlrichtung ab, d.h. j 1;2 � j 1;2(y1;2; z). Damit l•a�t sich Glei-
chung 2.6 schreiben als

R = �
vr el

v1v2

Z

V
j 1(y1; z)j 2(y2; z)dV (2.8)

Da dasWechselwirkungsvolumen bei einercrossed-beamsAnordnung rautenf•ormig ist, gel-
ten folgendeBeziehungen

dV = sin� dx1dx2dz (2.9)

dy1;2 = sin� dx1;2 (2.10)

Damit wird Gleichung 2.8 zu

R = �
vr el

v1v2 sin�

Z

z

� Z

y1

j 1(y1; z)dy1

Z

y2

j 2(y2; z)dy2

�

dz (2.11)

Die Integrale

J1;2(z) =
Z

y1;2

j 1;2(y1;2; z)dy1;2 (2.12)

geben die nur noch von z abh•angigeeindimensionaleStromdichte wieder,die leicht experi-
mentell bestimmt werdenkann. Dazu wird, wie in Abbildung 2.3 gezeigt,einehorizontale
Schlitzblende durch den Kreuzungsbereich beider Ionenstrahlen gefahren.Die durch die
Schlitzblende tretenden Stromdichten J1;2(z) werdenmit Faraday-Cups gemessenund als
Funktion der Position z aufgezeichnet. Es ist jedoch nicht m•oglich, die Stromdichten gleich-
zeitig mit der Reaktionsratezu messen,weil die Schlitzblende die Ionenstrahlensehrstark
abschw•acht. Zur Normierung ist es ferner unerl•asslich, w•ahrend der gesamten Messung
den tats•achlichen Ionenstrom zu messen.Mit den Beziehungenzwischen Stromdichte und
Strom

I 1;2 = q1;2

Z

z
J1;2(z)dz (2.13)

und dem sogenannten Formfaktor

F =
R

z J1(z)dz
R

z J2(z)dz
R

z J1(z)J2(z)dz
(2.14)
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Abbildung 2.3: BestimmungdesFormfaktors F (aus von Diemar (1998)): Eine horizon-
tale Schlitzblende(links) wird im Kreuzungspunktsenkrecht durch beide Strahlen gefahren
und die eindimensionalenStromdichten J1;2(z) werden als Funktion der Blendenposition
gemessen.Man erh•alt damit das vertikale Strahlpro�l. Ein typischesStrahlpro�lspektrum
ist rechts dargestellt.

l•a�t sich Gleichung 2.11umschreiben in folgendeBestimmungsgleichung f•ur denWirkungs-
querschnitt

� =
v1v2 sin�

vr el

RF q1q2

I 1I 2
(2.15)

I 1;2 sind die •uber die gesamte Messzeitgemittelten Str•ome. Der Formfaktor F wird vor,
nach und gegebenenfallsin gewissenZeitabst•andenw•ahrend einer Messungbestimmt. In-
tensit•atsschwankungender Ionenstrahlenbeein
ussenden Formfaktor nicht, solangesich
die Intensit•atsverteilung nicht •andert.

Die Messungder eindimensionalenStromdichten, d.h. des Formfaktors F , kann ver-
mieden werden, wenn ein Ionenstrahl mit gleichm•a�iger Geschwindigkeit senkrecht zur
Sto�ebene •uber den zweiten, ortsfesten Ionenstrahl verschoben wird. Man tastet quasi
durch dieseVerschiebung mit dem Ionenstrahl beide Strahlpro�le ab. Dies wird in einer
nun zeitabh•angigenReaktionsrateR(t) wiedergegeben. Aus dieserzeitabh•angigenReakti-
onsrate kann dann unter Kenntnis der mittleren Ionenstr•ome zur Normierung direkt der
Wirkungsquerschnitt berechnet werden.Bei Ionenstrahlenkann die Verschiebungaufgrund
der oft meterlangenStrahlzweige nur durch Ablenkung des Strahles in elektrischen oder
magnetischen Feldern erfolgen.Neben dem nicht zu vernachl•assigendenAufwand die Ab-
lenkspannungensopr•azisezu steuern,da� der Ionenstrahl mit konstanter Geschwindigkeit
bewegt wird, kann auch der Detektoruntergrund zeitabh•angig werden,da sich die Position
des Ionenstrahls z.B. in Bezug auf Blenden st•andig •andert. In Ion-Ion-St•o�en wird die-
sesVerfahren deshalbkaum benutzt. Es ist allerdings h•au�g das Verfahren der Wahl in
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Abbildung 2.4: SchematischerAufbau desGiessenercrossed-beamsExperiments.

Elektron-Ion St•o�en. Hier erm•oglicht esdie relativ kompakte Bauform der Elektronenka-
none,dieseund denzur ElektronenstrommessungnotwendigenFaraday-Cup als komplette
Einheit mechanisch zu verfahren, w•ahrend die Lage des Ionenstrahls festgehaltenwird
(M•uller et al., 1985).

Fast alle in dieser Arbeit beschriebenen Ion-Ion-Experimente wurden am Giessener
crossed-beams Experiment durchgef•uhrt. Der schematische Aufbau ist in Abbildung 2.4
skizziert. Zwei vollpermanente 10 GHz Elektron-Zyklotron-Resonanz(EZR) Ionenquellen
(Schlapp, 1995; Trassl, 1999; Br•otz, 2000) liefern mehrfach geladeneIonen sowohl von
gasf•ormigen als auch von festen Elementen. Die EZR-Quellen liegen auf einem Potenti-
al von maximal 20 kV (niederenergetischer Strahl) bzw. maximal 200 kV (hochenergeti-
scher Strahl). Durch Variation der Beschleunigungsspannungenkann ein weiter Bereich an
Schwerpunktsenergienabgedeckt werden. Ein 90� Magnet im niederenergetischen Strahl-
zweig und ein 17� Magnet im hochenergetischen Strahlzweig trennen die aus den Quellen
kommendenIonen nach dem Verh•altnis von Massezu Ladung. Da unterschiedliche Ionen
unter bestimmten Umst•andenein gleichesMasse-zu-LadungsVerh•altnis habenk•onnen,wie
z.B. 4He2+ und H+

2 , ist dieseTrennung nicht immer eindeutig.
Bei Ladungszust•anden bis etwa q = 8 k•onnen im Wechselwirkungsbereich f•ur gut kol-

limierte IonenstrahlenStr•ome von einigennA bis hin zu einigen100 nA erreicht werden.
Damit sind Ionenstrahlensehrd•unne Targets.Um die Verh•altnissezu verdeutlichen, wird
ein Strahl von Xe4+ Ionen bei 40 keV Energiebetrachtet. Der im Faraday-Cup gemessene
elektrische Ionenstrombetrage200nA. Diesentspricht typischen Experimentbedingungen
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Abbildung 2.5: SchematischeDarstellung der Dichteverh•altnisse in Ionenstrahlen und im
Restgas.

im Giessenercrossed-beams Experiment f•ur den niederenergetischen Strahlzweig. Unter
Ber•ucksichtigung der Ionenladungvon q = 4 ergibt sich damit ein Teilchenstrom von ca.
3 � 1011 s� 1. Bei 40 keV Ionenenergieund einemStrahldurchmesservon 5 mm ergibt sich
eine Ionendichte im Strahl von etwa 6:3 � 104 cm� 3. Verglichen mit den f•ur Ion-Atom-
St•o�e schon geringenDichten in Gastargets,wie z.B. dem in Kapitel 2.2 beschriebenen
•Uberschallgasjetmit Teilchendichten von bis zu 1012 cm� 3, sind die Dichten in Ionenstrah-
len au�erordentlich gering.

Entsprechend dengeringenTeilchendichten in den Ionenstrahlenliefert die Wechselwir-
kung mit demRestgasin der Streukammereinenum Gr•o�enordnungenh•oherenBeitrag als
die eigentlichen Ion-Ion-Reaktionen.Es sehrgutesVakuum von 10� 10 mbar oder besserin
der Wechselwirkungszoneist deshalbdie absoluteVoraussetzungf•ur die Durchf•uhrbarkeit
der Experimente. Trotz diesesguten Vakuums ist die Teilchendichte im Restgasimmer
noch um Gr•o�enordnungen h•oher als in den Ionenstrahlen. Abbildung 2.5 verdeutlicht
dieseindrucksvoll. Die StreukammerdesGiessenercrossed-beamsExperiments besteht aus
den eben aufgef•uhrten Gr•unden aus einer inneren und einer •au�eren Kammer. Die innere
Kammer beinhaltet die Wechselwirkungszonemit einem typischen Restgasdruck von et-
wa 5 � 10� 11 mbar. Der Weg der Ionenstrahlendurch dieseKammer betr•agt nur 25 cm
um die Restgaswechselwirkung weiter zu minimieren. Direkt vor Eintritt in diese inne-
re Kammer reinigen elektrostatische Sektorfelder(sieheAbbildung 2.6) die Ionenstrahlen
von Umladeprodukten entlang der langenStrahlf•uhrung von den Ablenkmagnetenbis zur
Streukammer. In der Wechselwirkungszonewerden die Strahlen unter einem Winkel von
� = 17:5� gekreuzt.Direkt hinter der Wechselwirkungszonetrennen zweistu�ge Analysa-
toren die Reaktionsprodukte von den direkten Strahlen, deren Str•ome in Faraday-Cups
gemessenwerden.Die Reaktionsprodukte werdenvon Einzelteilchenz•ahlern nachgewiesen.
Im hochenergetischen Strahl kommt dabei ein ortsemp�ndlicher Micro-Channel-Plates-



2.1 Cr ossed-Be ams Exp erimen te 21

Abbildung 2.6: SchematischerAufbau der Wechselwirkungszoneim Giessener crossed-
beamsExperiment. ES1, ES2, ES5 - elektrostatischeSektorfelderzur Strahlreinigung vor
der Wechselwirkungszone,ALS, ASS- elektrostatischeAnalysatoren, KK - Kugelkondensa-
tor, MCP - ortsemp�ndlicher Micro-Channel-Plates-Detektor,CTron - Channeltron, Cup
- Faraday-Cups.Der Winkel zwischenden beiden Ionenstrahlen betr•agt � = 17:5� .

Detektor zum Einsatz. Zur Unterdr•uckung einesm•oglichen Untergrundes durch Schlitz-
streuung und •ahnlichem ist dieserin einemAbstand von •uber einemMeter au�erhalb der
Kammer angebracht. Im niederenergetischen Strahlzweig wird ein Channeltron-Detektor
verwendet, der innerhalb der Streukammer aber au�erhalb der Streuebeneangebracht ist.
Zur Unterdr•uckung von m•oglichemUntergrund werdendie Reaktionsprodukte durch einen
Kugelkondensatorausder Streuebeneherausgelenkt.

Trotz all dieserAnstrengungenliegt das typische Verh•altnis von echten Reaktionenzu
Restgaswechselwirkungenje nach Wirkungsquerschnitt im Bereich von 1 : 102 bis 1 : 103.
•Andern beidean der Reaktion beteiligten Ionen ihre Ladung, wie z.B. beim Ladungstrans-
fer, so kann der Untergrund durch den koinzidenten Nachweis beider Reaktionsprodukte
weiter stark unterdr•uckt werden.Dabei wird die zeitliche Korrelation zwischen den beiden
Detektorsignalengemessen.Nur Reaktionsprodukte aus einem Ion-Ion-Sto� sind zeitlich
korreliert im Gegensatzzu den Wechselwirkungenmit dem Restgas,wo der zeitliche Ab-
stand beider Detektorsignalerein zuf•alliger Natur ist. DieseMethode l•a�t sich allerdings
nicht zur Messungvon reinenIonisationsquerschnitten anwenden,da hier nur ein Sto�part-
ner seineLadung •andert. Eine ReduzierungdesUntergrundeswie bei der Koinzidenzme-
thode ist hierbei nicht m•oglich. Der Untergrundbeitrag kann aber durch die Methode der
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gepulstenStrahlen bestimmt werden.Dabei wird zyklisch nacheinanderauf dem Detektor
f•ur die Ionisationsprodukte der reine Detektoruntergrund ohne Strahlen, der Untergrund
mit dem niederenergetischen und der Untergrund mit dem hochenergetischen Strahl allei-
ne sowie die Summeausallen Untergrundbeitr•agenund der echten Reaktionenbestimmt.
Durch Abzug der Untergrundbeitr•ageerh•alt man dann die Reaktionsrate.Allerdings ist es
ohnedieKoinzidenznicht m•oglich, zuentscheiden,ob die IonendasElektron durch Ionisati-
on oder durch Ladungstransferverloren haben. Somit erh•alt man mit dieserMethode nur
den totalen Verlustquerschnitt als Summevon Transferquerschnitt und Ionisationsquer-
schnitt. Aufgrund des hohen Untergrundes und der niedrigen Reaktionsraten sind diese
MessungendesVerlustquerschnittes sehr langwierig und mit gro�en statistischen Fehlern
behaftet. Zur Bestimmung desIonisationsquerschnittes ist entsprechendnoch die Kenntnis
desTransferquerschnittes notwendig,dessenFehler jedoch im Allgemeinendeutlich kleiner
ist.

Ausf•uhrliche Beschreibungen des Giessenercrossed-beams Experiments inklusive der
Strahlf•uhrung, Detektoren und Messmethoden �nden sich bei Meuser et al. (1996), von
Diemar (1998) und Diehl (2001).

Wie am Anfang erw•ahnt, ist esmit einemcrossed-beamsAufbau m•oglich, auch Streu-
winkel (Pfei�er et al., 1995)und Q-Werte (Pfei�er et al., 1999)zu messen.Die Kinematik
bei gekreuztenIonenstrahlenunterscheidet sich aufgrund der Bewegungbeider Sto�part-
ner allerdings stark von der Kinematik im Sto� mit einem ruhenden Target. Neben den
rein kinematischen Transformationenvom Laborsystemin dasSto�system sind dabei auch
ionenoptische Verzerrungenzu ber•ucksichtigen, die sich ausdem Energie•ubertrag im Sto�
ergeben. Eine ausf•uhrliche BehandlungdieserProblematik �ndet sich in Melchert (1997).

2.2 COL TRIMS

Bei jeder ladungs•anderndenWechselwirkungzwischen einemgeladenenTeilchenoder Pho-
ton mit einem neutralen Atom bleibt das Target immer als Ion, als sogenanntes R•uck-
sto�ion, zur•uck. Dem R•ucksto�ion wird durch den Sto�prozess ein Impuls •ubertragen,
welcher R•uckschl•usseauf die physikalischen Eigenschaften des Sto�prozesseszul•a�t. Ein
Beispiel hierf•ur ist z.B. die Ionisation durch Photonen bei Photonenenergienim Bereich
einiger10 keV. In diesemEnergiebereich gibt esmit der direkten Photoionisation und der
Ionisation durch Compton-Streuungzwei konkurrierendeProzesse.Im Fall der Compton-
Streuung wird die gesamte Impulsbilanz durch Compton-Elektron und gestreutesPhoton
ausgeglichen.Dasverbleibendeeinfach geladeneIon ist nur ein unbeteiligter Zuschauerund
ihm wird kein Impuls •ubertragen.Die Verh•altnissesind andersbei der Photoionisation.Das
Photon wird absorbiert (vernichtet) und ein Elektron mit der entsprechendenEnergieund
damit einem entsprechenden Impuls emittiert. Der Photonenimpuls ist selbst bei diesen
Energienvernachl•assigbarklein gegen•uber dem Impuls desElektrons im Kontinuum. Das
hei�t, im Gegensatzzur Compton-Streuungkann die Impulserhaltung nicht durch Pho-
ton und Elektron alleine erf•ullt werden. Das R•ucksto�ion selbst muss den Elektronenim-
puls kompensieren.Es erh•alt somit einensigni�k anten Impuls, der, bei vernachl•assigbarem
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Photonenimpuls,exakt den Impuls desElektrons widerspiegelt.Damit kann nicht nur zwi-
schen Compton-Streuungund direkter Photoionisation unterschiedenwerden(Spielberger
et al., 1995,1996,1999);die MessungdesImpulsesdesR•ucksto�ions im Falle der Photoio-
nisation ist (bei vernachl•assigbaremPhotonenimpuls) v•ollig •aquivalent zur Messungdes
Elektronenimpulses,d.h. zur Messungvon Elektronenenergieund Emissionsrichtung.

Ein weiteresBeispiel ist der Ladungstransferim Ion-Atom-Sto�. Durch die Streuung
erh•alt das Projektil entsprechend seiner Geschwindigkeit vp und dem Streuwinkel � p ei-
ne Inpulskomponente kp? = mpvp sin� p senkrecht zu seiner urspr•unglichen Bewegungs-
richtung. DiesetransversaleImpulskomponente kann nur durch einen •aquivalenten Trans-
versalimpulskr ? = � kp? desR•ucksto�ions kompensiert werden. Durch die Messungdes
R•ucksto�ionenimpulsesist essomit m•oglich, auch sehr kleine Streuwinkel zu messen,die
sonst experimentell nur schwer zug•anglich sind. Ist der Ladungstransfernicht resonant,
so besitzt die Reaktion einennicht verschwindendenQ-Wert Qc. Beim Transfermussalso
entwederEnergieaufgewendet werdenoder eswird Energiegewonnen.DieseEnergiekann
nur ausder BewegungdesProjektils kommen.Dieses•andert somit seineEnergieund seinen
longitudinalen Impuls. Wieder mussdasR•ucksto�ion dieseImpuls•anderungkompensieren.
Es erh•alt damit aufgrund desLadungstransferseinenlongitudinalen Impuls von

kr k = �
ncvp

1 + 
 � 1
�

Qc

vp
(2.16)

Hierbei ist nc die Anzahl der transferierten Elektronen und 
 der relativistische 
 -Faktor.
Bei schnellen Projektilen ist dieserelativ geringeImpuls•anderungdesProjektils aufgrund
dessehrgro�en Anfangsimpulsesnur f•ur wenigeSto�systemedirekt messbar(Park, 1978;
Schuch et al., 1988;Wu et al., 1996).Allein die MessungdesR•ucksto�ionenimpulseserlaubt
essomit, Projektilstreuwinkel und Q-Wert einer Reaktion zu messen.

Historisch gesehen,haben diese Schwierigkeiten, die sehr kleine Impuls•anderung im
Ion-Atom-Sto� zu messen,zur Entwicklung deserstenSpektrometerszur Bestimmung der
transversalenR•ucksto�impulse gef•uhrt (Ullric h und Schmidt-B •ocking, 1987).Ein wesent-
lichesProblem bei der Bestimmung der R•ucksto�impulse ist jedoch die thermische Bewe-
gung der Targetatome.Bei Raumtemperatur ist die thermische Impulsverteilung so breit
(ca. 4 au f•ur Helium), da� die tpyischerweisezu messendenImpulse aus dem Sto�proze�
v•ollig •uberdeckt werden.Es ist deshalbnotwendig, mit sehrkalten Gastargetsbei Tempe-
raturen im Bereich von 1 K und niedriger zu arbeiten. Daher leitet sich auch der Begri�
COLd Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy (COLTRIMS) ab. Ein modernesCOL-
TRIMS Systembesteht somit im wesentlichen aus einem kalten, lokalisierten Gastarget,
gro�
 •achigen, ortsau
 •osendenDetektoren f•ur die R•ucksto�ionen und eventuelle Elektro-
nensowie einerAnordnung von elektrischen und gegebenenfallsmagnetischen Feldernzum
Nachweisder Flugbahn und damit desAnfangsimpulsesaller Teilchen auf denDetektoren.
Mit einem solchen modernen COLTRIMS System lassensich Impulsau
 •osungenvon bis
zu 0.05au erreichen. Einen ausf•uhrlichen •Uberblick •uber COLTRIMS und die vielf•altigen
Anwendungenweit •uber den RahmendieserArbeit hinaus geben D•orner et al. (2000).

Kalte Gastargetslassensich am bestendurch eine •UberschallexpansiondesTargetgases
in dasVakuum der Experimentkammer erreichen. Dabei wird die ungeordnetethermische
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Abbildung 2.7: SchematischeDarstellung der freien •Uberschallexpansion (nach Mil ler
(1988)). p0 und T0 bedeutenDruck und Temperatur desVorratsvolumens,p und T Druck
und Temperatur im Jet. M gibt die Machzahlan.

Bewegung in eine gerichtete Bewegungmit geringer interner Impulsunsch•arfe umgewan-
delt. Diesegerichtete Bewegungmanifestiert sich dann lediglich als ein fester Impulso�set
w•ahrend der Messungund kann somit kompensiert werden.Der bei COLTRIMS verwen-
dete •Uberschallgasjet folgt der Theorie des freien Jets (Miller, 1988). Das Targetgasmit
der Temperatur T0 bei einemDruck p0 expandiert durch eine kleine D•usein ein Medium
mit dem Druck pb. F•ur p0=pb � 2 stellt sich eine •Uberschallexpansionein, wie sie sche-
matisch in Abbildung 2.7 dargestellt ist. In einemtypischen COLTRIMS Systemliegt das
Verh•altnis typischerweisebei p0=pb � 108 und die Expansionseigenschaften sind somit in
einem weiten Bereich unabh•angig vom Druck pb in der Experimentkammer. Bei der Ex-
pansionausder D•usebildet sich ein Volumen aus, in dem die Geschwindigkeit der Atome
v gr•o�er ist als die Schallgeschwindigkeit. Dieser Bereich wird entsprechend die 'zone of
silence' genannt. F•ur die Intensit•atsverteilung I in diesemBereich gilt in guter N•aherung
I � cos4 � , wobei � der Winkel relativ zur Expansionsachse ist. Ein Skimmer mit 0.3{
0.7mm Durchmesserim Abstand von 5{15 mm •uber der D•usekollimiert ausdieserbreiten
Verteilung einenGasstrahlaus,der auch senkrecht zur Ausbreitungsrichtung einesehrge-
ringe Impulsunsch•arfe aufweist. Der •Uberschallbereich ist von einer •Ubergangszoneaus
Schock- und Kompressionswellen umgeben.

Die adiabatische Expansionf•uhrt zu einer starken Abk•uhlung desTargetgases,die f•ur
ein idealesGasdurch die Adiabatengleichung beschrieben werdenkann:

p
p0

=
� T

T0

� �
� � 1

mit � =
5
3

(2.17)
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Abbildung 2.8: Speedratio S f•ur Helium- •Uberschallgasjetsals Funktion des Produkts p0d
f•ur verschiedeneTemperaturen T0 (aus Brusdeylins et al. (1989)).

wobei p und T Druck und Temperatur in der •Uberschallzone beschreiben. F•ur die Ge-
schwindigkeit v der Atome mit der Massem in der •Uberschallzoneerh•alt man dann

v =

s
5kT0

m
(2.18)

Eine wichtige Gr•o�e zur Charakterisierungdes •Uberschalljets ist dassogenannte Speedratio
S, welchesdie Geschwindigkeitsverteilung im •Uberschalljet um die mittlere Geschwindig-
keit v angibt. F•ur ein idealeseinatomigesGas ergibt sich dann folgenderZusammenhang
zwischen Speedratio und Temperatur im Jet:

S =

s
5
2

T0

T
(2.19)

Das realeSpeedratio ist abh•angig von den Streuquerschnitten im Jet und damit von Gas-
art, Ausgangsdruck p0 und Temperatur T0 sowie Durchmesserd der D•use (Brusdeylins
et al., 1989;Pedemonte et al., 1999).Die Abh•angigkeit f•ur Helium vom Produkt p0d und
f•ur verschiedeneTemperaturenT0 ist in Abbildung 2.8dargestellt.Der typische Durchmes-
ser der D•usebetr•agt 30 � m. Bei Raumtemperatur ben•otigt man um ein hohesSpeedratio
zu erhalten einenVordruck von p0 � 30 bar (Jagutzki, 1994;Spielberger,1996).Dies f•uhrt
zu einem gro�en Gasanfall in der Reaktionskammer. Alle in dieserArbeit beschriebenen



26 Exp erimen telle Metho den

Abbildung 2.9: SchematischerAufbau einesCOLTRIMS Spektrometerszum kombinierten
Nachweisvon R•ucksto�ionen und Elektronen (aus Spielberger (1996)).

Experimente wurden deshalbmit einem auf T0 = 14 K vorgek•uhlten Helium-Gasdurch-
gef•uhrt. Damit ist ein Vordruck von p0 � 1 bar ausreichend (Mergel, 1996). Typische
Teilchendichten im •Uberschallgasjet liegenim Bereich 1011{1012 cm� 3.

Die im Kreuzungsvolumenvon Gasjetund Projektilstrahl entstehendenIonenund Elek-
tronen werdendurch ein homogeneselektrischesFeld abgesaugtund auf ortsemp�ndlichen
Micro-Channel-Plates-Detektorennachgewiesen.Bei Feldst•arken im Bereich 0.3{10 V/cm
sind die Trajektorien emp�ndlich auf den Anfangsimpuls des Teilchens, d.h. Auftre�ort
und Flugzeit sind ein direktes Ma� f•ur diesenAnfangsimpuls.Eine Driftstrecke bewirkt ei-
neweitereAufweitung der Trajektorien entsprechendder Anfangsbedingungenund erlaubt
unter anderemeineoptimale Ausnutzung desDetektors. Abbildung 2.9 zeigt schematisch
den Aufbau einestypischen COLTRIMS Spektrometers.Die Abbildungseigenschaften f•ur
die Ionenkomponente sind im wesentlichen linear. Der R•ucksto�ionenimpuls p0 ergibt sich
somit zu

p0
x = m

x
t

(2.20)



2.2 COL TRIMS 27

p0
y = m

y
t

(2.21)

p0
z = ma(t(p0

x = 0) � t) (2.22)

m ist dabei die Ionenmasseund a die Beschleunigung der Ionen im Spektrometer, in die
auch die Ionenladungeingeht. x, y und t sind der gemesseneAuftre�ort und Flugzeit der
R•ucksto�ionen. F•ur die Berechnung von p0

x und p0
y kann dabei die Flugzeit f•ur alle Ionen

unabh•angig von p0
z in guter N•aherung als konstant angenommenwerden. Die Linearit •at

f•ur p0
z gilt strenggenommennur f•ur dennun zu behandelndenFall eineszeitfokussierenden

Spektrometers.
NebendemAnfangsimpulsbeein
usst auch dasendlicheWechselwirkungsvolumenstark

den Auftre�ort und die Flugzeit. Hierbei sind zwei F•alle zu betrachten. Die endliche Aus-
dehnung der Wechselwirkungszoneentlang der Spektrometerachsez f•uhrt zu unterschied-
lich langenBeschleuningsstrecken und damit zu einer Abh•angigkeit der Flugzeit vom Ort
bei gleichem Impuls p0

z. Dies kann behoben werden,wenn die Driftstrecke doppelt so lang
ist, wie die Beschleunigungsstrecke (Wiley und McLaren, 1955). In diesemFall wird die
Flugzeit in guter N•aherung unabh•angig vom Ort entlang der Spektrometerachse. Man
spricht deshalbauch von zeitfokussierendenSpektrometern.Dasim Kapitel 5.3verwendete
Flugzeitspektrometerverwendetdie gleicheGeometrie,obwohl hier nur die absolutenFlug-
zeitenund nicht die Anfangsimpulsegemessenwurden.Voraussetzungf•ur die N•aherungist,
da� der im elektrischenFeld aufgenommeneImpuls deutlich gr•o�er ist alsder urspr•ungliche,
zu messende,R•ucksto�ionenimpuls. Dies ist bei den COLTRIMS Spektrometern der Fall.

Die endliche Ausdehnung der Wechselwirkungszonesenkrecht zur Spektrometerachse
f•uhrt bei gleichemImpuls p0

x;y zu unterschiedlichen Orten auf demDetektor. Hierf•ur gibt es
keinesoeinfacheL•osung.Mergel(1996)gelangesdurch Einbau einerelektrostatischenLin-
se,diesenE�ekt zu kompensierenund auch eineOrtsfokussierungzu erhalten. Dies f•uhrt
u.a. zu einer deutlich l•angerenDriftstrecke als beim reinen zeitfokussierendenSpektrome-
ter. Zudem l•a�t sich die Spektrometergeometrienicht mehr analytisch berechnen sondern
muss durch ionenoptische Simulationen (z.B. mit dem Ionenoptik-Programm SIMION)
bestimmt werden.

Besteht das Kontinuum desEndzustandesaus mehr als zwei Teilchen, so m•ussenne-
ben dem R•ucksto�ion noch die Impulse der anderenTeilchen bestimmt werden.Aufgrund
der Impulserhaltung gen•ugt esbei n Teilchen, die Impulse von n � 1 Teilchen zu messen,
um ein kinematisch vollst•andigesExperiment zu erhalten. Bei der Photodoppelionisation
musssomit neben dem R•ucksto�ionenimpuls noch der Impuls einesder beidenElektronen
gemessenwerden.Elektronen werden durch das gleiche elektrische Feld wie die Ionen auf
einenentsprechendenortsemp�ndlichen Detektor geleitet. Auch hier k•onnenFlugzeit und
Auftre�ort direkt in den Impuls umgerechnet werden. Aufgrund ihrer geringerenMasse
haben die Elektronen bei gegebenemImpuls jedoch eine deutlich h•ohereEnergie als die
Ionen. Dies f•uhrt zu einer st•arkeren Aufweitung der Trajektorien und die Impulsbestim-
mung ist wenigerabh•angigvom endlichenWechselwirkungsvolumen.Aufgrund der h•oheren
Energiek•onnendie Elektronen aber auch leicht das Spektrometer verlassen.Es ist damit
unter Umst•anden nicht mehr m•oglich, den Impuls des Elektrons mit 4� Raumwinkel zu
bestimmen. Aus diesemGrund sind die meisten Elektronendetektoren bei COLTRIMS
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Spektrometern sehr dicht an der Wechselwirkungszoneangebracht. Dennoch k•onnen in
einem Spektrometer wie in Abbildung 2.9 gezeigtnur Elektronen bis etwa 2 eV Energie
mit 4� Raumwinkel nachgewiesenwerden.F•ur die Ionen besteht aufgrund ihrer geringen
EnergiediesesProblem nicht.

F•ur die in Kapitel 3.1 beschriebenenMessungenzur Photodoppelionisation bei 20 eV
•uber der Schwelle war esjedoch n•otig, Elektronen mit bis zu 10 eV Energiemit 4� Raum-
winkel nachzuweisen. Durch die •UberlagerungeineshomogenenMagnetfeldesvon typi-
scherweise10{20 G parallel zum elektrischen Feld werdendie Elektronen auf Spiralbahnen
(Zyklotronbahnen) gezwungenund somit auch bei h•oherer Energie im Spektrometer ge-
halten (Moshammeret al., 1996;Kollmus et al., 1997).Trotz der komplexerenTrajektorie
kann aus Auftre�ort und Flugzeit wieder der Anfangsimpuls berechnet werden. Die ein-
zige Ausnahmebilden hierbei Elektronen, deren Flugzeit ein ganzzahligesVielfaches der
Zyklotronperiode betr•agt. Alle dieseElektronen tre�en unabh•angig von ihrem Impuls am
gleichen Ort auf den Detektor. In diesemFall geht die Impulsinformation verloren. Der
senkrechte Bereich fehlenderEreignissein der Elektronenimpulsverteilung in Abbildung 3.2
unten links entspricht genauElektronen mit einer Flugzeit von geradeeiner Zyklotronpe-
riode. Zudem wird in der N•ahedieserPunkte die Impulsau
 •osungschlechter. Dennoch ist
der Verlust an Raumwinkel f•ur ein kinematisch vollst•andigesExperiment vernachl•assigbar
gering.

Wie oben schon erw•ahnt, sind Detektoren mit einer guten Orts- und Zeitau
 •osungdie
dritte wichtige Komponente einesCOLTRIMS Systems.Deshalbwerden Micro-Channel-
Plates (MCP) Detektoren (Mergel et al., 1997)mit 48 mm bzw. 86 mm Durchmesserbe-
nutzt, bei deneneineZeitau
 •osungvon 400ps erreicht wurde (Br •auning et al., 1997).Eine
Chevron-Anordnung (2 MCPs) oder ein z-Stack (3 MCPs) erlauben einehoheVerst•arkung
und eineklare Trennung der Signalevom Rauschen.Die Ionenwerdendabei typischerweise
mit 2000{3000V auf die Detektorober
 •ache beschleunigt. Dies ist ausreichend,um die ma-
ximale Nachweiswahrscheinlichkeit zu erreichen, die entsprechend der o�enen Fl•ache eines
MCPs etwa 60% betr•agt. Abbildung 2.10 zeigt beispielhaft die Pulsh•ohenverteilung und
Nachweise�zienz f•ur He+ Ionen. F•ur die Elektronen reichen 200{300 eV Auftre�energie
aus,um einemaximale E�zienz zu garantieren.

Zur Ortsauslesewurden zun•achst Wedge&Strip Anoden, wie die in Abbildung 2.11
gezeigte, verwendet (Spielberger, 1996; Mergel et al., 1997). Bei diesenAnoden erfolgt
die Ortskodierung durch Ladungsteilung(Jagutzki et al., 2002b).Der Ort berechnet sich
dabei aus den auf die Strip- (S), Wedge-(W) und M•aander-Elektrode (M) auftre�enden
Ladungenzu

x =
S

S + W + M
(2.23)

y =
W

S + W + M
(2.24)

Damit k•onnen Au
 •osungenvon bis zu 0.05 mm bei einem Durchmesserder Anode von
50 mm erreicht werden. Die Notwendigkeit, Ladungen zu messen,hat jedoch auch gra-
vierende Nachteile. Die Verst•arker m•ussensehr genau abgeglichen werden, da sonst die
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Abbildung 2.10: Links: Pulsh•ohenverteilungf•ur He+ und He2+ Ionen bei einem z-Stack
MCP-Detektor mit 3000V Beschleunigungsspannungf•ur die Ionen (D•orner et al., 1996b).
Rechts: Relative E�zienz (normiert auf die E�zienz bei 3000 eV Ionenenergie) f•ur He+

Ionen als Funktion der Energie beim Auftre�en auf einen z-StackMCP-Detektor (Mergel,
1996).

Abbildung stark verzerrt wird. Durch die n•otigen langen Intergrationszeiten f•ur die La-
dungsmessungist die maximaleRate f•ur den Detektor auf etwa 104 s� 1 beschr•ankt. Damit
ist esauch nicht m•oglich, mehrerenahezugleichzeitigeEreignisseauf dem Detektor nach-

Abbildung 2.11:Links: Wedge&Stip-Anode (aus Mergel et al. (1997)). Rechts: Delayline-
Anode (aus Sobottka und Wil liams (1988)).
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zuweisen,wie esz.B. beim Nachweisbeider ionischen Fragmente ausder Photodoppelioni-
sation von D2 (sieheKapitel 4.1) notwendig ist.

Die Nachteile der Wedge&Strip-Anoden werdendurch die Verwendungvon Delayline-
Anodengel•ost (Jagutzki et al., 2002c).Eine Ortsauslesebei MCP-Detektoren mittels einer
Delayline wurde bereits von Sobottka und Williams (1988) vorgeschlagen.Abbildung 2.11
zeigt eine schematische Darstellung der verwendetenDelayline-Anoden. Um eine Kupfer-
platte sind isoliert zwei Drahtpaare gewickelt (je ein Paar f•ur x und y Richtung). Jedes
Paar verh•alt sich wie eineLecher-Leitung und die Laufzeit der Signalezu denbeidenEnden
der Leitung ist abh•angig vom Auftre�ort der Elektronen auf die Leitung. Damit reduziert
sich die Ortsausleseauf die Messungvon Zeitdi�erenzen zwischen den Enden der Leitung.
Typische Laufzeiten von Ende zu Ende liegen dabei im Bereich 50{100 ns je nach Gr•o�e
der Anode. Diesekurze Laufzeit und die Verwendungschneller Zeitelektronik erlaubt es,
mit Delaylines Raten bis in den Bereich 106 s� 1 zu verarbeiten. ModerneTDCs (Time-to-
Digital Converter) erlauben eszudem,pro Kanal mehrereSignaleaufzunehmen,sofernsie
einen zeitlichen Mindestabstandhaben (typischerweise10 ns bei derzeit erh•altlichen Mo-
dulen). Dies erlaubt eine echte Multi-Hit-F •ahigkeit von Delayline-Detektoren. Lediglich
Ereignisse,derenzeitlicher Abstand geringerist, werdennicht als zwei getrennte Ereignis-
seerkannt. Dies ist auch der Grund f•ur densenkrechten Bereich fehlenderEreignissein der
Impulsverteilung der D+ Fragmente in Abbildung 4.2. In neuerenEntwicklungen werden
statt zwei Lecher-Leitungenim Winkel von 90� drei Leitungen im Winkel von 60� verwen-
det (Jagutzki et al., 2002a).Damit ist die Ortsinformation stark •uberbestimmt und auch
Ereignissemit einemgeringerenzeitlichen Abstand k•onnen rekonstruiert werden. Neuere
Messungenvon Weber et al. (2004) zur Photodoppelionisation von D2 mit koinzidentem
Nachweis beider ionischen Fragmente und beider Elektronen z.B. verwenden dieseneue
drei-lagigeDelayline-Anode.



Kapitel 3

Einfac he atomare Systeme

Wie in der Einleitung erw•ahnt, ist die Behandlung von Vielteilchensystemenaufgrund
der Elektron-Elektron-Wechselwirkung sehranspruchsvoll. Es besteht somit ein Interesse,
dynamische Prozessezun•achst an einfachen atomarenSystemenzu untersuchen, um einen
besserenVergleich mit theoretischen Rechnungenzu erm•oglichen.

3.1 Photo dopp elionisation von He

Der langsameAufbruch einesgebundenenSystemsin mehr als zwei geladeneTeilchen ist
immer noch einesder fundamentalsten Problemeder Atomphysik. Der entscheidendeFak-
tor bei diesemProblem ist die langreichweitige Coulomb-Wechselwirkung. Die damit ver-
bundeneWechselwirkungaller Teilchen untereinanderbis zu gro�en Abst•andenhin fordert
einenhohenGrad an Korrelation in der Endzustandswellenfunktion. Dies gilt insbesonde-
re f•ur die leichten Elektronen, w•ahrend die Kernbewegungaufgrund der gro�en Masseder
Kerne in guter N•aherungoft klassisch beschriebenwerdenkann. Die Photodoppelionisation
einesZweielektronensystems,d.h. die gleichzeitigeIonisation von zwei Elektronendurch ein
einzelnesPhoton, ist besondersgeeignet,diesesProblemzu studieren,da (a) die Energiede-
position im System•uber die Photonenenergiesehrgenaukontrolliert werdenkann und (b)
der •ubertrageneDrehimpuls •uber den Dipoloperator genaubekannt ist. Beidesgilt nicht
f•ur die Ionisation durch geladeneTeilchen. Das einfachste atomare Zweielektronensystem
ist dabei dasHelium, welchesin diesemAbschnitt behandeltwerdensoll.

Einer der integralsten Messwerte zur Photodoppelionisation ist das Verh•altnis von
Doppelionisation zur Einfachionisation. DiesesVerh•altnis steigt ab der Doppelionisations-
schwelle von 79 eV an und erreicht bei Energien um 150{250 eV ein Maximum bevor
es zu h•oheren Energien asymptotisch den Wert 1.67% erreicht. Erste Messungendieses
Verh•altnisseswurden vor fast 40 Jahren von Carlson (1967) durchgef•uhrt. Nachfolgen-
de Messungenergaben f•ur den Maximalwert desVerh•altnissesunterschiedliche Werte im
Bereich 3.4{5.2%, w•ahrend beim asymptotischen Grenzwert eine gute •Ubereinstimmung
bestand(sieheD•orner et al. (1996b) f•ur eineausf•uhrliche Diskussion).

Den h•ochsten Grad an Information erh•alt man jedoch, wenn die Impulsvektoren aller
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Teilchen im Endzustand koinzident gemessenwerden. Erste Messungendieser Art mit-
tels koinzidenter Elektronenspektroskopie wurden von Schwarzkopf et al. (1993) f•ur aus-
gew•ahlte Geometrienund gleicheEnergieaufteilungzwischendenbeidenElektronendurch-
gef•uhrt. Auch folgendeExperimente (Schwarzkopf et al., 1994;Schwarzkopf und Schmidt,
1995; Huetz et al., 1994; Lablanquie et al., 1995; Dawber et al., 1995) blieben immer
auf bestimmte Energieaufteilungenund Geometrien beschr•ankt. Die Ursache dieser Be-
schr•ankung liegt in demgeringenRaumwinkel der Elektronenspektrometer. Diesererlaubt
es, nur bestimmte Winkel gleichzeitig zu messen.Zudem sind die verwendetenSpektro-
meter nur sensitiv auf eine durch die Betriebsspannung festgelegteEnergie.Die Messung
vollst•andig di�erentieller Wirkungsquerschnitte f•ur mehrereWinkel und Elektronenener-
gien erfordert also viele Messungen,bei denendie Position des Spektrometers und/oder
seineBetriebsspannung ge•andert werdenmuss.Dies macht die vollst•andigeAbtastung des
Endzustandesnicht praktikabel, so da� sich die Experimente auf bestimmte Geometrien
konzentrierten.

Die Anwendung der Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy (COLTRIMS)
auf das Studium der Photodoppelionisation erlaubte nicht nur die exakte Bestimmung
desVerh•altnissesvon Doppel- zu Einfachionisation zu 3.7% im Maximum (D•orner et al.,
1996b),sondernauch erstmalsdie vollst•andigeBestimmung der Impulsvektoren aller drei
Teilchen im Endzustandmit vollem 4� Raumwinkel bei 80 eV Photonenenergie,d.h. 1 eV
•uber der Doppelionisationsschwelle (D•orner et al., 1996a).Abgesehenvon der Bestimmung
der Spinshandelt essich somit um ein kinematisch vollst•andigesExperiment.

F•ur die Einfachionisation kann innerhalb der Dipoln•aherungder winkelabh•angigeWir-
kungsquerschnitt parametrisiert werdendurch (Schmidt, 1992)
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(3.1)

� bezeichnet den Polarwinkel bez•uglich deselektrischen Feldvektors der Photonen, � den
Azimuthwinkel um dieseAchseund � den totalen Wirkungsquerschnitt. Der Stokespara-
meter S1 gibt den Grad der linearen Polarisation an. F•ur vollst•andig linear polarisiertes
Licht mit S1 = 1 reduziert sich 3.1 zu
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In beiden Gleichungen ist � der sogenannte Asymmetrieparameter (siehe auch Abbil-
dung 3.1). F•ur die Einfachionisation in den He+ (n=1) Grundzustand ergibt sich aufgrund
desPhotonenspins� = 2. Die Winkelverteilung desemittierten Elektrons zeigt damit die
typische Dipolcharakteristik.

Bei der Doppelionisationgeht durch die Elektron-Elektron-Wechselwirkungbei nicht zu
hohenPhotonenenergiendieseDipolcharakteristik f•ur ein einzelnesElektron verloren.Wie
Abbildung 3.1 zeigt, liegt der Asymmetrieparameter � bei 1 eV (D•orner et al., 1996a),
20 eV (Br •auning et al., 1997) und 21 eV (Wehlitz et al., 1991;Maulbetsch und Briggs,
1993b) •uber der Schwelle naheNull und entspricht damit einer ann•ahernd isotropen Ver-
teilung. Wie erwartet, gibt eseine gute •Ubereinstimmung zwischen den mit COLTRIMS



3.1 Photo dopp elionisation von He 33

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
fraction of excess energy

-1

-0.8

-0.6

-0.4

-0.2

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

b e

1 eV
20 eV
21 eV
Maulbetsch et al.
Proulx et al.

Abbildung 3.1: Links: Emissionscharakteristiken f•ur ausgew•ahlte Asymmetrieparameter �
= -1, 0 und 2. Rechts: Asymmetrieparameter � e f•ur die Emission einesElektrons als Funk-
tion desAnteils an der •Uberschussenergie. Experimente: Kreise - 1 eV •uber der Schwelle
(D•orner et al., 1996a),Quadrate - 20 eV •uber der Schwelle (Br •auning et al., 1997),Rauten
- 21 eV •uber der Schwelle (Wehlitz et al., 1991; Maulbetschund Briggs, 1993b).Theorie
f•ur 21 eV: durchgezogeneLinie - 2SC-Rechnung(Proulx und Shakeshaft,1993),gestrichelte
Linie - 3C-Rechnung(Maulbetschund Briggs, 1993b).

gewonnenenDaten bei 20eV und denmit klassischer Elektronenspektroskopie gewonnenen
Daten bei 21 eV. Auch die Energieverteilungsfunktion zwischen den beidenElektronen ist
in diesemBereich naheder Schwelle 
ach. Erst bei h•oherenEnergienab etwa 100eV •uber
der Schwelle (Knapp et al., 2002b) �ndet die Wechselwirkung desPhotons bevorzugt mit
einem einzelnenElektron und nicht mit dem Elektronenpaar statt. In diesemFall wird
der dominante Anteil der Photonenenergieauf nur ein Elektron •ubertragen, dessenWin-
kelverteilung dann wieder den Fingerabdruck der Dipolverteilung widerspiegelt (Knapp
et al., 2002a).Bei den hier betrachteten Energiennahe der Doppelionisationsschwelle ist
diesjedoch nicht der Fall. Somit zeigt auch die Verteilung der Impulse in der linken Spalte
von Abbildung 3.2 sowohl bei 80 eV Photonenenergie(D•orner et al., 1996a)als auch bei
99 eV Photonenenergie(Br •auning et al., 1997) (1 eV bzw. 20 eV •uber der Doppelionisa-
tionsschwelle) keinesigni�k ante Abweichung von einer isotropen Verteilung. Entscheidend
sind vielmehr die Winkelkorrelationen der beiden Elektronen untereinander. Der Vorteil
der kinematisch vollst•andigenExperimente ist es,da� die experimentellen Daten in jedes
beliebigeKoordinatensystemtransformiert werden k•onnen. Statt die traditionellen Elek-
tronenimpulse~k1 und ~k2 im Laborsystemzu betrachten, bietet essich an, die Elektronen
als ein Paar zu beschreiben und molekulareJacobi-Koordinaten zu verwenden(Feaginund
Briggs, 1986;Feagin,1995,1996).Den Jacobi-Koordinaten entsprechen die Impulse

~kr = ~k1 + ~k2 (3.3)
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Eexc = 1 eV

Eexc = 20 eV

Abbildung 3.2: Impulsverteilungenf•ur die Photodoppelionisation von He mit 80 eV (oben)
und 99 eV (unten) Photonen. Die Abbildungensind Projektionen auf die y{ z Ebene (y
- Richtung des He-Gasjets,z - Richtung der Polarisationsachse)f•ur Impulse kx in x (x
- Richtung des Photonenstrahls) mit � 0:2au < kx < 0:2au. Links: Impulsverteilung ~k1

eineseinzelnenElektrons. Mitte: Impulsverteilung~kr = ~k1 + ~k2 desR•ucksto�ions. Rechts:
Impulsverteilung~kR = 1

2(~k1 � ~k2) der Elektronen in ihrem Schwerpunktsystem.

~kR =
1
2

(~k1 � ~k2) (3.4)

~kr entspricht hier dem Impuls desSchwerpunktesdesElektronenpaaresund ~kR ist die Re-
lativb ewegungder Elektronen in ihrem Schwerpunktsystem.Der Impuls desR•ucksto�ions
kompensiert geradeden Schwerpunktsimpuls: ~kion = � ~kr . DieseWahl der Jacobi-Koordi-
naten er•o�net eine neuePerspektive zur Betrachtung der Photodoppelionisation (D•orner
et al., 1998a).Die Verwendungder einzelnenElektronenimpulse~k1 und ~k2 entpricht dem
Bild zweier aus dem Potential des He2+ Kernes entweichender Elektronen (siehe Abbil-
dung3.3). Die Winkelverteilung wird dabei durch die Elektron-Ion- und Elektron-Elektron-
Wechselwirkung beein
usst. Die Jacobi-Impulsehingegenbeschreiben die Bewegungdes
Ions im Sattelpunkt desZwei-Zentrenpotentials (Abbildung 3.3), welchesvon den beiden
sich voneinanderentfernenden Elektronen gebildet wird. Die entsprechenden Impulsver-
teilungen sind in Abbildung 3.2 dargestellt. Im Mittel stehen somit ~kr bzw. ~kion senk-
recht zu ~kR . Dies entspricht einer Bewegungdes Ions entlang desSattels aus dem Zwei-
Zentrenpotential der Elektronen heraus.Bei einer Bewegungsenkrecht zum Sattel w•urde,
stark bildlich betrachtet, das Ion in einen der beiden Potentialt •opfe hineinfallen. D.h. im
Systemdes Ions betrachtet, das entsprechende Elektron w•urde beim Ion verbleiben und
nicht ionisiert werden.

Ionisationsprozessenaheder Schwelle, wie hier diskutiert, k•onnenoft sehrgut im Rah-
mender Wannier-Theorie(Wannier, 1953;Huetz et al., 1991;Feagin,1995,1996)beschrie-
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Abbildung 3.3: Betrachtungsweisender Photodoppelionisation. Links: Bewegung zweier
Elektronen im Potential des He2+ Kernes. Rechts: Bewegung des He2+ Kernes entlang
desSattelsim Zwei-Zentrenpotential der entweichendenElektronen.

ben werden.Eine wichtige Gr•o�e im RahmendieserTheorie f•ur die Photodoppelionisation
ist die Projektion desGesamtdrehimpulses~L auf die Achse ~R zwischen den beidenElek-
tronen: K = ~L � ~R. Der Gesamtdrehimpuls desSystemsbetr•agt L = 1 aufgrund desvom
Photon eingebrachten Drehimpulses.Damit ergebensich die zwei Wannier-Zust•andeK = 0
und K = 1. Der Zustand K = 0 entspricht einer SeparationdesElektronenpaaresentlang
der Polarisationsachseder Photonen und der Zustand K = 1 entsprechend einer Separa-
tion senkrecht zur der Polarisationsachse.Wie aus Abbildung 3.2 direkt ersichtlich, wird
der K = 1 Zustand bevorzugt. Auch Lablanquie et al. (1995) und Viefhaus et al. (1996a)
beobachteten einendominanten Beitrag desK = 1 Zustandesnaheder Schwelle bei ihren
Messungenzur Winkelverteilung der Elektronen. Die Abbildungen 3.4 und 3.5 zeigendie
entsprechendenAsymmetrieparameter als Funktion desAnteils der •Uberschussenergiein
der entsprechendenBewegungskomponente. Geht s•amtliche •Uberschussenergiein die Be-
wegung~kR der Elektronen in ihrem Schwerpunktsystem,soverbleibt dasR•ucksto�ion und
damit der Schwerpunkt desElektronenpaaresin Ruhe, d.h. ~kr = 0. Dies bezeichnet man
auch als den 'cold-ion' Grenzfall. Aufgrund der Auswahlregeln in der Photodoppelionisa-
tion von Helium kann diesernicht ganzerreicht werden.Die Wannier-Theoriesagt jedoch
f•ur ihn bei reiner K = 1 Anregung und 20 eV •Uberschussenergiedie Asymmetrieparame-
ter � r ' 7

5 f•ur die BewegungdesMassenschwerpunktes der Elektronen und � R ' � 1 f•ur
die Bewegungder Elektronen in ihrem Schwerpunktsystemvoraus.Die gemessenenWerte
zeigensomit deutlich auch eineleichte Beimischung der K = 0 Anregung(Br •auning et al.,
1997).

Mehr Informationen erh•alt man ausdenvollst•andig (dreifach) di�erentiellen Wirkungs-
querschnitten d3 �

dE1d
 1d
 2
. Dies gilt insbesonderebei den von D•orner et al. (1996a,1998a)

und Br•auning et al. (1997,1998)durchgef•uhrten kinematisch vollst•andigenExperimenten
bei Photonenenergienbis 20 eV •uber der Schwelle. Dabei ergeben die in Abbildung 3.2
dargestellten Impulsverteilungen nach Normierung auf den totalen Wirkungsquerschnitt



36 Einfac he atomare Systeme

0 0.2 0.4 0.6 0.8
fraction of excess energy

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

1.4

1.6

1.8

2

b r

20 eV
20 eV
1 eV

Abbildung 3.4: Asymmetrieparameter � r f•ur die BewegungdesSchwerpunktesdesElektro-
nenpaaresals Funktion desAnteils an der •Uberschussenergie. Experimente: Kreise- 1 eV
•uber der Schwelle (D•orner et al., 1996a), Quadrate - 20 eV •uber der Schwelle (Br •auning
et al., 1997). Theorie: 2SC-Rechnung(Pont und Shakeshaft,1996).

und Umrechung der Impulsvektoren in Elektronenenergieund Emissionswinkel direkt die
vollst•andig di�erentiellen Wirkungsquerschnitte. Wie bereits von mehrerenAutoren be-
schrieben (Huetz et al., 1991; Schwarzkopf et al., 1993; Maulbetsch und Briggs, 1995;
Malegat et al., 1997a,b),werdendie vollst•andig di�erentiellen Wirkungsquerschnitte stark
von Auswahlregelnf•ur denZweielektronen-Kontinuumszustandgepr•agt. Soist z.B. bei der
Photodoppelionisationvon Helium die antiparallele Elektronenemissionmit gleicher Ener-
gieaufteilung(~k1 = � ~k2) aufgrund des1Po CharaktersdesZweielektronen-Kontinuumszu-
standesverboten. Dieswurde bereitsvon Schwarzkopf et al. (1993)bei der erstenMessung
von vollst•andig di�erentiellen Wirkungsquerschnitten f•ur eineausgew•ahlte Geometriebe-
obachtet. Eine ausf•uhrliche Diskussionder Auswahlregeln �ndet sich bei Maulbetsch und
Briggs (1995). F•ur Helium sind dabei folgendeZust•andeverboten:

1. ~k1 und ~k2 senkrecht zur Polarisationsachse

2. ~k1 = � ~k2

3. k1 = k2 und � 1 = � � � 2

4. ~k1 = ~k2
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Abbildung 3.5: Asymmetrieparameter � R f•ur die Relativbewegungder Elektronen in ihrem
Schwerpunktsystemals Funktion desAnteils an der •Uberschussenergie. Experimente: Krei-
se - 1 eV •uber der Schwelle (D•orner et al., 1996a), Quadrate - 20 eV •uber der Schwelle
(Br •auning et al., 1997).

Hierbei spiegelt die letzte Regel lediglich die Coulomb-Absto�ung der beiden Elektronen
wider. Dieseverhindert, da� sich beideElektronenalsPaar mit identischen Impulsvektoren
bewegen.Abbildung 3.6 verdeutlicht die Auswahlregelnf•ur gleiche Energieaufteilung.

Ein Vergleich mit dendreifach di�erentiellen Wirkungsquerschnitten zeigt,da� die oben
angesprocheneWannier-Beschreibung von Feagin(1995,1996)zwar naheder Schwelle den
Verlauf der di�erentiellen Wirkungsquerschnitte gut wiedergibt, aber bei 20 eV •uber der
Schwelle und bei sehr ungleicher Energieaufteilungauf die beidenElektronen signi�k ante
Abweichungenauftreten (D•orner et al., 1998a).

Huetz und Mitarb eitern gelangdie Parametrisierung des dreifach di�erentiellen Wir-
kungsquerschnittes zun•achst im Rahmen der Wannier-Theorie (Huetz et al., 1991) und
sp•ater exakt (Malegat et al., 1997a). Der Wirkungsquerschnitt ergibt sich dabei in der
Dipoln•aherungzu

d3�
dE1d
 1d
 2

� j(cos� 1 + cos� 2)ag(E1; � 12) + (cos� 1 � cos� 2)au(E1; � 12)j
2 (3.5)

Die Funktionen ag und au h•angenvon der Energieaufteilungund dem Winkel � 12 zwischen
den beidenElektronen ab. In der exaktenParametrisierungsind ag und au gegeben durch
eine Partialwellenzerlegungund enthalten die Matrixelemente des Dipoloperators. Ihre
Berechnung ist somit nicht trivial. Die ungeradeFunktion au ist antisymmetrisch gegen
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Abbildung 3.6: Absolute dreifach di�er entielle Wirkungsquerschnitte d3 �
dE1d
 1d
 2

in
b eV� 1 sr� 2 f•ur 99 eV Photonenenergie bei gleicher Energieaufteilung und verschiedenen
EmissionswinkelneinesElektrons (Br •auning et al., 1998). Die festeEmissionsrichtungist
jeweils durch den Pfeil angegeben und betr•agt � 1 = 0� (a), � 1 = 30� (b), � 1 = 60� (c) und
� 1 = 90� (d). Die Linie entspricht den berechnetenWirkungsquerschnittennach der Pa-
rametrisierung von Huetz und Mitarbeitern (sieheText), die bei 0� an die experimentellen
Daten ange�ttet wurde.

Vertauschung der Elektronen und verschwindet wenn E1 = E2. In diesemFalle ist der
dreifach di�erentielle Wirkungsquerschnitt nur noch von jagj2 abh•angig.Die Funktion jagj2

kannmit einigemErfolg durch eineGau�funktion mit einemMaximum bei 180� beschrieben
werden (Schwarzkopf et al., 1993;Huetz et al., 1994;Pont und Shakeshaft, 1996;Briggs



3.1 Photo dopp elionisation von He 39

und Schmidt, 2000).F•ur den Wirkungsquerschnitt ergibt sich somit

d3�
dE1d
 1d
 2

�
�
�
�
�
E1= E2

= a(cos� 1 + cos� 2)2 exp
�

�
1
2

[(� 12 � 180� )=
 ]2
�

(3.6)

wobei a eine Normierungskonstante ist. Durch einen Fit an die experimentellen Daten
ergibt sich bei Energienum 20eV •uber der SchwelleeineHalbwertsbreiteder Gau�funktion
von 91� � 2� (Schwarzkopf und Schmidt, 1995;Malegat et al., 1997a;D•orner et al., 1998a;
Br•auning et al., 1998).Zu niedrigeren •Uberschussenergienhin nimmt die Halbwertsbreite
stetig ab und betr•agt bei 1 eV •uber der Schwelle nur noch 67� � 3� (Dawber et al., 1995;
D•orner et al., 1998a). Abbildung 3.6 zeigt exemplarisch den in dieser Parametrisierung
berechnetenWirkungsquerschnitt mit Messungenbei 20eV •uber der Schwellevon Br•auning
et al. (1998). Die Parameter in Gleichung 3.6 wurden dabei nur an die Daten f•ur � 1 =
0 ange�ttet. Die •Ubereinstimmung mit dem Experiment ist sehr gut. Es sollte jedoch
noch einmal darauf hingewiesenwerden,da� in der exakten Ableitung die Funktion jagj2

einekomplizierte Funktion ist, welche die Matrixelemente enth•alt, und selbst im Rahmen
der einfachen Wannier-Beschreibung nicht notwendigerweiseeineGau�funktion seinmuss
(Kazansky und Ostrovsky, 1993).

Erste ab initio Rechnungen wurden von Maulbetsch et al. (Maulbetsch und Briggs,
1993b,a,1994;Maulbetsch et al., 1995) sowie Shakeshaft et al. (Proulx und Shakeshaft,
1993;Pont und Shakeshaft, 1995;Pont et al., 1996) durchgef•uhrt. Die verwendetenMe-
thoden unterscheidensich dabei signi�k ant. Maulbetsch und Briggs berechnen direkt das
entsprechendeMatrixelement

M (~k1;~k2) = < 	 (� )
~k1 ;~k2

jV j	 i > (3.7)

Die Anfangswellenfunktion 	 i (r1; r2) wird dabei durch die einfache Form

	 i (r1; r2) = N [exp(� ar1 � br2) + exp(� ar2 � br1)] exp(cr12) (3.8)

beschrieben, wobei r 1 und r2 der Abstand der Elektronen vom Kern bedeutet und r 12

den Abstand der Elektronen untereinander beschreibt. N ist ein Normierungsfaktor und
die Parameter a, b und c werden durch Minimierung der Bindungsenergiebestimmt. Die
Endzustandswellenfunktion 	 (� )

~k1 ;~k2
(~r1;~r2) wird durch ein Produkt ausdrei Coulomb-Wellen-

funktionen C(X ;~k;~r ) dargestellt

	 (� )
~k1 ;~k2

(~r1;~r2) �
p

2(2� ) � 3ei~k1 �~r 1+ i~k1 �~r 1C(� Z;~k1;~r1)C(� Z;~k2;~r2)C(
1
2

;
1
2
~k12;~r12) (3.9)

mit
C(X ;~k;~r ) = e� X � =2k �(1 � iX=k )1F1(iX=k ; 1; � ik r � i~k � ~r ) (3.10)

DasMatrixelement 3.7kann damit auf ein zweidimensionalesIntegral reduziert und nume-
risch ausgewertet werden.Aufgrund der Verwendungvon drei Coulomb-Wellenfunktionen
im Endzustandwird dieseMethode als 3C-Methode bezeichnet.
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Im Gegensatzzu Maulbetsch und Briggs beschreiben Pont und Shakeshaft die Endzu-
standswellenfunktion nur durch ein Produkt auszwei Coulomb-Wellenfunktionen

	 (� )
~k1 ; ~k2

( ~r1; ~r2) �
p

2(2� ) � 3ei ~k1 � ~r 1+ i ~k1 � ~r 1C(� Z1; ~k1; ~r1)C(� Z2; ~k2; ~r2) (3.11)

Der Elektron-Elektron-Wechselwirkung wird hierbei durch die Verwendungder e�ektiv en
Kernladungen Z1 und Z2 Rechnung getragen.Aufgrund dieser Abschirmung wird diese
Methode als 2SC-Methode bezeichnet. Zudem wird nicht direkt das Matrixelement 3.7
ausgewertet, sonderneine Flussgleichung, die in ein Ober
 •achenintegral •ubergeht, dessen
einziger Beitrag aus dem Bereich der klassischen asymptotischen Bewegung der beiden
Elektronen kommt. Da die 2SC-Wellenfunktion in diesemBereich exakt ist, ist es mit
der 2SC-Methode im Prinzip m•oglich, exakte Wirkungsquerschnitte zu erhalten. Zudem
werdengest•orte Grundzustandswellenfunktionen verwendet.

Die 3C-Rechnungenhaben Schwierigkeiten, verl•assliche, absoluteWirkungsquerschnit-
te insbesonderenahe der Schwelle zu erhalten (Maulbetsch und Briggs, 1995). Auch die
Abh•angigkeit desAsymmetrieparameters� e der Elektronenvon der Energieaufteilungwird
nicht sogut wiedergegeben wie von den 2SC-Rechnungen(sieheAbbildung 3.1). Bei sym-
metrischer Energieaufteilungjedoch ergeben3C- und 2SC-RechnungennahezugleicheWer-
te. Die 2SC-Rechnungenspiegelnauch sehrgut die Abh•angigkeit desAsymmetrieparame-
ters � r desSchwerpunkteswider (sieheAbbildung 3.4).

In einer vergleichendenStudie erhielten Maulbetsch und Briggs (1995)einegute •Uber-
einstimmung im Verlauf desWirkungsquerschnittes zwischen den beidenRechnungenund
experimentellen Daten von Schwarzkopf et al. (1993),Schwarzkopf und Schmidt (1995)so-
wie Dawber et al. (1995). Die •Ubereinstimmung ist besondersgut naheder Schwelle oder
f•ur symmetrische Energieaufteilungzwischen denbeidenElektronen. Gleichesgilt auch f•ur
die experimentellen Daten von Br•auning et al. (1998) wie Abbildung 3.7 zeigt. Hierbei
ist anzumerken, da� die Rechnungen f•ur 18.6 eV •uber der Schwelle durchgef•uhrt wur-
den, w•ahrend die experimentellen Daten bei 20 eV •uber der Schwelle gemessenwurden.
NeuereUntersuchungen (Pont et al., 1996) und Vergleiche mit Messungenvon Lablan-
quie et al. (1995) bei 4 eV und 18.6 eV •uber der Schwelle haben jedoch geradebei stark
asymmetrischer Energieverteilung auf die beidenElektronen und bei EmissioneinesElek-
trons in Richtung des Polarisationsvektors eine signi�k ante Diskrepanz sowohl zwischen
den Rechnungen als auch zwischen Theorie und Experiment festgestellt. Abbildung 3.7
zeigt dies ebenfalls deutlich. Dabei sind nicht nur die Unterschiede zwischen den 3C- und
2SC-Rechnungenvon Bedeutung.Die Ergebnisseder 3C Rechnungensind ferner noch von
der gew•ahlten Eichung abh•angig. Wie aus Abbildung 3.7 ersichtlich, gibt es erhebliche
Unterschiedezwischen der L•angen-und der Geschwindigkeitseichung der 3C-Rechnungen.

Eine ausf•uhrliche Studie •uber die Abh•angigkeit der berechneten dreifach di�erenti-
ellen Wirkungsquerschnitte f•ur die Photodoppelionisation von Helium von der Eichung
(L•angeneichung, Geschwindigkeitseichung und Beschleunigungseichung) wurde von Lucey
et al. (1998) durchgef•uhrt. Die Authoren kommen dabei zu dem Schluss, da� der di�e-
rentielle Wirkungsquerschnitt bestimmt wird durch die Wechselwirkung aller drei Teil-
chen im Kontinuum bei geringen Abst•anden und weniger im asymptotischen Grenzfall
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Abbildung 3.7: Absolute dreifach di�er entielle Wirkungsquerschnitte d3 �
dE1d
 1d
 2

in
b eV� 1 sr� 2 f•ur 99 eV Photonenenergie bei einer festenEmissionsrichtung� 1 einesElek-
trons (Br •auning et al., 1998). Die Emissionsrichtung ist durch den Pfeil angegeben und
liegt auf der Polarisationsachse.Die Elektronenenergie betr•agt E1 = 3 eV (links), E1 = E2

(mitte) und E1 = 17 eV (rechts). Die Linien geben theoretischeRechnungenbei 97.6 eV
Photonenenergie wieder (Pont et al., 1996): durchgezogeneLinie - 3C-Rechnungenin der
Geschwindigkeitseichung,gestrichelteLinie - 3C-Rechnungenin der L•angeneichung,ge-
punkteteLinie - 2SC-Rechnungen.

bei gro�en Abst•anden, in dem alle analytischen Wellenfunktioneneinegute Beschreibung
liefern. Rechnungen mit analytischen Endzustandswellenfunktionen werden somit immer
eichungsabh•angigeWirkungsquerschnitte liefern, solangesie nicht auch innerhalb der er-
sten 20 au desKontinuums einegute Beschreibung liefern.

DieseSigni�k anz der kleinen Abst•ande l•a�t vermuten, da� close-coupling Rechnungen
eventuell der bessereWegsind, obwohl hierbei Konvergenzproblemebei niedrigenEnergien
und symmetrischer Energieaufteilungauftreten k•onnen.Convergent close-coupling (CCC)
Rechnungen (Bray und Stelbovics, 1992) wurden erstmals von Kheifets und Bray (1996,
1998a,b)auf die Berechnung di�erentieller Wirkungsquerschnitte in der Photodoppelioni-
sation angewandt. DieseMethode lieferte bereits sehrgute absoluteWirkungsquerschnitte
f•ur die Elektronensto�ionisation (Bray und Stelbovics, 1993;Bray et al., 1993;Bray und
Fursa, 1996). Beschreibt man die Photodoppelionisation als einen Zweistufen-Prozess,so
ergeben sich gewisse•Ahnlichkeiten zur Elektronensto�ionisation. Im erstenSchritt absor-
biert ein Elektron die gesamte Energie des Photons und wechselwirkt dann im zweiten
Schritt mit dem verbleibendeneinfach geladenenIon. Die Photoionisation wird damit zu
einemwesentlichen Teil durch Elektronenstreuungam He+ bestimmt.

Die Abbildungen 3.8 und 3.9zeigendeutlich die sehrgute •Ubereinstimmung der CCC-
Rechnungen mit den experimentellen Daten f•ur eine ganzeReihe verschiedener Geome-
trien und Energieaufteilungen.Hierbei f•allt besondersauf, da� die Rechnungen nahezu
unabh•angig von der verwendetenEichung sind. Als Grundzustandswellenfunktion wurde
dabei eine Hylleraas-Entwicklung (Hart und Herzberg, 1957) mit 20 Termen verwendet,
die 99.98%der Korrelationsenergiewiedergibt.
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Abbildung 3.8: Absolute dreifach di�er entielle Wirkungsquerschnitte d3 �
dE1d
 1d
 2

in
b eV� 1 sr� 2 f•ur 99 eV Photonenenergie bei einer festenEmissionsrichtung� 1 einesElek-
trons (Br •auning et al., 1998). Die Emissionsrichtung ist durch den Pfeil angegeben und
liegt auf der Polarisationsachse.Die Elektronenenergie betr•agt E1 = 3 eV (links), E1 = E2

(mitte) und E1 = 17 eV (rechts). Die Linien geben die CCC-Rechnungenwieder: durch-
gezogeneLinie - Geschwindigkeitseichung,gestrichelteLinie - L•angeneichung,gepunktete
Linie - Beschleunigungseichung.

Trotz dieserguten •Ubereinstimmung hat die Modellierung der Photodoppelionisation
alsElektronensto�ionisation auch einigeProbleme.Der Zweielektronen-Kontinuumszustand
wird durch einenSatzvon Pseudozust•andenbeschrieben, die sich ausder Diagonalisierung
des He+ Hamiltonians in eine abgeschnittene, orthogonaleEinelektronen-Laguerre-Basis
ergeben. Dies impliziert, da� nur ein Elektron ins unendliche entweicht. Die Doppelionisa-
tion wird dann mit der Anregungvon Pseudozust•andenpositiver Energiebeschrieben. Die
Randbedingungensind unabh•angig von Energie und Winkel, wobei ein Elektron asymp-
totisch das einfach geladeneIon und das andereElektron asymptotisch das zweifach ge-
ladene Ion sieht. Dies ist gerechtfertigt bei stark asymmetrischer Energieaufteilung auf
die Elektronen, d.h. einem schnellen und einem langsamenElektron im Kontinuum. Es
ist sicherlich nicht gerechtfertigt bei symmetrischer Energieaufteilung.Erstaunlicherweise
ist die •Ubereinstimmung zwischen Experiment und Theorie aber auch in diesemFall sehr
gut, sowohl bei der Elektronensto�ionisation als auch bei der Photodoppelionisation. Le-
diglich der verschwindendeWirkungsquerschnitt f•ur ~k1 = ~k2 wird nicht gut wiedergegeben,
wie Abbildung 3.8 zeigt. Hier liefern die CCC-Rechnungen einen kleinen, aber endlichen
Beitrag, der ausder unterschiedlichen Behandlungder beidenElektronen resultiert.

Die CCC-Methode kann alsosehrerfolgreich zur Beschreibung der Photodoppelionisa-
tion von Helium eingesetztwerden.Da aber die Elektronen stark unterschiedlich behandelt
werden, ist eineweitere •Uberpr•ufung der Theorie bei niedrigerenPhotonenenergienerfor-
derlich, wo die oben besprochenenProblemest•arker hervortreten sollten.
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Abbildung 3.9: Absolute dreifach di�er entielle Wirkungsquerschnitte d3 �
dE1d
 1d
 2

in
b eV� 1 sr� 2 f•ur 99 eV Photonenenergie im Vergleich mit CCC-Rechnungen(Br •auning
et al., 1998). Die Emissionsrichtung des �xierten Elektrons ist durch den Pfeil angege-
ben. Die Polarisationsachseder Photonenentspricht der x-Achse.Theorie: durchgezogene
Linie - Geschwindigkeitseichung,gestrichelteLinie - L•angeneichung,gepunkteteLinie -
Beschleunigungseichung.

3.2 Ladungstransfer in Einelektronensystemen

Wie in der Einleitung erw•ahnt, gibt esdurchaus einigeRechnungenzum Ladungstransfer
f•ur verschiedeneSto�systeme mit nur einem Elektron. F•ur die meisten dieserSto�syste-
me impliziert dieseinenIon-Ion-Sto�. Allerdings gibt esderzeit nur wenigeexperimentelle
Untersuchungen. Die bis vor kurzem einzigenMessungenzum Ladungstransferan reinen
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Abbildung 3.10: Absolute Wirkungsquerschnitte f•ur die Ladungstransferreaktionen
H+ +He+ (geschlosseneQuadrate - Rinn et al. (1985), o�ene Quadrate - Watts et al.
(1986), o�ene Rauten - Peart et al. (1983), gestrichelteLinie - Rechungen(M. Keim et
al., private Mitteilung)) und 3He2+ +Li 2+ (Kr eise - Theiss et al. (2004), durchgezogene
Linie - Rechungen(M. Keim et al., private Mitteilung)).

Einelektronensystemenin Ion-Ion-St•o�en wurden bei den Sto�systemenH+ + He+ (Angel
et al., 1978; Peart et al., 1983; Rinn et al., 1985; Watts et al., 1986) und He2+ + He+

(Jognaux et al., 1978;Peart und Dolder, 1979;Melchert et al., 1995) durchgef•uhrt. Die-
se Messungenwurden nun erweitert durch neuesteMessungenvon Theiss et al. (2004)
am Sto�system 3He2+ + Li2+ . Die gemessenenWirkungsquerschnitte f•ur die beidennicht
resonanten SystemeH+ + He+ sowie 3He2+ + Li2+ sind in Abbildung 3.10dargestellt.

Die ebenfalls gezeigtenRechnungen (M. Keim, private Mitteilung) basierenauf der
Basis-Generator-Methode (Kroneisen et al., 1999;Kirchner et al., 1999). Geradef•ur das
Sto�system H+ + He+ gibt es eine Vielzahl theoretischer Untersuchungen f•ur den La-
dungstransfer,angefangenvon Rechnungen in der Coulomb-Born-N•aherung (Sinha und
Sil, 1976) •uber Continuum-Distorted-Wave (CDW) Rechnungen (Belkic et al., 1979) bis
hin zu gekoppelten Kanalrechnungenmit atomaren (Fritsch und Lin, 1982;Winter, 1982;
Bransdenet al., 1983)und molekularenWellenfunktionen (Winter und Hatton, 1980;Ki-
mura und Thorson,1981).Die besten•Ubereinstimmungenergebensich bei dengekoppelten
Kanalrechnungenmit atomarenBasisfunktionen.Die Coulomb-Born-Rechnungenergeben
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bei den h•oherenRelativgeschwindigkeiten zu geringeWirkungsquerschnitte, w•ahrend die
CDW-Rechnungen das Maximum und den Abfall zu niedrigerenGeschwindigkeiten nicht
wiedergeben. Einen ausf•uhrlichen Vergleich zwischen Experiment und Theorie f•ur dasSy-
stemH+ + He+ gebenWatts et al. (1986).Die folgendeDiskussionbeschr•ankt sich deshalb
ausschlie�lic h auf die neuerenRechnungen mit der Basis-Generator-Methode, da hier die
meistenRechnungenf•ur die im folgendenbehandeltenSto�systemevorliegen.

Die Basis-Generator-Methode ist eine spezielle Methode zur Expansion nach Basis-
wellenfunktionenzur L•osungder zeitabh•angigenSchr•odingergleichung mittels gekoppelter
Kanalgleichungen. Ausgangspunkt ist ein endlicher Satz von V Eigenfunktionen � 0

� , die
sogenannte generierendeBasis, des ungest•orten Targetatoms bzw. Targetions mit dem
Hamilton-Operator Ĥ0:

Ĥ0� 0
� = E � � 0

� mit � = 1; : : : ; V (3.12)

Die E � sind dabei die Energieeigenwerte der gebundenenZust•ande.Ausgehendvon dieser
Basiswerdensukzessive neueBasengeneriert,derenStruktur sich der Dynamik desSto�-
prozessesanpasst.Diesgeschieht durch wiederholteAnwendungdesSchr•odinger-Operators
Ô = Ĥ0 + V̂p(t) � i@t auf die Basis:

� u
� (t) = Ô� u� 1

� (t) = Ôu � 0
� mit u = 1; : : : ; U (3.13)

V̂p(t) ist der Operator des vom Projektil induzierten, zeitabh•angigen Potentials. Damit
ergibt sich ein (U + 1) � V dimensionalerSatz von Funktionen, welche bereits Anteile
der exakten Wellenfunktion enthalten. Ein Nachteil diesesKonstruktionsschemas ist je-
doch, da� esmit wachsenderOrdnung u immer komplexer wird. F•ur ein gegebenesV̂p(t)
ist es deshalb n•utzlich, einen alternativen Satz an Funktionen � �

� (t) mit � = 1; : : : ; N
und � = 1; : : : ; M einzuf•uhren, der mindestensden gleichen oder sogar einen gr•o�eren
Funktionenraum RM N aufspannt. Dabei gilt folgendeKonstruktionsvorschrift

� �
� (t) = X̂ (V̂ (t)) � � 0

� (3.14)

wobei die Abbildung X̂ nur PotenzendesPotentials V̂ (t) enh•alt. Fernerm•ussennoch zwei
Bedingungenerf•ullt sein:

1. Die Eigenzust•ande � 0
� der Anfangsbedingungenm•ussenvollst•andig im Funktionen-

raum R0N enthalten sein.

2. Die Anwendung desOperators (Ĥ0 + V̂(t) � i@t ) muss jeden Zustand � �
� (t) auf ei-

ne Linearkombination L �� der Zust•ande � �
� (t) mit � = 1; : : : ; L und � = 1; : : : ; K

abbilden. Die Parameter L und K sind entsprechend � und � zu w•ahlen.

Im Falle einer reinen Coulomb-Wechselwirkung erh•alt man

� �
� (t) = Ŵp� � � 1

� (t) = Ŵ �
p � 0

� mit � = 1; : : : ; M ; � = 1; : : : ; N (3.15)
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Ŵp ist das regularisierteProjektilp otential entsprechend (Kroneisenet al., 1999)

V̂p(t) ! V̂p(t; � ) = � ZpŴp(t; � ) (3.16)

Ŵp(t; � ) =
1

q
rp(t)2 + � 2

(3.17)

V̂t (t) ! V̂t (t; � t ) = � Z tŴt (t; � t ) (3.18)

Ŵt (t; � t ) =
1

q
r 2 + � 2

t

(3.19)

r und rp(t) sind dabei der Abstand des Elektrons vom Targetkern bzw. Projektilk ern.
Zp und Z t geben die Kernladungen wieder und � und � t sind zu w•ahlende Parameter.
DieseRegularisierungist notwendig, um divergente Matrixelemente zu vermeiden.Sie ist
•aquivalent zur Einf•uhrung einer endlichen Gr•o�e der Projektil- und Targetkerne. F•ur die
generierendeBasis� 0

� (t) k•onnenin guter N•aherungdie Eigenfunktionen� 0
� desungest•orten

Systemseingesetztwerden (Kirc hner et al., 1999; Skiera et al., 2001). Die L•osung der
zeitabh•angigenSchr•odingergleichung ergibt sich dann mit den regularisiertenPotentialen
in Form folgendergekoppelter Kanalgleichungen

i
MX

� =0

X

�
_c�
� (t) < � 0

� 0jŴp(t)� 0+ � j� 0
� > =

MX

� =0

X

�
c�

� (t) < � 0
� 0jŴp(t)� 0

(�
1
2

� + V̂t + V̂p(t) � i@t )Ŵp(t)� j� 0
� > (3.20)

Der Vorteil der Basis-Generator-Methode liegt in der Vermeidungeiner festenr•aumlichen
Struktur (atomare Orbitale, molekulareOrbitale etc.) f•ur die Basis.Die Zust•ande passen
sich vielmehr selbstim Verlauf desSto�es an die Zwei-Zentren-GeometriedesSto�systems
an. Damit erm•oglicht dieseMethode sowohl die Darstellung atomarer Orbitale bei asymp-
totisch gro�en Abst•anden der Sto�partner als auch die Darstellung intermedi•arer quasi-
molekularer Zust•ande. Ferner erlaubt sie die Beschreibung desphysikalisch zug•anglichen
Kontinuums im Sto� und damit die Behandlung nicht nur von Ladungstransfersondern
auch von Ionisation.

Die Rechnungen f•ur den Elektronentransfer nach der Basis-Generator-Methode stim-
men sehr gut mit den Messungenf•ur das Sto�system H+ + He+ von Peart et al. (1983),
Rinn et al. (1985) und Watts et al. (1986) •uberein (sieheAbbildung 3.10). Auch die Io-
nisationsquerschnitte von Rinn et al. (1986) f•ur diesesSto�system werden von der Theo-
rie relativ gut wiedergegeben. Die experimentellen Werte werden nur leicht •ubersch•atzt,
wie Abbildung 3.11 zeigt. Im Gegensatzhierzu liegen die Messungenvon Peart et al.
(1983) und Watts et al. (1986) sowohl deutlich unterhalb den Rechnungen mit der Basis-
Generator-Methode und als auch denDaten von Rinn et al. (1986).F•ur die Ionisation gibt
es ebenfalls eine F•ulle von •alteren Rechnungen in den unterschiedlichsten N•aherungen.
CDW-Rechnungen(Belkic, 1980;Miraglia, 1983)ergeben, wie beim Ladungstransferauch,
zu hohe Wirkungsquerschnitte bei kleinen Relativgeschwindigkeiten. Das gleiche gilt f•ur
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Abbildung 3.11:AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Ionisation im Sto�systemH+ +He+

(geschlosseneQuadrate - Rinn et al. (1986), o�ene Quadrate - Watts et al. (1986), o�ene
Rauten - Peart et al. (1983), Linie - Rechnungen(M. Keim et al., private Mitteilung)).

Rechnungen von Salin (1969). Andere Rechnungen in erster Bornschen-N•aherung (Ba-
tes und Gri�ng, 1953), mit gekoppelten Kan•alen (Fritsch und Lin, 1983) oder in der
multiple-scattering N•aherung(Garibotti und Miraglia, 1980,1982;Miraglia, 1983) zeigen
aufgrund der gro�en experimentellen Unsicherheiten eine bessere•Ubereinstimmung. Ein
ausf•uhrlicher Vergleich �ndet sich in Watts et al. (1986) und Rinn et al. (1986).

Die Rechnungen nach der Basis-Generator-Methode •ubersch•atzen auch leicht den ge-
messenenWirkungsquerschnitt (Theiss et al., 2004)f•ur die Reaktion 3He2+ + Li2+ . Aller-
dings sind bei diesemSto�system auch erhebliche experimentelle Probleme zu beachten,
die zu einemzu geringengemessenenWirkungsquerschnitt f•uhren k•onnen.Lithium kommt
in der Natur in zwei Isotopen vor, 6Li und 7Li, wobei 7Li mit einer H•au�gkeit von 92.5%
dash•au�gere Isotop ist. Wie schon in Kapitel 2.1 erw•ahnt, ist die Selektionder Ionensorte
durch Umlenkmagneteallein nicht immer eindeutig. Im Falle von 7Li2+ kann dabei dem
Strahl ein nicht zu vernachl•assigenderAnteil an N4+ •uberlagert sein, der aus dem immer
vorhandenenSticksto�an teil in der EZR-Quelle kommt. Gleiches gilt f•ur 6Li2+ und C4+

aus CO2, welchesebenfalls oft in der EZR-Quelle vorhandenist. Der E�ekt dieserVerun-
reinigung im Ionenstrahl ist ein im Vergleich zur Z•ahlrate zu hoher,gemessenerStrom und
damit ein zu niedriger, berechneter Wirkungsquerschnitt. Durch Aufnahme einesMassen-
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Abbildung 3.12:AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die resonantenLadungstransferreaktio-
nen 3He2+ +He+ (Kr eise- Melchert et al. (1995), durchgezogeneLinie - (M. Keim et al.,
private Mitteilung, punktierte Linie - Forster et al. (1988), gestrichelteLinie - Dickinson
und Hardie (1979), strich-punktierte Linie - Bardsleyet al. (1989)) und Li 3+ +Li 2+ (d•unne
Linie - M. Keim et al., private Mitteilung)).

spektrums der aus der EZR-Quelle kommendenIonen kann •uber die Str•omeder N3+ und
N5+ Ionen versucht werden,denAnteil an N4+ im Strahl abzusch•atzen.Dies ist jedoch mit
gro�en Unsicherheitenverbunden,die den Hauptanteil der in Abbildung 3.10angegebenen
Fehlerbalken f•ur diesesSto�system darstellen.

3He2+ + He+ ist das einzige bisher untersuchte resonante Einelektronensystemmit
zwei Ionen als Sto�partner. Abbildung 3.12 zeigt die von Melchert et al. (1995) gemesse-
nen Wirkungsquerschnitte im Vergleich mit verschiedenenRechnungen, die alle eine sehr
gute •Ubereinstimmung mit dem Experiment zeigen.Bardsley et al. (1989) wandten die
asymptotischeTheoriedessymmetrischenresonanten Elektroneneinfangsauf Ion-Ion-St•o�e
an, wobei f•ur die klassische Bewegungder Kerne Coulomb-Trajektorien zugelassenwur-
den. Dickinson und Hardie (1979) benutzten eine perturbed stationary states N•aherung
w•ahrendForster et al. (1988)einesemiclassical impact parameterN•aherungmit einer ato-
maren Basisund entsprechendenTranslationsfaktorenverwendeten.Die Rechnungen (M.
Keim, private Mitteilung) mit der Basis-Generator-Methode sind ebenfalls in sehr guter
•Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten.



3.3 Ladungstransfer in Quasi-Einelektronensystemen 49

0 0.5 1 1.5 2 2.5
vrel [au]

0

1e-16

2e-16

3e-16

4e-16

5e-16
ab

so
lu

te
 c

ro
ss

 s
ec

tio
n 

[c
m

2 ]

B
2+

C
3+

N
4+

O
5+

B
2+

C
3+

N
4+

O
5+

Abbildung 3.13: Absolute Wirkungsquerschnitte f•ur die Ladungstransferreaktionen
3He2+ +B 2+ (Kr eise- Skiera et al. (2001), durchgezogeneLinie), 3He2+ +C 3+ (Quadrate -
Melchert et al. (1995), gestrichelteLinie), 3He2+ +N 4+ (Rauten- von Diemar et al. (1999),
punktierte Linie), 3He2+ +O 5+ (Dreiecke - von Diemar et al. (1999), strich-punktierte
Linie). All Rechnungenwurden nach der Basis-Generator-Methode durchgef•uhrt (Skiera
et al., 2001).

3.3 Ladungstransfer in Quasi-Einelektronensystemen

Deutlich mehr Messungengibt es f•ur Quasi-Einelektronensysteme,sowohl f•ur resonante
(von Diemar, 1998)als auch f•ur nicht-resonante Systeme(von Diemar et al., 1999;Skiera
et al., 2001). Abbildung 3.13 zeigt die gemessenenWirkungsquerschnitte f•ur die nicht-
resonanten Systeme3He2+ +B 2+ (Skiera et al., 2001), 3He2+ +C 3+ (Melchert et al., 1995),
3He2+ +N 4+ und 3He2+ +O 5+ (von Diemar et al., 1999). In den Rechnungen wurden die
Sto�systemeals Einelektronensystemebehandelt. In dem betrachteten Energiebereich von
einigenkeV bis einigen100keV Schwerpunktsenergiesind die K-Elektronen v•ollig passiv.
Ihre Abschirmung desKernpotentials kann somit als unabh•angig von der zeitlichen Ent-
wicklung desSto�es betrachtet werden.F•ur B2+ wurde einegenerierendeBasisvon N = 35
Funktionen verwendet, f•ur die anderenSystemeeinemit N = 20 Funktionen. Die Anzahl
der Iterationen betrug in allen F•allen M = 8.

Die Rechnungen im Rahmender Basis-Generator-Methode stimmen sehr gut mit den
gemessenenWirkungsquerschnitten •uberein(Skieraet al., 2001).Lediglich bei h•oherenSto-
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Abbildung 3.14: Korrelationsdiagramme der Quasimolek•ule (HeB)4+ , (HeC)5+ , (HeN)6+

und (HeO)7+ (Keim, 1999).

�energiengibt esleichte AbweichungenzwischenTheorieund Experiment, die eventuell auf
Darstellungsproblemeder bewegten Projektilorbitale bei hohen Einschussenergiendurch
die verwendetegenerierendeBasiszur•uckzuf•uhren sind. Beim Sto�system 3He2+ +C 3+ al-
lerdings sind die Abweichungenbei hohenEnergiendeutlich gr•o�er. Die Ursache f•ur diese
signi�k ante Abweichung ist noch nicht verstanden(Kirc hner et al., 1999).

F•ur St•o�e mit den Sto�partnern C3+ , N4+ und O5+ erh•alt man den gr•o�ten Wirkungs-
querschnitt f•ur C3+ und denniedrigstenf•ur O5+ . Der Ladungstransferin diesenSto�syste-
menwird dominiert vom Einfang in denGrundzustanddesHe+ Ausgangskanals.Bei nied-
rigenSto�energienist somit die Kopplung des2sEingangskanalsmit dem1sAusgangskanal
desHe+ entscheidend. Wie die Korrelationsdiagrammein Abbildung 3.14 zeigen,nimmt
der energetische Abstand dieserquasimolekularenZust•ande von C3+ nach O5+ zu. Dies
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f•uhrt zu einer geringerenSt•arke der Matrixelemente f•ur die relevante radiale Kopplung
(Kirc hner et al., 1999).Entsprechend der h•oherenOrbitalgeschwindigkeit des2sElektrons
im O5+ verschiebt sich auch die Lage des Maximums f•ur den Wirkungsquerschnitt zu
h•oherenRelativgeschwindigkeiten.

Das Sto�system 3He2+ +B 2+ hingegenverh•alt sich ganz anders.Zum einen wird das
Maximum desWirkungsquerschnittes erst bei deutlich h•oherenRelativgeschwindigkeiten
im Vergleich zur klassischen Orbitalgeschwindigkeit des2sElektrons erreicht. Zum andern
liegt der Wirkungsquerschnitt selbstin einemweiten Bereich von Relativgeschwindigkeiten
deutlich unter demvon 3He2+ +C 3+ . Wie Abbildung 3.14zeigt, unterscheidet sich auch das
KorrelationsdiagrammdesKomplexes(HeB)4+ in einemwesentlichen Punkt deutlich von
den anderenKorrelationsdiagrammen.Im Gegensatzzu den drei anderenSto�systemen
liegt der 2s Eingangskanal von B2+ energetisch zwischen den Ausgangskan•alen f•ur den
Einfang in die K- bzw. L-Schale desHe+ . Bei niedrigen Sto�energien geht in diesemFall
der Transfer dominant in den 2p� 1 Zustand des He+ , w•ahrend bei hohen Energien der
Transfervorwiegendin den 1s Zustand wie bei den anderendrei Sto�systemengeht.

Neben den Rechnungen mittels der Basis-Generator-Methode existieren auch Rech-
nungen von Opradolce et al. f•ur die Systeme3He2+ +C 3+ (Opradolce et al., 1997) und
3He2+ +N 4+ (von Diemar et al., 1999).DieseRechnungenwurden im Rahmeneinermoleku-
laren N•aherungdurchgef•uhrt. Hierbei wird der Ladungstransferbeschrieben als •Ubergang
zwischen den adiabatischen Zust•anden desQuasi-Molek•uls, das sich w•ahrend desSto�es
ausbildet. Dies liefert vor allem dann eine gute Beschreibung desSto�es, wenn die Rela-
tivgeschwindigkeit viel kleiner ist als die klassische Orbitalgeschwindigkeit der Elektronen:
vr el � ve. Zudem erlaubt es dieseN•aherung, die Sto�prozesseanschaulich anhand von
Korrelationsdiagrammenwie denenin Abbildung 3.14 zu beschreiben. Wie auch bei den
Rechnungen mit der Basis-Generator-Methode wird nur ein aktives Elektron in einem
durch den eingefrorenen1s2 Zustand abgeschirmten Kernpotential betrachtet. F•ur dieses
abgeschirmte Potential wird im Falle desC4+ KernesfolgendesModellpotential verwendet
(Gargaud et al., 1981):

VC4+ (r ) = �
2(1+ 4:180286r ) exp(� 7:72625r ) + 4

r
(3.21)

Mit diesemPotential weichendie berechnetenEnergieeigenwerte desC3+ Ions maximal um
0.12%von den experimentell bestimmten Werten ab. Die verwendete,kleine molekulare
Basis (Opradolce et al., 1997) erlaubt nur den Einfang in den 1s Zustand des He+ . Die
Dynamik desSto�es wurde in der Sto�parametern•aherung mit geradlinigenTrajektorien
behandelt.Testsmit Coulomb-Trajektorien habenkeinenUnterschied im Ergebnisgezeigt.
Auch dieseRechnungen zeigeneine sehr gute •Ubereinstimmung mit den experimentellen
Ergebnissen(sieheAbbildung 3.15).

Im Gegensatzzu den Rechnungen mit molekularenOrbitalen (MO-Rechnungen), wie
die von Opradolceet al., k•onnenRechnungenmit atomarenBasiss•atzen(AO-Rechnungen)
auch auf Geschwindigkeitsbereiche ausgedehnt werden,in denendasModell desQuasimo-
lek•uls nicht mehr ad•aquat ist, d.h. in Bereiche, wo die Relativgeschwindigkeit gleich oder
gr•o�er ist, als die klassische Orbitalgeschwindigkeit. Sind die atomaren Wellenfunktionen
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um die beidenKerne zentriert, sospricht man von Zwei-Zentren-Rechnungen.Um die AO-
Rechnungen auch auf den quasimolekularenBereich bei sehr kleinen Relativgeschwindig-
keiten auszudehnen,werdenzu denatomarenBasisfunktionensogenannte Pseudozust•ande
hinzugenommen.Man spricht dann von AO+ -Rechnungen. Die Pseudozust•ande werden
aus den Wellenfunktionen des vereinigten Atoms abgeleitet, um die quasimolekulareEi-
genschaft des Sto�es zu repr•asentieren. Sie k•onnen aber auch aus Kontinuumszust•anden
abgeleitet werden, um Ionisationsprozesseim Sto� zu beschreiben. Die Pseudozust•ande
k•onnendabei um einender beidenKerne zentriert sein oder um ein drittes Zentrum zwi-
schen den beidenKernen.

AO+ -Rechnungen wurden von Sidky und Lin f•ur den Ladungstransferim Sto�system
3He2+ +C 3+ durchgef•uhrt (Melchert et al., 1997). Dabei wurden 85 atomare Wellenfunk-
tionen zentriert um die beiden Kerne verwendet sowie zus•atzliche Pseudozust•ande mit
positiver Energieum den He2+ Kern zur Verbesserungder Konvergenzbei kleinen Kern-
abst•anden.F•ur dasaktive 2sElektron im C3+ wurde abweichend zu den Rechnungenvon
Opradolceet al. folgendesModellpotential verwendet:

Ve(r ) = �
4 + (2 � 2:47r ) exp(� 2:47r )

r
(3.22)

Wie bei Opradolceet al. wurde die Kernbewegungentlang geradliniger Trajektorien be-
trachtet. Die totalen Wirkungsquerschnitte wurden durch L•osungder close-coupling Glei-
chungenberechnet. Die Rechnungenzeigenebenfallseinesehrgute •Ubereinstimmung mit
den experimentellen Werten.

Es existierensomit f•ur die hier beschriebenenQuasi-EinelektronensystemeRechnungen
basierendauf drei unterschiedlichen theoretischenAns•atzen,die alle einegute bis sehrgute
•Ubereinstimmung mit denexperimentellen Daten aufweisen.Die Basis-Generator-Methode
wurde dabei als einzigeauf alle vier beschriebenenSto�systemeangewandt und beschreibt
auch das abweichende Verhalten des Sto�systems 3He2+ +B 2+ sehr gut. Lediglich beim
Sto�system 3He2+ +C 3+ ergeben sich bei gro�en Relativgeschwindigkeiten signi�k ante Un-
terschiede zu den experimentellen Daten. DiesesSto�system ist auch das einzigeSystem,
bei dem alle drei Theorien miteinander verglichen werden k•onnen. Abbildung 3.15 zeigt
diesenVergleich der drei Theorienmit demExperiment. Hierbei ergibt sich, da� obwohl die
totalen Wirkungsquerschnitte von allenTheorienrelativ gut wiedergegebenwerden,esdoch
im Detail zu Widerspr•uchen kommt. Die MO-Rechnungenvon Opradolceet al. betrachten
aufgrund der geringenBasis nur Einfang in den 1s Zustand des He+ . DieseRechnungen
stimmen sehrgut mit denexperimentellen Werten •uberein.Die AO+ -Rechnungenvon Sid-
ky und Lin ber•ucksichtigen Endzust•andebis n = 4 und stimmeninnerhalb der Fehlerbalken
ebenfallsnoch sehrgut mit den experimentellen Daten •uberein.Sidky und Lin geben aber
auch Wirkungsquerschnitte f•ur den reinen Einfang in den 1s Endzustand an (Melchert
et al., 1997).Bei niedrigenRelativgeschwindigkeiten ist diesder dominante Kanal und der
Unterschied zur vollst•andigenRechnung ist sehrgering.Bei sehrhohenRelativgeschwindig-
keiten hingegenergeben die AO+ -Rechnungenf•ur den Einfang in den 1sZustand nur noch
etwa 50% destotalen Wirkungsquerschnittes und liegen somit deutlich unter den experi-
mentellen Werten. Dies ist in direktem Widerspruch zu den MO-Rechnungen,die auch bei
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Abbildung 3.15: GemesseneWirkungsquerschnitte(Symbole) (Melchert et al., 1997) f•ur
den Ladungstransfer im Sto�system 3He2+ +C 3+ im Vergleich zu Rechnungen:durchgezo-
geneLinie - Basis-Generator-Methode (Kir chner et al., 1999), gestrichelteLinie - AO+ -
Rechnungmit Endzust•andenbis n=4, strich-punktierte Linie - AO+ -Rechnungnur mit 1s
Endzustand(Melchert et al., 1997), punktierte Linie - MO-Rechnungen(Opradolce et al.,
1997).

diesenGeschwindigkeiten die experimentellen Werte durch den Einfang in den 1sZustand
sehr gut wiedergeben. Die Rechnungenmit der Basis-Generator-Methode ber•ucksichtigen
ebenfalls den Einfang in angeregteZust•ande desHe+ . Dennoch ergeben die Rechnungen
einegute •Ubereinstimmung zu denAO+ -Rechnungenf•ur denEinfang ausschlie�lic h in den
1s Zustand. Ferner betr•agt bei der Basis-Generator-Methode der Anteil des Einfangs in
die angeregtenZust•andenur etwa 20%desAnteils f•ur denEinfang in den 1sZustand. Das
ist im Widerspruch zu den AO+ -Rechnungenbei hohenRelativgeschwindigkeiten. Gerade
dort hat die Basis-Generator-Methode auch Schwierigkeiten, die experimentellen Daten zu
reproduzieren. DieseUnterschiede im Detail der einzelnenTheorien zeigen,dassdie Re-
produktion der totalen Wirkungsquerschnitte sicherlich eine notwendige,aber noch keine
hinreichendeBedingungf•ur die G•ultigkeit einer Theorie ist.
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Kapitel 4

Einfac he Molek •ule

Wie bereits in der Einleitung erw•ahnt, erh•alt man bei diatomaren Molek•ulen durch die
Orientierung der Molek•ulachse einen weiteren Freiheitsgrad (Alignment). Das einfachste
Molek•ul ist das Wassersto�molek•ul H2. Abbildung 4.1 zeigt die Potentialkurv en f•ur den
H2 Grundzustand, die drei niedrigsten Zust•ande des H+

2 Ions und den dissoziativen H2+
2

Zustand. Gleichwertig, aber f•ur experimentelle Zwecke oft g•unstiger, ist das D2 Molek•ul,
da esdie gleiche Massehat wie das Heliumatom. Als reinesZweielektronensystembietet

Abbildung 4.1:PotentialkurvendesH2 und H2+
2 Grundzustandessowieder drei niedrigsten

H+
2 Zust•ande (Los und Grovers, 1978).
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R0 [nm] E1 [eV] E0 [eV]
H2 0.074144 31.668 51.089
D2 0.074152 31.752 51.171

Tabelle 4.1: GleichgewichtsabstandR0, Energie E1 desH+ + H+ bzw.D+ + D+ Systems
bei R ! 1 und Schwellenenergie E0 der Doppelionisation bei R = R0

sich bei der Photodoppelionisation der Vergleich mit Helium als atomaresSystem(siehe
Kapitel 3.1) an. Anders als im Helium erfolgt die Ejektion der Elektronen im Molek•ul aber
in einemZwei-Zentren-Potential. Dies wird in Abschnitt 4.1 diskutiert.

DasWassersto�molek•ulion hingegenist ein reinesEinelektronen-Systemund damit bes-
sergeeignetzur Untersuchung von Alignment-E�ekten in St•o�en mit Ionenalsdasneutrale
Molek•ul. Dies hat zwei Gr•unde. Zum einen muss nur ein Elektron entfernt werden (z.B.
durch Elektronentransfer), um zu einemdissoziativen Endzustandzu kommen.Beim neu-
tralen Molek•ul hingegenmussgleichzeitig eineIonisation oder Anregungstatt�nden. Dies
macht die theoretische Behandlung schwierig und erfordert einige Annahmen bez•uglich
desEin
usses dieserIonisation oder Anregung (Kim ura, 1985;Kimura et al., 1986;Wang
et al., 1989; Wang und McGuire, 1991). Zum anderen ist bei einem Zweielektronensy-
stemdie Elektron-Elektron-Wechselwirkungzu beachten. Die Rolle der Elektronenkorrela-
tion im Einelektronentransfer ist dabei noch nicht vollst•andig verstanden(Busnegoet al.,
1998;Sant'Anna et al., 2000).Der Ladungstransferin Ion-Ion-St•o�en mit Wassersto�mo-
lek•ulionen wird in Abschnitt 4.2 diskutiert.

4.1 Photo dopp elionisation von D 2

Wie schon erw•ahnt sind die einfachsten ZweielektronensystemeHelium f•ur Atome und
Wassersto� (H2 oder D2) f•ur Molek•ule. Beide haben im Endzustand einen nackten Kern
bzw. zwei nackte Kerne ohneinterne elektronische Struktur. Im Gegensatzzu Helium f•uhrt
diesbeim Wassersto� jedoch zu einer Coulomb-Explosion mit zwei Konsequenzen:(a) der
Endzustand ist ein Vier-Teilchen-Kontinuum und die Bewegungder Elektronen erfolgt in
einemZwei-Zentren-Potential und (b) der Nachweisbeider Kerne erlaubt die Bestimmung
der Molek•ulorientierung. Die Photodoppelionisation von Helium wurde bereits in Kapi-
tel 3.1 behandelt. In diesemAbschnitt schlie�lic h wird die Photodoppelionisation von H2

bzw. D2 behandelt.Wie auch beim Helium, wurden alle hier vorgestelltenMessungenmit
linear polarisiertem Licht durchgef•uhrt.

Erste Messungenzum totalen Wirkungsquerschnitt f•ur die Photodoppelionisation von
H2 wurden von Dujardin et al. (1987)und Kossmannet al. (1989)von der Schwelle bis et-
wa 140eV Photonenenergiedurchgef•uhrt. Die Photodoppelionisationkann dabei alsdirek-
ter Franck-Condon-•Ubergangvom H2 Grundzustand in den H+ +H + Kontinuumszustand
angesehenwerden. Die Schwellenenergiensind in Tabelle 4.1 angegeben. Im Gegensatz
zu atomaren Systemensind die Schwellenenergienbei Molek•ulen nicht fest, sonderneine
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Abbildung 4.2: Links: Impulsverteilungder D+ Fragmentenach Photodoppelionisation von
D2 bei 58.8 eV Photonenenergie (D•orner et al., 1998b).Die x-Achseentspricht der Pola-
risationsachse.Rechts: Asymmetrieparamter � m der Fragmentverteilungals Funktion der
Photonenenergie: Kreise- H2 Kossmannet al. (1989), Quadrat - D2 D•orner et al. (1998b).

Funktion des internuklearen Abstands. Und dieser ist selbst im Vibrationsgrundzustand
nicht konstant.

Winkelaufgel•oste Koinzidenzmessungenzwischen den beidenH+ Fragmenten erlauben
die Untersuchung desEin
ussesder Orientierung desMolek•uls auf die Wirkungsquerschnit-
te. Hier wurde erstmalsvon Kossmannet al. (1989)einestarke Asymmetrie festgestellt.In
der Dipoln•aherung wird die Photodoppelionisation durch die zwei •Ubergangsamplituden
D � und D � aus dem molekularenGrundzustand in das Kontinuum beschrieben. D � be-
schreibt den •UbergangwennPolarisationsvektor und Molek•ulachseparallel liegen,w•ahrend
D � den senkrechten Fall beschreibt. Der Asymmetrieparameter� m der Fragmente ergibt
sich dann zu

� m = 2
D 2

� � D 2
�

D 2
� + D 2

�
(4.1)

Kossmannet al. beobachteten einedeutliche Dominanz der D � Amplitude, d.h. der Wir-
kungsquerschnitt wird maximal, wenn die Molek•ulachse senkrecht zur Polarisationsrich-
tung steht. Die von D•orner et al. (1998b)mittels COLTRIMS aufgenommeneImpulsvertei-
lung der Fragmente nach der Photodoppelionisationvon D2 (Abbildung 4.2links) zeigt dies
ebenfallsdeutlich. Diesentspricht einemnegativen Asymmetrieparameter,dessenEnergie-
abh•angigkeit ebenfalls von Kossmannet al. gemessenwurde und in Abbildung 4.2 rechts
dargestellt ist. Der von D•orner et al. bei 58.8eV PhotonenenergiegemesseneWert ist dabei
in akzeptabler •Ubereinstimmung mit den •alteren Daten von Kossmann.

Erste Messungenvon dreifach di�erentiellen Wirkungsquerschnitten f•ur die Emission
beider Elektronen wurden von Reddishet al. (1997) durchgef•uhrt. Allerdings wurde hier-
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bei •uber alle Orientierungen desMolek•uls integriert. Die Messungenwurden im Rahmen
der Parametrisierungvon Huetz (sieheKapitel 3.1) bei E1 = E2 = 10 eV analysiert und
mit Messungenam Helium verglichen. Trotz einer gro�en •Ahnlichkeit in der Form zeigen
sich auch Unterschiede,die auf den Ein
uss molekularerE�ekte schlie�en lassen.Dennoch
werden auch diesedreifach di�erentiellen Wirkungsquerschnitte stark durch Auswahlre-
geln •ahnlich demHelium beein
usst (Walter und Briggs, 2000).Diesesind jedoch teilweise
nicht mehr so streng, da der Drehimpuls der beiden Photoelektronen alleine im moleku-
laren Systemkeine gute Quantenzahl ist. Die Kontinuumswellenfunktion der Elektronen
hat keine reine P Symmetrie mehr. Zum einen hat der molekulareGrundzustand bereits
Komponenten mit gr•o�erem Drehimpuls, zum andern kann eine Streuung der Elektronen
an den Kernen zu einer Mischung der Drehimpulsef•uhren.

Unter Verwendungder COLTRIMS Methode gelangD•orner et al. (1998b)erstmalsdie
koinzidente Messungder Impulse beider Fragmente und einesElektrons mit 4� Raumwin-
kel. Dieserlaubt es,direkt denEin
uss der Molek•ulorientierung auf die Emissionzumindest
einesder beidenElektronenzu studieren. •Uber die Emissionsrichtung deszweitenElektrons
wird dabei integriert. Trotzdem l•a�t sich ein signi�k anter Ein
uss der Molek•ulachseauf die
Elektronenemissionerkennenwie Abbildung 4.3 zeigt. Hierbei wurde auch •uber alle Elek-
tronenenergienintegriert. F•ur Helium ist die Emissionscharakteristik einesElektrons im
wesentlichen isotrop und unabh•angigvon der Polarisationsachseder Photonen.Dieswurde
bereits in Kapitel 3.1 ausf•uhrlich diskutiert und spiegeltsich auch im Asymmetrieparame-
ter von � e � 0 wider, der in Abbildung 4.4 als Funktion der Elektronenenergiedargestellt
ist. Ebenfallsin Abbildung 4.4dargestellt ist der Asymmetrieparameter� e f•ur die Elektro-
nenemissionbei D2 integriert •uber alle Orientierungen desMolek•uls. Wie bei den dreifach
di�erentiellen Wirkungsquerschnitten f•ur die Elektron-Elektron-Koinzidenz von Reddish
et al. zeigt sich auch hier bereits ein leichter Unterschied zu Helium. Der Asymmetriepa-
rameter f•ur D2 ist systematisch h•oher. Die Isotropie wird durch die ausgezeichnete Achse
desMolek•uls gebrochenund die Emissionerfolgt mit leichter Bevorzugungin Richtung der
Polarisationsachse,auch wenn •uber alle Orientierungen desMolek•uls integriert wird.

Noch deutlicher erkennt man den Ein
uss des Molek•uls, wenn man die beiden Ex-
tremf•alle betrachtet, d.h. wenn die Molek•ulachseparallel bzw. senkrecht zur Polarisation
steht. BeideF•alle sind ebenfallsin Abbildung 4.3dargestellt.Man erkennt deutlich die Be-
vorzugungder Emissionin Richtung der Polarisationsachse,die noch verst•arkt wird, wenn
die Molek•ulachse parallel zur Polarisation liegt. Abbildung 4.5 zeigt die entsprechenden
Asymmetrieparameter� e alsFunktion der Elektronenenergie.Die azimuthale Winkelvertei-
lung der Elektronenemissionum die Polarisationsachseherum zeigt jedoch keinenEin
uss
der Molek•ulachseund ist, wie bei Helium auch, isotrop.

Erste theoretische Untersuchungender Photodoppelionisationvon H2 wurden von Fea-
gin et al. (Feagin,1998;Reddishund Feagin,1999)im Rahmender Wannier-Theoriedurch-
gef•uhrt. Die Doppelionisationsamplitudeergibt sich dann zu (Feagin,1998)

f ( ~RN ) � cos2 � N (g� (E1; E2; � 12) cos� 1 + g� (E2; E1; � 12) cos� 2)

+ sin2 � N (g� (E1; E2; � 12) cos� 1 + g� (E2; E1; � 12) cos� 2)

+ sin� N cos� N ([g� (E1; E2; � 12) � g� (E1; E2; � 12)] sin� 1 cos(� 1 � � N )
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Abbildung 4.3: Winkelverteilung eines der beiden Elektronen nach Photodoppelionisation
von D2 bei 58.8 eV Photonenenergie (D•orner et al., 1998b). Es wurde •uber alle Elektro-
nenenergien integriert. a) Helium (86 eV Photonenenergie): Linie - Fit mit � e = 0� 0:04,
b) D2 mit Molek•ulachseparallel zur Polarisationsachse:Linie - Fit mit � e = 0:4 � 0:1, c)
D2 mit Molek•ulachsesenkrecht zur Polarisationsachse:Linie - Fit mit � e = 0:14 � 0:08,
d) D2 mit Molek•ulachsesenkrecht zur Polarisationsachseund Polarisationsachsezeigt aus
der Bildebeneherraus: Linie - Kreis f•ur isotrope Verteilung.

+ [g� (E2; E1; � 12) � g� (E2; E1; � 12)] sin� 2 cos(� 2 � � N )) (4.2)

� 1;2;N bezeichnen hierbei die Polarwinkel der Elektronen und der Molek•ulachserelativ zur
Polarisationsachseund � 1;2;N die entsprechendenAzimuthwinkel um die Polarisationsach-
se.Wie bei der Parametrisierungvon Huetz im Falle der Photodoppelionisationvon Helium
(Kapitel 3.1) sind die Funktionen g� und g� abh•angigvon den ElektronenenergienE1 und
E2 sowie dem Winkel � 12 zwischen den beidenEmissionsrichtungen. Da beim Molek•ul die
in der Elektronenbewegung vorhandeneEnergie nicht nur von der Photonenenergiewie
beim Helium, sondernauch vom internuklearen Abstand abh•angt, gehenbei g� und g�

beideEnergienexplizit ein. F•ur den Fall g� = g� ergibt sich direkt die entprechendeAm-
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Abbildung 4.4: Asymmetrieparameter � e als Funktion der Elektronenenergie bei ca. 7 eV
•Uberschussenergie (D•orner et al., 1998a):Kreise- Helium (86 eV Photonenenergie), Qua-
drate - D2 (58.8 eV Photonenenergie) integriert •uber alle Orientierungender Molek•ulachse.

plitude f•ur Helium. Fernerwird f ( ~RN ) unabh•angigvon denAzimuthwinkeln, wenndie Mo-
lek•ulachsesenkrecht oder parallel zur Polarisationsachseliegt. Diesist in •Ubereinstimmung
mit den in Abbildung 4.3 gezeigtenErgebnissen.

In einer ersten N•aherung k•onnen die Funktionen g� und g� in Analogie zum Helium
durch eine Gau�-Funktion beschrieben werden.Die in Abbildung 4.5 gezeigtenAsymme-
trieparameter werdendabei am bestenbeschrieben, wenndie Gau�-Funktionen Halbwerts-
breiten von 135� f•ur g� und 110� f•ur g� haben. Dies ist deutlich gr•o�er als der Wert von
91� f•ur Helium.

Die Messungvollst•andigdi�erentieller Wirkungsquerschnitte, d.h. der koinzidente Nach-
weis beider Elektronen und beider Fragmente gelangvor kurzen Weber et al. (2004) bei
75.5eV Photonenenergie.Abbildung 4.6 zeigt deutlich den Ein
uss der Molek•ulachseauf
die Elektronenemissionscharakteristik f•ur symmetrische Energieaufteilungund koplanare
Geometrie.Die f•ur Helium verbotenenZust•andemit ~k1 = � ~k2 und k1 = k2 bei � 1 = � � � 2

sind im Falle von D2 deutlich erlaubt. Nach Gleichung 4.2 von Feagin (1998) berechnete
Wirkungsquerschnitte stimmen erstaunlich gut mit den experimentellen Daten •uberein.
Zur Berechnung der Amplituden g� und g� wurde ein einfaches Modell verwendet (We-
ber et al., 2004),bei dem eineEin-Zentren-Entwicklung desH2 Grundzustandes(Joy und
Parr, 1958)verwendet wurde und der Elektronenendzustanddurch eineconvergent close-
coupling Entwicklung im Feld einer Punktladung mit Z = 2 beschrieben wurde (Kheifets
und Bray, 1998b).Die dennoch in Abbildung 4.6sichtbaren DiskrepanzenzwischenTheorie
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Abbildung 4.5: Asymmetrieparameter � e f•ur D2 als Funktion der Elektronenenergie bei
58.8 eV Photonenenergie (D•orner et al., 1998a). Experiment: Kreise- Molek•ulachsepar-
allel zur Polarisationsachse,Quadrate - Molek•ulachsesenkrecht zur Polarisationsachse.
Theorie (Feagin, 1998): durchgezogeneLinie - Molek•ulachseparallel zur Polarisationsach-
se, gestrichelteLinie - Molek•ulachsesenkrecht zur Polarisationsachse.

und Experiment lassenvor allem Zweifel an der Ein-Zentren-Beschreibung aufkommen.Ei-
ne richtige molekulareBehandlungk•onnte hier zu noch besserer•Ubereinstimmung f•uhren.

4.2 Ion-Ion-St •o�e mit H +
2

Wie obenerw•ahnt, ist dasWassersto�molek•ulion als reinesEinelektronensystembesonders
geeignet,Alignment-E�ekte bei Elektronentransfer im Schwerionensto� zu untersuchen.
Die erstenMessungenim Ion-Ion-Sto� mit Wassersto�molek•ulionen wurden von Br•auning
et al. (2001c)f•ur totale Wirkungsquerschnitte bei den Reaktionen

H e2+ + H +
2 ! H e+ + H + + H + (4.3)

Ar 2+ + H +
2 ! Ar + + H + + H + (4.4)

und von Reiseret al. (2003) f•ur di�erentielle Wirkungsquerschnitte bei den Reaktionen

H e2+ + D +
2 ! H e+ + D + + D + vr el = 0:4au; 0:51au (4.5)

Ar 2+ + D +
2 ! Ar + + D + + D + vr el = 0:19au (4.6)

N 2+ + D +
2 ! N + + D + + D + vr el = 0:23au (4.7)
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Abbildung 4.6: Vollst•andig di�er entielle Wirkungsquerschnittef•ur Photodoppelionisation
von D2 bei symmetrischerEnergieaufteilung, koplanarer Geometrie und festemEmissions-
winkel � 1 = 20� � 10� (Pfeil) f•ur verschiedene Ausrichtungen der Molek•ulachse(Weber
et al., 2004). Theorie: d•unne Linie - Feagin (Feagin, 1998) (siehe Text), Dreiecke - wie
durchgezogeneLinie mit g� = g� , dicke Linie - Fit an Helium Daten mit Gau�-Funktion.
Die Geradenkennzeichnenspezielle F•alle f•ur Auswahlregeln: dunkleGerade- k1 = k2 und
� 1 = � � � 2, helle Gerade- ~k1 = � ~k2. (Bild aus Weber et al. (2004))

durchgef•uhrt. Die Tabelle 4.2 zeigt die wichtigsten Eigenschaften desH+
2 Ions.
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R0 [nm] D0 [eV] � 0 [eV] E ion [eV] E 0
ion [eV]

(at R = 1 ) (at R = R0)
H+

2 0.106 2.79 0.285 16.25 29.97

Tabelle 4.2: Eigenschaftendes H+
2 Ions (Bransdenund Joachain, 1992): R0 - Gleichge-

wichtsabstand,D0 - Dissoziationsenergie, � 0 - Grundzustandsvibrationsfrequenz,E ion - Io-
nisationspotential.

4.2.1 Totale Wirkungsquersc hnitte

Abbildung 4.7zeigtdie absolutentotalen Wirkungsquerschnitte f•ur die Reaktionen 4.3und
4.4.Dabei wurde •uber alle Orientierungender Molek•ulachseintegriert. Der Wirkungsquer-
schnitt f•ur die Reaktion 4.3 zeigt die f•ur Elektronentransfer in nicht-resonanten Sto�syste-
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Abbildung 4.7: Totale Wirkungsquerschnittef•ur die Reaktionen He2+ + H+
2 ! He+ +

H+ + H+ + (volle Kreise, durchgezogeneLinie) und Ar2+ + H+
2 ! Ar+ + H+ + H+

(volle Quadrate, gestrichelteLinie) als Funktion der Relativgeschwindigkeit.Die Symbole
entsprechen experimentellen Daten von Br•auning et al. (2001c); die durchgezogeneund
gestrichelteLinie basieren auf Rechnungennach dem Modell von Shingalund Lin (1989).
Zum Vergleich sind ebenfalls totale Wirkungsquerschnittef•ur die Reaktionen He2+ + H2

! He+ + H+
2 (o�ene Kreise) und He2+ + H ! He+ + H+ (o�ene Rauten) nach Shah

und Gilbody (1978) dargestellt. Die gepunkteteLinie zeigt Rechnungenvon Hatton et al.
(1979); Winter und Hatton (1980) und Bransden et al. (1983) f•ur He2+ + H ! He+ +
H+ .
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men typische Abh•angigkeit von der Relativgeschwindigkeit. Zum Vergleich sind ebenfalls
die Wirkungsquerschnitte f•ur Elektronentransfer in denSto�systemenHe2+ + H2 und He2+

+ H (Shah und Gilbody, 1978) dargestellt. Auch diesebeiden Systemezeigeneine star-
ke Abh•angigkeit desWirkungsquerschnitts von der Relativgeschwindigkeit. Die Lage des
Maximums verschiebt sich dabei zu niedrigerenRelativgeschwindigkeiten und der Abso-
lutwert im Maximum nimmt zu. Er ist bei He2+ + H maximal. Interessanterweiseist bei
dieserReaktion der Elektronentransfer in den 2s Zustand von He+ resonant und tr •agt mit
etwa 16%{22%zum Gesamtquerschnitt bei. Dasist nicht der Fall beim Sto�system He2+ +
H+

2 , welcheseinenrelativ gro�en Q-Wert besitzt. F•ur den Transfer in den 2s Zustand von
He+ ergibt sich Q = � 16:3 eV. DiesesSto�system hat entsprechend auch den niedrigsten
Wirkungsquerschnitt im Vergleich zu den beiden Sto�systemen mit H bzw. H2. F•ur das
Sto�system Ar 2+ + H+

2 ist der Q-Wert f•ur den Transfer in den 3p Zustand vom Ar + mit
Q = � 2:3 eV dem Betrag nach deutlich kleiner. DiesesSto�system ist n•aher an einemre-
sonanten Elektronentransfer und der in Abbildung 4.7 gezeigteWirkungsquerschnitt zeigt
eine leichte Zunahmemit abnehmenderRelativgeschwindigkeit.

F•ur Ion-Atom-St•o�e, insbesonderef•ur reine Einelektronensystemewie He2+ + H, gibt
eseineReiheverl•asslicher Rechnungen.Die in Abbildung 4.7gezeigtentheoretischenRech-
nungenf•ur He2+ + H stimmen sehr gut mit den experimentellen Werten •uberein. Sie ba-
sierenauf molekularenOrbitalen mit 10 Zust•anden und plane-waveTranslationsfaktoren
f•ur vr el < 0:65 au (Hatton et al., 1979;Winter und Hatton, 1980) sowie atomaren Orbi-
talen mit 20 Zust•andenund plane-waveTranslationsfaktorenf•ur vr el > 0:65 au (Bransden
et al., 1983).F•ur St•o�e mit Molek•ulen hingegengibt esnur wenigetheoretische Rechnun-
gen, insbesonderebei niedrigen und mittleren Energien.Close-coupling Rechnungen zum
Elektroneneinfangaus neutralen Molek•ulen wurden von Kimura mit molekularen Basis-
funktionen f•ur H+ + H2 (Kim ura, 1985) und Ar + + H2 (Kim ura et al., 1986) berechnet.
In beiden F•allen variiert der Wirkungsquerschnitt mit der Orientierung der molekularen
Achse.In j •ungster Zeit wurden die Rechnungenvon Kimura auf komplexereMolek•ule wie
CH4 (Kim ura et al., 1995),C2H2 (Kim ura et al., 1996)und CO (Kim ura et al., 2000)ausge-
dehnt. Auch hier ergeben sich Variationen desWirkungsquerschnittes mit der Ausrichtung
desMolek•uls. Es lassensich im Formalismus dieserRechnungen jedoch keine besonderen
Termeerkennen,denengezielt die Ursache f•ur Alignment oder Interferenze�ekte zugewie-
senwerdenkann.

Ausgehendvon den •Uberlegungenvon Tuan und Gerjuoy (1960)und Deb et al. (1988)
entwickelten Shingal und Lin (1989) ein •ahnlichesModell. Siebeschreiben aber die Streu-
amplituden in der Sto�parameter-N•aherungund rechnen nach der Methode der gekoppel-
ten Kan•ale mit atomaren Basisfunktionenstatt in der Brinkman-Kramers N•aherungwie
Tuan und Gerjuoy. Eswird weiterhin nur ein aktivesElektron betrachtet, d.h. die Elektron-
Elektron-Wechselwirkung wird vernachl•assigt. Die Ergebnissesind in guter •Ubereinstim-
mung mit experimentellen Daten f•ur die Sto�systemeH+ + H2 und He2+ + H2.

Das Modell von Shingal und Lin (1989) l•a�t sich aber auch direkt auf St•o�e mit Was-
sersto�molek•ulionen anwenden.Die Anfangszustandswellenfunktion wird durch eineLine-
arkombination atomarer Orbitale (Linear Combination of Atomic Orbitals LCAO) darge-
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Abbildung 4.8: Koordinaten im Laborsystem f•ur Ion-H+
2 St•o�e: A,B - Kerne des Was-

sersto�molek•ulions, R - internuklearer Abstand,P - Projektil, v - Projektilgeschwindigkeit
(de�niert z-Achse), b, bA , bB - Sto�parameter, � - Winkel zwischenSto�parameter und
x-Achsein x-y Ebene, � - Winkel zwischenMolek•ulachseund z-Achse,� - Winkel zwischen
Molek•ulachseund x-Achsein x-y-Ebene.Der Ursprung desKoordinatensystemsliegt in der
Mitte desMolek•uls.

stellt:

	 i =
1

p
2

[' (~rA ) + ' (~rB )] (4.8)

' (~rA ) und ' (~rB ) sind atomare Wassersto�wellenfunktionen zentriert auf den jeweiligen
Kern A bzw. B des Molek•uls (siehe Abbildung 4.8). ~r A und ~rB sind entsprechend die
Koordinaten des Elektrons bez•uglich der beiden Kerne. Die h•ohereBindungsenergiedes
Elektrons im Molek•ulion im Vergleich zum neutralen Atom wird dabei durch eine e�ek-
tive Kernladung von Zef f = 1:25 in den atomaren Wellenfunktionen ber•ucksichtigt. Der
internukleare Abstand R wird festgehaltenund betr•agt 2 au entsprechend dem Gleich-
gewichtsabstand. Prinzipiell w•are es jedoch m•oglich, auch Variationen desinternuklearen
Abstandesdurch Adaption der e�ektiv en Kernladung zu ber•ucksichtigen. Neben dem in-
ternuklearenAbstand wird auch die Orientierung desMolek•uls w•ahrenddesSto�es als im
Raum �xiert angenommen.Bei typischen Sto�zeiten im Bereich von 10� 16 s bei den hier
betrachteten Relativgeschwindigkeiten im Vergleich zu Vibrationszeiten im Bereich 10� 14 s
und noch l•angerenRotationszeitenist dieseAnnahme gerechtfertigt.

Im Endzustandbewegt sich das Elektron mit dem Projektil und seineWellenfunktion
ist gegeben durch

	 f =  f (~rP ) exp(i~vr el � ~r � iv 2
r elt=2 � i� f t) (4.9)

Hierbei ist  f die auf das Projektil zentrierte atomare Wellenfunktion des Endzustan-
des und der Exponentialterm der von der Relativgeschwindigkeit abh•angige plane-wave
Translationsfaktor, der die Bewegung des Projektils relativ zum Koordinatenursprung
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ber•ucksichtigt. ~rP gibt den Ortsvektor des Elektrons relativ zum Projektil und ~r den
Ortsvektor relativ zum Koordinatenursprung an. Die Bindungsenergieim Endzustand ist
gegeben durch � f .

In erster Ordnung St•orungsrechnung ist die •Ubergangsamplitudegegeben durch

af i = < 	 f jVP j	 i > (4.10)

Die Wechselwirkungzwischen Elektron und Projektil wird durch dasSt•orpotential VP be-
schrieben.Mit denangegebenenWellenfunktionenerh•alt mansof•ur die •Ubergangsamplitude

af i =
1

p
2

� Z
d~rdtVP  f (~rP )' (~rA ) � exp(� i~vr el � ~r + i! t + iv 2

r elt=2)

+
Z

d~rdtVP  f (~rP )' (~rB ) � exp(� i~vr el � ~r + i! t + iv 2
r elt=2)

�

(4.11)

Hierbei ist ! = � f � � i . Sieht man von den Translationsfaktorenab, so beschreibt das er-
ste Integral die Elektronentransferamplitude in erster Ordnung St•orungsrechnung f•ur den
Sto� desProjektils mit dem Atom A und entsprechend daszweite Integral die Amplitude
f•ur den Sto� mit Atom B. Die Integration •uber d~r erfolgt bez•uglich des Koordinatenur-
sprungs.Analog gilt f•ur die Integration •uber die Zeit, da� f•ur t = 0 das Projektil seine
n•achste Ann•aherungan den Koordinatenursprung hat. Beide Integrale k•onnen nun stark
vereinfacht werden,wenndurch eineKoordinatentransformation der Nullpunkt f•ur Ort und
Zeit in dasAtom A f•ur dasersteIntegral und in dasAtom B f•ur daszweite Integral gelegt
wird. Durch dieseKoordinatentransformation ergibt sich auch explizit die Abh•angigkeit
von der Orientierung desMolek•uls. Man erh•alt dann f•ur die •Ubergangsamplitude

af i =
1

p
2

�

A(~bA ) + A(~bB ) exp
�

� iR cos� (
vr el

2
�

!
vr el

)
� �

(4.12)

~bA;B sind die Sto�parameter in Bezug auf den Kern A bzw. den Kern B und A(~bA;B )
sind die entsprechenden, sto�parameterabh•angigen •Ubergangsamplitudenf•ur einen Ion-
Atom-Sto�. Der Winkel � beschreibt den Winkel zwischen Molek•ulachseund Strahlachse.
Die Berechnung der Elektronentransferamplituden f•ur St•o�e mit Molek•ulen wurde somit
im wesentlichen auf die Berechnung entsprechender Amplituden f•ur St•o�e mit Atomen
reduziert, f•ur die esbereits vielf•altige Methoden gibt.

Die Elektronentransferwahrscheinlichkeit in Abh•angigkeit vom Sto�parameter ergibt
sich dann zu

P(~b) = jaf i j2 (4.13)

Es sollte an dieserStelle noch einmal explizit darauf hingewiesenwerden,da� im Gegen-
satz zum Ion-Atom-Sto� der Sto�parameter hier kein Skalar mehr ist, sondernein Vektor
~b = (b;� ), der in der Ebenesenkrecht zur Projektilb ewegungliegt. Dies liegt daran, da�
die Molek•ulachse die im Ion-Atom-Sto� vorhandeneZylindersymmetrie um die Richtung
der Projektilb ewegungbricht. Ferner kann die Transferwahrscheinlichkeit unphysikalische
Werte gr•o�er als Eins erreichen, wenn die atomaren Wahrscheinlichkeiten jA(~b)j2 nahe
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Eins liegen. Dies kann durch eine geeigneteN•aherung vermiedenwerden (Ryufuku und
Watanabe, 1978;Shingal und Lin, 1989).

Der di�erentielle Wirkungsquerschnitt in Abh•angigkeit von der Orientierung desMo-
lek•uls ergibt sich schlie�lic h zu

� (� ; � ) =
Z 2�

0

Z 1

0
bP(b;� )dbd� (4.14)

Die De�nition der Winkel ist in Abbildung 4.8 gezeigt.Dabei h•angt der Wirkungsquer-
schnitt nur schwach von � ab. Durch Integration •uber alle Orientierungen des Molek•uls
erh•alt man den totalen Wirkungsquerschnitt

� =
1

4�

Z
� (� ; � )d
 (4.15)

Die nach diesemModell berechneten totalen Wirkungsquerschnitte f•ur die Reaktionen
4.3 und 4.4 sind ebenfalls in Abbildung 4.7 gezeigt. Die atomaren Transferamplituden
wurdendabei mit close-couplingRechnungenbestimmt. F•ur dasHe2+ Ion mit einemreinen
Coulomb-Potential wurden 10Zust•andeber•ucksichtigt. F•ur Ar 2+ wurde nur der Einfang in
den Ar+ (3p) Zustand ber•ucksichtigt. F•ur dasAr 2+ Potential wurde ein Modell-Potential

VAr (r ) =
� 2 + (� 16+ 2:1703r )e� 2:1703r

r
(4.16)

gew•ahlt, dasdie BindungsenergiedesAr + (3p) Zustandesvon 27.6eV reproduziert (Chen
et al., 2001).Wie Abbildung 4.7zeigt, stimmendie berechnetenWirkungsquerschnitte sehr
gut mit den experimentellen Daten •uberein.

Eine semi-klassischeBeschreibungvon Ion-Molek•ul-St•o�en wurdevon Caillat et al. (pri-
vate Mitteilung) verwendet, um totale Wirkungsquerschnitte f•ur die Reaktionen 4.3 und
4.4 mittels close coupling Rechnungen zu erhalten. Dabei wird die relative Ion-Molek•ul-
Bewegungklassisch beschrieben. Die L•osungder zeitabh•angigenSchr•odingergleichung er-
folgt durch Expansionder Wellenfunktion nach atomarenZust•andenzentriert auf das Ion
und molekularenZust•anden zentriert auf das Molek•ul unter Verwendungvon plane-wave
Translationsfaktoren.Abbildung 4.9 zeigt die soberechneten totalen Wirkungsquerschnit-
te im Vergleich mit den experimentellen Daten. Geht man vom Vibrationsgrundzustand
� = 0 f•ur das Molek•ul aus, so ergeben sich signi�k ante Abweichungen zwischen Theorie
und Experiment. Da die Molek•ulionen im hei�en PlasmaeinerEZR-Quelleerzeugtwerden,
kann man davon ausgehen,auch vibrationsangeregteZust•andezu erhalten.Allein durch die
Ionisation der neutralenMolek•ule ausdemVibrationsgrundzustanderh•alt man bei Franck-
Condon-•Uberg•angenvibrationsangeregteMolek•ulionen,ohneda� explizite Anregungstatt-
�ndet. Dies liegt daran, da� die Potentialminima im neutralenMolek•ul und im Molek•ulion
bei unterschiedlichen Abst•andenliegen(sieheAbbildung 4.1). Unter Ber•ucksichtigung die-
ser Franck-Condon verteilten Vibrationszust•ande erh•alt man eine deutlich bessere,wenn
auch noch nicht gute, •Ubereinstimmung mit denexperimentellen Daten. Es deutet sich an,
da� eine st•arkere Vibrationsanregung der Molek•ule zu einer besseren•Ubereinstimmung
f•uhren w•urde. Es ist auch nicht unwahrscheinlich, da� bei der Erzeugungder Molek•ulionen
noch weitere Vibrationszust•ande angeregtwerden. Jedoch lassensich in dieser Hinsicht
von experimenteller SeitekeineAussagentre�en.
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Abbildung 4.9: Totale Wirkungsquerschnittef•ur die Reaktionen He2+ + H+
2 ! He+ + H+

+ H+ (links) und Ar2+ + H+
2 ! Ar+ + H+ + H+ (rechts) (Br •auning et al., 2001c) im

Vergleich mit quantenmechanischenRechnungenvon Cail lat et al. (private Mitteilung).
GeschlosseneSymbole - Experimente, o�ene Kreise - Theorie f•ur Vibrationsgrundzustand
� = 0, o�ene Quadrate - Theorie f•ur Franck-Condonverteilte vibrationsangeregteZust•ande.

4.2.2 Di�eren tielle Wirkungsquersc hnitte

Das oben diskutierte Modell von Shingal und Lin (1989) sagt eine starke Abh•angigkeit
desWirkungsquerschnittes von der Orientierung desWassersto�molek•ulions voraus. Wie
Abbildung 4.10 zeigt, variiert dieseAbh•angigkeit ferner mit der Ionensorteund der Re-
lativgeschwindigkeit. DieseAlignmente�ekte wurden von Reiseret al. (2003) am Ion-Ion-
Experiment der KansasState University (sieheAbbildung 4.11) f•ur die Reaktionen4.5,4.6
und 4.7untersucht. Die ionenoptischenKomponenten sind speziellzum koinzidenten Nach-
weis aller drei Teilchen im Endzustand (2D+ und einfach geladenesatomaresIon) ausge-
legt (Reiserund Cocke, 2003).D+

2 wurde verwendet, weil esdasgleiche Masse-zu-Ladungs
Verh•altnis hat wie He+ , mit dem die ionenoptischen Komponenten und die Detektoren
getestetwurden.

Abbildung 4.12 zeigt den gemessenenrelativen Wirkungsquerschnitt der Reaktionen
4.5, 4.6 und 4.7 in Abh•angigkeit vom Winkel � zwischen Molek•ulachse und Relativbewe-
gung im Vergleich mit den theoretischen Vorhersagennach dem Modell von Shingal und
Lin (1989).Dabei wurden zu Zwecken der Statistik alle experimentellen Daten unter Aus-
nutzung der Rotationssymmetrieum die Achseder Relativbewegungin denWinkelbereich
0� {90� projeziert und f•ur die Darstellung um den Winkel � = 90� symmetrisiert. Auch gilt
zu ber•ucksichtigen, da� geradeum 90� herum, wenn das Molek•ulion senkrecht zur Rela-
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Abbildung 4.10: GerechneteWirkungsquerschnittef•ur Elektronentransfer in Abh•angigkeit
vom Winkel � zwischenMolek•ulachseund Relativbewegung f•ur die Sto�systeme He2+ +
H+

2 , Ar2+ + H+
2 und N2+ + H+

2 (Reiser, 2002).

tivb ewegungsteht, beideFragmente nahezugleichzeitig auf den Detektor auftre�en. Dies
f•uhrt zu Totzeitproblemenbeim koinzidenten Nachweis beider Fragmente und bedingt die
gr•o�ere statistische Unsicherheit in diesemBereich.

F•ur dasSto�systemHe2+ + D+
2 ergibt sich zumindesteinequalitativ e •Ubereinstimmung

mit der Theorie. Sowohl die experimentellen Daten als auch die Theorie zeigenein Maxi-
mum des Wirkungsquerschnittes, wenn die Molek•ulachse senkrecht zur Relativbewegung
steht. F•ur die h•ohereRelativgeschwindigkeit sagt die Theorie ein stark verbreitertesMaxi-
mum voraus,welchesansatzweisevom Experiment auch wiedergegebenwird. Im Gegensatz
zur Theorie f•allt der experimentelle Wirkungsquerschnitt jedoch viel st•arker ab und wird
•uber einenweiten Winkelbereich konstant.

Ein anderesBild ergibt sich bei den Sto�systemen Ar 2+ + D+
2 und N2+ + D+

2 . Hier
zeigt das Experiment ein sehr breites, 
aches Maximum bei 90� . Die Theorie zeigt zwar
ein •ahnliches,ebenfalls breites und 
acheslokalesMaximum bei 90� , der berechnete Wir-
kungsquerschnitt jedoch steigt stark zu 0� und 180� an. Dieser Anstieg wird vom Expe-
riment in keinster Weisewiedergegeben. Der Vorteil desModells von Shingal und Lin ist
jedoch, da� die Alignmente�ekte eindeutigenTermen zugewiesenwerden k•onnen.Wertet
man Gleichung 4.13aus,soerh•alt man f•ur die Transferwahrscheinlichkeit als Funktion der
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Abbildung 4.11:SchematischerAufbau desIon-Ion-Experimentesan der KansasStateUni-
versity (Reiser, 2002).

Ausrichtung desMolek•uls

P(� ) =
1
2

h
jA(~bA )j2 + jA(~bB )j2 + 2< (A(~bA )A � (~bB )) cos(� 0 cos(� ))

i
(4.17)

mit � 0 = � R
�

vr el
2 � !

vr el

�
. Zwei Terme sind f•ur die Alignmente�ekte verantwortlich. Ein

wichtiger Term ist die relative Phasezwischen den beidenStreuzentren cos(� 0 cos(� )), die
•uber � 0 von der Relativgeschwindigkeit und dem Q-Wert abh•angt (sieheAbbildung 4.13).
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Abbildung 4.12:Wirkungsquerschnittef•ur Elektronentransfer in Abh•angigkeitvom Winkel
� zwischenMolek•ulachseund Relativbewegung f•ur die Sto�systemeAr2+ ,N2+ ,He2+ + H+

2

(Reiser et al., 2003). Links: experimentelle Daten (die Linie ist eine Gl•attung der Da-
tenpunkte) symmetrisiert um 90� . Rechts: theoretischeVorhersagennach dem Modell von
Shingalund Lin (1989).

Sie bestimmt im wesentlichen die Abh•angigkeit des Wirkungsquerschnittes von der Mo-
lek•ulausrichtung im Sto�system He2+ + D+

2 . Der zweite Term ist der r•aumliche •Uberlapp
der beidenatomarenStreuamplituden < (A(~bA )A � (~bB )), der ebenfallsvon der Ausrichtung
der Molek•ulachseabh•angt. Er ist minimal, wenn die Molek•ulachsesenkrecht zur Relativ-
bewegungsteht (� = 90� ) und wird maximal, wenn sie in Richtung der Relativbewegung
liegt (� = 0� bzw. � = 180� ). Wie Abbildung 4.13 zeigt, ist f•ur die Sto�systeme Ar 2+ +
D+

2 und N2+ + D+
2 bei der hier betrachteten Relativgeschwindigkeit von vr el=0.19 au bzw.

vr el=0.23 au der Phasenfaktor� 0 nahezuNull. Hier wird die Winkelabh•angigkeit desWir-
kungsquerschnittes im wesentlichen durch den •Uberlapp der atomaren Streuamplituden
bestimmt, der f•ur � = 0� und � = 180� maximal wird. Ferner zeigendie atomaren Streu-
amplituden f•ur diesebeidennahezuresonanten Sto�systemeeinesehrstarke Oszillation als
Funktion des Sto�parameters b. Geringe Verschiebungender beiden Streuzentren gegen-
einanderk•onnen somit zu starken •Anderungenim Term <(A(~bA )A � (~bB )) f•uhren, die den
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Abbildung 4.13:Phasenfaktor� 0 als Funktion der Sto�geschwindigkeitf•ur die Sto�systeme
Ar2+ ,N2+ ,He2+ + H+

2 (Reiser, 2002).

Ein
uss diesesTermesauf denWirkungsquerschnitt stark erh•ohen.Diesestarke Erh•ohung
und somit der starke Ein
uss diesesTermswird vom Experiment jedoch nicht wiedergege-
ben.

4.3 Elektroneneinfang in HeH +

Wie schon in der Einleitung erw•ahnt, ist dasMolek•ulion HeH+ von weitreichendemInter-
esse.W•ahrend das Ion im Grundzustand gebundenist, besitzt das neutrale Molek•ul HeH
nur einen repulsiven Grundzustand. Jedoch gibt es viele angeregteZust•ande von HeH,
die gebundensind (Michels und Harris, 1963;Theodorakopoulos et al., 1984;Petsalakis
et al., 1988;Miller und Schaefer,1970).Die h•ohergelegenenangeregtenHeH Zust•ande,die
asymptotisch zum He(1s2l)+H(1s) Komplex geh•oren (sieheAbbildung 4.14), wurden z.B.
durch dissoziative Rekombination von HeH+ mit Elektronen untersucht (Tanabe et al.,
1993,1994;Sundstr•om et al., 1994;Str•omholm et al., 1996). Untersuchungen zur kineti-
schen Energieder dissoziiertenneutralen Fragmente He und H nach Elektroneneinfangin
HeH+ im Sto� mit Alkali-Atomen wurden von van der Zandeet al. (1986) durchgef•uhrt.
Alle dieseExperimente untersuchen jedoch immer nur einenTeilaspekt desElektronenein-
fangsmit Dissoziation.

Das erste, kinematisch fast vollst•andige Experiment zum dissoziativen Elektronenein-
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Abbildung 4.14:Potentialkurvenf•ur HeH (Theodorakopouloset al., 1984;Petsalakiset al.,
1988; Mil ler und Schaefer,1970; Orel et al., 1995) und HeH+ (Green et al., 1974). (Bild
aus Wu et al. (1998))

fang wurde von Wu et al. (1998) mit dem Sto�system

H eH+ + H e ! (H e+ H ) + H e+ (4.18)

durchgef•uhrt. Durch Kombination der Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy
(COLTRIMS) mit dem ortsaufgel•osten Nachweis einesder Fragmente k•onnengleichzeitig
Streuebene,transversalerund longitudinaler Impulstransfer im Sto�, kinetischeEnergieder
Fragmente und Ausrichtung der Molek•ulachsebestimmt werden.Da von Wu et al. nur der
Ort einesFragmentes und nicht seineFlugzeit gemessenwurde, kann nicht die tats•achliche
Lage der Molek•ulachse im Raum bestimmt werden, sondernnur ihre Projektion auf eine
Ebenesenkrecht zur Strahlrichtung. Dadurch ist das Experiment kinematisch nicht ganz
vollst•andig.

Mittels COLTRIMS wird der komplette Impulstransfer auf das He+ R•ucksto�ion ge-
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messen.Der zur Strahlrichtung transversaleImpulstransfer bestimmt mit der Strahlachse
die Streuebene.Der longitudinale Impulstransfer pk ergibt den Energieverlust1 Q der Re-
aktion zu Q = pkv + v2=2 (Mergel et al., 1995). Die Reaktion 4.18 ist eine endotherme
Reaktion und Abbildung 4.15czeigt die gemessenenEnergieverluste. Es lassensich drei
Peakserkennen,die Energieverlusten von Q = 17, 23 und 41 eV entsprechen. Diesekann
man den in Abbildung 4.14 gezeigtendrei Gruppen von Zust•anden des HeH Molek•uls
zuordnen:Grundzustand, niedrig angeregteZust•andeund hoch angeregteZust•ande.

Die Fragmente wurden mittels einemsenkrecht zur Strahlachsestehendenortsemp�nd-
lichen Detektor im Abstand L vom Target nachgewiesen.Der auf demDetektor gemessene
Abstand R der Wassersto�fragmente zum Schwerpunkt des(He+H) Komplexesist ein Ma�
f•ur die kinetische EnergieEk der Fragmente im Schwerpunktsystemnach

R = L sin�

s � mH e

mH

� � Ek

E0

�

(4.19)

Hierbei sindmH und mH e die Massenvon Wassersto�und Helium und E0 die Strahlenergie.
Analog erh•alt man die Abst•ande der Heliumfragmente durch Vertauschen der Massenin
Gleichung 4.19. Zwar wurde von Wu et al. der Winkel � der Molek•ulachse relativ zur
Strahlachse nicht gemessen,doch zeigt sich aus geometrischen •Uberlegungen,da� beim
verwendetenExperimentaufbau die meisteIntensit•at von St•o�en mit � � 90� kommt. Der
gemesseneAbstand R ist somit ein direktes Ma� f•ur die kinetische Energieder Fragmente
Ek . Abbildung 4.15b zeigt den gemessenenAbstand als Funktion des Energieverlustes
im Sto�. Im Vergleich zeigt Abbildung 4.15a die erwartete Abh•angigkeit aufgrund der
Potentiale in Abbildung 4.14.

F•ur den Einfang in den Grundzustand bei Q = 17 eV ist eine deutliche Korrelation
zwischen Abstand R, d.h. kinetischer EnergieEk , und Energieverlust Q zu erkennen.Wie
aus Abbildung 4.14 erkennbar, f•uhren kleinere internukleare Abst•ande zu einer h•oheren
kinetischen Energie.Andererseitsben•otigt der •Ubergangvom HeH+ zum neutralen HeH
bei kleinereninternuklearenAbst•andenmehr Energie, f•uhrt alsozu einemgr•o�eren Ener-
gieverlust. Auch die AnwesenheitverschiedenerVibrationsanregungenspiegeltsich in den
gemessenenDaten durch die im Vergleich zur Au
 •osungvon etwa 1 eV deutlich breitere
Verteilung desEnergieverlusts wider.

Ein anderesBild ergibt sich f•ur den Einfang in die unteren angeregtenZust•ande bei
Q = 23 eV. Die f•ur den Grundzustand beobachtete Korrelation ist hier nicht zu erken-
nen. Die LebensdauerdieserangeregtenZust•ande ist mit 10� 12{10� 9 s deutlich gr•o�er als
die Vibrationsperiode von etwa 10� 15 s (Petsalakis et al., 1988). D.h. Elektronentrans-
fer und Dissoziation �nden unkorreliert bei unterschiedlichen internuklearen Abst•anden
statt. Ein weiterer Unterschied zum Einfang in den Grundzustand ist die h•oherekineti-
sche Energieder Fragmente. Dies ist ein direkter Hinweis darauf, da� dieseZust•ande•uber
Pr•adissoziationdurch Wechselwirkung mit dem He(1s2)+H(1s) Grundzustand zerfallen.
Ein schw•acherer Beitrag kommt vom radiativen Zerfall in den HeH Grundzustandmit an-
schlie�ender Dissoziation. Hier ergibt sich die gleiche Verteilung der kinetischen Energie

1Der hier de�nierte Energieverlust Q entspricht dem negativen Q-Wert der Reaktion.
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Abbildung 4.15:a) Erwartete Abh•angigkeitdesFragmentabstandesR relativ zum Massen-
schwerpunktvom EnergieverlustQ. Die durchgezogenenLinien geltenf•ur dasWassersto�-
fragment, die gestricheltenLinien f•ur das Heliumfragment. Die Bezeichnungenentspre-
chen den asymptotischen(He+H) Kon�gur ationen. Bei den Kurven mit der Bezeichnung
1s2; n > 2l wurde von einer Pr•adissoziation•uber dasGrundzustandspotential ausgegangen.
b) GemesseneAbh•angigkeitdesFragmentabstandesR relativ zumMassenschwerpunktvom
EnergieverlustQ. c) GemessenerEnergieverlust.(Bild aus Wu et al. (1998))

wie beim direkten Einfang in den Grundzustand.
Die h•oherenangeregtenZust•ande verhalten sich im Hinblick auf die Korrelation zwi-

schen R und Q •ahnlich wie der Grundzustand. Im Prinzip sind dieseZust•ande gebun-
den, allerdings mit einem Gleichgewichtsabstand von •uber 3.5 au (Miller und Schaefer,
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1970). In dem Bereich um 1.5 au (Gleichgewichtsabstand f•ur HeH+ ) hingegen,in dem die
Franck-Condon-•Uberg•angevom HeH+ in HeH durch Elektroneneinfangstatt�nden, disso-
ziieren dieseZust•andein die neutralen Fragmente He(1s2l)und H(1s). Alternativ kann es
auch zu einerAutoionisation desHeH in diesenZust•andenkommen.Aufgrund der starken
Abh•angigkeit desPotentials vom internuklearenAbstand im Bereich desFranck-Condon-
•Ubergangesist dieserProzessjedoch schwach.

Neben der Energieder Fragmente erh•alt man ausdem Auftre�ort der Fragmente auch
die Orientierung der Molek•ulachseim Azimuth � um die Strahlachse.Die experimentellen
Daten sind in Abbildung 4.16 dargestellt. F•ur den Grundzustand und die hohen ange-
regtenZust•andeergibt sich ein klaresMaximum der Elektronentransferwahrscheinlichkeit,
wenndasMolek•ul senkrecht zur Streuebeneausgerichtet ist. F•ur diesebeidenGruppenvon
Zust•andenist die Dissoziationszeitklein im Vergleich zur RotationsdauerdesMolek•uls. Die
gemesseneAusrichtung entspricht somit der Ausrichtung beim Elektronentransfer. Diesgilt
nicht f•ur die unteren angeregtenZust•ande.Wie oben schon erw•ahnt, besitzendieselange
Lebensdauernim Vergleich zur Vibrationsperiode und auch zur Rotationsperiode in der
Gr•o�enordnung von 10� 13 s. Damit wird jeglicher Alignmente�ekt durch die zuf•allige An-
zahl von Rotationen vor der Dissoziation zerst•ort. Entsprechend ist in Abbildung 4.16b
keine signi�k ante Abh•angigkeit der Transferwahrscheinlichkeit vom Azimuthwinkel zu er-
kennen.

Bei der obigenDiskussionwurde die Tatsache ignoriert, da� HeH im Gegensatzzu H2

zwei unterschiedlich schwere Kerne besitzt. Dies k•onnte eineAsymmetrie im Impuls•uber-
trag bewirken,soda� ein gr•o�erer Impuls•ubertrag auf ein bestimmtesEndefavorisiert wird.
Diesw•urde dasMaximum der Winkelverteilung in Abbildung 4.16aund 4.16cvon � = 90�

verschieben. Die experimentellen Daten zeigenkein Anzeichen daf•ur, doch l•a�t sich ein
solcher E�ekt aufgrund der verbleibendenMessunsicherheit nicht ausschlie�en. So zeigen
neuereMessungenvon Br•auningund Prior (1998),bei denendiekomplette Orientierung der
Molek•ulachseim Raum gemessenwurde, im Bereich � = 30� {90� Anzeichen f•ur eineAsy-
metrie im azimuthalen Winkel � , abh•angig davon, ob der Wassersto�kern in Flugrichtung
liegt oder der Heliumkern. � ist hierbei der Winkel zwischen Molek•ulachseund Flugrich-
tung desMassenschwerpunktes, die in ersterN•aherungmit der Strahlrichtung identisch ist.
Auch wurde f•ur den gleichen Winkelbereich eine doppelt so hoheTransferwahrscheinlich-
keit in den HeH Grundzustand beobachtet, wenn der Wassersto�kern in Flugrichtung lag.
Aufgrund desnotwendigen,koinzidenten NachweisesbeiderFragmente auf einemDetektor
mit den dadurch entstehendenTotzeitproblemensind dieseMessungenund ihre Auswer-
tung recht schwierig. Weitere Messungenwerden deshalbnoch durchgef•uhrt (L. Schmidt
et al., private Mitteilung).
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Abbildung 4.16: Links: Verteilung der Wassersto�fragmente projeziert auf eine Ebene
senkrecht zur Strahlrichtung f•ur den HeH Grundzustand(a), niedrige angeregte Zust•ande
(b) und h•oher angeregte Zust•ande (c) und f•ur den angegebenen Bereich des transversa-
len Impuls•ubertragesp? . Die x-Achseder zweidimensionalenVerteilung ist gegeben durch
die Richtung des transversalenImpuls•ubertrags und liegt damit immer in der Streuebe-
ne. Rechts: Entsprechendej� j Verteilung f•ur den •au�ersten Ring der zweidimensionalen
Verteilung. (Bild aus Wu et al. (1998))
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Kapitel 5

Fullerene

Im Vergleich zu den einfachen Molek•ulen im vorangegangenenKapitel scheinen Fullere-
ne ein •au�erst komplexesGebilde zu sein. So besteht das 'Standard'-Fulleren C60 aus 60
Kohlensto�atomen in einer sph•arischen Anordnung, wobei die Kerne in Hexagonenund
Pentagonenangeordnetsind, wie in Abbildung 5.1 dargestellt. Es existieren auch andere
Fullerenemit unterschiedlicher Anzahl von Kohlensto�atomen, aber immer in sph•arischer
Anordnung mit 12 Pentagonen und einer variablen Anzahl von Hexagonen.Die Tatsa-
che, da� ein solcher Polyeder aus Pentagonenund Hexagonenimmer genau12 Pentagone
ausweisenmuss, geht auf einen Satz von Euler zur•uck. Besondersstabil sind dabei jene

Abbildung 5.1: PerspektivischeDarstellung desFullerensC60: die Kohlensto�atome beset-
zendie Eckenvon 12 Pentagonen(schattiert dargestellt) und 20 Hexagonen.
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Fullerene,bei denendie Pentagonevoneinandergetrennt sind. Sie erf•ullen dann die soge-
nannte 'isolated pentagonrule' (IPR). Das in Abbildung 5.1 gezeigteC60 ist ein solches
Fulleren. Das kleinste denkbareFulleren ist das C20. Nach theoretischen Vorhersagenist
jedoch dasC28 daskleinste stabile Fulleren (Martin, 1996).

Mit 360 Elektronen ist das C60 auch ein Paradebeispiel f•ur ein Vielelektronensystem.
Es besitzt sogardeutlich mehr Elektronen als die im folgendenKapitel behandeltenschwe-
ren Ionen. Ihre vollkommen andereAnordnung erleichtert jedoch die Behandlung dieses
komplexenSystemserheblich. Sosind die Elektronen auf die Kugelschale desFullerensbe-
schr•ankt. Die Elektronen der •au�eren Schaleder Kohlensto�atome sind in ersterN•aherung
sp2 hybridisiert. Es existieren drei starke � -Bindungen, die im wesentlichen das Ger•ust
des Molek•uls bilden, und eine � -Bindung, die senkrecht zur Kugelober
 •ache steht. Die
� -Elektronen weiseneine niedrigereBindungsenergieauf und sind vor allem f•ur die che-
mischen Eigenschaften desFullerensverantwortlich. Zudemsind siestark delokalisiert und
sehrbeweglich, nahezuvergleichbar mit demLeitungsbandeinesFestk•orpers.Diesspiegelt
sich auch in der hohenPolarisierbarkeit von 540a3

0 (Scheidemannet al., 1994)(a0 ist der
Bohr-Radius) wider. Im Vergleich dazu hat das Atom mit der h•ochsten Polarisierbarkeit,
Natrium, nur einePolarisierbarkeit von 140a3

0.
Seit ihrer Entdeckung durch Kroto et al. (1985) sind FullereneGegenstandzahlreicher

Untersuchungenauch bez•uglich Ladungstransfer,Ionisation und Fragmentation in St•o�en
mit anderenFullerenenoder atomaren und molekularenIonen. Einen •Uberblick hier•uber
geben Campbell und Rohmund (2000). Im folgendensollen deshalbim wesentlichen nur
die am Ion-Ion-Sto�experiment in Giessendurchgef•uhrten weltweit ersten Experimente
zum Ladungstransferin St•o�en zwischen zwei Fulleren-Ionen(Br •auning et al., 2003c)bzw.
zwischen Fulleren-Ionenund He2+ -Ionen (Br •auning et al., 2004c)vorgestellt werden. Im
letzten Abschnitt werdenabschlie�end noch St•o�e von hochgeladenenschweren Ionen mit
neutralen Fullerenen im Bereich einiger 10 MeV/u Sto�energie diskutiert, wie sie derzeit
nur bei der Gesellschaft f•ur Schwerionenforschung (GSI) in Darmstadt m•oglich sind.

5.1 St •o�e zwischen Fulleren-Ionen

Der Ladungstransferin St•o�en von Fulleren-Ionenmit neutralen Fullerenenals Funktion
der Sto�energie im keV Energiebereich wurde bereits extensiv von Rohmund und Camp-
bell f•ur einfach (Rohmund und Campbell, 1997b), zweifach (Rohmund und Campbell,
1995) und dreifach (Rohmund und Campbell, 1997a)geladeneProjektile untersucht. Die
ErgebnissezeigeneinenWirkungsquerschnitt von der gleichenGr•o�enordnung wie der geo-
metrische Querschnitt von 1:53 � 10� 14 cm2 und eine sehr geringeAbh•angigkeit von der
Relativgeschwindigkeit f•ur die ReaktionenCq+

60 + C60 mit q = 1; 2; 3. Abbildung 5.2 zeigt
den von Rohmund und Campbell (1997b) gemessenenWirkungsquerschnitt f•ur den reso-
nanten Ladungstransferim Sto�system C+

60 + C60. Mit zunehmendemLadungszustanddes
Projektils steigt auch der Wirkungsquerschnitt leicht an. Der mittlere Wirkungsquerschnitt
ist auch in guter •Ubereinstimmung mit dem modi�zierten Bohr-Lindhard Modell (Borve
und Hansen,1993;Bransdenund McDowell, 1992), in dem der Elektronentransfer durch
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Abbildung 5.2:AbsoluterWirkungsquerschnittf•ur die Reaktion C+
60 + C60 ! C60 + C+

60 als
Funktion der Relativgschwindigkeit:Quadrate - Daten von Rohmundund Campbell (1997b),
durchgezogeneLinie - Rechnungenvon Presnyakovund Narits (Br •auning et al., 2003c).

die Coulomb-Barriere zwischen den beidenEndzust•andenbestimmt wird.
Die Reaktion C2+

60 + C+
60 ! C+

60 + C2+
60 ist ebenfalls eine resonante Reaktion. Abbil-

dung 5.3 zeigt den gemessenenWirkungsquerschnitt (Br •auning et al., 2003c)als Funkti-
on der Relativgeschwindigkeit. Wie bei resonanten Systemen•ublich, ist keine signi�k ante
Abh•angigkeit von der Relativgeschwindigkeit erkennbar. Der absoluteWert ist zudem in
sehrguter •Ubereinstimmung mit den Daten von Rohmund und Campbell f•ur die Reaktion
C+

60 + C60 (Rohmund und Campbell, 1997b)(Abbildung 5.2) bei deutlich niedrigerenSto�-
geschwindigkeiten. O�ensichtlich spielenbei den hier betrachteten Geschwindigkeiten im
Ion-Ion-Sto� die Bahne�ekte aufgrund der Coulomb-Absto�ung keinewesentliche Rolle.

Der Wirkungsquerschnitt der Reaktion C2+
60 + C+

60 ist auch in der gleichen Gr•o�enord-
nung wie der von Shenet al. (1995) gemesseneWirkungsquerschnitt f•ur den Zweielektro-
nentransfer in C3+

70 + C60 St•o�en von (6:3� 1:8)� 10� 15 cm2 bei 45.2keV Schwerpunktsener-
gie (entsprechend 0.068au Relativgeschwindigkeit). Um diesenZweielektroneneinfangzu
beschreiben, betrachten Shenet al. den Prozessals einen Zwei-Stufen-Prozess.Im ersten
Schritt wird zun•achst ein Elektron transferiert. Der Wirkungsquerschnitt hierf•ur wurde
ebenfallsvon Shenet al. zu (2:1 � 0:6) � 10� 14 cm2 bestimmt. Die zweite Stufe entspricht
dann einemSto� zwischen einemC2+

70 und einemC+
60 Ion. Abgesehenvon der Verwendung

einesC70 Fullerensentspricht dies der im GiessenerIon-Ion-Sto�experiment betrachteten
Reaktion C2+

60 + C+
60 ! C+

60 + C2+
60 . Zur Beschreibung der zweiten Stufe betrachten Shen

et al. statt der Elektronen die positiven L•ocher unter der Annahme, da� diesesich frei
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Abbildung 5.3:AbsoluterWirkungsquerschnittf•ur die Reaktion C2+
60 + C+

60 ! C+
60 + C2+

60 als
Funktion der Relativgschwindigkeit(Br •auning et al., 2003c). DurchgezogeneLinie: Rech-
nungenvon Presnyakovund Narits.

•uber die Ober
 •ache desFullerensbewegenk•onnen.Eine derartige Betrachtung der positi-
ven Lochteilchen anstatt der realenElektronen ist in der Theorie von Vielteilchensystemen
ein weit verbreitetesHilfsmittel, z.B. in der Theorie atomarer Spektren komplexerAtome
(Condon und Shortley, 1951)oder in der Festk•orperphysik (Kittel, 1995;Mott und Jones,
1936). Die somit durchgef•uhrte Reduktion einesVielteilchensystemsauf ein System mit
einigenwenigenTeilchen f•uhrt zu einer signi�k anten Vereinfachung der Rechnungen, ins-
besondereim Hinblick auf die Permutationseigenschaften von Vielteilchensystemen.Unter
diesenVoraussetzungenkann nun der zu betrachtende zweite Schritt im Ladungstrans-
fer in zwei Sto�parameterbereiche unterteilt werden. Bei gro�en Sto�parametern bewirkt
die gegenseitigeAbsto�ung der positiven L•ocher zusammenmit ihrer Beweglichkeit, da�
die L•ocher sich auf die einander abgewandten Seiten der Fullerene bewegenwie in Ab-
bildung 5.4a dargestellt. In diesemFall �ndet kein weiterer Elektronentransfer statt. Bei
kleinen Sto�parametern hingegenist die in Abbildung 5.4b dargestellte Anordnung der
positiven L•ocher stabil. Hier sind die L•ocher entlang einer Achse angeordnet,wobei sich
ein Loch deszweifach geladenenFullerensauf der demanderenFulleren zugewandten Seite
be�ndet. Die Stabilit •at dieserAnordnung ergibt sich aus der hohen Polarisierbarkeit der
Fullerene.Bei kleinen Sto�parametern kommt es zu einer Polarisierung deseinfach gela-
denenFullerens.Mit dessenpositiver Ladung auf der abgewandten Seitebewirkt dieseine
Anziehung einesder L•ocher des zweifach geladenenFullerens. Aufgrund der Anordnung
einesLoches zwischen den beiden Fullerenen ist nun ein Ladungstransferleicht m•oglich.



5.1 St •o�e zwischen Fulleren-Ionen 83

+

v/2

v/2

a) b) c)

+

+

+

+

+ +

+

+

Abbildung 5.4:Modell der Anordnungder positiven Ladungstr•agerim Sto� C2+
60 + C+

60 nach
Shenet al. (1995). Bei gro�en Abst•andendominiert die Coulomb-Absto�ung der Ladungen
(Bild a) und c)), bei kleinen Abst•andendie Polarisierbarkeit desFullerens (Bild b)).

Eine einfache Absch•atzung von Shenet al. der Gr•o�enverh•altnissedieserAnziehung durch
die Polarisation desFullerensund die Coulomb-Absto�ung der positiven Ladungen(ohne
Ladungsabschirmung (Scheier und M•ark, 1994)) f•uhrt zu einer kritischen Distanz Rc2 von
etwa 7 au gemessenvon Ober
 •ache zu Ober
 •ache der Fullerene.Bei diesemAbstand ist
die klassische Overbarrier-Bedingungf•ur den TransferdeserstenElektrons bereits erf•ullt.
Der Wirkungsquerschnitt f•ur den Zweielektronentransfer wird alsoalleine durch den Wir-
kungsquerschnitt f•ur den Transfer einesElektrons im intermedi•aren C2+

70 + C+
60 Zustand

bestimmt und ergibt sich geometrisch zu

� c2 =
1
2

�
h
(2a + Rc2)2 � (2a)2

i
(5.1)

Mit einemFulleren-Radiusvon a = 6:7 au ergibt sich somit ein Wirkungsquerschnitt von
� c2 = 10� 14 cm2. DieserWert stimmt sehr gut mit dem gemessenenWirkungsquerschnitt
f•ur C2+

60 + C+
60 •uberein.

Unter Anwendung diesesModells frei beweglicher L•ocher entwickelten Presnyakov et
al. (pers•onliche Mitteilung; Br•auning et al., 2003c)eine quantenmechanische Behandlung
diesesSto�systems.Dabei ist die Fragenach der Symmetriegruppe einesSto�es zwischen
zwei Fullerenen von Bedeutung. Ein isoliertes C60 Molek•ul, unabh•angig ob neutral oder
geladen,besitzt eineikosaedrische Symmetrie (Ludwig und Falter, 1988;Landau und Lifs-
hitz, 1995).Im Gegensatzhierzu kann die Symmetriezweier Fullerenein einemlangsamen
Sto� nicht h•oher als zylindrisch (uniaxial-isotrop) sein.Dies ist die gleiche Symmetriewie
z.B. in den klassischen Ion-Atom-St•o�en und das obigeModell entspricht dieserniedrige-
ren Symmetrie.Damit k•onnendie bereitsetablierten Methodenf•ur Ion-Atom-St•o�e (Janev
et al., 1986)auch auf diesesSto�systemmit seinensehrkomplexenSto�partnern angewandt
werden.

Im folgendenwird der Elektronentransfer somit betrachtet alsder Transfereinespositi-
ven Lochteilchens•uber bzw. durch (Tunneln) die statische Potentialbarriere zwischen zwei
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isolierten Kugeln mit unendlich hoher Leitf •ahigkeit. Ferner wird die Fragmentation von
Fullerenenvernachl•assigt. Wie weiter unten gezeigtwird, ist dies bei den hier betrachte-
ten geringenRelativgeschwindigkeiten gerechtfertigt. Es werdenalsogenaugenommennur
periphereSt•o�e betrachtet, die auch den Hauptbeitrag zum Wirkungsquerschnitt liefern.

Das Problem der Form der Potentialbarriere zwischen zwei leitenden Kugeln ist f•ur
viele Anwendungenvon Bedeutung. Eine k•urzlich gefundeneL•osungbesteht in einer re-
lativ komplizierten unendlichen Reihe(Zettergren et al., 2002).Entsprechend dem obigen
Modell ist allerdings nur die Form der Barriere nahe der Achse zwischen den Zentren
der beidenFullerenevon Bedeutung.In diesemFall k•onneneinfache, analytische Modelle
(Landau und Lifshitz, 1992)basierendauf identischen Kugeln mit sehr gro�en Radien im
Vergleich zum Abstand verwendet werden.In beidenF•allen erh•alt man einesymmetrische
Potentialbarriere f•ur den resonanten Elektronentransfer in symmetrischen Sto�systemen.
Ferner ergeben beide Methoden, unendliche Reihe (Zettergren et al., 2002) und analyti-
scheModelle(Landau und Lifshitz, 1992),im f•ur denTransferrelevanten Bereich identische
Ausdr•ucke.

Nahe der Achse zwischen den Zentren beider Fullerene reduziert sich die Form der
Potentialbarriere auf eineDimension.Der Ladungstransferwird somit durch die ein-dimen-
sionaleSchr•odingergleichung

(
d2

dx2
+

2me

�h2 (E(R) � U(Rjx))

)

 (Rjx) = 0 (5.2)

beschrieben. Hierbei ist �h dasPlancksche Wirkungsquantum, me die Elektronenmasseund
x die Koordinate desElektrons auf der Achse.Die BindungsenergieE(R) beinhaltet die
statische Stark-Verschiebungund ist eineFunktion desAbstandesR zwischen denZentren
beiderFullerene.Entsprechend der Dynamik desSto�es ist der Abstand eineFunktion der
Zeit und des Sto�parameters: R = R(b;t). Das Potential U(Rjx) der Barriere am Ort x
desElektrons ist ebenfalls eine Funktion desAbstandeszwischen den Fullerenen.Es hat
die Form (Presnyakov, private Mitteilung):

U(Rjx) = �
4qe2R

R2 � 4x2

+ ae2

 

�
0:5

1
4(R � 2x)2 � a2

+
2

(R � 2x)2
+

2
(R + 2x)2

�
0:5

1
4(R + 2x)2 � a2

!

+2qae2

 

�
1

R(R + 2x)
�

1
R(R � 2x)

+
1

R2 � 2a2 � 2Rx
+

1
R2 � 2a2 + 2Rx

!

(5.3)

wobei a der Fullerenradiusund q die Ladung bedeuten.F•ur die Reaktion C+
60 + C60 gilt

q = 1 und f•ur C2+
60 + C+

60 gilt q = 2. Im Falle E � U > 0 ergibt sich der klassische
Overbarrier-•Ubergang. Allerdings sind auch f•ur E � U < 0 •Uberg•ange durch Tunneln
m•oglich.

An der Stelle,wo die AchsezwischendenZentren die Ober
 •acheder Kugeln durchst•o�t,
treten Coulomb-•ahnliche Pole auf (Zettergren et al., 2002; Landau und Lifshitz, 1992).
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Dies f•uhrt zu zus•atzlichen Eigenzust•andenohnephysikalischen Sinn in Gleichung 5.2. Die-
seZust•andemanifestierensich in sogenannten phase-shiftSpr•ungen,die ausdemLevinson
Theoremfolgen(siehez.B. Presnyakov (1991,1995)).Diesernicht-physikalischeE�ekt kann
dadurch eliminiert werden,da� dasPotential naheder Kugelober
 •achen beschr•ankt wird.
Man erh•alt somit zwei identische Potentialt •opfe endlicher Tiefe, welche durch die Barriere
getrennt sind. Die Tiefe wird derart gew•ahlt, da� die nicht-physikalischen Eigenzust•ande
geradeverschwinden. Im Falle des hier betrachteten Sto�es zweier Fullerene liegt sie bei
U0=15.2 eV relativ zum Einelektronen-Kontinuum. DieserWert ergibt sich aus einer nu-
merischenL•osung(Presnyakov, 1991,1995)der unten diskutierten Phasengleichungen5.13
and 5.14. Es erweist sich jedoch als g•unstiger, die Energiewerte in Gleichung 5.2 relativ
zum Minimum desPotentialtopfes zu nehmen.Mit

k2(R) =
2me

�h
(E(R) + U0) (5.4)

und

2V(Rjx) =
2me

�h
(U(Rjx) + U0) (5.5)

kann Gleichung 5.2 nach folgenderSubstitution

2me

�h2 (E(R) � U(Rjx)) = k2(R) � 2V(Rjx) (5.6)

gel•ost werden. Sowohl k2 als auch 2V sind positiv und ihre Di�erenz ist positiv f•ur
Overbarrier-•Uberg•ange und negativ f•ur •Uberg•angedurch die Barriere. F•ur eine symme-
trische Barriere erh•alt man folgendeBestimmungsgleichungen f•ur die geraden( e) und
ungeraden( o) L•osungen:

 o(x) = k� 1=2A(x) sin[kx + � (x)] (5.7)

d o(x)
dx

= k1=2A(x) cos[kx + � (x)] (5.8)

 e(x) = k� 1=2B(x) cos[kx + 
 (x)] (5.9)

d e(x)
dx

= � k1=2B(x) sin[kx + 
 (x)] (5.10)

Die Amplituden A und B sind geradeFunktionen von x und die Phasen� und 
 sind
ungeradeFunktionen. Im jedemsymmetrischen Intervall � x0 � x � x0 k•onnendie Trans-
missionskoe�zien ten T(x0) und Re
ektionskoe�zien ten Q(x0) allein durch die Phasenaus-
gedr•uckt werden:

T(x0) = f exp[i� (x0) + i
 (x0)]gcos[� (x0) � 
 (x0)] (5.11)

Q(x0) = f� i (exp[i� (x0) + i
 (x0)])gsin[� (x0) � 
 (x0)] (5.12)
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F•ur das hier betrachtete Sto�system gilt x0 = R=2 � a. Die zwei unabh•angigenPhasen-
gleichungenhaben dabei die Form:

d�
dx

= �
2V
k

sin2(kx + � ), � (0) = 0 (5.13)

d

dx

= �
2V
k

cos2(kx + 
 ), 
 (0) = 0 (5.14)

wobei k = k(R) die Stark-Verschiebung beinhaltet und V = V(Rjx) gilt. Die Gleichungen
5.13 und 5.14 werden numerisch gel•ost. Dabei zeigt es sich, da� •Uberg•ange durch die
Barriere nicht vernachl•assigt werden k•onnen und den totalen Wirkungsquerschnitt um
10%anheben.

Die Integration •uber die Zeit t kann mit Hilfe des sogennanten Decay-Modells (Ja-
nev et al., 1986) erfolgen.In diesemModell ergibt sich die Transferwahrscheinlichkeit als
Funktion desSto�parameters zu:

P(b) = 1 � exp

(

�
Z 1

�1
dtjT(

R(b;t)
2

� a)j2
)

(5.15)

F•ur dasSto�systemC+
60 + C60 kanneinegeradlinigeTrajektorie verwendetwerden,w•ahrend

f•ur dasSto�system C2+
60 + C+

60 aufgrund der st•andigenCoulomb-Absto�ung im Prinzip ei-
ne hyperbolische Coulomb-Trajektorie verwendet werdensollte. Bei den hier betrachteten
peripherenSt•o�en jedoch ist der Unterschied zwischen einer geradlinigenund einer hyper-
bolischen Trajektorie vernachl•assigbargering.

Dem Sto�parameter b kann eineDrehimpulsquantenzahl l mittels desKorrespondenz-
prinzips f•ur gro�e l durch

�v r elb= �hl (5.16)

zugeordnetwerden.Hierbei ist � die reduzierteMasseder beidenSto�partner und vr el die
Relativgeschwindigkeit. Die Transferwahrscheinlichkeit (5.15) entspricht einem Streuma-
trixelement f•ur den Elektronentransfer bei einemgegebenenDrehimpuls l:

P(b) = jSif (l)j2 (5.17)

Selbstbei sehrgeringenGeschwindigkeiten im Bereich von 0.01au liegendabei die charak-
teristischen Werte f•ur die Drehimpulsquantenzahl bei l � 104. Der totale Wirkungsquer-
schnitt ergibt sich dann durch Summation •uber alle Drehimpulsezu

� = � a2
0

 
meve

�v r el

! 2 X

l

(2l + 1)jSif (l)j2 (5.18)

wobei ve die klassische Elektronengeschwindigkeit ist. Zur Betrachtung winkeldi�erentieller
Wirkungsquerschnitte ist dieseForm geeigneterals die semi-klassische Form.

Die mit diesemhier vorgestelltenFormalismus berechneten Wirkungsquerschnitte sind
ebenfalls in den Abbildungen 5.2 und 5.3 dargestellt. Dabei wurde f•ur C60, C+

60 und C2+
60
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Peakmitte � Fl•ache Anteil
Kan•ale # C-Atome Kan•ale

77.7 60.0(def) 15.0 702.2 90.1%
109.7 58.0 17.9 41.2 5.3%
138.6 56.4 17.9 35.6 4.6%

Tabelle 5.1: Parameter der in Abbildung5.5 gezeigtenGauss-Fits.

der gleiche Fullerenradiusvon a = 8:2 au (Cederquistet al., 2000)und f•ur dasIonisations-
potential von C60 der Wert 7.2 eV (Hertel et al., 1992)verwendet. Durch die Abschirmung
der •au�eren positiven Ladungen in dem hier verwendetenModell (siehe Abbildung 5.4)
reduziert sich der Ladungstransferzwischen zwei Fulleren-Ionenauf den Ladungstransfer
zwischen einem neutralen und einem einfach geladenenFulleren. Die berechneten Wir-
kungsquerschnitte stimmen sehrgut mit den gemessenen•uberein,sowohl f•ur den Sto� mit
einemneutralen Fulleren als auch f•ur den Sto� zwischen zwei Fulleren-Ionen.Rechnungen
f•ur dasSto�system C2+

60 + C+
60 ohnedieseAbschirmung f•uhren zu einemum den Faktor 2

kleinerenWirkungsquerschnitt. Dies best•atigt, da� dashier vorgestellteModell einereali-
stische Beschreibung bei kleinenRelativgeschwindigkeiten liefert. Dies ist nicht der Fall bei
St•o�en mit atomarenIonen oder kleinen Molek•ulen, wo signi�k ante Unterschiedezwischen
Ion-Atom-und Ion-Ion-St•o�en beobachtet werden.Die M•oglichkeit einer Beschreibung der
Fullerene als unendlich leitende Kugeln zeigt damit auch deutlich ihre Stelle als Verbin-
dungsgliedzwischen Atomen und kleinen Molek•ulen auf der einen Seite und Festk•orpern
auf der anderenSeite.

Wie obenangedeutet,wurdebei der theoretischenBehandlungdesSto�eszweierFulleren-
Ionen die Fragmentation vernachl•assigt. Die crossed-beams Kinematik in Kombination
mit einem ortsemp�ndlichen Detektor im GiessenerIon-Ion-Experiment (sieheauch Ka-
pitel 2.1) erlaubt es, neben dem C+

60 Produktion der Reaktion C2+
60 + C+

60 ! C+
60 + C2+

60

gleichzeitig auch die m•oglichen Produktionen C+
58 bis C+

52 zu messen(Br •auning et al.,
2004b). Derartige Fragmente entstehen durch Abdampfen von neutralen C2 Molek•ulen.
Abbildung 5.5 zeigt die Ortsverteilung der einfach geladenenProduktionen. Eventuelle
Fragmente sind rechts von demdominanten C+

60 zu erwarten. In der Tat erkennt man in der
ein-dimensionalenProjektion auch einesigni�k ante Anzahl von Ereignissenan dieserStelle.
Aufgrund der o�ensichtlich gro�en Strahlbreite ist nicht zu erwarten, da� f•ur die Fragmen-
te einzelne,wohlde�nierte Peakszu sehensind. Ebenfalls in Abbildung 5.5 gezeigtist ein
Fit von drei Gauss-Peaksan die experimentellen Daten. Um zu einemvern•unftigen Fit zu
kommen,wurde dabei die Breite der Peaksentsprechend dem Hauptpeakauf 12 � � � 18
Kan•ale beschr•ankt. Da die Fragmente das gleiche Strahlpro�l zeigensollten wie die C+

60

Produktionen ist diesgerechtfertigt. Die Fitparameter sind in Tabelle5.1angegeben.Dabei
wurde auch die Strahlposition anhandvon ionenoptischenRechnungenf•ur denExperimen-
taufbau umgerechnet in die Anzahl der Kohlensto�atome im Fragment. Diesestimmen mit
den Erwartungen •uberein.

Trotz der in sich relativ konsistenten Fits sind diesedurchausmit einer gewissenSkep-
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Abbildung 5.5: Ortsverteilung der C+
60 Produktionen der Reaktion C2+

60 + C+
60 ! C+

60 +
C2+

60 auf demDetektor. Links: Zwei-dimensionaleOrtsverteilung. Rechts: Ein-dimensionale
Ortsverteilungentlangder x-Achse.Die Linien sind Gauss-Fitsan die experimentelle Kur-
ve.

sis zu betrachten. So wurde implizit davon ausgegangen,da� die Events rechts vom C+
60

Peak aus einer Fragmentation kommen.Dies ist nicht notwendigerweiseder Fall. Es kann
sich durchaus auch um einen ionenoptischen E�ekt handeln, d.h. das Strahlpro�l an sich
h•atte einen solchen Ausl•aufer. In St•o�en atomarer Ionen ist es m•oglich, das Strahlpro-
�l aus der Wechselwirkung der Ionen mit dem Restgaszu erhalten (Kr •udener et al.,
1997). Restgasst•o�e werden durch St•o�e mit vergleichsweise kleinem Streuwinkel domi-
niert, da die Coulomb-Absto�ung aufgrund desneutralen Sto�partners stark reduziert ist.
Abbildung 5.6(rechts) zeigt exemplarisch die Ortsverteilung von Li 2+ Produktionen, die
durch Elektroneneinfangin St•o�en von Li3+ mit dem Restgasin der Wechselwirkungszone
entstehen. Der sichtbare Ausl•aufer nach rechts entsteht durch Elektroneneinfangin den
Analysatoren und damit einer st•arkeren Ablenkung. Die koinzidente Ortsverteilung zeigt
diesenAusl•aufer nicht. Abbildung 5.6(links) zeigt die entsprechende Ortsverteilung der
C+

60 Produktionen. Hier ist keinerlei Strahl
eck zu erkennen.Die Ortsverteilung zeigt nur
dennormalenUntergrund auf demDetektor. Der Grund hierf•ur liegt wahrscheinlich darin,
da� der Wirkungsquerschnitt f•ur denElektroneneinfangvom Restgasverschwindend gering
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Abbildung 5.6:Ortsverteilungder C+
60 Produktionenausder Wechselwirkungmit demRest-

gas(links) im Vergleichzur Ortsverteilungvon Li 2+ Produktionenausder Wechselwirkung
von Li 3+ mit dem Restgas.

ist. DieserElektroneneinfangist ein nicht-resonanter Prozessund der Wirkungsquerschnitt
verschwindet sowohl bei sehr hohenals auch bei sehr niedrigen Relativgeschwindigkeiten.
Aufgrund der gro�en Masseder Fullerenesind derenGeschwindigkeiten bei gleicher Energie
um eineGr•o�enordnung niedriger als z.B. die von Li-Ionen. Dies kann zu einemsehrnied-
rigen Einfangquerschnitt f•uhren. F•ur die oben diskutierte M•oglichkeit der Fragmentation
l•a�t sich zur Zeit somit ein ionenoptischer E�ekt nicht ausschlie�en.

Weiterhin ist der abrupte Abbruch der Fragmentverteilung, soferndiesereal seinsollte,
bei C+

56 unerwartet. Wie weiter unten im Abschnit 5.3 gezeigtwird, nimmt zwar die Wahr-
scheinlichkeit f•ur eineFragmentsorte ab, je mehr C2-Molek•ule entfernt werden,doch lassen
sich durchaus auch noch Fragmente bis Cq+

50 und niedriger beobachten. Da die Detektor-

 •ache ausreicht auch noch C+

54 und C+
52 Produktionen nachzuweisen,k•onnte man erwarten,

immerhin noch Andeutungenvon C+
54 zu sehen.Dies ist nicht der Fall.

Trotz dieserKritikpunkte kannman jedoch dieAussagetre�en, da� dieVernachl•assigung
von Fragmentation in der Theorie gerechtfertigt ist. Die hier diskutierte Messungliefert
zumindesteineObergrenzef•ur den m•oglichen Anteil an Fragmentation. Damit kann man
sagen,da� mindestens90%aller C2+

60 + C+
60 ! C+

60 + C2+
60 Reaktionennicht zur Fragmenta-
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Abbildung 5.7: Absoluter Wirkungsquerschnittf•ur die Reaktion 3He2+ + C+
60 ! 3He+ +

C2+
60 als Funktion der Relativgschwindigkeit(Br •auning et al., 2004c). Der systematische

Fehler betr•agt 25%. DurchgezogeneLinie - Rechnungenvon Presnyakovund Narits f•ur
statische Barriere, gestrichelte Linie - Rechnungenvon Presnyakovund Narits f•ur ge-
schwindigkeitsabh•angigeBarriere.

tion f•uhren. Eine kleine Einschr•ankung gibt esaber auch hier. Die Fragmentation in viele
kleine Bruchst•ucke konnte nicht untersucht werden. Eine derartige Fragmentation erh•alt
man aber auch nur bei harten St•o�en mit sehr kleinem Sto�parameter und diesesind bei
den hier betrachteten Relativgeschwindigkeiten vernachl•assigbar.

5.2 St •o�e mit He 2+

St•o�e zwischen Fullerenen und He2+ Ionen sind nicht-resonante St•o�e. Im Gegensatzzu
den oben behandeltenSt•o�en zwischen zwei Fullerenen ist also eine starke Abh•angigkeit
des Wirkungsquerschnittes von der Relativgeschwindigkeit zu erwarten. Auch der Abso-
lutwert desWirkungsquerschnittes ist bei nicht-resonanten Systemin der Regelgeringer.
Beides zeigt sich deutlich bei der Reaktion 3He2+ + C+

60 ! 3He+ + C2+
60 , deren Wir-

kungsquerschnitt als Funktion der Relativgeschwindigkeit in Abbildung 5.7 dargestellt ist
(Br •auning et al., 2004c,b).Die Verwendung des Isotops 3He hat dabei rein experimen-
telle Gr•unde1. Ebenfalls gezeigt in Abbildung 5.7 sind Rechnungen von Presnyakov und

14He2+ hat das gleiche Verh•altnis von Massezu Ladung wie das ebenfalls in der EZR-Quelle in signi�-
kanter MengeerzeugteH+

2 . Beide Ionensorten k•onnen im Experiment somit nicht getrennt werden.
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Narits (private Mitteilung). Im Prinzip k•onnen die Wirkungsquerschnitte f•ur die St•o�e
mit He2+ mit dem gleichen Formalismus wie oben diskutiert berechnet werden. Lediglich
die Potentialbarriere U(Rjx) hat eine andereForm entsprechend dem Sto�partner He2+

statt einem ausgedehnten Fulleren gleicher Ladung. Das Potential dieserBarriere ist nur
vom Abstand R zwischen den Zentren der Sto�partern und der Elektronenkoordinate x
abh•angig. Die Barriere ist nicht abh•angig von der Relativgeschwindigkeit. Die mit die-
ser statischen Barriere berechneten Wirkungsquerschnitte sind als durchgezogeneLinie in
Abbildung 5.7 dargestellt. Die •Ubereinstimmung mit den experimentellen Werten ist sehr
schlecht. Nicht nur wird der Absolutwert •ubersch•atzt, auch der steileAbfall desWirkungs-
querschnittes mit zunehmenderRelativgeschwindigkeit wird von der Theorie nicht wieder-
gegeben. Es zeigt sich, da� dieserAnsatz nur ad•aquat ist, wenn die Relativgeschwindigkeit
deutlich kleiner ist, als die klassische Geschwindigkeit desaktiven Elektrons: vr el=ve � 1.
Presnyakov et al. (private Mitteilung) entwickelten einen anderenAnsatz, der ebenfalls
die Form einer Potentialbarriere besitzt, die aber nun stark von der Relativgeschwindig-
keit abh•angt. Allerdings wird dasS-Matrixelement nun durch den Re
ektionskoe�zien ten
bestimmt, Sl (vr el) = Q(b;vr el), wobei l und b wieder durch Gleichung 5.16 miteinander
verkn•upft sind. Ferner verschwindet dieseBarriere f•ur sehrgro�e Geschwindigkeiten. Wie
Abbildung 5.7 zeigt, sind die mit dieser geschwindigkeitsabh•angigen Barriere berechne-
ten Wirkungsquerschnitte in deutlich besserer•Ubereinstimmung mit den experimentellen
Werten. Der steile Anfall mit der Geschwindigkeit wird korrekt wiedergegeben. Zwar wird
der Absolutwert immer noch leicht •ubersch•atzt, aber wenn man den systematischen Feh-
ler der Messungvon 25%ber•ucksichtigt, liegt die Rechnung geradenoch im Fehlerbereich
des Experiments. Auch zeigt sich deutlich, da� beide theoretischen Modelle bei kleinen
Geschwindigkeiten die gleichen Wirkungsquerschnitte ergeben. Dies zeigt die M•oglichkeit,
beideModelle in Zukunft zu vereinen(Presnyakov, private Mitteilung).

Ein weiterer nicht-resonanter Prozessist die Transfer-Ionisationin der Reaktion 3He2+

+ C2
60+ ! 3He+ + C4+

60 + e� , deren Wirkungsquerschnitt in Abbildung 5.8 dargestellt
ist. Experimentell wurde nur der Endzustand beider Produktionen gemessen.•Uber das
Elektron und damit •uber den m•oglichen Verlauf des Prozesseskann somit keine Aussa-
ge gemacht werden. Einelektronentransfer in das He2+ Ion mit gleichzeitiger Ionisation
eines Elektrons des Fulleren-Ions ist nur eine M•oglichkeit. Eine andere M•oglichkeit ist
der Zweielektroneneinfangin autoionisierendeZust•andevom Helium, welche zur Emission
einesElektrons durch Autoionisation f•uhren. Erstaunlicherweise ist der Absolutwert des
Wirkungsquerschnitts jedoch in der gleichen Gr•o�enordnung wie f•ur den Einelektronen-
transfer in der Reaktion 3He2+ + C+

60 ! 3He+ + C2+
60 . Weiterhin ist die Abh•angigkeit von

der Relativgeschwindigkeit deutlich 
acher. So ist bei den kleinen Relativgeschwindigkei-
ten der Wirkungsquerschnitt f•ur die Transfer-Ionisationetwa einenFaktor 2 kleiner als f•ur
denreinenElektronentransfer, bei gr•o�eren Relativgeschwindigkeiten jedoch ist er deutlich
gr•o�er. Leider gibt eszur Zeit noch keine theoretischen Rechnungenzu diesemSystem.
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Abbildung 5.8: AbsoluterWirkungsquerschnittf•ur die Reaktion 3He2+ + C2
60+ ! 3He+ +

C4+
60 + e� als Funktion der Relativgschwindigkeit.Der systematischeFehler betr•agt 25%.

5.3 St •o�e hochgeladener Ionen mit neutralem C60

Nach der Diskussion der weltweit ersten und einzigstenExperimente zu Ion-Ion-St•o�en
mit Fulleren-Ionen ist es lohnenswert zu St•o�en hochgeladeneratomarer Ionen mit neu-
tralen Fullerenenzur•uckzukommen. In diesemBereich gibt esbereits vielf•altige und sehr
detailierte Untersuchungen. Die ersten Experimente wurden von Walch et al. (1994) mit
80 keV Ar 8+ Ionen durchgef•uhrt, wobei die Produktion mehrfach geladenerFullerenebis
C6+

60 sowie die Fragmentation in kleinere Cluster beobachtet wurde. Weitere Experimente
mit Ar 8+ Ionen folgten (Selberg et al., 1996;Bernard et al., 1997)bis hin zur Bestimmung
der Elektronenmultiplizit •at in diesenSt•o�en durch Martin et al. (1998). Fast alle diese
Experimente wie auch viele anderesowohl mit neutralenals auch mit geladenenFullerenen
wurden jedoch im keV Energiebereich durchgef•uhrt.

Die einzigenExperimente mit hochgeladenenIonen im MeV/u Energiebereich wurden
von LeBrun et al. (1994) und Chenget al. (1996) am ATLAS Beschleuniger desArgonne
National Laboratory durchgef•uhrt. In St•o�en von 136Xe35+ und 136Xe18+ bei Energien im
Bereich 420{625MeV (entsprechend3.1{4.6MeV/u) mit neutralemC60 wurdenalleerzeug-
ten positiv geladenenFulleren-Ionenund Fragmente nachgewiesen.Das gemesseneFlug-
zeitspektrum ist in Abbildung 5.9 dargestellt. Neben mehrfach geladenenFulleren-Ionen
und Fragmenten wie z.B. C2+

58 , die durch Abdampfenneutraler C2 Molek•ule entstehen,sind
vor allem auch viele kleine Cluster C+

n mit n im Bereich 1 bis 19 zu erkennen,die nur bei
hochenergetischen St•o�en auftreten. Cheng et al. (1996) diskutieren dieseErgebnisseim
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Abbildung 5.9:Flugzeitspektrum f•ur positive FragmenteausSt•o�en von 625 MeV 136Xe35+

Ionen mit C60 von LeBrun et al. (1994). Bei einigen Peaks ist das Masse-zu-Ladungs-
Verh•altnis angegeben.

Rahmender Plasmon-Anregungf•ur die schweren Fragmente und desEnergieverlusts mit
Parallelenzur Kernfragmentation f•ur die leichten Fragmente. Dabei wird dasC60 Molek•ul
im Rahmen des shellium Modells (W•astberg und Wendin, 1994) beschrieben. In diesem
Modell beschreibt man dasC60 als einenpositiv geladenenKern von 60 C4+ Ionen, deren
Ladung und Masse•uber eine Kugelschale mit 0.355nm Radius und 0.02 nm Dicke ver-
teilt sind. Die Dicke spiegeltdabei den Radius der K-Schale wider. Die 180 � Elektronen
mit ihrer st•arkeren Bindung liegen nahe an der positiv geladenenKugelschale, w•ahrend
die locker gebundenen� Elektronen sich von 0.2 nm Molek•ulradius bis hinaus zu 0.5 nm
erstrecken.

Die Kombination desSchwerionensynchrotons (SIS) mit demExperimentierspeicherring
(ESR) der Gesellschaft f•ur Schwerionenforschung (GSI) erm•oglicht es,diesebishereinzigen
Experimente weiter auszudehnenzu noch h•oherenLadungszust•andenbis hin zu U92+ •uber
einen weiten Energiebereich von ca. 12 MeV/u bis zu 1000MeV/u. Mit der Accel-Decel-
Technik (Prinz et al., 1997) ist esdabei auch m•oglich, h•ochste Ladungszust•ande wie z.B.
wassersto�-•ahnlichesUran mit Strahlintensit•aten im Bereich 105 s� 1 bei derart niedrigen
Energienzu erhalten, wo stripping in einer Folie allein nicht m•oglich w•are. Unter Verwen-
dung des Magnetspektrometers am Experimentierplatz Cave A wurden so z.B. mehrere
Experimente zum Vielelektroneneinfangin 46 MeV/u Pb81+ bzw. U91+ beim Durchgang
durch d•unne Kohlensto�-Folien durchgef•uhrt (Br •auning et al., 2001b,a,2003a).

In einemerstenTest-Experiment zur Fragmentation von C60 bei Beschu� mit sehrhoch
geladenenschweren Ionen wurde im Sto�system 20 MeV/u 124Xe53+ + C60 die Flugzeit
der positiv geladenenFulleren-Ionenund Fragmente in Koinzidenz mit dem Endladungs-
zustand des Projektils gemessen.Abbildung 5.10 zeigt schematisch den experimentellen
Aufbau. Hierbei ist anzumerken, da� aus der Flugzeit lediglich das Masse-zu-Ladungs-
Verh•altnis (m=q) bestimmt werdenkann. Es ist somit nicht m•oglich, z.B. C3+

60 von C+
20 zu
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Abbildung 5.10: Experimenteller Aufbau am Experimentierplatz Cave A der GSI zur Un-
tersuchungvon St•o�en von 20 MeV/u Xe53+ mit C60.

unterscheiden.
Der Elektronentransfer im Ion-Atom-Sto� nimmt bei hohenEnergienmit etwa v� 11

r el ab.
Entsprechend ist zu erwarten, da� bei der hier betrachteten hohen Energie der Transfer
nur eine untergeordneteRolle spielt. Dies wird deutlich in Abbildung 5.11, welche den
Ladungszustandaller Projektile zeigt, die zu einem geladenenFragment oder Fulleren
f•uhrten. Der Hauptbeitrag kommt von Xe53+ Ionen, d.h. Projektile mit der urspr•unglichen
Ladung. Dies bedeutet eine Ionisation mit eventueller Fragmentation des Fullerens. Im
Gegensatzhierzu ist der Anteil der Xe52+ Projektile nach einemLadungstransfer(rechter,
kleiner Peak) vernachl•assigbar.

Abbildung 5.12 zeigt die gemesseneVerteilung der positiv geladenenFullerene und
Fragmente. Ein Vergleich mit Abbildung 5.9 zeigt deutlich die gro�e •Ahnlichkeit in der

Fragmentverteilung. BeideH•au�gkeitsverteilungenhabeneineU-Form mit sehrvielenklei-
nen Fragmenten auf der einenSeiteund sehrschweren Fragmenten auf der anderenSeite.
Fragmente mittlerer Gr•o�e fehlen;an derenStellesindnur die mehrfach geladenenschweren
Fulleren-Ionenzu sehen.Neben C+

60, C2+
60 und C3+

60 kann man auch die zwei- bzw. dreifach
geladenenCq+

58 , Cq+
56 , Cq+

54 , Cq+
52 , Cq+

50 und sogarCq+
48 (q = 2; 3)Fragmente sehen,die durch

Abdampfen neutraler C2 Molek•ule entstehen. Abbildung 5.13 zeigt die Fragmentvertei-
lung f•ur alle Prozesse,in denengenauzwei geladeneFragmente nachgewiesenwurden. Da
die neutralenC2 Molek•ule nicht nachgewiesenwerden,sind die entsprechendenPeaksstark
unterdr•uckt. Der sehrkleinenoch vorhandeneAnteil an C+

60 und C2+
60 kann auf zuf•allige Ko-

inzidenzenzur•uckgef•uhrt werden.Die H•au�gkeit der schwerenCq+
n (n = 48� 58, q = 2; 3)

nimmt mit abnehmendemn ebenfallsab (sieheAbbildung 5.14),entsprechend der h•oheren
notwendigenAnregungsenergie.Die BindungsenergieeinesC2 Molek•uls an ein C60 Fulle-
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Abbildung 5.11: Ortsverteilung der mit einem FragmentkoinzidentenProjektile auf dem
Detektor. Der Hauptbeitrag kommt von Xe53+ Ionen (linker Peak) mit einem kleinen Bei-
trag an Xe52+ Ionen (kleiner rechter Peak).

ren betr•agt zwar nur 11 eV (Laskin et al., 1998;Boeseund Scuseria,1998;Matt et al.,
1999),jedoch ist zur Evaporation innerhalb von � s eineAnregungsenergievon mindestens
35 eV erforderlich (Leziuset al., 1993).Die Di�erenz wird auch als kinetic shift bezeichnet.
Dabei ist die H•au�gkeit der schweren Cq+

n relativ zur entsprechendenCq+
60 Ausbeute bei

dreifach geladenenFragmenten deutlich gr•o�er als bei zweifach geladenenFragmenten, wie
Abbildung 5.14deutlich zeigt. Von LeBrun et al. (1994)und Chenget al. (1996)wurde die
Anregungvon Plasmonenund insbesonderedie Giant-Dip ole-Plasmon-Resonanzbei 20 eV
Anregungsenergieausf•uhrlich diskutiert. DiesePlasmon-Anregungenerfolgenvor allem bei
gro�en Sto�parametern, d.h. bei Sto�parametern gr•o�er als der Fulleren-Radius.Sie sind
ein sehr e�ektiv er Weg, Energie im Fulleren zu deponieren (Hertel et al., 1992;Bertsch
et al., 1991).Als dominanter Zerfallskanal f•ur die Plasmon-Anregungwird dabei die Emis-
sionvon Elektronen angenommen(Hertel et al., 1992;Drewello et al., 1993).Entsprechend
der h•oherennotwendigenPlasmon-Anregungsenergief•ur die Erzeugungh•oher geladener
Fullerene ist entsprechend auch ein h•oherer Anteil an Abdampfen von C2 Molek•ulen zu
erwarten. Obwohl dies mit den Beobachtungen von LeBrun et al. •ubereinstimmt, gibt es
doch eine Diskrepanz zwischen den hier gezeigtenMessungenmit 20 MeV/u Xe53+ und
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Abbildung 5.12:GesamteFragmentverteilungf•ur 20 MeV/u Xe53+ + C60 St•o�e.

denvon LeBrun et al.. In Abbildung 5.12sind keineeinfach geladenenschwerenFragmente
wie z.B. C+

58 zu erkennen.LeBrun et al. hingegenbeobachten einendeutlichen, wenn auch
geringenAnteil an C+

n mit n = 50� 58. Beachtet man aber die deutlich bessereStatistik
ihrer Messungso ist esnoch ungewiss,ob essich hier um einenphysikalischen E�ekt oder
fehlendeStatistik handelt.

Neben den mehrfach geladenenFullerenenund schwerenFragmenten sind auch die von
LeBrun et al. beobachteten Fragmente mit einer relativ kleinen Anzahl an Kohlensto�-
atomen in Abbildung 5.12deutlich zu erkennen.Einige wurden zur besserenOrientierung
gekennzeichnet. Unter der Annahme, da� alle dieseFragmente einfach geladensind, kann
man Fragmente C+

n mit n = 1 bis etwa n = 12 beobachten. Die obere Grenze wird in
dieserMessungim wesentlichen durch die Statistik und die Peakbreitebestimmt. LeBrun
et al. konnten Fragmente bis n = 19 beobachten. Bei gr•o�eren n hingegenwird die Zu-
ordnung aufgrund des •Uberlappsmit mehrfach geladenenschwerenFragmenten schwierig.
Die H•au�gkeit der Fragmente nimmt dabei mit zunehmenderAnzahl n der Kohlensto�-
atome ab, wie Abbildung 5.15 deutlich zeigt. DieseAbnahme ist aber nicht stetig. Wie
ebenfallsausAbbildung 5.15ersichtlich und in •Ubereinstimmung mit LeBrun et al. ist die
Fragmenth•au�gkeit f•ur ungeraden systematisch h•oherals f•ur geraden. Dies ist einedirek-
te Folge der Bindungsenergiekleiner Kohlensto�-Cluster. Rechnungen von Tomanekund
Schluter (1991) zeigen,da� die Bindungsenergiepro Kohlensto�atom in C2 etwa 3.1 eV
betr•agt, w•ahrendsieim C3 mit etwa 5.5eV deutlich h•oher ist. Im allgemeinenzeigenRech-
nungen (D•ornenburg und Hintenberger, 1959;von Helden et al., 1993), da� die Bindung
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Abbildung 5.13:Fragmentverteilungf•ur 20 MeV/u Xe53+ + C60 unter der Bedingungdes
koinzidentenNachweisesvon genauzwei geladenenFragmenten.

kleiner linearer Ketten mit einer geradenAnzahl von Atomen geringerist als bei einer un-
geradenAnzahl. Andererseitsgeht die BindungsenergieEB (n) einesFragments •uber den
Faktor exp(� [E � � EB ]=kT) in die Endzustandsverteilung ein. Dabei ist E � die mittlere,
pro Atom im Fulleren deponierte Anregungsenergieund T die Temperatur desFullerens
zur Zeit der Emission.DieserFaktor wird klein f•ur niedrige Bindungsenergien,also Frag-
mente mit einer geradenAnzahl von Atomen. Damit erkl•art sich zumindestqualitativ der
beobachtete gerade/ungeradeE�ekt. •Ahnliches�ndet man auch in der Kernfragmentation,
wo die Bindungsenergieder Fragmente •ahnlichen Ein
uss auf die Fragmentverteilung hat
(Fields et al., 1987).

Wie Abbildung 5.13zeigt, werdenbeim koinzidenten Nachweis zweier geladenerFrag-
mente haupts•achlich relativ leichte Fragmente nachgewiesen.Es handelt sich hierbei also
um die komplette Zerst•orung desFullerensin viele kleine Bruchst•ucke im Gegensatzzum
oben diskutierten Abdampfenneutraler C2 Molek•ule. W•ahrend Abbildung 5.13allerdings
nur die totale Fragmentverteilung f•ur den koinzidenten Nachweis zweier geladenerFrag-
mente zeigt, ist in Abbildung 5.16links die Korrelation zwischendiesenbeidenFragmenten
dargestellt.Dabei zeigt essich, da� leichte Fragmente bevorzugt in Koinzidenzmit anderen
leichten Fragmenten auftreten. Die h•ochste Intensit•at hat die Kombination C+ /C +

3 . Alle
anderenKombinationen C+ /C +

n habe einegeringereAusbeute und werdenmit zunehmen-
dem n schnell sehr unwahrscheinlich. Gleiches gilt auch f•ur die Messungenvon LeBrun
et al., wie Abbildung 5.16 rechts zeigt. Dort ist jedoch die Kombination mit der gr•o�ten
Ausbeute C+ /C + . Alle Kombinationen C+

n /C +
n mit gleicher Anzahl von Atomen haben je-
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n Fragmentenmit n = 48 bis n = 58 f•ur
20 MeV/u Xe53+ + C60. Die Ausbeutewurde auf die entsprechendeC2+

60 bzw.C3+
60 Ausbeute

normiert.

doch ann•ahernddie gleiche Flugzeit. In dem GSI Experiment bei 20 MeV/u Xe53+ k•onnen
diesenicht aufgel•ost werdenund sind somit in der Abbildung nicht enthalten. Von diesem
Unterschied abgesehen,sind sich jedoch beideVerteilungensehr •ahnlich.

Die Tatsache, da� beim koinzidenten NachweiszweierFragmente derenSummean Ato-
men deutlich kleiner ist als beim C60 Fulleren, kann auf zwei m•ogliche Ursachen zur•uck-
gef•uhrt werden. Prinzipiell k•onnen die Fragmente mehrfach geladen sein. Da nur das
Verh•altnis von Massezu Ladung gemessenwird, ist diesnicht auszuschlie�en. Bei h•oherer
Ladung h•atten die Fragmente dann auch einegr•o�ere Masseund die Summek•ame n•aher
an das C60 Fulleren heran. Dies ist jedoch nicht bei allen beobachteten Kombinationen
m•oglich. Es m•ussenalso noch andereFragmente gebildet werden,die nicht nachgewiesen
wurden. Dies k•onnen z.B. neutrale Fragmente sein. Es ist aber keine notwendigeBedin-
gung.Die Detektore�zienz f•ur denNachweiseinesFragments betr•agt im bestenFalle 60%
entprechend der aktiven Fl•ache desMicro-Channel-Plate-Detektors.Geradebei schweren
Molek•ulen, die im elektrischen Feld des Spektrometers nur eine geringeGeschwindigkeit
erhalten, kann diesejedoch signi�k ant kleiner sein. Die Wahrscheinlichkeit deskoinziden-
ten Nachweisesmehrerer Fragmente nimmt also stark mit ihrer Anzahl ab. Es k•onnen
somit durchaus mehr geladeneFragmente erzeugtworden sein, als nachgewiesenwurden.
Dies wird dadurch unterst•utzt, da� auch mehrere,bis hin zu f•unf, geladeneFragmente
koinzident nachgewiesenwurden, jedoch mit sehrgeringerAusbeute.

Zur Beschreibung der Fragmentation in viele leichte Fragmente entwickelten Cheng
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Abbildung 5.15: Ausbeute an C+
n Fragmentenmit n = 1 bis n = 12 f•ur 20 MeV/u Xe53+

+ C60. Die durchgezogeneLinie entspricht einem Fit nach demPotenzgesetz� (Cn ) / n� �

mit � = 0:48 (sieheText).

et al. (1996) ein bond-percolation Modell. Dabei deponiert ein Xenon-Ion sto�parameter-
abh•angig einenwohlde�nierten Energiebetrag im Molek•ul. Es wird angenommen,da� sich
dieseAnregungsenergieschnell und gleichm•a�ig •uber alle Bindungen verteilt. Die Wahr-
scheinlichkeit desAufbrechenseinerBindung ist direkt proportional zur gesamten Energie-
deposition. Ein Erkennungsalgorithmus berechnet dann alle entstandenenCluster. Unter
Verwendung diesesModells in einer Monte-Carlo Simulation gelanges Cheng et al., die
U-Form der Fragmenth•au�gkeiten zu reproduzieren. W•ahrend das Modell die von ihnen
beobachtete Ausbeuteder leichten Fragmente gut widergibt, untersch•atzt esdie H•au�gkeit
der schweren Fragmente, da esnicht die oben diskutierten Plasmon-Anregungenenth•alt,
die zum Abdampfenneutraler C2 Molek•ule f•uhren. Das Modell ist, abgesehenvon unter-
schiedlichen Geometrien,•ahnlich einemModell zur mehrfachenFragmentation von Kernen
(Bauer et al., 1985,1986;Bauer, 1988).Ein Charakteristikum diesesModell ist ein Abfall
des Wirkungsquerschnittes f•ur die Produktion von leichten Fragmenten Cn mit n � 20
entsprechend dem Potenzgesetz� (Cn) / n� � . Chenget al. (1996)erhalten aus ihren Mes-
sungen� = 1:3. Bei der in Abbildung 5.12 gezeigtenFragmentverteilung f•ur St•o�e mit
20 MeV/u Xe53+ hingegenist der Abfall deutlich 
acher mit � = 0:48.

Im Hinblick auf die Fragmentation von Fullerenenim Sto� mit schwerenIonenbei hoher
Energiegibt esderzeit nur zwei Experimente: mit 4.6 MeV/u 136Xe35+ von LeBrun et al.
(1994) und Chenget al. (1996) und mit 20 MeV/u 124Xe53+ von Br•auning et al. (2004a).
Beide Experimente zeigen•ahnliche Fragmentationsmuster, weisenjedoch im Detail auch
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Abbildung 5.16:KoinzidentesFlugzeitspektrum beim NachweiszweiergeladenerFragmen-
te. Links - 20 MeV/u Xe53+ + C60. Rechts - 4.6 MeV/u Xe53+ + C60 (Cheng et al., 1996).
Die Intensit•atsverteilungentspricht einer logarithmischenSkala.

einigeUnterschiedeauf. Die Natur dieserUnterschiedemussin zuk•unftigen Experimenten
gekl•art werden.



Kapitel 6

Homon ukleare St •o�e schwerer Ionen

Die bisherdiskutierten Sto�systemeboten sich aufgrundder geringenAnzahl ihrer Elektro-
nenals idealeTestsf•ur die Theoriean. Einelektronensystemekannman dabei alsPr•ufsteine
f•ur dasVerst•andnis der Dynamik im ver•anderlichen Zwei-Zentren-Potential desSto�syste-
mesansehen.Zweielektronensysteme,insbesonderebei der Photoionisation, erlauben das
Studium der Elektron-Elektron-Wechselwirkung. Selbst das C60 Fulleren mit seinen360
Elektronen konnte theoretisch behandeltwerden.

Im Gegensatzhierzu stellt die Beschreibung von MehrelektronensystemeneineHeraus-
forderung f•ur die Theorie dar. Nur bei speziellenSto�systemenist esm•oglich, unter stark
vereinfachendenAnnahmen verl•assliche Wirkungsquerschnitte zu berechnen. Ein Beispiel
hierf•ur sind z.B. die in Kapitel 3.3 erw•ahnten Quasi-Einelektronensysteme.Auch im Be-
reich hoher Energienist esm•oglich, mit st•orungstheoretischen Ans•atzen im singleparticle
Modell verl•assliche Aussagenzu erhalten.

Bei niedrigen Energien jedoch, wenn sich die Elektronen auf das ver•anderliche Zwei-
Zentren-Potential einstellenk•onnenund sich molekulareOrbitale ausbilden,wird die theo-
retische Beschreibung durch die vielen Zust•ande sehr komplex. Dies gilt insbesonderef•ur
Systeme,in denensich mehr als ein Elektron in der •au�eren Schalebe�ndet. Hinzu kommt
die M•oglichkeit von Zweistufen-Prozessenwie z.B. resonanter Elektroneneinfangmit gleich-
zeitiger Anregung(RTE, resonanttransfer and excitation) oder Innerschalenionisationmit
nachfolgenderAutoionisation, um nur zwei M•oglichkeiten zu nennen.

Dennoch sind geradef•ur eine Reihe von AnwendungenWirkungsquerschnitte von la-
dungs•anderndenSt•o�en zwischen zwei Ionen bei vergleichsweise niedrigen Energien von
gro�er Bedeutung.Ein Beispiel hierf•ur ist die Tokamak-Fusionsforschung. Verunreinigun-
genim Plasmadurch schwereIonen,z.B. ausdenW•anden,k•onnendurch Neutralisation der
Wassersto�onen im Plasmazum Teilchenverlust oder •uber Sto�anregung und nachfolgen-
der Emissionelektromagnetischer Strahlung zum Energieverlust beitragen. Ein •Uberblick
•uber St•o�e von Protonen mit komplexen Ionen �ndet sich in Melchert (1997). Ein wei-
teres Beispiel sind homonukleare St•o�e zweier Ionen, d.h. St•o�e zwischen Ionen, deren
Atomkerne identische Isotope sind. In modernenBeschleunigeranlagenwerdennun immer
intensivereIonenstrahlenerzeugt,beschleunigt und auch gespeichert. Hierbei kommt esbei
Strahlenergienim GeV-Bereich zu St•o�en der Ionen im Strahl untereinandermit Schwer-
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punktsenergienim keV-Bereich. Elektronentransfer oder Ionisation k•onnen dabei je nach
Wirkungsquerschnitt zu einemsigni�k anten Verlust an Strahlintensit•at f•uhren. Da essich
hierbei um nicht-resonante Systemehandelt, ist mit einer starken Abh•angigkeit desWir-
kungsquerschnitts von der Schwerpunktsenergiezu rechnen. Dies wird am Schluss dieses
Kapitels noch ausf•uhrlicher diskutiert werden.

W•ahrend esvon Seitender Theorie derzeit nur wenigeVersuche gibt, St•o�e zwischen
komplexenatomarenIonenbei relativ niedrigenEnergienzu untersuchen,gibt esausexpe-
rimenteller Sicht deutliche Fortschritte in den letzten Jahren, insbesonderebei den homo-
nuklearen Sto�systemen.Erste experimentelle Untersuchungen in dieserHinsicht wurden
von Angel et al. (1980)am Sto�system Xe+ + Xe+ sowie von Dunn et al. (1979)und Peart
et al. (1981a,d)f•ur Cs+ + Cs+ durchgef•uhrt. Allerdings wurde hierbei nur der Wirkungs-
querschnitt f•ur den Elektronenverlust

X + + X + ! X 2+ + : : : (6.1)

alsof•ur die Erzeugungzweifach geladenerIonen gemessen.Die erstenMessungenan mehr-
fach geladenenschweren Ionen gelangenKim und Janev (1987) f•ur die Sto�systemeAr 3+

+ Ar 3+ und Kr 3+ + Kr 3+ bei 60 keV Schwerpunktsenergie.Allerdings wurde auch hier nur
der Wirkungsquerschnitt f•ur den Elektronenverlust gemessen.Die getrennte Messungvon
Elektronentransfer

X + + X + ! X 0+ + X 2+ (6.2)

und Ionisation
X + + X + ! X + + X 2+ + e� (6.3)

gelangschlie�lic h erstmals Melchert et al. (Melchert, 1987;Melchert et al., 1989) f•ur die
Sto�systeme Xe+ + Xe+ und Bi+ + Bi+ . Dies ist insbesonderef•ur Absch•atzungen der
oben erw•ahnten Intensit•atsverluste in Beschleunigernund Speicherringen von Bedeutung,
da Elektronentransfer und Ionisation hierbei mit unterschiedlicher Gewichtung beitragen.

6.1 Elektronen transfer

Wir wollen uns zun•achst der Elektronentransferreaktion

X q+ + X q+ ! X (q� 1)+ + X (q+1)+ (6.4)

zuwenden.Nach den ersten Messungenvon Melchert et al. wurden die Experimente zum
Elektronentransfer systematisch auf andereElemente und Ladungszust•ande ausgeweitet.
Tabelle 6.1 gibt einen •Uberblick •uber die derzeit untersuchten Sto�systeme in Bezugauf
den Elektronentransfer. Bis auf eineMessungam Sto�system Cs+ + Cs+ von Peart et al.
(1981a) wurden alle Wirkungsquerschnitte f•ur den Elektronentransfer am GiessenerIon-
Ion-Experiment gemessen.Wie aus der Tabelle ersichtlich ist, wurden die meisten Mes-
sungenbisher an den EdelgasenArgon, Krypton und Xenon durchgef•uhrt. Dies ist im
wesentlichen nur durch ihre einfache Handhabbarkeit im Vergleich zu den Metallen be-
dingt.
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1+ 2+ 3+ 4+
11.8{ 93.7keV [1] 13.3{ 63.1keV [2] 10.0{ 61.6keV [3]Ar
0.15{ 0.43au 0.16{ 0.36au 0.14{ 0.35au
11.8{ 93.7keV [1] 21.8{ 64.2keV [2] 10.0{ 61.6keV [3]Kr
0.11{ 0.30au 0.14{ 0.25au 0.10{ 0.24au

10.2{ 54.7keV [4] 7.0 { 93.7keV [1] 5.6 { 44.7keV [5]Xe
0.08{ 0.18au 0.06{ 0.24au 0.06{ 0.17au
8.1 { 66.4keV [6,7]Cs

0.07{ 0.20au
1.1 { 44.8keV [8]Ta

0.02{ 0.14au
1.3 { 20.0keV [9]Hg

0.02{ 0.09au
2.2 { 50.1keV [10]Pb

0.03{ 0.14au
10.0{ 54.6keV [11] 2.5 { 62.9keV [5]Bi
0.06{ 0.14au 0.03{ 0.16au

Tabelle 6.1: •Ubersicht •uber vorhandeneMessungenzum Elektronentransfer in homonuklea-
ren St•o�en schwerer Ionen. F•ur jedesElementgibt die ersteZeile denBereich der Schwer-
punktsenergie an, in dem Messungenvorliegen und die zweite Zeile den entsprechenden
Bereich der Relativgeschwindigkeiten.Referenzen:1: Diehl et al. (2004), 2: Br •auning et al.
(2003b), 3: Diehl et al. (2001), 4: Melchert (1987), 5: Trassl et al. (2001), 6: Peart et al.
(1981a), 7: Kr •udener (1992), 8: Wohlfahrt (1997), 9: Bajajova (1997), 10: Trassl et al.
(2000), 11: Melchert et al. (1989).

6.1.1 Mehrfac h geladene Ionen

Abbildung 6.1 zeigt die gemessenenabsolutenWirkungsquerschnitte f•ur die Sto�systeme
Ar q+ + Ar q+ mit q = 2; 3; 4 als Funktion der Schwerpunktsenergiebzw. der Relativge-
schwindigkeit. Die Relativgeschwindigkeiten sind deutlich kleiner als die klassische Ge-
schwindigkeit von ve = 1:73 au eines3p Elektrons im Ar 2+ (entprechend einer Bindungs-
energievon I = 40:74 eV (Moore, 1970)). Dies gilt dann selbstverst•andlich auch f•ur Ar 3+

und Ar 4+ . Aus kinematischen Betrachtungen kann man im Falle einesnicht-resonanten
Sto�systemsbei Relativgeschwindigkeiten in der N•aheder klassischenElektronengeschwin-
digkeit ve den maximalenWirkungsquerschnitt erwarten (Bransdenund McDowell, 1992).
Dementspricht auch der beobachtete Anstieg desWirkungsquerschnittes mit zunehmender
Relativgeschwindigkeit. Den gr•o�ten Wirkungsquerschnitt erh•alt man f•ur zweifach gelade-
ne Argon-Ionen. Im Gegensatzhierzu ist der Wirkungsquerschnitt f•ur dreifach geladene
Ionen am niedrigsten, w•ahrend derjenige f•ur vierfach geladeneArgon-Ionen dazwischen
liegt. DieseVerhalten l•a�t sich qualitativ bereits durch Betrachtung der Q-Werte f•ur die
einzelnenReaktionenverstehen,die in Tabelle6.2angegeben sind. Im Vergleich zu denan-
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Abbildung 6.1: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Elektronentransferreaktionen Arq+

+ Arq+ ! Ar (q� 1)+ + Ar (q+1)+ mit q=2 (Kr eise) (Diehl et al., 2004), q=3 (Quadrate)
(Br •auning et al., 2003b)und q=4 (Rauten) (Diehl et al., 2001). Der systematischeFehler
betr•agt 15%.

derenLadungszust•andenbesitzt der Elektronentransfer im Sto� dreifach geladenerArgon-
Ionen den h•ochsten negativen Q-Wert. Dies liegt an den drei 3p-Elektronen. Diesekop-
peln entsprechend den Hundschen Regelnzum maximal m•oglichen Gesamtspin von S=3/2

1+ 2+ 3+ 4+
GRASP Moore GRASP Moore GRASP Moore GRASP Moore

Ar -11.7eV -11.9eV -12.9eV -13.1eV -19.2eV -19.1eV -15.5eV -15.2eV
Kr -10.2eV -10.4eV -11.2eV -12.6eV -15.7eV -15.6eV -13.5eV -12.2eV
Xe -8.6 eV -9.1 eV -9.7 eV -10.9eV -12.1eV -12.2eV
Pb -7.4 eV -7.6 eV -15.6eV -16.9eV -10.7eV -10.4eV -27.1eV -26.5eV
Bi -9.1 eV -9.4 eV -9.2 eV -8.9 eV -17.5eV -19.7eV -11.8eV -10.7eV

Tabelle 6.2: Q-Werte f•ur die Ladungstransferreaktionen Xq+ + Xq+ ! X(q� 1)+ + X(q+1)+

+ Q. Die Spalten mit der •Uberschrift 'GRASP' zeigendie mit dem Computerprogramm
GRASP (Dyall et al., 1989)berechnetenQ-Werte. Hierbei wurdeimmer vomGrundzustand
ausgegangen.Die Q-Werte in den Spalten mit der •Uberschrift 'Moore' wurden ausden von
Moore (1970) tabellierten Ionisationsenergien berechnet.
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Abbildung 6.2: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Elektronentransferreaktionen Kr q+

+ Kr q+ ! Kr (q� 1)+ + Kr (q+1)+ mit q=2 (Kr eise) (Diehl et al., 2004), q=3 (Quadrate)
(Br •auning et al., 2003b)und q=4 (Rauten) (Diehl et al., 2001). Der systematischeFehler
betr•agt 15%.

und besitzendamit einebesondersfesteBindung. Im Vergleich hierzu scheint der Ein
uss
der h•oherenCoulombabsto�ung durch den h•oherenLadungszustandbei den untersuchten
Schwerpunktsenergienvernachl•assigbarzu sein.

Die in Tabelle 6.2 angegebenen Q-Werte wurden sowohl mit dem Computerprogram
GRASP (General-PurposeRelativistic Atomic Structure Program) (Dyall et al., 1989)als
auch mit den von Moore (1970) tabellierten Werten der Ionisationsenergienberechnet.
Die tabellierten Werte basierenauf optischen Spektren verschiedenerGruppen. F•ur den
Anfangs- und Endzustand wurde dabei jeweils der Grundzustand angenommen.Im Ver-
gleich ergeben sich bei Argon Abweichungenvon maximal 0.3 eV. Bei den, hier nicht auf-
gef•uhrten, Ionisationsenergienselbst ist die Abweichung deutlich gr•o�er. Auch bei schwe-
reren Elementen werden die Abweichungen stellenweise gr•o�er. Trotz dieser Di�erenzen
zeigenjedoch die Q-Werte die gleichen Tendenzenbez•uglich des Ladungszustandes,ent-
sprechend obiger Diskussion.F•ur die Xenon-IonenXe4+ und Xe5+ sind in Moore (1970)
keine Ionisationsenergienangegeben, so da� hier die Q-Werte f•ur die Reaktionen Xe3+

+ Xe3+ und Xe4+ + Xe4+ nur mit dem Computerprogramm GRASP bestimmt werden
konnten.

Auch f•ur die Sto�systeme Kr q+ + Kr q+ mit q = 2; 3; 4 kann ein •ahnliches Verhalten
wie f•ur Ar q+ + Ar q+ beobachtet werden, wie Abbildung 6.2 zeigt. Sieht man zun•achst
einmal von dem Verhalten des Wirkungsquerschnittes von Kr 4+ + Kr 4+ bei niedrigen
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Abbildung 6.3:AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Elektronentransferreaktionen X2+ +
X2+ ! X+ + X3+ mit X = Ar (Kr eise), Kr (Quadrate) und Xe (Rauten) (Diehl et al.,
2004). Der systematischeFehler betr•agt 15%.

Relativgeschwindigkeiten ab, so erh•alt man wieder die gr•o�ten Wirkungsquerschnitte f•ur
Kr 2+ + Kr 2+ und die niedrigsten f•ur Kr 3+ + Kr 3+ . Die Unterschiedesind jedoch nicht so
stark ausgepr•agt wie bei Argon. Dies spiegelt sich auch in den geringerenUnterschieden
bei den Q-Werten wider.

Abbildung 6.3 vergleicht die Wirkungsquerschnitte f•ur die homonuklearen St•o�e von
zweifach geladenenArgon-, Krypton- und Xenon-Ionen. Auch hier zeigt sich eine klare
Abh•angigkeit des Wirkungsquerschnittes vom Q-Wert der Reaktion. Die h•ochsten Wir-
kungsquerschnitte wurden f•ur Xenon gemessen,welches den kleinsten Q-Wert aufweist.
Entsprechend wurden f•ur Argon die niedrigsten Wirkungsquerschnitte gemessen.Die ab-
solutenDi�erenzen spiegelnsich auch in den Di�erenzen der ausspektroskopischen Daten
gewonnenenQ-Werte wider. Soist die Di�erenz der Q-Werte von Ar und und Krypton mit
0.5 eV deutlich kleiner als zwischen Krypton und Xenon mit 1.7 eV. Dieszeigt sich in Ab-
bildung 6.3 durch den deutlich geringerenUnterschied im Wirkungsquerschnitt zwischen
Argon und Krypton im Vergleich zum Xenon. F•ur die mit GRASP berechneten Q-Werte
gilt diesnicht. Hier sind die Unterschiedemit 1.7 eV bzw. 1.5 eV nahezugleich.

Ein ganz anderesVerhalten als das soeben diskutierte zeigt jedoch Abbildung 6.4 f•ur
die Sto�systemeXeq+ + Xeq+ mit q = 1; 2; 4. Zum einen ist der Wirkungsquerschnitt f•ur
die Reaktion Xe2+ + Xe2+ deutlich geringerals f•ur die anderenReaktionen,obwohl auf-
grund desgeringenQ-Wertesein hoherWirkungsquerschnitt erwartet werdenk•onnte. Dies
zeigt, da� selbst bei Systemenmit gleicher Elektronenkon�guration der •au�eren Schale,
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Abbildung 6.4: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Elektronentransferreaktionen Xeq+

+ Xeq+ ! Xe(q� 1)+ + Xe(q+1)+ mit q=1 (Dreiecke) (Melchert, 1987), q=2 (Kr eise)(Diehl
et al., 2004)und q=4 (Rauten) (Trassl et al., 2001). Der systematischeFehlerbetr•agt 15%.

wie bei den hier betrachteten Edelgasen,eineQ-Wert Betrachtung alleine nicht ausreicht,
um wirklich verl•assliche Aussagen•uber den Wirkungsquerschnitt zu erhalten. Der Q-Wert
kann lediglich als Anhaltspunkt dienen. Zum anderenl•a�t sich in Abbildung 6.4 f•ur das
Sto�system Xe4+ + Xe4+ keinerleiAbh•angigkeit von der Relativgeschwindigkeit erkennen,
obwohl wie bei allen anderenSystemendieseviel kleiner ist als die klassische Geschwin-
digkeit desaktiven Elektrons. Dies deutete sich bereits beim Sto�system Kr 4+ + Kr 4+ in
Abbildung 6.2 an. Auch f•ur die Sto�systemeBi4+ + Bi4+ (Trasslet al., 2001)und Pb4+ +
Pb4+ (Trassl et al., 2000) �ndet man keine Abh•angigkeit desWirkungsquerschnittes von
der Relatvigeschwindigkeit, wie Abbildung 6.5 zeigt.

6.1.2 Ein
uss metastabiler Ionen

Der Grund f•ur das oben diskutierte Fehlen der Energieabh•angigkeit des Wirkungsquer-
schnitts liegt in einem nicht zu vernachl•assigendenAnteil an angeregtenIonen in meta-
stabilen Zust•anden.Dies reduziert den Q-Wert und f•uhrt somit zu einer •Uberh•ohung des
Wirkungsquerschnitts bei niedrigen Relativgeschwindigkeiten. Ein weiteres Indiz f•ur me-
tastabile Ionen im Strahl sind unerwartet kleine Streuwinkel bei geringenSchwerpunkts-
energien,wie sie z.B. f•ur das Sto�system Bi4+ + Bi4+ gemessenwurden (Trassl, 1999).
Die WellenfunktionenangeregterZust•andereichen weiter in den Raum hinaus,als die des
Grundzustandes.Damit kann ein Ladungstransferbereits bei gr•o�eren Sto�parametern
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Abbildung 6.5: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Elektronentransferreaktionen Bi 4+

+ Bi4+ ! Bi3+ + Bi5+ (Kr eise) (Trassl et al., 2001) und Pb4+ + Pb4+ ! Pb3+ + Pb5+

(Quadrate) (Trassl et al., 2000).

erfolgenund damit zu kleinen Streuwinkel f•uhren.
Es ist seit langem bekannt, da� Ionen, die wie im GiessenerIon-Ion-Experiment aus

einer EZR-Quelle extrahiert werden,einensigni�k anten Anteil an metastabilenIonen be-
sitzenk•onnen(siehez.B. Gregoryet al. (1990)). Dies liegt daran, da� die Ionen im Plasma
durch hochenergetischeElektronenst•o�e ionisiert werden.Dabei kommt esnebender Ionisa-
tion auch zur Anregung durch Elektronensto�, wobei Zust•andepopuliert werden k•onnen,
die nicht durch einen elektrischen Dipol•ubergang unter Emission eines Photons zerfal-
len k•onnen und somit relativ langlebig sind. Diesemetastabilen Ionen k•onnen durch die
•ublichen Analysatorenauf Basisder Ablenkung in magnetischen oder elektrischen Feldern
nicht von den Ionen im Grundzustand getrennt werden.

Der im Ion-Ion-Experiment gemesseneQuerschnitt setzt sich somit immer zusammen
aus dem Wirkungsquerschnitt � g f•ur Ionen im Grundzustand und � m f•ur Ionen im me-
tastabilen Zustand. Zwar werden in beiden Strahlen metastabile Ionen erzeugt, f•ur den
Wirkungsquerschnitt ist aber nur der Ausgangszustand(Grundzustand oder metastabiler
Zustand) des transferierten Elektrons sowie dessenEndzustand von Bedeutung. Ob das
Ion, welches das Elektron empf•angt, bereits in einem angeregtenZustand ist, spielt ei-
ne untergeordneteRolle. Bei einemAnteil f metastabiler Ionen im Strahl ergibt sich der
gemesseneWirkungsquerschnitt zu

� = f � � m + (1 � f ) � � g (6.5)
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Eine Methode zur Bestimmung desAnteils an metastabilenIonen in einemIonenstrahl
wurdevon Vujovic et al. (1971,1972)vorgeschlagen.Die Schw•achung einesIonenstrahlsder
Intensit•at I 0 mit einemAnteil f an metastabilenIonen in einemGastargetder Dicke � =
nL mit der Teilchendichte n und der L•angeL sowie einer anschlie�enden Ladungsanalyse
ist gegeben durch

I (� ) = I 0(1 � f ) exp(� � A � ) + I 0f exp(� � �
A � ) (6.6)

wobei � A der Wirkungsquerschnitt f•ur ladungs•anderndeSt•o�e von Ionen im Grundzustand
mit demTargetgasdarstellt und � �

A denentsprechendenWirkungsquerschnitt f•ur metasta-
bile Ionen. Hierbei wurden folgendeAnnahmen gemacht: (1) Der Strahl besteht aus nur
zwei Komponenten (Grundzustand und ein metastabiler Zustand). (2) Die Wahrschein-
lichkeit f•ur die Ionen, nach einem ladungs•andernden Sto� durch einen zweiten Prozess
wieder den urspr•unglichen Ladungszustandzu erhalten, ist Null. (3) Die Schw•achung der
Komponenten ist unabh•angig voneinander.Dies bedeutet insbesondere,da� •Uberg•ange
zwischen dem Grundzustand und dem metastabilen Zustand, z.B. durch Sto�anregung
oder -abregung,vernachl•assigtwerdenk•onnen.

Ist der Wirkungsquerschnitt f•ur die Schw•achung der metastabilen Ionen gr•o�er als je-
ner f•ur Ionen im Grundzustand(z.B. durch geeigneteWahl desTargetgases),sonimmt der
Anteil der metastabilenIonenmit zunehmenderTargetdicke schneller ab. Esgibt dann eine
Targetdicke, ab welcher der Anteil f der metastabilen Ionen nach Durchgang durch das
Targetgasverschwindet, d.h. f = 0. In diesemFall ist der gemesseneWirkungsquerschnitt
f•ur einen Ion-Ion-Sto� nach Gl. 6.5 identisch mit dem gesuchten Wirkungsquerschnitt � g

f•ur Ionen im Grundzustand. Wie oben erw•ahnt, kann man f•ur metastabile Ionen im Ion-
Ion-Sto� einengr•o�eren Wirkungsquerschnitt � m erwarten. Der gemesseneWirkungsquer-
schnitt � sollte also entsprechend dem mit zunehmenderTargetdicke geringerwerdenden
Anteil der metastabilenIonen ebenfallsabnehmenund f•ur f = 0 eineS•attigung erreichen.
Abbildung 6.6 zeigt exemplarisch diesesVerhalten am Sto�system Bi4+ + Bi4+ ! Bi3+ +
Bi5+ (Trassl,1999).Allerdings wird nicht nur der Anteil der metastabilenIonen im Strahl
geschw•acht, sondernauch die gesamte Strahlintensit•at wird mit zunehmendemGasdruck
geringer.Diesbedeutet,da� z.B. f•ur die in Abb. 6.6 gezeigteMessungbeim h•ochsten Gas-
druck die gut 7-fache Messzeitben•otigt wurde im Vergleich zur MessungohneGastarget.

Eine systematische Untersuchung mehrererSto�systemein Abh•angigkeit von der Rela-
tivgeschwindigkeit bei gleichzeitiger Unterdr•uckung metastabiler Ionen mittels Umladung
in einemGastarget ist somit nicht praktikabel. Gleichesgilt auch f•ur anderedenkbareMe-
thoden,denAnteil metastabiler Ionen im Strahl zu unterdr•ucken, wie z.B. Speicherungder
Ionen in einemSpeicherring. Nach einer Speicherzeit von einer Sekundeoder mehr, kann
man davon ausgehen,da� der Gro�teil der Ionen im metastabilenZustandzerfallenist und
ein Ionenstrahl im Grundzustand vorliegt. Neben dem technischen Aufwand, ein crossed-
beams Experiment in einen Speicherring zu integrieren, ist auch hier eine systematische
Untersuchung mehrererSto�systeme aufgrund der derzeit niedrigen Strahlintensit•aten in
einemSpeicherring nicht praktikabel. Als Beispielseihier der elektrostatische Speicherring
ELISA der Universit•at Aarhus erw•ahnt (Moller, 1997;Moller und Pedersen,1999) (siehe
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Abbildung 6.6: Abh•angigkeit des Wirkungsquerschnittsf•ur die Reaktion Bi 4+ + Bi4+ !
Bi3+ + Bi5+ bei einer Schwerpunktsenergie von Ecm = 7:06 keV vom Druck desGastargets
zur Schw•achungder metastabilenIonen (Trassl,1999).

Abbildung 6.7), ein mit 7.62m Umfangsehrkleiner und kompakter Speicherring. Dieserist
ausgelegtf•ur sowohl positive als auch negative atomareund molekulareIonen mit Massen
bis 840 amu. Die m•oglichen Energien im Bereich einiger 10 keV entprechen genaujenen
im GiessenerIon-Ion-Experiment verwendeten Energien. Das Problem in Bezug auf ein
crossed-beams Experiment liegt aber in der relativ kurzen Lebensdauerdesgespeicherten
Strahls. DieseLebensdauerwird im wesentlichen durch ladungs•anderndeSt•o�e mit dem

Abbildung 6.7: SchematischeDarstellung des elektrostatischenSpeicherrings ELISA der
Universit•at Aarhus (Mol ler und Pedersen, 1999). Es bedeuten: SDEH - 160� sph•arische
elektrostatischeAblenker, DEH - 10� elektrostatischeAblenkplatten,QEH/V - elektrosta-
tische Quadrupol-Doubletts.
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Abbildung 6.8:Abnahmeder Strahlintensit•at im Speicherring ELISA als Funktion der Zeit
f•ur O+ und O� Ionen bei 22 keV Energie (Mol ler und Pedersen,1999).

Restgasbestimmt, derenWirkungsquerschnitte geradebei diesenniedrigenEnergienrecht
hoch sind.Abbildung 6.8zeigtdie Abnahmeder Strahlintensit•at mit der Zeit f•ur 22keV O+

bei einemVakuum im Speicherring von einigen10� 11 mbar. Die Lebensdauerbetr•agt nur
etwa 11 s (Moller und Pedersen,1999).Bei h•oher geladenenIonen ist mit noch k•urzeren
Lebensdauernzu rechnen. Geht man von anfangs108 gespeicherten Ionen aus (Moller,
1998), so entspricht dies bei 20 keV Xe2+ einem Ionenstrom von etwa I 0 = 360 nA. Dies
ist mit den ERZ-Quellen im GiessenerIon-Ion-Experiment ebenfalls erreichbar. Bei einer
Speicherzeit von t = 60 s jedoch entspricht diesmit einer Lebensdauervon � = 11 s nach

�I = I 0
�
t

�

1 � exp(�
t
�

)
�

(6.7)

nur einem durchschnittlic hen Strom von �I = 65 nA. Dabei ist durchaus von einer noch
k•urzeren Lebensdauerbei h•oher geladenIonen auszugehen.Zudem treten bei der Spei-
cherung solch intensiver Ionenstrahlen im Speicherring ELISA auch zus•atzliche inten-
sit•atsabh•angige Verluste auf (Moller und Pedersen,1999; Moller et al., 2000), die mo-
mentan die maximale Strahlintensit•at auf etwa 107 Ionen limitieren. Es gibt somit zur
Zeit keine M•oglichkeit, den Anteil an metastabilen Ionen derart zu reduzieren,da� mit
ausreichender Strahlintensit•at systematische Untersuchungen an mehrerenSto�systemen
•uber einenweiten Bereich an Relativgeschwindigkeiten durchgef•uhrt werdenk•onnen.

Detailliertere Informationen •uber metastabile Zust•ande erh•alt man mittels der Elek-
tronensto�ionisation (siehez.B. Gregory et al. (1990)):

X q+ + e� ! X (q+1)+ + 2e� (6.8)
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Abbildung 6.9: Totaler Wirkungsquerschnittder Reaktion Ar4+ + e� ! Ar5+ + 2 e� in
Abh•angigkeit von der Elektronenenergie im Bereich der Einsatzschwelle f•ur den Grund-
zustand (Pfeil) (Diehl, 2001). Die Fehlerbalken geben den statistischen Fehler des 95%
Kon�denzinterval ls wieder. Die eingezeichneteKurve ist ein Fit der Lotzformel an den
Anteil der metastabilenIonen.

Dieseist nur m•oglich, wenn die Elektronenenergiegr•o�er ist als die Ionisationsenergiedes
Zustandes.Misst man nun den Ionisationsquerschnitt als Funktion der Elektronenenergie,
so ist dieserNull f•ur alle Elektronenenergienunterhalb der Ionisationsenergie.Dann steigt
er steil an. Durch MessungdiesesSchwellenverhaltens erh•alt man somit die Ionisations-
energiedesangeregtenZustands.Abbildung 6.9zeigt exemplarisch einesolche Messungf•ur
Ar 4+ (Diehl, 2001)an der Giessener14 GHz EZR-Quelle(Schlapp, 1995;Br•otz, 2000).Die
Einsatzschwelle f•ur Ionisation ausdem Ar 4+ Grundzustandbei 75 eV ist durch einenPfeil
gekennzeichnet. Man sieht deutlich, da� der Wirkungsquerschnitt unterhalb dieserSchwel-
le nicht auf Null zur•uckgeht. Vielmehr ist eine weitere Einsatzschwelle bei etwa 52 eV
erkennbar, die zur Ionisation auseinemangeregtenmetastabilenZustand geh•oren muss.

Mit dem oben erw•ahnten Atomstrukturprogramm GRASP (Dyall et al., 1989) kann
man dieserEinsatzschwelle den angeregtenZustand 3s23p3d mit Gesamtdrehimpuls L = 3
und einer Anregungsenergievon 23.4 eV zuweisen(sieheTabelle 6.3). Mit GRASP ist es
ferner m•oglich, auch Lebensdauernzu berechnen. Hierbei zeigt sich, da� der 3F4 Zustand
(J = 4) mit einer berechneten Lebensdauervon 0.13s am langsamstenzerf•allt.

GenauereUntersuchungen•uber Anregungsenergien,•Ubergangswahrscheinlichkeiten und
Lebensdauernsilizium-•ahnlicher Ionen wie z.B. Ar 4+ wurden von Kohstall et al. (1998)
durch Erweiterung (Fritzsche und FroeseFischer, 1997; Fritzsche und Grant, 1997) des
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Grundzustand angeregterZustand
Ionisationsenergie Kon�guration Ionisationsenergie Lebensdauer Anteil

Ar 4+ 75 eV 3s23p3d 51.6eV 0.13s 12%
Kr 4+ 75 eV 41 eV 18%
Xe4+ 54 eV 5s25p5d 33.3eV 0.07s 29%

Tabelle 6.3: Mittels Elektronensto�ionisation untersuchte metastabileZust•ande vierfach
geladenerIonen (Diehl, 2001). Die Lebensdauerf•ur den angeregten Ar4+ -Zustand wurde
Kohstall et al. (1998) entnommen.Alle anderen Lebensdauernwurdenmit demAtomstruk-
turprogramm GRASP (Dyall et al., 1989) berechnet.

Atomstrukturprogrammes GRASP92 (Parpia et al., 1996), einem Ableger des oben ver-
wendetenGRASP Programms (Dyall et al., 1989), berechnet. Dabei wurden der 3s23p2

Grundzustand und die angeregtenZust•ande 3s3p3 und 3s23p3d ber•ucksichtigt. Entspre-
chend der Feinstrukturaufspaltung wurden somit 27 Zust•andeberechnet. Die Rechnungen
zeigen,da� bis auf den angeregten3F4 Zustand (3s23p3d J = 4) alle angeregtenZust•ande
mittels E1 •Uberg•angen,zum Teil verbundenmit •AnderungdesSpins,in denGrundzustand
3s23p2 •ubergehen.Der angeregte3F4 Zustand hingegenzerf•allt entweder •uber verbotene
M 2 •Uberg•angein das 3s23p2 J = 2 Niveau desGrundzustandesoder •uber schwache M1
und E2 •Uberg•ange in niedrigereNiveausgleicher Parit •at. Die Lebensdauerdes angereg-
ten Zustandeswird von Kohstall et al. zu 0.134s in der L•angeneichung und 0.107 s in
der Geschwindigkeitseichung angegeben. DieseDi�erenz zwischen den beidenverwendeten
Eichungen kann man als ein Ma� f•ur den Fehler der Rechnung ansehen.Bei den hohen
Lebensdauernvon •uber 0.1 s erreicht der metastabile Anteil des Ionenstrahls praktisch
ungeschw•acht die Wechselwirkungszone.

Kennt man die Wirkungsquerschnitte f•ur Elektronensto�ionisation aus dem Grundzu-
stand und aus dem angeregtenmetastabilenZustand, so kann man den Anteil der meta-
stabilen Ionen berechnen. Obwohl in den letzten Jahren auf dem Gebiet der theoretischen
Berechnung von Wirkungsquerschnitten f•ur die Elektronensto�ionisation gro�e Fortschrit-
te erzielt wurden, liegennicht f•ur alle interessierendenSto�systemeverl•assliche Rechnun-
gen vor. Wie schon in 3.1 erw•ahnt, ist insbesonderedie Behandlung mehrerer Elektro-
nen im Kontinuum aufgrund der sehr langreichweitigen Coulombkraft schwierig. Einfache
Skalierungsgesetzeund semiempirische Formeln sind deshalboft die einzigeM•oglichkeit,
n•aherungsweiseVorhersagenund Absch•atzungenvon Ionisationsquerschnitten zu erhalten.
Ein •Uberblick ist in Younger(1985) zu �nden.

Der am meistenverbreiteteAnsatz zur Absch•atzungvon Wirkungsquerschnitten f•ur die
direkte Einfachionisation durch Elektronen der Energie E ist die semiempirische Formel
von Lotz (Lotz, 1967,1968,1969,1970):

� (E) =
X

i

ai ni
ln(E=Ei )

E � E i
f 1 � bi exp[� ci (E=Ei � 1)]g (6.9)

f•ur E � E i . Die Summation erfolgt hierbei •uber alle beteiligten Unterschalen i mit ni
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Elektronen der BindungsenergieE i . Die Konstanten ai , bi und ci werden empirisch so
ermittelt, da� vorhandeneexperimentelle Daten m•oglichst gut wiedergegeben werden.Sie
sind f•ur Atomeund Ionenin niedrigenLadungszust•andentabelliert (Lotz, 1970).Der Fehler
der semiempirischen Formel wird von Lotz selbstzu +40= � 30%angegeben.

Liegenf•ur Ionen keineWerte der Konstanten vor, wie z.B. im Falle von Ar 4+ , so kann
ai = 4:5�10� 14 cm2 und bi = ci = 0 gesetztwerden.Der Wirkungsquerschnitt f•ur die direkte
Ionisation aus dem metastabilen Zustand 3s23p3d J = 4 l•a�t sich nach der Lotz-Formel
alsobeschreiben als:

� m (E) = s + 4:5 � 10� 14f
ln(E=Ea)

E � Ea
(6.10)

wobei Ea = 51:6 eV die Bindungsenergiedes angeregten3d Elektrons ist. Die additive
Konstante s ber•ucksichtigt, da� auch unterhalb der Ionisationsschwelle f•ur den angeregten
Zustand der Wirkungsquerschnitt nicht Null wird. Der absoluteWirkungsquerschnitt nach
der Lotz-Formel wird schlie�lic h mit dem Anteil f der metastabilenIonen skaliert. Durch
Anpassungan die Messwerte (sieheAbb. 6.9) kann dieserAnteil bestimmt werden. F•ur
Ar 4+ ergibt sich somit ein Anteil metastabiler Ionen von 12%.

•Ahnliche Messungenwurden auch f•ur Kr 4+ und Xe4+ durchgef•uhrt (Diehl, 2001).Auch
f•ur Xenon kann mittels GRASP der metastabile Zustand analogzu Ar 4+ als ein 5s25p5d
J = 4 Niveau identi�ziert werden (sieheTabelle 6.3). Die Anteile an metastabilen Ionen
wurden zu 18%f•ur Kr 4+ und 29%f•ur Xe4+ bestimmt.

Selbstverst•andlich lassensich die mittels Elektronensto�ionisation ermittelten Anteile
an metastabilen Ionen nicht direkt auf die oben diskutierten Ergebnissef•ur den Elek-
tronentransfer im Ion-Ion-Sto� •ubertragen, die mit einem v•ollig anderenexperimentellen
Aufbau und insbesondereanderenEZR-Ionenquellengemessenwurden. Man kann jedoch
davon ausgehen,da� f•ur die Sto�systeme Ar 4+ + Ar 4+ , Kr 4+ + Kr 4+ und Xe4+ + Xe4+

die metastabilenIonen ebenfalls im ns2npnd J = 4 Zustand mit n=3,4,5 und Lebensdau-
ern im Bereich um 0.1 s vorliegen.Auch der durch Elektronensto�ionisation festgestellte
Trend, da� schwerereIonen einenh•oherenAnteil an metastabilenIonen besitzen,spiegelt
sich in den gemessenenWirkungsquerschnitten zum Elektronentransfer wider. Das Sto�-
systemAr 4+ + Ar 4+ zeigt noch eineausgepr•agte Abh•angigkeit desWirkungsquerschnittes
von der Relativgeschwindigkeit, w•ahrendbei Xe4+ + Xe4+ keineAbh•angigkeit beobachtet
werden kann. Dies l•a�t ebenfalls auf einendeutlich h•oherenAnteil metastabiler Ionen im
Xe4+ -Strahl im Vergleich zum Ar 4+ -Strahl schlie�en.

6.1.3 Vergleic h mit der Theorie

Da essich bei den hier diskutierten Systemenum Vielelektronensystemehandelt, gestal-
ten sich theoretische Berechnungen der Wirkungsquerschnitte als •au�erst schwierig. Der
oben diskutierte Ein
uss desQ-Wertes bei gleicher Elektronenkon�guration kann nur als
Anhaltspunkt dienen, aber nicht mehr. Hinzu kommt, da� bei den sehr niedrigen Rela-
tivgeschwindigkeiten deutlich unterhalb der klassischen Bahngeschwindigkeit desaktiven
Elektrons sich die Elektronen adiabatisch auf das ver•anderliche Zweizentrenpotential ein-
stellen k•onnen.In diesemFall w•are die schwierigereEntwicklung der Wellenfunktion nach
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Abbildung 6.10:GerechneteWirkungsquerschnittevon Shevelko(2000) f•ur die Sto�systeme
X+ + X+ ! X0+ + X2+ im Vergleich zu experimentellen Ergebnissen.Theorie: durchge-
zogeneLinie - Xe, gestrichelteLinie - Cs, punktierte Linie - Ba, strich-punktierte Linie -
Bi und strich-doppelt-punktierte Linie - U. Experimente: Kreise- Cs (Peart et al., 1981a),
Dreiecke- Cs (Kr •udener,1992),Quadrate - Xe (Melchert, 1987)und Rauten- Bi (Melchert
et al., 1989).

molekularenOrbitalen die bevorzugte Methode im Gegensatzzur Entwicklung nach ato-
maren Orbitalen, welche bei gr•o�eren Relativgeschwindigkeiten gute Ergebnisseliefert.

Systematische Rechnungen f•ur viele Sto�systemeeinfach und vierfach geladenerIonen
wurdenvon Shevelko (2000)durchgef•uhrt. Abbildung 6.10zeigt die gerechnetenWirkungs-
querschnitte im Vergleich zu den vorhandenenexperimentellen Daten. Die Rechnungen
wurdenmit demComputerprogrammCAPTURE (Shevelko, 2000;Tolstikhina und Shevel-
ko, 2000)in der Sto�parameter-Darstellungmit atomarenWellenfunktionendurchgef•uhrt.
Experimentelle Daten existierennur f•ur die Sto�systemeXe+ (Melchert, 1987),Cs+ (Peart
et al., 1981a;Kr •udener,1992) und Bi+ (Melchert et al., 1989) bei vergleichsweiseniedri-
gen Relativgeschwindigkeiten. Qualitativ spiegelt sich das von der Theorie vorhergesagte
ansteigendeVerhalten des Wirkungsquerschnittes in den experimentellen Daten f•ur Xe+

und Bi+ wider, auch wenn der experimentell gefundeneAnstieg nicht so steil verl•auft.
Sosind bei sehrniedrigenRelativgeschwindigkeiten die gemessenenWirkungsquerschnitte
deutlich h•oher als die gerechneten. Bei h•oherenGeschwindigkeiten n•ahern sich die expe-
rimentellen Werte den theoretischen Vorhersagenan. Entsprechend der obigenDiskussion
•uber metastabileIonenw•areeinem•ogliche Erkl •arung f•ur dieseDiskrepanzein nicht zu ver-
nachl•assigenderAnteil metastabiler Ionen im Strahl. Die Erzeugungvon Cs+ durch eine
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Abbildung 6.11:GerechneteWirkungsquerschnittevon Shevelko(2000) (d•unne Linie) und
experimentelle Daten von Peart et al. (1981a) (Quadrate) und Kr •udener (1992) (Kr eise)
f•ur das Sto�system Cs+ + Cs+ ! Cs0+ + Cs2+ im Vergleich zu Rechnungenvon Ermo-
laev et al. (1982) (durchgezogeneLinie - totaler Wirkungsquerschnitt,gestrichelteLinie -
Einfang in 6s, gepunkteteLinie - Einfang in 6p und strich-punktierte Linie - Einfang in
5d).

Ober
 •achen-Ionisations-Quelle,wie von Kr •udener(1992)verwendet, f•uhrt jedoch nicht zur
Erzeugungmetastabiler Ionen. Andererseitsist auch zu bedenken, da� geradebei den sehr
niedrigen Relativgeschwindigkeiten die mit atomaren Wellenfunktionen berechneten Wir-
kungsquerschnitte mit unter Umst•andengro�en Fehlernbehaftet seink•onnen.Soliegt der
gemesseneWirkungsquerschnitt f•ur Xe+ bei den drei h•ochsten Relativgeschwindigkeiten
unterhalb dem berechneten Wert. Dies kann mit metastabilenIonen nicht erkl•art werden.
Das gleiche Verhalten ist ansatzweiseauch bei Xe4+ und deutlich ausgepr•agt bei Bi4+ zu
beobachten (sieheAbbildung 6.12).

Der im Vergleich zu Xe+ und Bi+ sehrniedrigeWirkungsquerschnitt von Cs+ wird qua-
litativ ebenfalls von den theoretischen Rechnungen wiedergegeben. Dieserniedrige Quer-
schnitt ist einedirekte Folgeder Edelgaskon�guration desCs+ -Ions. F•ur diesesSto�system
existierenauch Rechnungenvon Ermolaev et al. (1982).Auch hier handelt essich um eine
Zwei-Zustands-N•aherungin der Sto�parameter-Darstellung.Dabei werdenatomareBasis-
funktionen mit ebenen Wellen als Translationsfaktorenverwendet. Abbildung 6.11 zeigt
dieseRechnungen im Vergleich zu den Rechnungen von Shevelko (2000) und den experi-
mentellen Daten von Peart et al. (1981a)und Kr •udener(1992).BeideRechnungenergeben
die gleiche Lage des Maximums bei vr el � 1, unterscheiden sich aber signi�k ant in der
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H•ohe.Im Maximum ergeben die Rechnungenvon Shevelko einenum denFaktor 2 h•oheren
Wirkungsquerschnitt als die Rechnungenvon Ermolaev et al.. Zu niedrigerenund h•oheren
Relativgeschwindigkeiten nimmt die Diskrepanzeherzu. Ein anderesSto�system, f•ur wel-
chesesau�er von Shevelko auch noch andereRechnungengibt, ist der Elektronentransfer
in Ba+ +Ba + St•o�en. Hierf•ur wurden von Srameket al. (1980) f•ur Sto�energien zwischen
25 und 500keV semi-klassische Rechnungendurchgef•uhrt. Die Bewegungder Kerne wurde
durch eine geradlinige,klassische Trajektorie beschrieben. Als Basiszust•ande wurden je-
doch molekulare Eigenzust•ande verwendet, die mit einer multicon�guration valance-bond
(MCVB) Methode(Gallup, 1972a,b)berechnet wurden.Auch hier sind im Vergleich die von
Shevelko berechneten Wirkungsquerschnitte gr•o�er als die von Srameket al. berechneten.
Allerdings ist der Unterschied sehr gering. Die maximale Abweichung im •uberlappenden
Energiebereich betr•agt knapp einenFaktor 2 und liegt im allgemeinensigni�k ant niedriger.

Ermolaev et al. (1982) haben neben den totalen Wirkungsquerschnitten auch die Ab-
h•angigkeit vom Endzustand untersucht, in den das Elektron eingefangenwird. Als Aus-
gangszustandwurde immer ein 5p Zustand betrachtet. Die Ergebnissesind ebenfalls in
Abbildung 6.11dargestellt.Dabei zeigt sich, da� der Einfang in denangeregten6p Zustand
desneutralen Cs der dominante Prozessist. Nur bei sehrniedrigenRelativgeschwindigkei-
ten dominiert der Einfang in den6sGrundzustand.Der Einfang in den fernerbetrachteten
angeregten5d Zustand tr •agt hingegennur unwesentlich zum totalen Wirkungsquerschnitt
bei.

Abbildung 6.12zeigt die von Shevelko (2000)berechnetenWirkungsquerschnitte f•ur die
Sto�systemeX4+ +X 4+ mit X = Xe, Pb, Bi und U. Die experimentellen Daten f•ur die Sto�-
systemeXe4+ , Pb4+ und Bi4+ (Trasslet al., 2000,2001)sind ebenfallseingezeichnet. Keines
dieser drei experimentell untersuchten Sto�systeme gibt die erwartete Abh•angigkeit des
Wirkungsquerschnitts von der Relativgeschwindigkeit auch nur ansatzweisewieder. Diese
Unabh•angigkeit der Messungenvon der Relativgeschwindigkeit wurde oben bereits im Zu-
sammenhangmit metastabilen Zust•anden in den Ionenstrahlen diskutiert. Sie erschwert
einen Vergleich mit der Theorie nat•urlich erheblich. Wie aber bereits bei der Diskussion
der Sto�systemeeinfach geladenerIonenweiter obenerw•ahnt, w•urde man bei metastabilen
Ionen einenh•oherenWirkungsquerschnitt erwarten als von der Theorie f•ur den Grundzu-
stand berechnet. Die Tatsache, da� insbesonderef•ur Bi4+ •uber einen gro�en Bereich der
Relativgeschwindigkeit ein signi�k ant niedrigerer Wirkungsquerschnitt gemessenwurden,
als die Theorie vorhersagt,l•a�t sich somit von experimenteller Seitenicht wegdiskutieren.
Dies und die geringeAnzahl zur Verf•ugung stehendertheoretischer Betrachtungen zeigen
deutlich die Problematik der Behandlungsolcher schweren Vielelektronensysteme,sowohl
von theoretischer als auch von experimenteller Seite.

6.2 Ionisation

Bis vor kurzemgabesnur sehrwenigeexperimentelle Messungenvon Ionisationsquerschnit-
ten in homonuklearenSt•o�en schwerer Ionen. Lediglich Kr •udener(1992), Melchert (1987)
und Melchert et al. (1989)bestimmten absoluteIonisationsquerschnitte f•ur die Sto�systeme
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Abbildung 6.12:GerechneteWirkungsquerschnittevon Shevelko(2000) f•ur die Sto�systeme
X4+ + X4+ ! X3+ + X5+ im Vergleichzu experimentellen Ergebnissen.Theorie: durchge-
zogeneLinie - Xe, gestrichelteLinie - Pb, punktierte Linie - Bi, und strich-punktierte Linie
- U. Experimente (Trassl et al., 2000, 2001): Kreise - Xe, Quadrate - Pb und Dreiecke -
Bi.

Cs+ + Cs+ , Xe+ + Xe+ und Bi+ + Bi+ . Die Ergebnissesind in Abbildung 6.13 dargestellt.
Bemerkenswert ist vor allem der im Vergleich zum Ladungstransfersehr hohe Wirkungs-
querschnitt f•ur die Ionisation im Sto�system Cs+ + Cs+ . Dies ist in •Ubereinstimmung mit
theoretischen Untersuchungen von Olson und Liu (1981). Dieseberechneten die Wechsel-
wirkungsenergiendesX1� +

g Grundzustandesvon Cs+ + Cs+ und desdoppelt angeregten
1� +

g Zustandesvon Cs+ � + Cs+ � mittels einer self-consistent-�eld Methode. Sie fanden,
da� bei niedrigen Energien die Ionisation der dominante Prozessist gegen•uber dem La-
dungstransferund berechneten einen Wirkungsquerschnitt von 3 � 10� 16 cm2 bei einer
Sto�energie von 50 keV (vr el = 0:17 au). DieserWert ist im Einklang mit den Messungen
von Kr •udener.

Deutlich mehr Messungengibt es f•ur den totalen Verlustquerschnitt, d.h. die Summe
aus Ladungstransfer-und Ionisationsquerschnitt. Allerdings wurden auch hier fast aus-
schlie�lic h einfach geladeneIonen untersucht. Tabelle 6.4 gibt einen •Uberblick, •uber die
untersuchten Sto�systememit einfach geladenenIonen.Eine ausf•uhrliche Diskussion�ndet
sich in Melchert (1997).

Die erstenMessungenan mehrfach geladenenIonen wurden von Kim und Janev(1987)
an denSto�systemenAr 3+ + Ar 3+ und Kr 3+ + Kr 3+ durchgef•uhrt. Auch hier wurdenur der
totale Verlustquerschnitt gemessen.Das Experiment selbst unterscheidet sich signi�k ant
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Abbildung 6.13:AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Ionisationsreaktionen X+ + X+ !
X+ + X2+ + e� mit X = Xe (Kr eise) (Melchert, 1987), Bi (Quadrate) (Melchert et al.,
1989) und Cs (Rauten) (Kr •udener, 1992).

von den sonst •ublichen crossed-beamsbzw. merged-beamsExperimenten, die zur Untersu-
chung von Ion-Ion-St•o�en zum Einsatz kommen.Im Experiment von Kim und Janevwird
der einlaufendeIonenstrahl zun•achst in einemDipolmagnetenabgelenktund nach Impuls
und Ladung analysiert. Der Strahl durchl•auft dann unter UHV-Bedingungendie Wechsel-

Ion vr el Referenzen
Li+ 0.46{1.60au Watts et al. (1984); Peart et al. (1981b)
Na+ 0.18{0.39au Peart et al. (1981d)
K+ 0.14{0.30au Peart et al. (1981d)
Rb+ 0.10{0.20au Peart et al. (1981d)
Xe+ 0.08{0.45au Angel et al. (1980); Melchert (1987)
Cs+ 0.05{0.46au Kr •udener(1992); Peart et al. (1981c)

Dunn et al. (1979); Neill et al. (1982)
Tl + 0.11{0.18au Forrest et al. (1982)
Bi+ 0.05{0.14au Melchert et al. (1989)

Tabelle 6.4: •Uberblick •uber die homonuklearen Sto�systeme einfach geladenerIonen, f•ur
die absoluteVerlustquerschnittegemessenwurden, mit Angabe desuntersuchtenBereichs
der Relativgeschwindigkeiten.
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Abbildung 6.14: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Ionisationsreaktionen X4+ + X4+

! X4+ + X5+ + e� mit X = Ar (Kr eise), Kr (Quadrate) und Xe (Rauten) (Diehl et al.,
2001).

wirkungszoneund tri�t schlie�lic h auf einenelektrostatischenSpiegel.Dieserre
ektiert den
Ionenstrahl in sich selber, so da� der zur•ucklaufende Strahl in der Wechselwirkungszone
den hinlaufendenStrahl •uberlagert. Der schon erw•ahnte Dipolmagnet trennt im Wechsel-
wirkungsbereich umgeladeneReaktionsprodukte vom direkten Strahl. Man kann somit von
einemfolded-beam Experiment sprechen.

Von Kim und Janev wurden nur die beiden Verlustquerschnitte � = (6:1 � 1:7) �
10� 16 cm2 f•ur Ar 3+ + Ar 3+ und � = (2:9 � 0:8) � 10� 16 cm2 f•ur Kr 3+ + Kr 3+ bei jeweils
60 keV Schwerpunktsenergie(vr el = 0:35 au bzw. vr el = 0:24 au) gemessen.DieseWerte
sind gr•o�er als fast alle Verlustquerschnitte f•ur homonukleare St•o�e einfach geladenerIo-
nen.Allerdings ist die Zuverl•assigkeit dieserErgebnissenicht unumstritten. Der prinzipielle
Vorteil, nur einenIonenstrahl zu ben•otigen, ist gleichzeitig der gravierendsteNachteil. Die
in der Wechselwirkungszone•uberlagertenStrahlen k•onnennicht unabh•angig von einander
beein
usst werden.Somit mussdasExperiment sehrkritisch auf die Ionenoptik reagieren.
Auch die Bestimmung des Strahl•uberlapps bzw. dessenVariation w•ahrend der Messung
sind deutlich schwieriger zu bestimmen,als z.B. bei dem Giessenercrossed-beamsExperi-
ment (sieheauch Abschnitt 2.1).

Erst Diehl et al. (2001) gelangdie Messungvon Ionisationsquerschnitten f•ur vierfach
geladeneAr-, Kr- und Xe-Ionen.Die Ergebnissesind in Abbildung 6.14 dargestellt. Die
Abbildung zeigt auch deutlich die Problematik solcher Messungen.Im Vergleich zu ein-
fach geladenenIonen erforderndie deutlich geringerenIonenstr•omebei vierfach geladenen
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Ionen eine entsprechend l•angereMesszeit.Allerdings kann dieseauch nicht unbegrenzt
verl•angert werden, da es mit zunehmenderMesszeitschwieriger wird, die Konstanz der
Strahlparameter und des •Uberlapps zu garantieren. Weiterhin •andert bei der Ionisation
nur ein Ion seineLadung. Damit kann die beim Ladungstransferangewandte Koinzidenz-
methode zur e�ektiv en Unterdr•uckung desUntergrundesnicht eingesetztwerden.Der um
Gr•o�enordnungen h•ohereUntergrund bei Messungendes Ionisationsquerschnittes ist die
wesentliche Ursache des gro�en statistischen Fehlers,der in Abbildung 6.14 zu erkennen
ist. Da die eigentliche Messgr•o�e der totale Verlustquerschnitt ist, von dem der Wirkungs-
querschnitt f•ur den Elektronentransfer abgezogenwerden muss,geht nat•urlich auch noch
der Fehler des letzteren ein. Der Fehler f•ur den Transferquerschnitt ist jedoch gegen•uber
dem desVerlustquerschnittes vernachl•assigbar.

Neben dem hohenstatistischen Fehler zeigenaber auch die Wirkungsquerschnitte der
drei Ionensortenim Vergleich untereinanderein sehr inkonsistentes Bild. F•ur das Sto�sy-
stemXe4+ + Xe4+ beobachtet man denerwarteten Anstieg desWirkungsquerschnittes mit
der Relativgeschwindigkeit. Im Vergleich zu einfach geladenenIonen (Abb. 6.13) ist der
Anstieg jedoch deutlich steiler. Zudem l•a�t sich eineSchwelle bei vr el � 0:14 au (entspre-
chend 32 keV Schwerpunktsenergie)erkennen.Im Vergleich zur Ionisationsenergievon ca.
54 eV aus dem Grundzustand von Xe4+ erscheint dieseSchwelle sehrhoch. Im Gegensatz
hierzu zeigendie Wirkungsquerschnitte f•ur die anderenSto�systeme, Ar 4+ + Ar 4+ und
Kr 4+ + Kr 4+ , •uberhaupt keine signi�k ante Abh•angigkeit von der Relativgeschwindigkeit.
Entsprechend obiger Diskussionbeim Elektronentransfer w•are ein signi�k anter Anteil me-
tastabiler Ionen im Strahl eine m•ogliche Erkl •arung f•ur diesesVerhalten. Bemerkenswert
ist dabei jedoch, da� im Falle desLadungstransfersgeradef•ur Xenon der h•ochste Anteil
an metastabilenIonen festgestelltwurde.

Wie bei der DiskussiondesElektronentransferquerschnitts bereitsdeutlich wurde, wird
dort die Abh•angigkeit von der Relativgeschwindigkeit immer ausgepr•agter, je niedriger der
Ladungszustandist (sieheAbbildungen 6.1, 6.2 und 6.4). Dies l•a�t sich auch beim Ioni-
sationsquerschnitt beobachten. Abbildung 6.15 zeigt die k•urzlich von Diehl et al. (2004)
gemessenenIonisationsquerschnitte f•ur Ar 2+ , Kr 2+ und Xe2+ . Sowohl f•ur Ar als auch f•ur
Xe l•a�t sich hier ein deutlicher Anstieg desWirkungsquerschnitts mit der Relativgeschwin-
digkeit beobachten. Dieser Anstieg verl•auft f•ur Xe steiler als f•ur Ar. Eine klare Einsatz-
schwelle kann f•ur Xe nicht beobachtet werden, deutet sich aber durch Extrapolation an.
F•ur Ar hingegenist wiederein Schwellenverhalten erkennbar. Der Wert bei der niedrigsten
Geschwindigkeit mit dem, physikalisch nicht sinnvollen, negativen Wirkungsquerschnitt
f•allt dabei auf. Der angegebene Fehlerbalken zeigt jedoch nur die Standardabweichung,
so da� der Messwert nicht in einemWiderspruch zu einemWirkungsquerschnitt von Null
steht. F•ur Kr ist die Lage nicht ganz so deutlich. Auf den ersten Blick ist keine signi�-
kante Abh•angigkeit desWirkungsquerschnitts von der Relativgeschwindigkeit erkennbar.
Ber•ucksichtigt man jedoch wieder,da� der dargestellteFehlernur die Standardabweichung
wiedergibt, sow•areauch ein leichter AnstiegdesWirkungsquerschnitts mit dengemessenen
Daten vereinbar. Dies zeigt deutlich einen Bedarf nach weiteren Messungenmit besserer
Statistik, die jedoch sehrschwer durchzuf•uhren sind.

Abbildung 6.16schlie�lic h zeigt die gemessenenWirkungsquerschnitte f•ur die dreifach
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Abbildung 6.15: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Ionisationsreaktionen X2+ + X2+

! X2+ + X3+ + e� mit X = Ar (Kr eise), Kr (Quadrate) und Xe (Rauten) (Diehl et al.,
2004).

geladenenIonen Ar 3+ und Kr 3+ (Br •auning et al., 2003b).Eine signi�k ante Abh•angigkeit
von der Relativgeschwindigkeit ist nicht zu beobachten. Ebenfallsdargestellt sind die aus
denMessungenvon Kim und Janev(1987)durch Abzug desElektronentransferquerschnitts
(Br •auning et al., 2003b) abgeleitetenIonisationsquerschnitte bei 60 keV Schwerpunkts-
energie.Sie liegen konsistent •uber den anderenMessungen.Neben den oben erw•ahnten
Problemendes folded-beam Experiments von Kim und Janev ist auch ein Ein
uss meta-
stabiler Ionen nicht ausgeschlossen.Die fehlendeAbh•angigkeit der Wirkungsquerschnitte
von der Relativgeschwindigkeit legt dieseAnnahme nahe.

Die hier diskutierten Daten zeigen deutlich, da� die Bestimmung von Ionisations-
querschnitten in homonuklearenSt•o�en schwerer Ionen insbesonderef•ur h•ohereLadungs-
zust•andesehrschwierig ist und gro�e Fehlerquellenaufweist. Auch liegennoch keinetheore-
tischen Untersuchungenvor, mit denendie Messungenverglichen werdenk•onnten. Hier ist
von theoretischer als auch von experimenteller Seiteein deutlicher Bedarf vorhanden.Dies
gilt insbesonderef•ur dasProblem der metastabilenIonenvon demdie MessungendesIoni-
sationsquerschnitts genausobetro�en sind wie die desElektronentransferquerschnitts. Da,
wie oben diskutiert, die Anteile metastabiler Ionen nur schwer zu unterdr•ucken sind, sind
vor allem theoretische Untersuchungenn•otig, welche die m•oglichen metastabilenZust•ande
identi�zieren und bei der Berechnung der Querschnitte ber•ucksichtigen.



6.3 In tensit •atsv erluste in Beschleunigern und Speicherringen 123

0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4
vrel [au]

1e-18

1e-17

1e-16

ab
so

lu
te

 c
ro

ss
 s

ec
tio

n 
[c

m
2 ]

Ar
Kr
Ar
Kr

Abbildung 6.16: AbsoluteWirkungsquerschnittef•ur die Ionisationsreaktionen X3+ + X3+

! X3+ + X4+ + e� mit X = Ar (Kr eise) und Kr (Quadrate). GeschlosseneSymbole
repr•asentieren Messungenvon Br•auning et al. (2003b), o�ene Symbole die Messungen
von Kim und Janev (1987) nach AbzugdesWirkungsquerschnittesf•ur Elektronentransfer
(Br •auning et al., 2003b).

6.3 In tensit •atsv erluste in Beschleunigern und Spei-
cherringen

Unter Kenntnis der obendiskutierten Wirkungsquerschnitte f•ur Elektronentransfer und Io-
nisation ist esm•oglich, Verluste in Speicherringenund Beschleunigernaufgrund von intr a-
beam St•o�en abzusch•atzen. Hierbei ist zu beachten, da� unter dem Begri� " intr a-beam
St•o�e" im folgendengrunds•atzlich ladungs•anderndeSt•o�e zu verstehensind im Gegensatz
zum gel•au�gen Ausdruck " intr a-beam scattering", unter dem man im Allgemeinendie ela-
stische Streuungder Ionen im Strahl untereinanderversteht. Erste Absch•atzungenwurden
von Melchert et al. (Melchert und Salzborn, 1988;Melchert et al., 1989)f•ur dasHIBALL II
Szenario(HIBALL II) auf Grundlageder Daten f•ur dasSto�system Bi+ +Bi + durchgef•uhrt.
Danach k•onnenVerluste von bis zu 1.7%erwartet werden.

Zur Bestimmung der Verluste durch intr a-beam St•o�e ist esnotwendig, den Wirkungs-
querschnit � C f•ur Elektronentransfer (Gleichung 6.2) und � I f•ur Ionisation (Gleichung 6.3)
getrennt als Funktion der Relativgeschwindigkeit zu kennen. Der Verlustquerschnitt �
durch intr a-beam St•o�e ergibt sich dann zu

� = 2(2� C + � I ) (6.11)
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Der Wirkungsquerschnitt � C ist mit dem Faktor 2 zu wichten, da hierbei beide am Sto�
beteiligten Ionen ihre Ladung •andern und somit f•ur die Strahlf•uhrung verloren gehen.Bei
der Ionisation, � I , geht nur ein Ion durch Ladungs•anderung verloren. Die Wichtung der
Summemit dem Faktor 2 schlie�lic h ber•ucksichtigt, da� in intr a-beam St•o�en die Ionen
ununterscheidbar sind, d.h. jedes der beiden Ionen kann prinzipiell das Elektron verlie-
ren oder im Falle des Transfersgewinnen.In den crossed-beams Experimenten hingegen
ist immer festgelegt,welcher Strahl den Elektronenverlust erleidet. Damit ist auch sofort
erkennbar, da� die Kenntnis des fr •uher meist gemessenenElektronenverlustquerschnittes
(siehe Tabelle 6.4) als Summevon � C und � I nicht ausreichend ist, um Absch•atzungen
•uber Verluste in Speicherringenzu erhalten.

Die ReaktionsrateR(t) ergibt sich dann durch Integration •uber dasStrahlvolumenund
die Teilchendichte zu

R(t) =
1
2

Z

V
n2(~r ; t)h� vr eli dV (6.12)

wobei n(~r ; t) die orts- und zeitabh•angigeTeilchendichte desStrahls ist. Der Ratenkoe�zien t
h� vr eli ergibt sich aus dem Verlustquerschnitt � durch Faltung mit der Verteilung f (vr el)
der Relativgeschwindigkeiten der Ionen zu

h� vr el i =
Z 1

0
� (vr el)vr elf (vr el)dvr el (6.13)

wobei hier nochmal die explizite Abh•angigkeit desVerlustquerschnittes � von der Relativ-
geschwindigkeit vr el angegeben wurde.

Nebendenobendiskutierten Problemenbei der Bestimmung desWirkungsquerschnitts
liegt die Problematik bei der L•osungdieserGleichungen insbesonderein der notwendigen
Kenntnis der Teilchendichte und der Geschwindigkeitsverteilung. Die mittlere longitudinale
Relativenergieder Ionen im Strahl ist bestimmt durch die Impulsunsch•arfe � p zu

� E long =
1
2

M c2� 2

 
� p
p

! 2

(6.14)

wobei M die Ionenmasseunf � = v=cdie Ionengeschwindigkeit sind. DieseImpulsunsch•arfe
kann in modernenSpeicherringen, gegebenenfallsdurch Einsatz einesElektronenk•uhlers,
stark minimiert werden.Mit denin Tabelle6.5angegebenenWertenf•ur einenhypothetischen
Speicherring f•ur die Kernfusion ergibt sich eine mittlere longitudinale Relativenergievon
Ekin = 32 eV.

Die mittlere transversaleRelativenergiehingegenist durch die Anzahl der Betatron-
Oszillationen Q bestimmt, welche die Ionen um die Sollbahn ausf•uhren, und die mittlere
Emittanz � r ms . Sie ergibt sich zu:

E tr = Ekin � 
 � r ms
Q
R

(6.15)

wobei R der Ringradius und 
 = 1=
p

1 � � 2 der relativistische Faktor ist. Mit den in
Tabelle 6.5 angegebenenWerten ergibt sich damit eine mittlere Relativenergievon E tr =
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Ion Bi+

kinetische EnergieEkin 10 GeV
Anzahl der Ionen N0 3:12� 1015

gespeicherte Energie 5 MJ
Geschwindigkeit � = v=c 0.309
mittlere Emittanz � r ms 2� � 10� 6 m rad
Betatron-Oszillationen Q 13.46
Ringradius R 110m
Impulsunsch•arfe � p=p 5:7 � 10� 5

Tabelle6.5:Parameterf•ur einenSpeicherring in einemtypischenFusionsszenario(Budicin
et al., 1993)

2:5 keV. Die longitudinale Relativbewegung im Ionenstrahl kann also im Vergleich zur
transversalenBewegungvernachl•assigtwerden.

Ein M•oglichkeit, die transversaleGeschwindigkeitsverteilung zu beschreiben, besteht in
der Annahme,die transversaleBewegungder Ionenentsprechendeinemzwei-dimensionalen
Gasmit der Temperatur

kT = Ekin � 
 � r ms
QH

R
(6.16)

durch eineMaxwell-Verteilung

f (vr el) = 4�
� m

2� kT

� 1:5

v2
r ele

� mv 2
r el =2kT (6.17)

zu beschreiben (Melchert et al., 1989; Budicin et al., 1993). Allerdings sind nach der
Maxwell-Verteilung beliebig hohe Geschwindigkeiten m•oglich, auch wenn deren Wahr-
scheinlichkeit immer geringer wird. Die physikalische Begrenzungder maximalen Strahl-
ausdehnung durch die W•ande der Strahlrohre setzt aber auch eine physikalisch sinnvolle
obere Grenzef•ur die maximale transversaleRelativgeschwindigkeit im Strahl. Dem kann
dadurch Rechnung getragenwerden,da� in Gleichung 6.13dasIntegral nicht bis Unendlich
ausgef•uhrt wird, sondernnur bis zu einer maximalen Geschwindigkeit vmax . Die Normie-
rung der Verteilungsfunktion f (vr el) •uber diesenreduzierten Integrationsbereich ist dabei
sicherzustellen. Abbildung 6.17(Melchert et al., 1989)zeigt die Abh•angigkeit desVerlustes
von der oberenIntegrationsgrenzef•ur denerstenSpeicherring desHIBALL II Szenariosmit
Ekin = 10 GeV, � r ms = 7:5� 10� 6 m rad, QH = 9:85, R = 118m und N0 = 1:56� 1014 Bi+

Ionen (HIBALL II). Wie weiter unten diskutiert wird, wurde eine homogeneStrahldichte
mit einem Strahlradius von 1.5 cm angenommen.Die erwarteten Verluste sind zun•achst
sehrstark abh•angigvon der Wahl der oberenIntegrationsgrenze.Erst ab etwa Emax � 5kT
geht der erwartete Verlust in eine S•attigung. Der Anteil derart hoher Geschwindigkeiten
an der Maxwell-Verteilung wird vernachl•assigbargering.

Eine weitere Vereinfachung ergibt sich durch die Annahmeeiner homogenenDichte im
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Abbildung 6.17:Erwarteter Strahlintensi•atsverlust im ersten Speicherring desHIBALL II
Szenariosf•ur Bi+ -Ionen als Funktion der maximalentransversalenRelativenergie f•ur eine
Strahltemperatur von kT = 12:5 keV und einer homogenenStrahldichtevon 1:2� 109 cm� 3

(Melchert et al., 1989).

Strahl:

n(~r ; t) = n(t) =
N (t)

V
(6.18)

Das Stahlvolumen wird bestimmt durch die L•ange des Strahls lb (d.h. bei gebunchten
Strahlen die Summe aller Bunchl•angen) und die mittlere Ausdehnung hxi und hyi des
Strahlessenkrecht zur Bewegungsrichtung. Die mittlere Ausdehnung ist gegeben durch die
Emittanz und die Betatron-Funktionen �̂ H ;V zu:

hxi =
1
2

q
� r ms �̂ H , hyi =

1
2

q
� r ms �̂ V (6.19)

Hierbei wurde die gleiche Emittanz in horizontaler und vertikaler Richtung angenommen.
Strenggenommensind die Betatron-Funktionen aufgrund der diversenionenoptischen Ele-
mente abh•angigvom Ort im Speicherring und damit f•ur die Ionenaufgrund ihrer Bewegung
abh•angig von der Zeit. Zur Fokussierungin Speicherringen werden jedoch Quadrupol-
Magnetebenutzt. Diesehaben die Eigenschaft, da� eineFokussierungin der horizontalen
Achse zu einer Defokussierungin der vertikalen Achse f•uhrt und umgekehrt. Die in Ab-
bildung 6.18 dargestellten und von Budicin et al. (1993) berechneten horizontalen und
vertikalen Betatron-Funktionen zeigendiesdeutlich. Die Fl•ache desStrahlessenkrecht zur
Strahlachsekann also im Allgemeinenals konstant angesehenwerdenund durch die mitt-
lere Betatron-Funktion �̂ = R=Q und die Emittanz � r ms bestimmt werden. Damit ergibt
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Abbildung 6.18:Von Budicin et al. (1993) berechnetehorizontale und vertikale Betatron-
Funktionen f•ur ein Speicherringsegment mit folgender Abfolge ionenoptischerElemente:
QF,V1,D,V1,QD,V1,D,V1,QF,V2,Qd,V2,QF,V1,D,V1,QD,V1,D,V1,QF. Es bedeuten:V1
- drift (0.5 m), V2 - drift (4 m), D - Dipolmagnet(3 m, 3.27� ), QF - Quadrupol (1 m,
45.7 T/m) und QD - Quadrupol (1 m, -45.7 T/m).

sich dasStrahlvolumen zu

V = � � r ms
R
Q

lb (6.20)

Die Abweichungenvon der sobestimmten mittleren Strahldichte zur tats•achlichen Strahl-
dichte liegen dabei typischerweise innerhalb von 20% (Trassl et al., 2000, 2001). Budi-
cin et al. konnten ferner zeigen,da� die Ber•ucksichtigung von zeitabh•angigenBetatron-
Funktionen systematisch zu niedrigerenVerlustabsch•atzungenf•uhrt als einemittlere Beta-
tron-Funktion. Da die Verwendungzeitabh•angigerBetatron-Funktionen sehraufwendig ist
und von der tats•achlichen Struktur der ionenoptischen Elemente im Ring abh•angt, recht-
fertigt sich die Verwendungeinermittleren Betatron-Funktion zur Berechnung einesoberen
Grenzwertesvon Strahlverlusten.

Abbildung 6.19zeigt die von Budicin et al. berechnetenVerluste f•ur den in Tabelle 6.5
aufgef•uhrten Speicherring f•ur Bi+ und Au � Ionen als Funktion der Emittanz. Beide Ionen
zeigengegens•atzliche Tendenzenaufgrund der Abh•angigkeit ihrer Wirkungsquerschnitte
von der Relativgeschwindigkeit. Bei Bi+ steigensowohl Ionisations- (Abbildung 6.13) als
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Abbildung 6.19: Erwartete Strahlintensit•atsverlusteals Funktion der Emittanz bei 1 ms
Speicherzeitund den in Tabelle 6.5 aufgef•uhrten Parametern f•ur Bi+ (Quadrate) und Au�

(Kr eise) (Budicin et al., 1993). Als maximale transversaleRelativenergie wurde Emax =
4kT angenommen.

auch Transferquerschnitt (Abbildung 6.10)mit der Relativgeschwindigkeit an. Da die Rela-
tivgeschwindigkeit entsprechenddenGleichungen6.16und 6.17mit der Emittanz zunimmt,
f•uhrt dies bei hohenEmittanzen zu h•oherenVerlusten. Zwar nimmt nach Gleichung 6.20
auch das Strahlvolumen zu und damit die Teilchendichte im Strahl ab, doch kann dies
o�enbar f•ur Bi+ -Ionen die Verlustedurch denzunehmendenVerlustquerschnitt nicht kom-
pensieren.

Ein anderesVerhaltenzeigendie Au � -Ionen.Hier ist der Verlustquerschnitt nahezuun-
abh•angigvon der Relativgeschwindigkeit (Schulze,1993).Entsprechendnehmendie Strahl-
verluste mit steigenderEmittanz ab, da hier die Strahldichte der dominierendeFaktor ist.
Allein vom Standpunkt der Intensit•atsverlustedurch intr a-beamSt•o�e betrachtet, h•angt die
Frage nach der optimalen Strahlemittanz stark vom Verhalten der Wirkungsquerschnitte
f•ur Ionisation und Elektronentransfer mit der Relativgeschwindigkeit ab.

F•ur vierfach geladeneIonen wurden entsprechende Verlustabsch•atzungen von Trassl
et al. (2000,2001)f•ur Xe, Pb sowie Bi und Diehl et al. (2001) f•ur Ar, Kr sowie Xe durch-
gef•uhrt. Da f•ur Pb4+ und Bi4+ Daten zum Ionisationsquerschnitt nicht vorliegen, wurde
von Trassl et al. analogzu den Verh•altnissenbei Bi+ , wo dieserimmer kleiner ist als der
Elektronentransferquerschnitt, als ung•unstigster Fall angenommen,da� beide Wirkungs-
querschnitte identisch sind. Wie insbesonderedie MessungendesIonisationsquerschnittes
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Abbildung 6.20:Erwartete Strahlintensit•atsverlusteals Funktion der Emittanz bei 1 s Spei-
cherzeitund den in Tabelle 6.6 aufgef•uhrten Parametern f•ur Ar4+ (Quadrate), Kr 4+ (Qua-
drate) und Xe4+ (Rauten) (Diehl et al., 2001). Als maximale transversaleRelativenergie
wurde Emax = 5kT angenommen.

von Xe4+ zeigen,ist dieseAnnahme nicht notwendigerweisegerechtfertigt. Insbesondere
zeigensich, wie oben diskutiert, auch starke Unterschiede in der Abh•angigkeit von der
Relativgeschwindigkeit zwischen den Wirkungsquerschnitten f•ur Ionisation und Elektro-
nentransfer.

Die von Diehl et al. berechneten Verluste f•ur Ar 4+ , Kr 4+ und Xe4+ als Funktion der
Emittanz sind in Abbildung 6.20 dargestellt. Als Berechnungsgrundlagewurde dabei ein
hypothetischer 100 Tm Speicherring mit einem Radius von 127 m angenommen.Die re-
levanten Parameter sind in Tabelle 6.6 angegeben. F•ur Ar 4+ und Kr 4+ nimmt der zu
erwartendeVerlust mit der Emittanz ab. Diesist auf die Energieunabh•angigkeit desgemes-
senenIonisationsquerschnittes und die relativ schwache Energieabh•angigkeit desElektro-
nentransferquerschnitts zur•uckzuf•uhren. Bei Xe4+ kann ein leichter Anstieg desVerlustes
mit der Emittanz erwartet werden, der vom starken Anstieg des Ionisationsquerschnittes
mit der Relativgeschwindigkeit kommt.

NeuereUntersuchungen von I. Hofmann (pers•onliche Mitteilung) mittels Monte-Carlo
Simulationen f•uhrten zu einerN•aherungdesRatenkoe�zien ten, welchenebendemVerlust-
querschnitt nur die mittlere Relativgeschwindigkeit enth•alt. Dazu wird der experimentelle
Verlustquerschnitt nach Gleichung 6.11durch ein Polynom 2. Ordnung angen•ahert:

� = � 0 + � 1vr el + � 2v2
r el (6.21)
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Ion Bi+

kinetische EnergieEkin 127MeV/u
Anzahl der Ionen N0 8 � 1012

mittlere Emittanz � r ms 12� � 10� 6 m rad
Betatron-Oszillationen Q 12
Ringradius R 127m
Speicherzeit 1 s
Bunching Faktor 0.5

Tabelle 6.6: Parameter f•ur einen hypothetischen100 Tm Speicherring.

Mit einer mittleren Relativgeschwindigkeit vr ms von

vr ms =
1
2

� 
 c

s

� r ms
Q
R

(6.22)

erh•alt man dann als N•aherungf•ur den Ratenkoe�zien ten

h� vr eli = (1:8� 0 + 4� 1vr ms + 11� 2v2
r ms )vr ms (6.23)

Die sich in dieser N•aherung ergebenden Verluste f•ur den hypothetischen 100 Tm Spei-
cherring sind in Abbildung 6.21 (Br •auning et al., 2002) als Funktion der Strahlenergie
dargestellt. F•ur die Rechnungen mit Pb4+ und Bi4+ wurden nur die Elektronentransfer-
querschnitte ber•ucksichtigt. Vergleicht man mit denentsprechendenRechnungenvon Diehl
et al. in Abbildung 6.20, so erkennt man, da� die zu erwartenden Verluste systematisch
geringer sind. Ferner ergibt sich in dieser N•aherung ein geringererVerlust von Kr 4+ im
Vergleich zu Ar 4+ . Im Falle der N•aherungauf Basiseiner Strahltemperatur hingegensind
die Verh•altnisse bei diesenbeiden Ionen genau umgekehrt. Der Grund liegt in der un-
terschiedlichen Wichtung der Relativgeschwindigkeiten. Bei der N•aherungauf Basiseiner
Strahltemperatur werdendurch die Maxwell-Verteilung auch niedrigeRelativgeschwindig-
keiten mit ber•ucksichtigt, bei denender Verlustquerschnitt von Ar 4+ aufgrund der starken
Geschwindigkeitsabh•angigkeit geringerist als der von Kr 4+ . Dies ist nicht der Fall bei der
obigenN•aherung,wo nur der Wirkungsquerschnitt bei der mittleren Relativgeschwindig-
keit von Bedeutungist.

Eine exakte Berechnung von Verlusten in Speicherringen (und Beschleunigern) w•urde,
bei genauerKenntnis der relevanten Wirkungsquerschnitte, einegenaueKenntnis der orts-
abh•angigenDichte- und Geschwindigkeitsverteilung im Strahl entlang desgesamten Ringes
unter Ber•ucksichtigung aller ionenoptischer Elemente notwendig machen. Prinzipiell mag
dies z.B. durch Monte-Carlo Simulation realisierbar sein, doch ist der n•otige Rechenauf-
wand noch zu hoch. Dennoch erlauben die hier vorgestelltenN•aherungenzumindest eine
Absch•atzung der Gr•o�enordnung der zu erwartenden Verluste. Viel entscheidenderist die
Kenntnis der Abh•angigkeit desWirkungsquerschnitts von der Relativgeschwindigkeit. Wie
gezeigt,hat dieseeinenentscheidendenEin
uss z.B. auf die Frage,welcheEmittanz im Hin-
blick auf Verluste am g•unstigsten ist. Sollten in Zukunft Beschleuniger mit noch h•oheren
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Abbildung 6.21: Erwartete Strahlintensit•atsverlusteals Funktion der Strahlenergie bei 1 s
Speicherzeitund den in Tabelle 6.6 aufgef•uhrten Parametern (Br •auning et al., 2002).

Strahlintensit•aten f•ur, aufgrund der Raumladung,niedrig geladeneIonen geplant werden,
so kann dieseinenentscheidendenEin
uss auf die Planung haben.

Es bleibt noch die Frage nach dem oben intensiv diskutierten Ein
uss metastabiler
Ionen o�en. Immer mehr Beschleuniger werdendurch EZR-Quellen gespeist, wie z.B. der
Hochladungsinjektor (HLI) bei der GSI, Darmstadt. Damit treten auch hier metastabile
Ionen auf, die bei Lebensdauernim Bereich von Millisekunden zumindest in der Anfangs-
phaseder Beschleunigung eine Rolle spielen werden. Bei Speicherzeiten im Bereich von
einer Sekundeund mehr hingegen,werden alle metastabilen Ionen bereits zerfallen sein.
Da aber metastabile Ionen zu einer Erh•ohung der Wirkungsquerschnitte geradebei nied-
rigen Relativgeschwindigkeiten f•uhren, k•onnen die oben vorgestelltengemessenenDaten
zumindestzur Absch•atzung eineroberenGrenzef•ur Intensit•atsverluste verwendetwerden.
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Kapitel 7

Ausblic k

Wenn ein Forschereine Formel entwickelthat, die innerhalbeinesbestimmten
Bereichesein vollst•andige Beschreibungder Ph•anomenegibt, so mag er voll
Genugtuungsein. W•are es da nicht richtiger, wenn er sagenw•urde: "So ein
Pech, auf dieseWeise kann ich •uber die Natur nichts mehr heraus�nden."

Sir Arth ur Eddington1

Obwohl die hier vorgestelltenExperimente sicherlich einige wichtige Fragen und Pro-
blemeder atomaren,und molekularen,Sto�physik l•osenkonnten, warten noch vieleweitere
Problemeauf ihre L•osung.Einige lassensich vielleicht mit geringf•ugigenVerbesserungen
gegenw•artig vorhandenerexperimenteller Anlagen l•osen.Andere wiederum werden v•ollig
neue experimentelle Methoden oder auch Beschleunigeranlagenverlangen, wie z.B. das
noch weitgehendunerforschte Gebiet der atomarenSto�physik mit Antiprotonen. So gibt
es derzeit ein starkes Interesseam Bau einesAntiprotonen-Speicherings im Rahmen des
geplanten Ausbausder Gesellschaft f•ur Schwerionenforschung zur Untersuchung atomphy-
sikalischer Prozesseim Sto� mit Antiprotonen.

Aber auch die M•oglichkeiten der in den vorangegangenenKapiteln vorgestelltenMe-
thoden sind bei weitem noch nicht ausgesch•opft. Wie der Vergleich von Rechnungen auf
Grundlage der Basis Generator Methode mit experimentellen Messungenzum Ladungs-
transfer in Quasi-Einelektronensystemen(Kapitel 3.3) gezeigt hat, kann es, auch wenn
viele Sto�systeme gut beschrieben werden, bei einzelnenF•allen zu Abweichungen kom-
men, deren Verst•andnis zur vollst•andigen Beschreibung von Sto�prozessendurchaus bei-
tragen wird. Die Untersuchung von Ion-Ion-St•o�en mit ihrer M•oglichkeit, entsprechend
den theoretischen Annahmen geziehlt pr•aparierte Sto�systeme zur Verf•ugung zu stellen,
ist dabei von gro�em Wert. Wie in Kapitel 3.2 diskutiert, sind H+ + H und He2+ + He+

die bisher einzigenuntersuchten resonanten Einelektronenysteme. Rechnungen existieren
jedoch auch f•ur dasSystemLi3+ + Li2+ . Derenexperimentelle •Uberpr•ufung z.B. wird eines
der n•achsten Experimente am GiessenerIon-Ion-Experiment sein (A. Thei�, private Mit-
teilung). Neben den totalen Wirkungsquerschnitten werden zuk•unftige Experimente sich

1zitiert in Astrophysical Journal 101, 133 (1945), deutscher Text aus: R.L. Weber und E.Mendoza,
1981,Kabinett physikalischerRarit •aten (Vieweg Verlag) p. 104.
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verst•arkt auch auf di�erentielle Wirkungsquerschnitte konzentrieren, da dieseeinewesent-
lich strengere•Uberpr•ufung derTheorienergeben.Erstewinkeldi�erentielle Untersuchungen
konnten dabei schon am GiessenerIon-Ion-Experiment durchgef•uhrt werden (Kr •udener,
1992;Pfei�er et al., 1995;Kr •udener et al., 1997;von Diemar, 1998). Neben winkeldi�e-
rentiellen Wirkungsquerschnitten sind dabei auch zustandsselektive Wirkungsquerschnitte
beim Ladungstransferin nicht-resonanten Sto�systemen von gro�er Bedeutung. Wie die
Diskussionin Kapitel 3.3 gezeigthat, gibt eshier deutliche Unterschiede in den einzelnen
theoretischen Beschreibungenbez•uglich der H•au�gkeit bestimmter Endzust•ande, obwohl
die absoluten Wirkungsquerschnitte zum Teil •ubereinstimmen.Die Realisierbarkeit, den
Endzustandbeim Ladungstransferin einemIon-Ion-Sto�experiment zu bestimmen,konn-
te bereits von Pfei�er et al. (1999) gezeigtwerden.

Auch bei schweren Ionen mit vielen Elektronen besteht ein Bedarf, die Untersuchung
von ladungs•anderndenIon-Ion-St•o�en auszudehnen.Da geradebei den hier betrachteten
niedrigenEnergiendie theoretische Beschreibung schwierig ist, ist man bei der Anwendung
in verwandten Gebietenwie der Plasmaphysik bei vielen Rechnungen auf experimentelle
Daten angewiesen,wenn Ion-Ion-St•o�e ber•ucksichtigt werdenm•ussen.Hierbei stellen sich
vor allem drei Probleme.Erstens ist die Frage zu beantworten, bis zu welchem Ladungs-
zustand in Plasmenoder den in Kapitel 6 diskutierten Beschleunigernund Speicherringen
•uberhaupt ladungs•anderndeIon-Ion-St•o�e von Bedeutungsind. Dies erfordert eine syste-
matische Ausdehnung der Messungenauf h•ohereLadungszust•ande. Mit modernen EZR-
Quellensollten Experimente mit Ladungszust•andenbis q = 7{8 durchausrealisierbarsein.
Zweitenszeigendie erstenUntersuchungen,da� auch bei mehrfach geladenenIonen die Io-
nisation im Sto� nicht unbedingt vernachl•assigbarist. Die bisher vorhandenenDaten sind
aber noch mit gro�en Unsicherheiten behaftet aufgrund der experimentellen Probleme.
Hier sind systematische und detailliertere Untersuchungenn•otig. Drittens ist dasProblem
der metastabilenIonen zu l•osen.Zwar kann man auch heuteschon in Fallen und Speicher-
ringen Ionen im Grundzustanderhalten (sieheauch die Diskussionin denKapiteln 2.1und
6.1.2), jedoch sind die Strahlintensit•aten derzeit nicht ausreichend f•ur ein crossed-beams
Experiment. Schlie�lic h ist auch die Ausweitung der Experimente zu h•oherenSto�energien
w•unschenswert, um den •Uberlapp mit dem G•ultigkeitsbereich von Rechnungen auf Basis
der St•orungstheoriezu verbessern.

Untersuchungenzu Ion-Ion-St•o�en mit molekularenIonen stehenerst am Anfang. Wie
die DiskussiondesSto�systemsHe2+ + H+

2 / D+
2 in Kapitel 4.2 deutlich zeigte, ist selbst

die Beschreibung einessoeinfachenSystemsmit nur einemElektron und drei Kernen nicht
einfach. Hier sind sowohl auf experimenteller als auch auf theoretischer Seiteweitere An-
strengungenn•otig, um zu einer konsistenten Beschreibung desSto�prozesseszu kommen.

Deutlich mehr Experimente mit Molek•ulen wurden bereits mit der Cold Target Re-
coil Ion Momentum Spectroscopy (COLTRIMS) durchgef•uhrt. Wie am Beispiel desHeH+

Molek•ulions demonstriert wurde, erlaubt sie einenZugangzur elektronischen und geome-
trischen Struktur des Molek•uls. Die erreichbare hohe Au
 •osung dieser Methode wird es
auch erm•oglichen,die Fragenach der Kopplung zwischen der Elektronenbewegungund der
Kernbewegung im Molek•ul zu untersuchen. Mit modernen Multihit-Detektoren ist auch
das Studium der Fragmentation komplexer Molek•ule wie C60 oder biologisch relevanter
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Molek•ule m•oglich. Hierbei erh•alt man nicht nur Informationen •uber Masseund Ladung
der Fragmente wie bei einem reinen Flugzeitspektrometer, sondernauch Daten •uber die
kinetische Energie der einzelnenFragmente und ihre Winkelverteilung. Dies erlaubt ein
detailliertes Studium desFragmentationsprozesses.

Die Photoionisation von Atomen und Molek•ulen mittels Synchrotronstrahlung ist ein
schnell wachsendesGebiet wissenschaftlicher Untersuchungen(Schmidt, 1997),zu dem die
Anwendungvon COLTRIMS wesentliche Beitr •ageliefert. Von diesenkonnten im Rahmen
dieserArbeit lediglich zwei Beispielediskutiert werden.Die Photodoppelionisation von D2

hat deutlich den Ein
uss der molekularen Achse auf die Emission der Photoelektronen
gezeigt.Dies ist nicht nur bei der Photodoppelionisation sondernauch bei der Einfach-
ionisation der Fall, bei der sich eine Di�raktion der Welle des Photoelektrons an dem
Vielzentren-Potential zeigt. Abbildung 7.1 zeigt dies am Beipiel von Ethylen (C2H4) bei
der Photoionisation der K-Schale einesder beidenKohlensto�atome (Osipov et al., 2003).
DieseDi�raktion ist einesensitive Sondef•ur die molekulareStruktur und dasVielzentren-
Potential (Landerset al., 2001).Die Orientierung desMolek•uls bei diesenMessungenergibt
sich durch Nachweisder Fragmente nach erfolgtemAuger-Zerfall. Insgesamt handelt essich
somit um einenDreistufen-Prozess:EmissiondesPhotoelektrons,Auger-Zerfall und Frag-
mentation. Bedingungist dabei die Unabh•angigkeit dieserProzesseund die G•ultigkeit der
axial recoil approximation (Zare, 1972).Vollst•andigeExperimente mittels COLTRIMS mit
dem zeitaufgel•ostenNachweisaller Teilchen im Endzustand,d.h. z.B. auch dem sehrkurz-
en Zeitunterschied zwischen EmissiondesPhotoelektronsund dem Auger-Zerfall, k•onnten
zum ersten Mal Einblicke in die innermolekulare Dynamik geben und zwar nicht nur
bez•uglich der Kernbewegung,sondernauch desviel schnellerenRearrangements der Elek-
tronen (Weber et al., 2001a).

Neben den hier vorgestelltenUntersuchungenzur Photodoppelionisationmit linear po-
larisiertem Licht, sind auch Experimente mit zirkular polarisierten Photonen von gro�em
Interesse.Da der Helium-Grundzustandsph•arisch symmetrisch ist, stellt sich die Frage,wie
sich die Helizit•at desPhotonsauf den Drei-Teilchen-Endzustandauswirkt. F•ur die Photo-
absorptionvon magnetischenSubstanzenoder chiralen Molek•ulen zumBeispielist bekannt,
da� die Wirkungsquerschnitte stark von der Helizit•at abh•angen(Sch•onhenseund Holmes,
1996). DieseAbh•angigkeit wird auch als zirkularer Dichroismus bezeichnet. Berakdar et
al. (Berakdar und Klar, 1992; Berakdar et al., 1993) sagten als erste auch einen zirku-
laren Dichroismus f•ur die Photodoppelionisation von Helium voraus. Ihre theoretischen
Vorhersagenwurden zuerst best•atigt durch Viefhaus et al. (1996b) und, unter Verwen-
dung der COLTRIMS Methode, von Mergel et al. (1998) und Achler et al. (2001). Diese
Untersuchungen stehen jedoch erst in ihren Anf•angen. Das Studium der photonenindu-
zierten Fragmentation geradechiraler Molek•ule unter vollst•andigemNachweisder Impulse
aller Elektronen und Fragmente im Kontinuum wird hier neueEinblicke in die molekulare
Struktur und Dynamik geben.

Die Entwicklung leistungsstarker Laser mit Femto-SekundenPulsl•ange in den letzten
10{15 Jahren erlaubt heute das Studium der Doppelionisation durch viele Photonen mit
der gleichen Pr•azision. Wie Abbildung 7.2 darstellt, zeigt die Impulsverteilung der He2+

R•ucksto�ionen durchaus gro�e •Ahnlichkeiten zwischen der Doppelionisation im Laserfeld
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Abbildung 7.1: Winkelverteilung des Photoelektrons bei K-Schalen Ionisation von C2H4

durch linear polarisiertes Licht von 302 eV Energie. Die Orientierung des Molek•uls
bez•uglich der Polarisationsachseist rechts gezeigt.Bild aus Osipov et al. (2003).

und der Doppelionisationdurch ein einzelnesPhoton. Allerdings sind die Mechanismenet-
wasanders.Wie in Kapitel 3.1 diskutiert wurde, re
ektiert bei der Photodoppelionisation
durch ein einzelnesPhoton die Impulsverteilung der R•ucksto�ionen die Dipolcharakteristik
desAbsorptionsprozesses.Im Falle der Doppelionisationdurch viele Photonenhingegener-
gibt sich die Impulsverteilung durch BeschleunigungdesIons im starken elektrischen Feld,
welchesvom Laserpulserzeugtwird. Dies legt esnahe,den Ionisationsprozesswenigerals
Wechselwirkungmit diskretenPhotonenzu betrachten, als vielmehr mit einemklassischen
elektrischenFeld bei Feldst•arken im Bereich 3� 1011 V/m. Die Feldst•arke, welche dasElek-
tron im Wassersto�atom aufgrund desKernpotentials sp•urt, liegt mit etwa 5 � 1011 V/m
in der gleichen Gr•o�enordnung. Eine der wesentlichsten Fragen, die sich dabei stellt, ist,
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Abbildung 7.2: Impulsverteilung der He2+ Ionen f•ur Doppelionisation durch ein Photon
(links) bei 99 eV Photonenenergie und im Laserfeld(rechts) eines6:6 � 1014 W/cm 2 La-
serpulsesmit 220 fs Dauer und 800 nm Wellenl•ange(1.5 eV Photonenenergie). Bild aus
Weber et al. (2001b).

ob der Doppelionisationsprozesssequentiell oder nicht-sequentiell verl•auft (D•orner et al.,
2002).Experimente zur Ionisation und Fragmentation von Atomen und Molek•ulen in star-
kenLaserfeldernhabenin denletzten zwei bis drei Jahrenstark zugenommen.Im Vergleich
zu Untersuchungen mit einzelnenPhotonen sind sie jedoch noch im Anfangsstadium.So
gibt esbis jetzt noch keinevollst•andigenDaten, wo die kompletten ImpulsebeiderElektro-
nen im Kontinuum mit 4� Raumwinkel bestimmt wurden. Auch sehr genaueMessungen
der Summenenergiebeider Elektronen stehennoch aus, die es erlauben, die Anzahl der
absorbiertenPhotonen genauzu bestimmen.Und nicht zuletzt sind die hier diskutierten
Prozesseder Doppelionisationdurch ein bzw. viele Photonennur die Grenzf•alle. Dasweite
Gebiet der Doppelionisation durch zwei oder wenigePhotonen ist noch v•ollig unerforscht.
Derartige Experimente werdendurch die Entwicklung desFreien-Elektronen-Lasersin Zu-
kunft m•oglich werden.

Die atomare Sto�physik ist sicherlich ein Teilgebiet der Physik mit langer Tradition.
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Zu sagen,sie sei in die Jahre gekommen ist jedoch sicherlich falsch. Getragen durch die
stete Weiterentwicklung der experimentellen Methoden erlaubt sie immer detailliertere
Studien der fundamentalsten Prozessein der Wechselwirkungvon Atomen, Molek•ulen und
Photonen.Soist sieauch heutenoch ein Gebiet lebhafter Forschung und wird esnoch •uber
Jahre hinweg sein.



Anhang A

A tomare Einheiten

Im Rahmen dieser Arbeit werden im Allgemeinen atomare Einheiten verwendet. Aus-
nahmenstellen lediglich Energie und Wirkungsquerschnitt dar. F•ur die Energie wird die
•ublichere Einheit desElektronenvolts (eV) verwendet und der Wirkungsquerschnitt wird
in cm2 angegeben. Im Systematomarer Einheiten gilt insbesondere

Planck'schesWirkungsquantum h = 2� (�h = 1)
Elektronenmasse me = 1
Elektronenladung e = 1
Lichtgeschwindigkeit c = � � 1 a.u. = 137.036a.u.

� 0 = 1 / 4� a.u.
� 0 = 4� / c2 = 4� � 2 a.u.

Damit ergebensich folgendeUmrechnungsfaktorenvon atomarenEinheiten in SI Einheiten:

L•ange 5:2918� 10� 11 m
Bohr-Radius dese� im n=1 ZustanddesH-Atoms

Geschwindigkeit 2:1872� 106 m/s
Bohr-Geschwindigkeitdese� im n=1 ZustanddesH-Atoms

Zeit 2:419� 10� 17 s
Quotient aus Bohr-Radius und Bohr-Geschwindigkeit

Masse 9:1095� 10� 31 kg
Elektronenmasse

Ladung 1:6022� 10� 19 C
Betrag der Elektronenladung

Energie 4:3577� 10� 18 J
27.2eV
DoppeltesIonisationspotential vom Wassersto�grundzustand

Impuls 1:9929� 10� 24 kg m s� 1

Impuls desElektrons im n=1 ZustanddesH-Atoms
Drehimpuls 1:0546� 10� 34 J s

PlanckschesWirkungsquantum(geteilt durch 2� )
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