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Zusammenfassung

DieseArbeit besthaftigt sich mit denelemenaren ProzesserdesLadungstransfersund der
lonisation bei der Wedselwirkung von Atomen und Molekellen mit lonen und Photonen.
Die technologistie Entwicklung der letzten zwei Jahrzehrie sovohl im Bereich der Be-
schleunigett als audch im Bereidh der experimertellen Methoder? erlauben heutzutageeine
sehrdetaillierte Untersuchung dieserProzesséis hin zu kinematis vollstandigenExperi-
merten. Derart hochdi erentielle Messungersind ferr strengeWberpruafung der vielfaltigen
theoretisdhen Modelle unerlasslit. Die Entwicklung multi-hit fahiger Detektoren fur Elek-
tronen und lonenin Verbindung mit COLTRIMS ermeglicht eserstmals, die gleichen de-
taillierten Experimerte aud fur einfadie Molekelle durchzufehren. Bei Molekellen ergibt
sich mit der Orientierung der Molekellachseein weiterer Freiheitsgrad,der einensigni k an-
ten Ein uss besitzt.

Die Untersudung der Photodoppelionisation, d.h. die Doppelionisation durch ein ein-
zelnesPhoton, an Zweielektronensystemenst besondersgeeignet,die Elektron-Elektron-
Wedselwirkung zu studieren. Durch das Photon wird eine wohlde nierte Energie aber,
bei Photonenenergiemahe der Doppelionisationsshwelle, kein Impuls ubertragen. Post-
collision E ekte, wie siebeim lon-Atom-Sto auftreten kennen,sind nicht meglich. Mittels
COLTRIMS war eserstmalsmeglich, die Impulse aller drei Teilchen (Kern und zwei Elek-
tronen) im Kontinuum nacd der Photodoppelionisation von Helium mit 4 Raumwinkel
zu messenNahe der Doppelionisations@welle erlaubt die Wannier-Theorieeine qualitativ
gute Bestireibung der Endzustandswerteilung. Dabei bietet es sich an, statt der Bewe-
gung zweier Elektronen im Feld des He-Kernesdie Bewegungdes Kernes auf dem Sattel
zwisden den Potertialen der sich entfernendenElektronen zu betrachten. Die Messungen
zeigen,da dieseWannier-Besbareibung auch noch bei Photonenenergiervon 20 eV uber
der Shwelle anwendbar ist. Vergleithe der absoluten Wirkungsquerstinitte mit ab-initio
Redinungen, die versutien die Coulomb-Wedselwirkung aller drei Teilchen bei asymp-
totisch gro en Abstandenrichtig zu bestrreiben, zeigen,da die Endzustandserteilung
audh stark durch die Wedselwirkung bei kleinen Abstandenbeein usst wird. Die sehrgu-
te Ubereinstimmung von convegent close-oupling Redinungen mit den experimertellen
Daten besttigt dies.

Das molekulare Analogon zu Helium ist das D,-Molekell. Hier zeigt sich ein deutli-
cher Ein uss der Molekulachse auf die Emissionsbarakteristik der Elektronen, der auch
erhalten bleibt, wenn uber den Impuls einesder beiden Elektronen und alle meglichen
Orientierungen der Molekellachseintegriert wird.

Experimerte mit lon-lon-Ste en erlauben Untersuchungenan ma gesdneidertenSto -
systemen.Sokennennur in lon-lon-Ste en reine Einelektronensystemeéei untersciedlich-

17.B. das Schwerionensyndirotron (SIS) der Gesellshaft fur Schwerionenforsdung (GSI) in Darmstadt
oder Syndirotronstrahlungsquellen der 3. Generation wie die Advanced Lightsource (ALS) in Berkeley,
USA

2z.B. die Cold Target Recoil lon Momentum Spectrosmpy (COLTRIMS)



sten Kernladungen untersudht werden. Einelektronensystemehaben fer die Theorie den
Vorteil, da die schwer zu behandelndeElektron-Elektron-Wedselwirkung nicht vorhan-
denist. Soist esauch nur im lon-lon-Sto meglich, den Ladungstransferin einemreinen
Einelektronensystemmit einem Molekell zu untersudien. Die gemesseneabsoluten Wir-
kungsquershnitte im Sto system He?* +H 5, integriert wber alle Orientierungen der Mo-
lekelachse, zeigeneinegute Ubereinstimnmung mit einemeinfachen Modell von Shingalund
Lin basierendauf der Linearkombination atomarer Orbitale, wobei jegliche Vibrationsanre-
gung desMolekelions vernadlassigtwird. Vergleidie mit genaueremuartenmedtanisden
Redinungen hingegendeuten auf einenstarken Ein us der Vibrationsanregunghin. Auch
bei der Abhangigkeit desWirkungsquersanittes von der Ausrichtung desMolekells ergelen
sich signi kante Abweichungen zu dem einfachen Modell.

Neben lon-lon-Ste en mit Wassersto -Molekelionen wurden auch Ste e zwisden zwei
Fulleren-lonenerstmalsin dieserArbeit untersudit. Fullerene kennen als das Bindeglied
zwisthen einfadhen Molekellen wie Wassersto und komplexenSystemenbzw. Festkerpern
angesehemwerden. Dabei wurde, allerdings bei heherenRelativgestwindigkeiten, fur das
Sto system C3;+C &, der gleiche absolute Wirkungsquerstinitt gemesserwie von Roh-
mund und Campbell fur das Sto system CZ,+C ¢o. Bei diesenscweren Molekellen spielen
Bahne ekte aufgrund der Coulomb-Absto ung im lon-lon-Sto somit keine Rolle. Basie-
rend auf einem Modell frei beweglicher Loecher auf einer unendlich gut leitenden Kugel
ertwickelten Presryakov et al. eine quartenmedanisdtie Behandlung,die beide Sto syste-
me gleichzeitig sehr gut besdireibt. Die hohe Beweglichkeit und gegenseitigeAbsto ung
der Lecdher fuhrt im lon-lon-Sto zu einer Anordnung, bei der die Ladung zweier der drei
Ledher vollstandig abgeshirmt wird. Das aktive Loch sielt somit ein Potential, welches
mit jenemim Sto mit dem neutralen Fulleren vergleidbar ist.

Es besteh aber audh ein anwendungskezogenesnteressean Wirkungsquersanitten feir
ladungenderndeSte e bei sthweren lonen wie z.B. Blei oder Uran. Moderne Teilcherbe-
sthleuniger und Speidcherringe sollen immer intensivere lonenstrahlen bestleunigen und
speichern. Dabei kann eszu Ste en zwisden den lonenim Strahl kommen,deren Sdwer-
punktsenergieim keV-Bereih liegt bei Strahlenergienvon einigen GeV. Andert sich bei
diesenSte en die Ladung der lonen, so gehendieseim nacdsten Umlenkmagnetender
Strahlfehrung verloren. Dies kann nicht nur die maximal erreidhbare Strahlintensitat be-
sdiranken, sondernaud eine signi kante Energiemengdokal auf der Strahlrohrwandung
deponieren.Fur die meistenkernphysikalischen oder atomphysikalischen Experimerte wer-
den lonen mit relativ hohen Ladungszusanden verwendet, bei denen ladungsndernde
Ste e vernadlassigbarsind. Fur viele andere Experimerte wie z.B. in der Plasmaplysik
kann esaber aufgrund der Raumladungsgrenze&on Vorteil sein,mit niedrig geladenerionen
zu arbeiten. Hier zeigendie Messungenda fur Ladungszusénde bis g = 4+ bei den fur
die Zukunft geplarten Strahlintensitaten die Verluste durch ladungsnderndeSte e nicht
vernadlassigbarsind. Auch die lonisation spielt im Vergleidhy zum Ladungstransferbei
einigenSystemeine ertscheidendeRolle. Aufgrund der Vielelektronen-Natur der schweren
lonen und der geringenSwerpunktsenergiebei Ste en im lonenstrahl sind theoretisdhe
Untersucungen derzeit nahezuunmeglich. Hier ist man somit auf experimertelle Daten
angewiesen.
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Kapitel 1
Einleitung

Unter Forschungauf dem Gebiet der reinen Wissenschaftversteheich For-
schung, die ohne jede Absicht auf kunftige Anwendungauf industrielle Pro-
blemegemachtwird, sonderneinzig unter dem Gesichtspunktder Erweiterung
unseer Kenntnisse der Naturgesetze.lch mechte nur ein Beispiel von der
'‘Nutzlichkeit' dieserArt von Forschunggelen...| ich meinedie Anwendung
von Rentgenstahlenin der Chirurgie.

J.J. Thomson (1916)!

DieseWorte von J.J. Thomsonhabenaud heutenicht im geringstenan ihrer Gelltigk eit
verloren. Und siegeltenganzbesondersaud fer die atomare Sto physik. Geradein einem
solden Bereid, weldher der Alltagserfahrung relativ weit entr eickt ist, ist essdwierig dem
Aussenstehenderbegrei ich zu maden, welchen Sinn es hat, fur das Auge unsichtbare
Gebilde wie einzelneAtome mit ebensounsictbaren Teilchen wie lonen, Elektronen und
Photoner? zu besaie en. Doch sind geradedieseTeilchendie Sondenmit denenwir grund-
legendesWisseneber die Natur auf atomarer und bei erntspredhend hohen Energiensogar
auf subatomarerEbeneerhalten. Sieerlauben es,praziselnformation eiber den Aufbau der
Atomhellle zu erhalten und Theorien wie z.B. die Quantenelektrodynamik mit erstaunli-
cher Genauigleit zu testen. Doch atomare Sto prozessespielennicht nur im Mikrokosmos
eineRolle. Unsergesantes Wisseneber dasUniversumberuht auf der elektromagnetisben
Strahlung?, die wir empfangen Die wichtigste Komponerte ist dabei immer noch dassidt-
bare Licht, weldhes die Atome in Sternen oder interstellaren Gaswolken aussendenDas
Kontinuum des Sonnensgktrums zum Beispiel wird stark durch Absorption von Strah-
lung tieferer Schichten durch H lonen gepmgt, weldhe durch Anlagerungvon Elektronen

1Teil einer Ansprache, die Sir J.J. Thomsonim Namen einer Ab ordnung desConjoint Board of Scierti ¢
Studiesim Jahre 1916an Lord Crewe, damalsLord Presidert 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@blicherweise beinhaltet der Begri 'atomare Sto physik' nur Ste e mit lonen und Elektronen. In
dieser Arb eit werden jedoch auch die Photonen mit Energien oberhalb einiger 10 eV dazugeretinet.

3Die Neutrino-Astronomie steht erst in inren Anfangen.



2 Einleitung

an neutralenWassersto selbstin der Photosphare der Sonnebei Temperaturenum 5770K
in ausreihiender Anzahl ertstehen kennen (Aller, 1971).In der Sonnenlkrona werden Li-
nien von stark ionisierten Elemenen wie z.B. Fe** beobadttet. Bei der Entstehung dieser
lonen spielen Prozessewie Photoionisation und Photorekombination, aber auc Elektro-
nensto ionisation oder di-elektronisthe Rekombination eine ertscheidendeRolle (Sche er
und Elsasser,1974).

Es ist also fur viele Problemstellungennicht ausreidiend, lediglich die Struktur der
Atome, d.h. Besetzungder Zustande und Bindungsenergiender Elektronen, zu kennen.
Auch die Dynamik der Sto prozesseselbst, angefangenvom totalen Wirkungsquersanitt
bis hin zur Winkelverteilung gestreuter und emittierter Teilchen, ist von gro er Bedeu-
tung. Wahrendjedoch die statische Struktur und insbesonderedie Ubergangsenergierd.h.
Di erenzen von Bindungsenergienheute von theoretisder Seite sehr gut beredinet wer-
den kennen, angefangemmit Multik on guration-Hartree-Fock Methoden bis hin zu QED
Korrekturen, ist die theoretisthe Besdireibung einesatomaren Sto prozessesft noch pro-
blematisd. Bei Ste en mit lonen kann die Bewegung der beiden Sto partner aufgrund
der gro en Masseklassist als eine Coulonb-Trajektorie behandeltwerden (semiclassial
approximation, SCA) und nur die Wedselwirkung der Kerne mit den Hellenelektronen
wird quartenmedtanish besdirieben. Bei Sto en mit Elektronenist diesnicht meglich. Ist
die Gesdwindigkeit der Projektilionen deutlich gre er als die klassistie Orbitalgesdwin-
digkeit desgebundenerElektrons, so kann das Projektil als einekurze, sciwade Sterung
angesehenwerden. Sterungstheoretisbe Ansatze liefern hier eine gute Bestireibung des
Sto prozessesDiesist nicht der Fall bei geringenProjektilgesdwindigkeiten. Hier kennen
sich die Elektronen auf das veranderliche Zwei-Zertren-Potertial einstellenund esbilden
sich molekulareOrbitale aus.Neben demerheblidh gre eren Aufwand molekulareOrbitale
zu beretinen, ersdwert die zeitliche VeranderungdesZwei-Zerren-Potertials die Behand-
lung, da sich die Orbitale dadurch standig andern. Auch dasn-Teilchen Kontinuum bei der
lonisation von mehr als einem Elektron ist oft nicht einfach zu behandeln.Bei niedrigen
Elektronenenergienst die Wedselwirkungder freien Elektronen untereinandersigni k ant
und muss aufgrund der unendlichen Reichweite der Coulonb-Kraft eber gro e Distanzen
berucksichtigt werden. Die hierbei auftretenden Diskrepanzenzwisthen Experimert und
Theorie lassensich vor allem auf dieseDynamik und die Vielteilchenasgekte des Sto es
zureckfeihren.

Die Untersuchung von atomaren Ste en ist somit immer noch ein sehr wichtiges und
aktives Feld. Dabei ist die atomare Sto physik durchaus son eineredt ‘alte’ Disziplin
der 'modernen’ Physik. Erste systematistie Untersudiungen zur Elektronensto ionisation
von Atomen und Molekelen begannenbereits Ende des 19. und Anfang des 20. Jahr-
hunderts durch Experimerte von Lenard (1894, 1904) und Bloch (1912) zur lonisations-
e zienz von Kathodenstrahlenin Gasen.Diese Experimerte wurden begleitet von einer
klassistbien Bestireibung durch Thomson (1912). Seitdemwurden sovohl auf experimen-
teller als auch auf theoretisther Seite gro e Fortschritte erziehlt. Moderne lonenquellen
und Besdleunigeranlagenstellen lonen mit einem weitem Bereich an lonisationsgraden
bis hin zu nadckten lonen und Energienvon einigeneV bis eber 1 GeV/u fur Sto expe-
rimente zur Verfagung. Die Entdeckung der Syndirotronstrahlung (Elder et al., 1947b,a,



1948)und der Bau von Syndirotronstrahlungsquellenermeglichen detaillierte Studien der
Wedselwirkung von Photonen mit Materie. Die Anwendung von Syndirotronstrahlung
zum Beipiel zur Materialanalyseund XUV Lithographie seihier nur am Rande erwahri.

Neben der rasden Entwicklung von Bestleunigeranlagerund Syndirotronstrahlungs-
guellenhaben auch die experimertellen Methoden signi k ante Fortschritte gemadt. Koin-
zidenztetiniken sawie orts- und energieau ®#sendeDetektorsystemeerlauben die Messung
nicht nur totaler sondernaudh hochdi erentieller Wirkungsquerstnitte bei einer Vielfalt
an Sto systemen.Damit werdenimmer genauereVergleithe mit der Theorie meglich. Ein
gro er Sdritt in der Entwicklung experimerteller Methoden war dabei die Cold Target
Recoil lon Momentum Spectrosopy (COLTRIMS), die um 1990von J. Ullrich et al. ent-
wickelt wurde. Diese Methode erlaubt es, fur eine Vielzahl von Systemendie Impulsvek-
toren aller Teilchen im Endzustand mit 4 Raumwinkel zu messenVon einem meglichen
Spin der Teilchen abgesehengerhalt man so eine kinematisd vollstandige Besdireibung.
Die Methode wurde dabei bereits auf eine Reihe von verstiedenen Experimerten wie
z.B. Elektronensto ionisation, LadungstransferreaktionenJonisation im Sto mit langsa-
men und sdinellen lonen, Photodoppelionisation und viele andere mehr angevandt. Ein
auskihrlicher Uberblick ndet sich in Derner et al. (2000). Eine kurze Besdireibung der
FunktionsweiseeinesCOLTRIMS Spektrometerswird in Kapitel 2.2 gegelen.

Von den vielen Einsatzgebietenvon COLTRIMS werden in dieser Arbeit vor allem
die Untersudungen zur Photodoppelionisation von Helium (Kapitel 3.1) und D, (Kapi-
tel 4.1) vorgestellt. Unter der Photodoppelionisationist die Doppelionisation einesAtoms
oder Molekels durch ein einzelnePhoton zu verstehen.Der Hamilton-Operator einesElek-
trons im Feld einesKernesmit der Ladung Z und im elektromagnetisben Feld mit dem
Vektorpotential A unter VernadhlassigungdesSpinsist gegelen durch 4

B = %( ir + A)? % (1.1)

Im Falle der Absorption (oder auch Emissionim allgemeinenFalle) eineseinzelnenPhotons
kennenalle Termein A2 vernadlassigtwerdenund die Terme,weldhe linear in A sind, als
Sterung behandeltwerden. Das Ubergangsmatrixelemenfur linear polarisierte Photonen
mit Polarisations\ektor ~ ergibt sich dann zu

Mfi = h fje””~ rj ii (12)
Die ebeneWelle €% kann entwickelt werdennach
R =1+ iR £+ ::: (1.3)

Bei niedrigen Photonenenergienst der Photonenimpulsvernadleassigbarund die Reihen-
erntwicklung kann nach dem ersten Term abgebrahen werden. In diesersogenanten Di-
polnaherungergibt sich dann fer das Matrixelement

Mti=h¢j~ 1) i (1.4)

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



4 Einleitung

DieseNaherungist fer die in dieserArb eit diskutierten Experimerte bei Photonenenergien
nur wenige 10 eV eber der Doppelionisationsshwelle immer gelltig. Im Falle der Doppel-
ionisation durch ein Photon sind nun zwei Elektronen zu betrachten. Dabei zeigt essid,
da die Doppelionisationim Bild unabhangiger Teilchen, wenn die Gesantwellenfunktion
als Produkt von Einteilchennellenfunktionen gestirieben werdenkann, unmeglich ist. Nur
durch die Elektron-Elektron-Wedselwirkung kann eszur Photodoppelionisation kommen.
Da bei diesemProzessdurch das Photon einewohlde nierte Energie aber kein Impuls auf
dasSystemebertragenwird und dasSystemaud nicht vor oder nach der Wedselwirkung,
wie z.B. beim lon-Atom-Sto, gesrt wird, ist die Photodoppelionisation das ideale Mit-
tel, die Elektron-Elektron-Wedselwirkung savohl im Zweielektronenlontinuum als auch
im Grundzustand zu studieren. Wie oben scdon erwahnt, ist dabei geradedie Behand-
lung des Kontinuums aufgrund der langreidweitigen Coulomb-Wedselwirkung ein Pro-
blem. Dieseund die SymmetriendesProzessebestimmenwesetlich die Winkelverteilung
der Elektronen im Endzustand. Rednungen zeigenaber audh, da die Berudksichtigung
der Elektron-Elektron-Wedselwirkungin der Grundzustandsvellenfunktion z.B. durch ei-
ne erntsprethende Hylleraas-Erntwicklung ebenfalls von Bedeutungist, um eine sehr gute
Ubereinstimnung zwisten Theorie und Experimert zu erhalten.

Wahrend somit Auswahlregelnund Elektron-Elektron-Wedselwirkungdie Elektronen-
verteilung im Kontinuum bei niedrigen Photonenenergiendominieren, ist dies bei hohen
Photonenenergiemicht der Fall. Bei der Photodoppelionisation mit Photonenim keV Be-
reich wedselwirkt dasPhoton im wesetlichen mit einemElektron, weldhesfast die gesante
Energieubertragenbekommt und sich sehrstnell ertfernt. Das zweite Elektron ndet sich
dannin einemverandertenPotertial wieder,zu dem seineWellenfunktion keine Eigenfunk-
tion mehrist. Esgibt danneinen®berlapp mit demKontinuum, soda eszur lonisation des
zweiten Elektrons kommenkann, bewvor die Wellenfunktion relaxiert. Man spricht bei die-
semProzessvon shake-o. Gleichesgilt auch fur die Compton-Streuungvon Photonenan
gebundenerElektronen. Auch hier kann esdurch shake-o zur Doppelionisation kommen.
Allerdings wird bei der Compton-Streuungdie gesante Impuls- und Energiebilanzalleine
durch gestreutesPhoton und Compton-Elektron garartiert, wahrendbei der Photoionisati-
on dasverbleibendelon denlmpuls desElektrons kompensierenmuss.Mittels COLTRIMS
ist essomit meglich, zwisdien Photoe ekt und Compton-Streuungbei der Photodoppelio-
nisation zu unterscheiden (Spielbergeret al., 1995). Das Verhaltnis der totalen Wirkungs-
quersdnitte von Doppel- zu Einfachionisation far Compton-Streuungand Photoe ekt im
Helium wurden mit dieserMethode von Spielbergeret al. (1996,1999)fur Photonenener-
gienim Bereidh 40{100 keV gemessenEin kinematisd vollstandigesExperimernt kennte
aber auch Aufschlusseiber einemegliche Korrelation im Grundzustandvom Helium gelen.
Die Messungvon Compton-Elektron und gestreutemPhoton erlaubt es,den Anfangsimpuls
desElektrons vor demSto zu messenDieswird z.B. verwendet, um Elektronenimpuls\er-
teilungen in Festkerpern zu messenTschentscher, 1993). Bei einemvellig unkorreliertem
Verhalten der Elektronenim Grundzustand mussdie Winkelverteilung desshake-o Elek-
trons aufgrund seinesls Zustandesisotrop sein. Abweichungen hiervon weirden auf Kor-
relationen hindeuten. Eine Beein ussungaufgrund der Elektron-Elektron-Wedselwirkung
im Kontinuum sollte durch eine Uberprefung der Energieablangigkeit herauszu ltern sein.
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Abbildung 1.1:Diagrammeder many body perurbation theory (MBPT) in zweiter Ordnung
fur die Photadoppelionisation (aus Spiellerger (1996)).

Allerdings ist ein derartiges Experimert derzeit technisch nicht durchfehrbar. Zum einen
ist der Nadchweis des gestreutenCompton-Photonsnur mit kleinem Raumwinkel meglich,
zum andern st essehr schwierig hochenergetisbe Elektronen mit 4 Raumwinkel nad-
zuweisen(sieheKapitel 2.2). Auch ist esungewiss,ob die Genauigleit einesCOLTRIMS
Spektrometers fur diese Untersuchungen ausreidit. Die prinzipielle Meglichkeit besteh
jedoch.

Bei der Beredinung des Matrixelemenes nach Gleichung 1.2 wird nur die Wedsel-
wirkung mit dem Photon als Sterung betrachtet. Dies setzt voraus, da die Anfangs-
und Endzustandsvellenfunktionen ; und ¢ die Elektron-Elektron-Wedselwirkung be-
reits beinhalten, z.B. durch Verwendungvon ertspredhendenHylleraas-Runktionen fer den
Grundzustand(Anderssonund Burgderfer, 1993).Einen anderenWeggelt die Vielteilchen-
Sterungstheorig(many-tody perturbation theory, MBPT) (Breckner, 1955;Goldstone,1957),
der hier ebenfallskurz skizziert werdensoll. Hier wird sovohl die Wedselwirkung mit dem
Photon

RHww = AT (1.5)
als auch die Wedselwirkung der Elektronen untereinander

1
Voo = T (1.6)

als Sterung betrachtet (McGuire et al., 1995). Wie oben angesprehen, wird fer die Wedh-
selwirkungmit dem Photon meist als weitere Vereinfadung die Dip olnaherungverwendet.
Die Terme der Reihenemwicklung erntspreden jeweils den vershiedenenWedselwirkun-
geninnerhalb desuntersuthten Systems.Der Term ersterOrdnung in der MBPT ertspricht
derreinenAbsorption einesPhotons,d.h. der Einfachionisation. Die Photodoppelionisation
wird durch die Terme zweiter Ordnung bestirieben. Diesesind in Abbildung 1.1 ansdau-
lich in Form von Feynman-Graphendargestellt. Der erste Beitrag wird als TS1 (two-step
1) bezeitinet. Es handelt sich um einenZweistufen-Prozessnit einer Wedselwirkung mit
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demPhoton. DasPhoton wird zunachst absorbiertund dasbeteiligte Elektron geht in einen
angeregtenoder Kontinuumszustand! wber, wahrend das zweite Elektron im Grundzu-
stand verbleibt. Die ansdillie ende Wedselwirkung der beiden Elektronen untereinander
fuhrt dann zur Doppelionisation. Das Matrixelemert fer den TS1 Prozessergibt sich dann
durch Summation eber alle Zwischenzusande | zu (McGuire, 1997)

X
Mrsi=  h1 12j¥dl 20 GUDHjRwwj i (1.7)

wobei die Zwischenzustndel durch die GreensfunktionG(l) besdiriebenwerden.Der TS1
Prozessgst der dominarte Prozesdur die Photodoppelionisationbei niedrigenbis mittleren
PhotonenenergienKeller, 2000).

Die beidenanderenProzesseSO (shake-o0 ) und GSC(ground state correlation), stellen
den zeitumgelehrten Prozessdar. Hier fehrt die Elektron-Elektron-Wedselwirkung im
gebundenenzZustand dazu, da ein Elektron in das Kontinuum gehoten wird, weahrend
das zweite im Grundzustand (SO) oder in einem angeregtenZustand q (GSC) verbleibt.
Da hierbei die Energieerhaltungverletzt wird, ist diesnur innerhalb der Heiserergsten
Unsdarferelation fer sehrkurze Zeiten meglich. Es handelt sich somit um einenvirtuellen
Zustand. Erst die nachfolgendeAbsorption desPhotons stellt die Energieerhaltungsicher
und fehrt zur Doppelionisation. Der hier skizzierte mit SO bezeitinete Prozessist dabei
nur eineandereDarstellung desbereits oben diskutierten shake-o Prozesseswie aud die
identische Bezeihinung zeigt. Das ensprechende Matrixelemert ergibt sich zu (McGuire,
1997)

X
Mso-esc = N rjBwwiliG()N 12V i1 2 (1.8)
|

Es wurde bereits erwahnt, da die COLTRIMS Methode fur eine Vielzahl von Ex-
perimerten eingesetztwerden kann, u.a. auc lon-Atom-Ste e. Ein Beispiel hierfur, al-
lerdings mit einem molekularen lon, wird in Kapitel 4.3 gegelen. Bei Ste en zwisden
lonen und Atomen liefert neben der lonisation audh der Ladungstransfereinen signi -
kanten Beitrag. Dieserkonnte erstmalsvon Henderson(1922) nachgewiesenwerden. Seit-
her wurden eine Felle von Arb eiten, savohl experimerteller als auch theoretisder Natur,
eiber ladungendernde Ste e zwisten lonen und Atomen vere entlicht. Neben dem rei-
nen Interessean den grundlegendenMedanismen spielen ladungsndernde Ste e nicht
nur in der oben erwahnten Astrophysik eine Rolle, sondernaud in anderen Bereichen
wie Festkerperphysik und Plasmaplysik, aber aud in der Fusionsforsbhung und beim Bau
moderner Besdleunigeranlagenfur intensive lonenstrahlen.

Neben den Ste en zwisdien lonen und Atomen spielen geradein Gebieten wie der
Plasmaplysik oder der Fusionsforsbung audh Ste e zwisden einzelnenlonen eine be-
deutendeRolle. Trotz bemerlensverter Fortschritte auf dem Gebiet der Untersudung la-
dungsandernderlon-lon-Ste e (Melchert, 1997)sind dieseSto systemeexperimertell noch
langenicht sodetailliert untersuct wordenwie bei lon-Atom-Ste en. Diesliegt im wesent-
lichen an den experimertellen Scwierigkeiten, die insbesonderdan den geringenTeilchen-
dichten in einemlonenstrahlim Vergleid zu einem Gas-oder gar Festkerpertarget liegen.



Diese experimertellen Scdwierigkeiten und die crosse-beams Methode zur Untersudwung
von lon-lon-Ste en werdenin Kapitel 2.1 diskutiert.

Trotz der experimertellen Sdwierigkeiten, ist die Untersudiung von lon-lon-Ste en
in vielerlei Hinsicht von gro em Interesse.In Besdleunigern und Speicherringen treten
bei hohen Strahlintensitaten ladungsndernde Ste e zwisden den lonen auf. Durch die
Anderung der Ladung gehendiese lonen dem Strahltransport verloren, was neben dem
o ensichtlichen Verlust an Strahlintensitat aud zu einer signi kanten Warmebelastung
der Strahlrohre direkt hinter den Umlenkmagnetenfehren kann. Aufgrund der Raumla-
dungsgrenz&ann man hedste Intensitaten nur mit niedrigenLadungszusandenerreicien.
Andererseitsmedte man oft schwere lonenwie Gold oder Uran verwenden.Feur dieseViel-
elektronensystemesind theoretisthe Rectnungen jedoch sehrstwierig. Insbesonderdiegt
die Scwerpunktsenergiebei den Ste en der lonenim Strahl untereinanderim keV Bereid,
selbstbei GeV Strahlenergien,soda sterungstheoretisbe Ansatze ebenfallssehrungenau
sind. Hier sind experimertelle Daten von gro er Bedeutung, die in Kapitel 6 vorgestellt
und analysiert werden.

Nebendiesemanwendungsiezogenennteressayibt esaber auc ein starkesgrundlegen-
desiInteressean der Untersuchung von lon-lon-Ste en. Die Behandlungder Dynamik von
Vielteilchensystemenst theoretisd sehransprudiswoll, insbesonderenvenn, im Gegensatz
zur Photoionisation, die elektronistien Zustande sonvohl vor als auch nach dem Sto  durch
das langreicdhweitige Coulonmb-Poterntial der beidenKerne beein usst werden. Viele Theo-
rien betrachten deshalbnur ein Elektron und bestireiben die Wirkung der verbleibenden
Elektronenz.B. durch ein e ektiv esPotential. Experimerte mit Ste en zwisthenzweilonen
erlauben es nun, auf die theoretisdhhen Begelenheiten ma gesdneiderte Untersuchungen
durchzufehren. Im lon-Atom-Sto sind die einzigenreinen EinelektronensystemeSte e
nadter lonen mit atomarem Wassersto . Mit lon-lon-Ste en ergeken sich deutlich mehr
Meglichkeiten. Hier ist das einfadiste Sto system mit einem Elektron H* + He" (Rinn
et al., 1985,1986) bzw. fur resonare Ste e He** + He" (Melchert et al., 1995;Krudener
et al., 1997)wie in Abbildung 1.2 gezeigt.Neben reinen Einelektronensystemerkennenim
lon-lon-Sto aud eine ganzeReihe von Quasi-Einelektronensystememntersudit werden
wie z.B. He?* + B?", He?* + C3, He** + N* und He?* + O° (Melchert et al., 1997;von
Diemar et al., 1999;Skieraet al., 2001), die jeweils eine volle 1s Schale und ein Elektron
in der au eren 2s Sdale besitzen. Die absoluten Wirkungsquersanitte der letzten drei
Reaktionensind exemplarist ebenfallsin Abbildung 1.2 dargestellt. Derartige Messungen
erlauben es, die theoretisdhhen Annahmen bei der Reduktion einesVielteilchensystemsauf
ein einzelnesaktives Elektron zu eberprefen.

Letztendlich gibt esaber auch grundlegendeUnterschiede zwisdhen einem lon-Atom-
und einem lon-lon-Sto . Abbildung 1.2 zeigt den aus Theorie und Experimerten gemit-
telten Wirkungsquerstnitt fur die resonate Reaktion H* + H (Pfa, 1992).Der Wir-
kungsquershnitt zeigt den bei resonaten Reaktionenim lon-Atom-Sto typischen Ver-
lauf: bei gro en Sto gesdwindigkeiten kommt es zu einem steilen Abfall, wahrend er zu
kleinen Sto gesdwindigkeiten hin leicht ansteigt. Das Wedselwirkungsmtertial zwisdien
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 resonanten Einelektronensystemenund nicht

resonantenQuasi-Einelektonensystemenm Vergleich. ResonanteEinelektronensysteme:
dicke durchgezgenelLinie - H"+H (Pfa, 1992), getlllte Kreise - He** +He* (Melchert

et al., 1995), dicke gestrichelteLinie - Theorie He** +He* (Bardsley et al., 1989). Nicht

resonanteQuasi-Einelektonensystemeo ene Kreise- He?* +C3* (Melchert et al., 1997),

denne durchgezgenelLinie - Theorie He** +C3* (Opradole et al., 1997), 0 ene Quadmte

- He?* +N#* (von Diemar et al., 1999), dunne gestrichelteLinie - Theorie He** +N** (von

Diemar et al., 1999), o ene Rauten- He?* +O°* (von Diemar et al., 1999).

Im Gegensatzhierzu wirkt im lon-lon-Sto sowohl im einlaufendenals audh im auslaufen-
denTeil der Trajektorie die absto ende Coulomb-Kraft. Diesfehrt dazu,da derresonane
Wirkungsquersbnitt z.B. der Reaktion He?* + He" aud bei sehrkleinenRelativgestwin-
digkeiten wieder steil abfallt, wie Abbildung 1.2 deutlich zeigt. Der Grund liegt darin, da
bei diesengeringen Gesdwindigkeiten die Coulomb-Absto ung verhindert, da sich die
Sto partner gerug annahern, um ein Elektron austaus@en zu kennen.

Interessaterweisegibt esnur wenigeMessungeran reinenEinelektronensystemm lon-
lon-Sto . Die bishereinzigenMessungemwurdenfer die obenerwahnten SystemeH™ + He"
(Angel et al., 1978;Peart et al., 1983;Rinn et al., 1985,1986;Watts et al., 1986)und He**
+ He' (Melchert et al., 1995;Krudeneret al., 1997) durchgekihrt. Demgegember steht
eineganzeReihevon theoretisthen Untersuchungenfur die Sto systemeH* + X U* mit
XZ D+ = He*, Li%*, Be**, B4 und C% (Ford et al., 1982;Winter, 1987;Ermolaev und
McDowell, 1987),X?* + XZ D* mit X = He, Li, Beund B (Schmidt etal., 1990;Tharamel
et al., 1994)und He?* + Li%* (Keim et al., private Mitteilung). Neuesteexperimertelle
Ergebnissezu dem letztgenanrien Sto system werdenin Kapitel 3.2 vorgestellt.



Mit der fortschreitenden Entwicklung experimerteller und theoretisher Methoden er-
gibt sich audh die Meglichkeit, immer komplexereSto systemezu untersudien. Von beson-
dereminteressesind hierbei sicherlich Molekelle, angefangervon einfadhen diatomarenMo-
lekellen wie H, bis hin zu komplexenMolekellen wie z.B. Fullereneoder aud biologisd rele-
vante Molekelle wie Uracil, um nur eineszu nennen.Bei der Wedselwirkungvon Photonen,
Elektronen oder lonen mit Molekellen im Gegensatzu Atomen ergelen sich entsprediend
der Geometrie des Molekells weitere Freiheitsgrade.Bei der Verwendung diatomarer Mo-
lekele, wie denin Kapitel 4 behandelten,ergibt sich genauein zusatzlicher Freiheitsgrad:
die Ausrichtung der internuklearen Achse zum Zeitpunkt der Wedselwirkung. Entspre-
chend dieserAusrichtung kann einestarke Variation desWirkungsquerstinitts beobadttet
werden. Dies gilt fur eine ganzeReihe von Prozessenwie z.B. die Photodoppelionisation
(sieheKapitel 4.1), den Elektronertransfer oder auc die lonisation im Sto mit lonen.

Um allerdings die Lage der internuklearen Achse bestimmenzu kennen, meissennicht
nur an das Experimert sondernaudh an den Sto prozessselbstbestimmte Anforderungen
gestellt werden. Die meisten Experimerte basierendabei auf der sogenanten axial recoil
approximation (Zare, 1972). Diese Naherung ist geltig, wenn die Fragmeriation sdnell
ist im Vergleid zur Rotation oder Vibration desMolekels. In diesemFall ertfernen sich
die Fragmerte ertlang der internuklearen Achse voneinanderund die Messungdes Re-
lativgesdwindigkeitsvektors zwisthen beiden Fragmerten ergibt direkt die Ausrichtung
der internuklearen Achse zum Zeitpunkt des Sto es. Damit kennen allerdings nur Pro-
zessestudiert werden, die zu einem dissoziatien Endzustand fehren. Dies gilt z.B. fur
die Photodoppelionisation von D,. Hier gelanges mit COLTRIMS erstmals koinzidert
zur Orientierung der Molekelachse die Winkelverteilung einesder beiden Elektronen zu
messen(Derner et al., 1998b). Dabei bietet sich naterlich der Vergleity zum atomaren
ZweielektronensystenmHelium an. Die Ergebnissewerdenin Kapitel 4.1 diskutiert.

Als ein Beispielim Bereidh der lon-Atom-Ste e seihier der Elektroneneinfangim Sto -
systemO8* +D , bei 16 MeV Sto energiegenanrt (Chenget al., 1992).Gleichzeitige lonisa-
tion (Transferionisation)oder AnregungdesintermediarenD; lonsfehrt zum Aufbruch des
Molekels. Abbildung 1.3 zeigt den gemessenehVirkungsquersanitt in Abhangigkeit von
der Ausrichtung der Molekellachserelativ zum Strahl. Die ausgepagte Winkelabhangigkeit
kann im Rahmen einesinterferenzmalells (Wang et al., 1989; Wang und McGuire, 1991)
erklart werden.Eine solde Interferenzin Ste en zwisdien lonenund Wassersto molelelen
wurde erstmalsvon Tuan und Gerjuoy (1960) erwahnt, aber nicht weiter verfolgt. Die In-
terferenzergibt sich aus der koharerten Addition der beiden Transferamplitudenvon den
beidenatomaren Zertren bei Ste en unterhalb 1 MeV Sto energie. Die fur die Interferenz
verartwortliche Phaseergibt sich zu (§ ~), wobei & der Impulsebertrag auf das Projektil
und ~ die Molekelachse bedeuten.

Ein von der Molekelorientierung abhangiger Wirkungsquerstinitt wurde auch bei der
Mehrfachionisation von Molekellen in Ste en mit lonen (Werner et al., 1997; Siegmann
et al., 2001) beobadttet, wie z.B. Abbildung 1.4 zeigt. Hier stimmen die experimertellen
Daten sehrgut mit einemstatistischen Modell von Kabadnik et al. (1998)uberein, welches
allerdings keine Interferenz zwisden den beiden Streuzertren beinhaltet.

Alle diese Experimerte basierenjedoch auf Mehrelektronenprozessensei es nun die
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Abbildung 1.3: Wirkungsquerschnittfur Elektronentransfer mit lonisation oder Anregung
als Funktion desWinkels zwischenMolekulachseund Strahlrichtungim Sto system 16 MeV
0% + D, (Cheng et al., 1992). DurchgezgenelLinie - Theorie von Wang et al. (1989);
Wang und McGuire (1991), GepunkteteLinie - Fit der Funktion f ( ) = 1+ ¢, cogc, cos )
an die experimentellen Daten.

direkte Mehrfachionisation oder komplexereProzessewie Transferionisation.Bei der Ver-
wendung neutraler Molekelle ist man auf soldhe Mehrelektronenprozessangewiesenum
einendissoziativen Zustand zu erreichen. Wie weiter oben im Falle von lon-Atom-Ste en
bereits auskihrlich diskutiert wurde, stellen Mehrelektronensystemammer eine gewisse
Sdwierigkeit in der Behandlungvon Ste en dar. Esist deshalbvon Interesse aud im Be-
reich der Ste e von lonen mit Molekellen ein reines Einelektronensystemzu untersuden.
Die kann aber nur ein lon-lon-Sto  sein. Eines der einfacsten Systemeist dabei He?* +
H; . Fur diesesSystemund einige andere Systememit H} / D3 wurden erstmalsan der
Justus-Liebig Universitat Giessenund an der KansasState University totale und di eren-
tielle Wirkungsquerstnitte gemessenDie Ergebnissewerden in Kapitel 4.2 ausfhrlich
diskutiert werden.

Ein weiteresMolekulion von weitreichendemInteresseist HeH" . Es ist das einfadiste

heterorukleare Molekell mit zwei Elektronen. Zudem ist esim wesetlichen nur als lon
gebunden.Im neutralen Zustand dissoziertesin He und H. In astrophysikalischer Hinsicht



11

50000

40000 -
30000
20000
10000

20000

10000

2000 F = P eyt BV <
3000 f 4
2000 5 “h 4
1000 F4° 5

dN/dO (arbitrary units)

200 F , —— X
100 fpd - )

60 120 180
0 (degree)

Abbildung 1.4: Abhangigkeitder Mehrfachionisation von N, durch 200 keV He" von der
Ausrichtung der Molekalachse(Werner et al., 1997). Histogramm - exgerimentelle Daten,
gepunkteteLinie - sin( ) Verteilung fur einen orientierungsunablngigenProzess,gestri-
chelteLinie - statistischesModell von Kabachnik et al. (1998).

ist HeH" von Interesse weil esaus den beidenim Universumam hau gsten vorkommen-
den Elemerten, Helium und Wassersto , syrthetisiert werden kann. Es bestelt somit die
Erwartung, diesesMolekelion in planetarishien Nebeln beobatten zu kennen (Roberge
und Dalgarno, 1982). Allerdings zeigenStudien am planetarisdien Nebel NGC 7027,da

die HeH" Dichte deutlich geringerist als angenommen(Moorheadet al., 1988). Untersu-
chungenvon Tanabe et al. (1993) zur dissoziatien Rekombination zeigenzusatzlich zur
bekannten Rekombination um 0 eV Sdwerpunktsenergieaud eine Resonanzbei etwa
20 eV, weldhe einen Beitrag zu der geringenbeobadtteten Dichte liefern kennte. Es gibt
aud weitere Experimerte zum Elektroneneinfangbei heherenEnergien.Das erstekinema-
tisch fast vollstandige Experimert konnte jedoch erst unter Anwendungvon COLTRIMS
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von Wu et al. (1998)im keV Bereith durchgekihrt werden.Hierbei konnte neben der Ori-
erntierung desMolekells auch der Q-Wert und der transversalelmpulstransfer (Streuwinkel)
im Sto HeH" + He gemessenverden.Dies erlaubte es,u.a. den Einfang in unterschiedlich
angeregteZustande zu trennen. Die Messungenwerdenin Kapitel 4.3 vorgestellt.

Im Gegensatzzu dieseneinfaden, diatomaren Molekelen ersdeinen Fullerenewie Cg
sicherlich als sehrkomplexeGebilde. Seitihrer Entdeckung (Kroto et al., 1985)sind Fulle-
reneGegenstandzahlreidher Untersuchungen.Verglichen mit der gesanten Forsdungsakti-
vitat in einembeliebigenFachgebiet,haben Fullerenedengre ten Ein uss in der physikali-
schen Chemiesawie in den verwandten Gebietender Atom- und Molekelphysik (Campbell
und Rohmund, 2000).Die Attraktivit at von Fullerenenliegt vor allem darin, einenCluster
mit wohlde nierter Masseund maximal meglicher Symmetrie zur Verfegung zu haben, der
zudemeinfad durch Sublimation fur Experimerte in die Gasphasegebradit werdenkann.
Dies erlaubt es, das Verhalten komplexer molekularer Systememit einer gro en Anzahl
von Freiheitsgradenzu untersudien. Viele beobaditete Phanomenelassensich dabei am
bestendurch eine kollektive Bewegungder Valenzelektronenwie z.B. Plasmonanregung,
besdireiben. Dies deutet auf eine gewisseAhnlichkeit zu Festkerpern hin. Eine freie Be-
wegungder Elektronen liegt auch dem im Kapitel 5.1 diskutierten theoretisden Modell
zu Grunde, weldheseine gute Ubereinstimnmung zu denim gleichen Kapitel besdiriebenen
Experimerten zum Elektronertransfer zwisdien zwei Fulleren-lonenbzw. einem Fullereni-
on und einemHe?* lon liefert. Man kann also Fullereneals das Verbindungsgliedzwisden
einfachen Molekellen und Festkerpern betrachten.

Eine Gemeinsamkit zu den einfachen Molekellen liegt aber in der Tatsade, da aud
Fullerene fragmertieren kennen. Wahrend esim niederenergetidten Bereid bereits sehr
viele Sto experimerte mit Fullerenenund Fullerenionengibt, existieren nur sehr wenige
Untersuchungen im hochenergetisben Bereidh mit sdwweren lonen. Dabei gibt es einige
signi kante Unterschiede zwisten relativ niederenergtishen Ste en im keV Bereidh und
hochenergetisben Ste en im MeV/u Bereith. Diesewerdenin Kapitel 5.3naherbetradtet.



Kapitel 2

Exp erimen telle Metho den

So untersdiedlich die Fragestellungenan die Natur sind, so untersdiedlich sind aud
die experimertellen Methoden. Neue Fragestellungenerfordern oft neue Methoden; seies
um einfadh nur praziser zu messen,oder um neue Gre en zu bestimmen (wie z.B. den
Impuls desReicksto ions). Andererseitserlauben neueexperimertelle Methoden auch neue
FragestellungenEs ergibt sich soein fruchtbares Wedselspiel,dassich bis auf Rutherfords
klassisties Streuexperimert zureickfethren la t.

Die Darstellung experimerteller Methoden in dieser Arbeit muss sich angesibts der
Felle von vershiedenenTedniken auf jene bestiranken, die in unmittelbarem Zusam-
menhangmit den hier prasertierten Ergebnissenstehen.Diesesind zum einendie crossel-
beams Methode zur Untersucung von lon-lon-Ste en und zum anderendie Methode der
Cold Target Recoil lon Momentum Sgectrosopy (COLTRIMS) zur Untersucung der Pho-
todoppelionisation. Beide Methodenwerdenin denfolgendenAbsdnitten kurz vorgestellt,
sonveit esfur das Verstandnis der in den folgendenKapiteln diskutierten Ergebnissenetig
ist. Fur tiefergehendenformationen mussauf die zahlreithen Publikationen, Diplom- und
Doktorarbeiten verwiesenwerden.

2.1 Crossed-Beams Exp erimen te

Die meisten Experimerte der atomaren Sto physik, wie z.B. das klassiste Streuexperi-
mert von Rutherford, basierenauf der Wedselwirkung einesTeilchenstrahls de nierter
Energie mit einem ruhenden Target. Selbst Atome in Gastargetskann man hier als ru-
hend betrachten, da die Projektilenergie meist um Gre enordnungen heher ist, als deren
thermische Energie.

Ein ruhendeslonertarget zur Untersuchung von lon-lon-Ste en herzustellenist jedoch
sehr schwierig. lonen werdenin Plasmenerzeugt, einem Gemist aus freien Elektronen,
lonen (positiv und negativ geladen)und neutralen Teilchen. Der Plasmazustandwird oft
aud alsvierter Aggregatzustandbezeitinet. Durch die Quasineutralitat einesPlasmaslas-
sensich im Prinzip sehrhohelonendiditen erzeugenAls Targetfer einenlonenstrahlist ein

lWie in der Einfuhrung bereits erwahnt, sollen hierzu in dieserArb eit auch Photonen zahlen.
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Plasmajedoch vellig ungeeignetDies hat mehrereGrende. Der gravierendstePunkt ist die
Unbestimmtheit desZustandesder lonenim Plasma.Es kommt zu standigenWedhselwir-
kungender freien Elektronen und lonen im Plasmadurch lonisation und Rekombination.
Dabei bildet sicdh ein lonisationsgleibgewitt, dessernonisationsgradx in einfaden Fallen
nur von der Temperatur T und dem Druck p abhangt und durch die Saha-Gleitung (Saha,
1921)besdirieben wird:

X’p _ 2pme ¥
1 x2 h?

Hier bedeutenE, die lonisationsenergiedesGasesm, die Elektronenmasseh dasPlanck-
sthe Wirkungsquartum und k die Boltzmann-Konstarte. Die Saha-Gleitung setzt ein
thermodynamishesGleichgewidit zwisden allen energieaustauseendenBestandteilendes
Plasmasvoraus.Diesist in dennen, hei en Plasmengenauswenig gegelen wie in dichten,
kalten Plasmen.Zudem besdireibt die Saha-Gleitung strenggenommemur einen mittle-
ren lonisationsgrad.lonisation und Rekombination sind statistische Prozessesoda immer
audh lonen untersdiedlichen lonisationsgrades/orliegen.Hinzukommt noch, da ein Plas-
ma ebenfallsein Elektronerntarget darstellt mit demder Projektilionenstrahl wediselwirken
kann. DieseUnde niertheit desTargetshinsicitlich desZustandesund die nicht zu vermei-
dende Wedselwirkung des Projektilstrahles mit dem Magnetfeld des Plasmaeinshlusses
maden ein Plasmazu einemsehrungeeignetenrarget.

Eine sehrsaubere Praparation der lonen hinsichtlich Ladung, thermischer Energieund
audh innerer Anregung erlauben lonenfallen. In lonenfallenwird die Coulomb-Absto ung
der gleich-geladenenlonen durch au ere elektrische und magnetishie Felder kompensiert
und die lonen soin einemwohlde nierten Raumbereit eingeshlossen.Entsprechend der
Anordnung der au eren Felderunterscdheidet man versdiedeneTypenvon lonenfallen.Die
Penningfalle(Penning, 1937)z.B. verwendet eine Anordnung statischer elektrischer Felder
mit einem uberlagerten Magnetfeld. Bei der Paulfalle (Paul und Steirwedel, 1953; Paul
et al., 1958) werden zeitabhangige elektrische Quadrupolfelder zum Einschluss der lonen
verwendet.

Durch die lange Speicherzeit ist es meglich, ein lonertarget zu erhalten, in dem al-
le lonen, d.h. aud solde, die sich anfangsin einem metastabilen Zustand befanden,im
Grundzustand sind. Zudem kennenin Verbindung mit einer lonenkehlung sehrkalte Tar-
gets hergestelltwerden. Allerdings lassensich in Fallen aufgrund der gegenseitigerAbsto-

ung nur au erst geringeTeilchendiditen speichern. Die typische Anzahl an gespeidherten
lonen betragt bestenfalls einige tausend. Damit lassensich durchaus Wedselwirkungen
der lonenin der Falle untereinander, insbesonderebei sehr geringenRelativgestwindig-
keiten, untersudhen. Als lonertarget fer einenlonenstrahl sind derartige Fallen allerdings
aufgrund der geringenTeilchendidte ungeeignet.

Zur Untersudung von Ste en zwisdien zwei lonen verwendet man aus den oben ge-
nannten Grenden zwei lonenstrahlen, die unter einem Winkel  zur Kreuzung gebradt
werden. Entspredhend der Wahl desWinkels kann man zwei experimertelle Ansatze un-
terscheiden.Im Falle von 0 spricht man von einem merged-beams Experimert (siehe
Abbildung 2.1). Die Idee hierbei ist es,die beiden Strahlen uber eine langereStrede zu

2 (kT)*Ze Br=T (2.1)



2.1 Crossed-Be ams Exp erimen te 15

Offnung

"merger"

Abbildung 2.1: SchematischeDarstellung eines merged-teams Experiments. Die lonen-
strahlenwerden mittels des'mergers$ ubkerlagert und mit dem'demerger wieder voneinan-
der getrennt. Die bewaliche Lochblendedient der Messungdes Strahluberlapps.

eiberlagern,um sodie im Vergleid zu Gastargetsimmer noch sehrgeringenDichten in den
lonenstrahlendurch einegro e Wedselwirkungszonezu kompensierenlm Gegensatalazu
spricht man bei Winkeln von 10 von einemcrossél-beams Experimert (siehe Abbil-
dung 2.2). Crossel-eams Experimerte besitzeneine wohlde nierte Wedselwirkungszone,
derenGre e im wesetlichen nur durch den Durchmesserer lonenstrahlenund den Kreu-
zungswinlel bestimnt ist. Dies hat einigewesetlic he Vorteile gegember der langen, aus-
gedehien Wedselwirkungszonealer merged-beams Experimerte. Zur Bestimmung absolu-
ter Wirkungsquerstinitte ist es notwendig, den Uberlapp beider lonenstrahlen meglichst
genauzu bestimmen.Diesist im Kreuzungspunktzweier Strahlen deutlich praziserdurch-
zufehren, als wenn zwei Strahlen uber eine langereStredke zusammengeafhrt werden. Im
letzteren Fall ware es notwendig, den Uberlapp mindestensam Anfang und am Ende der
Wedselwirkungszonezu bestimmen.Zudemist der Strahleberlapp bei einerlangenWedh-
selwirkungszonewesetlich anfalliger auf geringfigige Lageanderungender lonenstrahlen
alsbei einemKreuzungspunkt. Fernererlaubt nur einewohlde nierte Wedselwirkungszone
die Messungvon Strewwinkeln ohne Parallaxenfehler.

Ein unter Umstanden ertscheidender Vorteil der merged-beams Kon guration sollte
aber nicht versdwiegenwerden.Nur mit merged-beamsExperimerten ist esmeglich, belie-
big kleine Relativgest\windigkeiten im lon-lon-Sto zu erhalten. Fer die Relativgestwin-
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Abbildung 2.2: SchematischeDarstellung eines crossed-leamsExperiments.

digkeit v und derenBetrag Vv, gilt

Vel = Yo W (2.2)

q
Vieek =  V5+V{ 2V,viCO0S (2.3)

wobei ¥, und ¥, die Gestiwindigkeiten der lonen in den beiden Strahlen bedeuten. Die-
se sind experimertell durch die maximalen Besdileunigungsspanangen der lonenquellen
savie lonenmasse(m; und m;) und Ladung (¢ und @) in einem bestimmen Rahmen
vorgegelen. Minimale Relativgestwindigkeiten kennen bei gegelenem+; und ¥, durch

sehr kleine Wedselwirkungswinlel von 0 erreitht werden, wahrend maximale Re-
lativgesdwindigkeiten sehr gro en Winkel von 180 erfordern. Beidesbedingt eine

mergad-beams Kon guration. Mit der reduziertenMasse

mym
= 12 (2.4)
mi+ mo
ergibt sich dann die SdwerpunktsenergieE.,, im Sto zu
s —— !
1 E:; E; EiE>

Eecn= V2%, = —+—= 2 cos 2.5
on o e m, m, m:m, (2:5)

Hierbei sind E; und E, die Energiender erntsprechendenlonen.
Die Rate R der im Wedselwirkungswlumen V statt ndenden Reaktionenist direkt
proportional zum Wirkungsquerstinitt  deszu untersudhendenProzesses:
z
\%
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Die n;.; sind die Teilchendiditen in denlonenstrahlen,die mit dendirekt me baren Strom-
dichten j 1., mber die Beziehung

T2 = Niavie (2.7)
verknepft sind. Durch Messungder Rate R und Bestimmung desdurch die Experimertb e-
dingungenvorgegelenen Volumenintegrals kann dann der Wirkungsquersanitt ermittelt
werden. Die Beredinung des Volumenirtegrals ist fur merged-beams und crossel-beams
Experimerte untersdiedlich. Im folgendenwerden nur die Verhaltnisse bei crossel-teams
Experimerten diskutiert, da diesefur die in den nachfolgendenKapiteln vorgestelltenUn-
tersuchungen von Bedeutungsind. Fer eine Diskussionvon merged-lbeams Experimerten
seiz.B. auf Melchert (1997) verwiesen.

Im folgendenseix;., die Flugrichtung der beidenlonenstrahlen,z die Richtung senk-
recht zur Sto ebeneund y;.; die Richtung senkrebit zur Ebenex,., z. Die Stromdichten
j 12 hangennicht von der Strahlrichtung ab, d.h. j1.2  j1.2(Y1.2;Z). Damit lat sich Glei-
chung 2.6 sdreiben als 7

\% . ,
R= - J1(y1; 2)j 2(y2; 2)dV (2.8)
ViVo Vv
Da dasWedhselwirkungswlumen bei einer crossel-teams Anordnung rautenfermig ist, gel-

ten folgendeBeziehungen

dv = sin dx;dx,dz (2.9)
dy;, = sin dxg» (2.10)
Damit wird Gleichung 2.8 zu
Vil Z Z z

R= —° i1(y1; i 2(Yo; 2.11
Vi, sin lel(yl,Z)dyl yzlz(Y2,Z)dy2 dz (2.11)

Die Integrale Z
J12(2) = J1,2(Y1,2; 2)dy1;2 (2.12)

Y1;2

gelkendie nur noch von z abhangigeeindimensionaleStromdichte wieder, die leicht experi-
mertell bestimmt werdenkann. Dazu wird, wie in Abbildung 2.3 gezeigt,eine horizortale
Sdlitzblende durch den Kreuzungskereidh beider lonenstrahlen gefahren.Die durch die
Sdlitzblende tretenden Stromdichten J;.,(z) werdenmit Faraday-Cups gemessemund als
Funktion der Position z aufgezeibnet. Esist jedoch nicht meglich, die Stromdichten gleich-
zeitig mit der Reaktionsratezu messenweil die Sdhlitzblende die lonenstrahlensehr stark
abshwadt. Zur Normierung ist es ferner unerlasslid, wahrend der gesanten Messung
den tatsachlichen lonenstrom zu messenMit den Bezielhungenzwisden Stromdichte und
Strom z

l12 = Chp2 ZJl;z(Z)dZ (2.13)
und dem sogenanten Formfaktor

R R
. d1(2)dz , Jx(2)dz

F = R @)z

(2.14)
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Abbildung 2.3: Bestimmung des Formfaktors F (aus von Diemar (1998)): Eine horizon-
tale Schlitzblende(links) wird im Kreuzungspunksenkiecht durch beide Strahlen gefahen
und die eindimensionalenStromdichten J;.,(z) werden als Funktion der Blendenmsition
gemessenMan erhalt damit das vertikale Strahlpro . Ein typischesStrahlpro Ispektrum
ist rechts dargestelt.

lat sich Gleichung 2.11umsdireibenin folgendeBestimmungsgleitiung fur den Wirkungs-
guerstnitt

_ VaVe sin RFq.p (2.15)

Vel I 1| 2

I 1., sind die uber die gesante Messzeitgemittelten Streme. Der Formfaktor F wird vor,
nad und gegelenenfallsin gewissernZeitabstandenwahrend einer Messungbestimnt. In-
tensitatsstiwankungender lonenstrahlenbeein ussenden Formfaktor nicht, solangesich
die Intensitatsverteilung nicht endert.

Die Messungder eindimensionalenStromdichten, d.h. des Formfaktors F, kann ver-
mieden werden, wenn ein lonenstrahl mit gleichma iger Gesdwindigkeit senkreét zur
Sto ebene wber den zweiten, ortsfesten lonenstrahl versdqioben wird. Man tastet quasi
durch dieseVerstiebung mit dem lonenstrahl beide Strahlpro le ab. Dies wird in einer
nun zeitabhangigenReaktionsrateR(t) wiedergegebn. Aus dieserzeitabhangigenReakti-
onsrate kann dann unter Kenntnis der mittleren lonenstreme zur Normierung direkt der
Wirkungsquersénitt beredinet werden.Bei lonenstrahlenkann die Versdiebungaufgrund
der oft meterlangenStrahlzweige nur durch Ablenkung des Strahlesin elektrischen oder
magnetistien Feldern erfolgen.Neben dem nicht zu vernadlassigenderufwand die Ab-
lenkspanmingensopreazisezu steuern,da der lonenstrahl mit konstarter Ges&windigkeit
bewegt wird, kann aud der Detektoruntergrund zeitabhangig werden,da sich die Position
des lonenstrahls z.B. in Bezug auf Blenden standig andert. In lon-lon-Ste en wird die-
sesVerfahren deshalbkaum berutzt. Es ist allerdings hau g das Verfahren der Wahl in
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Abbildung 2.4: SchematischerAufbau des Giessenercrossed-leamsExperiments.

Elektron-lon Ste en. Hier ermeglicht esdie relativ kompakte Bauform der Elektronenka-
none,dieseund den zur ElektronenstrommessungnotwendigenFaraday-Cup als komplette
Einheit medanisd zu verfahren, wahrend die Lage des lonenstrahls festgehaltenwird
(Muller et al., 1985).

Fast alle in dieser Arbeit besdiriebenen lon-lon-Experimerte wurden am Giessener
crossé-beams Experimernt durchgethrt. Der sthematiste Aufbau ist in Abbildung 2.4
skizziert. Zwei vollpermanenie 10 GHz Elektron-Zyklotron-Resonanz(EZR) lonenquellen
(Schlapp, 1995; Trassl, 1999; Bretz, 2000) liefern mehrfadh geladenelonen savohl von
gasbrmigen als auch von festen Elemerten. Die EZR-Quellen liegen auf einem Potenti-
al von maximal 20 kV (niederenergetisieer Strahl) bzw. maximal 200 kV (hochenergeti-
sdher Strahl). Durch Variation der Bestleunigungsspanangenkann ein weiter Bereid an
Sdawerpunktsenergienabgedekt werden. Ein 90 Magnet im niederenergetideen Strahl-
zweig und ein 17 Magnet im hochenergetisben Strahlzweig trennen die aus den Quellen
kommendenlonen nach dem Verhaltnis von Massezu Ladung. Da unterschiedliche lonen
unter bestimmten Umstandenein gleichhesMasse-zu-Ladung¥erhaltnis haben kennen,wie
z.B. *He?" und Hj , ist dieseTrennung nicht immer eindeutig.

Bei Ladungszusianden bis etwa g = 8 kennenim Wedselwirkungskereid fer gut kol-
limierte lonenstrahlen Streme von einigennA bis hin zu einigen 100 nA erreicdit werden.
Damit sind lonenstrahlensehrdenne Targets. Um die Verhaltnisse zu verdeutlichen, wird
ein Strahl von Xe** lonen bei 40 keV Energiebetrachtet. Der im Faraday-Cup gemessene
elektrische lonenstrom betrage200nA. Diesertspricht typischen Experimertb edingungen
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Abbildung 2.5: SchematischeDarstellung der Dichteverhaltnisse in lonenstrahlen und im
Restgas.

im Giessenercrossel-beams Experimert fur den niederenergetideen Strahlzweig. Unter
Bereicksichtigung der lonenladungvon g = 4 ergibt sich damit ein Teilchenstrom von ca.
3 10" s !. Bei40keV lonenenergieund einem Strahldurchmessenon 5 mm ergibt sich
eine lonendicte im Strahl von etwa 6:3 10* cm 3. Verglichen mit den fur lon-Atom-
Ste e sthon geringenDichten in Gastargets,wie z.B. dem in Kapitel 2.2 besdiriebenen
Cbersthallgasjetmit Teilchendiditen von bis zu 102 cm 3, sind die Dichten in lonenstrah-
len au erordentlich gering.

Entsprechend dengeringenTeilchendidten in denlonenstrahlenliefert die Wedselwir-
kung mit dem Restgasin der Streukammereinenum Gre enordnungenheherenBeitrag als
die eigenlichen lon-lon-Reaktionen.Es sehrgutes Vakuum von 10 1° mbar oder besserin
der Wedselwirkungszonast deshalbdie absoluteVVoraussetzunger die Durchfehrbarkeit
der Experimerte. Trotz diesesguten Vakuumsist die Teilchendidite im Restgasimmer
noch um Gre enordnungen heher als in den lonenstrahlen. Abbildung 2.5 verdeutlicht
dieseindrudkswll. Die Streukammer desGiessenercrossel-beams Experimerts bestel aus
den eben aufgekihrten Grenden aus einerinnerenund einer au eren Kammer. Die innere
Kammer beinhaltet die Wedselwirkungszonemit einem typischen Restgasdruk von et-
wa 5 10 ' mbar. Der Weg der lonenstrahlendurch diese Kammer betragt nur 25 cm
um die Restgasvediselwirkung weiter zu minimieren. Direkt vor Eintritt in dieseinne-
re Kammer reinigen elektrostatishe Sektorfelder(siehe Abbildung 2.6) die lonenstrahlen
von Umladepradukten ertlang der langen Strahlfehrung von den Ablenkmagnetenbis zur
Streukammer. In der Wedselwirkungszonewerden die Strahlen unter einem Winkel von

= 175 gekreuzt. Direkt hinter der Wedtselwirkungszondrennen zweistu ge Analysa-
toren die Reaktionspradukte von den direkten Strahlen, deren Streme in Faraday-Cups
gemessenverden. Die Reaktionspradukte werdenvon Einzelteilchenzahlern nachgewiesen.
Im hochenergetisben Strahl kommt dabei ein ortsemp ndlicher Micro-Channel-Plates-
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ES1

ES5

Abbildung 2.6: SchematischerAufbau der Wechselwirkungszonam Giessener crossed-
beamsExperiment. ES1, ES2, ES5 - elektrostatischeSektorfelderzur Strahlreinigung vor

der WechselwirkungszoneALS, ASS- elektiostatischeAnalysatoen, KK - Kugelkondensa-
tor, MCP - ortsemp ndlicher Micro-Channel-Plates-DetektorCTron - Channeltron, Cup

- Faraday-Cups.Der Winkel zwischenden beiden lonenstrahlen betragt = 17.5 .

Detektor zum Einsatz. Zur Unterdredkung eines meglichen Untergrundes durch Sdlitz-
streuungund ahnlichem ist dieserin einem Abstand von eber einemMeter au erhalb der
Kammer angebratit. Im niederenergetidoen Strahlzweig wird ein Channeltron-Detektor
verwendet, der innerhalb der Streukammer aber au erhalb der Streueleneangebradit ist.
Zur Unterdruckung von meglichem Untergrund werdendie Reaktionspradukte durch einen
Kugelkondensatoraus der Streuelene herausgelenkt.

Trotz all dieserAnstrengungenliegt dastypische Verhaltnis von etiten Reaktionenzu
Restgaswedselwirkungenje nach Wirkungsquerstnitt im Bereich von 1 : 10? bis 1 : 10°,
Andern beidean der Reaktion beteiligten lonenihre Ladung, wie z.B. beim Ladungstrans-
fer, so kann der Untergrund durch den koinziderten Nachweis beider Reaktionspradukte
weiter stark unterdreckt werden.Dabei wird die zeitliche Korrelation zwisden den beiden
DetektorsignalengemessenNur Reaktionspralukte aus einem lon-lon-Sto sind zeitlich
korreliert im Gegensatzzu den Wedselwirkungenmit dem Restgas,wo der zeitliche Ab-
stand beider Detektorsignalerein zufalliger Natur ist. Diese Methode lat sich allerdings
nicht zur Messungvon reinenlonisationsquershnitten anwenden,da hier nur ein Sto part-
ner seineLadung andert. Eine Reduzierungdes Untergrundeswie bei der Koinzidenzme-
thode ist hierbei nicht meglich. Der Untergrundbeitrag kann aber durch die Methode der
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gepulstenStrahlen bestimnt werden. Dabei wird zyklisch nacheinanderauf dem Detektor
fur die lonisationspradukte der reine Detektoruntergrund ohne Strahlen, der Untergrund
mit dem niederenergetideen und der Untergrund mit dem hochenergetishen Strahl allei-
ne savie die Summeausallen Untergrundbeitragenund der edhiten Reaktionenbestimnt.

Durch Abzug der Untergrundbeitrageerhalt man dann die Reaktionsrate.Allerdings ist es
ohnedie Koinzidenznicht meglich, zu entscheiden,ob die lonendasElektron durch lonisati-
on oder durch Ladungstransferverloren haben. Somit erhalt man mit dieserMethode nur
den totalen Verlustquerstinitt als Summevon Transferquersbnitt und lonisationsquer-
schnitt. Aufgrund des hohen Untergrundes und der niedrigen Reaktionsraten sind diese
Messungendes Verlustquersbnittes sehrlangwierig und mit gro en statistischen Fehlern
behaftet. Zur Bestimmung deslonisationsquershnittes ist ensprediend noch die Kenntnis

desTransferquersbnittes notwendig, desserehlerjedoch im Allgemeinendeutlich kleiner
ist.

Ausfuhrliche Besdireibungen des Giessenercrossel-lkeams Experimerts inklusive der
Strahlfuhrung, Detektoren und Messmethalen nden sich bei Meuseret al. (1996), von
Diemar (1998) und Diehl (2001).

Wie am Anfang erwahnt, ist esmit einem crossel-beams Aufbau meglich, aud Streu-
winkel (Pfei er et al., 1995)und Q-Werte (Pfei er et al., 1999)zu messenDie Kinematik
bei gekreuztenlonenstrahlenunterscheidet sich aufgrund der Bewegungbeider Sto part-
ner allerdings stark von der Kinematik im Sto mit einemruhenden Target. Neben den
rein kinematisten Transformationenvom Laborsystemin das Sto system sind dabei auch
ionenoptiste Verzerrungenzu bereicksichtigen, die sich ausdem Energieabertrag im Sto
ergelen. Eine auskihrliche BehandlungdieserProblematik ndet sich in Melchert (1997).

2.2 COLTRIMS

Bei jederladung®nderndenWedselwirkungzwisdien einemgeladenenTeilchen oder Pho-
ton mit einem neutralen Atom bleibt das Target immer als lon, als sogenantes Relck-
stoion, zurack. Dem Reucksto ion wird durch den Sto prozess ein Impuls wbertragen,
weldcher Reucksdlusseauf die physikalischen Eigenstaften des Sto prozesseszulat. Ein
Beispiel hierfur ist z.B. die lonisation durch Photonen bei Photonenenergienm Bereich
einiger 10 keV. In diesemEnergiekereid gibt esmit der direkten Photoionisation und der
lonisation durch Compton-Streuungzwei konkurrierendeProzesse.Im Fall der Compton-
Streuungwird die gesante Impulsbilanz durch Compton-Elektron und gestreutesPhoton
ausgegliben. Dasverbleibendeeinfad geladendon ist nur ein unbeteiligter Zusdhauerund
ihm wird kein Impuls ubertragen.Die Verhaltnissesind andersbei der Photoionisation. Das
Photon wird absorbiert (vernichtet) und ein Elektron mit der ensprechendenEnergieund
damit einem ensprechenden Impuls emittiert. Der Photonenimpulsist selbstbei diesen
Energienvernadlassigbarklein gegemiber dem Impuls desElektrons im Kontinuum. Das
heit, im Gegensatzzur Compton-Streuungkann die Impulserhaltung nicht durch Pho-
ton und Elektron alleine erfullt werden. Das Reicksto ion selbst muss den Elektronenim-
puls kompensieren.Es erhalt somit einensigni kanten Impuls, der, bei vernatdlassigbarem
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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 MessungdesimpulsesdesRecksto ions im Falle der Photoio-
nisation ist (bei vernadlassigbaremPhotonenimpuls) vellig aquivalert zur Messungdes
Elektronenimpulses,d.h. zur Messungvon Elektronenenergieund Emissionsrititung.

Ein weiteres Beispiel ist der Ladungstransferim lon-Atom-Sto . Durch die Streuung
erhalt das Projektil ertsprechend seiner Gesdwindigkeit v, und dem Streuwinkel , ei-
ne Inpulskomponerte k> = myv,sin , senkrett zu seiner ursprenglichen Bewegungs-
richtung. Diesetransversalelmpulskomponerte kann nur durch einenaquivalerten Trans-
versalimpulsk;, = kp, desRucksto ions kompensiert werden. Durch die Messungdes
Recksto ionenimpulsesist essomit meglich, aud sehr kleine Streuwinkel zu messendie
sonst experimertell nur sdwer zuganglich sind. Ist der Ladungstransfernicht resonan,
so besitzt die Reaktion einennicht verstciwindendenQ-Wert Q.. Beim Transfer mussalso
enweder Energieaufgevendet werdenoder eswird Energiegewonnen.DieseEnergiekann
nur ausder BewegungdesProjektils kommen.Diesesandert somit seineEnergieund seinen
longitudinalen Impuls. Wieder mussdasRecksto ion dieselmpulsanderungkompensieren.
Es erhalt damit aufgrund desLadungstransferseinenlongitudinalen Impuls von

Nvp Qe

k.. =

(2.16)
Hierbei ist n. die Anzahl der transferierten Elektronenund der relativistische -Faktor.
Bei sdhnellen Projektilen ist dieserelativ geringelmpulsanderungdesProjektils aufgrund
dessehrgro en Anfangsimpulsesnur far wenige Sto systeme direkt messbar(Park, 1978;
Sdwuch etal., 1988;Wu et al., 1996).Allein die MessungdesReucdksto ionenimpulseserlaubt
essomit, Projektilstreuwinkel und Q-Wert einer Reaktion zu messen.

Historisch gesehenhaben diese Stwierigkeiten, die sehr kleine Impulsanderung im
lon-Atom-Sto zu messenzur Entwicklung deserstenSpektrometerszur Bestimmung der
transversalenRecksto impulse getihrt (Ullrich und Sdimidt-Beding, 1987). Ein weseit
lichesProblem bei der Bestimmung der Recksto impulse ist jedoch die thermische Bewe-
gung der Targetatome. Bei Raumtemperatur ist die thermische Impulsverteilung so breit
(ca. 4 au fur Helium), da die tpyischerweise zu messenderimpulse aus dem Sto proze
vellig uberdedt werden.Es ist deshalbnotwendig, mit sehrkalten Gastargetsbei Tempe-
raturen im Bereich von 1 K und niedriger zu arbeiten. Daher leitet sich audh der Begri
COLd Target Recoil lon Momentum Spectros®py (COLTRIMS) ab. Ein modernesCOL-
TRIMS Systembestelt somit im wesetlichen aus einem kalten, lokalisierten Gastarget,
gro adigen, ortsau @sendenDetektoren fur die Reicksto ionen und ewertuelle Elektro-
nen sawvie einer Anordnung von elektrischen und gegelenenfallsmagnetiséien Feldernzum
Nachweis der Flugbahn und damit desAnfangsimpulsesaller Teilchen auf den Detektoren.
Mit einem solthhen modernen COLTRIMS Systemlassensich Impulsau esungenvon bis
zu 0.05au erreichen. Einen austhrlichen Uberblick mber COLTRIMS und die vielfaltigen
Anwendungenweit eber den RahmendieserArb eit hinaus geben Derner et al. (2000).

Kalte Gastargetslassensich am bestendurch einetbersdallexpansiondesTargetgases
in das Vakuum der Experimertkammer erreichen. Dabei wird die ungeordnetethermische
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Abbildung 2.7: SchematischeDarstellung der freien WUberschalexmnsion (nach Mil ler
(1988)). po und Ty bedeutenDruck und Temgeratur desVorratsvolumens,p und T Druck
und Temperatur im Jet. M gibt die Machzahlan.

Bewegungin eine gerichtete Bewegung mit geringer interner Impulsunstarfe umgewan-
delt. Diesegerichtete Bewegungmanifestiert sich dann lediglich als ein fester Impulso set
weahrend der Messungund kann somit kompensiert werden. Der bei COLTRIMS verwen-
dete Uberstallgasjet folgt der Theorie desfreien Jets (Miller, 1988). Das Targetgasmit
der Temperatur Ty bei einem Druck py expandiert durch eine kleine Deisein ein Medium
mit dem Druck p,. Fur po=p, 2 stellt sich eine Ubershallexpansionein, wie sie sthe-
matisch in Abbildung 2.7 dargestelltist. In einemtypischen COLTRIMS Systemliegt das
Verhaltnis typischerweisebei pp=p, 10° und die Expansionseigensmften sind somit in
einem weiten Bereich unabhangig vom Druck py in der Experimertkammer. Bei der Ex-
pansionausder Desebildet sich ein Volumenaus,in dem die Gestwindigkeit der Atome
v gre er ist als die Stallgestwindigkeit. Dieser Bereidh wird entsprechend die ‘zone of
silene genann. Fur die Intensitatsverteilung | in diesemBereid gilt in guter Naherung
I cos , wobei der Winkel relativ zur Expansionsabse ist. Ein Skimmer mit 0.3({
0.7 mm Durchmesseiim Abstand von 5{15 mm eber der Dusekollimiert ausdieserbreiten
Verteilung einenGasstrahlaus, der auch senkrebt zur Ausbreitungsrichtung eine sehrge-
ringe Impulsunsdarfe aufweist. Der EUberstallbereid ist von einer Ybergangszoneaus
Sdock- und Kompressionswllen umgelen.
Die adiabatisthe Expansionfehrt zu einer starken Abkehlung desTargetgasesgie feir
ein idealesGas durch die Adiabatengleidhiung besdrieben werdenkann:
T 1 ,
— mit =

% = T 2.17)

wl o



2.2 COLTRIMS 25

] I I I g
103} Helium & -
_— B A * ‘ / =
Efn_ TL=TTK __. O/QD/ 3
ko] " A /9 e ¥
© i = / O/OTO =293 K ¥
D Tang-
§_ 102 | Toennies 2]
2 Ry
£ - ; -
E B &
A B =
LJ (12-6)
101F /Q‘:/ *
| | | |
100 10 102 103 104

pod (Torr x cm)

Abbildung 2.8: Speedratio S fur Helium-Ubkerschalgasjetsals Funktion des Produkts pod
fur verschieglene Temperaturen Ty (aus Brusdeylins et al. (1989)).

wobei p und T Druck und Temperatur in der Ubersdallzone besdireiben. Fur die Ge-
scwindigkeit v der Atome mit der Massem in der Ubersdallzone erhalt man dann

S

KT,
V= oKTo

(2.18)

Eine wichtige Gre e zur CharakterisierungdesWUbersdtalljets ist dassogenante Speedratio
S, welthesdie Gestwindigkeitsverteilung im Ubersdalljet um die mittlere Gestwindig-
keit v angibt. Fur ein idealeseinatomigesGas ergibt sich dann folgenderZusammenhang
zwisthen Speedratio und Temperatur im Jet:

S = —— (219)

Dasreale Speedratioist abhangig von den Streuquersbanitten im Jet und damit von Gas-
art, Ausgangsdruk p, und Temperatur Ty sovie Durchmesserd der Dese (Brusdeylins
et al., 1989;Pedemorte et al., 1999). Die Abhangigkeit fer Helium vom Produkt pod und
fur vershiedeneTemperaturen Ty ist in Abbildung 2.8 dargestellt. Der typische Durchmes-
serder Dusebetragt 30 m. Bei Raumtemperatur benetigt man um ein hohesSpeedratio
zu erhalten einenVordruck von pg 30 bar (Jagutzki, 1994;Spielberger,1996).Dies feihrt
zu einemgro en Gasanfallin der Reaktionslammer. Alle in dieser Arbeit besdiriebenen
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Abbildung 2.9: SchematischerAufbau eines COLTRIMS Spektrometerszum kombinierten
Nachweisvon Reicksto ionen und Elektronen (aus Spiellerger (1996)).

Experimerte wurden deshalbmit einemauf To = 14 K vorgekehlten Helium-Gas durch-
gekihrt. Damit ist ein Vordruck von pg 1 bar ausreidhiend (Mergel, 1996). Typische
Teilchendiditen im ®berstallgasjetliegenim Bereich 10'1{10*? cm 3.

Die im Kreuzungswlumenvon Gasjetund Projektilstrahl ertstehendenlonenund Elek-
tronen werdendurch ein homogene®lektrishesFeld abgesaugtund auf ortsemp ndlichen
Micro-Channel-Plates-DetektoremadgewiesenBei Feldstarken 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 fur diesenAnfangsimpuls.Eine Driftstrecke bewirkt ei-
ne weitere Aufweitung der Trajektorien ertsprechend der Anfangsbedingungenund erlaubt
unter anderemeine optimale Ausnutzung desDetektors. Abbildung 2.9 zeigt shematisth
den Aufbau einestypischen COLTRIMS Spektrometers.Die Abbildungseigensieaften fer
die lonenkomponerte sind im wesetlichen linear. Der Reicksto ionenimpuls p° ergibt sich
somit zu

(2.20)
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0 mi—l 2.21)

P; ma(t(p, = 0) 1) (2.22)

m ist dabei die lonenmasseund a die Bestleunigung der lonen im Spektrometer, in die
auch die lonenladungeingeh. x, y und t sind der gemessendéuftre ort und Flugzeit der
Rudksto ionen. Fer die Beredinung von p? und p) kann dabei die Flugzeit fur alle lonen
unabhangig von p? in guter Naherung als konstart angenommenwerden. Die Linearitat
fur p2 gilt strenggenommemur fur dennun zu behandelndenFall eineszeitfokussierenden
Spektrometers.

NebendemAnfangsimpulsbeein usst auch dasendliche Wedselwirkungswlumenstark
den Auftre ort und die Flugzeit. Hierbei sind zwei Falle zu betrachten. Die endliche Aus-
dehrung der Wedselwirkungszoneertlang der Spektrometeradisez fuhrt zu unterscied-
lich langenBestleuningsstreken und damit zu einer Abhangigkeit der Flugzeit vom Ort
bei gleichem Impuls pd. Dies kann behoken werden, wenn die Driftstrecke doppelt solang
ist, wie die Beshleunigungsstreke (Wiley und McLaren, 1955). In diesemFall wird die
Flugzeit in guter Naherung unabhangig vom Ort entlang der Spektrometeratise. Man
spricht deshalbauch von zeitfokussierenderspektrometern. Dasim Kapitel 5.3 verwendete
Flugzeitspektrometer verwendetdie gleithe Geometrie,obwohl hier nur die absolutenFlug-
zeitenund nicht die Anfangsimpulsegemessemvurden. Voraussetzundger die Naherungist,
da derim elektrischen Feld aufgenommenémpuls deutlich gre er ist alsder ursprengliche,
zu messendeRudksto ionenimpuls. Diesist bei den COLTRIMS Spektrometern der Fall.

Die endliche Ausdehrung der Wedselwirkungszonesenkretit zur Spektrometeradise
fuhrt bei gleichem Impuls pf(’;y zu untersdiedlichen Orten auf dem Detektor. Hierfur gibt es
keinesoeinfadhe Losung.Mergel (1996)gelangesdurch Einbau einerelektrostatisden Lin-
se,diesenE ekt zu kompensierenund aud eine Ortsfokussierungzu erhalten. Dies fehrt
u.a. zu einer deutlich langerenDriftstrecke als beim reinen zeitfokussierenderSpektrome-
ter. Zudemlat sich die Spektrometergeometrienicht mehr analytisch beredinen sondern
muss durch ionenoptisdie Simulationen (z.B. mit dem lonenoptik-Programm SIMION)
bestimmt werden.

Bestelt das Kontinuum des Endzustandesaus mehr als zwei Teilchen, so meissenne-
ben dem Recksto ion noch die Impulse der anderenTeilchen bestimmt werden. Aufgrund
der Impulserhaltung gereigt esbei n Teilchen, die Impulsevon n 1 Teilchen zu messen,
um ein kinematisc vollstandigesExperimert zu erhalten. Bei der Photodoppelionisation
musssomit neben dem Reicksto ionenimpuls noch der Impuls einesder beidenElektronen
gemessemverden. Elektronen werdendurch das gleidhe elektrisdhe Feld wie die lonen auf
einenensprediendenortsemp ndlichen Detektor geleitet. Auch hier kennenFlugzeit und
Auftre ort direkt in den Impuls umgeretinet werden. Aufgrund ihrer geringerenMasse
haben die Elektronen bei gegelenemImpuls jedoch eine deutlich hehere Energie als die
lonen. Dies fehrt zu einer starkeren Aufweitung der Trajektorien und die Impulsbestim-
mung ist wenigerabhangigvom endlichen Wedselwirkungswlumen. Aufgrund der heheren
Energie kennendie Elektronen aber auch leicht das Spektrometer verlassen Es ist damit
unter Umstanden nicht mehr meglich, den Impuls des Elektrons mit 4 Raumwinkel zu
bestimmen. Aus diesem Grund sind die meisten Elektronendetektoren bei COLTRIMS
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Spektrometern sehr dicht an der Wedselwirkungszoneangebratit. Dennach kennen in
einem Spektrometer wie in Abbildung 2.9 gezeigtnur Elektronen bis etwa 2 eV Energie
mit 4 Raumwinkel nachgewiesenwverden. Fur die lonen bestelt aufgrund ihrer geringen
Energie diesesProblem nicht.

Fur die in Kapitel 3.1 bestiriebenenMessungerzur Photodoppelionisation bei 20 eV
eiber der Sthwelle war esjedoch netig, Elektronen mit bis zu 10 eV Energiemit 4 Raum-
winkel nachzuweisen. Durch die Uberlagerung eines homogenenMagnetfeldesvon typi-
stherweisel0{20 G parallel zum elektrischen Feld werdendie Elektronen auf Spiralbahnen
(Zyklotronbahnen) gezwungenund somit auch bei heherer Energie im Spektrometer ge-
halten (Moshammeret al., 1996;Kollmus et al., 1997). Trotz der komplexerenTrajektorie
kann aus Auftre ort und Flugzeit wieder der Anfangsimpuls beredinet werden. Die ein-
zige Ausnahme bilden hierbei Elektronen, deren Flugzeit ein ganzzahligesVielfaches der
Zyklotronperiode betragt. Alle dieseElektronen tre en unabhangig von ihrem Impuls am
gleichen Ort auf den Detektor. In diesemFall gehlt die Impulsinformation verloren. Der
senkrebte Bereidh fehlenderEreignissen der Elektronenimpuls\erteilung in Abbildung 3.2
unten links ertspricht genauElektronen mit einer Flugzeit von geradeeiner Zyklotronpe-
riode. Zudemwird in der Nahe dieserPunkte die Impulsau esungsdledter. Denncch ist
der Verlust an Raumwinkel fur ein kinematist vollstandigesExperimert vernadlassigbar
gering.

Wie oben schon erwahnt, sind Detektoren mit einer guten Orts- und Zeitau esungdie
dritte wichtige Komponerte einesCOLTRIMS Systems.Deshalbwerden Micro-Channel-
Plates (MCP) Detektoren (Mergel et al., 1997) mit 48 mm bzw. 86 mm Durchmesserbe-
nutzt, bei deneneineZeitau esungvon 400ps erreicit wurde (Brauning et al., 1997).Eine
Chevron-Anordrung (2 MCPs) oder ein z-Stak (3 MCPs) erlauben einehoheVerstarkung
und eineklare Trennung der Signalevom Rausdien. Die lonenwerdendabei typischerweise
mit 2000{3000V auf die Detektorober ace bestleunigt. Diesist ausreit©iend,um die ma-
ximale Nachweiswahrsdeinlichkeit zu erreichen, die ertsprechend der o enen Fladhe eines
MCPs etwa 60% betragt. Abbildung 2.10 zeigt beispielhaft die Pulshehernverteilung und
Nachweise zienz fur He* lonen. Fur die Elektronen reichen 200{300 eV Auftre energie
aus,um eine maximale E zienz zu garartieren.

Zur Ortsauslesewurden zunadchst 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 berednet sich
dabei aus den auf die Strip- (S), Wedge-(W) und Maander-Elektrade (M) auftre enden
Ladungenzu

S

X = Srwam (223)
W

Y = sTwewm (2.24)

Damit kennen Au esungenvon bis zu 0.05 mm bei einem Durchmesserder Anode von
50 mm erreicht werden. Die Notwendigkeit, Ladungen zu messen,hat jedoch audc gra-
vierende Nadteile. Die Verstarker messensehr genau abgeglitien werden, da sonst die
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Abbildung 2.10: Links: Pulshehenverteilungfur He" und He?** lonen bei einem z-Stack
MCP-Detektor mit 3000V Beschleunigungsgmnungfur die lonen (Derner et al., 1996b).
Rechts: Relative E zienz (normiert auf die E zienz bei 3000 eV lonenenegie) fur He'

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

Abbildung stark verzerrt wird. Durch die netigen langen Intergrationszeiten fur die La-
dungsmessungst die maximale Rate fur den Detektor auf etwa 10* s ! besdirankt. Damit
ist esauch nicht meglich, mehrerenahezugleichzeitige Ereignisseauf dem Detektor nach-

Strip

Bare Copper
outer winding pair

Bare Copper
Hedge inner winding pair

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

Die Nadteile der Wedge&Strip-Anaden werdendurch die Verwendungvon Delayline-
Anodengelost (Jagutzki et al., 2002c).Eine Ortsauslesebei MCP-Detektoren mittels einer
Delayline wurde bereits von Sobottka und Williams (1988) vorgestlagen. Abbildung 2.11
zeigt eine sthematisdie Darstellung der verwendetenDelayline-Anoden. Um eine Kupfer-
platte sind isoliert zwei Drahtpaare gewidkelt (je ein Paar fur x und y Richtung). Jedes
Paar verhalt sich wie eineLedher-Leitung und die Laufzeit der Signalezu denbeidenEnden
der Leitung ist abhangig vom Auftre ort der Elektronen auf die Leitung. Damit reduziert
sich die Ortsausleseauf die Messungvon Zeitdi erenzen zwisden den Enden der Leitung.
Typische Laufzeiten von Ende zu Ende liegen dabei im Bereidh 50{100 ns je nach Gre e
der Anode. Diesekurze Laufzeit und die Verwendung sdneller Zeitelektronik erlaubt es,
mit Delaylines Raten bis in den Bereidh 10° s ! zu verarbeiten. Moderne TDCs (Time-to-
Digital Converter) erlauben eszudem,pro Kanal mehrereSignaleaufzunehmen sofernsie
einen zeitlichen Mindestabstand haben (typischerweise 10 ns bei derzeit erhaltlichen Mo-
dulen). Dies erlaubt eine edhite Multi-Hit-F ahigkeit von Delayline-Detektoren. Lediglich
Ereignisse,derenzeitlicher Abstand geringerist, werdennicht als zwei getrenrte Ereignis-
seerkannt. Diesist auch der Grund fer densenkrebiten Bereith fehlenderEreignissein der
Impulsverteilung der D* Fragmerte in Abbildung 4.2. In neuerenEntwicklungen werden
statt zwei Lecher-Leitungenim Winkel von 90 drei Leitungenim Winkel von 60 verwen-
det (Jagutzki et al., 2002a).Damit ist die Ortsinformation stark eiberbestimnt und aud
Ereignissemit einem geringerenzeitlichen Abstand kennen rekonstruiert werden. Neuere
Messungenvon Weber et al. (2004) zur Photodoppelionisation von D, mit koinzidertem
Nadchweis beider ionischen Fragmerte und beider Elektronen z.B. verwenden diese heue
drei-lagigeDelayline-Anode.



Kapitel 3

Einfac he atomare Systeme

Wie in der Einleitung erwahnt, ist die Behandlung von Vielteilchensystemenaufgrund
der Elektron-Elektron-Wedhselwirkung sehransprudiswoll. Es bestelt somit ein Interesse,
dynamisde Prozessezunadst an einfadhen atomaren Systemenzu untersuchen, um einen
besserervergleith mit theoretishien Redinungenzu ermeglichen.

3.1 Photo dopp elionisation von He

Der langsameAufbruch einesgebundenenSystemsin mehr als zwei geladeneTeilchen ist
immer noch einesder fundamenalsten Problemeder Atomphysik. Der ertscheidendeFak-
tor bei diesemProblem ist die langreidweitige Coulomb-Wedselwirkung. Die damit ver-
bundeneWedselwirkungaller Teilchen untereinanderbis zu gro en Abstandenhin fordert
einenhohenGrad an Korrelation in der Endzustandsvellenfunktion. Dies gilt insbesonde-
re fur die leichten Elektronen, wahrend die Kernbewegungaufgrund der gro en Masseder
Kernein guter Naherungoft klassisti besd@iriebenwerdenkann. Die Photodoppelionisation
einesZweielektronensystemgil.h. die gleichzeitigelonisation von zwei Elektronen durch ein
einzelnesPhoton, ist besondergeeignetdiesesProblem zu studieren,da (a) die Energiede-
position im Systemeber die Photonenenergiesehrgenaukontrolliert werdenkann und (b)
der ubertragene Drehimpuls eber den Dipoloperator genaubekannt ist. Beidesgilt nicht
fur die lonisation durch geladeneTeilchen. Das einfadiste atomare Zweielektronensystem
ist dabei das Helium, weldhesin diesemAbsdnitt behandeltwerdensoll.

Einer der integralsten Messverte zur Photodoppelionisation ist das Verhaltnis von
Doppelionisation zur Einfachionisation. DiesesVerhaltnis steigt ab der Doppelionisations-
sthwelle von 79 eV an und erreidit bei Energien um 150{250 eV ein Maximum bevor
es zu heheren Energien asymptotisdh den Wert 1.67% erreicdht. Erste Messungendieses
Verhaltnisseswurden vor fast 40 Jahren von Carlson (1967) durchgefihrt. Nadfolgen-
de Messungenrergaten fer den Maximalwert des Verhaltnissesuntersciedliche Werte im
Bereih 3.4{5.2%, wahrend beim asymptotisdhen Grenzwert eine gute Ubereinstimnung
bestand(sieheDerner et al. (1996b) fur eine auskihrliche Diskussion).

Den hedhsten Grad an Information erhalt man jedoch, wenn die Impulsvektoren aller
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Teilchen im Endzustand koinzidert gemesserwerden. Erste Messungendieser Art mit-

tels koinziderter Elektronenspektroskopie wurden von Sdwarzkopf et al. (1993) fur aus-
gewahlte Geometrienund gleiche Energieaufteilungzwisdien denbeidenElektronen durch-

getihrt. Auch folgendeExperimerte (Schwarzkopf et al., 1994; Sdwarzkopf und Scdmidt,

1995; Huetz et al., 1994; Lablanquie et al., 1995; Dawber et al., 1995) blieben immer
auf bestimmie Energieaufteilungenund Geometrien bestirankt. Die Ursade dieser Be-
sdirankung liegt in dem geringenRaumwinkel der Elektronenspektrometer. Diesererlaubt
es, nur bestimmte Winkel gleichzeitig zu messen.Zudem sind die verwendeten Spektro-
meter nur sensitiv auf eine durch die Betriebsspanmning festgelegteEnergie. Die Messung
vollstandig di erentieller Wirkungsquersanitte far mehrereWinkel und Elektronenener-
gien erfordert also viele Messungenbei denendie Position des Spektrometers und/oder
seineBetriebsspanming geandert werdenmuss. Dies madt die vollstandige Abtastung des
Endzustandesnicht praktikabel, soda sich die Experimerte auf bestimnte Geometrien
konzertrierten.

Die Anwendung der Cold Target Recoil lon Momentum Spectrosopy (COLTRIMS)
auf das Studium der Photodoppelionisation erlaubte nicht nur die exakte Bestimmung
desVerhaltnissesvon Doppel- zu Einfachionisation zu 3.7%im Maximum (Derner et al.,
1996b),sondernaud erstmalsdie vollstandige Bestimmung der Impulsvektoren aller drei
Teilchenim Endzustandmit vollem 4 Raumwinkel bei 80 eV Photonenenergied.h. 1 eV
eiber der Doppelionisationsshwelle (Derner et al., 1996a).Abgesehernvon der Bestimmung
der Spinshandelt essich somit um ein kinematisd vollstandigesExperimert.

Fur die Einfachionisation kann innerhalb der Dip olnaherungder winkelabhangigeWir-
kungsquershnitt parametrisiert werdendurch (Schmidt, 1992)

d (;) 3 : : . 1
—— 2= __ 1+ 1 sin ?sin 2+ S;cos > S;cos %sin 2 = 3.1
d 4 4 - 1 > GD
bezeitinet den Polarwinkel beziglich deselektrischen Feldvektors der Photonen, den
Azimuthwinkel um dieseAchseund den totalen Wirkungsquersanitt. Der Stokespara-
meter S; gibt den Grad der linearen Polarisation an. Fer vollstandig linear polarisiertes
Licht mit S; = 1 reduziert sich 3.1 zu

d? () _ 3 , 1
. =7 1+ 2cos > (3.2)
In beiden Gleichungen ist  der sogenante Asymmetrieparameter (siehe auch Abbil-
dung 3.1). Fur die Einfachionisation in den He* (h=1) Grundzustand ergibt sich aufgrund
desPhotonenspins = 2. Die Winkelverteilung desemittierten Elektrons zeigt damit die
typische Dipolcharakteristik.

Bei der Doppelionisationgelt durch die Elektron-Elektron-Wedhselwirkungbei nicht zu
hohenPhotonenenergierdieseDip olcharakteristik fer ein einzelnesElektron verloren. Wie
Abbildung 3.1 zeigt, liegt der Asymmetrieparameter bei 1 eV (Derner et al., 1996a),
20 eV (Brauning et al., 1997)und 21 eV (Wehlitz et al., 1991; Maulbetsdr und Briggs,
1993b) mber der Scwelle nahe Null und ertspricht damit einer annahernd isotropen Ver-
teilung. Wie erwartet, gibt eseine gute Ubereinstimnmung zwisden den mit COLTRIMS
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Abbildung 3.1: Links: Emissionschaakteristiken fur ausgewhlte Asymmetrieparameter

= -1, 0 und 2. Rechts: Asymmetriemrameter . fur die Emission einesElektrons als Funk-
tion desAnteils an der Uberschussenayie. Experimente: Kreise- 1 eV wuber der Schwele
(Derner etal., 1996a),Quadrate - 20 eV ubker der Schwele (Br auning et al., 1997), Rauten
- 21 eV uker der Schwele (Wehlitz et al., 1991; Maulketschund Briggs, 1993b). Theorie
fur 21 eV: durchgezgeneLinie - 2SC-Rechnung(Proulx und Shakeshaft,1993), gestrichelte
Linie - 3C-Rechnung(Maulbetschund Briggs, 1993b).

gewonnenenDaten bei 20 eV und denmit klassister Elektronenspektroskopie gewonnenen
Daten bei 21 eV. Auch die Energie\erteilungsfunktion zwisten den beiden Elektronen ist
in diesemBereid naheder Swelle ach. Erst bei hoherenEnergienab etwa 100eV wuber
der Scwelle (Knapp et al., 2002b) ndet die Wedselwirkung desPhotons bewvorzugt mit

einem einzelnenElektron und nicht mit dem Elektronenpaar statt. In diesemFall wird

der dominante Anteil der Photonenenergieauf nur ein Elektron ebertragen, dessenwin-

kelverteilung dann wieder den Fingerabdruck der Dipolverteilung widerspiegelt (Knapp

et al., 2002a).Bei den hier betrachteten Energiennahe der Doppelionisationssbhwelle ist

diesjedoch nicht der Fall. Somit zeigt auch die Verteilung der Impulsein der linken Spalte
von Abbildung 3.2 sowvohl bei 80 eV PhotonenenergigDerner et al., 1996a)als aud bei
99 eV Photonenenergig(Brauning et al., 1997) (1 eV bzw. 20 eV wber der Doppelionisa-
tionssdwelle) keine signi k ante Abweichung von einer isotropen Verteilung. Entscheidend
sind vielmehr die Winkelkorrelationen der beiden Elektronen untereinander. Der Vorteil

der kinematisc vollstandigen Experimerte ist es,da die experimertellen Daten in jedes
beliebige Koordinatensystemtransformiert werden kennen. Statt die traditionellen Elek-

tronenimpulsek; und K, im Laborsystemzu betrachten, bietet essich an, die Elektronen
als ein Paar zu bestireiben und molekulareJacobi-Koordinaten zu verwenden(Feaginund

Briggs, 1986;Feagin, 1995,1996). Den Jacobi-Koordinaten ertspreden die Impulse

Rr = kl + kz (33)
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Abbildung 3.2: Impulsverteilungenfur die Photadoppelionisation 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)fur Impulse ky in x (X
- Richtung des Photonenstahls) mit  0:2au < k, < 0:2au Links: Impulsverteilung K,
eineseinzelnenElektrons. Mitte: Impulsverteilungk, = K; + K, desRucksto ions. Rechts:
Impulsverteilungkgr = %(Rl K;) der Elektronenin ihrem Schwerpunktsystem.

ke = Sk K (3.4)

R, erntspricht hier dem Impuls desSdwerpunktesdesElektronenpaaresund Ky ist die Re-
lativb enegungder Elektronen in ihrem Scwerpunktsystem. Der Impuls desRecksto ions
kompensiert geradeden Scwerpunktsimpuls: Ko, = K,. DieseWahl der Jacobi-Koordi-
naten ere net eine neuePerspektive zur Betrachtung der Photodoppelionisation (D erner
et al., 1998a).Die Verwendungder einzelnenElektronenimpulsek; und K, ertpricht dem
Bild zweier aus dem Potertial des He** Kernes entweichender Elektronen (siehe Abbil-
dung 3.3). Die Winkelverteilung wird dabei durch die Elektron-lon- und Elektron-Elektron-
Wedselwirkung beein usst. Die Jacobi-Impulse hingegenbestireiben die Bewegung des
lons im Sattelpunkt desZwei-Zertrenpotertials (Abbildung 3.3), welchesvon den beiden
sich voneinanderenfernenden Elektronen gebildet wird. Die entspredienden Impulsver-
teilungen sind in Abbildung 3.2 dargestellt. Im Mittel stehensomit K, bzw. Ko, senk-
recht zu Kr. Dies entspricht einer Bewegungdes lons entlang des Sattels aus dem Zwei-
Zenrenpotertial der Elektronen heraus.Bei einer Bewegungsenkrebt zum Sattel weirde,
stark bildlich betrachtet, daslon in einender beiden Potentialt opfe hineinfallen. D.h. im
Systemdes lons betrachtet, das erntsprediende Elektron weirde beim lon verbleiben und
nicht ionisiert werden.

lonisationsprozess@ahe der Stwelle, wie hier diskutiert, kennenoft sehrgut im Rah-
mender Wannier-Theorie(Wannier, 1953;Huetz et al., 1991;Feagin,1995,1996)bestrie-
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Abbildung 3.3: Betrachtungsweisender Photadoppelionisation. Links: Beweyung zweier
Elektronen im Potential des He** Kernes. Rechts: Bewaung des He?* Kernes entlang
desSattelsim Zwei-Zentrenpotential der entweichenderklektronen.

benwerden.Eine wichtige Gre e im RahmendieserTheorie fer die Photodoppelionisation
ist die Projektion desGesamdrehimpulsesC auf die Achse R zwisden den beiden Elek-
tronen: K = C R. Der Gesantdrehimpuls des Systemsbetragt L = 1 aufgrund desvom
Photon eingebratten Drehimpulses.Damit ergelensich die zwei Wannier-Zus®ndeK = 0
und K = 1. Der Zustand K = 0 ertspricht einer SeparationdesElektronenpaaresernlang

der Polarisationsatise der Photonen und der Zustand K = 1 ensprediend einer Separa-
tion senkrett zur der Polarisationsatise. Wie aus Abbildung 3.2 direkt ersidtlich, wird

der K = 1 Zustand bewrzugt. Auch Lablanquie et al. (1995) und Viefhaus et al. (1996a)
beobatteten einendominanen Beitrag desK = 1 Zustandesnahe der Scwelle bei ihren

Messungenzur Winkelverteilung der Elektronen. Die Abbildungen 3.4 und 3.5 zeigendie
ertsprechenden Asymmetrieparameter als Funktion desAnteils der Ubersdiussenergian

der ertsprechenden Bewegungskmponerte. Geht samtliche Ubersdussenergien die Be-
wegungKgr der Elektronenin ihrem Sctwerpunktsystem,soverbleibt das Reicksto ion und
damit der Schwerpunkt des Elektronenpaaresin Ruhe, d.h. K, = 0. Dies bezeitinet man
auch als den 'cold-ion" Grenzfall. Aufgrund der Auswahlregelnin der Photodoppelionisa-
tion von Helium kann diesernicht ganzerreicht werden. Die Wannier-Theoriesagt jedoch

fur ihn bei reiner K = 1 Anregungund 20 eV Ubersdussenergialie Asymmetrieparame-
ter ' % fur die Bewegungdes Massenslewerpunktes der Elektronenund g ' 1 fer

die Bewegungder Elektronen in ihrem Scdwerpunktsystemvoraus. Die gemessenelVerte
zeigensomit deutlich aud eineleichte Beimisdwung der K = 0 Anregung (Brauning et al.,

1997).

Mehr Informationen erhalt man ausden vollstandig (dreifach) di erentiellen Wirkungs-
guerstnitten dElgsﬁ Dies gilt insbesonderebei den von Derner et al. (1996a,1998a)
und Brauning et al. (1997,1998) durchgethrten kinematisd vollstandigen Experimerten
bei Photonenenergienbis 20 eV wber der Sdwelle. Dabei ergeken die in Abbildung 3.2

dargestellten Impulsverteilungen nach Normierung auf den totalen Wirkungsquerstnitt
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Abbildung 3.4: Asymmetriepprameter , fur die BewegungdesSchwerpunkteslesElektro-
nenpares als Funktion desAnteils an der Uberschussenagie. Experimente: Kreise- 1 eV
wher der Schwele (Derner et al.,, 1996a), Quadrate - 20 eV ubker der Schwele (Br auning
et al., 1997). Theorie: 2SC-Rechnung(Pont und Shakeshaft1996).

und Umrechung der Impulsvektoren in Elektronenenergieund Emissionswinlel direkt die
vollstandig di erentiellen Wirkungsquersbnitte. Wie bereits von mehreren Autoren be-
sdirieben (Huetz et al., 1991; Schwarzkopf et al., 1993; Maulbetsdh und Briggs, 1995;
Malegat et al., 1997a,b),werdendie vollstandig di erentiellen Wirkungsquerstinitte stark
von Auswahlregelnfur den Zweielektronen-Konin uumszustandgepmgt. Soist z.B. bei der
Photodoppelionisation von Helium die antiparallele Elektronenemissiormit gleicher Ener-
gieaufteilung(R, = Ky) aufgrund des*P° Charakters desZweielektronen-Korin uumszu-
standesverboten. Dieswurde bereits von Scwarzkopf et al. (1993) bei der erstenMessung
von vollstandig di erentiellen Wirkungsquersanitten fer eine ausgevahlte Geometriebe-
obadtet. Eine auskhrliche Diskussionder Auswahlregeln ndet sich bei Maulbetsd und
Briggs (1995). Fur Helium sind dabei folgendeZustande verboten:

1. K und K> senkretit zur Polarisationsatse

3. ki=kyund ;= 2

4, R‘l = R‘z
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Abbildung 3.5: Asymmetrieparameter  fur die Relativleweyungder Elektronenin ihrem
Schwerpunktsystenals Funktion desAnteils an der Uberschussenagie. Experimente: Kr ei-
se- 1 eV uler der Schwele (Derner et al., 1996a), Quadrate - 20 eV wubker der Schwele
(Brauning et al., 1997).

Hierbei spiegeltdie letzte Regellediglich die Coulomb-Absto ung der beiden Elektronen
wider. Dieseverhindert, da sich beideElektronen als Paar mit identischen Impulsvektoren
bewegen.Abbildung 3.6 verdeutlicht die Auswahlregelnfer gleiche Energieaufteilung.

Ein Vergleith mit dendreifach di erentiellen Wirkungsquersanitten zeigt,da die oben
angespreheneWannier-Besbreibung von Feagin(1995,1996) zwar naheder Schwelle den
Verlauf der di erentiellen Wirkungsquersainitte gut wiedergibt, aber bei 20 eV wber der
Sdawelle und bei sehrungleicer Energieaufteilungauf die beiden Elektronen signi k ante
Abweidchungen auftreten (Derner et al., 1998a).

Huetz und Mitarb eitern gelangdie Parametrisierung desdreifach di erentiellen Wir-
kungsquershnittes zunadhst im Rahmen der Wannier-Theorie (Huetz et al., 1991) und
spater exakt (Malegat et al., 1997a). Der Wirkungsquerstinitt ergibt sich dabei in der
Dipolnaherungzu

d3

————— j(cos 1+ cos p)ag(E1; 12) + (cos 1 cos p)au(Eq; 12)j° (3.5)
dE;d .d ,

Die Funktionen a4 und a, hangenvon der Energieaufteilungund demWinkel i, zwisthen
den beidenElektronen ab. In der exakten Parametrisierungsind ag und a, gegelen durch
eine Partialwellenzerlegungund erthalten die Matrixelemerte des Dipoloperators. lhre
Beredinung ist somit nicht trivial. Die ungeradeFunktion a, ist antisymmetrisch gegen
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Abbildung 3.6: Absolute dreifach dier entielle Wirkungsquerschnitte dElgsﬁ in

beV ! sr 2 fur 99 eV Photonenenegie kei gleicher Energieaufteilung und verschiglenen
EmissionswinkelneinesElektrons (Br auning et al., 1998). Die feste Emissionsrichtungist
jeweils durch den Pfeil angeyelen und betragt ;, = 0 (a), ;= 30 (b), ;=60 (c) und

1 = 90 (d). Die Linie entspricht den berechnetenWirkungsquerschnittennach der Pa-
rametrisierung von Huetz und Mitarbeitern (siehe Text), die bei 0 an die experimentellen
Daten ange ttet wurde.

Vertausdung der Elektronen und versciwwindet wenn E; = E,. In diesemFalle ist der
dreifach di erentielle Wirkungsquerstnitt nur noch von jagj? abhengig. Die Funktion jagj?
kannmit einigemErfolg durch eineGau funktion mit einemMaximum bei 180 bestirieben
werden (Schwarzkopf et al., 1993;Huetz et al., 1994;Pont und Shaleshaft, 1996;Briggs
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und Scdimidt, 2000). Far den Wirkungsquersanitt ergibt sich somit

d3 — 2 1 — 12
GExd 10 7o e, = a(cos 1 + cos ,)2exp 2[( 12 180)=] (3.6)
wobei a eine Normierungslonstarte ist. Durch einen Fit an die experimertellen Daten
ergibt sich bei Energienum 20eV wber der Sdwelle eineHalbwertsbreite der Gau funktion
von91 2 (Scwarzkopf und Sdmidt, 1995;Malegat et al., 1997a;Derner et al., 1998a;
Brauning et al., 1998). Zu niedrigerentberstussenergierhin nimmt die Halbwertsbreite
stetig ab und betragt bei 1 eV uber der Shwelle nur noch 67 3 (Dawber et al., 1995;
Derner et al., 1998a). Abbildung 3.6 zeigt exemplaristr den in dieser Parametrisierung
beredinetenWirkungsquerstinitt mit Messungerbei 20eV uber der Stwelle von Brauning
et al. (1998). Die Parameter in Gleichung 3.6 wurden dabei nur an die Daten fur ; =
0 ange ttet. Die Ubereinstimmung mit dem Experimert ist sehr gut. Es sollte jedoch
noch einmal darauf hingewiesenwerden,da in der exakten Ableitung die Funktion jayj?
eine komplizierte Funktion ist, welche die Matrixelemerte erthalt, und selbstim Rahmen
der einfadhen Wannier-Besbreibung nicht notwendigerveiseeine Gau funktion seinmuss
(Kazansky und Ostrovsky, 1993).

Erste ab initio Redinungen wurden von Maulbetsd et al. (Maulbetsd und Briggs,
1993b,a,1994; Maulbetst et al., 1995) sawie Shaleshaft et al. (Proulx und Shaleshatft,
1993; Pont und Shaleshaft, 1995; Pont et al., 1996) durchgefhrt. Die verwendeten Me-
thoden unterscheiden sich dabei signi kant. Maulbetsd und Briggs beredinen direkt das
ertsprechende Matrixelement

M(RiRr) =< {2 ivi > (3.7
Die Anfangswellenfunktion (ry;r,) wird dabei durch die einfache Form
i(ri;r2) = N[exp( ary  bry) + exp( ar, bry)]exp(crio) (3.8)

bestrieben, wobei r; und r, der Abstand der Elektronen vom Kern bedeutet und rq»
den Abstand der Elektronen untereinander besdireibt. N ist ein Normierungsfaktor und
die Parameter a, b und ¢ werden durch Minimierung der Bindungsenergiebestimnt. Die
Endzustandsvellenfunktion ;1;)&(';1; t-) wird durch ein Produkt ausdrei Coulonb-Wellen-

funktionen C(X;K;+) dargestellt
() . P 3Ry F1+iRy £ S o 11
ko, (F1F2) 22 ) %€ C( ZiRur)C( ZiRaif)C(55 SRuzif2) - (3.9)
mit
CX;R;e)= e X "2 (1 iX=k) F1(iX=k:;1; ikr ik #) (3.10)

Das Matrixelement 3.7 kann damit auf ein zweidimensionaledntegral reduziert und nume-
risch ausgewertet werden. Aufgrund der Verwendungvon drei Coulomb-Wellenfunktionen
im Endzustandwird dieseMethode als 3C-Methode bezeitinet.
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Im Gegensatzzu Maulbetst und Briggs bestireiben Pont und Shaleshaftdie Endzu-
standswvellenfunktion nur durch ein Produkt aus zwei Coulomb-Wellenfunktionen

p_ - _ _
L (Fir) 2(2) PERTRRC( ZyiRy M)C( 25 Rai k) (3.11)

Der Elektron-Elektron-Wedselwirkung wird hierbei durch die Verwendungder e ektiv en

Kernladungen Z; und Z, Redinung getragen. Aufgrund dieser Abschirmung wird diese
Methode als 2SC-Methale bezeitinet. Zudem wird nicht direkt das Matrixelemert 3.7
ausgewertet, sonderneine Flussgleitung, die in ein Ober adenirntegral ubergel, dessen
einziger Beitrag aus dem Bereith der klassisben asymptotisdhien Bewegung der beiden
Elektronen komnt. Da die 2SC-Wellenfunktion in diesemBereith exakt ist, ist es mit

der 2SC-Methale im Prinzip meglich, exakte Wirkungsquersannitte zu erhalten. Zudem
werdengeswrte Grundzustandsvellenfunktionen verwendet.

Die 3C-Retinungenhaben Stwierigkeiten, verlasslihe, absolute Wirkungsquersanit-
te insbesonderenahe der Sthwelle zu erhalten (Maulbetsd und Briggs, 1995). Auch die
Abhangigkeit desAsymmetrieparameters . der Elektronenvon der Energieaufteilungwird
nicht sogut wiedergegebn wie von den 2SC-Rebtinungen (sieheAbbildung 3.1). Bei sym-
metrischer Energieaufteilungjedoch ergelen 3C- und 2SC-Rebnungennahezugleiche Wer-
te. Die 2SC-Rebinungenspiegelnauc sehrgut die Abhangigkeit desAsymmetrieparame-
ters , desSdwerpunkteswider (sieheAbbildung 3.4).

In einervergleihiendenStudie erhielten Maulbetsd und Briggs (1995) eine gute Uber-
einstimmung im Verlauf desWirkungsquersanittes zwisdien den beidenRedhnungenund
experimertellen Daten von Schwarzkopf et al. (1993), Scwarzkopf und Scimidt (1995) so-
wie Dawber et al. (1995). Die Ubereinstimmung ist besonderggut nahe der Sthwelle oder
fur symmetrisdie Energieaufteilungzwisden den beidenElektronen. Gleichesgilt auc fer
die experimertellen Daten von Brauning et al. (1998) wie Abbildung 3.7 zeigt. Hierbei
ist anzumerlen, da die Redinungen fur 18.6 eV wuber der Scwelle durchgetihrt wur-
den, wahrend die experimertellen Daten bei 20 eV uber der Sdhwelle gemesserwurden.
Neuere Untersucungen (Pont et al., 1996) und Vergleihie mit Messungenvon Lablan-
quie et al. (1995) bei 4 eV und 18.6 eV wuber der Scwelle haben jedoch geradebei stark
asymmetristier Energieerteilung auf die beiden Elektronen und bei EmissioneinesElek-
trons in Richtung des Polarisations\ektors eine signi kante Diskrepanz sovohl zwisden
den Redinungen als auch zwisthen Theorie und Experimert festgestellt. Abbildung 3.7
zeigt dies ebenfalls deutlich. Dabei sind nicht nur die Unterschiede zwisthen den 3C- und
2SC-Rebnungenvon Bedeutung.Die Ergebnisseder 3C Retnungensind ferner noch von
der gewahlten Eichung abhangig. Wie aus Abbildung 3.7 ersiditlich, gibt es erheblide
Untersciede zwisden der Langen-und der Gesdwindigkeitseidcung der 3C-Redtinungen.

Eine auskihrliche Studie wber die Abhangigkeit der beretineten dreifach di erenti-
ellen Wirkungsquerstnitte fur die Photodoppelionisation von Helium von der Eichung
(Langeneibung, Gestwindigkeitseithung und Beshleunigungseibung) wurde von Lucey
et al. (1998) durchgekihrt. Die Authoren kommen dabei zu dem Sdluss, da der di e-
rentielle Wirkungsquersainitt bestimmt wird durch die Wedselwirkung aller drei Teil-
chen im Kontinuum bei geringen Abstanden und weniger im asymptotistien Grenzfall
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Abbildung 3.7: Absolute dreifach di er entielle Wirkungsquerschnitte o—%—— in
beV ! sr 2 fur 99 eV Photonenenegie kei einer festen Emissionsrichtung ; eines Elek-
trons (Breauning et al., 1998). Die Emissionsrichtungist durch den Pfeil angeelen und
liegt auf der PolarisationsachseDie Elektronenenegie betragtE; = 3 eV (links), E; = E,
(mitte) und E; = 17 eV (rechts). Die Linien gelen theoretische Rechnungenbei 97.6 eV
Photonenenegie wieder (Pont et al., 1996): durchgezgeneLinie - 3C-Rechnungenin der
GeschwindigkeitseichunggestrichelteLinie - 3C-Rechnungenin der Langeneichung.ge-

punkteteLinie - 2SC-Rechnungen.

bei gro en Abstanden,in dem alle analytischen Wellenfunktionen eine gute Besdireibung
liefern. Redhnungen mit analytischen Endzustandsvellenfunktionen werden somit immer
eichungsablangige Wirkungsquerstinitte liefern, solangesie nicht aud innerhalb der er-
sten 20 au desKontinuums eine gute Besdireibung liefern.

Diese Signi kanz der kleinen Abstandelat vermuten, da close-oupling Redinungen
ewventuell der besseraVegsind, obwohl hierbei Konvergenzprobleméei niedrigenEnergien
und symmetrisder Energieaufteilungauftreten kennen. Convegent close-oupling (CCC)
Redinungen (Bray und Stelbovics, 1992) wurden erstmals von Kheifets und Bray (1996,
1998a,b)auf die Beredinung di erentieller Wirkungsquersanitte in der Photodoppelioni-
sation angevandt. DieseMethode lieferte bereits sehrgute absolute Wirkungsquerstnitte
fur die Elektronensto ionisation (Bray und Stelbovics, 1993;Bray et al., 1993;Bray und
Fursa, 1996). Bestireibt man die Photodoppelionisation als einen Zweistufen-Prozessso
ergelen sicdh gewisseAhnlichkeiten zur Elektronensto ionisation. Im ersten Sdritt absor-
biert ein Elektron die gesante Energie des Photons und wedselwirkt dann im zweiten
Sdaritt mit dem verbleibendeneinfad geladenenlon. Die Photoionisation wird damit zu
einemwesetlichen Teil durch Elektronenstreuungam He* bestimmt.

Die Abbildungen 3.8 und 3.9 zeigendeutlich die sehrgute Ubereinstimmung der CCC-
Redinungen mit den experimertellen Daten fer eine ganzeReihe verstiedener Geome-
trien und Energieaufteilungen.Hierbei fallt besondersauf, da die Redinungen nahezu
unabhangig von der verwendeten Eichung sind. Als Grundzustandsvellenfunktion wurde
dabei eine Hylleraas-Ernwicklung (Hart und Herzberg, 1957) mit 20 Termen verwendet,
die 99.98%der Korrelationsenergiewiedergibt.
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Abbildung 3.8: Absolute dreifach dier entielle Wirkungsquerschnitte dEl(‘fﬁ in

beV ! sr 2 fur 99 eV Photonenenegie kei einer festen Emissionsrichtung ; eines Elek-
trons (Breauning et al., 1998). Die Emissionsrichtungist durch den Pfeil angeelen und
liegt auf der PolarisationsachseDie Elektronenenegie betragtE; = 3 eV (links), E; = E,
(mitte) und E; = 17 eV (rechts). Die Linien gelen die CCC-Rechnungenwieder: durch-
gezgenelinie - GeschwindigkeitseichunggestrichelteLinie - Langeneichunggepunktete
Linie - Beschleunigungseichung.

Trotz dieserguten Ubereinstimmung hat die Modellierung der Photodoppelionisation
alsElektronensto ionisation auch einigeProbleme.Der Zweielektronen-Kortin uumszustand
wird durch einenSatz von Pseudozusandenbesairieben, die sich ausder Diagonalisierung
des He" Hamiltonians in eine abgeshnittene, orthogonale Einelektronen-Laguerre-Basis
ergelen. Diesimpliziert, da nur ein Elektron ins unendliche entweicht. Die Doppelionisa-
tion wird dann mit der Anregungvon Pseudozuséandenpositiver Energiebestrieben. Die
Randbedingungensind unabhangig von Energie und Winkel, wobei ein Elektron asymp-
totisch das einfacdh geladenelon und das andere Elektron asymptotisdh das zweifac ge-
ladene lon sietlt. Dies ist gerettfertigt bei stark asymmetristier Energieaufteilung auf
die Elektronen, d.h. einem sdnellen und einem langsamenElektron im Kontinuum. Es
ist sicherlich nicht gereditfertigt bei symmetrisher Energieaufteilung. Erstaunlicherweise
ist die Ubereinstimnmung zwisdien Experimert und Theorie aber aud in diesemFall sehr
gut, savohl bei der Elektronensto ionisation als audh bei der Photodoppelionisation. Le-
diglich der versciawindendeWirkungsquersanitt fur K, = K, wird nicht gut wiedergegebn,
wie Abbildung 3.8 zeigt. Hier liefern die CCC-Redinungen einen kleinen, aber endlichen
Beitrag, der aus der untersdiedlichen Behandlungder beiden Elektronen resultiert.

Die CCC-Methode kann also sehrerfolgreit zur Bestreibung der Photodoppelionisa-
tion von Helium eingesetziwerden.Da aber die Elektronen stark unterschiedlich behandelt
werden, ist eine weitere Uberprefung der Theorie bei niedrigerenPhotonenenergiererfor-
derlich, wo die oben besprahenenProbleme starker hervortreten sollten.
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Abbildung 3.9: Absolute dreifach dier entielle Wirkungsquerschnitte dElgsﬁ in
b eV !sr?fur 99 eV Photonenenegie im Vergleich mit CCC-Rechnungen (Br auning
et al., 1998). Die Emissionsrichtung des xierten Elektrons ist durch den Pfeil angeye-
ken. Die Polarisationsachseder Photonenentspricht der x-Achse. Theorie: durchgezgene
Linie - GeschwindigkeitseichunggestrichelteLinie - Langeneichung,gepunktetelLinie -

Beschleunigungseichung.

3.2 Ladungstransfer in Einelektronensystemen

Wie in der Einleitung erwahnt, gibt esdurchaus einige Rechnungen zum Ladungstransfer
fur versdiedene Sto systeme mit nur einem Elektron. Fer die meisten dieser Sto syste-
me impliziert dieseinenlon-lon-Sto . Allerdings gibt esderzeit nur wenigeexperimertelle
Untersudchungen. Die bis vor kurzem einzigenMessungerzum Ladungstransferan reinen
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Abbildung 3.10: Absolute Wirkungsquerschnitte fur die Ladungstansferreaktionen
H*+He* (geschlossen®uadrate - Rinn et al. (1985), o ene Quadrate - Watts et al.
(1986), 0 ene Rauten - Peart et al. (1983), gestrichelteLinie - Rechungen(M. Keim et
al., private Mitteilung)) und 3He?" +Li 2* (Kreise - Theiss et al. (2004), durchgezgene
Linie - Rechungen(M. Keim et al., private Mitteilung)).

Einelektronensystemerin lon-lon-Ste en wurden bei den Sto systemenH™ + He" (Angel
et al., 1978; Peart et al., 1983;Rinn et al., 1985; Watts et al., 1986) und He** + He'
(Jognaux et al., 1978; Peart und Dolder, 1979; Melchert et al., 1995) durchgefhrt. Die-
se Messungenwurden nun erweitert durch neuesteMessungenvon Theiss et al. (2004)
am Sto system 3He** + Li%*. Die gemessenehVirkungsquerstnitte fur die beiden nicht
resonanen SystemeH* + He' sawie 3He?* + Li%* sind in Abbildung 3.10dargestellt.

Die ebenfalls gezeigtenRedinungen (M. Keim, private Mitteilung) basierenauf der
Basis-Generator-Methde (Kroneisen et al., 1999;Kirchner et al., 1999). Geradefur das
Sto system H* + He" gibt es eine Vielzahl theoretisther Untersuchungen fur den La-
dungstransfer,angefangenvon Retnungen in der Coulomb-Born-Naherung (Sinha und
Sil, 1976) mber Continuum-Distorted-Wave (CDW) Rednungen (Belkic et al., 1979) bis
hin zu geloppelten Kanalredhnungen mit atomaren (Fritsch und Lin, 1982;Winter, 1982;
Bransdenet al., 1983)und molekularenWellenfunktionen (Winter und Hatton, 1980;Ki-
mura und Thorson, 1981).Die besten®bereinstimmungenergelen sich bei dengeloppelten
Kanalrechnungenmit atomaren Basisfunktionen.Die Coulonmb-Born-Redinungenergelen
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bei den heherenRelativgestiwindigkeiten zu geringe Wirkungsquersénitte, wahrend die
CDW-Redtnungen das Maximum und den Abfall zu niedrigeren Gesdwindigkeiten nicht
wiedergelen. Einen austkihrlichen Vergleid zwisden Experimert und Theorie fur das Sy-
stemH* + He" gebenWatts et al. (1986). Die folgendeDiskussionbeshirankt sich deshalb
aussalie lic h auf die neuerenRedinungen mit der Basis-Generator-Methde, da hier die
meistenRednungenfur die im folgendenbehandeltenSto systemevorliegen.

Die Basis-Generator-Methde ist eine spezielle Methode zur Expansion nach Basis-
wellenfunktionen zur Lesungder zeitabhangigenSdiredingergleitung mittels gekoppelter
Kanalgleichungen. Ausgangspunktist ein endlicher Satz von V Eigenfunktionen °©, die
sogenante generierendeBasis, des ungesbrten Targetatoms bzw. Targetions mit dem
Hamilton-Operator Ho:

Ho °=E °  mit =1:::V (3.12)

Die E sind dabei die Energieeigewerte der gebundenernZustande. Ausgehendvon dieser
Basiswerden sukzessig neueBasengeneriert, deren Struktur sich der Dynamik desSto -
prozessesnpasst.Diesgestiieht durch wiederholteAnwendungdesSdiredinger-Operators
O = Ho+ V() i@ auf die Basis:

U)=0 “ )= ° mit u=1:::;U (3.13)

Op(t) ist der Operator des vom Projektil induzierten, zeitabhangigen Potertials. Damit
ergibt sich ein (U + 1) V dimensionalerSatz von Funktionen, welche bereits Anteile
der exakten Wellenfunktion erthalten. Ein Nadteil diesesKonstruktionsshemasist je-
doch, da esmit wadhsenderOrdnung u immer komplexerwird. Fer ein gegelenesOp(t)
ist es deshalb nutzlich, einen alternativen Satz an Funktionen (t) mit = 1;:::;N
und = 1;:::;M einzufhren, der mindestensden gleichen oder sogar einen gre eren
Funktionenraum RMN aufspann. Dabei gilt folgendeKonstruktionsvorsdrift

=XV ° (3.14)

wobei die Abbildung X nur PotenzendesPotertials Y (t) enhalt. Ferner meissennoch zwei
Bedingungenerfellt sein:

1. Die Eigenzustinde ° der Anfangskedingungenmessenvollstandig im Funktionen-
raum R erthalten sein.

2. Die Anwendung des Operators (Mo + ¥V (t) i@) mussjeden Zustand  (t) auf ei-
ne Linearkombination L  der Zustande (t) mit = 1;:::;Lund = 1;:::;;K
abbilden. Die ParameterL und K sind erntsprechend und zu wahlen.

Im Falle einer reinen Coulomb-Wedselwirkung erhalt man

M=wW, =W, ° mi =1;::;M; =1;:::;N (3.15)
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Wp ist dasregularisierte Projektilp otential entsprechend (Kroneisenet al., 1999)

o) ! Op(t: ) = ZpWy(t; ) (3.16)
L 1
V) Nt ) = ZW(t; o) (3.18)
Wit ) = g (3.19)
r2+ ¢

r und ry(t) sind dabei der Abstand des Elektrons vom Targetkern bzw. Projektilk ern.
Z, und Z; geben die Kernladungen wieder und und ; sind zu wehlende Parameter.
Diese Regularisierungist notwendig, um divergenie Matrixelemerte zu vermeiden.Sieist
aquivalert zur Einfuhrung einer endlichen Gre e der Projektil- und Targetkerne. Fuer die
generierendéasis °(t) kennenin guter Naherungdie Eigenfunktionen ° desungesbrten
Systemseingesetztwerden (Kirchner et al., 1999; Skiera et al., 2001). Die Lesung der
zeitabhangigenSdredingergleitiung ergibt sich dann mit den regularisierten Potentialen
in Form folgendergeloppelter Kanalgleichungen

M X .
i c ()< %Wyt) ¥ j °>=

=0

cO< %W (5 000 i@Wm | 0> (320)

=0

Der Vorteil der Basis-Generator-Methade liegt in der Vermeidungeiner festenraumlichen
Struktur (atomare Orbitale, molekulare Orbitale etc.) fer die Basis. Die Zustande passen
sich vielmehr selbstim Verlauf desSto es an die Zwei-Zenren-GeometriedesSto systems
an. Damit ermeglicht dieseMethode sovohl die Darstellung atomarer Orbitale bei asymp-
totisch gro en Abstanden der Sto partner als auch die Darstellung intermediarer quasi-
molekularer Zustande. Ferner erlaubt sie die Bestireibung des physikalisch zuganglichen
Kontinuums im Sto und damit die Behandlungnicht nur von Ladungstransfersondern
aud von lonisation.

Die Rethnungen fur den Elektronenransfer nach der Basis-Generator-Methde stim-
men sehrgut mit den Messungerfer das Sto system H* + He" von Peart et al. (1983),
Rinn et al. (1985) und Watts et al. (1986) mberein (siehe Abbildung 3.10). Auch die lo-
nisationsquershnitte von Rinn et al. (1986) fur diesesSto system werdenvon der Theo-
rie relativ gut wiedergegebn. Die experimertellen Werte werden nur leicht ebersdatzt,
wie Abbildung 3.11 zeigt. Im Gegensatzhierzu liegen die Messungenvon Peart et al.
(1983) und Watts et al. (1986) sonvohl deutlich unterhalb den Recthnungen mit der Basis-
Generator-Methale und als auch den Daten von Rinn et al. (1986). Fur die lonisation gibt
es ebenfalls eine Felle von alteren Redinungen in den untersciedlichsten Naherungen.
CDW-Rednungen(Belkic, 1980;Miraglia, 1983)ergelen, wie beim Ladungstransferaud,
zu hohe Wirkungsquersanitte bei kleinen Relativgestwindigkeiten. Das gleiche gilt fer
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Abbildung 3.11:AbsoluteWirkungsquerschnittefur die lonisation im Sto systemH* +He*
(geschlossenQuadrate - Rinn et al. (1986), 0 ene Quadrate - Watts et al. (1986), o ene
Rauten - Peart et al. (1983), Linie - Rechnungen(M. Keim et al., private Mitteilung)).

Redinungen von Salin (1969). Andere Redinungen in erster Bornsthen-Naherung (Ba-
tes und Gring, 1953), mit geloppelten Kanalen (Fritsch und Lin, 1983) oder in der
multiple-sattering Neherung (Garibotti und Miraglia, 1980,1982;Miraglia, 1983) zeigen
aufgrund der gro en experimertellen Unsicherheiten eine besseretbereinstimmung. Ein
auskihrlicher Vergleidhh ndet sidh in Watts et al. (1986) und Rinn et al. (1986).

Die Redhnungen nach der Basis-Generator-Methde ubersdhatzen auch leicht den ge-
messeneWirkungsquersanitt (Theisset al., 2004)fur die Reaktion 3He** + Li%*. Aller-
dings sind bei diesemSto system aud erheblidhe experimertelle Probleme zu beaditen,
die zu einemzu geringengemessenekVirkungsquerstinitt fehren kennen.Lithium kommt
in der Natur in zwei Isotopen vor, °Li und ’Li, wobei ’Li mit einer Hau gkeit von 92.5%
dashau gere Isotop ist. Wie sthon in Kapitel 2.1 erwahrt, ist die Selektionder lonensorte
durch Umlenkmagneteallein nicht immer eindeutig. Im Falle von “Li?* kann dabei dem
Strahl ein nicht zu vernadlassigenderAnteil an N** wberlagert sein, der aus dem immer
vorhandenenSticksto anteil in der EZR-Quelle kommt. Gleichesgilt fur Li?* und C*
aus CO,, weldchesebenfalls oft in der EZR-Quelle vorhandenist. Der E ekt dieserVerun-
reinigungim lonenstrahlist einim Vergleid zur Zahlrate zu hoher,gemessenestrom und
damit ein zu niedriger, beredineter Wirkungsquersénitt. Durch Aufnahme einesMassen-
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Abbildung 3.12:AbsoluteWirkungsquerschnittefur die resonantenLadungstansferreaktio-
nen 3He?* +He™ (Kreise- Melchert et al. (1995), durchgezgeneLinie - (M. Keim et al.,
private Mitteilung, punktierte Linie - Forster et al. (1988), gestrichelteLinie - Dickinson
und Hardie (1979), strich-punktierte Linie - Bardsleyet al. (1989)) und Li3* +Li 2* (dunne

Linie - M. Keim et al., private Mitteilung)).

spektrums der aus der EZR-Quelle kommendenlonen kann sber die Strome der N** und
N°* lonenversudit werden,den Anteil an N** im Strahl abzustatzen. Diesist jedoch mit

gro en Unsicherheitenverbunden,die den Hauptanteil der in Abbildung 3.10angegelenen

Fehlerballen fur diesesSto system darstellen.
3He?* + He' ist das einzige bisher untersudte resonane Einelektronensystemmit
zwei lonen als Sto partner. Abbildung 3.12 zeigt die von Melchert et al. (1995) gemesse-
nen Wirkungsquerstinitte im Vergleidy mit versdiedenenRednungen, die alle eine sehr
gute Ubereinstimmung mit dem Experimert zeigen.Bardsley et al. (1989) wandten die
asymptotisde Theorie dessymmetristhienresonaten Elektroneneinfangsauf lon-lon-Ste e
an, wobei fer die klassisbe Bewegungder Kerne Coulonb-Trajektorien zugelasserwur-
den. Dickinson und Hardie (1979) berutzten eine perturbed stationary states Naherung
wahrend Forster et al. (1988) eine semiclassial impact parameter Naherungmit einer ato-
maren Basis und entsprechenden Translationsfaktorenverwendeten.Die Redinungen (M.
Keim, private Mitteilung) mit der Basis-Generator-Methde sind ebenfalls in sehr guter

Ubereinstimnmung mit den experimertellen Daten.
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Abbildung 3.13: Absolute Wirkungsquerschnitte fur die Ladungstansferreaktionen
3He* +B 2" (Kreise- Skiem et al. (2001), durchgezgenelLinie), 3He** +C3* (Quadrate -
Melchert et al. (1995), gestrichelteLinie), *He?* +N4* (Rauten- von Diemar et al. (1999),
punktierte Linie), 3He** +O°* (Dreiecke - von Diemar et al. (1999), strich-punktierte
Linie). All Rechnungenwurden nach der Basis-Geneator-Methode durchgetihrt (Skiera
et al., 2001).

3.3 Ladungstransfer in Quasi-Einelektronensystemen

Deutlich mehr Messungengibt esfur Quasi-Einelektronensystemesonohl fer resonare
(von Diemar, 1998) als aud fer nicht-resonarte Systeme(von Diemar et al., 1999; Skiera
et al., 2001). Abbildung 3.13 zeigt die gemesseneWirkungsquerstinitte fer die nicht-
resonanen Systeme3He** +B 2+ (Skiera et al., 2001),3He?" +C3* (Melchert et al., 1995),
SHe? +N 4 und 2He?* +O°" (von Diemar et al., 1999). In den Redinungenwurden die
Sto systemeals Einelektronensystemébehandelt. In dem betrachteten Energiebereid von
einigenkeV bis einigen100keV Sdwerpunktsenergiesind die K-Elektronen vellig passiv.
Ihre Abschirmung des Kernpotentials kann somit als unabhangig von der zeitlichen Ent-
wicklung desSto es betrachtet werden.Fur B2* wurde einegenerierenddBasisvon N = 35
Funktionen verwendet, fur die anderenSystemeeinemit N = 20 Funktionen. Die Anzahl
der Iterationen betrug in allen Fallen M = 8.

Die Recdhnungenim Rahmender Basis-Generator-Methde stimmen sehrgut mit den
gemessenewirkungsquerstnitten uberein(Skieraet al., 2001).Lediglich bei heherenSto-
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Abbildung 3.14: Korr elationsdiagamme der Quasimolekile (HeB)**, (HeC)>*, (HeN)®*
und (HeO)™ (Keim, 1999).

energien gibt esleichte Abweichungenzwisthen Theorie und Experimert, die evertuell auf
Darstellungsproblemeder bewegten Projektilorbitale bei hohen Einschussenergiendurch
die verwendete generierendeBasis zureickzufehren sind. Beim Sto system 3He?* +C3* al-
lerdings sind die Abweichungen bei hohenEnergiendeutlich gre er. Die Ursade fer diese
signi kante Abweidchung ist noch nicht verstanden(Kirc hner et al., 1999).

Fur Ste e mit den Sto partnern C3*, N** und O°" erhalt man den gre ten Wirkungs-
quersdnitt fur C3* und den niedrigstenfur O>* . Der Ladungstransferin diesenSto syste-
menwird dominiert vom Einfang in den GrundzustanddesHe"™ Ausgangsknals.Bei nied-
rigen Sto energienist somit die Kopplung des2sEingangslanalsmit dem1sAusgangsknal
desHe" erntscheidend. Wie die Korrelationsdiagrammein Abbildung 3.14 zeigen,nimmt
der energetishe Abstand dieser quasimolekularenZustande von C3* nach O° zu. Dies



3.3 Ladungstransfer in Quasi-Einelektronensystemen 51

fuhrt zu einer geringerenStarke der Matrixelemerte fur die relevante radiale Kopplung
(Kirchner et al., 1999).Entsprechend der heherenOrbitalgesthwindigkeit des2s Elektrons
im O°" versdiebt sich auch die Lage des Maximums fur den Wirkungsquersanitt zu
heherenRelativgestwindigkeiten.

Das Sto system 3He?* +B 2* hingegenverhalt sich ganz anders. Zum einenwird das
Maximum desWirkungsquerstinittes erst bei deutlich heheren Relativgestiwindigkeiten
im Vergleid zur klassistien Orbitalgesdwindigkeit des2s Elektrons erreicht. Zum andern
liegt der Wirkungsquerstnitt selbstin einemweiten Bereidh von Relativges@windigkeiten
deutlich unter demvon 3He?* +C 3* . Wie Abbildung 3.14zeigt, unterscheidet sich audh das
Korrelationsdiagramm des Komplexes(HeB)*" in einemwesetlichen Punkt deutlich von
den anderenKorrelationsdiagrammen.Im Gegensatzzu den drei anderen Sto systemen
liegt der 2s Eingangslanal von B?* energetish zwishen den Ausgangsknalen fur den
Einfang in die K- bzw. L-Schale desHe" . Bei niedrigen Sto energiengeht in diesemFall
der Transfer dominart in den 2p ; Zustand des He", wahrend bei hohen Energien der
Transfervorwiegendin den 1s Zustand wie bei den anderendrei Sto systemengeH.

Neben den Redinungen mittels der Basis-Generator-Methde existieren auch Red-
nungen von Opradolce et al. fur die Systeme3He?* +C3* (Opradolce et al., 1997) und
3He?* +N 4+ (von Diemar et al., 1999).DieseRecinungenwurdenim Rahmeneinermoleku-
laren Naherungdurchgetihrt. Hierbei wird der Ladungstransferbesdirieben als Ubergang
zwisthen den adiabatisden Zustanden des Quasi-Molelels, das sich wahrend des Sto es
ausbildet. Dies liefert vor allem dann eine gute Besdireibung des Sto es, wenn die Rela-
tivgesdwindigkeit viel kleiner ist als die klassistie Orbitalgestwindigkeit der Elektronen:
Vel Ve. Zudem erlaubt es diese Naherung, die Sto prozesseansdaulich anhand von
Korrelationsdiagrammenwie denenin Abbildung 3.14 zu bestireiben. Wie audh bei den
Redinungen mit der Basis-Generator-Methde wird nur ein aktives Elektron in einem
durch den eingefrorenenls Zustand abgeshirmten Kernpotertial betrachtet. Fur dieses
abgeshirmte Potertial wird im Falle desC* KernesfolgendesModellpotertial verwendet
(Gargaudet al., 1981):

2(1+ 4:180286) exp( 7:72625) + 4

Veas (1) = : (3.21)

Mit diesemPotertial weichen die beredineten Energieeigewerte desC3* lons maximal um
0.12%von den experimertell bestimnten Werten ab. Die verwendete, kleine molekulare
Basis (Opradolce et al., 1997) erlaubt nur den Einfang in den 1s Zustand des He" . Die
Dynamik des Sto es wurde in der Sto parameternaherung mit geradlinigenTrajektorien
behandelt. Testsmit Coulomb-Trajektorien haben keinenUntersdied im Ergebnisgezeigt.
Auch dieseRedinungen zeigeneine sehr gute Ubereinstimnung mit den experimertellen
Ergebnissen(sieheAbbildung 3.15).

Im Gegensatzzu den Redinungen mit molekularen Orbitalen (MO-Rechnungen), wie
die von Opradolceet al., konnenRedinungenmit atomarenBasis&tzen (AO-Redinungen)
auch auf Gestwindigkeitsbereidhe ausgedehnwerden,in denendas Modell desQuasimo-
lekells nicht mehr adaquat ist, d.h. in Bereidhe, wo die Relativgestiwindigkeit gleich oder
gre er ist, als die klassistie Orbitalgesdwindigkeit. Sind die atomaren Wellenfunktionen
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um die beidenKerne zertriert, sospricht man von Zwei-Zernren-Rednungen.Um die AO-
Redinungen auch auf den quasimolekularenBereith bei sehr kleinen Relativgestwindig-
keiten auszudehnenyerdenzu den atomarenBasisfunktionensogenante Pseudozusénde
hinzugenommen.Man spricht dann von AO* -Recnungen. Die Pseudozusande werden
aus den Wellenfunktionen des vereinigten Atoms abgeleitet, um die quasimolekulareEi-
gensbaft desSto es zu repraserieren. Sie konnen aber auch aus Kontinuumszusanden
abgeleitet werden, um lonisationsprozessem Sto zu besdireiben. Die Pseudozusande
kennendabei um einender beidenKerne zertriert seinoder um ein drittes Zertrum zwi-
sthen den beidenKernen.

AO" -Rednungenwurden von Sidky und Lin fer den Ladungstransferim Sto system
3He?* +C 3 durchgeiihrt (Melchert et al., 1997). Dabei wurden 85 atomare Wellenfunk-
tionen zertriert um die beiden Kerne verwendet sovie zusatzliche Pseudozusande mit
positiver Energieum den He?* Kern zur Verbesserungder Konvergenzbei kleinen Kern-
abstanden. Fur dasaktive 2s Elektron im C** wurde abweichend zu den Rednungenvon
Opradolceet al. folgendesModellpotertial verwendet:

4+ (2 247 )exp( 247r)
r

Ve(r) = (3.22)
Wie bei Opradolceet al. wurde die Kernbewegungertlang geradliniger Trajektorien be-
trachtet. Die totalen Wirkungsquerstinitte wurden durch Lesungder close-oupling Glei-
chungenberetinet. Die Redinungenzeigenebenfalls eine sehr gute Ubereinstimnung mit
den experimertellen Werten.

Es existierensomit fur die hier bestiriebenenQuasi-Einelektronensystem&®edinungen
basierendauf drei unterschiedlichen theoretisthhen Ansatzen, die alle einegute bis sehrgute
Ubereinstimnung mit denexperimertellen Daten aufweisen.Die Basis-Generator-Methde
wurde dabei als einzigeauf alle vier bestiriebenenSto systemeangevandt und bestreibt
audh das abweichende Verhalten des Sto systems 3He?* +B 2* sehr gut. Lediglich beim
Sto system 3He?* +C 3" ergelen sich bei gro en Relativgestwindigkeiten signi k ante Un-
terschiede zu den experimertellen Daten. DiesesSto system ist audh das einzige System,
bei dem alle drei Theorien miteinander verglichen werden kennen. Abbildung 3.15 zeigt
diesenVergleit der drei Theorienmit demExperimert. Hierbei ergibt sich, da obwohl die
totalen Wirkungsquerstinitte von allen Theorienrelativ gut wiedergegebnwerden,esdoch
im Detail zu Widerspreichen kommt. Die MO-Rechnungenvon Opradolceet al. betrachten
aufgrund der geringenBasis nur Einfang in den 1s Zustand desHe" . Diese Redinungen
stimmen sehrgut mit denexperimertellen Werten eberein. Die AO* -Redinungenvon Sid-
ky und Lin berecksichtigen Endzus®ndebisn = 4 und stimmeninnerhalb der Fehlerballen
ebenfallsnoch sehrgut mit den experimertellen Daten uberein. Sidky und Lin gelen aber
audh Wirkungsquerstinitte fer den reinen Einfang in den 1s Endzustand an (Melchert
et al., 1997).Bei niedrigen Relativgestwindigkeiten ist diesder dominarte Kanal und der
Untersdied zur vollstandigenRednung ist sehrgering.Bei sehrhohenRelativgestwindig-
keiten hingegenergelen die AO™ -Recnungenfur den Einfang in den 1sZustand nur noch
etwa 50% destotalen Wirkungsquersanittes und liegen somit deutlich unter den experi-
mertellen Werten. Diesist in direktem Widerspruch zu den MO-Recdhnungen, die auch bei
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Abbildung 3.15: GemessenaVNirkungsquerschnitte(Symtole) (Melchert et al., 1997) fur

den Ladungstansfer im Sto system 3He?* +C3* im Vergleich zu Rechnungen:durchgezo-
genelinie - Basis-Geneator-Methade (Kir chner et al., 1999), gestrichelteLinie - AO* -

Rechnungmit Endzustindenbis n=4, strich-punktierte Linie - AO™ -Rechnungnur mit 1s
Endzustand(Melchert et al., 1997), punktierte Linie - MO-Rechnungen(Opradole et al.,

1997).

diesenGestwindigkeiten die experimertellen Werte durch den Einfang in den 1s Zustand
sehrgut wiedergelen. Die Redinungenmit der Basis-Generator-Methade bereicksichtigen
ebenfalls den Einfang in angeregteZustande desHe". Dennach ergelen die Redinungen
einegute Ubereinstimnung zu den AO* -Recnungenfer den Einfang ausstlie lic h in den
1s Zustand. Ferner betragt bei der Basis-Generator-Methde der Anteil des Einfangsin
die angeregtenZustandenur etwa 20%desAnteils fur den Einfang in den 1s Zustand. Das
ist im Widerspruch zu den AO* -Rethnungenbei hohenRelativgestwindigkeiten. Gerade
dort hat die Basis-Generator-Methde auch Sdwierigkeiten, die experimertellen Daten zu
reproduzieren. Diese Unterschiede im Detail der einzelnenTheorien zeigen,dassdie Re-
produktion der totalen Wirkungsquerstnitte sicherlich eine notwendige,aber noch keine
hinreichendeBedingungfer die Gultigkeit einer Theorie ist.
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Kapitel 4

Einfac he Molek eule

Wie bereits in der Einleitung erwahnt, erhalt man bei diatomaren Molekellen durch die
Orientierung der Molekellachse einen weiteren Freiheitsgrad (Alignment). Das einfatste
Molekel ist das Wassersto molekl H,. Abbildung 4.1 zeigt die Potentialkurv en fer den
H, Grundzustand, die drei niedrigsten Zustande des H} lons und den dissoziativen H3*
Zustand. Gleichwertig, aber fur experimertelle Zwede oft geinstiger, ist das D, Molekell,
da esdie gleidhe Massehat wie das Heliumatom. Als reinesZweielektronensystenbietet

potential energy (eV)

Abbildung 4.1: PotentialkurvendesH, und H3" Grundzustandessowieder drei niedrigsten
H; Zustande (Los und Grovers, 1978).
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Ro [nm] | E1 [eV] | Eq [eV]
H, | 0.074144] 31.668 | 51.089
D, | 0.074152] 31.752 | 51.171

Tabelle 4.1: Gleichgewichtsabstan®,, Energie E; desH® + H" bzw.D* + D* Systems
beiR! 1 und Schwelenenegie E, der Doppelionisation bei R = Rq

sich bei der Photodoppelionisation der Vergleidhh mit Helium als atomares System (siehe
Kapitel 3.1) an. Andersalsim Helium erfolgt die Ejektion der Elektronenim Molekel aber
in einemZwei-Zenren-Potential. Dieswird in Abschnitt 4.1 diskutiert.

DasWassersto moleklion hingegenist ein reinesEinelektronen-Systemund damit bes-
sergeeignetzur Untersudung von Alignment-E ekten in Ste en mit lonenalsdasneutrale
Molekeul. Dies hat zwei Grunde. Zum einen muss nur ein Elektron erifernt werden (z.B.
durch Elektronentransfer), um zu einemdissoziativen Endzustand zu kommen.Beim neu-
tralen Molekel hingegenmussgleichzeitig eine lonisation oder Anregung statt nden. Dies
madt die theoretishhe Behandlung sdwierig und erfordert einige Annahmen beziglich
desEin usses dieserlonisation oder Anregung (Kimura, 1985;Kimura et al., 1986;Wang
et al., 1989; Wang und McGuire, 1991). Zum anderenist bei einem Zweielektronensy-
stemdie Elektron-Elektron-Wedhselwirkung zu beaditen. Die Rolle der Elektronenkorrela-
tion im Einelektronertransfer ist dabei noch nicht vollstandig verstanden(Busnegoet al.,
1998;Sart'Anna et al., 2000). Der Ladungstransferin lon-lon-Ste en mit Wassersto mo-
lekelionen wird in Absdnitt 4.2 diskutiert.

4.1 Photo dopp elionisation von D,

Wie sthon erwahnt sind die einfadisten ZweielektronensystemeHelium fur Atome und
Wassersto (H, oder D,) fer Molekele. Beide haben im Endzustand einen nacten Kern
bzw. zwei nackte Kerne ohneinterne elektroniste Struktur. Im Gegensatzu Helium feihrt
diesbeim Wassersto jedoch zu einer Coulonmb-Explosion mit zwei Konsequenzen(a) der
Endzustandist ein Vier-Teilchen-Kortinuum und die Bewegungder Elektronen erfolgt in
einemZwei-Zertren-Potential und (b) der Nachweis beider Kerne erlaubt die Bestimmung
der Molekelorientierung. Die Photodoppelionisation von Helium wurde bereits in Kapi-
tel 3.1 behandelt. In diesemAbscdnitt sdlie lich wird die Photodoppelionisation von H,
bzw. D, behandelt. Wie audh beim Helium, wurden alle hier vorgestelltenMessungemmit
linear polarisiertem Licht durchgehrt.

Erste Messungerzum totalen Wirkungsquersanitt fer die Photodoppelionisation von
H, wurden von Dujardin et al. (1987)und Kossmannet al. (1989) von der Sdwelle bis et-
wa 140eV Photonenenergiedurchgethrt. Die Photodoppelionisationkann dabei als direk-
ter Franck-Condonbergangvom H, Grundzustandin denH"+H* Kontinuumszustand
angesehenwerden. Die Sdwellenenergiensind in Tabelle 4.1 angegelen. Im Gegensatz
zu atomaren Systemensind die Stwellenenergienbei Molekellen nicht fest, sonderneine
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Abbildung 4.2: Links: Impulsverteilungder D* Fragmentenach Photadoppelionisation von
D, bei 58.8 eV Photonenenegie (Deorner et al., 1998b). Die x-Achseentspricht der Pola-
risationsachse.Rechts: Asymmetriegaramter ,, der Fragmentverteilungals Funktion der
Photonenenegie: Kreise- H, Kossmannet al. (1989), Quadrat - D, Derner et al. (1998b).

Funktion desinternuklearen Abstands. Und dieserist selbstim Vibrationsgrundzustand
nicht konstart.

Winkelaufgebste Koinzidenzmessungeawisden den beidenH* Fragmerten erlauben
die Untersuchung desEin ussesder Orientierung desMolekells auf die Wirkungsquersanit-
te. Hier wurde erstmalsvon Kossmannet al. (1989) eine starke Asymmetrie festgestellt.In
der Dipolnaherungwird die Photodoppelionisation durch die zwei Ubergangsamplituden
D und D ausdem molekularenGrundzustand in das Kontinuum bestrieben. D  be-
sdreibt denUbergangwenn Polarisations\ektor und Molekellachseparallel liegen,wahrend
D densenkretten Fall bestireibt. Der Asymmetrieparameter , der Fragmerte ergibt
sich dann zu

D2 D?
"= 2p7yp?

Kossmannet al. beobaditeten eine deutliche Dominanzder D  Amplitude, d.h. der Wir-
kungsquershbnitt wird maximal, wenn die Molekellachse senkrett zur Polarisationsridh-
tung steht. Die von Derner et al. (1998b) mittels COLTRIMS aufgenommenémpulsvertei-
lung der Fragmerte nadch der Photodoppelionisationvon D, (Abbildung 4.2links) zeigtdies
ebenfallsdeutlich. Dies entspricht einemnegativen Asymmetrieparameter,desserEnergie-
abhangigkeit ebenfalls von Kossmannet al. gemessenvurde und in Abbildung 4.2 rects
dargestelltist. Der von Derner et al. bei 58.8eV Photonenenergiggemesseniert ist dabei
in akzeptabler®bereinstimnmung mit den alteren Daten von Kossmann.

Erste Messungenvon dreifach di erentiellen Wirkungsquerstinitten fer die Emission
beider Elektronen wurden von Reddishet al. (1997) durchgethrt. Allerdings wurde hier-

(4.2)
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bei wber alle Orientierungen des Molekels integriert. Die Messungernwurden im Rahmen
der Parametrisierungvon Huetz (sieheKapitel 3.1) bei E; = E, = 10 eV analysiert und
mit Messungenam Helium verglichen. Trotz einer gro en Ahnlichkeit in der Form zeigen
sich auch Untersdhiede, die auf den Ein uss molekularerE ekte sdlie en lassen.Dennoch
werden auch diesedreifach di erentiellen Wirkungsquerstinitte stark durch Auswahlre-
gelnahnlich dem Helium 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 keinereine P Symmetrie mehr. Zum einen hat der molekulare Grundzustand bereits
Komponerten mit gre erem Drehimpuls, zum andern kann eine Streuung der Elektronen
an den Kernen zu einer Mischung der Drehimpulse fehren.

Unter Verwendungder COLTRIMS Methode gelangDerner et al. (1998b) erstmalsdie
koinziderte Messungder Impulse beider Fragmerte und einesElektrons mit 4 Raumwin-
kel. Dieserlaubt es,direkt denEin uss der Molekelorientierung auf die Emissionzumindest
einesder beidenElektronen zu studieren.ber die Emissionsrititung deszweiten Elektrons
wird dabeiintegriert. Trotzdemla t sich ein signi kanter Ein uss der Molekelachseauf die
Elektronenemissionerkennenwie Abbildung 4.3 zeigt. Hierbei wurde aud eber alle Elek-
tronenenergienintegriert. Fer Helium ist die Emissionsbarakteristik einesElektrons im
wesetlichenisotrop und unabhangigvon der Polarisationsatiseder Photonen. Dieswurde
bereitsin Kapitel 3.1 auskihrlich diskutiert und spiegeltsich auch im Asymmetrieparame-
ter von . 0O wider, derin Abbildung 4.4 als Funktion der Elektronenenergiedargestellt
ist. Ebenfallsin Abbildung 4.4 dargestelltist der Asymmetrieparameter . fur die Elektro-
nenemissiorbei D, integriert mber alle Orientierungen desMolekells. Wie bei den dreifach
di erentiellen Wirkungsquerstinitten fer die Elektron-Elektron-Koinzidenz von Reddish
et al. zeigt sich aud hier bereits ein leichter Untersciied zu Helium. Der Asymmetriepa-
rameter fur D, ist systematisti heher. Die Isotropie wird durch die ausgezeienete Achse
desMolekells gebrachen und die Emissionerfolgt mit leichter Bewvorzugungin Richtung der
Polarisationsatise,auch wenn eber alle Orientierungen desMolekells integriert wird.

Noch deutlicher erkenit man den Ein uss des Molekels, wenn man die beiden Ex-
tremfalle betrachtet, d.h. wenn die Molekellachse parallel bzw. senkretit zur Polarisation
steht. Beide Falle sind ebenfallsin Abbildung 4.3 dargestellt. Man erkennt deutlich die Be-
vorzugungder Emissionin Richtung der Polarisationsadise,die noch verstarkt wird, wenn
die Molekelachse parallel zur Polarisation liegt. Abbildung 4.5 zeigt die ertsprechenden
Asymmetrieparameter . alsFunktion der ElektronenenergieDie azimuthale Winkelvertei-
lung der Elektronenemissiorum die Polarisationsatise herum zeigt jedoch keinenEin uss
der Molekellachseund ist, wie bei Helium aud, isotrop.

Erste theoretisde Untersuchungender Photodoppelionisation von H, wurden von Fea-
gin et al. (Feagin,1998;Reddishund Feagin,1999)im Rahmender Wannier-Theoriedurch-
gekihrt. Die Doppelionisationsamplitudeergibt sich dann zu (Feagin, 1998)

f (Rn) co$ n(g (E1;Ez; 12)€0S 1+ g (E2 Eq; 12) COS 2)
+ sin® N(9 (E1;Ez; 12)€0OS 1+ g (E2; Eq; 12) COS )
+sin ycos n([9 (E1;E2r 12) 9 (E1Eo; 12)]sin gcos(1 n)
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Abbildung 4.3: Winkelverteilung eines der beiden Elektronen nach Photadopgelionisation
von D, bei 58.8 eV Photonenenegie (Deorner et al., 1998b). Es wurde uler alle Elektro-
nenenegien integriert. a) Helium (86 eV Photonenenegie): Linie - Fit mit = 0 0:04,
b) D, mit Molekelachseparallel zur PolarisationsachselLinie - Fit mit .= 0:4 0:1, c)
D, mit Molekulachsesenkecht zur Polarisationsachse:Linie - Fit mit . = 0:14 0:08,
d) D, mit Molekulachsesenkecht zur Polarisationsachseund Polarisationsachsezeigtaus
der Bildekene herraus: Linie - Kreis fur isotrope Verteilung.

+ [0 (E2E1; 12) 9 (EzEq; 12)]sin 2cof 2 ) (4.2)

12:n bezeitinen hierbei die Polarwinkel der Elektronen und der Molekelachserelativ zur
Polarisationsatiseund 1., die ertspredhendenAzimuthwinkel um die Polarisationsa-
se.Wie beider Parametrisierungvon Huetz im Falle der Photodoppelionisationvon Helium
(Kapitel 3.1) sind die Funktioneng und g abhangigvon den ElektronenenergierE; und
E, savie dem Winkel 1, zwisden den beiden Emissionsrititungen. Da beim Molekell die
in der Elektronerbewegung vorhandeneEnergie nicht nur von der Photonenenergiewie
beim Helium, sondernaudh vom internuklearen Abstand abhangt, gehenbei g und g
beide Energienexplizit ein. Fur denFall g = g ergibt sich direkt die ertprechende Am-
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Abbildung 4.4: Asymmetrieparameter . als Funktion der Elektronenenegie bei ca. 7 eV
Ubkerschussenagie (Dorner et al., 1998a): Kreise- Helium (86 eV Photonenenegie), Qua-
drate - D, (58.8 eV Photonenenegie) integriert uber alle Orientierungen der Molekulachse.

plitude fur Helium. Fernerwird f (Ry ) unabhangigvon den Azimuthwinkeln, wenndie Mo-
lekelachsesenkretit oder parallel zur Polarisationsadiseliegt. Diesist in Ubereinstimnmung
mit denin Abbildung 4.3 gezeigtenErgebnissen.

In einer ersten Naherung kennen die Funktionen g und g in Analogie zum Helium
durch eine Gau -Funktion bestirieben werden. Die in Abbildung 4.5 gezeigtenAsymme-
trieparameter werdendabei am bestenbestirieben, wenndie Gau -Funktionen Halbwerts-
breiten von 135 fur g und 110 fur g haben. Diesist deutlich gre er als der Wert von
91 fur Helium.

Die Messungvollstandig di erentieller Wirkungsquersanitte, d.h. derkoinziderte Nach-
weis beider Elektronen und beider Fragmerte gelangvor kurzen Weber et al. (2004) bei
75.5eV Photonenenergie Abbildung 4.6 zeigt deutlich den Ein uss der Molekellachse auf
die Elektronenemissiondtarakteristik fur symmetrishie Energieaufteilungund koplanare
Geometrie.Die fur Helium verbotenenZustandemit Ky = K, und k; = k, bei 1 = 2
sind im Falle von D, deutlich erlaubt. Nach Gleichung 4.2 von Feagin (1998) berednete
Wirkungsquersanitte stimmen erstaunlich gut mit den experimertellen Daten eberein.
Zur Beredinung der Amplituden g und g wurde ein einfaches Modell verwendet (We-
ber et al., 2004), bei dem eine Ein-Zentren-Entwicklung desH, Grundzustandes(Joy und
Parr, 1958) verwendet wurde und der Elektronenendzustanddurch eine convergent close-
coupling Entwicklung im Feld einer Punktladung mit Z = 2 bestirieben wurde (Kheifets
und Bray, 1998b).Die denncch in Abbildung 4.6 sichtbaren Diskrepanzenzwisten Theorie
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Abbildung 4.5: Asymmetrieparameter . fur D, als Funktion der Elektronenenegie bei
58.8 eV Photonenenegie (Deorner et al., 1998a). Experiment: Kreise- Molekulachsepar-
allel zur Polarisationsachse,Quadrate - Molekelachse senkecht zur Polarisationsachse.
Theorie (Feagin, 1998): durchgezgeneLinie - Molekulachseparallel zur Polarisationsach-
se, gestrichelteLinie - Molekelachsesenkecht zur Polarisationsachse.

und Experimert lassenvor allem Zweifel an der Ein-Zentren-Bestreibung aufkommen. Ei-
ne richtige molekulareBehandlungkennte hier zu noch bessere®bereinstimmung fehren.

4.2 lon-lon-St ee mit HjJ

Wie obenerwahnt, ist dasWassersto molellion alsreinesEinelektronensystenmbesonders
geeignet, Alignment-E ekte bei Elektronertransfer im Sdwerionensto zu untersuden.
Die erstenMessungerim lon-lon-Sto mit Wassersto molekilionen wurden von Brauning
et al. (2001c)fur totale Wirkungsquerstinitte bei den Reaktionen

He* +Hy ! He +H"+H" (4.3)
Ar?* + H; 1 Art+ HY +HY (4.4)

und von Reiseret al. (2003) fur di erentielle Wirkungsquerstinitte bei den Reaktionen

He?*+D; ! He +D"+D" Viel = O:4au; 0:51au (4.5)
Ar?* + D} ! Arf+D*+ D" Vil = 0:19au (4.6)
N?*+D; ! N'+D'+D* Vrel = 0:23au (4.7)
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Abbildung 4.6: Vollstandig di er entielle Wirkungsquerschnittefur Photadoppelionisation
von D, bei symmetrischerEnergieaufteilung, koplanaer Geometrie und festemEmissions-
winkel ; = 20 10 (Pfeil) fur verschiglene Ausrichtungender Molekulachse (Weber
et al., 2004). Theorie: dunne Linie - Feagin (Feagin, 1998) (siehe Text), Dreiecke - wie
durchgezgeneLinie mit g = g , dicke Linie - Fit an Helium Daten mit Gau -F unktion.
Die Geradenkennzeichnerspeziele Falle fur Auswahlegeln: dunkle Gerade - k; = k, und
1= 2, helle Gerade- R, =  K,. (Bild aus Weler et al. (2004))

durchgetihrt. Die Tabelle 4.2 zeigt die wichtigsten Eigenstaften desH; lons.
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Ro[nm] | Do [eV]| o[eV]| Eion [eV] ES. [eV]
@ R=1)|(at R=Ryp)
H; 0.106 2.79 0.285 16.25 29.97

Tabelle 4.2: Eigenschaftendes H; lons (Bransdenund Joachain, 1992): Ry - Gleichge-
wichtsabstand D, - Dissoziationsenegie, o - Grundzustandsvibationsfrequenz,Eiy, - l0-
nisationspotential.

4.2.1 Totale Wirkungsquersc hnitte

Abbildung 4.7 zeigt die absolutentotalen Wirkungsquersanitte fer die Reaktionen 4.3und
4.4. Dabei wurde uber alle Orientierungen der Molekellachseintegriert. Der Wirkungsquer-
schnitt fur die Reaktion 4.3 zeigt die fur Elektronertransfer in nicht-resonarien Sto syste-

1.5e-15 T I T I T T T ]

+

He™ + H

le-15

5e-16—

absolute cross section [(2:]n

Vg [au]

Abbildung 4.7: Totale Wirkungsquerschnittefur die Reaktionen He?* + H; | He' +
H* + H* + (volle Kreise, durchgezgenelLinie) und Ar?* + H; ! Art + H* + H'
(volle Quadrate, gestrichelteLinie) als Funktion der RelativgeschwindigkeitDie Symiwle
entspiechen exgerimentellen Daten von Brauning et al. (2001c); die durchgezgene und
gestrichelteLinie basieren auf Rechnungennach dem Modell von Shingalund Lin (1989).
Zum Vergleich sind ekenfalls totale Wirkungsquerschnittefur die Reaktionen He** + H,
I He" + H (oene Kreise)und He?* + H! He' + H' (0 ene Rauten) nach Shah
und Gilbody (1978) dargestelt. Die gepunkteteLinie zeigt Rechnungenvon Hatton et al.
(1979); Winter und Hatton (1980) und Bransdenet al. (1983) fur He?* + H! He' +
H*.
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men typische Abhangigkeit von der Relativgestwindigkeit. Zum Vergleid sind ebenfalls
die Wirkungsquerstnitte fur Elektronertransferin denSto systemenHe?* + H, und He?*
+ H (Shahund Gilbody, 1978) dargestellt. Auch diesebeiden Systemezeigeneine star-
ke Abhangigkeit desWirkungsquerstinitts von der Relativgestwindigkeit. Die Lage des
Maximums versdiebt sich dabei zu niedrigeren Relativgestwindigkeiten und der Abso-
lutwert im Maximum nimmt zu. Er ist bei H&#* + H maximal. Interessaterweiseist bei
dieserReaktion der Elektronertransfer in den 2s Zustand von He" resonar und tr agt mit
etwa 16%{22%zum Gesantquersdnitt bei. Dasist nicht der Fall beim Sto system He** +
H; , welcheseinenrelativ gro en Q-Wert besitzt. Fur den Transferin den 2s Zustand von
He" ergibt sich Q = 16:3 eV. DiesesSto system hat entsprechend auch den niedrigsten
Wirkungsquerséinitt im Vergleidh zu den beiden Sto systemenmit H bzw. H,. Fer das
Sto system Ar?* + Hj ist der Q-Wert fur den Transferin den 3p Zustand vom Ar* mit
Q= 23 eV demBetrag nach deutlich kleiner. DiesesSto system ist naher an einemre-
sonaren Elektronertransfer und der in Abbildung 4.7 gezeigteWirkungsquerstnitt zeigt
eineleichte Zunahmemit abnehmenderRelativgestiwindigkeit.

Fur lon-Atom-Ste e, insbesondereur reine Einelektronensystemevie He?* + H, gibt
eseineReiheverlasslihier Rechnungen.Die in Abbildung 4.7 gezeigtertheoretisdhen Red-
nungenfur He?* + H stimmen sehrgut mit den experimertellen Werten sberein. Sie ba-
sierenauf molekularen Orbitalen mit 10 Zustanden und plane-waveTranslationsfaktoren
fur v < 0:65 au (Hatton et al., 1979;Winter und Hatton, 1980) sovie atomaren Orbi-
talen mit 20 Zustandenund plane-waveTranslationsfaktorenfer v,¢ > 0:65 au (Bransden
et al., 1983).Fur Sto e mit Molekellen hingegengibt esnur wenigetheoretisdhe Rednun-
gen, insbesonderebei niedrigen und mittleren Energien. Close-oupling Redinungen zum
Elektroneneinfangaus neutralen Molekellen wurden von Kimura mit molekularen Basis-
funktionen fur H* + H, (Kimura, 1985)und Ar* + H, (Kimura et al., 1986) berednet.
In beiden Fallen variiert der Wirkungsquerstinitt mit der Orientierung der molekularen
Achse.In jungster Zeit wurden die Redinungenvon Kimura auf komplexereMolekele wie
CH; (Kimuraetal., 1995),C,H, (Kimura et al., 1996)und CO (Kimura et al., 2000)ausge-
dehrt. Auch hier ergelen sich Variationen desWirkungsquersanittes mit der Ausrichtung
desMolekels. Es lassensidh im Formalisnmus dieserRedinungen jedoch keine besonderen
Terme erkennen,denengezielt die Ursade fur Alignment oder Interferenze ekte zugewie-
senwerdenkann.

Ausgehendvon den Uberlegungenvon Tuan und Gerjuoy (1960)und Deb et al. (1988)
entwickelten Shingalund Lin (1989) ein ahnlichesModell. Sie bestreiben aber die Streu-
amplituden in der Sto parameter-Naherungund rechnen nach der Methode der gekoppel-
ten Kanale mit atomaren Basisfunktionenstatt in der Brinkman-Kramers Naherung wie
Tuan und Gerjuoy. Eswird weiterhin nur ein aktivesElektron betrachtet, d.h. die Elektron-
Elektron-Wedselwirkung wird vernadlassigt. Die Ergebnissesind in guter Ebereinstim-
mung mit experimertellen Daten fur die Sto systemeH* + H, und He** + H,.

Das Modell von Shingalund Lin (1989)lat sich aber auc direkt auf Ste e mit Was-
sersto molekellionen anwenden.Die Anfangszustandswllenfunktion wird durch eineLine-
arkombination atomarer Orbitale (Linear Combination of Atomic Orbitals LCAQO) darge-
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Abbildung 4.8: Koordinaten im Lalorsystem fur lon-H; Ste e: A,B - Kerne des Was-
sersto molekulions, R - internuklearer Abstand,P - Projektil, v - Projektilgeschwindigkeit
(de niert z-Achse), b, b, bg - Sto parameter, - Winkel zwischenSto parameter und
x-Achsein x-y Ebene, - Winkel zwischenMolekelachseund z-Achse, - Winkel zwischen
Molekulachseund x-Achsein x-y-Ekene.Der Ursprung desKoordinatensystemdiegt in der
Mitte desMolekuls.

stellt: 1
i = p_é[l (Fa) + ' (r8)] (4.8)

"(ra) und ' (rg) sind atomare Wassersto wellenfunktionen zertriert auf den jeweiligen
Kern A bzw. B des Molekels (siehe Abbildung 4.8). ro und tg sind entspreciend die
Koordinaten des Elektrons beziglich der beiden Kerne. Die hehere Bindungsenergiedes
Elektrons im Molekellion im Vergleidhy zum neutralen Atom wird dabei durch eine e ek-
tive Kernladung von Z¢¢ = 1:25 in den atomaren Wellenfunktionen berecksichtigt. Der
internukleare Abstand R wird festgehaltenund betragt 2 au ensprethend dem Gleich-
gewidttsabstand. Prinzipiell ware esjedoch meglich, aud Variationen desinternuklearen
Abstandesdurch Adaption der e ektiven Kernladung zu berecksichtigen. Neben dem in-
ternuklearen Abstand wird auch die Orientierung desMolekells wahrend desSto es als im
Raum xiert angenommenBei typischen Sto zeiten im Bereich von 10 1 s bei den hier
betrachteten Relativgestwindigkeiten im Vergleit zu Vibrationszeitenim Bereich 10 # s
und noch langerenRotationszeitenist dieseAnnahme gerettfertigt.

Im Endzustand bewegt sich das Elektron mit dem Projektil und seineWellenfunktion
ist gegelen durch

t = f(rp)expive £ iVEt=2 i tt) (4.9)
Hierbei ist ¢ die auf das Projektil zerrierte atomare Wellenfunktion des Endzustan-

des und der Exponertialterm der von der Relativgestiwindigkeit abhengige plane-wave
Translationsfaktor, der die Bewegung des Projektils relativ zum Koordinatenursprung
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berecksichtigt. fp gibt den Ortsvektor des Elektrons relativ zum Projektil und  den
Ortsvektor relativ zum Koordinatenursprung an. Die Bindungsenergiem Endzustand ist
gegelendurch ;.

In erster Ordnung Sterungsretinung ist die Ybergangsamplitudegegelen durch

ai =< ¢jVpj > (4.10)

Die Wedselwirkung zwisden Elektron und Projektil wird durch das Sterpotential Vp be-
sdrieben. Mit denangegelenenWellenfunktionenerhalt man sofer die Ybergangsamplitude

z

1 . . .
ai = p—z dedtVe ¢ (fp)' (Fa)  exp( ive £+ il t+ iV t=2)
Z
+  dedtVe ¢ (mp)' (FB)  exp( ive F+ It IVEE=2) (4.11)
Hierbeiist ! = ¢ i. Siet man von den Translationsfaktorenab, so bestreibt das er-

ste Integral die Elektronentransferamplitude in erster Ordnung Sterungsretinung fur den
Sto desProjektils mit dem Atom A und ertsprechend das zweite Integral die Amplitude
fur den Sto mit Atom B. Die Integration eber dr erfolgt beziglich des Koordinatenur-
sprungs. Analog gilt fer die Integration eber die Zeit, da fur t = 0 das Projektil seine
nadhste Annaherungan den Koordinatenursprung hat. Beide Integrale kennen nun stark
vereinfadit werden,wenndurch eineKoordinatentransformation der Nullpunkt fer Ort und
Zeit in dasAtom A fer dasersteintegral und in dasAtom B fer daszweite Integral gelegt
wird. Durch dieseKoordinatentransformation ergibt sich auch explizit die Abhangigkeit
von der Orientierung desMolekels. Man erhalt dann fur die Ubergangsamplitude

& = 191—z A(Dy) + A(s) exp IR cos (% V!—) (4.12)
rel

Dag sind die Sto parameter in Bezug auf den Kern A bzw. den Kern B und A(Das )
sind die erntspredhenden, sto parameterabhangigen Ubergangsamplitudenfur einen lon-
Atom-Sto . Der Winkel bestireibt den Winkel zwisthhen Molekellachse und Strahladhse.
Die Beredinung der Elektronertransferamplituden fur Ste e mit Molekelen wurde somit
im wesetlichen auf die Berecinung entspredhender Amplituden fer Sto e mit Atomen
reduziert, fur die esbereits vielfaltige Methoden gibt.
Die Elektronenransferwahrsdeinlichkeit in Abhangigkeit vom Sto parameter ergibt
sich dann zu
P = jaij (4.13)

Es sollte an dieser Stelle noch einmal explizit darauf hingewiesenwerden,da im Gegen-
satz zum lon-Atom-Sto der Sto parameter hier kein Skalar mehr ist, sondernein Vektor
b= (b; ), derin der Ebenesenkrebit zur Projektilb ewegungliegt. Dies liegt daran, da

die Molekelachse die im lon-Atom-Sto vorhandeneZylindersymmetrie um die Richtung
der Projektilb ewegungbricht. Ferner kann die Transferwahrsdeinlichkeit unphysikalische
Werte gre er als Eins erreichen, wenn die atomaren Wahrsdeinlichkeiten jA(H)j2 nahe
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Eins liegen. Dies kann durch eine geeigneteNaherung vermiedenwerden (Ryufuku und
Watanabe, 1978;Shingalund Lin, 1989).
Der di erentielle Wirkungsquersanitt in Abhangigkeit von der Orientierung des Mo-
lekels ergibt sich sdhlie lich zu
Z 2 Z 1
(;)= . bP(b; )dbd (4.14)

Die De nition der Winkel ist in Abbildung 4.8 gezeigt. Dabei hangt der Wirkungsquer-
schnitt nur sdiwach von ab. Durch Integration uber alle Orientierungen des Molekells
erhalt man den totalen Wirkungsquersanitt
z
1
=1 (;)d (4.15)
Die nach diesemModell beretineten totalen Wirkungsquersanitte fer die Reaktionen
4.3 und 4.4 sind ebenfalls in Abbildung 4.7 gezeigt. Die atomaren Transferamplituden
wurden dabei mit close-ouplingRednungenbestimnt. Feur dasHe?* lon mit einemreinen
Coulomb-Potential wurden 10 Zustandeberucksichtigt. Fer Ar2* wurde nur der Einfang in
den Ar* (3p) Zustand berecksichtigt. Fur dasAr?* Potertial wurde ein Modell-Potertial
2+ ( 16+ 2:1703)e %170

Var (1) = , (4.16)

gewahlt, dasdie BindungsenergiedesAr™ (3p) Zustandesvon 27.6eV reproduziert (Chen
et al., 2001).Wie Abbildung 4.7 zeigt, stimmendie beretineten Wirkungsquerstnitte sehr
gut mit den experimertellen Daten eberein.

Eine semi-klassidge Bestireibungvon lon-Molekell-Ste en wurde von Caillat et al. (pri-
vate Mitteilung) verwendet, um totale Wirkungsquersanitte fur die Reaktionen4.3 und
4.4 mittels close coupling Redinungen zu erhalten. Dabei wird die relative lon-Molekell-
Bewegungklassisti bes@irieben. Die Lesungder zeitabhangigenSdiredingergleitung er-
folgt durch Expansionder Wellenfunktion nach atomaren Zustandenzertriert auf daslon
und molekularenZustanden zertriert auf das Molekell unter Verwendungvon plane-wave
Translationsfaktoren.Abbildung 4.9 zeigt die so beredineten totalen Wirkungsquersanit-
te im Vergleidhh mit den experimertellen Daten. Geht man vom Vibrationsgrundzustand

= 0 fur das Molekel aus, so ergelen sich signi kante Abweichungen zwisthen Theorie
und Experimert. Da die Molekelionenim hei en Plasmaeiner EZR-Quelleerzeugtwerden,
kann man davon ausgehenaud vibrationsangeregteZustandezu erhalten. Allein durch die
lonisation der neutralen Molekelle ausdem Vibrationsgrundzustanderhalt man bei Frandck-
Condon®bergangenvibrationsangeregteMolekellionen, ohneda explizite Anregungstatt-
ndet. Diesliegt daran,da die Potentialminima im neutralen Molekell und im Molekelion
bei unterschiedlichen Abstandenliegen(sieheAbbildung 4.1). Unter Berecksichtigung die-
ser Franck-Condon verteilten Vibrationszustande erhalt man eine deutlich besserewenn
aud noch nicht gute, Ubereinstimnmung mit denexperimertellen Daten. Es deutet sich an,
da eine starkere Vibrationsanregung der Molekelle zu einer besserentbereinstimnmung
fuhrenwerrde. Esist audh nicht unwahrsdeinlich, da beider Erzeugungder Molekelionen
noch weitere Vibrationszustande angeregtwerden. Jedoch lassensidch in dieser Hinsicht
von experimerteller Seite keine Aussagentre en.




68 Einfac he Molek ule

le-15-

5e-16-

absolute cross section [é]ﬂ

v, [au] v [au]

Abbildung 4.9: Totale Wirkungsquerschnittefur die Reaktionen He?* + H; | He' + H*
+ H* (links) und Ar?* + H; ! Ar* + H* + H" (rechts) (Brauning et al., 2001c)im
Vergleich mit quantenmehanischenRechnungenvon Caillat et al. (private Mitteilung).
Geschlossen&ymiwmle - Experimente, o ene Kreise- Theorie fur Vibrationsgrundzustand
= 0, 0 ene Quadrate - Theorie fur Franck-Condonverteilte vibrationsangeegte Zustande.

4.2.2 Dieren tielle Wirkungsquersc hnitte

Das oben diskutierte Modell von Shingal und Lin (1989) sagt eine starke Abhangigkeit
desWirkungsquerstnittes von der Orientierung desWassersto molelelions voraus. Wie
Abbildung 4.10 zeigt, variiert diese Abhangigkeit ferner mit der lonensorteund der Re-
lativgestwindigkeit. DieseAlignmente ekte wurden von Reiseret al. (2003) am lon-lon-
Experiment der KansasState University (sieheAbbildung 4.11)fur die Reaktionen4.5,4.6
und 4.7 untersudit. Die ionenoptistien Komponerten sind speziellzum koinziderten Nad-
weis aller drei Teilchen im Endzustand (2D* und einfach geladenesatomareslion) ausge-
legt (Reiserund Cocke, 2003).D; wurde verwendet, weil esdas gleiche Masse-zu-Ladungs
Verhaltnis hat wie He", mit dem die ionenoptis©ien Komponerten und die Detektoren
getestetwurden.

Abbildung 4.12 zeigt den gemessenemelativen Wirkungsquerstinitt der Reaktionen
4.5,4.6und 4.7 in Abhangigkeit vom Winkel zwisdien Molekelachse und Relativbewe-
gung im Vergleidy mit den theoretisden Vorhersagennach dem Modell von Shingal und
Lin (1989). Dabei wurden zu Zweden der Statistik alle experimertellen Daten unter Aus-
nutzung der Rotationssymmetrieum die Achseder Relativbewegungin den Winkelbereit
0 {90 projeziert und fur die Darstellungum denWinkel = 90 symmetrisiert. Auch gilt
zu berecksichtigen, da geradeum 90 herum, wenn das Molekellion senkretit zur Rela-
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Abbildung 4.10: Gerechnete Wirkungsquerschnittefur Elektronentransfer in Abhangigkeit
vom Winkel zwischenMolekelachseund Relativeeweyung fur die Sto systeme He?* +
H3, Ar?* + H; und N?>* + H; (Reiser, 2002).

tivb ewegungstelt, beide Fragmene nahezugleidhzeitig auf den Detektor auftre en. Dies
fuhrt zu Totzeitproblemenbeim koinziderten Nachweis beider Fragmenre und bedingt die
gre ere statistische Unsicherheit in diesemBereid.

Fur dasSto systemHe?* + D} ergibt sich zumindesteinequalitativ e @bereinstimnung
mit der Theorie. Sonvohl die experimertellen Daten als audch die Theorie zeigenein Maxi-
mum des Wirkungsquerstnittes, wenn die Molekellachse senkretit zur Relativbewegung
stelt. Fur die hehereRelativgestiwindigkeit sagtdie Theorie ein stark verbreitertes Maxi-
mum voraus,weldhesansatzweisevom Experimert aud wiedergegebnwird. Im Gegensatz
zur Theorie fallt der experimertelle Wirkungsquersanitt jedoch viel starker ab und wird
eiber einenweiten Winkelbereid konstart.

Ein anderesBild ergibt sich bei den Sto systemenAr?* + D, und N?* + Dj. Hier
zeigt das Experimert ein sehr breites, achesMaximum bei 90 . Die Theorie zeigt zwar
ein ahnliches, ebenfalls breites und acheslokalesMaximum bei 90 , der beretnete Wir-
kungsquershnitt jedoch steigt stark zu 0 und 180 an. Dieser Anstieg wird vom Expe-
riment in keinster Weisewiedergegebn. Der Vorteil desModells von Shingalund Lin ist
jedoch, da die Alignmente ekte eindeutigenTermen zugewieserwerden kennen. Wertet
man Gleichung 4.13aus, soerhalt man fur die Transfervahrsdeinlichkeit als Funktion der
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Abbildung 4.11:SchematischeAufbau deslon-lon-Experimentesan der KansasState Uni-
versity (Reiser, 2002).

Ausrichtung desMolekells
h [
P()= % JA()j% + JA(Ds)j? + 2<(A(Bn)A (Bs)) cos( ocog )) (4.17)

mit o= R % Vo . Zwei Terme sind fur die Alignmente ekte verartwortlich. Ein

wichtiger Term ist die relatlve Phasezwisden den beiden Streuzerren cos( ocoy )), die
eber ( von der Relativgestiwindigkeit und dem Q-Wert abhangt (siehe Abbildung 4.13).
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Abbildung 4.12:Wirkungsquerschnittefur Elektronentransferin Abhangigkeitvom Winkel

zwischenMolekelachseund Relativeewegung fur die Sto systeme Ar?* \N2* He?* + H;
(Reiser et al., 2003). Links: experimentelle Daten (die Linie ist eine Glattung der Da-
tenpunkte) symmetrisiert um 90 . Rechts: theoretischeVorhersagennach dem Modell von
Shingalund Lin (1989).

Sie bestimmt im wesemlichen die Abhangigkeit des Wirkungsquersanittes von der Mo-
lekelausrichtung im Sto system He?* + D3 . Der zweite Term ist der raumliche Wberlapp
der beidenatomaren Streuamplituden < (A(ty)A (s)), der ebenfallsvon der Ausrichtung
der Molekelachse abhangt. Er ist minimal, wenn die Molekellachse senkrebt zur Relativ-
bewegungstelt ( = 90) und wird maximal, wenn sie in Richtung der Relativbewegung
liegt ( = 0 bzw. = 180). Wie Abbildung 4.13 zeigt, ist fur die Sto systeme Ar?* +
D und N?* + Dj bei der hier betrachteten Relativgestwindigkeit von v, ¢=0.19 au bzw.
V;¢=0.23 au der Phasenfaktor  nahezuNull. Hier wird die Winkelabhangigkeit desWir-
kungsquershbnittes im wesetlichen durch den Uberlapp der atomaren Streuamplituden
bestimnt, derfuar = 0 und = 180 maximal wird. Ferner zeigendie atomaren Streu-
amplituden fur diesebeidennahezuresonanen Sto systemeeinesehrstarke Oszillation als
Funktion des Sto parameters b. Geringe Versdiebungender beiden Streuzertiren gegen-
einanderkennen somit zu starken Anderungenim Term <(A(By)A ()) fehren, die den
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Abbildung 4.13:Phasenfaktor g als Funktion der Sto geschwindigkeitfur die Sto systeme
Ar?* N?* He?* + H (Reiser, 2002).

Ein uss diesesTermesauf den Wirkungsquerstinitt stark erhehen.Diesestarke Erhehung
und somit der starke Ein uss diesesTermswird vom Experimert jedoch nicht wiedergege-
ben.

4.3 Elektroneneinfang in HeH ™"

Wie sdon in der Einleitung erwahnt, ist das Molekellion HeH" von weitreichendemInter-
esseWahrend daslon im Grundzustand gebundenist, besitzt das neutrale Molekel HeH
nur einen repulsiven Grundzustand. Jedach gibt es viele angeregteZustande von HeH,
die gebundensind (Michels und Harris, 1963; Theodorakopoulos et al., 1984; Petsalakis
et al., 1988;Miller und Scaefer,1970).Die heher gelegenerangeregterHeH Zustande, die
asymptotish zum He(1s2l)+H(1s) Komplex geheoren (siehe Abbildung 4.14), wurden z.B.
durch dissoziatie Rekombination von HeH" mit Elektronen untersudt (Tanabe et al.,
1993,1994; Sundstem et al., 1994; Stremholm et al., 1996). Untersuchungen zur kineti-
sthen Energieder dissoziiertenneutralen Fragmerte He und H nach Elektroneneinfangin
HeH" im Sto mit Alkali-Atomen wurden von van der Zande et al. (1986) durchgefihrt.
Alle dieseExperimerte untersuchen jedoch immer nur einenTeilaspekt desElektronenein-
fangsmit Dissoziation.

Das erste, kinematisd fast vollstandige Experimert zum dissoziativen Elektronenein-
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Abbildung 4.14:Potentialkurvenfur HeH (Theodorakopulos et al., 1984; Petsalakiset al.,
1988; Mil ler und Schaefer,1970; Orel et al., 1995) und HeH" (Green et al., 1974). (Bild
ausWu et al. (1998))

fang wurde von Wu et al. (1998) mit dem Sto system
HeH" + He! (He+ H)+ He' (4.18)

durchgethrt. Durch Kombination der Cold Target Recoil lon Momentum Spectrosopy
(COLTRIMS) mit dem ortsaufgebsten Nadchweis einesder Fragmerie kennengleidhzeitig
Streuelene,transversalerund longitudinaler Impulstransferim Sto , kinetische Energieder
Fragmerte und Ausrichtung der Molekellachsebestimmt werden.Da von Wu et al. nur der
Ort einesFragmenes und nicht seineFlugzeit gemessenvurde, kann nicht die tatsadliche
Lage der Molekelachse im Raum bestimnt werden, sondernnur ihre Projektion auf eine
Ebenesenkrebit zur Strahlrichtung. Dadurch ist das Experimert kinematisd nicht ganz
vollstandig.

Mittels COLTRIMS wird der komplette Impulstransfer auf das He* Reicksto ion ge-
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messenDer zur Strahlrichtung transversalelmpulstransfer bestimnt mit der Strahlachse
die Streuekene.Der longitudinale Impulstransfer p, ergibt den Energieerlust! Q der Re-
aktion zu Q = pev + v2=2 (Mergel et al., 1995). Die Reaktion 4.18 ist eine endotherme
Reaktion und Abbildung 4.15czeigt die gemessenernergie\erluste. Es lassensich drei
Peakserkennen,die Energiewerlustenvon Q = 17,23 und 41 eV ertspredien. Diesekann
man den in Abbildung 4.14 gezeigtendrei Gruppen von Zustanden des HeH Molekells
zuordnen: Grundzustand, niedrig angeregteZustande und hoch angeregteZustande.

Die Fragmerte wurden mittels einemsenkretit zur Strahlachsestehendenortsemp nd-
lichen Detektor im Abstand L vom Target nachgewiesenDer auf dem Detektor gemessene
Abstand R der Wassersto fragmeitie zum Scwerpunkt des(He+H) Komplexesist ein Ma
fur die kinetische Energie E, der Fragmerte im Scdwerpunktsystemnach

S

R = L sin Mue  Ex
my Eo

(4.19)

Hierbei sind my und my ¢ die Massenvon Wassersto und Helium und Eq die Strahlenergie.
Analog erhalt man die Abstande der Heliumfragmene durch Vertausdien der Massenin
Gleichung 4.19. Zwar wurde von Wu et al. der Winkel der Molekelachse relativ zur
Strahladchse nicht gemessendoch zeigt sich aus geometrisben Uberlegungen,da beim
verwendetenExperimertaufbau die meiste Intensitat von Ste en mit 90 komnt. Der
gemessendbstand R ist somit ein direktes Ma fur die kinetische Energieder Fragmertie
Ex. Abbildung 4.15b zeigt den gemessenerbstand als Funktion des Energie\erlustes
im Sto. Im Vergleidh zeigt Abbildung 4.15adie erwartete Abhangigkeit aufgrund der
Potertiale in Abbildung 4.14.

Fur den Einfang in den Grundzustand bei Q = 17 eV ist eine deutliche Korrelation
zwisthen Abstand R, d.h. kinetischer Energie E, und Energieerlust Q zu erkennen.Wie
aus Abbildung 4.14 erkenrbar, fehren kleinere internukleare Abstande zu einer heheren
kinetischen Energie. Andererseitsbenetigt der Ubergangvom HeH" zum neutralen HeH
bei kleinereninternuklearen Abstandenmehr Energie, fehrt alsozu einemgre eren Ener-
giewerlust. Auch die AnwesenheitvershiedenerVibrationsanregungenspiegeltsich in den
gemesseneaten durch die im Vergleid zur Au esungvon etwa 1 eV deutlich breitere
Verteilung desEnergieerlusts wider.

Ein anderesBild ergibt sich fur den Einfang in die unteren angeregtenZustande bei
Q = 23 eV. Die fur den Grundzustand beobadtete Korrelation ist hier nicht zu erken-
nen. Die LebensdauerdieserangeregtenZustandeist mit 10 *2{10 ° s deutlich gre er als
die Vibrationsperiode von etwa 10 '° s (Petsalakis et al., 1988). D.h. Elektronertrans-
fer und Dissoziation nden unkorreliert bei untersaiedlichen internuklearen Abstanden
statt. Ein weiterer Unterschied zum Einfang in den Grundzustand ist die hehere kineti-
sthe Energieder Fragmerte. Diesist ein direkter Hinweis darauf, da dieseZustande uber
Pradissoziationdurch Wedselwirkung mit dem He(1<)+H(1s) Grundzustand zerfallen.
Ein schwaderer Beitrag kommt vom radiativen Zerfall in den HeH Grundzustand mit an-
sdhlie ender Dissoziation. Hier ergibt sich die gleiche Verteilung der kinetischen Energie

1Der hier de nierte Energiewerlust Q erntspricht dem negativen Q-Wert der Reaktion.
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Abbildung 4.15:a) Erwartete AbhangigkeitdesFragmentabstandeR relativ zum Massen-
schwerpunktvom EnergieverlustQ. Die durchgezgenenLinien geltenfur dasWassersto -

fragment, die gestricheltenLinien fur das Heliumfragment. Die Bezeichnungenentspie-

chen den asymptotischen(He+H) Kon gur ationen. Bei den Kurven mit der Bezeichnung
1s?;n > 2| wurde von einer Pradissoziationuker das Grundzustandsptential ausggangen.
b) GemessendbhangigkeitdesFragmentabstandeR relativ zum Massenschwerpunk¢om

EnergieverlustQ. c) GemesseneEnergieverlust. (Bild aus Wu et al. (1998))

wie beim direkten Einfang in den Grundzustand.

Die heherenangeregtenZustande verhalten sich im Hinblick auf die Korrelation zwi-
sdhen R und Q ahnlich wie der Grundzustand. Im Prinzip sind diese Zustande gebun-
den, allerdings mit einem Gleichgewiditsabstand von uber 3.5 au (Miller und Sdaefer,
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1970).In dem Bereich um 1.5 au (Gleichgewittsabstand fer HeH") hingegen,in dem die
Franck-Condonbergangevom HeH" in HeH durch Elektroneneinfangstatt nden, disso-
ziierendieseZustandein die neutralen Fragmerte He(1s2l)und H(1s). Alternativ kann es
aud zu einer Autoionisation desHeH in diesenZustandenkommen.Aufgrund der starken
Abhangigkeit desPotentials vom internuklearen Abstand im Bereid desFrandck-Condon-
Ubergangesst dieserProzessedoch sdwad.

Neben der Energieder Fragmerte erhalt man ausdem Auftre ort der Fragmere audc
die Orientierung der Molekellachseim Azimuth  um die Strahladhse.Die experimertellen
Daten sind in Abbildung 4.16 dargestellt. Fur den Grundzustand und die hohen ange-
regten Zustandeergibt sich ein klaresMaximum der Elektronertransferwahrsdeinlichkeit,
wenndasMolekell senkretit zur Streueteneausgerititet ist. Fer diesebeidenGruppenvon
Zustandenist die Dissoziationszeitklein im Vergleid zur RotationsdauerdesMolekells. Die
gemessenAusrichtung entspricht somit der Ausrichtung beim Elektronentransfer. Diesgilt
nicht fur die unteren angeregtenZustande. Wie oben sdion erwahnt, besitzendieselange
Lebensdauernim Vergleid zur Vibrationsperiode und auch zur Rotationsperiode in der
Gre enordnung von 10 ¥ s. Damit wird jeglicher Alignmente ekt durch die zufallige An-
zahl von Rotationen vor der Dissoziation zersw®rt. Entsprechend ist in Abbildung 4.16b
keine signi kante Abhangigkeit der Transferwahrsdeinlichkeit vom Azimuthwinkel zu er-
kennen.

Bei der obigen Diskussionwurde die Tatsade ignoriert, da HeH im Gegensatzzu H,
zwei untersdiedlich sdwere Kerne besitzt. Dies kennte eine Asymmetrie im Impulseber-
trag bewirken,soda eingre erer Impulseibertrag auf ein bestimntes Endefavorisiert wird.
Diesweirde das Maximum der Winkelverteilung in Abbildung 4.16aund 4.16cvon = 90
versatieben. Die experimertellen Daten zeigenkein Anzeichen dafur, doch lat sich ein
solder E ekt aufgrund der verbleibendenMessunsiberheit nicht aussblie en. So zeigen
neuereMessungervon Brauningund Prior (1998),bei denendie komplette Orientierung der
Molekelachseim Raum gemessenvurde, im Bereidh = 30 {90 Anzeichen fur eine Asy-
metrie im azimuthalen Winkel , abhangig davon, ob der Wassersto kern in Flugrichtung
liegt oder der Heliumkern. st hierbei der Winkel zwisdthen Molekellachse und Flugrich-
tung desMassenskwerpunktes die in erster Naherungmit der Strahlrichtung identisch ist.
Auch wurde fur den gleichen Winkelbereit eine doppelt so hohe Transferwahrsdeinlich-
keit in den HeH Grundzustand beobadttet, wenn der Wassersto kern in Flugrichtung lag.
Aufgrund desnotwendigen,koinziderten Nachweisesbeider Fragmerie auf einemDetektor
mit den dadurch entstehendenTotzeitproblemensind dieseMessungenund ihre Auswer-
tung redit scwierig. Weitere Messungenwerden deshalbnoch durchgetihrt (L. Sdimidt
et al., private Mitteilung).
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Abbildung 4.16: Links: Verteilung der Wassersto fragmente projeziert auf eine Ebene
senkecht zur Strahlrichtung fur den HeH Grundzustand(a), niedrige angeegte Zustande
(b) und heher angeegte Zustande (c) und fur den angegelenen Bereich des transversa-
len Impulsukertragesp. . Die x-Achseder zweidimensionalenVerteilung ist gegelen durch
die Richtung des transversalenimpulsubertrags und liegt damit immer in der Streuele-
ne. Rechts: Entsprechendej j Verteilung fur den au ersten Ring der zweidimensionalen
Verteilung. (Bild ausWu et al. (1998))
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Kapitel 5

Fullerene

Im Vergleid zu den einfadien Molekellen im vorangegangenerkKapitel sceinen Fullere-
ne ein au erst komplexesGebilde zu sein. So bestelt das'Standard'-Fulleren Cg, aus 60
Kohlensto atomen in einer spharischen Anordnung, wobei die Kerne in Hexagonenund
Pentagonen angeordnetsind, wie in Abbildung 5.1 dargestellt. Es existierenaudh andere
Fullerenemit untersdiedlicher Anzahl von Kohlensto atomen, aber immer in spharischer
Anordnung mit 12 Pertagonen und einer variablen Anzahl von Hexagonen.Die Tatsa-
che, da ein solder Polyeder aus Pertagonenund Hexagonenimmer genaul2 Pertagone
ausweisenmuss, gehlt auf einen Satz von Euler zureck. Besondersstabil sind dabei jene

Abbildung 5.1: PerspektivischeDarstellung desFullerens Cgg: die Kohlensto atome beset-
zendie Eckenvon 12 Pentagonen(schattiert dargestelt) und 20 Hexagonen.
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Fullerene, bei denendie Pertagone voneinandergetrenrt sind. Sie erfellen dann die soge-
nannte ‘'isolatad pentagonrule’ (IPR). Das in Abbildung 5.1 gezeigteCsgq ist ein soldes
Fulleren. Das kleinste denkbare Fulleren ist das C,o. Nadh theoretisthen Vorhersagenist
jedoch das C,g daskleinste stabile Fulleren (Martin, 1996).

Mit 360 Elektronen ist das Cgo auch ein Paradeleispiel fer ein Vielelektronensystem.
Es besitzt sogardeutlich mehr Elektronen als die im folgendenKapitel behandeltenstwe-
ren lonen. lhre vollkommen andere Anordnung erleidtert jedoch die Behandlung dieses
komplexenSystemserheblich. Sosind die Elektronen auf die Kugelsdale desFullerensbe-
strankt. Die Elektronen der au eren Scale der Kohlensto atome sind in erster Naherung
sp? hybridisiert. Es existieren drei starke -Bindungen, die im wesetlichen das Gerest
des Molekells bilden, und eine -Bindung, die senkrebt zur Kugelober adche steh. Die

-Elektronen weiseneine niedrigere Bindungsenergieauf und sind vor allem fer die che-
mischen Eigenstaften desFullerensverartwortlich. Zudem sind sie stark delolalisiert und
sehrbeweglidh, nahezuvergleidibar mit dem LeitungsbandeinesFestkerpers. Dies spiegelt
sich aud in der hohen Polarisierbarkeit von 540a3 (Scheidemannet al., 1994) (a, ist der
Bohr-Radius) wider. Im Vergleid dazu hat das Atom mit der hechsten Polarisierbarkeit,
Natrium, nur eine Polarisierbarkeit von 140a3.

Seit ihrer Entdedkung durch Kroto et al. (1985) sind Fullerene Gegenstandzahlreider
Untersuchungenaud beziglich Ladungstransfer,lonisation und Fragmenration in Ste en
mit anderenFullerenenoder atomaren und molekularenlonen. Einen Bberblick hiereber
geben Campbell und Rohmund (2000). Im folgendensollen deshalbim wesetlichen nur
die am lon-lon-Sto experimert in Giessendurchgekhrten weltweit ersten Experimerte
zum Ladungstransferin Ste en zwisden zwei Fulleren-lonen(Brauning et al., 2003c)bzw.
zwisden Fulleren-lonenund He?* -lonen (Brauning et al., 2004c) vorgestellt werden. Im
letzten Abschnitt werdenabsdlie end noch Ste e von hochgeladenersdweren lonen mit
neutralen Fullerenenim Bereidh einiger 10 MeV/u Sto energie diskutiert, wie sie derzeit
nur bei der Gesellsbaft fur Scdwerionenforstung (GSI) in Darmstadt meglich sind.

5.1 Stee zwischen Fulleren-lonen

Der Ladungstransferin Ste en von Fulleren-lonenmit neutralen Fullerenenals Funktion

der Sto energie im keV Energiekereich wurde bereits extensivvon Rohmund und Camp-
bell fur einfadh (Rohmund und Campbell, 1997b), zweifadh (Rohmund und Campbell,
1995) und dreifach (Rohmund und Campbell, 1997a)geladeneProjektile untersudt. Die
ErgebnissezeigeneinenWirkungsquerstinitt von der gleicthen Gre enordnung wie der geo-
metrische Quersdnitt von 1:53 10 * cn? und eine sehr geringe Abhangigkeit von der
Relativgestwindigkeit fur die ReaktionenCd; + Cg mit q = 1;2; 3. Abbildung 5.2 zeigt
den von Rohmund und Campbell (1997b) gemesseneiVirkungsquersainitt fer den reso-
nanten Ladungstransferim Sto system Cg, + Cgo. Mit zunehmendenladungszustanddes
Projektils steigtaudh der Wirkungsquersanitt leicht an. Der mittlere Wirkungsquersanitt

ist auch in guter Ubereinstimmung mit dem modi zierten Bohr-Lindhard Modell (Borve
und Hansen,1993; Bransdenund McDowell, 1992),in dem der Elektronertransfer durch
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Abbildung 5.2: AbsoluterWirkungsquerschnittfer die Reaktion Cg, + Cgg! Cgo + Cgg als
Funktion der RelativgschwindigkeitQuadrate - Daten von Rohmundund Camplell (1997b),
durchgezgenelLinie - Rechnungenvon Presnyakowund Narits (Br auning et al., 2003c).

die Coulonmb-Barriere zwisthen den beiden Endzustenden bestimnt wird.

Die Reaktion CZ; + C§, ! Ci, + CZ; ist ebenfalls eine resonane Reaktion. Abbil-
dung 5.3 zeigt den gemesseneiVirkungsquersanitt (Brauning et al., 2003c)als Funkti-
on der Relativgestiwindigkeit. Wie bei resonaen Systemeneblich, ist keine signi k ante
Abhangigkeit von der Relativgestwindigkeit erkenrbar. Der absolute Wert ist zudemin
sehrguter Ubereinstimnmung mit den Daten von Rohmund und Campbell fur die Reaktion
Céo + Cso (Rohmund und Campbell, 1997b)(Abbildung 5.2) bei deutlich niedrigerenSto -
gestwindigkeiten. O ensichtlich spielenbei den hier betrachteten Gesdwindigkeiten im
lon-lon-Sto die Bahne ekte aufgrund der Coulomb-Absto ung keinewesetliche Rolle.

Der Wirkungsquerstinitt der Reaktion C3; + Ci, ist audh in der gleichen Gre enord-
nung wie der von Shenet al. (1995) gemessen&Virkungsquerstanitt fer den Zweielektro-
nertransferin C3; + Cgo Sto en von (6:3 1:8) 10 ° cn? bei45.2keV Sdwerpunktsener-
gie (entsprechend 0.068au Relativgestiwindigkeit). Um diesenZweielektroneneinfangzu
bestireiben, betrachten Shenet al. den Prozessals einen Zwei-Stufen-Prozesslm ersten
Sdiritt wird zunadst ein Elektron transferiert. Der Wirkungsquersanitt hierfer wurde
ebenfallsvon Shenet al. zu (221 0:6) 10 ** cn? bestimnt. Die zweite Stufe entspricht
dann einemSto zwisden einemC3?; und einemCg, lon. Abgesehenvon der Verwendung
einesCyq Fullerensenspricht diesder im Giessenelon-lon-Sto experimert betrachteten
Reaktion C35 + CZ,! Cg, + C25. Zur Bestireibung der zweiten Stufe betrachten Shen
et al. statt der Elektronen die positiven Lecher unter der Annahme, da diesesic frei
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Abbildung 5.3: AbsoluterWirkungsquerschnittfur die Reaktion C3; + Cg,! Ci, + C3; als
Funktion der RelativgschwindigkeitBr auning et al., 2003c). DurchgezgeneLinie: Rech-
nungenvon Presnyakownd Narits.

eiber die Ober ache desFullerensbewegenkennen.Eine derartige Betrachtung der positi-
ven Lochteilchen anstatt der realenElektronenist in der Theorie von Vielteilchensystemen
ein weit verbreitetesHilfsmittel, z.B. in der Theorie atomarer Spektren komplexer Atome
(Condonund Shortley, 1951)oder in der Festkerperphysik (Kittel, 1995;Mott und Jones,
1936). Die somit durchgekihrte Reduktion einesVielteilchensystemsauf ein System mit
einigenwenigenTeilchen fehrt zu einer signi kanten Vereinfacung der Redinungen, ins-
besonderam Hinblick auf die Permutationseigenshaften von VielteilchensystemenUnter
diesenVoraussetzungerkann nun der zu betrachtende zweite Sdiritt im Ladungstrans-
fer in zwei Sto parameterbereide unterteilt werden. Bei gro en Sto parametern bewirkt
die gegenseitigeAbsto ung der positiven Lecher zusammenmit ihrer Beweglichkeit, da
die Ledher sich auf die einander abgevandten 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 Lecdher stabil. Hier sind die Lecdher ertlang einer Achse angeordnet,wobei sich
ein Loch deszweifach geladenerfullerensauf der dem anderenFulleren zugevandten Seite
be ndet. Die Stabilitat dieser Anordnung ergibt sich aus der hohen Polarisierbarkeit der
Fullerene. Bei kleinen Sto parametern kommt eszu einer Polarisierung des einfach gela-
denenFullerens.Mit desserpositiver Ladung auf der abgevandten Seite bewirkt dieseine
Anziehung einesder Ledher des zweifadh geladenenFullerens. Aufgrund der Anordnung
einesLoches zwisden den beiden Fullerenenist nun ein Ladungstransferleicht meglich.
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a) b) c)

Abbildung 5.4:Modell der Anordnungder positiven Ladungstmgerim Sto Cz; + Cg, nach
Shenet al. (1995). Bei gro en Absendendominiert die Coulomb-Absto ung der Ladungen
(Bild a) und c)), kei kleinen Abs®ndendie Polarisierbarkeit desFullerens (Bild b)).

Eine einfache Abschatzung von Shenet al. der Gre enverhaltnisse dieserAnziehung durch
die Polarisation desFullerensund die Coulomb-Absto ung der positiven Ladungen (ohne
Ladungsabshirmung (Sceier und Mark, 1994)) fuhrt zu einer kritischen Distanz R, von
etwa 7 au gemesservon Ober ade zu Ober ade der Fullerene. Bei diesemAbstand ist
die klassisbe Overbarrier-Bedingungfer den Transfer deserstenElektrons bereits erfuillt.

Der Wirkungsquerstnitt fer den Zweielektronenransfer wird also alleine durch den Wir-

kungsquersbnitt fur den Transfer einesElektrons im intermediaren C35 + Cg, Zustand
bestimnt und ergibt sich geometrist zu

h [
0= (2a+Rw) (2 5.1)
Mit einem Fulleren-Radiusvon a = 6:7 au ergibt sich somit ein Wirkungsquersanitt von
< = 10 ¥ cn?. DieserWert stimmt sehrgut mit dem gemessenehlVirkungsquersnitt
fur C35 + C§, ®berein.

Unter Anwendung diesesModells frei beweglicher Lecher entwickelten Presryakov et
al. (personliche Mitteilung; Brauning et al., 2003c)eine quantenmedanisthe Behandlung
diesesSto systems. Dabei ist die Frage nach der Symmetriegruppe einesSto es zwishen
zwei Fullerenenvon Bedeutung. Ein isoliertes C¢o Molekell, unabhangig ob neutral oder
geladen,besitzt eineikosaedrishe Symmetrie (Ludwig und Falter, 1988;Landau und Lifs-
hitz, 1995).Im Gegensatzierzu kann die Symmetrie zweier Fullerenein einemlangsamen
Sto nicht heher als zylindrisch (uniaxial-isotrop) sein. Diesist die gleiche Symmetrie wie
z.B. in denklassisten lon-Atom-Ste en und das obige Modell entspricht dieserniedrige-
ren Symmetrie.Damit kennendie bereitsetablierten Methodenfer lon-Atom-Ste e (Janev
etal., 1986)auch auf diesesSto systemmit seinensehrkomplexenSto partnern angevandt
werden.

Im folgendenwird der Elektronertransfer somit betrachtet als der Transfereinespositi-
ven Lochteilchenseber bzw. durch (Tunneln) die statische Potentialbarriere zwisden zwei
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isolierten Kugeln mit unendlich hoher Leitfahigkeit. Ferner wird die Fragmertation von
Fullerenenvernadlassigt. Wie weiter unten gezeigtwird, ist dies bei den hier betrachte-
ten geringenRelativgestiwindigkeiten gereditfertigt. Es werdenalsogenaugenommemur
periphere Ste e betradchtet, die audh den Hauptbeitrag zum Wirkungsquersanitt liefern.

Das Problem der Form der Potertialbarriere zwisdhen zwei leitenden Kugeln ist fer
viele Anwendungenvon Bedeutung. Eine keirzlich gefundeneLesungbestelt 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 zwisten den Zenren
der beiden Fullerenevon Bedeutung. In diesemFall kenneneinfade, analytische Modelle
(Landau und Lifshitz, 1992)basierendauf identischen Kugeln mit sehrgro en Radienim
Vergleidh zum Abstand verwendetwerden.In beidenFallen erhalt man einesymmetrishie
Potertialbarriere fur den resonaten Elektronertransfer in symmetristien Sto systemen.
Ferner ergelen beide Methoden, unendlidhe Reihe (Zettergren et al., 2002) und analyti-
sthe Modelle (Landau und Lifshitz, 1992),im fer denTransferrelevanten Bereid idertische
Ausdreicke.

Nahe der Achse zwisthen den Zertren beider Fullerene reduziert sich die Form der
Potertialbarriere auf eineDimension.Der Ladungstransferwird somit durch die ein-dimen-
sionaleSdredingergleitiung

( d>  2m )
get T2 ER) URX)  (Rix) =0 (5.2)
bestirieben. Hierbei ist h dasPlancksde Wirkungsquartum, m die Elektronenmassaund
x die Koordinate des Elektrons auf der Achse. Die BindungsenergieE (R) beinhaltet die
statische Stark-Versdiebungund ist eine Funktion desAbstandesR zwisden den Zertren
beider Fullerene.Entsprechend der Dynamik desSto es ist der Abstand eine Funktion der
Zeit und des Sto parameters: R = R(b;t). Das Potential U(Rjx) der Barriere am Ort x
desElektrons ist ebenfalls eine Funktion des Abstandeszwisden den Fullerenen. Es hat
die Form (Presryakov, private Mitteilung):

4R
URIX) = Rz 22 |
ad 0:5 . 2 . 2 0:5 '
IR 202 @ R 207 R+207 JR+27 &
1 1 1 1
+2 e2 + + 53
®€ RR+2 RR 2 R? 22 ®x R? 22+ mx O

wobei a der Fullerenradiusund q die Ladung bedeuten.Fur die Reaktion C§, + Cgq gilt
q= 1und fur C3; + Ci gilt g = 2. Im Falle E U > 0 ergibt sich der klassistie
Overbarrier-bergang. Allerdings sind auch fur E U < 0 Ubergange durch Tunneln
meglich.

An der Stelle,wo die Achsezwisdtenden Zertren die Ober ache der Kugeln durchste t,
treten Coulomb-ahnliche Pole auf (Zettergren et al., 2002; Landau und Lifshitz, 1992).
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Diesfuhrt zu zusatzlichen Eigenzusandenohne physikalischen Sinnin Gleichung 5.2. Die-
seZustande manifestierensich in sogenanten phase-shiftSprengen,die ausdem Levinson
Theoremfolgen(siehez.B. Presryakov (1991,1995)).Diesernicht-physikalisthe E ekt kann
dadurch eliminiert werden,da das Potertial nahe der Kugelober achen bestirankt wird.
Man erhalt somit zwei iderntische Potertialt opfe endlicher Tiefe, welche durch die Barriere
getrenrt sind. Die Tiefe wird derart gewahlt, da die nicht-physikalischen Eigenzusande
geradeversdwinden. Im Falle des hier betrachteten Sto es zweier Fullerene liegt sie bei
Uo=15.2 eV relativ zum Einelektronen-Kortinuum. DieserWert ergibt sich aus einer nu-
meristen Lesung(Presryakov, 1991,1995)der unten diskutierten Phasengleibungen5.13
and 5.14. Es erweist sich jedoch als geinstiger, die Energieverte in Gleichung 5.2 relativ
zum Minimum desPotentialtopfes zu nehmen.Mit

K2(R) = 2;“8 (E(R) + Uy) (5.4)
und 5
2V (RjX) = ?E(U(ij)+ Uo) (5.5)

kann Gleichung 5.2 nach folgenderSubstitution

2Me
h2

(E(R) U(Rjx)) = k*R) 2V(Rjx) (5.6)

gelst werden. Sovohl k? als auch 2V sind positiv und ihre Dierenz ist positiv fur
Overbarrier-bergange und negativ fur Ubergange durch die Barriere. Fur eine symme-
trische Barriere erhalt man folgende Bestimmungsgleibungen fur die geraden( ) und
ungeraden( ,) Lesungen:

o) = k 2A(X) sinkx +  (X)] (5.7)
d o) _ y1=2a(x) cogkx + (x)] (5.8)

dx

J(x) = k 2B (x) cogkx + (X)] (5.9)
% = k¥™B(x)sinkx + (x)] (5.10)

Die Amplituden A und B sind gerade Funktionen von x und die Phasen und sind
ungeradeFunktionen. Im jedemsymmetrishen Intervall Xo X X kennendie Trans-
missionskoe zien ten T (Xg) und Re ektionskoe zien ten Q(Xo) allein durch die Phasenaus-
gedrickt werden:

T(Xo) = fexpi (Xo) + i (Xo)]gcos[(Xo) (Xo)] (5.11)

Q(xo) = f i(expli (xo) + i (Xo)])gsin[ (xo) (Xo)] (5.12)
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Fer das hier betrachtete Sto system gilt xo = R=2 a. Die zwei unabhangigenPhasen-
gleichungen haben dabei die Form:

d v _
il sin’(kx + ), 0 =0 (5.13)
d _ 2v _
- K cog(kx + ), 0=0 (5.14)

wobei k = k(R) die Stark-Vershiebung beinhaltet und V = V(Rjx) gilt. Die Gleichungen
5.13 und 5.14 werden numerist gelost. Dabei zeigt es sich, da ©bergange durch die
Barriere nicht vernadlassigt werden kennen und den totalen Wirkungsquersainitt um
10% anheken.

Die Integration eber die Zeit t kann mit Hilfe des sogennaten Deca-Modells (Ja-
nev et al., 1986) erfolgen.In diesemModell ergibt sich die Transfervahrsdeinlichkeit als
Funktion desSto parameters zu:

C z, _ )
P)=1 exp dth(R(g’t) a)j2
1

(5.15)

Fur dasSto system C{, + Cgo kann einegeradlinigeTrajektorie verwendetwerden,wahrend
fur das Sto system C3; + Cf, aufgrund der standigenCoulorb-Absto ung im Prinzip ei-
ne hyperbolische Coulomb-Trajektorie verwendet werdensollte. Bei den hier betrachteten
peripherenSte en jedoch ist der Unterschied zwisten einer geradlinigenund einer hyper-
bolischen Trajektorie vernadlassigbargering.
Dem Sto parameter b kann eine Drehimpulsquarienzahl | mittels desKorrespondenz-
prinzips fur gro e | durch
V eb= hl (5.16)

zugeordnetwerden.Hierbeiist  die reduzierte Masseder beiden Sto partner und v, die
Relativgestwindigkeit. Die Transferwahrsdeinlichkeit (5.15) ertspricht einem Streuma-
trixelement fur den Elektronertransfer bei einemgegelenenDrehimpuls I:

P(b) = jSi (1)j? (5.17)

Selbstbei sehrgeringenGesdwindigkeiten im Bereid von 0.01au liegendabei die charak-

teristischen Werte fur die Drehimpulsquartenzahl beil  10*. Der totale Wirkungsquer-
sanitt ergibt sich dann durch Summation eiber alle Drehimpulse zu

!

_ 2 MeVe

Vel

2
(2 + 1)jsy (1)j? (5.18)
!

wobei v die klassistie Elektronengeshwindigkeit ist. Zur Betrachtung winkeldi erentieller
Wirkungsquersatnitte ist dieseForm geeigneterals die semi-klassisee Form.

Die mit diesemhier vorgestelltenFormalisnmus beredineten Wirkungsquersanitte sind
ebenfallsin den Abbildungen 5.2 und 5.3 dargestellt. Dabei wurde fer Cgo, Cg, und C3;
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Peakmitte Flache Anteil
Kanale # C-Atome Kanale
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 gleidhe Fullerenradiusvon a = 8:2 au (Cederquistet al., 2000)und fer daslonisations-
potential von Cgg der Wert 7.2 eV (Hertel et al., 1992)verwendet. Durch die Abschirmung
der au eren positiven Ladungenin dem hier verwendeten Modell (siehe Abbildung 5.4)
reduziert sich der Ladungstransferzwisden zwei Fulleren-lonenauf den Ladungstransfer
zwisten einem neutralen und einem einfadh geladenenFulleren. Die beredhneten Wir-

kungsquershnitte stimmen sehrgut mit den gemessenemnberein, sovohl fur den Sto  mit

einemneutralen Fulleren als auch fer den Sto zwisdien zwei Fulleren-lonen.Redinungen
fur das Sto system C2; + Cg, ohnedieseAbschirmung fehren zu einemum den Faktor 2
kleinerenWirkungsquerstinitt. Dies bestmtigt, da das hier vorgestellteModell einereali-
stisthe Besdireibung bei kleinen Relativgestiwindigkeiten liefert. Diesist nicht der Fall bei
Ste en mit atomarenlonen oder kleinen Molekellen, wo signi k ante Unterschiede zwisdien
lon-Atom-und lon-lon-Ste en beobaditet werden. Die Meglichkeit einer Besdireibung der
Fullerene als unendlich leitende Kugeln zeigt damit audch deutlich ihre Stelle als Verbin-
dungsgliedzwistien Atomen und kleinen Molekellen auf der einen Seite und Festkerpern
auf der anderenSeite.

Wie obenangedeutetwurde beidertheoretistien BehandlungdesSto es zweier Fulleren-
lonen die Fragmertation vernadlassigt. Die crossé-beams Kinematik in Kombination
mit einem ortsemp ndlichen Detektor im Giesseneron-lon-Experiment (sieheaud Ka-
pitel 2.1) erlaubt es, neben dem C{, Produktion der Reaktion C3; + Cg, ! C&, + C2§
gleichzeitig auch die meglichen Produktionen Cig bis Ci, zu messen(Brauning et al.,
2004b). Derartige Fragmene entstehen durch Abdampfen von neutralen C, Molekelen.
Abbildung 5.5 zeigt die Ortsverteilung der einfadh geladenenProduktionen. Evertuelle
Fragmernte sind rechts von demdominarten C{, zu erwarten. In der Tat erkenrt manin der
ein-dimensionalerProjektion aud einesigni k ante Anzahl von Ereignisseran dieserStelle.
Aufgrund der o ensichtlich gro en Strahlbreite ist nicht zu erwarten, da fer die Fragmen-
te einzelne,wohlde nierte Peakszu sehensind. Ebenfallsin Abbildung 5.5 gezeigtist ein
Fit von drei Gauss-Reaksan die experimertellen Daten. Um zu einemvernenftigen Fit zu
kommen,wurde dabei die Breite der Peaksensprechend dem Hauptpeak auf 12 18
Kanele bestirankt. Da die Fragmerte das gleiche Strahlpro | zeigensollten wie die Cg,
Produktionen ist diesgerettfertigt. Die Fitparameter sindin Tabelle5.1angegelen. Dabei
wurde aud die Strahlposition anhandvon ionenoptisdbien Redinungenfer den Experimen-
taufbau umgeretinet in die Anzahl der Kohlensto atome im Fragmert. Diesestimmen mit
den Erwartungen uberein.

Trotz der in sich relativ konsisterien Fits sind diesedurchausmit einer gewisserSkep-
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Abbildung 5.5: Ortsverteilung der Cg, Produktionen der Reaktion CZ; + C& ! Cg +
C3; auf dem Detektor. Links: Zwei-dimensionaleOrtsverteilung. Rechts: Ein-dimensionale
Ortsverteilung entlangder x-Achse.Die Linien sind Gauss-Fitsan die exgerimentelle Kur-
ve.

sis zu betrachten. So wurde implizit davon ausgegangenda die Everts rechts vom Cg,
Peak aus einer Fragmertation kommen. Diesist nicht notwendigerveiseder Fall. Es kann
sich durchaus audh um einenionenoptistien E ekt handeln, d.h. das Strahlpro | an sich
hatte einen solden Auslaufer. In Ste en atomarer lonen ist es meglich, das Strahlpro-
| aus der Wedselwirkung der lonen mit dem Restgaszu erhalten (Kredener et al.,
1997). Restgassb e werden durch Ste e mit vergleihisweise kleinem Streuwinkel domi-
niert, da die Coulomb-Absto ung aufgrund desneutralen Sto partners stark reduziert ist.
Abbildung 5.6(redts) zeigt exemplarist die Ortsverteilung von Li%* Produktionen, die
durch Elektroneneinfangin Ste en von Li®* mit dem Restgasin der Wedselwirkungszone
ertstehen. Der sichtbare Auslaufer nadh redhts ertsteht durch Elektroneneinfangin den
Analysatoren und damit einer starkeren Ablenkung. Die koinziderte Ortsverteilung zeigt
diesenAuslaufer nicht. Abbildung 5.6(links) zeigt die entsprediende Ortsverteilung der
Cgo Produktionen. Hier ist keinerlei Strahl eck zu erkennen.Die Ortsverteilung zeigt nur
dennormalenUntergrund auf dem Detektor. Der Grund hierfer liegt wahrsdeinlich darin,
da derWirkungsquerstinitt far denElektroneneinfangvom Restgasversdwindend gering
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Abbildung 5.6: Ortsverteilungder Cg, Produktionenaus der Wechselwirkungmit dem Rest-
gas(links) im Vergleichzur Ortsverteilung von Li?* Produktionen aus der Wechselwirkung
von Li%* mit dem Restgas.

ist. DieserElektroneneinfangist ein nicht-resonarter Prozessund der Wirkungsquerstnitt

verstwindet sovohl bei sehrhohenals auch bei sehrniedrigen Relativgestwindigkeiten.
Aufgrund der gro en Masseder Fullerenesind derenGesdwindigkeiten bei gleicher Energie
um eine Gre enordnung niedriger als z.B. die von Li-lonen. Dies kann zu einemsehr nied-
rigen Einfangquersbnitt fehren. Fur die oben diskutierte Meglichkeit der Fragmeriation

lat sich zur Zeit somit ein ionenoptister E ekt nicht aussablie en.

Weiterhin ist der abrupte Abbruch der Fragmertverteilung, soferndiesereal seinsollte,
bei Cis unernartet. Wie weiter unten im Abscnit 5.3 gezeigtwird, nimmt zwar die Wabhr-
scheinlichkeit fer eine Fragmensorte ab, je mehr C,-Molekelle entfernt werden,doch lassen
sich durchaus auch noch Fragmertie bis CJ, und niedriger beobatiten. Da die Detektor-

ache ausreitit auch noch C:, und Cz, Produktionen nachzuweisen,kennte man erwarten,
immerhin noch Andeutungenvon Cz, zu sehen.Dies st nicht der Fall.

Trotz dieserKritikpunkte kannmanjedoch die Aussagedre en, da die Vernadlassigung
von Fragmertation in der Theorie gereditfertigt ist. Die hier diskutierte Messungliefert
zumindest eine Obergrenzefer den meglichen Anteil an Fragmenation. Damit kann man
sagenda mindestens90%aller C35 + C;,! Cg, + C&, Reaktionennicht zur Fragmena-
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Abbildung 5.7: Absoluter Wirkungsquerschnittfur die Reaktion 3He?* + C§, ! 3He" +

C3; als Funktion der Relativgschwindigkeit(Br auning et al., 2004c). Der systematische
Fehler betragt 25%. Durchgezgene Linie - Rechnungenvon Presnyakovund Narits fur

statische Barriere, gestrichelte Linie - Rechnungenvon Presnyakovund Narits fur ge-
schwindigkeitsab&ngigeBarriere.

tion fehren. Eine kleine Einschrankung gibt esaber audc hier. Die Fragmertation in viele
kleine Bruchstecke konnte nicht untersudit werden. Eine derartige Fragmertation erhalt
man aber auch nur bei harten Ste en mit sehrkleinem Sto parameter und diesesind bei
den hier betrachteten Relativgestiwindigkeiten vernadlassigbar.

5.2 Stee mit He?"

Ste e zwisten Fullerenenund He?* lonen sind nicht-resonarte Ste e. Im Gegensatzzu
den oben behandeltenSte en zwisdien zwei Fullerenenist also eine starke Abhangigkeit
des Wirkungsquerstinittes von der Relativgestwindigkeit zu erwarten. Auch der Abso-
lutwert desWirkungsquerstinittes ist bei nicht-resonarien Systemin der Regelgeringer.
Beides zeigt sich deutlich bei der Reaktion 3He?* + Cg, | SHe' + C%;, deren Wir-
kungsquershnitt als Funktion der Relativgestiwindigkeit in Abbildung 5.7 dargestelltist
(Brauning et al., 2004c,b). Die Verwendung des Isotops 3He hat dabei rein experimen-
telle Grunde!. Ebenfalls gezeigtin Abbildung 5.7 sind Redinungen von Presryakov und

14He?* hat das gleiche Verhaltnis von Massezu Ladung wie das ebenfalls in der EZR-Quelle in signi -
kanter Menge erzeugteH; . Beide lonensortenkennenim Experiment somit nicht getrennt werden.
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Narits (private Mitteilung). Im Prinzip kennen die Wirkungsquersbnitte fer die Ste e
mit He?* mit dem gleichen Formalisnus wie oben diskutiert berednet werden. Lediglich
die Potertialbarriere U(Rjx) hat eine andere Form ertsprechend dem Sto partner He?*
statt einemausgedehten Fulleren gleicher Ladung. Das Potertial dieserBarriere ist nur
vom Abstand R zwisden den Zertren der Sto partern und der Elektronenkoordinate x
abhangig. Die Barriere ist nicht abhangig von der Relativgestwindigkeit. Die mit die-
ser statischen Barriere beredineten Wirkungsquersanitte sind als durchgezogend.inie in
Abbildung 5.7 dargestellt. Die Ubereinstimmung mit den experimertellen Werten ist sehr
schlecht. Nicht nur wird der Absolutwert ebersdatzt, auc der steile Abfall desWirkungs-
guersdnittes mit zunehmendemRelativgestwindigkeit wird von der Theorie nicht wieder-
gegelen. Es zeigt sich, da dieserAnsatz nur adaquat ist, wenn die Relativgestwindigkeit
deutlich Kleiner ist, als die klassisbe Ges@windigkeit desaktiven Elektrons: vg=ve 1.
Presryakov et al. (private Mitteilung) erntwickelten einen anderen Ansatz, der ebenfalls
die Form einer Potentialbarriere besitzt, die aber nun stark von der Relativgestwindig-
keit abhangt. Allerdings wird das S-Matrixelemert nun durch den Re ektionskoe zien ten
bestimmt, S/(vie)) = Q(b;V;e), Wobei I und b wieder durch Gleichung 5.16 miteinander
verkneipft sind. Ferner verstwindet dieseBarriere fer sehrgro e Gestwindigkeiten. Wie
Abbildung 5.7 zeigt, sind die mit dieser gestwindigkeitsabhangigen Barriere beredne-
ten Wirkungsquerstnitte in deutlich bessereJbereinstimnung mit den experimertellen
Werten. Der steile Anfall mit der Gestwindigkeit wird korrekt wiedergegebn. Zwar wird
der Absolutwert immer noch leicht mbersdatzt, aber wenn man den systematistien Feh-
ler der Messungvon 25% berecksidtigt, liegt die Redinung geradenoch im Fehlerbereich
des Experimerts. Auch zeigt sich deutlich, da beide theoretisthen Modelle bei kleinen
Gesdwindigkeiten die gleichen Wirkungsquersainitte ergeken. Dies zeigt die Meglichkeit,
beide Modelle in Zukunft zu vereinen(Presryakov, private Mitteilung).

Ein weiterer nicht-resonarter Prozessist die Transfer-lonisationin der Reaktion 3He?*
+ C3+ ! 3He' + C§ + e, derenWirkungsquerstnitt in Abbildung 5.8 dargestellt
ist. Experimertell wurde nur der Endzustand beider Produktionen gemessent®ber das
Elektron und damit uber den meglichen Verlauf des Prozessekann somit keine Aussa-
ge gematt werden. Einelektronertransfer in das He?* lon mit gleichzeitiger lonisation
eines Elektrons des Fulleren-lons ist nur eine Meglichkeit. Eine andere Meglichkeit ist
der Zweielektroneneinfangn autoionisierendeZustande vom Helium, weldhe zur Emission
einesElektrons durch Autoionisation fehren. Erstaunlicherweiseist der Absolutwert des
Wirkungsquerstinitts jedoch in der gleichen Gre enordnung wie fur den Einelektronen-
transfer in der Reaktion 3He?* + C}, ! SHe" + C2;. Weiterhin ist die Abhangigkeit von
der Relativgestiwindigkeit deutlich acher. Soist bei den kleinen Relativgestwindigkei-
ten der Wirkungsquerstinitt fer die Transfer-lonisationetwa einenFaktor 2 kleiner als fer
denreinenElektronenransfer, bei gre eren Relativgestiwindigkeiten jedoch ist er deutlich
gre er. Leider gibt eszur Zeit noch keinetheoretisthhen Redinungenzu diesemSystem.
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Abbildung 5.8: AbsoluterWirkungsquerschnittfur die Reaktion *He?* + C3,+ ! 3He" +
Cés + e als Funktion der RelativgschwindigkeitDer systematischeFehler betragt 25%.

5.3 Stee hochgeladener lonen mit neutralem Cgg

Nadh der Diskussionder weltweit ersten und einzigsten Experimerte zu lon-lon-Ste en
mit Fulleren-lonenist eslohnensvert zu Ste en hochgeladeneratomarer lonen mit neu-
tralen Fullerenenzureickzukommen. In diesemBereit gibt esbereits vielfaltige und sehr
detailierte Untersudungen. Die ersten Experimerte wurden von Walch et al. (1994) mit
80 keV Ar®" lonen durchgetihrt, wobei die Produktion mehrfad geladenerFullerene bis
C2% sawie die Fragmertation in kleinere Cluster beobatitet wurde. Weitere Experimerte
mit Ar8" lonenfolgten (Selberg et al., 1996;Bernard et al., 1997)bis hin zur Bestimmung
der Elektronennultiplizit at in diesenSte en durch Martin et al. (1998). Fast alle diese
Experimerte wie auch viele anderesonvohl mit neutralenals aud mit geladenerullerenen
wurden jedoch im keV Energielereid durchgetihrt.

Die einzigenExperimerte mit hochgeladenenonenim MeV/u Energielereich wurden
von LeBrun et al. (1994) und Chenget al. (1996) am ATLAS Besdleuniger desArgonne
National Laboratory durchgekihrt. In Ste en von 136Xe3** und 136Xe'®* bei Energienim
Bereith 420{625MeV (entspredhend 3.1{4.6 MeV/u) mit neutralemCgs, wurdenalle erzeug-
ten positiv geladenenFulleren-lonenund Fragmerte nachgewiesenDas gemessené&lug-
zeitspektrum ist in Abbildung 5.9 dargestellt. Neben mehrfad geladenenFulleren-lonen
und Fragmerten wie z.B. CZ} , die durch Abdampfenneutraler C, Molekele ertstehen, sind
vor allem audh viele kleine Cluster C; mit n im Bereich 1 bis 19 zu erkennen,die nur bei
hochenergetisben Ste en auftreten. Cheng et al. (1996) diskutieren diese Ergebnisseim
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Abbildung 5.9: Flugzeitsgktrum fur positive Fragmenteaus Ste en von 625 MeV 36Xe3%*
lonen mit Cgo von LeBrun et al. (1994). Bei einigen Peaks ist das Masse-zu-ladungs-
Verhaltnis anggelen.

Rahmender Plasmon-Anregungfer die sdweren Fragmerte und des Energieerlusts mit
Parallelen zur Kernfragmertation ferr die leichten Fragmerie. Dabei wird das Cgg Molekell
im Rahmen des shelium Modells (W astberg und Wendin, 1994) bestirieben. In diesem
Modell besdireibt man das Cg, als einenpositiv geladenenKern von 60 C** lonen, deren
Ladung und Masseeuber eine Kugelsdale 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 starkeren Bindung liegen nahe an der positiv geladenenKugelsdale, wahrend
die locker gebundenen Elektronen sich von 0.2 nm Molekelradius bis hinaus zu 0.5 nm
erstreken.

Die Kombination desScdwerionensynbarotons (SIS) mit demExperimertierspeidherring
(ESR) der Gesellshaft fur Sdwerionenforsbung (GSI) ermeglicht es,diesebishereinzigen
Experimerte weiter auszudehnerzu noch heherenLadungszusandenbis hin zu U%2* wber
einenweiten Energielereid von ca. 12 MeV/u bis zu 1000MeV/u. Mit der Accel-Decel-
Tedinik (Prinz et al., 1997)ist esdabei audh meglich, hediste Ladungszusende wie z.B.
wassersto -aihnliches Uran mit Strahlintensitaten im Bereich 10° s ! bei derart niedrigen
Energienzu erhalten, wo stripping in einer Folie allein nicht meglich ware. Unter Verwen-
dung des Magnetspektrometers am Experimertierplatz Cave A wurden so z.B. mehrere
Experimerte zum Vielelektroneneinfangin 46 MeV/u Pb®* bzw. U®** beim Durchgang
durch denne Kohlensto -Folien durchgetkihrt (Brauning et al., 2001b,a,2003a).

In einemerstenTest-Experimert zur Fragmertation von Cg bei Besd&iu mit sehrhoch
geladenensdweren lonen wurde im Sto system 20 MeV/u 24Xe®3* + Cg die Flugzeit
der positiv geladenenFulleren-lonenund Fragmerte in Koinzidenz mit dem Endladungs-
zustand des Projektils gemessenAbbildung 5.10 zeigt shematisd den experimertellen
Aufbau. Hierbei ist anzumerlen, da aus der Flugzeit lediglich das Masse-zu-Ladungs-
Verhaltnis (m=0) bestimmt werdenkann. Es ist somit nicht meglich, z.B. C3; von Cj, zu
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tersuchungvon Ste en von 20 MeV/u Xe®** mit Cg.

unterscheiden.

Der Elektronertransfer im lon-Atom-Sto nimmt bei hohenEnergienmit etwa v, j* ab.
Entspredhend ist zu erwarten, da bei der hier betrachteten hohen Energie der Transfer
nur eine untergeordnete Rolle spielt. Dies wird deutlich in Abbildung 5.11, welche den
Ladungszustandaller Projektile zeigt, die zu einem geladenenFragmernt oder Fulleren
fuhrten. Der Hauptbeitrag kommt von Xe®3* lonen, d.h. Projektile mit der ursprenglichen
Ladung. Dies bedeutet eine lonisation mit ewertueller Fragmertation des Fullerens. Im
Gegensatzierzuist der Anteil der Xe®?* Projektile nach einemLadungstransfer(rechter,
kleiner Peak) vernadlassigbar.

Abbildung 5.12 zeigt die gemessené/erteilung der positiv geladenenFullerene und

Fragmernte. Ein Vergleidhh mit Abbildung 5.9 zeigt deutlich die gro e Ahnlichkeit in der
Fragmertverteilung. BeideHau gk eitsverteilungenhaben eine U-Form mit sehrvielenklei-
nen Fragmerten auf der einen Seite und sehrsthweren Fragmerien auf der anderenSeite.
Fragmerte mittlerer Gre e fehlen;an derenStellesind nur die mehrfad geladenerschweren
Fulleren-lonenzu sehen.Neben Cf,, C3; und C35 kann man aud die zwei- bzw. dreifach
geladenenCd;, C¥;, C¥,, C¥, C¥ und sogarCJ; (q= 2;3)Fragmerte sehen,die durch
Abdampfen neutraler C, Molekele entstehen. Abbildung 5.13 zeigt die Fragmerivertei-
lung fur alle Prozessejn denengenauzwei geladeneFragmerte nachgewiesenwurden. Da
die neutralen C, Molekelle nicht nacdhgewieserwerden,sind die erntspredhendenPeaksstark
unterdreckt. Der sehrkleine noch vorhandeneAnteil an Cg, und C%; kann auf zufallige Ko-
inzidenzenzureckgefhrt werden.Die Hau gkeit der schwerenC3" (n= 48 58,q= 2;3)
nimmt mit abnehmendem ebenfallsab (sieheAbbildung 5.14), ertsprechend der heheren
notwendigen AnregungsenergieDie BindungsenergieeinesC, Molekels an ein Cg, Fulle-
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Abbildung 5.11: Ortsverteilung der mit einem Fragmentkoinzidenten Projektile auf dem
Detektor. Der Hauptleitrag kommt von Xe®3* lonen (linker Peak) mit einem kleinen Bei-
trag an Xe>?* lonen (kleiner rechter Peak).

ren betragt zwar nur 11 eV (Laskin et al., 1998; Boeseund Scuseria,1998; Matt et al.,
1999),jedoch ist zur Evaporation innerhalb von s eine Anregungsenergiezon mindestens
35eV erforderlich (Leziuset al., 1993).Die Di erenz wird auch als kinetic shift bezeitinet.
Dabei ist die Hau gkeit der sdweren C3* relativ zur ertsprediendenCJ; Ausbeute bei
dreifach geladenerFragmerien deutlich gre er als bei zweifac geladenerFragmerten, wie
Abbildung 5.14deutlich zeigt. Von LeBrun et al. (1994) und Chenget al. (1996) wurde die
Anregungvon Plasmonenund insbesonderealie Giant-Dip ole-Plasmon-Resonankei 20 eV
Anregungsenergi@auskihrlich diskutiert. DiesePlasmon-Anregungererfolgenvor allem bei
gro en Sto parametern, d.h. bei Sto parametern gre er als der Fulleren-Radius. Sie sind
ein sehr e ektiver Weg, Energie im Fulleren zu deponieren (Hertel et al., 1992; Bertsch
etal., 1991).Als dominarnter Zerfallskanal fer die Plasmon-Anregungwird dabei die Emis-
sionvon Elektronenangenommen(Hertel et al., 1992;Drewello et al., 1993).Entsprechend
der heheren notwendigen Plasmon-Anregungsenergiéir die Erzeugungheher geladener
Fullereneist ensprechend aud ein heherer Anteil an Abdampfenvon C, Molekelen zu
erwarten. Obwohl dies mit den Beobattungen von LeBrun et al. mbereinstimnt, gibt es
doch eine Diskrepanz zwishen den hier gezeigtenMessungenmit 20 MeV/u Xe>3* und
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Abbildung 5.12: GesamteFragmentverteilungfur 20 MeV/u Xe>3* + Cgo Sto €.

denvon LeBrun et al.. In Abbildung 5.12sind keineeinfad geladenerschweren Fragmerte
wie z.B. Cig zu erkennen.LeBrun et al. hingegenbeobadtiten einendeutlichen, wenn auch
geringenAnteil an C; mit n = 50 58. Beaditet man aber die deutlich bessereStatistik
ihrer Messungsoist esnoch ungewiss,ob essich hier um einenphysikalischen E ekt oder
fehlendeStatistik handelt.

Neben den mehrfat geladenerullerenenund schweren Fragmerten sind aucdh die von
LeBrun et al. beobabiteten Fragmerte mit einer relativ kleinen Anzahl an Kohlensto -
atomenin Abbildung 5.12deutlich zu erkennen.Einige wurden zur bessererOrientierung
gekennzeitinet. Unter der Annahme, da alle dieseFragmerte einfad geladensind, kann
man Fragmerte C; mit n = 1 bis etwa n = 12 beobatiten. Die obere Grenze wird in
dieserMessungim wesetlichen durch die Statistik und die Peakbreite bestimnt. LeBrun
et al. konnten Fragmerte bis n = 19 beobaditen. Bei gre eren n hingegenwird die Zu-
ordnung aufgrund desWberlappsmit mehrfath geladenemnschweren Fragmerten sdwierig.
Die Hau gkeit der Fragmerte nimmt dabei mit zunehmenderAnzahl n der Kohlensto -
atome ab, wie Abbildung 5.15 deutlich zeigt. Diese Abnahme ist aber nicht stetig. Wie
ebenfallsaus Abbildung 5.15ersidtlich und in Ubereinstimmung mit LeBrun et al. ist die
Fragmerthau gkeit fur ungeraden systematist heherals fer geraden. Diesist einedirek-
te Folge der Bindungsenergiekleiner Kohlensto -Cluster. Redinungenvon Tomanekund
Sdluter (1991) zeigen,da die Bindungsenergiepro Kohlensto atom in C, etwa 3.1 eV
betragt, wahrendsieim Cz; mit etwa 5.5eV deutlich heherist. Im allgemeinenzeigenRed-
nungen (Dernerburg und Hintenberger, 1959;von Helden et al., 1993),da die Bindung
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Abbildung 5.13: Fragmentverteilungfur 20 MeV/u Xe>** + Cgo unter der Bedingungdes
koinzidentenNachweises/on genauzwei geladenenFragmenten.

kleiner linearer Ketten mit einer geradenAnzahl von Atomen geringerist als bei einer un-
geradenAnzahl. Andererseitsgeht die BindungsenergieEg (n) einesFragmerns wber den
Faktor exp( [E Eg]=KT) in die Endzustandserteilung ein. Dabei ist E die mittlere,
pro Atom im Fulleren deponierte Anregungsenergiaund T die Temperatur des Fullerens
zur Zeit der Emission. Dieser Faktor wird klein fur niedrige Bindungsenergienalso Frag-
merte mit einer geradenAnzahl von Atomen. Damit erklart sich zumindestqualitativ der
beobattete gerade/ungeradeE ekt. Ahnliches ndet man aud in der Kernfragmertation,
wo die Bindungsenergieder Fragmerte ahnlichen Ein uss auf die Fragmenverteilung hat
(Fields et al., 1987).

Wie Abbildung 5.13zeigt, werdenbeim koinziderten Nadhweis zweier geladenerFrag-
merte hauptsachlich relativ leichte Fragmerie nachgewiesenEs handelt sich hierbei also
um die komplette Zerstorung desFullerensin viele kleine Bruchstecke im Gegensatzzum
oben diskutierten Abdampfenneutraler C, Molekelle. Wahrend Abbildung 5.13allerdings
nur die totale Fragmenverteilung fur den koinziderten Nadhweis zweier geladenerFrag-
merte zeigt, ist in Abbildung 5.16links die Korrelation zwisden diesenbeidenFragmertien
dargestellt. Dabei zeigt essich, da leichte Fragmerie bewvorzugt in Koinzidenzmit anderen
leichten Fragmenen auftreten. Die hecdhste Intensitat hat die Kombination C*/C3. Alle
anderenKombinationen C*/C; habe einegeringereAusbeute und werdenmit zunehmen-
dem n sdnell sehr unwahrsdeinlich. Gleiches gilt audh fur die Messungenvon LeBrun
et al., wie Abbildung 5.16 rechts zeigt. Dort ist jedoch die Kombination mit der gre ten
Ausbeute C*/C*. Alle Kombinationen C; /C | mit gleicher Anzahl von Atomen haben je-
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Abbildung 5.14:Relative Auskeute an C2* und C3* Fragmentenmit n = 48 bisn = 58 fur
20 MeV/u Xe>®* + Cg. Die Auskeutewurde auf die entsprechendeC3;, bzw.C3; Auslkeute
normiert.

doch annahernddie gleiche Flugzeit. In dem GSI Experimert bei 20 MeV/u Xe>** kennen
diesenicht aufgebst werdenund sind somit in der Abbildung nicht erthalten. Von diesem
Unterschied abgesehensind sich jedoch beide Verteilungen sehr ahnlich.

Die Tatsade,da beim koinziderten Nadhweiszweier Fragmerte derenSummean Ato-
men deutlich Kleiner ist als beim Cgq Fulleren, kann auf zwei megliche Ursaden zureick-
gekihrt werden. Prinzipiell kennen die Fragmerte mehrfad geladensein. Da nur das
Verhaltnis von Massezu Ladung gemessenvird, ist diesnicht auszushlie en. Bei heherer
Ladung hatten die Fragmerte dann auch eine gre ere Masseund die Summekame naher
an das Cgo Fulleren heran. Dies ist jedoch nicht bei allen beobaditeten Kombinationen
meglich. Es meissenalso noch andereFragmerte gebildet werden, die nicht nachgewiesen
wurden. Dies kennen z.B. neutrale Fragmerte sein. Es ist aber keine notwendige Bedin-
gung. Die Detektore zienz fur den Nachweis einesFragmerts betragt im bestenFalle 60%
ertprechend der aktiven Flache desMicro-Channel-Plate-Detektors.Geradebei schweren
Molekulen, die im elektrisdhen Feld des Spektrometers nur eine geringe Gestwindigkeit
erhalten, kann diesejedoch signi kant kleiner sein. Die Wahrsdeinlichkeit deskoinziden-
ten Nadhweisesmehrerer Fragmenie nimmt also stark mit ihrer Anzahl ab. Es kennen
somit durchaus mehr geladeneFragmerte erzeugtworden sein, als nachgewiesenwvurden.
Dies wird dadurch unterstetzt, da audh mehrere, bis hin zu funf, geladeneFragmerne
koinzidert nachgewiesenwurden, jedoch mit sehrgeringer Ausbeute.

Zur Bestreibung der Fragmertation in viele leichte Fragmerte ertwickelten Cheng
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Abbildung 5.15: Auskeute an C; Fragmentenmit n = 1 bisn = 12 fur 20 MeV/u Xe>**
+ Cgo. Die durchgezgenelLinie entspricht einem Fit nach dem Potenzgesetz (C,)/ n
mit = 0:48 (siehe Text).

et al. (1996) ein bond-percolation Modell. Dabei deponiert ein Xenon-lon sto parameter-
abhangig einenwohlde nierten Energieketrag im Molekel. Es wird angenommengda sich
diese Anregungsenergiescinell und gleichma ig uber alle Bindungen verteilt. Die Wabhr-
scheinlichkeit desAufbrechenseinerBindung ist direkt proportional zur gesanten Energie-
deposition. Ein Erkenrungsalgorithnus beredinet dann alle entstandenen Cluster. Unter
Verwendung diesesModells in einer Monte-Carlo Simulation gelanges Chenget al., die
U-Form der Fragmernthau gk eiten zu reproduzieren. Wahrend das Modell die von ihnen
beobattete Ausbeute der leichten Fragmerte gut widergibt, unterschatzt esdie Hau gkeit
der schweren Fragmerte, da esnicht die oben diskutierten Plasmon-Anregungererthalt,
die zum Abdampfen neutraler C, Molekele fehren. Das Modell ist, abgesehervon unter-
sciedlichen Geometrien,ahnlich einemModell zur mehrfadhen Fragmertation von Kernen
(Bauer et al., 1985,1986;Bauer, 1988).Ein Charakteristikum diesesModell ist ein Abfall
des Wirkungsquersanittes fer die Produktion von leichten Fragmerien C, mit n 20
ertsprechend dem Potenzgesetz (C,) / n . Chenget al. (1996) erhalten ausihren Mes-
sungen = 1:3. Bei der in Abbildung 5.12 gezeigtenFragmeriverteilung fur Ste e mit
20 MeV/u Xe®** hingegenist der Abfall deutlich acher mit = 0:48.

Im Hinblick auf die Fragmertation von Fullerenenim Sto mit sdwerenlonenbeihoher
Energie gibt esderzeit nur zwei Experimerte: mit 4.6 MeV/u 1%¢Xe** von LeBrun et al.
(1994) und Chenget al. (1996) und mit 20 MeV/u '?*Xe>3* von Brauning et al. (2004a).
Beide Experimerte zeigenahnliche Fragmertationsmuster, weisenjedoch im Detail auc
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Abbildung 5.16: KoinzidentesFlugzeitsgktrum beim Nachweiszweier geladenerFragmen-
te. Links - 20 MeV/u Xe®** + Cgo. Rechts- 4.6 MeV/u Xe>3* + Cg (Chenget al., 1996).
Die Intensitatsverteilungentspricht einer logarithmischenSkala.

einigeUnterschiede auf. Die Natur dieserUnterschiede mussin zukeinftigen Experimerten
geklart werden.



Kapitel 6

Homon ukleare Ste e schwerer lonen

Die bisherdiskutierten Sto systemeboten sich aufgrund der geringenAnzahl inrer Elektro-
nenalsidealeTestsfur die Theorie an. Einelektronensysteméxann man dabei als Prefsteine
fur dasVerstandnis der Dynamik im veranderlichen Zwei-Zertren-Potential desSto syste-
mes ansehen.Zweielektronensystemeinsbesonderebei der Photoionisation, erlauben das
Studium der Elektron-Elektron-Wedhselwirkung. Selbst das Cgo Fulleren mit seinen360
Elektronen konnte theoretisdh behandeltwerden.

Im Gegensatzierzu stellt die Besdireibung von Mehrelektronensystemereine Heraus-
forderung fur die Theorie dar. Nur bei speziellenSto systemenist esmeglich, unter stark
vereinfahenden Annahmen verlasslihe Wirkungsquerstinitte zu beretnen. Ein Beispiel
hierfur sind z.B. die in Kapitel 3.3 erwahnten Quasi-EinelektronensystemeAuch im Be-
reich hoher Energienist esmeglich, mit sterungstheoretisben Ansatzenim single particle
Modell verlasslihie Aussagenzu erhalten.

Bei niedrigen Energien jedoch, wenn sich die Elektronen auf das veranderliche Zwei-
Zenren-Potertial einstellenkennenund sich molekulareOrbitale ausbilden,wird die theo-
retische Besdireibung durch die vielen Zustande sehr komplex. Dies gilt insbesonderefur
Systeme,in denensich mehr als ein Elektron in der au eren Scale be ndet. Hinzu kommt
die Meglichkeit von Zweistufen-Prozessewie z.B. resonater Elektroneneinfangmit gleich-
zeitiger Anregung (RTE, resonanttransfer and excitation) oder Innersdalenionisationmit
nachfolgenderAutoionisation, um nur zwei Meglichkeiten zu nennen.

Denncach sind geradefur eine Reihe von AnwendungenWirkungsquersanitte von la-
dungsnderndenSte en zwisden zwei lonen bei vergleihisweise niedrigen Energien von
gro er Bedeutung.Ein Beispiel hierfur ist die Tokamak-Fusionsforsbung. Verunreinigun-
genim Plasmadurch sdhwerelonen,z.B. ausdenWeanden,kennendurch Neutralisation der
Wassersto onen im Plasmazum Teilchernverlust oder mber Sto anregung und nachfolgen-
der Emission elektromagnetisber Strahlung zum Energie\erlust beitragen. Ein Uberblick
eiber Ste e von Protonen mit komplexenlonen ndet sich in Melchert (1997). Ein wei-
teres Beispiel sind homorukleare Ste e zweier lonen, d.h. Ste e zwisdien lonen, deren
Atomkerneidentische Isotope sind. In modernenBesdleunigeranlagenverdennun immer
intensivere lonenstrahlenerzeugt,besdleunigt und auch gesgeichert. Hierbei komnt esbei
Strahlenergienim GeV-Bereid zu Ste en der lonen im Strahl untereinander mit Scwer-
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punktsenergienim keV-Bereid. Elektronernransfer oder lonisation kennen dabei je nach
Wirkungsquerstinitt zu einemsigni kanten Verlust an Strahlintensitat fehren. Da essich
hierbei um nicht-resonarte Systemehandelt, ist mit einer starken Abhangigkeit desWir-
kungsquershbnitts von der Sthwerpunktsenergiezu rechnen. Dies wird am Sdluss dieses
Kapitels noch auskihrlicher diskutiert werden.

Wahrend esvon Seitender Theorie derzeit nur wenige Versude gibt, Ste e zwisdien
komplexenatomarenlonen bei relativ niedrigenEnergienzu untersuden, gibt esausexpe-
rimenteller Sidht deutliche Fortschritte in den letzten Jahren, insbesonderebei den homo-
nuklearen Sto systemen. Erste experimertelle Untersudungen 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)fur Cs" + Cs' durchgekihrt. Allerdings wurde hierbei nur der Wirkungs-
quersanitt fer den Elektronenverlust

XY+ XM X%+ (6.1)

alsofur die Erzeugungzweifach geladenedonen gemessenDie erstenMessungeran mehr-
fach geladenenscdweren lonen gelangenKim und Janev (1987) fur die Sto systeme Ar3*
+ Ar3t und Kr3* + Kr3* bei60keV Sdwerpunktsenergie Allerdings wurde auch hier nur
der Wirkungsquersanitt fur den Elektronerverlust gemessenDie getrenrte Messungvon
Elektronentransfer

X5+ Xt X0+ x2 (6.2)

und lonisation
XT+ X' XtP+ X% +e (6.3)

gelangsdlie lic h erstmals Melchert et al. (Melchert, 1987;Melchert et al., 1989) fur die
Sto systeme Xe* + Xe* und Bi* + Bi*. Dies ist insbesonderefar Abschatzungen der
oben erwahrten Intensitatsverluste in Besdleunigernund Speicherringen von Bedeutung,
da Elektronertransfer und lonisation hierbei mit untersdiedlicher Gewidtung beitragen.

6.1 Elektronen transfer

Wir wollen uns zunadhst der Elektronerntransferreaktion
X 4 xat 1 x@ D+ 4oy (@) (6.4)

zuwenden. Nadch den ersten Messungervon Melchert et al. wurden die Experimerte zum
Elektronentransfer systematist: auf andere Elemerte und Ladungszusande ausgeweitet.
Tabelle 6.1 gibt einen Uberblick uber die derzeit untersuditen Sto systemein Bezugauf
den Elektronertransfer. Bis auf eine Messungam Sto system Cs" + Cs" von Peart et al.
(1981a) wurden alle Wirkungsquerstnitte fur den Elektronertransfer am Giessenendon-
lon-Experimert gemessenWie aus der Tabelle ersiditlich ist, wurden die meisten Mes-
sungenbisher an den EdelgasenArgon, Krypton und Xenon durchgemhrt. Dies ist im
wesetlichen nur durch ihre einfadhe Handhabbarleit im Vergleid zu den Metallen be-
dingt.
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1+ 2+ 3+ 4+
A 11.8{ 93.7keV [1] | 13.3{ 63.1keV [2] | 10.0{ 61.6keV [3]
0.15{ 0.43au 0.16{ 0.36au 0.14{ 0.35au
Kr 11.8{ 93.7keV [1] | 21.8{ 64.2keV [2] | 10.0{ 61.6keV [3]
0.11{ 0.30au 0.14{ 0.25au 0.10{ 0.24au
wo | 102{ 54.7keVA] | 7.0{ 93.7keV [i] 5.6{ 44.7keV [5]
0.08{ 0.18au 0.06{ 0.24au 0.06{ 0.17au
s | 8-1{ 66.4keV[6,7]
0.07{ 0.20au
Ta | L1{448keV[g]
0.02{ 0.14au
Hg | L-3{ 20.0keV [9]
0.02{ 0.09au
ob 2.2{ 50.1keV [10]
0.03{ 0.14au
5i | 10-0{ 54.6keV [11] 2.5{ 62.9keV [5]
0.06{ 0.14au 0.03{ 0.16au

Tabelle 6.1: Ubersicht mker vorhandeneMessungerzum Elektronentransferin homonukla-
ren Ste en schweer lonen. Fur jedesElementgibt die erste Zeile den Bereich der Schwer-
punktsenegie an, in dem Messungenvorliegen und die zweite Zeile den entsprechenden
Bereich der RelativgeschwindigkeitenReferenzen:1: Diehl et al. (2004), 2: Brauning et al.
(2003b), 3: Diehl et al. (2001), 4: Melchert (1987), 5: Trassl et al. (2001), 6: Peart et al.
(1981a), 7: Krudener (1992), 8: Wohlfahrt (1997), 9: Bajajova (1997), 10: Trassl et al.
(2000), 11: Melchert et al. (1989).

6.1.1 Mehrfac h geladene lonen

Abbildung 6.1 zeigt die gemessenerabsoluten Wirkungsquersanitte feir die Sto systeme
Ar® + Ar® mit q = 2;3;4 als Funktion der Sdwerpunktsenergiebzw. der Relativge-
scwindigkeit. Die Relativgestiwindigkeiten sind deutlich kleiner als die klassisbe Ge-
schwindigkeit von ve = 1:73 au eines3p Elektrons im Ar?* (entprechend einer Bindungs-
energievon | = 40.74 eV (Moore, 1970)). Dies gilt dann selbstwerstandlich auch fur Ar3*

und Ar#*. Aus kinematisthen Betrachtungen kann man im Falle eines nicht-resonarten

Sto systemsbei Relativgestiwindigkeiten in der Naheder klassistien Elektronengeshwin-

digkeit ve den maximalen Wirkungsquersanitt erwarten (Bransdenund McDowell, 1992).
Dem ertspricht auch der beobattete Anstieg desWirkungsquersainittes mit zunehmender
Relativgestwindigkeit. Den gre ten Wirkungsquersanitt erhalt man fer zweifad gelade-
ne Argon-lonen. Im Gegensatzhierzu ist der Wirkungsquersanitt fer dreifach geladene
lonen am niedrigsten, wahrend derjenige fur vierfach geladeneArgon-lonen dazwisten
liegt. DieseVerhalten lat sich qualitativ bereits durch Betrachtung der Q-Werte fur die
einzelnenReaktionenverstehen,die in Tabelle 6.2 angegelensind. Im Vergleid zu denan-
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Abbildung 6.1: Absolute Wirkungsquerschnittefur die Elektronentransferreaktionen Ard*
+ Ar® 1 Ar@ DY o4 Ar@DY mijt g=2 (Kreise) (Diehl et al., 2004), =3 (Quadrate)
(Brauning et al., 2003b)und g=4 (Rauten) (Diehl et al., 2001). Der systematische~ehler
betragt 15%.

derenLadungszusandenbesitzt der Elektronertransfer im Sto dreifach geladenerArgon-
lonen den hedisten negativen Q-Wert. Dies liegt an den drei 3p-Elektronen. Diese kop-
peln ensprethend den Hundsden Regelnzum maximal meglichen Gesantspin 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 | -8.6eV| -9.1eV| -9.7eV | -10.9eV | -12.1eV -12.2eV
Pb| -7.4eV| -7.6eV |-15.6eV |-16.9eV | -10.7eV | -10.4eV | -27.1eV | -26.5eV
Bi -9.1eV| -94eV| -9.2eV| -89eV |-17.5eV|-19.7eV | -11.8eV | -10.7eV

Tabelle 6.2: Q-Werte fur die Ladungstansferreaktionen X9 + X9 |

X D+ 4 x(g+)+

+ Q. Die Smalten mit der Uberschrift 'GRASP' zeigendie mit dem Computerpiogramm
GRASP (Dyall etal., 1989) berechnetenQ-Werte. Hierbei wurdeimmer vom Grundzustand
ausggangen.Die Q-Werte in den Smalten mit der WUberschrift ‘Moore' wurden ausdenvon
Moore (1970) takellierten lonisationsenegien berechnet.
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Abbildung 6.2: Absolute Wirkungsquerschnittefur die Elektronentransferreaktionen Kr 9*
+ Kro* 1 Kr@ D 4 K@Dt mit g=2 (Kreise) (Diehl et al., 2004), =3 (Quadrate)
(Brauning et al., 2003b)und g=4 (Rauten) (Diehl et al., 2001). Der systematische~ehler
betragt 15%.

und besitzendamit einebesonderdeste Bindung. Im Vergleid hierzu stheint der Ein uss
der heherenCoulonmbabsto ung durch den heherenLadungszustandbei den untersuditen
Sdwerpunktsenergienvernadlassigbarzu sein.

Die in Tabelle 6.2 angegelenen Q-Werte wurden sovohl mit dem Computerprogram
GRASP (Geneml-Purpose Relativistic Atomic Structure Program) (Dyall et al., 1989)als
auch mit den von Moore (1970) tabellierten Werten der lonisationsenergienberetnet.
Die tabellierten Werte basierenauf optischen Spektren versdiedener Gruppen. Fer den
Anfangs- und Endzustand wurde dabei jeweils der Grundzustand angenommenlm Ver-
gleich ergeten sich bei Argon Abweichungenvon maximal 0.3 eV. Bei den, hier nicht auf-
gekihrten, lonisationsenergierselbstist die Abweichung deutlich gre er. Auch bei schwe-
reren Elemerten werden die Abweichungen stellenveise gre er. Trotz dieser Di erenzen
zeigenjedoch die Q-Werte die gleichen Tendenzenbeziglich des Ladungszustandesert-
spretiend obiger Diskussion. Fur die Xenon-lonenXe** und Xe>* sind in Moore (1970)
keine lonisationsenergienangegelen, so da hier die Q-Werte fur die Reaktionen Xe**
+ Xe** und Xe** + Xe** nur mit dem Computerprogramm GRASP bestimnt werden
konnten.

Auch fur die Sto systeme Kr9" + Kr9 mit q = 2;3;4 kann ein ahnliches Verhalten
wie fur Ar% + Ar% beobadttet werden, wie Abbildung 6.2 zeigt. Sieh man zunachst
einmal von dem Verhalten des Wirkungsquerstinittes von Kr#* + Kr#* bei niedrigen
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Abbildung 6.3: AbsoluteWirkungsquerschnittefur die Elektronentransferreaktionen X2+ +
X2 1 Xt + X3 mit X = Ar (Kreise), Kr (Quadrate) und Xe (Rauten) (Diehl et al.,
2004). Der systematischeFehler betragt 15%.

Relativgestwindigkeiten ab, so erhalt man wieder die gre ten Wirkungsquersanitte fer
Kr2* + Kr2* und die niedrigstenfur Kr3* + Kr3*. Die Unterschiede sind jedoch nicht so
stark ausgepagt wie bei Argon. Dies spiegeltsich audh in den geringerenUnterschieden
bei den Q-Werten wider.

Abbildung 6.3 vergleidit die Wirkungsquerstinitte fer die homoruklearen Ste e von
zweifadh geladenenArgon-, Krypton- und Xenon-lonen. Auch hier zeigt sich eine klare
Abhangigkeit des Wirkungsquerstnittes vom Q-Wert der Reaktion. Die hedcsten Wir-
kungsquershnitte wurden fer Xenon gemessenyveldhes den kleinsten Q-Wert aufweist.
Entsprechend wurden fer Argon die niedrigsten Wirkungsquersainitte gemessenDie ab-
soluten Di erenzen spiegelnsich aud in den Di erenzen der aus spektroskopisdien Daten
gewonnenenQ-Werte wider. Soist die Di erenz der Q-Werte von Ar und und Krypton mit
0.5 eV deutlich kleiner als zwisten Krypton und Xenonmit 1.7 eV. Dies zeigt sich in Ab-
bildung 6.3 durch den deutlich geringerenUnterschied im Wirkungsquerstnitt zwishen
Argon und Krypton im Vergleidch zum Xenon. Fer die mit GRASP beredineten Q-Werte
gilt diesnicht. Hier sind die Unterschiede mit 1.7 eV bzw. 1.5 eV nahezugleid.

Ein ganz anderesVerhalten als das soeben diskutierte zeigt jedoch Abbildung 6.4 fer
die Sto systeme Xe9" + Xe% mit q= 1;2;4. Zum einenist der Wirkungsquerstinitt feir
die Reaktion Xe?* + Xe?" deutlich geringerals fur die anderenReaktionen, obwohl auf-
grund desgeringenQ-Wertesein hoher Wirkungsquersanitt erwartet werdenkennte. Dies
zeigt, da selbst bei Systemenmit gleicher Elektronenkon guration der au eren Sdale,
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Abbildung 6.4: Absolute Wirkungsquerschnittefur die Elektronentransferreaktionen Xe%
+ Xed 1 Xeld@ D* + Xe@D* mit g=1 (Dreiecke) (Melchert, 1987), g=2 (Kr eise)(Diehl
etal., 2004)und g=4 (Rauten) (Trasslet al., 2001). Der systematischd-ehlerbetragt 15%.

wie bei den hier betrachteten Edelgasengeine Q-Wert Betrachtung alleine nicht ausreidt,
um wirklich verlasslithie Aussageneber den Wirkungsquerstinitt zu erhalten. Der Q-Wert
kann lediglich als Anhaltspunkt dienen.Zum anderenlat sich in Abbildung 6.4 fur das
Sto system Xe** + Xe** keinerlei Abhangigkeit von der Relativgestiwindigkeit erkennen,
obwohl wie bei allen anderenSystemendieseviel kleiner ist als die klassistie Gestwin-
digkeit desaktiven Elektrons. Dies deutete sich bereits beim Sto system Kr4* + Kr#* in
Abbildung 6.2 an. Auch fur die Sto systemeBi** + Bi*" (Trasslet al., 2001)und Pb** +
Pb* (Trasslet al., 2000) ndet man keine Abhangigkeit desWirkungsquersanittes von
der Relatvigestwindigkeit, wie Abbildung 6.5 zeigt.

6.1.2 Einuss metastabiler lonen

Der Grund fur das oben diskutierte Fehlen der Energieablangigkeit des Wirkungsquer-
sdhnitts liegt in einem nicht zu vernadilassigendenAnteil an angeregtenlonen in meta-
stabilen Zustanden. Dies reduziert den Q-Wert und fehrt somit zu einer UYberhoehung des
Wirkungsquerstinitts bei niedrigen Relativgestwindigkeiten. Ein weiteresIndiz fur me-
tastabile lonen im Strahl sind unerwartet kleine Streuwinkel bei geringenSdwerpunkts-
energien,wie sie z.B. fur das Sto system Bi** + Bi** gemesserwurden (Trassl, 1999).
Die Wellenfunktionen angeregterZustandereichen weiter in den Raum hinaus, als die des
Grundzustandes.Damit kann ein Ladungstransfer bereits bei gre eren Sto parametern
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Abbildung 6.5: Absolute Wirkungsquerschnittefur die Elektronentransferreaktionen Bi**
+ Bi** I Bi®* + Bi® (Kreise)(Trasslet al., 2001) und Pb* + Pb** | PB* + Pb*
(Quadrate) (Trassl et al., 2000).

erfolgenund damit zu kleinen Streuwinkel fehren.

Es ist seit langem bekannt, da lonen, die wie im Giesseneron-lon-Experimert aus
einer EZR-Quelle extrahiert werden, einensigni kanten Anteil an metastabilenlonen be-
sitzenkennen(siehez.B. Gregoryet al. (1990)). Diesliegt daran, da die lonenim Plasma
durch hochenergetisbe Elektronens® e ionisiert werden.Dabei kommt esnebender lonisa-
tion auch zur Anregung durch Elektronensto , wobei Zustande populiert werdenkennen,
die nicht durch einen elektrischen Dipolebergang unter Emission eines Photons zerfal-
len kennen und somit relativ langlebig sind. Diese metastabilen lonen kennen durch die
eiblichen Analysatoren auf Basisder Ablenkung in magnetistien oder elektrischen Feldern
nicht von denlonenim Grundzustand getrenrt werden.

Der im lon-lon-Experimert gemessen®uersdnitt setzt sich somit immer zusammen
aus dem Wirkungsquerstinitt 4 fur lonen im Grundzustand und , fur lonenim me-
tastabilen Zustand. Zwar werden in beiden Strahlen metastabile lonen erzeugt, fur den
Wirkungsquerstinitt ist aber nur der Ausgangszustand Grundzustand oder metastabiler
Zustand) des transferierten Elektrons sowvie dessenEndzustand von Bedeutung. Ob das
lon, welches das Elektron empfangt, bereits in einem angeregtenZustand ist, spielt ei-
ne untergeordneteRolle. Bei einem Anteil f metastabiler lonen im Strahl ergibt sich der
gemessen&Virkungsquersanitt zu

=f a+@ f) 4 (6.5)
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Eine Methode zur Bestimmung desAnteils an metastabilenlonenin einemlonenstrahl
wurde von Vujovic et al. (1971,1972)vorgestlagen.Die Sdwadung eineslonenstrahlsder
Intensitat 1, mit einemAnteil f an metastabilenlonenin einemGastargetder Dicke =
nL mit der Teilchendidite n und der LangeL sowie einer ansdilie enden Ladungsanalyse
ist gegelen durch

I()=1o(1 f)exp( a )+ lof exp( A ) (6.6)

wobei » der Wirkungsquersanitt fer ladungsnderndeSte e von lonenim Grundzustand
mit dem Targetgasdarstellt und , denertsprechendenWirkungsquerstnitt fer metasta-
bile lonen. Hierbei wurden folgendeAnnahmen gemadtt: (1) Der Strahl besteh aus nur
zwei Komponerten (Grundzustand und ein metastabiler Zustand). (2) Die Wahrsdein-
lichkeit fur die lonen, nadh einem ladungsndernden Sto durch einen zweiten Prozess
wieder den ursprenglichen Ladungszustandzu erhalten, ist Null. (3) Die Sdwadung der
Komponerten ist unabhangig voneinander. Dies bedeutet insbesondere,da Ubergange
zwisden dem Grundzustand und dem metastabilen Zustand, z.B. durch Sto anregung
oder -abregung,vernadlassigtwerden kennen.

Ist der Wirkungsquerstinitt fer die Sthhwadung der metastabilenlonen gre er als je-
ner fur lonenim Grundzustand(z.B. durch geeigneté/Vahl desTargetgases)sonimmt der
Anteil der metastabilenlonenmit zunehmendeiTargetdide sdinellerab. Es gibt danneine
Targetdidke, ab weldher der Anteil f der metastabilen lonen nach Durchgang durch das
Targetgasversdwindet, d.h. f = 0. In diesemFall ist der gemessen&Virkungsquersanitt
fur einenlon-lon-Sto nad Gl. 6.5 idertisch mit dem gesubten Wirkungsquersénitt
fur lonenim Grundzustand. Wie oben erwahrt, kann man fer metastabile lonen im lon-
lon-Sto einengre eren Wirkungsquersbnitt ,, erwarten. Der gemessen&Virkungsquer-
schnitt  sollte also erntspredhend dem mit zunehmenderTargetdidke geringerwerdenden
Anteil der metastabilenlonen ebenfallsabnehmenund fur f = 0 eine Sattigung erreichen.
Abbildung 6.6 zeigt exemplaristi diesesVerhalten am Sto system Bi** + Bi** | Bi3* +
Bi®* (Trassl, 1999).Allerdings wird nicht nur der Anteil der metastabilenlonenim Strahl
gestwadt, sondernauc die gesante Strahlintensitat wird mit zunehmendemGasdrudk
geringer.Diesbedeutet,da z.B. fur die in Abb. 6.6 gezeigteMessungbeim hecsten Gas-
druck die gut 7-fache Messzeitbenotigt wurde im Vergleid zur Messungohne Gastarget.

Eine systematistie Untersudiung mehrererSto systemein Abhangigkeit von der Rela-
tivgesdwindigkeit bei gleichzeitiger Unterdreckung metastabiler lonen mittels Umladung
in einemGastargetist somit nicht praktikabel. Gleichesgilt aud fur anderedenkbareMe-
thoden, den Anteil metastabilerlonenim Strahl zu unterdreicken, wie z.B. Speicherungder
lonen in einem Speidherring. Nach einer Speidherzeit von einer Sekundeoder mehr, kann
man davon ausgehengda der Gro teil der lonenim metastabilenZustand zerfallenist und
ein lonenstrahl im Grundzustand vorliegt. Neben dem technisthen Aufwand, ein crossel-
beams Experimert in einen Speidherring zu integrieren, ist audch hier eine systematistie
Untersuchung mehrerer Sto systeme aufgrund der derzeit niedrigen Strahlintensitaten in
einemSpeiderring nicht praktikabel. Als Beispielseihier der elektrostatisde Speicherring
ELISA der Universitat Aarhus erwahrt (Moller, 1997;Moller und Pedersen,1999) (siehe
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Abbildung 6.6: Abhangigkeit des Wirkungsquerschnittsfur die Reaktion Bi** + Bi** !
Bi®* + Bi®" bei einer Schwerpunktsengjie von E.,, = 7:06 keV vom Druck desGastarmgets
zur Schwachungder metastabilenlonen (Trassl, 1999).

Abbildung 6.7), ein mit 7.62m Umfang sehrkleiner und kompakter Speicherring. Dieserist
ausgelegtfur savohl positive als audh negative atomare und molekularelonen mit Massen
bis 840 amu. Die meglichen Energienim Bereith einiger 10 keV enprechen genaujenen
im Giessenerlon-lon-Experimert verwendeten Energien. Das Problem in Bezug auf ein
crossa-beams Experimert liegt aber in der relativ kurzen Lebensdauerdesgesgeicherten
Strahls. Diese Lebensdauerwird im wesetlichen durch ladungsndernde Ste e mit dem

Abbildung 6.7: SchematischeDarstellung des elektrostatischen Sgeicherrings ELISA der
Universitat Aarhus (Moller und Pedersen, 1999). Es bedeuten: SDEH - 160 spharische
elektrostatischeAblenker, DEH - 10 elektiostatischeAblenkplatten, QEH/V - elektrosta-
tische Quadrupol-Doubletts.
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Abbildung 6.8: Abnahmeder Strahlintensitat im Speicherring ELISA als Funktion der Zeit
fur O und O lonen bei 22 keV Energie (Moller und Pedersen,1999).

Restgasbestimnt, derenWirkungsquerstinitte geradebei diesenniedrigenEnergienredt
hoch sind. Abbildung 6.8 zeigtdie Abnahmeder Strahlintensitat mit der Zeit fur 22keV O*
bei einemVakuum im Speicherring von einigen10 ! mbar. Die Lebensdauerbetragt nur
etwa 11 s (Moller und Pedersen,1999). Bei heher geladenenlonen ist mit noch kerrzeren
Lebensdauernzu rechnen. Gelt man von anfangs 108 gesgicherten lonen aus (Moller,
1998), so ertspricht dies bei 20 keV Xe?* einemlonenstromvon etwa |, = 360 nA. Dies
ist mit den ERZ-Quellenim Giessenerlon-lon-Experimert ebenfalls erreichbar. Bei einer
Speicherzeitvont = 60 s jedoch entspricht diesmit einer Lebensdauervon = 11snad

I=lor 1 exy( L3 (6.7)

nur einem durchsdnittlic hen Strom von I = 65 nA. Dabei ist durchaus von einer noch
kerzeren Lebensdauerbei heher geladenlonen auszugehenZudem treten bei der Spei-
cherung sold intensiver lonenstrahlen im Speicherring ELISA aud zusatzliche inten-
sitatsabhangige Verluste auf (Moller und Pedersen,1999; Moller et al., 2000), die mo-
mertan die maximale Strahlintensitat auf etwa 10’ lonen limitieren. Es gibt somit zur
Zeit keine Meglichkeit, den Anteil an metastabilen lonen derart zu reduzieren,da mit
ausreitiender Strahlintensitat systematistie Untersuchungen an mehreren Sto systemen
eiber einenweiten Bereidh an Relativgestwindigkeiten durchgethrt werdenkennen.

Detailliertere Informationen eber metastabile Zustande erhalt man mittels der Elek-
tronensto ionisation (siehez.B. Gregory et al. (1990)):

X +e I X@D* 4+ 20 (6.8)
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Abbildung 6.9: Totaler Wirkungsquerschnittder Reaktion Ar** + e | Ar® + 2e in

Abhangigkeit von der Elektronenenegie im Bereich der Einsatzschwde fur den Grund-
zustand (Pfeil) (Diehl, 2001). Die Fehlertalken gelen den statistischen Fehler des 95%
Kon denzintervalls wieder. Die eingezeichneteKurve ist ein Fit der Lotzformel an den

Anteil der metastabilenlonen.

Dieseist nur meglich, wenn die Elektronenenergiegre er ist als die lonisationsenergiedes
Zustandes.Misst man nun den lonisationsquershnitt als Funktion der Elektronenenergie,
soist dieserNull fur alle Elektronenenergierunterhalb der lonisationsenergieDann steigt
er steil an. Durch MessungdiesesSdwellerverhaltens erhalt man somit die lonisations-
energiedesangeregtenZustands.Abbildung 6.9 zeigt exemplarist einesoldhe Messungfer
Ar%* (Diehl, 2001)an der Giessenerl4 GHz EZR-Quelle (Schlapp, 1995;Bretz, 2000).Die
Einsatzsdwelle fur lonisation ausdem Ar4* Grundzustandbei 75 eV ist durch einenPfeil
gelkennzeitinet. Man sieht deutlich, da der Wirkungsquersanitt unterhalb dieserSdwel-
le nicht auf Null zuredkgeht. Vielmehr ist eine weitere Einsatzsdwelle bei etwa 52 eV
erkenrbar, die zur lonisation aus einemangeregtenmetastabilen Zustand geheren muss.

Mit dem oben erwahnten Atomstrukturprogramm GRASP (Dyall et al., 1989) kann
man dieserEinsatzstwelle den angeregtenZustand 3s?3p3d mit Gesanmdrehimpuls L = 3
und einer Anregungsenergievon 23.4 eV zuweisen(siehe Tabelle 6.3). Mit GRASP ist es
ferner meglich, audh Lebensdauernzu beredinen. Hierbei zeigt sich, da der 3F, Zustand
(J = 4) mit einer beredineten Lebensdauervon 0.13s am langsamstenzerfallt.

GenauerdJntersuchungeneber Anregungsenergientbergangswahrsdieinlichkeiten und
Lebensdauernsilizium-ahnlicher lonen wie z.B. Ar** wurden von Kohstall et al. (1998)
durch Erweiterung (Fritzsche und FroeseFischer, 1997; Fritzsche und Grant, 1997) des
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Grundzustand angeregterZustand
lonisationsenergiel Kon guration | lonisationsenergie| Lebensdauer| Anteil
Ar# 75eV 3s23p3d 51.6eV 0.13s| 12%
Kr4* 75eV 41eV 18%
Xe** 54 eV 5s25p5d 33.3eV 0.07s| 29%

Tabelle 6.3: Mittels Elektronensto ionisation untersuchte metastabile Zustande vierfach
geladenerlonen (Diehl, 2001). Die Lekensdauerfur den angeegten Ar#* -Zustand wurde
Kohstall et al. (1998) entnommen.Alle anderen Lekensdauernwurden mit demAtomstruk-
turprogramm GRASP (Dyall et al., 1989) berechnet.

Atomstrukturprogrammes GRASP92 (Parpia et al., 1996), einem Ableger des oben ver-

wendeten GRASP Programms (Dyall et al., 1989), beredinet. Dabei wurden der 3s23p?

Grundzustand und die angeregtenZustande 3s3p® und 3s?3p3d bercksidhtigt. Entspre-
chend der Feinstrukturaufspaltung wurden somit 27 Zustande berednet. Die Redinungen
zeigen,da bis auf den angeregten®F, Zustand (3s?3p3d J = 4) alle angeregtenZustande
mittels E1 Ubergangen,zum Teil verbundenmit AnderungdesSpins,in den Grundzustand
3s?3p? mbergehen.Der angeregte®F, Zustand hingegenzerfallt entweder uber verbotene
M 2 Ubergangein das 3s23p? J = 2 Niveau des Grundzustandesoder uber sciwache M1

und E2 Ubergangein niedrigere Niveausgleicher Paritat. Die Lebensdauerdes angereg-
ten Zustandeswird von Kohstall et al. zu 0.134s in der Langeneibung und 0.107s in

der Gestwindigkeitseidiung angegelen. DieseDi erenz zwisdien den beidenverwendeten
Eichungen kann man als ein Ma fur den Fehler der Redhnung ansehen.Bei den hohen
Lebensdauernvon uber 0.1 s erreidit der metastabile Anteil des lonenstrahls praktisch

ungesbwadt die Wedselwirkungszone.

Kennt man die Wirkungsquerstinitte fer Elektronensto ionisation aus dem Grundzu-
stand und aus dem angeregtenmetastabilen Zustand, so kann man den Anteil der meta-
stabilen lonen beredinen. Obwohl in den letzten Jahren auf dem Gebiet der theoretisthen
Beretinung von Wirkungsquersanitten fer die Elektronensto ionisation gro e Fortschrit-
te erzielt wurden, liegennicht fer alle interessierenderto systeme verlasslitie Redinun-
gen vor. Wie sdon in 3.1 erwahrt, ist insbesonderedie Behandlung mehrerer Elektro-
nenim Kontinuum aufgrund der sehrlangreicweitigen Coulonmbkraft scwierig. Einfache
Slkalierungsgesetzeind semiempirisbe Formeln sind deshalboft die einzige Meglichkeit,
naherungsvweiseVorhersagerund Abschatzungenvon lonisationsquershnitten zu erhalten.
Ein Uberblick ist in Younger(1985)zu nden.

Der am meistenverbreitete Ansatz zur Abschatzung von Wirkungsquerstinitten fer die
direkte Einfachionisation durch Elektronen der Energie E ist die semiempirisbe Formel
von Lotz (Lotz, 1967,1968,1969,1970):

_ X In(E=E;)
(E) = a;N; EiE,

f1 bexy G(E=E 1o (6.9)

fur E E;. Die Summation erfolgt hierbei mber alle beteiligten Unterschalen i mit n;
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Elektronen der BindungsenergieE;. Die Konstanten g, i und ¢ werden empirish so
ermittelt, da vorhandeneexperimertelle Daten meglichst gut wiedergegebn werden. Sie
sind fur Atome und lonenin niedrigenLadungszusandentabelliert (Lotz, 1970).Der Fehler
der semiempirisben Formel wird von Lotz selbstzu +40= 30% angegelen.

Liegenfur lonen keine Werte der Konstanten vor, wie z.B. im Falle von Ar#*, sokann
a = 4510 ¥cn?und b = ¢ = 0gesetztwerden.Der Wirkungsquerstinitt fur die direkte
lonisation aus dem metastabilen Zustand 3s?3p3d J = 4 lat sich nach der Lotz-Formel
alsobesdireiben als:
IN(E=E,)

E E,

wobei E; = 51:6 eV die Bindungsenergiedes angeregten3d Elektrons ist. Die additive
Konstante s berecksichtigt, da aud unterhalb der lonisationsstwelle fur den angeregten
Zustand der Wirkungsquersanitt nicht Null wird. Der absoluteWirkungsquersanitt nac
der Lotz-Formel wird sdlie lich mit dem Anteil f der metastabilenlonen skaliert. Durch
Anpassungan die Messverte (siehe Abb. 6.9) kann dieser Anteil bestimnt werden. Fur
Ar#* ergibt sich somit ein Anteil metastabiler lonen von 12%.

Ahnliche Messungerwurden audc fur Kr4* und Xe*" durchgetihrt (Diehl, 2001).Auch
fur Xenon kann mittels GRASP der metastabile Zustand analogzu Ar** als ein 5s?5p5d
J = 4 Niveau iderti ziert werden (siehe Tabelle 6.3). Die Anteile an metastabilen lonen
wurden zu 18%fur Kr#* und 29%fur Xe*" bestimnt.

Selbsterstandlich lassensich die mittels Elektronensto ionisation ermittelten Anteile
an metastabilen lonen nicht direkt auf die oben diskutierten Ergebnissefer den Elek-
tronentransfer im lon-lon-Sto ebertragen, die mit einemvellig anderenexperimertellen
Aufbau und insbesondereanderenEZR-lonenquellengemessemvurden. Man kann jedoch
davon ausgehenda fur die Sto systeme Ar** + Ar*", Kr* + Kr* und Xe* + Xe*
die metastabilenlonen ebenfallsim ns?npnd J = 4 Zustand mit n=3,4,5 und Lebensdau-
ern im Bereidh um 0.1 s vorliegen. Auch der durch Elektronensto ionisation festgestellte
Trend, da sdwererelonen einenheherenAnteil an metastabilenlonen besitzen,spiegelt
sich in den gemessenelVirkungsquersanitten zum Elektronentransfer wider. Das Sto -
systemAr#* + Ar%* zeigt noch eineausgepagte Abhangigkeit desWirkungsquerstnittes
von der Relativgesbwindigkeit, wahrend bei Xe** + Xe** keine Abhangigkeit beobadtet
werdenkann. Dieslat ebenfalls auf einendeutlich heherenAnteil metastabiler lonen im
Xe** -Strahl im Vergleih zum Ar#* -Strahl sdlie en.

m(E) = s+ 45 10 *f (6.10)

6.1.3 Vergleich mit der Theorie

Da essich bei den hier diskutierten Systemenum Vielelektronensystemehandelt, gestal-
ten sich theoretishe Beretinungen der Wirkungsquerstinitte als au erst scwierig. 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-
tivgesdwindigkeiten deutlich unterhalb der klassisben Bahngesbwindigkeit des aktiven
Elektrons sich die Elektronen adiabatist auf das veranderliche Zweizerrenpotential ein-
stellenkennen.In diesemFall ware die sdwierigere Entwicklung der Wellenfunktion nach
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Abbildung 6.10:GerechneteWirkungsquerschnittevon Shevelkq2000) fur die Sto systeme
X* 4+ Xt 1 X% + X2 im Vergleich zu exgerimentellen ErgebnissenTheorie: durchge-
zayenelinie - Xe, gestrichelteLinie - Cs, punktierte Linie - Ba, strich-punktierte Linie -
Bi und strich-dopelt-punktierte Linie - U. Experimente: Kreise- Cs (Peart et al., 1981a),
Dreiecke- Cs(Kr adener,1992), Quadrate - Xe (Melchert, 1987)und Rauten- Bi (Melchert
et al., 1989).

molekularen Orbitalen die beworzugte Methode im Gegensatzzur Entwicklung nad ato-
maren Orbitalen, weldche bei gre eren Relativgestiwindigkeiten gute Ergebnissdiefert.

Systematistie Rechnungenfur viele Sto systeme einfad und vierfach geladenerionen
wurdenvon Sheelko (2000)durchgetihrt. Abbildung 6.10zeigtdie geretineten Wirkungs-
querstinitte im Vergleith zu den vorhandenenexperimertellen Daten. Die Redinungen
wurden mit dem ComputerprogrammCAPTURE (Sheelko, 2000;Tolstikhina und She\el-
ko, 2000)in der Sto parameter-Darstellungmit atomarenWellenfunktionendurchgeihrt.
Experimertelle Daten existierennur fur die Sto systemeXe* (Melchert, 1987),Cs" (Peart
et al.,, 1981a;Kredener,1992)und Bi* (Melchert et al., 1989) bei vergleihsweise niedri-
gen Relativgestwindigkeiten. Qualitativ spiegeltsich das von der Theorie vorhergesagte
ansteigendeVerhalten des Wirkungsquersainittes in den experimertellen Daten fur Xe*
und Bi* wider, auch wenn der experimertell gefundeneAnstieg nicht so steil verlauft.
Sosind bei sehrniedrigen Relativgestwindigkeiten die gemessenelVirkungsquerstnitte
deutlich heher als die geretineten. Bei heheren Gestwindigkeiten nahern sich die expe-
rimentellen Werte den theoretisden Vorhersagenan. Entsprechend der obigen Diskussion
eiber metastabilelonenware einemegliche Erklarung fur dieseDiskrepanzein nicht zu ver-
nadhlassigenderAnteil metastabiler lonen im Strahl. Die Erzeugungvon Cs" durch eine
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Abbildung 6.11: GerechneteWirkungsquerschnittevon Shevelka2000) (dunne Linie) und
experimentelle Daten von Peart et al. (1981a) (Quadrate) und Kr udener (1992) (Kr eise)
fur das Sto systemCs" + Cs* | Cs* + Cs** im Vergleich zu Rechnungenvon Ermo-
laev et al. (1982) (durchgezgeneLinie - totaler Wirkungsquerschnitt,gestrichelteLinie -
Einfang in 6s, gepunkteteLinie - Einfang in 6p und strich-punktierte Linie - Einfang in
5d).

Ober adhen-lonisations-Quellewie von Kr edener(1992) verwendet, fuhrt jedoch nicht zur
Erzeugungmetastabiler lonen. Andererseitsist auch zu bedenlen, da geradebei densehr
niedrigen Relativgestwindigkeiten die mit atomaren Wellenfunktionen beredineten Wir-
kungsquershknitte mit unter Umstandengro en Fehlern behaftet seinkennen.Soliegt der
gemessen&Virkungsquerstnitt far Xe" bei den drei hechsten Relativgestwindigkeiten
unterhalb dem beredineten Wert. Dies kann mit metastabilenlonen nicht erklart werden.
Das gleiche Verhalten ist ansatzweiseaud bei Xe** und deutlich ausgepagt bei Bi** zu
beobatten (siehe Abbildung 6.12).

Derim Vergleid zu Xe* und Bi* sehrniedrige Wirkungsquerstnitt von Cs* wird qua-
litativ ebenfalls von den theoretisdien Rechnungen wiedergegebn. Dieser niedrige Quer-
scnitt ist einedirekte Folgeder Edelgaskon guration desCs' -lons. Fer diesesSto system
existierenauch Redinungenvon Ermolaevet al. (1982). Auch hier handelt essich um eine
Zwei-Zustands-Mherungin der Sto parameter-Darstellung. Dabei werdenatomare Basis-
funktionen mit ebenen Wellen als Translationsfaktorenverwendet. Abbildung 6.11 zeigt
dieseReinungenim Vergleith zu den Redinungen von Sheelko (2000) und den experi-
mertellen Daten von Peart et al. (1981a)und Kr edener(1992). Beide Redinungenergelken
die gleiche Lage des Maximums bei Vg 1, unterscheiden sich aber signi kant in der
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Hehe.lm Maximum ergelen die Redinungenvon Sheelko einenum den Faktor 2 heheren
Wirkungsquerstinitt als die Redinungenvon Ermolaevet al.. Zu niedrigerenund heheren
Relativgestwindigkeiten nimmt die Diskrepanzeherzu. Ein anderesSto system, feir wel-
chesesau er von Shewelko aud noch andereRednungengibt, ist der Elektronertransfer
in Ba"+Ba™ Ste en. Hierfur wurden von Srameket al. (1980) fur Sto energien zwisden
25und 500keV semi-klassidee Recinungendurchgetihrt. Die Bewegungder Kerne wurde
durch eine geradlinige, klassisbe Trajektorie bestirieben. Als Basiszusende wurden je-
doch molekulare Eigenzus&nde verwendet, die mit einer multicon guration valane-bond
(MCVB) Methode (Gallup, 1972a,b)beretinet wurden. Auch hier sindim Vergleic die von
Sheelko beredineten Wirkungsquerstinitte gre er als die von Srameket al. beretneten.
Allerdings ist der Untersdied sehr gering. Die maximale Abweidhung im eberlappenden
Energielereit betragt knapp einenFaktor 2 und liegt im allgemeinensigni kant niedriger.

Ermolaev et al. (1982) haben neben den totalen Wirkungsquersanitten aud die Ab-
hangigkeit vom Endzustand untersudit, in den das Elektron eingefangerwird. Als Aus-
gangszustandwurde immer ein 5p Zustand betrachtet. Die Ergebnissesind ebenfalls in
Abbildung 6.11dargestellt. Dabei zeigt sich, da der Einfang in denangeregtertp Zustand
desneutralen Cs der dominante Prozessst. Nur bei sehrniedrigen Relativgestwindigkei-
ten dominiert der Einfang in den 6s Grundzustand. Der Einfang in denferner betrachteten
angeregtenbd Zustand tr agt hingegennur unwesetlich zum totalen Wirkungsquerstinitt
bei.

Abbildung 6.12zeigt die von She\elko (2000) beretineten Wirkungsquersanitte fer die
Sto systemeX** +X 4* mit X = Xe, Pb, Bi und U. Die experimertellen Daten fur die Sto -
systemeXe*", Pb** und Bi** (Trasslet al., 2000,2001)sind ebenfallseingezeibnet. Keines
dieserdrei experimertell untersuditen Sto systeme gibt die erwartete Abhangigkeit des
Wirkungsquerstinitts von der Relativges@windigkeit audh nur ansatzvweisewieder. Diese
Unabhangigkeit der Messungernvon der Relativgestiwindigkeit wurde oben bereitsim Zu-
sammenhangmit metastabilen Zustanden in den lonenstrahlendiskutiert. Sie ersdwert
einen Vergleithh mit der Theorie naterlich erheblidh. Wie aber bereits bei der Diskussion
der Sto systemeeinfad geladenedonenweiter oben erwahnt, weirde man bei metastabilen
lonen einen heherenWirkungsquerstinitt erwarten als von der Theorie fur den Grundzu-
stand berednet. Die Tatsade, da insbesonderefur Bi** wber einengro en Bereich der
Relativgestwindigkeit ein signi kant niedrigerer Wirkungsquersainitt gemessemwurden,
als die Theorie vorhersagt,lat sich somit von experimerteller Seite nicht wegdiskutieren.
Dies und die geringeAnzahl zur Verfagung stehendertheoretisdher Betrachtungen zeigen
deutlich die Problematik der Behandlung solder sthweren Vielelektronensystemesavohl
von theoretister als aud von experimerteller Seite.

6.2 lonisation

Bis vor kurzemgabesnur sehrwenigeexperimertelle Messungervon lonisationsquershnit-
ten in homoruklearenSte en schwerer lonen. Lediglich Kredener(1992), Melchert (1987)
und Melchert et al. (1989)bestimnten absolutelonisationsquershnitte fur die Sto systeme



118 Homon ukleare Ste e schwerer lonen

T LA L R | T LA R R | T T T T T T T

le-15-

2

absoulte cross section [C]

le-16-

le-17-

Vi [au]

Abbildung 6.12:GerechneteWirkungsquerschnittevon Shevelkq2000) fur die Sto systeme
X# + X4 1 X3 + X% im Vergleichzu exgerimentellen ErgebnissenTheorie: durchge-
zayenelLinie - 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.
Bemerlensvert ist vor allem der im Vergleich zum Ladungstransfersehr hohe Wirkungs-

querstnitt fer die lonisation im Sto system Cs" + Cs'. Diesist in Ubereinstimmung mit

theoretisthen Untersudhungen von Olsonund Liu (1981). Dieseberedineten die Wedsel-
wirkungsenergiendes X! ¢ Grundzustandesvon Cs" + Cs" und desdoppelt angeregten
! 3 Zustandesvon Cs" + Cs" mittels einer self-onsistent- eld Methode. Sie fanden,
da bei niedrigen Energiendie lonisation der dominarte Prozessist gegember dem La-

dungstransferund beredineten einen Wirkungsquerstinitt von 3 10 ¢ cn? bei einer
Sto energievon 50 keV (V¢ = 0:17 au). DieserWert ist im Einklang mit den Messungen
von Kredener.

Deutlich mehr Messungengibt esfer den totalen Verlustquersbnitt, d.h. die Summe
aus Ladungstransfer-und lonisationsquershnitt. Allerdings wurden auch hier fast aus-
sdlie lic h einfach geladenelonen untersuct. Tabelle 6.4 gibt einen Uberblick, wber die
untersuditen Sto systememit einfac geladenerionen. Eine auskihrliche Diskussion ndet
sich in Melchert (1997).

Die erstenMessungeran mehrfad geladenenonenwurden von Kim und Janev(1987)
andenSto systemenAr3* + Ar3* und Kr3* + Kr3* durchgetihrt. Auch hier wurde nur der
totale Verlustquersanitt gemessenDas Experimert selbst unterscheidet sich signi kant
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Abbildung 6.13: AbsoluteWirkungsquerschnittefur die lonisationsreaktionen X* + X* !
X* + X2 + e mit X = Xe (Kreise) (Melchert, 1987), Bi (Quadrate) (Melchert et al.,
1989) und Cs (Rauten) (Kr udener, 1992).

von den sonsteblichen crossel-beams bzw. merged-beams Experimerten, die zur Untersu-
chung von lon-lon-Ste en zum Einsatz kommen.Im Experimert von Kim und Janevwird
der einlaufendelonenstrahl zunadst in einem Dipolmagnetenabgelenktund nadc Impuls
und Ladung analysiert. Der Strahl durchlauft dann unter UHV-Bedingungendie Wedsel-

lon Vel 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 | Krudener(1992); Peart et al. (1981c)
Dunn et al. (1979); Neill et al. (1982)

TI* | 0.11{0.18au | Forrest et al. (1982)

Bi* | 0.05{0.14au | Melchert et al. (1989)

Tabelle 6.4: Uberblick uber die homonuklaren Sto systeme einfach geladenerlonen, fur
die absoluteVerlustquerschnittegemesserwurden, mit Angale desuntersuchtenBereichs

der Relativgeschwin

digkeiten.
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Abbildung 6.14: AbsoluteWirkungsquerschnittefur die lonisationsreaktionen X4* + X4*
I X% + X3 + e mit X = Ar (Kreise), Kr (Quadrate) und Xe (Rauten) (Diehl et al.,
2001).

wirkungszoneund trit sdlie lic h auf einenelektrostatisdien Spiegel.Dieserre ektiert den

lonenstrahl in sich selker, soda der zurecklaufende Strahl in der Wedselwirkungszone
den hinlaufenden Strahl uberlagert. Der sthon erwahnte Dipolmagnettrennt im Wedsel-

wirkungsbereid umgeladeneReaktionspralukte vom direkten Strahl. Man kann somit von

einemfolded-beam Experimert spreten.

Von Kim und Janev wurden nur die beiden Verlustquersainitte = (6:1 1.7)
10 © cm? fur Ar3* + Ar®* und = (2.9 0:8) 10 1® cn? fur Kr3* + Kr3* beijeweils
60 keV Sdwerpunktsenergie(v,e = 0:35 au bzw. v, = 0:24 au) gemessenDiese Werte
sind gre er als fast alle Verlustquersainitte fur homorukleare Ste e einfac geladenerlo-
nen.Allerdings ist die Zuverlassiglkit dieserErgebnissenicht unumstritten. Der prinzipielle
Vorteil, nur einenlonenstrahl zu benstigen, ist gleichzeitig der gravierendsteNadteil. Die
in der WedselwirkungszoneuberlagertenStrahlen kennennicht unabhangig von einander
beein usst werden. Somit mussdas Experimert sehrkritisch auf die lonenoptik reagieren.
Auch die Bestimmung des Strahluberlapps bzw. dessenVariation wahrend der Messung
sind deutlich schwieriger zu bestimmen, als z.B. bei dem Giessenercrossel-beams Experi-
mert (sieheaudh Abscnitt 2.1).

Erst Diehl et al. (2001) gelangdie Messungvon lonisationsquershnitten ferr vierfach
geladeneAr-, Kr- und Xe-lonen. Die Ergebnissesind in Abbildung 6.14 dargestellt. Die
Abbildung zeigt audh deutlich die Problematik solher MessungenIm Vergleih zu ein-
fach geladenenonen erforderndie deutlich geringerenlonenstreme bei vierfach geladenen
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lonen eine ensprediend langere Messzeit. Allerdings kann dieseaucd nicht unbegrenzt
verlangert werden, da es mit zunehmenderMesszeitscwieriger wird, die Konstanz der
Strahlparameter und des Bberlapps zu garartieren. Weiterhin andert bei der lonisation
nur ein lon seineLadung. Damit kann die beim Ladungstransferangevandte Koinzidenz-
methode zur e ektiv en Unterdreckung desUntergrundesnicht eingesetztwerden.Der um
Gre enordnungen hehere Untergrund bei Messungendes lonisationsquershnittes ist die
wesetliche Ursade desgro en statistischen Fehlers,der in Abbildung 6.14 zu erkennen
ist. Da die eigerliche Messgp e der totale Verlustquersanitt ist, von dem der Wirkungs-
qguerstnitt fur den Elektronertransfer abgezogerwerden muss, geht naterlich audh noch
der Fehler desletzteren ein. Der Fehler fur den Transferquershnitt ist jedoch gegember
dem desVerlustquerstnittes vernadlassigbar.

Neben dem hohen statistischen Fehler zeigenaber audch die Wirkungsquersanitte der
drei lonensortenim Vergleid untereinander ein sehrinkonsisternes Bild. Fer das Sto sy-
stemXe** + Xe* beobattet man den erwarteten Anstieg desWirkungsquersbnittes mit
der Relativgestwindigkeit. Im Vergleid zu einfach geladenenlonen (Abb. 6.13) ist der
Anstieg jedoch deutlich steiler. Zudemlat sich eine Sdwelle bei v,  0:14 au (entspre-
chend 32 keV Scwerpunktsenergie)erkennen.Im Vergleid zur lonisationsenergievon ca.
54 eV aus dem Grundzustand von Xe** ersdeint dieseSdwelle sehrhoch. Im Gegensatz
hierzu zeigendie Wirkungsquerstinitte fur die anderen Sto systeme, Ar** + Ar*" und
Kr#t + Kr4", wberhaupt keine signi kante Abhangigkeit von der Relativgestwindigkeit.
Entsprechend obiger Diskussionbeim Elektronertransfer ware ein signi k anter Anteil me-
tastabiler lonen im Strahl eine megliche Erklarung fur diesesVerhalten. Bemerlensvert
ist dabei jedoch, da im Falle desLadungstransfersgeradefur Xenon der hedhste Anteil
an metastabilenlonen festgestelltwurde.

Wie bei der DiskussiondesElektronertransferquersbnitts bereits deutlich wurde, wird
dort die Abhangigkeit von der Relativgestwindigkeit immer ausgepagter, je niedriger der
Ladungszustandist (siehe Abbildungen 6.1, 6.2 und 6.4). Dieslat sich auch beim loni-
sationsquersknitt beobaditen. Abbildung 6.15 zeigt die kerzlich von Diehl et al. (2004)
gemesseneionisationsquershnitte fur Ar?*, Kr2* und Xe?*. Savohl fur Ar als auch fur
Xelat sich hier eindeutlicher AnstiegdesWirkungsquersanitts mit der Relativgestiwin-
digkeit beobatiten. Dieser Anstieg verlauft fur Xe steiler als fur Ar. Eine klare Einsatz-
stwelle kann fur Xe nicht beobattet werden, deutet sich aber durch Extrapolation an.
Fer Ar hingegenist wiederein Scwellerverhalten erkenrbar. Der Wert bei der niedrigsten
Gesdwindigkeit mit dem, physikalisch nicht sinnvollen, negativen Wirkungsquersanitt
fallt dabei auf. Der angegelene Fehlerballen zeigt jedoch nur die Standardabweichung,
soda der Messvert nicht in einemWiderspruch zu einem Wirkungsquersénitt von Null
steht. Fur Kr ist die Lage nicht ganz so deutlich. Auf den ersten Blick ist keine signi -
kante Abhangigkeit desWirkungsquerstnitts von der Relativgestiwindigkeit erkenrbar.
Berucksichtigt man jedoch wieder,da der dargestellteFehlernur die Standardalweichung
wiedergibt, soware auc ein leichter Anstieg desWirkungsquersanitts mit dengemessenen
Daten vereirbar. Dies zeigt deutlich einen Bedarf nach weiteren Messungenmit besserer
Statistik, die jedoch sehrsdwer durchzufehren sind.

Abbildung 6.16 sdlie lic h zeigt die gemessenehVirkungsquerstinitte fur die dreifach
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Abbildung 6.15: AbsoluteWirkungsquerschnittefur die lonisationsreaktionen X2* + X?2*
I X% + X3 + e mit X = Ar (Kreise), Kr (Quadrate) und Xe (Rauten) (Diehl et al.,
2004).

geladenenlonen Ar3* und Kr3* (Brauning et al., 2003b). Eine signi kante Abhangigkeit
von der Relativgestwindigkeit ist nicht zu beobatiten. Ebenfalls dargestellt sind die aus
denMessungervon Kim und Janev(1987)durch Abzug desElektronentransferquersbnitts
(Brauning et al., 2003b) abgeleitetenlonisationsquershnitte bei 60 keV Sdwerpunkts-
energie. Sie liegen konsistert mber den anderen Messungen.Neben den oben erwathnten
Problemen des folded-eam Experimerts von Kim und Janev ist auch ein Ein uss meta-
stabiler lonen nicht ausgesilossen.Die fehlende Abhangigkeit der Wirkungsquersnitte
von der Relativgestiwindigkeit legt dieseAnnahme nahe.

Die hier diskutierten Daten zeigen deutlich, da die Bestimmung von lonisations-
guerstnitten in homoruklearen Ste en sdwerer lonen insbesonderefur heherelLadungs-
zustndesehrsdwierig ist und gro e Fehlerquellenaufweist. Auch liegennoch keinetheore-
tischen Untersuchungenvor, mit denendie Messungenverglichen werdenkennten. Hier ist
von theoretiser als audh von experimerteller Seiteein deutlicher Bedarf vorhanden.Dies
gilt insbesonderdwr dasProblem der metastabilenlonenvon demdie Messungerdesloni-
sationsquersknitts genausdetro en sind wie die desElektronentransferquersanitts. Da,
wie oben diskutiert, die Anteile metastabiler lonen nur schwer zu unterdreicken sind, sind
vor allem theoretisde Untersudiungennetig, weldhe die meglichen metastabilenZustande
identi zieren und bei der Beredinung der Querstnitte bereicksichtigen.



6.3 Intensit atsverluste in Beschleunigern und Speicherringen 123

T N T N T N T N T N T
® Ar %
K
O Ar
O Kr %
£
Lle-16- } - § ]
S - ]
B i 'y f } ]
@ i
wn T a
o L E i
[%2]
O —_
S i L _ 1
i}
>
2 1e17 |
? C n ]
G - ' ;
le-lgs l 1 l 1 l 1 l 1 l .3
0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4

v, [au]

Abbildung 6.16: AbsoluteWirkungsquerschnittefur die lonisationsreaktionen X3* + X3+

X3 + X** + e mit X = Ar (Kreise) und Kr (Quadrate). GeschlosseneSymimle
reprasentieen Messungenvon Brauning et al. (2003b), o ene Symiwle die Messungen
von Kim und Janev (1987) nach AbzugdesWirkungsquerschnittesur Elektronentransfer
(Brauning et al., 2003b).

6.3 Intensit atsverluste in Beschleunigern und Spei-
cherringen

Unter Kenntnis der obendiskutierten Wirkungsquerstinitte ferr Elektronentransfer und lo-
nisation ist esmeglich, Verlustein Speicherringenund Bestleunigernaufgrund von intr a-
beam Ste en abzustatzen. Hierbei ist zu beaditen, da unter dem Begri "intra-beam
Ste e" im folgendengrundsatzlich ladungsnderndeSte e zu verstehensind im Gegensatz
zum gelau gen Ausdrudk "intra-beam sattering”, unter demman im Allgemeinendie ela-
stische Streuungder lonenim Strahl untereinanderversteh. Erste Abschatzungenwurden
von Melchert et al. (Melchert und Salzlorn, 1988;Melchert et al., 1989)fur dasHIBALL |1
Szenario(HIBALL I1) auf Grundlageder Daten fer dasSto systemBi* +Bi * durchgetihrt.
Danad kennenVerluste von bis zu 1.7%erwartet werden.

Zur Bestimmung der Verluste durch intra-beam Ste e ist esnotwendig, den Wirkungs-
qguerstinit ¢ fur Elektronentransfer (Gleichung 6.2) und | fur lonisation (Gleichung 6.3)
getrenrt als Funktion der Relativgestwindigkeit zu kennen. Der Verlustquersanitt
durch intra-beam Ste e ergibt sich dann zu

=22 c+ 1) (6.11)
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Der Wirkungsquerstinitt ¢ ist mit dem Faktor 2 zu wichten, da hierbei beide am Sto
beteiligten lonenihre Ladung andernund somit fer die Strahlfehrung verloren gehen.Bei
der lonisation, |, geht nur ein lon durch Ladungsanderung verloren. Die Wichtung der
Summemit dem Faktor 2 sdilie lic h berucksidhtigt, da in intra-bkeam Ste en die lonen
ununterscheidbar sind, d.h. jedesder beiden lonen kann prinzipiell das Elektron verlie-
ren oder im Falle des Transfersgewinnen.In den crossel-beams Experimerten hingegen
ist immer festgelegt,weldher Strahl den Elektronerverlust erleidet. Damit ist auch sofort
erkenrbar, da die Kenntnis desfreher meist gemesseneiklektronenverlustquerstinitte s
(siehe Tabelle 6.4) als Summevon ¢ und |, nicht ausreihend ist, um Abschatzungen
eiber Verluste in Speicherringenzu erhalten.

Die ReaktionsrateR(t) ergibt sich dann durch Integration mber das Strahlvolumenund
die Teilchendidite zu z

R(t) = :_2L , n%(&;t)h v,eidV (6.12)

wobein(r; t) die orts- und zeitabhangigeTeilchendidite desStrahlsist. Der Ratenkoe zien t
h v,ei ergibt sich ausdem Verlustquersainitt  durch Faltung mit der Verteilung f (V;¢)
der Relativgestwindigkeiten der lonen zu
z 1
h Vil = o (Vre)Vrerf (Vrel)dVrel (6.13)

wobei hier nochmal die explizite Abhangigkeit desVerlustquersanittes von der Relativ-
gestwindigkeit v, angegelen wurde.

Neben denobendiskutierten Problemenbei der Bestimmung desWirkungsquersainitts
liegt die Problematik bei der LosungdieserGleichungeninsbesonderen der notwendigen
Kenntnis der Teilchendichte und der Gestwindigkeitsverteilung. Die mittlere longitudinale
Relativenergieder lonenim Strahl ist bestimnt durch die Impulsunstarfe p zu

L's

Eiong = %Mcz 2 Fp (6.14)

wobei M die lonenmassainf = v=cdie lonengeshwindigkeit sind. Dieselmpulsunsdarfe
kann in modernen Speidcherringen, gegetenenfallsdurch Einsatz einesElektronenkelhlers,
stark minimiert werden.Mit denin Tabelle6.5angegelenenWertenfer einenhypothetischen
Speidcherring fur die Kernfusion ergibt sich eine mittlere longitudinale Relativenergievon
Evin = 32eV.

Die mittlere transversaleRelativenergiehingegenist durch die Anzahl der Betatron-
Oszillationen Q bestimnt, weldche die lonen um die Sollbahn auskihren, und die mittlere
Emittanz 5. Sieergibt sich zu:

Ev = Exin rmsg (6.15)
wobei R der Ringradius und = 1=p 1 2 der relativistische Faktor ist. Mit den in

Tabelle 6.5 angegelenenWerten ergibt sich damit eine mittlere Relativenergievon E, =
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lon Bi*
kinetische Energie Ein 10 GeV
Anzahl der lonen Ny 312 10
gespeidherte Energie 5MJ

Gestwindigkeit = v=c 0.309

mittlere Emittanz ;s 2 10 ®*mrad
Betatron-OszillationenQ 13.46
Ringradius R 110m
Impulsunstharfe p=p 57 10°

Tabelle 6.5: Parameterfur einen Sgeicherring in einemtypischenFusionsszenariqBudicin
et al.,, 1993)

2:5 keV. Die longitudinale Relativbewegungim lonenstrahl kann also im Vergleid zur
transversalenBewegungvernadlassigtwerden.

Ein Meglichkeit, die transversaleGestwindigkeitsverteilung zu bestireiben, besteh in
der Annahme, die transversaleBewegungder lonenenspredend einemzwei-dimensionalen
Gasmit der Temperatur

kT = Ek|n rmSQFH (6.16)
durch eine Maxwell-Verteilung
Lo 2 mv?2_ =2kT
f (Vre|) = 4 m Vrele rel (617)

zu bestireiben (Melchert et al., 1989; Budicin et al., 1993). Allerdings sind nach der
Maxwell-Verteilung beliebig hohe Gestwindigkeiten meglich, auch wenn deren Wahr-
sdheinlichkeit immer geringerwird. Die physikalische Begrenzungder maximalen Strahl-
ausdehming durch die Weande der Strahlrohre setzt aber audh eine physikalisch sinrvolle
obere Grenzefur die maximale transversaleRelativgestiwindigkeit im Strahl. Dem kann
dadurch Rednung getragenwerden,da in Gleichung 6.13daslIntegral nicht bis Unendlich
ausgetihrt wird, sondernnur bis zu einer maximalen Gesd&windigkeit vnax . Die Normie-
rung der Verteilungsfunktion f (v;¢) tiber diesenreduzierten Integrationsbereid ist dabei
sicherzustellen. Abbildung 6.17(Melchert et al., 1989)zeigt die Abhangigkeit desVerlustes
von der oberenintegrationsgrenzeer denerstenSpeicherring desHIBALL |1 Szenariognit
Exin = 10GeV, (ms = 75 10 ®*mrad, Qq = 9:85,R = 118mund Ny = 1:56 10 Bi*
lonen (HIBALL I1). Wie weiter unten diskutiert wird, wurde eine homogeneStrahldichte
mit einem Strahlradius von 1.5 cm angenommen.Die erwarteten Verluste sind zunadst
sehrstark abhangigvon der Wahl der oberenintegrationsgrenzeErst abetwa Eax~ 5KT
gehlt der erwartete Verlust in eine Sattigung. Der Anteil derart hoher Gesdwindigkeiten
an der Maxwell-Verteilung wird vernadlassigbargering.

Eine weitere Vereinfatung ergibt sich durch die Annahme einer homogenerDichte im
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Abbildung 6.17: Erwarteter Strahlintensiatsverlustim ersten Speicherring desHIBALL 1l
Szenariosfur Bi* -lonen als Funktion der maximalentransversalenRelativenegie fur eine
Strahltemgeratur von kT = 125 keV und einer homagenenStrahldichtevon 1.2  10° cm 3
(Melchert et al., 1989).

Strahl: Nt
n(rt) = n(t) = # (6.18)
Das Stahlvolumen wird bestimnt durch die Lange des Strahls |, (d.h. bei gebundten
Strahlen die Summe aller Bunchlangen) und die mittlere Ausdehrung hxi und hyi des
Strahlessenkrett zur Bewegungsrititung. Die mittlere Ausdehrung ist gegelen durch die
Emittanz und die Betatron-Funktionen " v ZU:
19— 19—

hxi = é rms H w| = é rms V (6-19)

Hierbei wurde die gleiche Emittanz in horizontaler und vertikaler Richtung angenommen.
Strenggenommersind die Betatron-Funktionen aufgrund der diversenionenoptisdien Ele-
merte abhangigvom Ort im Speicherring und damit fur die lonenaufgrundihrer Bewegung
abhangig von der Zeit. Zur Fokussierungin Speicherringen werden jedoch Quadrupol-
Magnete berutzt. Diesehaben die Eigenstaft, da eine Fokussierungin der horizortalen
Achse zu einer Defokussierungin der vertikalen Achse fuhrt und umgelehrt. Die in Ab-
bildung 6.18 dargestelltenund von Budicin et al. (1993) beretineten horizontalen und
vertikalen Betatron-Funktionen zeigendiesdeutlich. Die Flache desStrahlessenkrebt zur
Strahlachsekann alsoim Allgemeinenals konstart angeseherwerdenund durch die mitt-
lere Betatron-Funktion " = R=Q und die Emittanz s bestimmt werden. Damit ergibt
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Abbildung 6.18:Von Budicin et al. (1993) berechnetehorizontale und vertikale Betatron-
Funktionen fur ein Speicherringsgment mit folgender Abfolge ionenoptischer Elemente:
QF,v1,D,Vv1,0D,V1,D,V1,QF,V2,Qd,V2,QFV1,D,V10QD,V1,D,V1,QF. Esbedeuten:V1
- drift (0.5 m), V2 - drift (4 m), D - Dipolmagnet(3 m, 3.27 ), QF - Quadruml (1 m,
45.7 T/m) und QD - Quadrupol (1 m, -45.7 T/m).

sich das Strahlvolumen zu R

rms alb
Die Abweichungenvon der so bestimmten mittleren Strahldichte zur tatsadlichen Strahl-
dichte liegen dabei typischerweise innerhalb von 20% (Trassl et al., 2000, 2001). Budi-
cin et al. konnten ferner zeigen,da die Berecksichtigung von zeitabhangigen Betatron-
Funktionen systematist: zu niedrigerenVerlustabstatzungenfehrt als einemittlere Beta-
tron-Funktion. Da die VerwendungzeitabhangigerBetatron-Funktionen sehraufwendigist
und von der tatsacdhlichen Struktur der ionenoptisdien Elemerte im Ring abhangt, redt-
fertigt sich die Verwendungeinermittleren Betatron-Funktion zur Beredinung einesoberen
Grenzwertesvon Strahlverlusten.

Abbildung 6.19zeigt die von Budicin et al. beredineten Verluste fur denin Tabelle 6.5
aufgekihrten Speicherring fur Bi* und Au lonen als Funktion der Emittanz. Beide lonen
zeigengegenatzliche Tendenzenaufgrund der Abhangigkeit ihrer Wirkungsquersanitte
von der Relativgestiwindigkeit. Bei Bi* steigensanvohl lonisations- (Abbildung 6.13) als

V= (6.20)
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Abbildung 6.19: Erwartete Strahlintensitatsverlusteals Funktion der Emittanz bei 1 ms
Seicherzeitund denin Talelle 6.5 aufgebihrten Parameternfur Bi* (Quadrate) und Au
(Kreise) (Budicin et al., 1993). Als maximale transversaleRelativenegie wurde E ,x =
4kT angenommen.

aucdh Transferquershbnitt (Abbildung 6.10) mit der Relativgestiwindigkeit an. Da die Rela-
tivgesdwindigkeit ensprechenddenGleichungen6.16und 6.17mit der Emittanz zunimnt,
fuhrt diesbei hohen Emittanzen zu heherenVerlusten. Zwar nimmt nach Gleichung 6.20
audh das Strahlvolumen zu und damit die Teilchendidte im Strahl ab, doch kann dies
o enbar fur Bi* -lonen die Verluste durch den zunehmenderVerlustquerstinitt nicht kom-
pensieren.

Ein anderesVerhalten zeigendie Au -lonen. Hier ist der Verlustquersanitt nahezuun-
abhangigvon der Relativgestwindigkeit (Schulze, 1993).Entsprechend nehmendie Strahl-
verluste mit steigenderEmittanz ab, da hier die Strahldichte der dominierendeFaktor ist.
Allein vom Standpunkt der Intensitatsverluste durch intr a-beam Ste e betrachtet, hangt die
Frage nach der optimalen Strahlemittanz stark vom Verhalten der Wirkungsquerstnitte
fur lonisation und Elektronentransfer mit der Relativgestiwindigkeit ab.

Fur vierfach geladenelonen wurden ensprediende Verlustabstiatzungen von Trassl
et al. (2000,2001)fur Xe, Pb sowie Bi und Diehl et al. (2001) fur Ar, Kr savie Xe durch-
gewhrt. Da fur Pb* und Bi** Daten zum lonisationsquershnitt nicht vorliegen, wurde
von Trassl et al. analogzu den Verhaltnissenbei Bi*, wo dieserimmer kleiner ist als der
Elektronentransferquersbnitt, als ungenstigster Fall angenommenda beide Wirkungs-
guersdnitte idertisch sind. Wie insbesonderedie Messungendeslonisationsquershnittes
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Abbildung 6.20: Erwartete Strahlintensitatsverlusteals Funktion der Emittanz bei 1 s Spei-
cherzeitund denin Takelle 6.6 aufgetihrten Parameternfur Ar** (Quadrate), Kr** (Qua-
drate) und Xe** (Rauten) (Diehl et al., 2001). Als maximale transversaleRelativenegie
wurde Enax = 5KT angenommen.

von Xe** zeigen,ist diese Annahme nicht notwendigerveise geretitfertigt. Insbesondere
zeigensidh, wie oben diskutiert, auch starke Unterschiede in der Abhangigkeit von der
Relativgestwindigkeit zwisden den Wirkungsquerstinitten fer lonisation und Elektro-
nertransfer.

Die von Diehl et al. berehneten Verluste fur Ar#*, Kr4* und Xe** als Funktion der
Emittanz sind in Abbildung 6.20 dargestellt. Als Beretnungsgrundlagewurde dabei ein
hypothetischer 100 Tm Speicherring mit einem Radius von 127 m angenommenDie re-
levanten Parameter sind in Tabelle 6.6 angegelen. Fur Ar* und Kr* nimmt der zu
erwartende Verlust mit der Emittanz ab. Diesist auf die Energieunablngigkeit desgemes-
senenlonisationsquershnittes und die relativ sthwache Energieablangigkeit desElektro-
nertransferquersanitts zureckzufehren. Bei Xe** kann ein leichter Anstieg desVerlustes
mit der Emittanz erwartet werden, der vom starken Anstieg des lonisationsquershnittes
mit der Relativgestwindigkeit kommt.

NeuereUntersucungenvon I. Hofmann (personliche Mitteilung) mittels Monte-Carlo
Simulationen fehrten zu einerNaherungdesRatenkoe zien ten, weldhe neben demVerlust-
guerstnitt nur die mittlere Relativgestiwindigkeit erthalt. Dazu wird der experimertelle
Verlustquersainitt nadch Gleichung 6.11 durch ein Polynom 2. Ordnung angerahert:

= ot Vet 2Vrze| (621)
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lon Bi*
kinetische Energie Eyin 127 MeV/u
Anzahl der lonen Ny 8 10w

mittlere Emittanz ms 12 10 ® mrad
Betatron-OszillationenQ 12

Ringradius R 127 m
Speidherzeit 1ls
Bunching Faktor 0.5

Tabelle 6.6: Parameter fur einen hypothetischen100 Tm Speicherring.

Mit einer mittleren Relativgestwindigkeit v, s von
S

1
Vims = E C rms% (622)

erhalt man dann als Naherungferr den Ratenkoe zien ten

Die sich in dieser Naherung ergetenden Verluste fur den hypothetischen 100 Tm Spei-
cherring sind in Abbildung 6.21 (Brauning et al., 2002) als Funktion der Strahlenergie
dargestellt. Fur die Recinungen mit Pb*" und Bi** wurden nur die Elektronertransfer-
guerstnitte berudksidhtigt. Vergleicit man mit denentspredhendenRedinungenvon Diehl
et al. in Abbildung 6.20, so erkenrt man, da die zu erwartenden Verluste systematist
geringer sind. Ferner ergibt sich in dieser Naherung ein geringererVerlust von Kr#* im
Vergleih zu Ar** . Im Falle der Naherungauf Basis einer Strahltemperatur hingegensind
die Verhaltnisse bei diesenbeiden lonen genauumgelehrt. Der Grund liegt in der un-
terschiedlichen Wichtung der Relativgestwindigkeiten. Bei der Naherungauf Basis einer
Strahltemperatur werdendurch die Maxwell-Verteilung auch niedrige Relativges@windig-
keiten mit berucksidhtigt, bei denender Verlustquerstinitt von Ar#* aufgrund der starken
Gestwindigkeitsabhangigkeit geringerist als der von Kr#* . Diesist nicht der Fall bei der
obigenNaherung,wo nur der Wirkungsquersanitt bei der mittleren Relativgestwindig-
keit von Bedeutungist.

Eine exakte Berednung von Verlustenin Speicherringen (und Besdileunigern) weirde,
bei genauerKenntnis der relevanten Wirkungsquersanitte, einegenaueKenntnis der orts-
abhangigenDichte- und Gesd&windigkeitsverteilung im Strahl ertlang desgesanten Ringes
unter Berecksichtigung aller ionenoptisher Elemerte notwendig maden. Prinzipiell mag
dies z.B. durch Monte-Carlo Simulation realisierbar sein, doch ist der netige Rechenauf-
wand noch zu hoch. Dennoch erlauben die hier vorgestellten Naherungenzumindest eine
Absdcatzung der Gre enordnung der zu erwartenden Verluste. Viel entscheidenderist die
Kenntnis der Abhangigkeit desWirkungsquersanitts von der Relativgestiwindigkeit. Wie
gezeigt,hat dieseeinenenscheidendenEin uss z.B. auf die Frage,welche Emittanz im Hin-
blick auf Verluste am geinstigstenist. Sollten in Zukunft Bestleuniger mit noch heheren
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Abbildung 6.21: Erwartete Strahlintensitatsverlusteals Funktion der Strahlenegie bei 1 s
Speicherzeitund denin Talelle 6.6 aufgetihrten Parametern (Br auning et al., 2002).

Strahlintensitaten fer, aufgrund der Raumladung, niedrig geladenelonen geplart werden,
so kann dies einenenscheidendenEin uss auf die Planung haben.

Es bleibt noch die Frage nach dem oben intensiv diskutierten Ein uss metastabiler
lonen o en. Immer mehr Besdileuniger werdendurch EZR-Quellen gesgist, wie z.B. der
Hochladungsinjektor (HLI) bei der GSI, Darmstadt. Damit treten aud hier metastabile
lonen auf, die bei Lebensdauernim Bereich von Millisekunden zumindestin der Anfangs-
phaseder Besdleunigung eine Rolle spielenwerden. Bei Speidherzeitenim Bereich von
einer Sekundeund mehr hingegen,werden alle metastabilen lonen bereits zerfallen sein.
Da aber metastabile lonen zu einer Erhehung der Wirkungsquerstinitte geradebei nied-
rigen Relativgestwindigkeiten fehren, kennen die oben vorgestellten gemessenematen
zumindestzur Absdhatzung einer oberenGrenzefur Intensitatsverluste verwendetwerden.
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Kapitel 7
Ausblic k

Wenn ein Forschereine Formel entwickelthat, die innerhalb einesbestimmten
Bereichesein vollstandige Bescheibung der Phanomenegibt, so mag er voll
Genugtuungsein. Ware es da nicht richtiger, wenn er sagenwerde: "So ein
Pech, auf dieseWeise kann ich uber die Natur nichts mehr heraus nden."

Sir Arth ur Eddington?

Obwohl die hier vorgestellten Experimerte sicherlich einige wichtige Fragenund Pro-
blemeder atomaren,und molekularen,Sto physik lesenkonnten, warten noch viele weitere
Probleme auf ihre Lesung. Einige lassensich vielleicht mit geringfigigen Verbesserungen
gegenvartig vorhandenerexperimenteller Anlagen lesen.Andere wiederum werden vellig
neue experimertelle Methoden oder auch Bestleunigeranlagenverlangen, wie z.B. das
noch weitgehendunerforstite Gebiet der atomaren Sto physik mit Antiprotonen. So gibt
esderzeit ein starkes Interesseam Bau einesAntiprotonen-Speicherings im Rahmen des
geplarten Ausbausder Gesellshaft fur Sthwerionenforsbung zur Untersuchung atomphy-
sikalisther Prozessam Sto mit Antiprotonen.

Aber auch die Meglichkeiten der in den vorangegangeneriKapiteln vorgestellten Me-
thoden sind bei weitem noch nicht ausgesieepft. Wie der Vergleidhh von Redinungen auf
Grundlage der Basis Generator Methode mit experimertellen Messungenzum Ladungs-
transfer in Quasi-Einelektronensystemer{Kapitel 3.3) gezeigthat, kann es, auch wenn
viele Sto systeme gut bestirieben werden, bei einzelnenFallen zu Abweichungen kom-
men, deren Verstandnis zur vollstandigen Bestreibung von Sto prozessendurchaus bei-
tragen wird. Die Untersucung von lon-lon-Ste en mit ihrer Meglichkeit, ertsprechend
den theoretisthen Annahmen geziehlt praparierte Sto systeme zur Verfegung zu stellen,
ist dabei von gro em Wert. Wie in Kapitel 3.2 diskutiert, sind H* + H und He** + He*
die bisher einzigenuntersuditen resonaten Einelektronerysteme. Rednungen existieren
jedoch aud fur dasSystemLi®* + Li?*. Derenexperimertelle &berprufung z.B. wird eines
der nachsten Experimerte am Giessenetdon-lon-Experimert sein(A. Thei, private Mit-
teilung). Neben den totalen Wirkungsquersbnitten werden zukeinftige Experimerte sich

Lzitiert 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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verstarkt aud auf di erentielle Wirkungsquerstinitte konzerrieren, da dieseeineweset-

lich strengeretberprefung der Theorienergelen. Erste winkeldi erentielle Untersudiungen
konnten dabei sdhon am Giessenerlon-lon-Experimert durchgetihrt werden (Kr eidener,
1992; Pfei er et al., 1995;Krudeneret al., 1997;von Diemar, 1998). Neben winkeldi e-

rertiellen Wirkungsquersainitten sind dabei audh zustandsselektie Wirkungsquersénitte

beim Ladungstransferin nicht-resonarten Sto systemenvon gro er Bedeutung. Wie die
Diskussionin Kapitel 3.3 gezeigthat, gibt eshier deutliche Untersdiedein den einzelnen
theoretisthhen Besdireibungen beziglich der Hau gk eit bestimnter Endzust®nde, obwohl
die absoluten Wirkungsquerstnitte zum Teil ubereinstimmen. Die Realisierbarleit, den
Endzustand beim Ladungstransferin einemlon-lon-Sto experimert zu bestimmen, konn-
te bereits von Pfei er et al. (1999) gezeigtwerden.

Auch bei schweren lonen mit vielen Elektronen bestet ein Bedarf, die Untersudung
von ladung®nderndenlon-lon-Ste en auszudehnenDa geradebei den hier betrachteten
niedrigenEnergiendie theoretisde Besdireibung scwierig ist, ist man bei der Anwendung
in verwandten Gebietenwie der Plasmaplysik bei vielen Rechnungen auf experimertelle
Daten angewiesenwenn lon-lon-Ste e berecksichtigt werden meissen.Hierbei stellen sich
vor allem drei Probleme. Erstensist die Frage zu beartworten, bis zu welchem Ladungs-
zustandin Plasmenoder denin Kapitel 6 diskutierten Besdleunigernund Speicherringen
eiberhaupt ladungsnderndelon-lon-Ste e von Bedeutungsind. Dies erfordert eine syste-
matische Ausdehrung der Messungenauf hehere Ladungszusande. Mit modernen EZR-
Quellensollten Experimerte mit Ladungszusandenbis q= 7{8 durchausrealisierbarsein.
Zweitenszeigendie erstenUntersuchungen,da aud bei mehrfad geladenerionendie lo-
nisation im Sto nicht unbedingt vernadlassigbarist. Die bisher vorhandenenDaten sind
aber noch mit gro en Unsicherheiten behaftet aufgrund der experimertellen Probleme.
Hier sind systematistie und detailliertere Untersudungen netig. Drittens ist dasProblem
der metastabilenlonen zu lesen.Zwar kann man audh heute shon in Fallen und Speicher-
ringen lonenim Grundzustanderhalten (sieheaud die Diskussionin den Kapiteln 2.1und
6.1.2), jedoch sind die Strahlintensitaten derzeit nicht ausreidiend fer ein crossel-beams
Experiment. Sdlie lic h ist audh die Ausweitung der Experimerte zu heherenSto energien
weinsdensvert, um den Uberlapp mit dem Gelltigk eitsbereidcy von Redinungen auf Basis
der Sterungstheoriezu verbessern.

Untersuchungenzu lon-lon-Ste en mit molekularenlonen stehenerst am Anfang. Wie
die Diskussiondes Sto systemsHe?* + H, / Dj in Kapitel 4.2 deutlich zeigte, ist selbst
die Besdireibung einessoeinfachen Systemsmit nur einemElektron und drei Kernen nicht
einfadh. Hier sind savohl auf experimerteller als audh auf theoretisder Seite weitere An-
strengungennetig, um zu einer konsisterten Besdreibung des Sto prozesseszu kommen.

Deutlich mehr Experimerte mit Molekelen wurden bereits mit der Cold Target Re-
coil lon Momentum Spectrosopy (COLTRIMS) durchgefihrt. Wie am Beispiel desHeH"
Molekellions demonstriert wurde, erlaubt sie einen Zugang zur elektronishen und geome-
trischen Struktur des Molekels. Die erreichbare hohe Au esung dieser Methode wird es
auch ermeglichen, die Fragenad der Kopplung zwisten der Elektronerbewegungund der
Kernbewegungim Molekel zu untersuchen. Mit modernen Multihit-Detektoren ist auc
das Studium der Fragmertation komplexer Molekelle wie Cgo oder biologisd relevanter
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Molekele meglich. Hierbei erhalt man nicht nur Informationen wber Masseund Ladung
der Fragmerte wie bei einemreinen Flugzeitspektrometer, sondernauch Daten eber die
kinetische Energie der einzelnenFragmente und ihre Winkelverteilung. Dies erlaubt ein
detailliertes Studium desFragmenationsprozesses.

Die Photoionisation von Atomen und Molekellen mittels Syndrotronstrahlung ist ein
stnell wachsendesGebiet wissenshaftlicher Untersucdungen (Scmidt, 1997),zu demdie
Anwendungvon COLTRIMS wesettlic he Beitrageliefert. Von diesenkonnten im Rahmen
dieserArbeit lediglich zwei Beispielediskutiert werden. Die Photodoppelionisationvon D,
hat deutlich den Ein uss der molekularen Achse auf die Emission der Photoelektronen
gezeigt. Dies ist nicht nur bei der Photodoppelionisation sondernaud bei der Einfach-
ionisation der Fall, bei der sich eine Diraktion der Welle des Photoelektrons an dem
Vielzertren-Potential zeigt. Abbildung 7.1 zeigt dies am Beipiel von Ethylen (C,H,) bei
der Photoionisation der K-Schale einesder beidenKohlensto atome (Osipov et al., 2003).
DieseDi raktion ist einesensitive Sondeferr die molekulare Struktur und dasVielzertren-
Potential (Landerset al., 2001).Die Orientierung desMolekells bei diesenMessungerergibt
sich durch Nadchweisder Fragmerte nad erfolgtem Auger-Zerfall. Insgesanh handelt essich
somit um einen Dreistufen-ProzessEmissiondesPhotoelektrons, Auger-Zerfall und Frag-
mertation. Bedingungist dabei die Unabhangigkeit dieserProzessaund die Geulltigkeit der
axial recoil approximation (Zare, 1972).Vollstandige Experimerte mittels COLTRIMS mit
dem zeitaufgebsten Nachweis aller Teilchenim Endzustand,d.h. z.B. auch dem sehrkurz-
en Zeituntersdhied zwishen EmissiondesPhotoelektronsund dem Auger-Zerfall, konnten
zum ersten Mal Einblicke in die innermolekulare Dynamik geben und zwar nicht nur
beziglich der Kernbewegung,sondernaud desviel schnellerenRearrangemets der Elek-
tronen (Weber et al., 2001a).

Neben den hier vorgestelltenUntersuchungen zur Photodoppelionisation mit linear po-
larisiertem Licht, sind auch Experimerte mit zirkular polarisierten Photonenvon gro em
InteresseDa der Helium-Grundzustandspharisch symmetrisd ist, stellt sich die Frage,wie
sich die Helizitat desPhotons auf den Drei-Teilchen-Endzustandauswirkt. Ferr die Photo-
absorptionvon magnetistien Substanzeroder chiralen Molekellen zum Beispielist bekannt,
da die Wirkungsquersanitte stark von der Helizitat abhangen(Scenhenseund Holmes,
1996). Diese Abhangigkeit wird aud als zirkularer Dichroismus bezeitinet. Berakdar et
al. (Berakdar und Klar, 1992; Berakdar et al., 1993) sagten als erste auch einen zirku-
laren Dichroismus fur die Photodoppelionisation von Helium voraus. Ihre theoretisdhen
Vorhersagenwurden zuerst besttigt durch Viefhaus et al. (1996b) und, unter Verwen-
dung der COLTRIMS Methode, von Mergel et al. (1998) und Achler et al. (2001). Diese
Untersudchungen stehen jedoch erst in ihren Anfangen. Das Studium der photonenindu-
zierten Fragmeriation geradechiraler Molekele unter vollstandigemNadchweis der Impulse
aller Elektronen und Fragmerte im Kontinuum wird hier neueEinblicke in die molekulare
Struktur und Dynamik geben.

Die Entwicklung leistungsstarler Laser mit Fento-SekundenPulslangein den letzten
10{15 Jahren erlaubt heute das Studium der Doppelionisation durch viele Photonen mit
der gleichen Prazision. Wie Abbildung 7.2 darstellt, zeigt die Impulsverteilung der He?*
Recksto ionen durchaus gro e Ahnlichkeiten zwisden der Doppelionisation im Laserfeld
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Abbildung 7.1: Winkelverteilung des Photcelektrons bei K-Schalen lonisation von C,H,4
durch linear polarisiertes Licht von 302 eV Energie. Die Orientierung des Molekuls
beziglich der Polarisationsachseist rechts gezeigt.Bild aus Osipov et al. (2003).

und der Doppelionisationdurch ein einzelnesPhoton. Allerdings sind die Medhanismenet-
was anders.Wie in Kapitel 3.1 diskutiert wurde, re ektiert bei der Photodoppelionisation
durch ein einzelnesPhoton die Impulsverteilung der Recksto ionen die Dip olcharakteristik
desAbsorptionsprozessedm Falle der Doppelionisationdurch viele Photonenhingegener-
gibt sich die Impulsverteilung durch Besdleunigungdeslonsim starken elektrischen Feld,
welchesvom Laserpulserzeugtwird. Dieslegt esnahe, den lonisationsprozessvenigerals
Wedselwirkung mit diskreten Photonenzu betrachten, als vielmehr mit einemklassistien
elektristhen Feld bei Feldstarkenim Bereich 3 10 V/m. Die Feldstarke, weldhe dasElek-
tron im Wassersto atom aufgrund desKernpotertials spert, liegt mit etwa 5 10 V/m

in der gleidhen Gre enordnung. Eine der wesetlichsten Fragen, die sich dabei stellt, ist,
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Abbildung 7.2: Impulsverteilung der He** lonen fur Doppelionisation durch ein Photon
(links) bei 99 eV Photonenenegie und im Laserfeld(rechts) eines6:6 10'* W/cm? La-
serpulsesmit 220 fs Dauer und 800 nm Wellenlange (1.5 eV Photonenenegie). Bild aus
Weler et al. (2001b).

ob der Doppelionisationsprozessequetiell oder nicht-sequetiell verlauft (Derner et al.,
2002).Experimerte zur lonisation und Fragmertation von Atomen und Molekelen in star-
ken Laserfeldernhabenin denletzten zwei bis drei Jahrenstark zugenommenim Vergleih
zu Untersuchungen mit einzelnenPhotonen sind sie jedoch noch im Anfangsstadium. So
gibt esbis jetzt noch keinevollstandigenDaten, wo die kompletten Impulse beider Elektro-
nenim Kontinuum mit 4 Raunmwinkel 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
Prozessaler Doppelionisationdurch ein bzw. viele Photonennur die Grenzfalle. Das weite
Gebiet der Doppelionisation durch zwei oder wenigePhotonenist noch vellig unerforsdit.
Derartige Experimerte werdendurch die Entwicklung desFreien-Elektronen-Lasersn Zu-
kunft meglich werden.

Die atomare Sto physik ist sicherlich ein Teilgebiet der Physik mit langer Tradition.
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Zu sagen,sie seiin die Jahre gelommenist jedoch sicherlich falsth. Getragendurch die
stete Weiterertwicklung der experimertellen Methoden erlaubt sie immer detailliertere
Studien der fundamernalsten Prozessen der Wedselwirkungvon Atomen, Molekellen und
Photonen. Soist sieauch heute noch ein Gebietlebhafter Forschung und wird esnoch uber
Jahre hinweg sein.



Anhang A

Atomare Einheiten

Im Rahmen dieser Arbeit werden im Allgemeinen atomare Einheiten verwendet. Aus-
nahmen stellen lediglich Energie und Wirkungsquersanitt dar. Fer die Energiewird die
eiblichere Einheit des Elektronenvolts (eV) verwendet und der Wirkungsquersénitt wird
in cn? angegelen. Im Systematomarer Einheiten gilt insbesondere

Pland'schesWirkungsquartum h=2 (h= 1)

Elektronenmasse me=1

Elektronenladung e=1

Lichtgesdwindigkeit c= la.u. = 137.036a.u.
o=1/4 a.u.

0o=4 | =4 Z?2au.

Damit ergelensich folgendeUmredinungsfaktorenvon atomarenEinheitenin Sl Einheiten:

Lange
Gesawindigkeit
Zeit

Masse

Ladung

Energie

Impuls

Drehimpuls

52918 10 “''m

Bohr-Radiusdese im n=1 ZustanddesH-Atoms

2:1872 10° m/s

Bohr-Geschwindigkeitdese im n=1 Zustand desH-Atoms
2419 101Ys

Quotient aus Bohr-Radius und Bohr-Geschwindigkeit
9:1095 10 3! kg

Elektronenmasse

1:6022 10 1°C

Betrag der Elektronenladung

4:3577 10 ]

27.2eV

Doprelteslonisationspotential vom Wassersto grundzustand
1:9929 10 *kgm st

Impuls desElektronsim n=1 Zustand desH-Atoms

1:0546 10 3 Js

PlanckschesNirkungsquantum(geteilt durch 2 )
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anderenbeteiligten Mitgliedern der Atomphysikgruppe. Einenbesondererbank scdulde ich
auch der ESR-Mannsataft, insbesondereDr. B. Franzke, Dr. M. Sted&k und Dr. K. Bedert,
ohne deren Unterstetzung die Experimerte mit abgebremstenlonen nicht durchfehrbar
gewesenwaren.

Der Alexandervon Humboldt Stiftung dankeich fur die Gewahrung einesFeocdor-Lynen
Stipendiums, welches mir den zwei-jahrigen Aufenthalt am Lawrence Berkeley National
Lab. savie einen spateren ein-monatigenForscungsaufethalt an der Kansas State Uni-
versity ermeglichte.

Nicht zuletzt danke ich meinerEhefrau, Dr. A. Brauning-Demian,fer ihre vorbehaltlose
Unterstetzung auf allen Gebieten.



