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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Elektronenemission aus langsamen He?'-He-Sto8en,
d.h. bei Stoflenergien unterhalb von 25 keV /u, experimentell untersucht. Dabei wird
auf den Vergleich der Einfachionisation (He’™ + He — He*" + He™ + ™) mit der
Transferionisation (He’t + He — He™ + He®" + e~) besonderes Gewicht gelegt.

Die hier verwendete Meftechnik ist von verschiedenen Arbeitsgruppen in den
letzten Jahren entwickelt worden und unter dem Schlagwort COLTRIMS (Cold
Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy) [1, 2, 3] in der Literatur zu finden.
Bei COLTRIMS werden die bei einer Reaktion in einem kalten Gastarget gebildeten
Ionen in einem schwachen elektrischen Feld abgesaugt. Durch den ortsaufgelosten
Nachweis und die Messung der Flugzeit von der Targetzone bis zum Detektor kann
die Anfangsbedingung der Bewegung im Feld, d.h. der Vektor des auf das Targetatom
iibertragenen Impulses, berechnet werden. Diese Methode kommt ohne Blenden aus,
so daf} im relevanten Teil des Phasenraumes 47 Raumwinkel erreicht werden. Der
Nachweis des Elektrons erfolgt nach demselben Prinzip, jedoch st68t man dabei an
die Grenzen der Flugzeitauflosung. Deshalb wurden in allen fritheren Experimenten
zu dhnlichen Reaktionen [4, 5, 6, 7, 8, 9] nur zwei der drei Impulskomponenten des
Elektrons bestimmt. Die Konzipierung eines Spektrometers, welches in der Lage ist,
den relevanten Phasenraum liickenlos zu erfassen und dabei alle drei Impulskom-
ponenten der Elektronen zu bestimmen, war der wesentliche Teil der apparativen
Entwicklung. Das durchgefiihrte Experiment ist nicht nur kinematisch vollsténdig,
sondern erlaubt durch Anwendung des Energieerhaltungssatzes auch die Bestim-
mung der Schale, in der das Elektron im Endzustand gebunden ist. Die beiden
oben genannten Reaktionen kénnen somit getrennt nach Ereignissen mit und ohne
Anregung untersucht werden, d.h., es wurden gleichzeitig vier verschiedene Ionisa-
tionskanile vermessen.

Fiir den Ionisationsmechanismus bei Stéflen mit einer Projektilgeschwindigkeit
unterhalb der klassischen Bahngeschwindigkeit der Elektronen hat sich in den letzten
Jahren der Begriff ” Sattelpunkt”-Prozefl durchgesetzt [10]. Quantenmechanische Be-
schreibungen fiir Einelektronensysteme, wie das Stoflsystem p+H, wurden u.a. mit
der semiklassischen Gekoppelte-Kanile-Methode [11] in einem speziellen Basissatz
[12, 13] und der ”Hidden-Crossings”-Theorie [14, 15] gegeben. Beide Modelle be-
schreiben das System aus Projektil und Target als Quasimolekiil. Sie sind lediglich
in der Lage, die groben Strukturen in den Spektren zu erkldren.

Das gewihlte Stosystem He?" +He, welches zwei Elektronen besitzt, erlaubt die
Untersuchung von Korrelationseffekten. Die Messungen haben ergeben, daf§ die Im-
pulsverteilung des emittierten Elektrons stark davon abhédngt, wo und in welchem
Bindungszustand das zweite Elektron nachgewiesen wird. Die gleiche Kernladung
von Projektil und Target bedingt, dafl alle Eigenzustinde des gebildeten Quasimo-
lekiils die Symmetrie des Hamiltonoperators gegeniiber Raumspiegelung besitzen,
und durch diese Spiegeloperation gehen die Endzustinde der Transferionisation und
der Einfachionisation ineinander iiber. Durch die gleichzeitige Messung der differen-
tiellen Wirkungsquerschnitte der verschiedenen Reaktionskanile und deren Vergleich
erhilt man Einblick in die zugrundeliegenden Prozesse.
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Kapitel 1

Einleitung

Der Mensch bestimmt durch sein Handeln die Zukunft.

Die Quantenmechanik widerspricht dieser Aussage. Auch wenn es prinzipiell
unmoglich ist, den Anfangszustand eines Systems genau zu bestimmen, so existiert
dieser doch in der theoretischen Beschreibung. Da aus dem aktuellen Zustand eines
abgeschlossenen Systems, und auch unsere Welt ist ein solches, der Zustand zu jedem
spiteren Zeitpunkt hervorgeht, wire damit die Zukunft bereits vorbestimmt. Auch
wenn Ereignisse der Zukunft nicht vorherzusehen sind, d.h., diese nicht berechnet
werden kénnen, so wiirden sie dennoch bereits jetzt festliegen. Dem Menschen bliebe
nichts anderes iibrig, als sich dem Schicksal zu ergeben. Glaubt man, dafl ein solches
Weltbild falsch ist, so mufl man dies im Prinzip auch fiir die physikalischen Theorien
in bezug auf entsprechende Systeme annehmen.

Dies alleine ist jedoch kein prinzipielles Problem, denn jede Theorie hat einen ein-
geschrinkten Giiltigkeitsbereich, und es ist wichtig, diesen zu kennen. Bei der klassi-
schen Mechanik z.B. weifl man, dafi sie falsche Ergebnisse liefert, wenn die Geschwin-
digkeiten von Teilchen in den Bereich der Vakuumlichtgeschwindigkeit kommen oder
das Produkt aus Ort und Impuls nicht viel gréfer als £ ist. Bei der Quantenmechanik
ist jedoch der Giiltigkeitsbereich nicht klar begrenzt. Damit ist nicht gemeint, daf§
z.B. zur Beschreibung bestimmter Reaktionen die Quantisierung des elektromagne-
tischen Feldes notig ist oder die relativistische Formulierung der Quantenmechanik
verwendet werden muf, und somit die Schrédingergleichung nicht anwendbar ist.
Das Problem liegt vielmehr darin, dafl auch fiir relativ einfache Coulomb-Systeme,
bei denen man davon ausgeht, daffl man die Gleichungen, die es beschreiben, kennt,
diese nur mit teilweise einschneidenden Nédherungen gelost werden konnen. Wird ein
experimenteller Befund mit einer solchen Rechnung nicht reproduziert, kann man
somit nicht entscheiden, ob das untersuchte System nicht in den Giiltigkeitsbereich
der Quantenmechanik fillt oder ob die Ndherungen das Ergebnis verfilscht haben.

Die Unlosbarkeit der quantenmechanischen Gleichungen von verschiedenen Sy-
stemen kann auf die zwei folgenden Griinde zuriickgefiihrt werden: zum einen auf
die Kopplung von Freiheitsgraden des Systems und zum anderen auf eine explizite
und nichtperiodische Zeitabhéngigkeit.

Bei Systemen, die gut beschrieben werden, konnen meist solche Koordinaten de-
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finiert werden, bei denen die Bewegungen in den verschiedenen Freiheitsgraden des
Systems weitgehend entkoppelt sind, d.h. getrennt berechnet werden konnen. Bei
einem abgeschlossenen System, wie z.B. dem Wasserstoff-Atom mit zwei Teilchen,
ist die Schwerpunktbewegung unabhingig von der Relativbewegung. In Kugelko-
ordinaten konnen zusétzlich noch Radial- und Winkelanteil der Relativbewegung
separiert werden. Damit wird dieses System mit geringfiigigen Ndherungen analy-
tisch berechenbar.

Auch Systeme mit sehr vielen Teilchen kénnen berechnet werden, wenn sie sich
in viele unabhéngige Einteilchenprobleme zerlegen lassen. Ein Beispiel dafiir sind
die elektrischen Eigenschaften von Halbleitern, wo die relevanten Zusténde in den
Bindern makroskopische Ausdehnung haben, und sich somit zwei Elektronen in
verschiedenen Zustdnden nicht wesentlich beeinflussen. Bei dem Uran-Atom ist die
Situation etwas anders, dort bewegen sich die Elektronen dicht zusammen in einer
Art Wolke. Trotzdem ist die Elektron-Kern-Wechselwirkung aufgrund der hohen
Kernladung viel stérker als die zwischen zwei bestimmten Elektronen. Der Einfluf}
aller anderen Elektronen auf ein bestimmtes kann deshalb durch eine Raumladung
um den Kern beschrieben werden. Auch der elektronische Zustand im Uran ergibt
sich deshalb in guter Naherung aus Einteilchenzustinden, die jedoch in einem durch
die Raumladung abgeschirmten Kernpotential berechnet werden miissen.

Bei einem Atom mit wenigen Elektronen und kleiner Kernladung, wie z.B. dem
Helium-Atom, ist eine solche Beschreibung dagegen unzureichend. Trotzdem kénnen
Eigenschaften dieses Dreiteilchen-Systems sehr genau berechnet werden. So wird
beispielsweise die Bindungsenergie des Grundzustandes auf 16 Stellen genau wie-
dergegeben. Dies ist jedoch nur moglich, weil es sich dabei um ein statisches System
handelt, und es wird nicht das Problem gel6st, wie sich ein bestimmter Dreiteilchen-
Zustand mit der Zeit entwickelt. Die zur Berechnung der Bindungsenergie verwende-
ten Variationsverfahren bauen auf der trivialen Tatsache auf, daf es keinen Zustand
gibt, der stérker gebunden ist als der Grundzustand. Man mufl somit nur ausrei-
chend lange verschiedene Zustinde testen: Von diesen ist derjenige der beste, der
die grofite Bindungsenergie hat.

Damit ist man auf einen weiteren Grund fiir die praktische Unlésbarkeit von
quantenmechanischen Systemen gestoflen, ndmlich die Zeitabhéngigkeit. Ein weite-
res Dreiteilchen-Problem, dessen zu losende Gleichungen genau die gleiche Struktur
haben wie die des Helium-Atoms, ist das System aus zwei Protonen und einem Elek-
tron. Wenn diese Teilchen ein Hy -Molekiil bilden, sind die statischen Eigenschaften
des Systems noch berechenbar!. Bei einem p-H-Sto8 wird jedoch diesem System
durch die Bewegung des Projektils eine Zeitabhéngigkeit aufgeprégt, so daf eine
dynamische Beschreibung notwendig ist.

Auch Einelektronen-Prozesse in Ion-Atom-Stof8en sind theoretisch noch gut zu
behandeln, wenn sie so schnell sind, daf keine Zwischenzusténde beriicksichtigt wer-
den miissen, d.h., die Dynamik auf einen einzigen Schritt reduziert werden kann,
und somit Storungsrechnung in erster Ordnung eine gute Naherung darstellt. Wenn

! Einen Vergleich der Bindungsenergien gebundener Zustéinde der Systeme p+e +p
(HJ) und e~ +p+e~ (H) findet man in [16].



die Elektronen gebunden bleiben, d.h., der elektronische Zustand sich im Bereich der
stationdren Zustdnde bewegt, sind auch fiir langsame Sto8e theoretische Beschrei-
bungen erfolgreich. Es gibt jedoch auch in langsamen Stéflen, bei denen die Ge-
schwindigkeit der Kerne in der Groflenordnung der klassischen Elektronengeschwin-
digkeit im Wasserstoff liegt, eine kleine Wahrscheinlichkeit fiir die Emission von
Elektronen in das Kontinuum. Die differentiellen Wirkungsquerschnitte solcher Pro-
zesse konnten bis jetzt nur sehr grob berechnet werden.

Es stellt sich die Frage, welche Voraussetzungen erfiillt sein miissen, um ein
Coulomb-System quantenmechanisch erfolgreich beschreiben zu kénnen: Wie viele
gekoppelte Freiheitsgrade darf ein System besitzen? In wie vielen dieser Freiheitsgra-
de darf eine explizite Zeitabhéingigkeit vorliegen? Wie viele Freiheitsgrade diirfen an
der Entwicklung eines Systems beteiligt sein, die nicht als ” Springen” zwischen stati-
ondren Zustinden verstanden werden kann, sondern durch das Kontinuum verlauft?

Die Grenze, die bei der Losung der Gleichungen durch die mathematischen Pro-
bleme gesetzt ist, wird sich in den kommenden Jahren immer weiter verschieben,
nicht zuletzt durch die schnell steigende Leistungsfihigkeit der Computer. Ich bin
jedoch davon iiberzeugt, dafl es eine weitere Grenze gibt, ab der die quantenmecha-
nische Beschreibung prinzipiell nicht mehr giiltig ist, denn die Welt verhélt sich nicht
deterministisch. Wo konnte diese zweite Grenze liegen, und was kommt dahinter?
Ist das Wunder des Lebens mit physikalischen Methoden iiberhaupt zu verstehen?

Die Grenze konnte schon bei einem Zweiteilchen-Problem mit expliziter
Zeitabhéngigkeit, bei dem sich ein Teil der Freiheitsgrade im Bereich des Konti-
nuums entwickelt, iiberschritten sein. Um diese Vermutung zu bestéitigen oder zu
verwerfen, mufl man zwei Dinge tun: Erstens mufl man die Natur so genau wie
moglich beobachten, und zweitens mufl man versuchen, die quantenmechanischen
Gleichungen eines solchen Systems so genau wie moglich zu losen. Jeder Punkt fiir
sich ist eine Aufgabe, die nur noch von wenigen darauf spezialisierten Gruppen be-
handelt werden kann.

Wenn man die Giltigkeit oder zumindest die Anwendbarkeit der heutigen For-
mulierung der Quantenmechanik fiir bestimmte Systeme in Frage stellt, so soll dies
nicht die bis jetzt erzielten Erfolge schmdlern. Daf die quantenmechanischen Glei-
chungen tberhaupt eine Beschreibung von Dynamik zulassen, ist insofern erstaun-
lich, als die experimentellen Befunde, die bei der Entwicklung der Quantenmechanik
mm Vordergrund standen, keine dynamische Beschreibung erforderten. Wesentliches
Ziel war u.a. die Erklirung von Figenschaften der Atome, wie z.B. die beobachte-
ten Spektrallinien. Der Ubergang zwischen zwei Bindungszustinden kann natirlich
nicht statisch beschrieben werden, doch ist die beobachtete Eigenschaft, ndmlich die
Farbe des emittierten Lichtes bzw. die Bindungsenergie der stationdren Zustinde,
unabhingig von der Dynamik des Ubergangs zwischen zwei Zustinden. Ein anderer
wichtiger Schritt bei der Entwicklung der Quantenmechanik war die Formulierung
des Planckschen Strahlungsgesetzes, das die spektrale Energiedichte der Hohlraum-
strahlung angibt. Bei der Ableitung dieses Gesetzes werden Schwingungsmoden, d.h.
stationdre Lésungen der Mazwellgleichungen, betrachtet, die nur quantisiert Ener-
gie aufnehmen kionnen. Die Energietibertragung zwischen der thermischen Bewegung
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der Winde des Hohlraumes und dem elektromagnetischen Feld, also der zugrunde
liegende dynamische Vorgang, spielt bei der Ableitung dieses Gesetzes jedoch keine
Rolle.

Zur Berechnung dynamischer Systeme ist es zumindest notwendig, den Anfangs-
zustand, der normalerweise stationér ist, richtig zu beschreiben. Nun ist dabei nicht
nur wichtig, dafl die Bindungsenergie oder andere statische Grofien richtig wiederge-
geben werden, sondern es miissen auch andere Eigenschaften des Zustandes stimmen.
Beim Grundzustand von Helium kann es fiir einen Prozefl z.B. wichtig sein, wie die
Verteilung der Impulsdifferenz zwischen den Elektronen ist oder unter welchem Win-
kel, vom Kern aus gemessen, sich die Elektronen am wahrscheinlichsten authalten.
Abweichungen solcher Verteilungen von dem, was man im Einteilchenbild mit einem
angepafiten Modellpotential berechnet, werden als Korrelation bezeichnet. Teilwei-
se werden solche Eigenschaften eines stationdren Zustandes auch als ”dynamische
Eigenschaften” bezeichnet, und es ist nicht klar, ob eine Ndherungslésung, die z.B.
die Bindungsenergie eines stationéren Zustandes genau berechnet, auch diese Eigen-
schaften gut beschreibt.

Um die "dynamischen Eigenschaften” eines stationdren Zustandes zu messen,
verwendet man am besten einen Prozef3, der einfach zu berechnen ist, also so schnell
verlauft, dafl er in Stérungstheorie niedriger Ordnung zu behandeln ist. Entspre-
chende Streuexperimente wurden mit Photonen, schnellen Elektronen und Ionen als
Projektile sowie verschiedenen atomaren Targets, meist Helium, durchgefiihrt. Ein
moglicher Prozef3, der bei einem schnellen Ion-Atom-Stof§ zur Elektronenemission
aus dem Target fiihrt, ist der ”Binary-Encounter”-Mechanismus. Die Wechselwir-
kung wird dabei wie beim Billardstof} als ein punktuelles Ereignis aufgefafit, d.h.,
man beriicksichtigt keine Ionisation iiber Zwischenzustinde, und auch die Bindung
des Elektrons an das Target wihrend des Stofiprozesses wird vernachléissigt.

Der ”Shake oftf”-Prozef tritt auf, wenn ein Elektron schnell aus dem Target
entfernt wurde. Der Zustand des oder der im Target verbleibenden Elektronen ist
nicht mehr Eigenzustand des neuen Systems und enthilt auch Anteile aus dem
Kontinuum. Fiir diese Anteile, die vor dem Stofl noch gebunden waren, sind die
inneren Freiheitsgrade in duflere {ibergegangen und damit mefibar.

Die Dynamik langsamer Ion-Atom-Stofle

In der Natur werden schnelle Teilchen nur durch Zerfille von radioaktiven Iso-
topen erzeugt oder treffen als kosmische Strahlung auf die Erde. Deshalb spielen
schnelle StoBe in unserem Alltag lediglich eine untergeordnete Rolle. Die Geschwin-
digkeiten chemischer und biologischer Prozesse sind dagegen durch die thermische
Bewegung der Atomkerne bestimmt. Die mittlere thermische Geschwindigkeit eines
Wasserstoff-Atoms bei Zimmertemperatur betrégt etwa 2000 m/s. Um eine Strecke
zuriickzulegen, die seinem Durchmesser entspricht, benotigt es somit ca. 50 ps. Das
ist etwa 600 mal langer als die klassische Umlaufzeit der Elektronen um den Kern.

Treffen zwei Wasserstoff-Atome aufeinander und bilden ein Hy-Molekiil, ist so-
mit nicht nur die Dynamik der Elektronen in den stationdren Zustdnden vor und



nach dem Stof} entscheidend, sondern die wihrend des gesamten Prozesses. Die Fra-
ge ist nun, wie man die Entwicklung eines Systems wihrend einer solchen Reaktion
beobachten kann. Dazu benétigt man einen zweiten Prozef, der die inneren Frei-
heitsgrade ”abfragt”, indem er sie auf mefibare Eigenschaften abbildet. Dies wird
durch eine Fragmentation erreicht, wenn die Emissionscharakteristik der Fragmen-
te von dem davor vorhandenen Zustand abhédngt. Aber wie soll man einen solchen
Prozef im richtigen Moment auslésen? Am giinstigsten wére es natiirlich, wenn das
System im richtigen Moment von selbst fragmentieren wiirde. Die Frage ist also,
ob es geeignete chemische Prozesse gibt, bei denen die chemische Verbindung sofort
fragmentiert.

Im Prinzip kann jeder Ion-Atom-Stofl bei Kerngeschwindigkeiten unterhalb der
klassischen Elektronengeschwindigkeit als ein solcher chemischer Prozefi aufgefafit
werden. Projektil und Target bilden, wihrend sie langsam aneinander vorbeifliegen,
ein Molekiil. Wenn die Energie, mit der die Kerne aufeinandertreffen, so hoch ist,
daf} sie nicht von inneren Freiheitsgraden aufgenommen werden kann, wird das Mo-
lekiil sofort wieder zerfallen. Neben der elastischen Streuung sind bei solchen Stéf3en
hauptsichlich die Prozesse von Bedeutung, bei denen ein oder mehrere Elektronen
zum anderen Kern transferiert werden.

Fiir das System aus einem He-Atom und einem He?'-Ion, das Gegenstand die-
ser Arbeit sein wird, wurde die elastische Streuung bei Kerngeschwindigkeiten, die
ca. 30 mal hoher als die mittlere thermische Geschwindigkeit waren, von Lam et
al [17] vermessen. Auch die Elektronentransferkanile bei diesem [18] und anderen
Stof3systemen sind seit vielen Jahren Gegenstand zahlreicher Arbeiten. Bei diesen
Reaktionen mit zwei freien Teilchen im Endzustand werden drei innere Freiheits-
grade des Molekiils, welches fiir kurze Zeit gebildet wird, auf kinematische Groflen
abgebildet: Dies sind die drei Vektorkomponenten, welche die Relativbewegung der
Fragmente beschreiben. Die Schwerpunktbewegung dagegen kann durch den Stof-
prozefl nicht beeinflufit werden.

Diese Relativbewegung ist zum Teil durch die Energieerhaltung bestimmt. Au-
erdem ist vor dem Stofl nur eine Raumrichtung, niamlich die, in der sich die Kerne
aufeinander zu bewegen, ausgezeichnet. Deshalb mufl das Meflergebnis fiir eine sol-
che Reaktion rotationssymmetrisch um diese Achse sein. Eine genaue Analyse (Ab-
schnitt 2.1) ergibt, dal man dieses durch eine eindimensionale Verteilung darstellen
kann. Aus einer solchen kann man natiirlich nur bedingt Informationen iiber die
Dynamik des Stofles gewinnen. Eine theoretische Beschreibung muf} jedoch die Be-
wegung der Teilchen, im Beispiel des He?T-He-Sto8es sind dies zwei Elektronen und
zwei Kerne mit insgesamt neun inneren und drei d&ufleren Freiheitsgraden, wihrend
des gesamten Stofes richtig wiedergeben. Ob sie dieses tatséchlich tut, ist nicht mit
Sicherheit zu entscheiden, wenn nur eine eindimensionale Verteilung mit dem Expe-
riment verglichen werden kann. Da jedoch fiir viele solcher Prozesse gute Uberein-
stimmung zwischen theoretischen und experimentellen Ergebnissen erzielt wurde, ist
hier sicherlich die Grenze, von der oben gesprochen wurde, noch nicht iiberschritten.

Die Méglichkeit fiir einen strengeren Test der theoretischen Beschreibung erhélt
man, wenn das System in mehr als zwei Bruchstiicke zerfillt, d.h., noch mehr innere



6 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Freiheitsgrade auf duflere und somit mefibare abgebildet werden. Bei einem lon-
Atom-Stofl heifit das, dal ein Elektron in das Kontinuum emittiert werden muf.
Dadurch, dafl im Endzustand nun drei zusétzliche Freiheitsgrade, ndmlich die des
emittierten Elektrons, nicht stationdr sind, hat man sich in Richtung der Grenze
bewegt, wo die Quantenmechanik keine vollstdndige Beschreibung mehr liefert.

Elektronenemission in Ion-Atom-St688en mit kleiner Geschwindigkeit der
Kerne

Elektronenemission ist erst bei hoheren Relativgeschwindigkeiten der Kerne
moglich. Verschiedene Ionisationsprozesse bei sehr schnellen St68en wurden bereits
angesprochen. Gerade diese sind jedoch nicht dafiir geeignet, die Dynamik wéhrend
des Stofles zu untersuchen. Die Frage ist also, ob iiberhaupt ein Elektron emittiert
werden kann, wenn sich die Kerne langsamer bewegen als die Elektronen, man also
Verhéltnisse wie in der Chemie hat. Im Prinzip ist dies mdéglich, denn durch die
grofle Masse der Kerne konnen diese auch bei Geschwindigkeiten weit unterhalb
der klassischen Elektronengeschwindigkeit noch die zur Uberwindung der Bindung
notige Energie tragen.

Erste Hinweise auf einen Mechanismus, der in der Lage ist, diese Energie auf die
Elektronen zu iibertragen, wurden in Simulationen klassischer Trajektorien fiir das
Elektron und die Kerne im p-H-Stof von Olson [19] gefunden. Fiir diesen hat sich der
Begriff Sattelpunkt-Mechanismus durchgesetzt. Dabei gelangen die Elektronen bei
der Annéherung der Kerne in den Bereich, in dem sich die Coulombkrifte der beiden
Kerne annihernd aufheben. Bei einem p-H-Stof} ist der Sattelpunkt im Potential der
Kerne gleich dem Schwerpunkt. Entfernen sich die Kerne vom Schwerpunkt bzw.
Sattelpunkt, so konnen dort Elektronen ”stranden” und werden dann zwangslaufig in
das Kontinuum beférdert, wenn sich die Kerne ausreichend weit voneinander entfernt
haben. In einem Streuexperiment ist ein solcher Prozefl durch die Elektronenemission
mit der Geschwindigkeit des Sattelpunktes in Strahlrichtung charakterisiert.

Mefimethoden

Um aus Fragmentationsprozessen etwas lernen zu konnen, mufl man die dufle-
ren Freiheitsgrade des Systems nach dem Stoff bestimmen. Bis vor wenigen Jahren
wurden dazu im wesentlichen Projektilstreuwinkel vermessen und die emittierten
Elektronen mit klassischer dispersiver Elektronenspektroskopie nachgewiesen. Dabei
wird der Emissionswinkel der Elektronen durch Blenden beschnitten und danach die
Elektronen durch elektrische oder magnetische Felder nach unterschiedlichen Energi-
en bzw. Geschwindigkeiten getrennt. Mit einem solchen Mef3prinzip den Phasenraum
liickenlos abzutasten, ist schwierig. Will man mehrere Teilchen nach einem solchen
Verfahren gleichzeitig nachweisen, multipliziert sich der geringe Nachweisraumwin-
kel solcher Spektrometer, so dafl extrem lange Mef3zeiten notwendig werden, um eine
aussagekriftige Statistik zu erhalten.

Dieses Problem wurde durch die Entwicklung der Riickstoffionen-Impulsspek-
troskopie (COLd Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy: COLTRIMS [1, 2, 3])



weitgehend behoben. Urspriinglich wurden mit dieser Mefmethode nur die ionisier-
ten Atome aus einem Gastarget nachgewiesen und deren Impuls, der als Riickstof3
der anderen Fragmente aufgefait werden kann, bestimmt. Heute umfafit COLTRIMS
auch den Elektronennachweis.

Die geladenen Fragmente werden mit einem solch schwachen elektrischen Feld
aus dem Target auf Detektoren abgesaugt, daf§ die Flugbahn wesentlich von der
Emissionsrichtung und -geschwindigkeit bestimmt ist. Das Feld ist so gewiahlt, dafl
durch die Bestimmung der Flugzeit und des Nachweisortes fiir jedes einzelne Frag-
ment alle drei Komponenten des Impulsvektors, mit dem dieses aus der Targetzone
gestartet ist, berechnet werden konnen. Bis zu einer bestimmten Energie der Frag-
mente, die von dem Design des jeweiligen Spektrometers abhéngt, erhilt man dabei
einen Raumwinkel von 47.

Bei den frilhen Messungen zur Elektronenemission in langsamen Ion-Atom-
StoBen wurde noch die klassische dispersive Elektronenspektroskopie verwendet. In
den Arbeiten von Olson et al [10] und Irby et al [20] wurden Geschwindigkeitsvertei-
lungen von unter kleinem Winkel zur Strahlachse emittierten Elektronen als Indiz
fiir den Sattelpunktmechanismus gewertet. In diesen Arbeiten wurden H*-He- und
He?"-He-St6Be bei Projektilgeschwindigkeiten oberhalb der klassischen Elektronen-
geschwindigkeit untersucht.

In der Verdffentlichung von Bernardi et al [21] wurden dagegen in Messungen
mit den gleichen Stoflsystemen bei dhnlichen Projektilgeschwindigkeiten und Win-
keln keine Hinweise auf Sattelpunktelektronen gefunden. Von Gay et al [22] konnten
diese Meflergebnisse jedoch nicht reproduziert werden [23]. Aufgrund dieser wider-
spriichlichen Ergebnisse wurde die Diskussion um den Sattelpunktmechanismus ent-
facht.

Es folgten weitere Messungen von Meckbach et al [24] und DuBois [25] mit
diesen StoBsystemen, von Reinhold et al [26] und Irby et al [27] mit schwereren und
hoher geladenen Projektilen und von Pieksma et al [28] fiir das Stofisystem p + H.
COLTRIMS wurde ab 1996 zur Untersuchung der Ionisation in langsamen St6f8en
eingesetzt [4, 5, 6, 7, 8, 9].

Semiklassische Beschreibung eines langsamen Stofles

Das Bild der Sattelpunktionisation ist ein klassisches, und man muf} sich fra-
gen, ob die klassische Beschreibung gerechtfertigt ist. Dieser Frage wird hier nun
zuerst fiir die Kerne nachgegangen. Bei einer klassischen Kerntrajektorie ist jedem
Stoparameter b, der bei den relevanten Streuwinkeln gleich dem kleinsten Kernab-
stand im Stof ist, ein fester Ablenkwinkel zugeordnet. Dieser Ablenkwinkel kann in
einen Transversalimpuls p,, der im Stof§ auf den Kern iibertragen wird, umgerech-
net werden. Fiir die Coulombstreuung zweier nackter Kerne ist das Produkt b - p;
bei kleinen Winkeln eine Konstante, die nur von der Stolgeschwindigkeit und den
Kernladungen abhéngig ist (siehe Anhang C).

Die Lénge b und der Impuls p, zeigen beide in die gleiche Richtung. Die
Unschérferelation fordert, dafl im Gegensatz zur klassischen Beschreibung diese bei-
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den Groflen gleichzeitig nicht genau bestimmt werden kénnen. Fiir die Halbwerts-
breiten Ab und Ap, eines Zustandes mufl Ab- Ap, > 2h gelten. Eine klassische
Beschreibung kann also nur dann Sinn machen, wenn der durch die Unschérfere-
lation bedingte Fehler kleiner ist als der klassisch beschriebene Effekt, d.h., wenn
b-p. > Ab-Ap, gilt. Bei den untersuchten Stéflen ist der linke Term mindestens
doppelt so grofl wie der rechte und die klassische Beschreibung deshalb gerade noch
zuldssig.

Eine dhnliche Uberlegung fiir die Elektronen ergibt, daff diese quantenmechanisch
behandelt werden sollten. Entscheidend ist dabei, daf} die auftretenden Impulse we-
gen der geringeren Masse der Elektronen wesentlich kleiner sind, wihrend die Brei-
ten der Ortsverteilungen in der Grofle des Stoparameters liegen. Die Beschreibung
eines Systems, bei der die Kerne klassisch und die Elektronen quantenmechanisch
behandelt werden, nennt man semiklassisch [29].

Die Positionen der Kerne bestimmen das Potential, in dem die Bewegung der
beiden Elektronen quantenmechanisch beschrieben werden mufl. Im Gegensatz zu
einem stabilen Molekiil, wo die Kerne durch die bindende Eigenschaft der Elektro-
nenhiille in einem bestimmten Abstand gehalten werden, wird die Kernbewegung im
Experiment vorgegeben, und die Wechselwirkung der Teilchen &ndert die Impulse
der Kerne nur um ca. 0.1%. Wéihrend die Kernimpulse somit bekannt sind, kann
der Stoparameter, d.h. der Abstand, in dem die Kerne aneinander vorbeifliegen,
nicht vorgegeben werden. Dieser kann jedoch aus dem Impulsaustausch zwischen
den Kernen fiir jedes Ereignis aus den gemessenen Verteilungen bestimmt werden.
Somit ist die Kernbewegung vollstéindig kontrollierbar.

Wahl des Stofisystems und Beschreibung des untersuchten quantenme-
chanischen Problems

Die klassische Kernbewegung, die als bekannt bzw. aus den Impulsiibertrigen
berechenbar angenommen werden kann, gibt ein zeitabhéngiges Potential vor, in dem
sich der elektronische Zustand entwickelt. Bei dieser semiklassischen Betrachtung ist
der p-H-Stof} ein nicht abgeschlossenes Einteilchenproblem - das eine Teilchen ist das
Elektron - mit dufleren, zeitabhingigen Feldern.

Korrelationseffekte konnen bei der semiklassischen Beschreibung erst in einem
Zwei-Elektronen-System auftreten. Auch bei chemischen Verbindungen sind beson-
ders Elektronenpaarbindungen von Interesse. Von experimenteller Seite ist die Ver-
wendung von Helium als Target giinstig, es sollte dann aber, um iiberhaupt noch
eine Chance auf eine befriedigende theoretische Beschreibung zu haben, kein weiteres
Elektron mit dem Projektil in das Stoflsystem eingebracht werden. Von den verschie-
denen nackten Kernen die von dem Beschleuniger, an dem das Experiment durch-
gefiihrt wurde?, zur Verfiigung gestellt werden koénnen, wurde He?™ ausgewihlt,
da nur so der elektronische Hamiltonoperator des Systems spiegelsymmetrisch zum

2Das Experiment wurde an der EZR-Ionenquelle im Institut fiir Kernphysik in Frankfurt/M
[30] durchgefiihrt, die aufgrund ihrer guten Hochspannungsfestigkeit von bis zu 50kV direkt die
gewiinschten Projektilenergien liefern kann. Ionenquellen diesen Typs sind in der Lage, auch Sau-
erstoff noch vollstindig zu ionisieren.



Sattelpunkt ist. Diese Symmetrie wird spéiter bei der Diskussion der gemessenen
differentiellen Wirkungsquerschnitte oft verwendet.

Mit dieser Wahl des Stoflsystems lautet die Frage, der hier experimentell nach-
gegangen wurde: Wie sieht die korrelierte Bewegung zweier Elektronen in einem
zeitabhéngigen Zwei-Zentren-Potential aus, wenn sich das elektronische System in
den Bereich des Kontinuums entwickelt?

Dieses System hat die Grenze des zur Zeit mathematisch Bewaltigbaren iiber-
schritten. Ob damit auch schon die besagte zweite Grenze iiberschritten wurde, kann
also im Moment nicht entschieden werden. Es ist jedoch damit zu rechnen, dafl theo-
retische Ergebnisse in wenigen Jahren vorliegen werden.

Einige Gedanken zum wesentlichen Unterschied zwischen dem Verhalten
von klassischen und quantenmechanischen Systemen

Nach der Formulierung des quantenmechanischen Problems und der Feststel-
lung, dafl die Elektronenbewegung nicht klassisch gensdhert werden kann, stellt sich
die Frage, ob das rein klassische Sattelpunktbild trotzdem seine Berechtigung hat
und mit Recht in sehr vielen experimentellen und theoretischen Arbeiten aufgegrif-
fen wurde. Die wesentlichen quantenmechanischen Phinomene, die klassisch nicht
darzustellen sind, sind die Quantisierung, das Tunneln und Interferenzen. Tunnelef-
fekte spielen hier keine Rolle. Die Quantisierung tritt in der Quantenmechanik z.B.
bei der Bindungsenergie und dem Drehimpuls von stationiren Zustéinden auf. Ein
dynamisches System befindet sich in der Regel jedoch nicht in einem bestimmten sta-
tiondren Zustand, sondern in einer Linearkombination aus solchen Zustinden und
kann damit jede beliebige Linearkombination der quantisierten Bindungsenergien
bzw. Drehimpulse besitzen. Erst nach der Reaktion, wenn man die Bindungsenergi-
en miflt, "zwingt man das System wieder in die Quantisierung”.

Dynamisch hat ein quantenmechanisches System demnach die ” Freiheit”, sich oh-
ne die Zwinge der Quantisierung so wie ein klassisches zu entwickeln, und deshalb
ist das klassische Sattelpunktbild anwendbar. Diese Aussage mufl nun jedoch relati-
viert werden. Wihrend der Reaktion kann die Bindungsenergie zwar jeden beliebigen
Wert oberhalb der Grundzustandsenergie annehmen, jedoch nie einen darunter, d.h.,
obwohl dynamisch die Quantisierung aufgehoben wird, bleibt diese untere Grenze
erhalten. Klassisch gibt es jedoch keinen Grundzustand, und tatsichlich fiihrt dies
zu einem der wesentlichen Probleme bei der klassischen Beschreibung der Dynamik
von Systemen mit mehreren Elektronen, wie z.B. im CTMC-Modell (Abschnitt 2.3).

Des weiteren werden bei vielen Prozessen zu jeder Zeit, oder zumindest in gewis-
sen Zeitabschnitten, Symmetriebedingungen erfiillt. Im untersuchten System sind
dies z.B. die Punktspiegelung am Sattelpunkt bzw. Schwerpunkt und die Rotations-
symmetrie um die Molekiilachse. Wihrend die Kerne aneinander vorbeifliegen, dreht
sich die Molekiilachse. Diese Drehung ist jedoch nur in einem sehr kurzen Zeitraum
so schnell, dafl dadurch die Rotationssymmetrie wesentlich gebrochen wird.

Durch Ausnutzung dieser Symmetrien kann man einen Teil der inneren Frei-
heitsgrade des Systems separieren und diesen Teil als stationér, d.h. zeitunabhingig
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betrachten. Fiir diese stationéiren Freiheitsgrade ist die Quantisierung durch die Dy-
namik nicht aufgehoben. Die damit verbundenen Zwénge fiir die Entwicklung eines
Systems werden klassisch nicht richtig wiedergegeben. Diese Zwinge sind es, die
es erlauben, in den Prozefl hineinzuschauen, da sie Eigenschaften, die bei kleinen
Kernabstinden pripariert werden, so konservieren, daf} sie im Endzustand sichtbar
sind. Aus diesem Grund ist das Sattelpunktbild auch nicht in der Lage, Strukturen
im Wirkungsquerschnitt zu erkliren, die mit quantenmechanischen bzw. semiklassi-
schen Argumenten sofort zu verstehen sind.

Inhalt dieser Arbeit

In Kapitel 2 werden die theoretischen Grundlagen eingefiihrt, die zum Verstéind-
nis der gemessenen Daten notwendig sind. Dabei wurde der Schwerpunkt auf die se-
miklassische Beschreibung des Systems mit der ” Gekoppelte-Kanile”- und ” Hidden-
Crossings”-Methode gelegt. Die Apparatur und die Mefimethode werden in den Ka-
piteln 3 und 4 beschrieben, wobei sich das erste mehr mit dem Design der Kom-
ponenten beschéftigt und das zweite die Vorgehensweise bei der Aufbereitung der
gewonnenen Daten an Beispielen schildert. Die Meflergebnisse werden in Kapitel 5
prisentiert. Dabei wird besonderes Gewicht auf den Vergleich verschiedener Re-
aktionskanile und Projektilgeschwindigkeiten gelegt. Aufler in den Erlduterungen
zu den einzelnen Spektren ist in den Abschnitten 5.3 und 5.7 dargelegt, wie die
Strukturen in den differentiellen Wirkungsquerschnitten zum Teil dadurch erklart
werden konnen, dafl man die Reaktionen als Bewegung des Zustandes im Raum mo-
lekularer Zusténde interpretiert. Die Ergebnisse dieser Arbeit werden in Kapitel 6
zusammengefaft.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

Das in dieser Arbeit untersuchte Stofisystem He?' +He besteht aus vier Teilchen. So-
mit ist eine quantenmechanische Berechnung nur mit Niaherungsverfahren maoglich.

Wie in der Einleitung erldutert wurde, sind die Voraussetzungen fiir eine klas-
sische Betrachtung der Kernbewegung erfiillt. Die durch die Reaktionen beding-
ten Anderungen der Kerngeschwindigkeiten sind zudem wesentlich kleiner als die
klassischen Geschwindigkeiten der Elektronen in den am niedrigsten gebundenen
Zustinden. Fiir die Berechnung des Zustandes der Elektronen ist es hier ausreichend,
die Kernbewegungen durch geradlinige, gleichférmige Bewegungen zu beschreiben.
Mit diesen Niherungen wird die theoretische Beschreibung des He?"-He-Stofes auf
die Berechnung des Zustandes zweier Elektronen in einem Coulombfeld mit durch
die Kernbewegung vorgegebener Zeitabhéingigkeit reduziert.

Auch wenn die Anderung der Kernbewegung wihrend der Reaktion nicht beriick-
sichtigt werden muf, ist doch der Austausch von Energie und Impuls zwischen den
Kernen und den zwei Elektronen fiir jede Reaktion zwingend notwendig. Das ge-
samte System ist jedoch abgeschlossen, und deshalb zwingen die Erhaltungssitze
den Endzustand auf einen niederdimensionalen Teil des Phasenraumes, in dem die
Beschreibung der Bewegung einer entsprechenden Anzahl von Teilchen erfolgt. Zur
Interpretation der Mefidaten und zum Versténdnis der Prozesse ist es notwendig, die-
sen Unterraum zu kennen und durch eine geeignete Parametrisierung zu beschreiben.
Die entsprechenden Grundlagen dafiir werden im ersten Abschnitt dieses Kapitels
diskutiert.

Wesentlicher Inhalt dieser Arbeit ist die Emission eines Target-Elektrons in das
Kontinuum. Das einfache Bild des ”"Herauskickens” eines Elektrons aus dem Helium-
Atom durch einen Stofl mit dem Projektil ist bei den kleinen Projektilgeschwindig-
keiten, die in dieser Arbeit untersucht werden, nicht giiltig. In Abschnitt 2.2 wird
zundchst auf der Grundlage der klassischen Mechanik beschrieben, wie solche Emis-
sionsprozesse stattfinden kénnen.

Danach wird erlautert, mit welchen Methoden die quantenmechanische Beschrei-
bung von langsamen Ion-Atom-St68en moglich ist. In den meisten der vorgestellten
Modelle werden die Elektronen dabei durch eine Linearkombination aus Zustinden
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in Molekiilen beschrieben, wobei der Kernabstand im Molekiil und die Richtung der
Molekiilachse den sich stédndig #ndernden Positionen der Kerne angepafit werden.
Die Entwicklung des Systems wihrend des Stofles wird dabei als Bewegung in dem
Raum, der durch alle molekularen Zustinde aufgespannt wird, aufgefafit.

Charakterisiert man die molekularen Zustédnde durch ihre Bindungsenergie, so
kann man sich diese Entwicklung durch ein Diagramm, wie es in Abbildung 2.1 zu
finden ist, veranschaulichen. Nach rechts ist dort die Zeit aufgetragen, der jeweils ein
bestimmter Kernabstand zugeordnet ist. Diese Veranschaulichung der Reaktionen
wird bei der Interpretation der Meflergebnisse in Kapitel 5 verwendet.

Bindungsenergien
molekularer Zusténde

[aul] 0.0 7
054
1.0
154
204 . I . I . I . I . I . I _

-30 -20 -10 0 10 20 30 Zeit [au.]
grof3e . grofl3e
Kernabstande Kleinster Kernabstande
Kernabstand
=0.5a.u.

Abbildung 2.1: Mégliche Wege fiir die Entwicklung des Stofisystems p+H bei
einem Stofl mit 0.5 a.u. als kleinstem Kernabstand und der Projektilgeschwindig-
keit v, = 0.5 a.u. Die Linien geben die zeitliche Entwicklung der Bindungsenergien
verschiedener molekularer Zustdnde an. Die Wahrscheinlichkeiten fiir die durch
die Pfeile gekennzeichneten Reaktionswege werden durch die sogenannten Kopp-
lungen beschrieben, auf die in Abschnitt 2.4 niher eingegangen wird. Die Rota-
tionskopplung, die aus dem 2po-Zustand den 2pr-Zustand besetzt, ist hier durch
einen Kreis symbolisiert (die Bezeichnung der Zustinde wird in Abschnitt 2.4,
Abbildung 2.2, erklirt). Vor dem Stofi wird das System durch eine Linearkom-
bination der Zustdnde 1so und 2pc beschrieben. Die dargestellten Kurven sind
spiegelsymmetrisch zum Zeitpunkt Null, bei dem die Kerne den kleinsten Ab-
stand besitzen. Deshalb wiirde die Darstellung der rechten Hilfte geniigen. Mit
einem Diagramm, bei dem auf der Abszisse anstelle der Zeit der Kernabstand
von Null bis Unendlich aufgetragen ist, kann die Entwicklung von allen Kerntra-
jektorien dargestellt werden. Das System kehrt dann, von unendlich kommend,
beim kleinsten Kernabstand um. Solche Darstellungen werden in diesem Kapitel
und bei der Diskussion der Meflergebnisse verwendet.
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2.1 Kinematik von inelastischen Ion-Atom-Stoi3-
prozessen

Quantenmechanisch kann ein System aus m Teilchen z.B. durch eine komplexwerti-
ge Funktion auf dem 3m-dimensionalen Impulsraum (oder Ortsraum) kinematisch
vollsténdig beschrieben werden. In einem solchen Raum ist das Quadrat der Funk-
tion als Wahrscheinlichkeitsdichte mefibar. Bei einer Reaktion mit festgelegtem An-
fangszustand ergibt sich aus Energie- und Impulserhaltung ein System von vier li-
near unabhéngigen Gleichungen, welches in diesem Raum eine 3m — 4 dimensionale
Hyperfliche beschreibt, auf der alle Messungen des Endzustandes liegen miissen.

Die Kenntnis der Form dieser Hyperfliche ist die Voraussetzung fiir die Inter-
pretation der Meflergebnisse, d.h., es muf} eine geeignete Parametrisierung dieser
Hyperfliche gefunden werden.

Die Impulserhaltung macht die Angabe des Impulses von einem der Teilchen im
Endzustand iiberfliissig, da dieser durch die iibrigen Impulse festgelegt ist. In Anleh-
nung an das in dieser Arbeit verwendete Mefiprinzip wurde dafiir der Projektilimpuls
ausgewdihlt. Dadurch ist die Dimension des zu betrachtenden Phasenraumes bereits
auf 3m — 3 reduziert.

Die Energieerhaltung besagt, dafl die Gesamtenergie E eines abgeschlossenen
Systems vor und nach dem Stof} gleich ist:

S (€ + Ejiny) = B = E' =Y (b + Ef,,.4) - (2.1)

J k

Links steht in dieser Gleichung die Energie im Eingangskanal und rechts die im
Ausgangskanal. Beide setzen sich aus der Summe der Bindungsenergien > e und
der kinetischen Energien Y Fj;, zusammen. Sortiert man diese Gleichungen nach
Bindungs- und kinetischen Energien, so erhélt man folgende Definition des soge-
nannten ()-Wertes einer Reaktion:

Q= Z 6;" - Z €& = Z El{in,k - Z Elzcmg (2.2)
J k k J

@ > 0 bedeutet, daf die freien Teilchen nach der Reaktion mehr kinetische Energie
besitzen als vorher, d.h. der Betrag der Summe der Bindungsenergien (diese haben
negatives Vorzeichen) hat sich erh6ht. In der physikalischen Chemie wird mit @ die
zugefithrte Wérme bezeichnet. Da Wiarme in den hier untersuchten Systemen nicht
definiert ist, stehen die hier verwendete und die chemische Definition des ()-Wertes
in keinem direkten Zusammenhang.

Die kinetische Energie des Targets vor dem Stofl kann vernachlissigt werden,
d.h., im Eingangskanal triagt nur das Projektil kinetische Energie.

. . ]_ -2
ZEI’Lcm,] = Elzcin,p = 5 mp U;) (23)
J

Dabei ist m,, die Projektilmasse vor der Reaktion. Fiir die kinetische Energie im
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Ausgangskanal gilt somit:
myp

-2
k

Vom Reaktionstyp, d.h. von der Zahl und der Art der Fragmente, héingt nun ab,
wie sich 7, E}fm,k zusammensetzt. Betrachten wir zunéchst die Félle, in denen keine
freien Elektronen erzeugt werden.

2.1.1 Elektroneneinfang

Besonders einfach ist die Kinematik bei Elektroneneinfangreaktionen vom Typ
X 4 Y — Xt 4oyt

Bei diesem n-fachen Elektroneneinfang in ein g-fach geladenes Projektil gibt es im

Endzustand nur zwei freie Teilchen, nimlich das Riickstofiion Y™ und das Projektil
x(a—n)+

Z Elfm,k = Elfm,rec + Eljccin,p (25)
k
my + NMme ; 2
= EI{in,rec + £ 9 (Ui,rec + v;,rec + (U;,p + AUZ;P) ) (26)

Bei der Bezeichnung der Impuls- und Geschwindigkeitsvektoren im Ausgangskanal
wurde dabei auf den Index ”/” verzichtet und die z-Achse in Strahlrichtung gewihlt.

Die Projektilgeschwindigkeit in Strahlrichtung v, , unterscheidet sich in den mei-
sten Reaktionen nur um einen kleinen Betrag Av, , von der Projektilgeschwindigkeit
im Eingangskanal v} ,. Im folgenden wird v} ,, welches die einzige kinematisch rele-
vante Grofie im Eingangskanal ist, durch v, abgekiirzt'.

Vyp = Ui,p + Av,, = v, + Av,,, (2.7)

Die Messung ergibt, dal RiickstoBionenimpulse mit |pre] > 25a.u. nur in ei-
nem vernachlissigbaren Anteil der Stof3e erzeugt werden. Daraus kann mit Hilfe der
Impulserhaltung

Ugp = pz,rec/(mp + nme)

Vyp = DPyrec/(Mp + nme)

auch eine obere Grenze fiir die Projektilgeschwindigkeit senkrecht zur Strahlrichtung
angegeben werden. Mit den Massen m,.. = 7360a.u. und m, > 5000a.u., was
die beiden als Projektil verwendeten Helium-Isotope erfiillen, kann damit folgende
Abschétzung gemacht werden:

5/ my + Nme ( 9

kin,rec + 2 T,rec

+ 02, < 0.dau. =27V, (2.8)

! v, darf nicht mit dem Symbol fiir den Projektilgeschwindigkeitsvektor im Ausgangs-

kanal v, oder dessen Komponenten vz p, vy, und v, , verwechselt werden, welche jedoch
in dieser Arbeit keine weitere Verwendung finden.
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Dies entspricht etwa der Bindungsenergiedifferenz zwischen der M- und der N-Schale
im He™. Der Hauptanteil der Elektroneneinfangreaktionen findet in sehr viel stirker
gebundenen Schalen statt. Fiir diese erhdlt man eine ausreichend gute N&éherung
fiir die Konsequenz aus den Erhaltungssitzen, wenn man nur den Summanden
(v, + Aw,,)? in Gleichung 2.6 beriicksichtigt und in Gleichung 2.4 einsetzt:

my + NMme

5 (vp — sz,p)2 ) (2.9)

m
TPUZ"‘Q =Y Bling ~
k

Teilt man diese Gleichung durch v, und multipliziert (v, — sz,p)2 aus, so erhalt

man A

Q nmew Uy,

o = Tp + (my +nm,)Av,, [ 1+ pr . (2.10)
In den durchgefiihrten Experimenten gilt fiir alle Ereignisse Av,, < 0.01v,, so
dafl mit nur kleinem Fehler die rechte Klammer durch 1 ersetzt werden kann. Die

Impulserhaltung in Strahlrichtung ergibt
My Up = Dy rec + (My + nme) (vp + Avy). (2.11)

Benutzt man dies, um den Term (m, + nm,) Av,, in Gleichung 2.10 zu ersetzen,
erhilt man als Endergebnis

Q n—vp me.

2.12
o (2.12)

Dzjrec =

Die bei der Herleitung dieser Gleichungen durchgefiihrten Niherungen sind bei ho-
hen Projektilgeschwindigkeiten besonders gut erfiillt, auch weil dort die transversa-
len Projektil- und Riickstoflionenimpulse, die durch die Kern-Kern-Wechselwirkung
zustande kommen, kleiner sind als bei langsamen Stoéfen.

Die wesentliche Konsequenz dieser Gleichung ist, daf§ der Riickstoflionenimpuls
in Strahlrichtung durch die Auswahl eines Reaktionskanals bereits festgelegt ist.
Damit gilt weiterhin, dafl die zweidimensionale Verteilung der Impulskomponenten
Pzrec UNd Py rec frei von Einfliisssen der Stoflkinematik ist. Diese Verteilung enthélt
jedoch noch die Rotationssymmetrie des Systems um die Strahlachse. Diese folgt
zwingend aus der Tatsache, dafl aufler der Strahlrichtung keine Achse ausgezeichnet
ist. Zur Diskussion der Ergebnisse geniigt es somit, die Verteilung der Riickstoflio-

nenimpulse pyrec = \/P3 e + Pi e aNzugeben.

Zur Interpretation von Gleichung 2.12 wird diese zunéichst wie folgt erweitert:

1 2
n=mev; —Q
Pzirec = 2 BU £ —n ('Up me)- (213)
p

2 Die Charakterisierung des Reaktionskanals erfolgt in diesem Zusammenhang durch
die Angabe des elektronischen Zustandes von Projektil und Riickstoflion im Endzustand,
d.h. durch die Angabe der Ladungszustinde und der Bindungsenegien. Damit ist die Zahl
der in das Projektil eingefangenen Elektronen n und der Q)-Wert festgelegt.
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Der Term n (v, m.) beschreibt den Impuls, den n Elektronen bekommen, wenn sie auf
Projektilgeschwindigkeit beschleunigt werden. Dieser Impuls mufl durch das Riick-
stoflion kompensiert werden, d.h. geht hier mit negativem Vorzeichen ein.

1
n5Me v

g — @ ist die Energie, die aufgebracht werden muf}, um die Differenz
in den Bindungsenergien auszugleichen und n Elektronen auf Projektilgeschwin-
digkeit zu beschleunigen. Diese Energie kann nur aus der kinetischen Energie des
Projektils entnommen werden. Die damit verbundene Impulséinderung des Projek-
tils, mufl ebenfalls durch das Riickstolion kompensiert werden. Eine Reaktion, bei
der die Elektronen nach dem Stofl schwicher gebunden sind, fiihrt dabei zu einer
Abbremsung des Projektils und somit zu einer Beschleunigung des Riickstoflions in

Strahlrichtung.

Das Auftreten von diskreten Strukturen in der Impulsverteilung der Riicksto83-
ionen entlang einer Raumrichtung ist die Voraussetzung fiir eine Eichung des ver-
wendeten Spektrometers unabhéingig von Simulationsrechnungen, und die erlaubt
die Bestimmung der Impulsauflssung. Fiir die in dieser Arbeit untersuchten He?"-
He(11Sp)-StoBe errechnet sich der @Q-Wert fiir den Einfachelektroneneinfang (SC =
single capture) He*" + He — He' + He™ wie folgt:

4 4
QSC(m,n) = —79eV — (—136 eV) <—2 + —) . (214)

ni n%

Dabei ist 79 eV die Doppelionisationsschwelle von He im Grundzustand. Davon wer-
den die Bindungsenergien von zwei Het-Ionen abgezogen, die jeweils viermal gréfier
sind als die entsprechenden Bindungsenergien im Wasserstoff. Mit n; bzw. n, werden
hier die Hauptquantenzahlen der beiden Elektronen bezeichnet. Fiir den SC in den
Grundzustand (n; = ny = 1) erhilt man @ = 29.8eV [31]. Fiir n; # ny ergeben sich
durch Vertauschung von n; und ny zwei Endzusténde, die im p, ,.. Spektrum ent-
artet sind, d.h., es kann durch die Messung von @ nicht darauf geschlossen werden,
ob das Projektil oder das Riickstoflion hoher angeregt wurde.

Beim Zweifachelektroneneinfang (DC = double capture) He*™ + He — He +
He?" sind die Elektronen sowohl vor als auch nach der Reaktion in einem neu-
tralen Helium-Atom gebunden. Bei einem DC in den Grundzustand gilt deshalb
Qpc(itsy) = 0eV. Fiir die niedrigsten Anregungszustéinde kénnen aus der Literatur
folgende Werte entnommen werden: Qpc(ess,) = —19.8eV, Qpcrgy) = —20.6eV
und Qpceipy) = 21.2eV. Im durchgefiihrten Experiment werden davon nur die
Singulett-Zustdnde besetzt. Diese sind jedoch aufgrund der Auflésung nicht im p, ;.-
Spektrum getrennt.

2.1.2 TIonisationsprozesse

In diesem Abschnitt werden Prozesse betrachtet, bei denen genau ein freies Elektron
emittiert wird, und zusétzlich n Elektronen aus dem Target (Y) in das Projektil (X)
eingefangen werden:

Xt 4+ Y 5 X+ oyt oo
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Es gibt im Endzustand drei freie Teilchen, ndmlich das Riickstoflion YT das
Projektil X7 und ein Elektron e~. Damit nimmt die Gleichung 2.4 die folgende
Form an:

m, —2
71’ Vi +Q =Y Eli.+ = Erinrec + Brinp + Brine- (2.15)
k

Die durch Gleichung 2.8 beschriebenen Abschétzungen sind auch hier giiltig. Analog
zu Gleichung 2.10 erhélt man somit

Q Ekine nme v
o s + p

Av,
+ (my +nme) Av,, <1 + ﬂ) : (2.16)
Up Up 2

2,

Der Term Awv,,/2v, kann auch hier vernachldssigt werden. Bei der Impulsbilanz in
Strahlrichtung mufl nun zusétzlich der Impuls des freien Elektrons beriicksichtigt
werden. Es gilt:

My Up = Dyrec + (Myp + 1) (Vp + Avp) + M U, . (2.17)

Diese Beziehung wird in Gleichung 2.16 eingesetzt, um (m,-+nm.) Av, , zu ersetzen.

Man erhélt:
. Ekin,e - Q Me Vp

Pzrec = vy -n B — Me Vze- (218)

Dieses Ergebnis unterscheidet sich von Gleichung 2.12 durch zwei zusétzliche Terme:
Der @Q-Wert, der die Energiebilanz des Stofles angibt, wird durch die kinetische
Energie der Elektronen ergénzt, und der Elektronenimpuls in Strahlrichtung wird
durch das Riickstoflion kompensiert. In dieser Form ist diese Gleichung in zahlreichen
Verdffentlichungen [32, 33] zu finden. Der Riickstofionenimpuls in Strahlrichtung ist
hier, im Gegensatz zum Elektroneneinfang, nicht mehr alleine durch den Q-Wert
bestimmt.
In Gleichung 2.18 ist v, , zweimal enthalten, denn ausgeschrieben lautet diese:
Q Me Uy vy + g, v?

S — MUy (2.19)

Pzrec = e e
Up 2 2v, 2v,

Durch quadratische Ergdnzung erhélt man daraus

2 2 2
me U v + v —+ (v P v
Pzrec = —Q —(n+1) P 4o, 2E T,e (Vze p)
Up 2v,
Me U
p

Mit der neu eingefiihrten GroBe Ey,;, . wird dabei die kinetische Energie des frei-
en Elektrons im Projektilsystem, d.h. einem Bezugssystem, welches sich mit v, in
Strahlrichtung bewegt, bezeichnet. Dieser Form von Gleichung 2.18 kann direkt eine
untere Grenze fiir p, .. entnommen werden.

Q
pz,rec Z - (n + 1)

Up

Me Up

; (2.21)
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Fiir EY. = 0 gilt hier das Gleichheitszeichen, und man erhélt die fiir den n + 1-

kin,e
fachen Elektroneneinfang giiltige Gleichung. Eine Reaktion, bei der ein Elektron
mit E,’:m,e = 0 emittiert wird, kann auch als Elektroneneinfang in einen angeregten

Zustand genau an der Autoionisationsschwelle interpretiert werden. Die ()-Werte
sind in den beiden Fillen gleich.

In dem vermessenen Stoflsystem gibt es zwei Typen von Reaktionskanélen, die
der hier beschriebenen Form entsprechen: Bei der Transferionisation (TT) wird ein
Elektron aus dem Targetatom ins Kontinuum beférdert und ein zweites Elektron
ins Projektil eingefangen:

He?* + He — He' + He? +e™.
Bei der Einfachionisation (SI = single ionization)
He’' 4+ He — He*" + He™ +e”

verbleibt das gebundene Elektron beim Target. Bei beiden Reaktionen errechnet sich
der Q-Wert zu

4
Q1i(n) = Qsin) = —79eV + 13.6 e\/ﬁ. (2.22)

Mit n ist hier die Hauptquantenzahl des gebundenen Elektrons bezeichnet.

Sind im Riickstoflion oder Projektil zwei Elektronen angeregt, so kann die Anre-
gungsenergie oberhalb der Einfachionisationsschwelle liegen. Solche elektronischen
Zustinde werden z.B. bei einem DC im Projektil bevolkert. Erfolgt der Ubergang
in den Grundzustand durch Emission eines Auger-Elektrons, so bezeichnet man den
Prozef} als autoionisierenden Zweifachelektroneneinfang (ADC = Autoionizing Dou-
ble Capture), der als ein spezieller Mechanismus der Transferionisation angesehen
werden kann, da er von dieser im Endzustand nicht klar zu trennen ist. Die emit-
tierten Elektronen haben im Projektilsystem eine feste kinetische Energie E,’:m’e,
die sich aus der Bindungsenergie des doppeltangeregten Zwischenzustandes ergibt.
Damit fiihrt dieser Mechanismus geméfl Gleichung 2.20 zu einem konstanten p, ;..
Da die Kinematik des DC von der nachfolgenden Autoionisation nicht mehr beein-
fluit wird, ergibt sich diese Signatur des Prozesses auch aus der Gleichung 2.12, die
ebenfalls einen konstanten Riickstoffionenimpuls fiir den DC als Ergebnis hat.

2.2 Ubertragung von Energie aus der Projektil-
bewegung auf das Elektron

Ein schweres Projektil mit der Geschwindigkeit v, libertrégt in einem elastischen
Stofl auf ein ungebundenes, ruhendes Elektron maximal die kinetische Energie
2mevf,, wenn dieses in Vorwértsrichtung emittiert wird. Aus der Kinematik des Sto-
Bes errechnet sich im Geschwindigkeitsraum eine Kugel mit dem Radius v, um das
Projektil, auf der bei allen elastischen Streuprozessen das Elektron zu finden sein
mufl.
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In der "binary-encounter”-Néiherung [34] wird dieses Bild eines elastischen Stofles
zwischen zwei freien Teilchen auf gebundene Elektronen iibertragen. Man findet ent-
sprechende Impulsverteilungen ionisierter Elektronen in schnellen Ion-Atom-Sto8en
(z.B. [35, 36, 37]). Voraussetzung ist jedoch, daff 2m.v} wesentlich grofer ist als die
Bindungsenergie Ep der Elektronen im Targetatom, d.h., die Elektronen als quasi
ungebunden betrachtet werden kénnen.

Bei langsamen St68en (v, < 1/0.5 Eg/m,) reicht die in einem solchen ”Billard-
stof}” auf das Elektron iibertragene Energie nicht aus, um dem Potential des Tar-
getatoms zu entkommen. In der Projektilbewegung steckt bei ausreichend grofer
Projektilmasse jedoch genug kinetische Energie, um die Bindungsenergie aufzubrin-
gen. Im Prinzip ist eine Ubertragung dieser Energie auf das Elektron mdglich, dazu
muf} im klassischen Bild ein Elektron jedoch auf einer Bahn laufen, auf der abwech-
selnd oder gleichzeitig die Anziehungskrifte der beiden Atomkerne wirken.

Bei der quantenmechanischen Beschreibung eines solchen Prozesses versagen
storungstheoretische Methoden, da dazu Voraussetzung ist, dafl die Bewegung des
Elektrons im wesentlichen durch einen zeitunabhingigen Hamiltonian beschrieben
werden kann. Zur Ubertragung der zur Ionisation notwendigen Energie in langsa-
men Stoflen ist jedoch gerade die Bewegung des Elektrons im gemeinsamen und
zeitabhingigen Coulombfeld der beiden Kerne entscheidend, und weder das Pro-
jektilpotential noch das Targetpotential kann dabei als kleine Stérung des jeweils
anderen aufgefafit werden.

Im folgenden wird zunéchst ein einfaches Bild erldutert, welches einen méglichen
Mechanismus der Energieilibertragung auf das Elektron aufzeigt. Daran anschlieend
werden klassische und quantenmechanische Theorien zur Beschreibung von langsa-
men Jon-Atom-Sté8en diskutiert.

2.2.1 Sattelpunktelektronen

Die Dynamik der Elektronen in einem langsamen Ion-Atom-Stofl kann nach den
Ausfiihrungen des letzten Abschnittes nicht als Bewegung in einem gestorten ato-
maren Potential beschrieben werden. Es muf} vielmehr das zeitabhingige Zweizen-
trencoulombpotential der beiden Atomkerne als Grundlage fiir eine theoretische Be-
schreibung verwendet werden.

Die Anhebung dieses Potentials an einer bestimmten Stelle im Raum aufgrund
einer Anderung der Kernorte bedingt eine Erh6hung der Energie der Elektronen,
die sich dort befinden. Auf der Verbindungslinie zwischen den Kernen befindet sich

an der Stelle . .
= :TP\/ZT+7"T\/ZP
- VZp+VZr

ein Sattelpunkt im Potential. Dabei sind 7p und 7 die Orte von Projektil bzw.
Target und Zp und Zr deren Ladungen. Der Sattelpunkt bewegt sich mit der Ge-

schwindigkeit
T — Up\V 21 + U/ Zp
P VZp+VZr

(2.23)

(2.24)
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In einer klassischen Beschreibung des Stofles erfahren Elektronen, die sich in der
Umgebung des Sattelpunktes aufhalten, nur eine kleine Beschleunigung entlang der
internuklearen Achse. Bei Vergréflerung des internuklearen Abstandes werden diese,
wenn sie sich nicht bereits mit ausreichender Geschwindigkeit in Richtung eines der
sich entfernenden Kerne bewegen, dort stranden und durch die Anhebung des Po-
tentials ins Kontinuum gehoben. In CTMC-Rechnungen (siehe Abschnitt 2.3) wurde
von R. E. Olson [19, 38] eine betréichtliche Wahrscheinlichkeit fiir die Ionisation von
Elektronen durch diesen Mechanismus gefunden.

Die so ionisierten Elektronen kénnen entlang der internuklearen Achse, die sich
nach dem Stofl der Strahlachse ann&hert, durchaus Geschwindigkeiten im Bereich
zwischen der Target- und der Projektilgeschwindigkeit besitzen. Sie diirfen nur nicht
einen der Kerne ”einholen”. Senkrecht zur internuklearen Achse ist das Zweizen-
trenpotential attraktiv, d.h., die Elektronen kénnen in dieser Ebene eine Oszillation
ausfiihren, und man kann somit nicht erwarten, dafy die Impulsverteilung der Elek-
tronen senkrecht zur Strahlachse scharf ist. In der in dieser Arbeit vorgestellten
Messung wurde z.B. fiir bestimmte Reaktionen genau am Sattelpunkt ein Minimum
der Elektronenverteilung gefunden.

Das Sattelpunktbild fordert nicht das Ruhen der Elektronen am Sattelpunkt,
was auflerdem nach der Unschérferelation keinem quantenmechanisch erlaubten Zu-
stand entspricht. Somit ist das Fehlen eines Peaks bei der Sattelgeschwindigkeit kein
Indiz dafiir, daf} das Sattelpunktbild falsch ist. Es liefert jedoch auch keine Aussage
dariiber, welche Form die Elektronenverteilung in der Umgebung des Sattels hat.
Insofern zeigt das Sattelpunktbild nur auf, daf} ein fiir die Anhebung ins Kontinu-
um ausreichender Energieiibertrag auf das Elektron mdglich ist. Fiir weitergehende
theoretische Untersuchungen mufl man eines der in den folgenden Abschnitten skiz-
zierten Modelle verwenden.

Das Bild des Sattelpunktmechanismus wurde in vielen theoretischen [10, 39, 40,
41,14, 34, 42, 13, 43, 44, 45, 46] und experimentellen Arbeiten aufgegriffen. Anfangs
standen nur experimentelle Daten, die mit konventioneller, dispersiver Elektronen-
spektroskopie gewonnen wurden, zur Verfiigung [20, 21, 22, 23, 24, 25, 27, 28]. Da
dort bei Elektronenemission in Vorwirtsrichtung kein eindeutiger Peak bei der Sat-
telpunktgeschwindigkeit auftritt, wurde kontrovers diskutiert, ob die experimentel-
len Daten darauf hinweisen, dafl der Sattelpunktmechanismus zur Ionisation nen-
nenswert beitragt.

Neuere Messungen [4, 5, 6, 7, 8, 9] mit der COLTRIMS-Technik, die den Pha-
senraum vollstindig erfassen, haben gezeigt, dafl bei langsamen Stofen ein wesentli-
cher Teil der Elektronen in einen weiten Bereich um die Sattelpunktgeschwindigkeit
emittiert wird, die Verteilung jedoch eine Struktur aufweist, die stark von der Pro-
jektilgeschwindigkeit und vom Stofisystem abhéngt.
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2.3 Das ”7Classical - Trajectory - Monte- Carlo” -
Modell

Das ”Classical-Trajectory-Monte-Carlo” (CTMC)-Modell [19, 10, 40, 47, 48, 49]
beschreibt die Dynamik eines atomaren Stofles durch klassische Bahnen der Kerne
und der aktiven Elektronen. Dieses Modell ist somit geeignet, die Ionisation durch
den Sattelpunktmechanismus quantitativ zu beschreiben.

Aus quantenmechanischen Modellen ist die Phasenraumverteilung der Elektro-
nen im gebundenen, atomaren Anfangszustand mit guter Genauigkeit bekannt. Diese
wird durch ein Ensemble von klassischen Anfangsbedingungen, die per Zufallsgene-
rator ausgewahlt werden, nachgebildet. Zu jeder Anfangsbedingung wird die zeitli-
che Entwicklung des Systems nach den Regeln der klassischen Mechanik numerisch
berechnet.

Problematisch ist bei Mehrelektronensystemen, daf§ klassisch keine Grundzu-
standsenergie existiert, was dazu fiihrt, dafl diese bei Beriicksichtigung der exak-
ten Elektron-Elektron-Wechselwirkung im allgemeinen auch dann autoionisieren
kénnen, wenn sie mit einer dem quantenmechanischen Grundzustand entsprechen-
den Konfiguration initialisiert wurden.

Dieses Problem kann z.B. dadurch gelost werden, dafl die Anfangsbedingun-
gen nur aus solchen Konfigurationen gew#hlt werden, die stabile Elektronenbahnen
ergeben, doch ist diese Auswahl unphysikalisch. Einen anderen Weg beschreibt die
dCTMC (dynamical-screening-CTMC)-Methode [50], bei der die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung in Atomen mit mehreren Elektronen vernachléssigt wird, und statt-
dessen fiir die Elektron-Kern-Wechselwirkung ein abgeschirmtes Potential eingesetzt
wird, dessen Form jedoch von der momentanen Position des bzw. der anderen Elek-
tronen abhingt. Damit bleibt eine dynamische Radialkorrelation der Elektronen
erhalten.

Nicht anwendbar ist die CTMC-Methode bei Reaktionen, die durch einen
rein quantenmechanischen Effekt dominiert werden, wie z.B. das Tunneln. Fiir
Elektroneneinfang- und Ionisationsprozesse erhélt man gute Resultate fiir Projek-
tilgeschwindigkeiten im Bereich der einfachen bis vierfachen klassischen Bahnge-
schwindigkeit der beteiligten Elektronen.

Die CTMC-Methode hat besonders bei solchen Systemen ihre Berechtigung, bei
denen die quantenmechanischen Gleichungen nur mit starken Vereinfachungen, z.B.
durch die Vernachlédssigung der Elektron-Elektron-Wechselwirkung, zu lésen sind,
denn klassisch ist auch bei einem Mehrteilchensystem eine numerische Lésung ohne
Néaherung moglich. Die CTMC-Methode ist auflerdem leicht auf eine grofie Zahl un-
terschiedlicher Systeme iibertragbar. Fiir Prozesse mit geringer Wahrscheinlichkeit
kann sich jedoch der nétige Rechenaufwand, um eine fiir die statistische Auswer-
tung ausreichende Zahl von Endzusténden im gewiinschten Kanal zu erhalten, stark
erhohen.

Die Strukturen von Riickstoflionen- und Elektronenimpulsverteilungen, die mit
COLTRIMS fiir die Ionisation in Stoflen von 15keV Protonen mit Helium gemes-
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sen wurden, konnten mit der CTMC-Methode qualitativ wiedergegeben werden [6],
im Detail sind jedoch deutliche Abweichungen zu erkennen. Eine detaillierte Ana-
lyse des Sattelpunktmechanismus in diesem Stoflsystem wurde von Olson et al [10]
durchgefiihrt.

Fiir das in dieser Arbeit untersuchte StoSsystem He?"+He wurde von Folkerts
et al (1994) [47] im Energiebereich von 50 keV/u bis 300 keV/u mit der dCTMC-
Methode fiir den totalen Wirkungsquerschnitt des SC in angeregte Zustdnde eine
gute Ubereinstimmung mit experimentellen Ergebnissen erzielt. Rechnungen zum
DC wurden von Tékési und Hock (1996) [48] durchgefiihrt. Der Ionisationskanal
wurde von Reinhold und Olson (1989) [40] berechnet. In dieser Arbeit sind die in der
Elektronenenergie und dem Emissionswinkel differentiellen Wirkungsquerschnitte
jedoch nur im Verhéltnis zu den entsprechenden Wirkungsquerschnitten im p-H-
Stofl angegeben.

CTMC-Rechnungen, die die Herkunft der in dieser Arbeit gemessenen Struk-
turen in der dreidimensionalen Elektronenverteilung aufkldren kénnten, sind nicht
bekannt.

2.4 Die semiklassische Gekoppelte- Kanile -
Methode

Bei der semiklassischen Gekoppelte-Kanéle-Methode [11] wird die zeitliche Entwick-
lung des elektronischen Zustandes quantenmechanisch in einer kleinen, d.h. unvoll-
standigen Basis beschrieben, deren Basiszustdnde dem zu untersuchenden System
mdoglichst gut angepafit sind. Die Bewegung der Kerne ist dabei durch eine klassische
Trajektorie R( ) vorgegeben, wobei die konkrete Bedeutung von R hier noch nicht
festgelegt ist. Jeder Trajektorie ist ein Stoflparameter zugeordnet. Experimentell
iiberpriifbare Ergebnisse erhélt man somit aus der Integration iiber viele Stofipara-
meter.

Die Basiszustinde, die hier auch als Kanalfunktionen oder Kanéle bezeich-
net werden, sind im allgemeinen, wie auch der elektronische Hamiltonoperator,
zeitabhingig. Die Kanéle sind meist Losungen des Problems mit N&herungen, die ei-
ne Berechnung erlauben. Die sogenannte Kopplung zwischen den Kanilen beschreibt
eine Korrektur zu dieser Naherung und #dndert die Entwicklungskoeffizienten nach
der aus den Kanalfunktionen bestehenden Basis. Im folgenden werden die Grund-
gleichung dieser Methode und verschiedene Moglichkeiten der Wahl der Kanalfunk-
tionen vorgestellt.

Der elektronische Zustand W(¢) eines Systems wird durch die Entwicklungskoef-
fizienten a(t) nach einem vorgegebenen N-dimensionalen Basissatz aus den Kanal-
funktionen ¢ (7,t) eindeutig beschrieben.

N

(7, t) =Y ax(t)gr(, 1) (2.25)

k=1
Setzt man dies in die Schrodingergleichung ein, so erhélt man ein System von N
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gekoppelten Differentialgleichungen, welches die Zeitentwicklung der Entwicklungs-
koeffizienten ay(t) festlegt. In Atomaren Einheiten® lautet dieses [11]:

kz_j N;x(t) %ak(t) = zkz Mpy(t)ar(t) j=1...N (2.26)

mit den zeitabhingigen Uberlappmatrixelementen
Njr, =< ¢;|dx >

und den Kopplungsmatrixelementen
.0
My =< §;lig, — H(7)|¢x > .

Fiir die Diskussion verschiedener Moglichkeiten zur Wahl der Basis betrachten
wir hier, als ein besonders einfaches Beispiel fiir einen Ion-Atom-Stofiprozef}, die
Reaktion

p+H—H+ p.

Vor und nach dem Sto8, d.h. fiir sehr grofle Kernabstiinde, ist in guter Naherung an
jeder Stelle des Raumes das Potential von mindestens einem der beiden Protonen
zu vernachléssigen, d.h., die gebundenen elektronischen Zusténde in den Potential-
mulden der beiden Protonen sind auch Eigenzustinde des Gesamtsystems.

In keinem Bezugssystem ruhen beide Protonen. W&hlt man z.B. das Schwer-
punktsystem, so erhélt man die Eigenfunktionen der bewegten Wasserstoffatome
durch eine Galilei-Transformation der "ruhenden” Wasserstofforbitale. Bei dieser
Transformation mufl zusétzlich zur Verschiebung der Orbitale an den richtigen
Ort der sogenannte elektronische Translationsfaktor (ETF) der Form exp(—ikr —
i%me v?), der die Geschwindigkeitsverteilung der Orbitale durch Verschiebung um
v = hk/m, an die Geschwindigkeit des Protons im gewihlten Bezugssystem anpaft
und die damit verbundene kinetische Energie beriicksichtigt, zur Wellenfunktion

multipliziert werden.

Die so erhaltenen atomaren Orbitale (AO), die im Prinzip als Basisfunktion
verwendet werden konnen, besitzen nicht die Symmetrie des molekularen Hamilton-
operators, der im Schwerpunktsystem invariant gegeniiber Raumspiegelung ist.

h2 2 2
H(7t) = H(~7,t) = ——A + S S
2m d7reg ‘7‘ - O.5R(t)‘ dey ‘7‘ + 0.5R(t)‘

(2.27)

Mit R(t) wird hier der vektorielle Abstand zwischen den beiden Kernen bezeichnet.

Bei der LCAO (Linear Combination of Atomar Orbitals)-Methode werden des-
halb Linearkombinationen der beiden AO mit entweder gerader (f(7) = f(—7)) oder
ungerader (f(7) = —f(—7)) Symmetrie gebildet und als Basiszustinde ¢, (LCAO-
Basis) bei der Losung der Gleichung 2.26 benutzt. Dabei ist der Zustand im Ein-
gangskanal immer eine Linearkombination von einem geraden und einem ungeraden

LCAOQO.

37Zu Atomaren Einheiten siehe Anhang B.
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Die bei groflen Abstéinden gegebene Entartung der Eigenzustinde des Hamilton-
operators beziiglich dieser Symmetrie ist fiir kleine Kernabstinde aufgehoben. Die
konstruktive bzw. destruktive Interferenz im Uberlappbereich der beiden AO fiihrt
zu unterschiedlichen Aufenthaltswahrscheinlichkeiten von geraden und ungeraden
Zusténden. Die geraden LCAQ sind dadurch stéirker gebunden als die entsprechen-
den ungeraden®.

Fiir kleine Kern-Kern-Abstinde, d.h. bei zu grofem Uberlapp der AO, sind die
LCAQO-Zustiande nur eine sehr grobe Niaherung der Eigenzustéinde des entsprechen-
den stationdren Systems, und somit kann mit einer kleinen LCAO-Basis ein lang-
samer Stof}, bei dem sich die Kerne lange sehr dicht beieinander aufhalten, nur
schlecht beschrieben werden. In diesem Fall sind zeitabhingige molekulare Orbita-
le (MO) besser zur Bildung der Basis geeignet. Fiir das hier verwendete Beispiel
kénnen zu jedem Zeitpunkt die MO als Eigenfunktionen des molekularen Hamilton-
operators zum jeweils gegebenen Kernabstand in elliptischen Koordinaten analytisch
berechnet werden.

Als Potentialkurven bezeichnet man die vom Kernabstand abhéngigen Energie-
eigenwerte der Zustdnde. Abbildung 2.2 zeigt diese fiir die beiden niedrigsten mole-

kularen Zustédnde und die entsprechenden LCAO. Fiir grofle Kernabsténde stimmen
LCAO und MO iiberein.

Die MO bilden aufgrund ihrer Definition als Eigenfunktionen eines Hamilton-
operators zu jeder Zeit ein Orthonormalsystem, d.h., fiir die Elemente der Uber-
lappmatrix gilt N;;, = d;, und die Gleichung 2.26 vereinfacht sich erheblich. Ver-
nachlissigt man zusétzlich alle nicht diagonalen Elemente der Kopplungsmatrix bzw.
die Zeitabhingigkeit der Basiszusténde (< ¢li %|¢k >=0), so erhilt man

d , .
aak(t) =1 < ¢k|H(t)‘¢k > ak(t) = —1 Gk(t) ak(t). (228)
Diese Differentialgleichung wird gelost durch

ax(t) = ax(to) exp (—i [y, ex(t')dt"). (2.29)

In der MO- und der LCAO-Basis ist das atomare 1s-Orbital im Anfangszustand

* Bei der ungeraden LCAO heben sich im Bereich zwischen den Kernen die beiden
atomaren Wellenfunktionen auf. Es entsteht dadurch eine Knotenebene, die senkrecht
zur internuklearen Achse steht. Die ungerade Linearkombination der normierten AO muf}
deshalb mit einem Faktor grofer Eins nochmals normiert werden, damit die Wahrschein-
lichkeit, das Elektron irgendwo zu finden, gleich Eins ist. Dadurch wird die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit in einen Bereich verschoben, in dem der Potentialtopf nicht so tief ist
wie zwischen den Kernen, und es ergibt sich eine schwichere Bindung. Liegen die bei-
den atomaren Orbitale bei Kernabstand Null genau iibereinander, so ist die Normierung
der ungeraden LCAO nicht mehr moglich. Fiir kleiner werdende Kernabstéinde strebt
der Normierungsfaktor wie auch der Erwartungswert des Hamiltonoperators gegen Un-
endlich [51]. Die gerade LCAO aus 1s-Zustdnden ist dagegen auch im Limit vereinigter
Atome normierbar, und auch fiir sehr kleine Kernabstinde wird die Bindungsenergie nur
mit einem Fehler von maximal 25% im Vergleich zum exakten Grundzustand im Molekiil
wiedergegeben (siehe Abbildung 2.2).
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Abbildung 2.2: Potentialkurven der 4 niedrigsten elektronischen Zustdnde im
Hy -Molekiil: Es sind die Eigenwerte des elektronischen Hamiltonoperators (ohne
Kernabstoflung, sieche Gleichung 2.27) in Abhingigkeit vom Abstand der Kerne
R aufgetragen. Fiir die Zusténde 1so, und 2po, sind sowohl der exakte Ver-
lauf (durchgezogene Linien) als auch der Verlauf in der in LCAO-Néherung [51]
(unterbrochene Linien) angegeben. Im Limit vereinigter Kerne entsprechen die
MO den atomaren Eigenfunktionen von He™. Daraus ergeben sich die ersten zwei
Stellen in der Bezeichnung des molekularen Zustandes. An dritter Stelle ist die
Quantenzahl A der Drehimpulskomponente in Richtung der Quantisierungsachse
notiert, die gleich der Molekiilachse gew#hlt wird. Die griechischen Buchstaben
o, m, 0 usw. stehen dabei fiir A = 1,2,3,.... Das als Index angehéingte Symbol
fiir gerade (g) oder ungerade (u) Symmetrie wird oft weggelassen, da diese durch
die iibrige Bezeichnung bereits festgelegt ist.

eine Linearkombination der Zustdnde 1so, und 2po,. In der Néherung von Glei-
chung 2.28 bleibt der Betrag aller Linearfaktoren unverédndert. Die Phasendifferenz
zwischen den zwei einzigen von Null verschiedenen Linearfaktoren aiz, und agp, ist
in diesem stark vereinfachten Bild durch

tl
o) = [ (ep(t') = e100(t)) ' + p(=00) (2:30)
gegeben. Dabei erhiilt man die Funktionen €(¢') aus den entsprechenden Potential-
kurven €(R) (sieche Abbildung 2.2) und den gegebenen Kerntrajektorien R(t).

Wurden im Anfangszustand die Phasen von 1so, und 2po, so gewéhlt, daf
o(—00) = 0 gilt, so erhélt man die Wahrscheinlichkeit fiir den Ladungstransfer
Psc durch [52]:

90(+00)) .

Pg¢ = sin®( (2.31)
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In einer préziseren Beschreibung wird beriicksichtigt, daf} sich die MO wéhrend
des Stofles aufgrund der Drehung der Molekiilachse um den Winkel 6 und der Ande-
rung des Kern-Kern-Abstandes R stindig veréindern. In der Kopplungsmatrix [53]
spiegelt sich dies durch die Terme der sogenannten Rotationskopplung und Radial-
kopplung wider, welche die im Eingangskanal priparierten Zustinde wihrend des
Stofles mit den anderen vermischen. Die Gleichung 2.26 nimmt unter Beriicksichti-
gung dieser Kopplungen die folgende Form an®:

N
iaj(t) = —1 ejaj(t) +1 Z (ZR < ¢]|%|¢k >+60 < ¢J|1Ly|¢k >) ak(t) . (2.32)
k=1

Die Rotationskopplung mischt Zustinde mit unterschiedlicher Quantenzahl A,
welche die Drehimpulskomponente in Richtung der Molekiilachse angibt. In einem
klassischen Bild kann man sich das so vorstellen, dafl der Drehimpulsvektor im La-
borsystem konstant ist, sich durch die Drehung der Molekiilachse im Laborsystem,
wenn die Kerne aneinander vorbeifliegen, jedoch die Projektion auf diese Achse
éindert. Da das Rotationskopplungs-Matrixelement < ¢;[iLy[¢) > mit der Winkel-
geschwindigkeit 0 gewichtet wird, finden entsprechende Ubergéinge hauptsichlich
bei kleinen Kernabstinden statt. Im gewdhlten Beispiel wird dadurch der Zustand
2po, mit dem Zustand 2pm, vermischt, was im Endzustand zu einem angeregten
Atom fiihrt. Fiir kleine Kernabstéinde besitzen diese dhnliche Energieeigenwerte.
Weder Radial- noch Rotationskopplung vermischen Zustéinde unterschiedlicher (ge-
rader und ungerader) Symmetrie.

Die MO ruhen in einem molekularen Bezugssystem wie z.B. dem Schwerpunkt-
oder Sattelpunktsystem. Fiir beliebig grofie Kern-Kern-Abstédnde stimmen die ana-
lytisch berechneten MO in der Ortsverteilung mit den LCAQ, die das Problem dort
exakt losen, iiberein. Die Geschwindigkeitsverteilung wird in den MO jedoch nicht
korrekt wiedergegeben, da diese im falschen Bezugssystem ruhen. Dies fiihrt da-
zu, dafl bestimmte Terme in der Kopplungsmatrix asymptotisch nicht verschwinden
[54]. Da bei der Rechnung immer eine unvollstindige Basis verwendet wird, fiihrt
dies besonders dann zu einer Verfilschung des Ergebnisses, wenn die Projektilge-
schwindigkeit nicht deutlich kleiner ist als die klassische Orbitalgeschwindigkeit des
Elektrons.

Somit sind MO besonders fiir sehr kleine Projektilgeschwindigkeiten geeignet.
AO bzw. LCAOQ liefern fiir grofle Stoflparameter bzw. kurze Stoflzeiten, verglichen
mit dem klassischen Bahnradius bzw. der Umlaufzeit der Elektronen, gute Ergeb-
nisse. Eine Diskussion dieser Problematik findet man bei Riera et al [55]. In neueren
Arbeiten [56] werden auch Kombinationen aus MO- und AO-Zustédnden zur Bildung
der Basis verwendet, um diese dem Problem moglichst gut anzupassen.

Bei einem Mehrelektronensystem erhoht sich der Rechenaufwand fiir die Losung
der Gleichung 2.26 erheblich. Dies liegt u.a. daran, dal sehr viel mehr angeregte
Zustande beriicksichtigt werden miissen, die energetisch dicht beinander liegen. Der
molekulare Grundzustand spielt dagegen oft nur eine untergeordnete Rolle. Aufler-
dem konnen die MO nicht mehr analytisch berechnet werden, und auch die Darstel-

® L, ist der Operator der Drehimpulskomponente in Richtung der Drehachse.
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lung der Kanalfunktionen als Produkte von Einteilchenwellenfunktionen erfordert
die Symmetrisierung der Zusténde. Die neueren der in Abschnitt 2.8 aufgefiihrten
theoretischen Arbeiten zum Stofisystem He?" + He benutzen iiber 100 Basisfunktio-
nen.

Im Eingangskanal startet das System in einem der stirker gebundenen Zustiande.
Bei der Beschreibung des Ionisationsprozesses in einer Basis aus adiabatischen
Zustinden mufl das System eine unendliche Zahl von angeregten, gebundenen
Zusténden kreuzen, um das Kontinuum zu erreichen. In der im n#chsten Abschnitt
behandelten ”Hidden-Crossings”-Methode werden Reaktionswege durch Serien von
unendlich vielen Ubergéingen zwischen adiabatischen Zustéinden beschrieben.

Mit einer alternativen Basis aus sogenannten ”Sturmians” [57], die auch Kon-
tinuumszustéinde beinhaltet, wurden von Ovchinnikov et al (1997) [12] Elektro-
nenimpulsverteilungen fiir das Stofisystem p + H berechnet. Im Vergleich dieser
theoretischen Arbeit mit Meflergebnissen fillt auf, dafl die Verteilung parallel zur
Strahlrichtung immer im wesentlichen auf den Bereich zwischen der Target- und
der Projektilgeschwindigkeit konzentriert ist. Dies gilt auch fiir die in der vorliegen-
den Arbeit beschriebenen Messungen. Eine Rechnung zur Ionisation im Stofisystem
He?t + He ist nicht bekannt.

2.5 Das ”"Hidden-Crossings”-Modell

Generell ist die Kreuzung von Potentialkurven erlaubt. Man findet jedoch auch Paare
von Zustdnden mit gleicher rdumlicher Symmetrie, deren Potentialkurven aufeinan-
der zulaufen, jedoch dann so abknicken, dafl eine Kreuzung vermieden wird [58].
Die Kopplungsmatrixelemente zwischen solchen Zusténden sind an dem Punkt der
néichsten Anndherung der Potentialkurven besonders hoch.

Berechnet man die Erwartungswerte ¢, des Hamiltonoperators in der Ebene kom-
plexer Kernabsténde, so findet man, dafi die Potentialflichen €; (R) und €;(R) solcher
Paare Zweige der gleichen Funktion sind, die auf einer Riemannschen Fliche definiert
ist [59]. In der komplexen Ebene gibt es einen Weg um einen Verzweigungspunkt
R,, auf dem man von der einen auf die andere Potentialkurve gelangt. In der Nihe
eines Verzweigungspunktes verhélt sich der Abstand zwischen den Potentialkurven

Ae(R) = €1(R) — e2(R) wie

Ae(R) = const\/R — R, . (2.33)

Im ”Hidden-Crossings” (HC)-Modell [60, 15, 14, 61] wird ein Stoprozef in Ab-
schnitte unterteilt, in denen der elektronische Zustand entweder adiabatisch einer
Potentialkurve folgt oder in der Umgebung einer Vermiedenen Kreuzung auf die
andere Potentialkurve wechselt. Die Ubergangswahrscheinlichkeit an einer Vermie-
denen Kreuzung ergibt sich aus dem Massey-Parameter, der durch eine Integration
in der Ebene komplexer Kernabstéinde im Bereich zwischen R, und der reellen Achse
bestimmt wird.



28 KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

glau] O P————=

8Kk,

10 10
R[au]

Abbildung 2.3: Adiabatische Potentialkurven im Hj-Molekiil (aus [16]): Toi-
Serie, welche die Zustinde nlm, mit n =1 = 2,4,6,... enthilt. Die gepunkteten
Kreise markieren die Vermiedenen Kreuzungen.

Ein einzelner Ubergang kann ein Elektron nicht in einen Kontinuumszustand
beférdern, sondern hebt das System nur in den néchst héheren Zustand gleicher
Symmetrie. Die Ionisation erfolgt somit durch eine Kette von immer dichter aufein-
anderfolgenden Vermiedenen Kreuzungen. Solche Ketten finden sich bei kleinen (S-
Serien) und grofien (T-Serien) Kernabstéinden (> 5a.u.). Die T-Serien sind mit dem
durch die Sattelpunktelektronen beschriebenen Ionisationsproze$ verkniipft [62].

Als Beispiel sind in Abbildung 2.3 Potentialkurven der Ty;-Serie dargestellt,
die Zustdnde der Form nlm, mit n = [ = 2,4,6,... enthéilt. Dabei sind n und [
die Haupt- und die Bahndrehimpuls-Quantenzahlen im Grenzfall vereinigter Atome
(R = 0). Das dritte Symbol gibt die Quantenzahl A an, welche den Betrag der
Drehimpulskomponente in Richtung der internuklearen Achse bestimmt und fiir
R = 0 dem Betrag der atomaren Quantenzahl m entspricht. Die Symbole o, =,
d, usw. stehen fiir A = 1,2,3,... [63]. Aufgrund der Rotationssymmetrie um die
Quantisierungsachse ist m bzw. A auch im Molekiil eine gute Quantenzahl. Ahnliche
Strukturen wie in Abbildung 2.3 findet man u.a. auch bei den Zusténden nlo, mit
n=1=1,3,6,... (Ty-Serie).

Die Position der Verzweigungspunkte in der Ebene komplexer internuklearer
Abstéinde wurde von Solov’ev [60] angegeben. Daraus wurde ein analytischer Aus-
druck fiir die Tonisationswahrscheinlichkeit nach diesem Prozefl berechnet. Experi-
mentell ermittelte Wirkungsquerschnitte liegt oberhalb dieses Wertes.

Diese Ionisationswahrscheinlichkeit ist ein unendliches Produkt der Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten, die sich im Verlauf der Serie der 1 anndhern. Zur Berechnung
von Impulsverteilungen ionisierter Elektronen mufl die Entwicklung des Systems in
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der Serie aus adiabatischen Zustinden abgebrochen und in einer diabatischen Basis
fortgefiihrt werden [64]. Mit dieser Methode wurden von Pieksma und Ovchinnikov
[42] Impulsverteilungen fiir das Stosystem p+H berechnet, die fiir die beiden oben
genannten Serien in Strahlrichtung ein Maximum am Sattelpunkt haben. Innerhalb
einer Serie ist die Drehimpulskomponente entlang der internuklearen Achse konstant.
Die m,-Symmetrie der Tg;-Serie spiegelt sich in der so berechneten Impulsverteilung
darin wider, daf} diese auf der internuklearen Achse, die nach dem Stof} in guter
Néaherung in Strahlrichtung liegt, eine Knotenlinie besitzt.

Von Krsti¢ et al (1996) [65] wurde die HC-Methode auf Mehrelektronensysteme
iibertragen (MEHC = multi-electron HC). Die damit berechneten totalen Wirkungs-
querschnitte fiir die Ionisation im p-He-Stof§ [66] stimmen gut mit experimentellen
Daten iiberein. Elektronenimpulsverteilungen wurden in diesem Modell noch nicht
berechnet.

2.6 Semiklassische Rechnungen auf einem Gitter

Der quantenmechanische Zustand eines Teilchens ist in der Ortsraumdarstellung
eine komplexwertige Funktion der drei Ortskomponenten. In vielen theoretischen
Beschreibungen, so z.B. auch in der Gekoppelte-Kanile-Methode, wird diese Funk-
tion durch Entwicklungskoeffizienten nach einer bestimmten Basis dargestellt. Die
verwendete Basis ist dabei immer unvollstindig, d.h., sie deckt nur einen meist klei-
nen Teil des Phasenraumes ab. Somit ist die zeitliche Entwicklung des Zustandes
und damit auch das berechnete Ergebnis eines Streuprozesses immer auf diesen Teil
beschrankt.

In der Ortsraumdarstellung kann die Wellenfunktion auch durch die Funktions-
werte an gitterformig angeordneten Stiitzstellen ndherungsweise dargestellt werden.
Die damit verbundene Diskretisierung der Schrédingergleichung ist in gewissem Ma-
e auch als Darstellung in einer Basis aus Kasten- oder Deltafunktionen zu interpre-
tieren. Die Wahl einer solchen Basis setzt nicht die Kenntnis des fiir den untersuch-
ten Prozef} relevanten Phasenraumes voraus, und somit ist die Gefahr, durch falsche
Wahl der Basis die Rechnung so zu beeinflussen, dal man das erwartete Ergebnis
erhilt, geringer.

Es ist zwar eine wesentlich gréflere Zahl von Basiszustinden bzw. Stiitzstel-
len notwendig als bei der Gekoppelte-Kanile-Rechnung, diese sind jedoch mit ver-
gleichbarem Rechenaufwand handhabbar, da sie immer orthonormal zueinander und
raumlich sehr stark beschrinkt sind (z.B. bei der Wahl von Kastenfunktionen als
Basiszustidnde). Damit mufl zur Bestimmung von Erwartungwerten von Operatoren
nicht iiber den gesamten Raum integriert werden.

Rechnungen auf einem Gitter im Ortsraum wurden fiir Einteilchensysteme, z.B.
fiir das Stofisystem p+H mit klassischer Beschreibung der Kernbewegung, zuerst in
einer Dimension mit einigen tausend Stiitzstellen [44, 67] und spéter dann auch in
zwei und drei Dimensionen [68, 69] mit iiber 1-107 Stiitzstellen durchgefiihrt.

Wesentliches Problem bei dieser Art Rechnung ist die Auswertung der Wellen-
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funktion nach dem Stof8. Prinzipiell erh&lt man die Impulsverteilung der Elektronen
nach dem Stofl durch Fouriertransformation der Wellenfunktion im Ortsraum. Da
jedoch nur die Impulsverteilung der Elektronen im Kontinuum von Interesse ist,
miissen gebundene Zustidnde vorher abgezogen werden. Dies ist dann einfach, wenn
die ungebundenen Anteile bereits weit auseinandergelaufen sind. Gerade dies sprengt
jedoch leicht, gerade in mehreren Dimensionen, die Gréfle des Gitters. Beschréankt
man sich bei der Auswertung der Wellenfunktion auf die Bereiche, die sich schon
deutlich von den Kernen entfernt haben, ist es moglich, die Ortsverteilung der aus-
einanderlaufenden Wellenfunktion direkt als Impulsverteilung zu interpretieren.

Die Darstellung einer Zweiteilchenwellenfunktion, wie sie fiir die Berechnung des
in dieser Arbeit untersuchten Stofisystems mit zwei Elektronen notwendig ist, miifite
konsequenterweise auf einem sechs-dimensionalen Gitter erfolgen. Ein solches ist
jedoch in ausreichender Auflésung und Ausdehnung vom Rechenaufwand her nicht
zu realisieren.

Bei der TDHF-Methode geniigt fiir das in dieser Arbeit untersuchte Stofsystem
mit zwei Elektronen die Berechnung nur einer Einteilchenwellenfunktion in einem
abgeschirmten Potential. Diese kann unter anderem auch auf einem dreidimensiona-
len Gitter [70, 71] dargestellt werden. Weitere Informationen dazu sind im folgenden
Abschnitt zu finden.

2.7 Die ”Time - Dependent - Hartree - Fock”-
Methode

Beim ”Hartree-Fock”-Verfahren wird ein stationdres Mehrelektronensystem durch
eine Wellenfunktion beschrieben, die mittels Slater-Determinante aus Einteil-
chenwellenfunktionen berechnet wird. Diese sind L&sungen des Einteilchen-
Hamiltonoperators zu einem effektiven Potential, welches zu bestimmen ist. Es muf
so gewihlt werden, dafl die aus der Wellenfunktion zu diesem Potential berechnete
Ladungsverteilung eine Abschirmung des Kernpotentials ergibt, die wieder genau
dieses effektive Potential erzeugt. Eine solche selbstkonsistente Losung erhélt man
durch ein Iterationsverfahren.

Die ” Time-Dependent Hartree-Fock” (TDHF)-Methode startet mit einer Losung
des Problems fiir separierte Kerne, d.h. mit der Losung des ” Hartree-Fock”- Verfah-
rens fiir ein Helium-Atom. Die Kerne werden entlang einer klassischen Trajektorie
bewegt. Die Einteilchenwellenfunktionen der beiden Elektronen ¢; entwickeln sich
dabei geméf der Gleichung [72]

0 .

ZE qu: (H1+D—A)¢J ] = 1,2 (234)
Dabei ist H; der Hamiltonoperator eines entsprechenden Einelektronensystems, D
das aus der Ladungsverteilung der Elektronen berechnete Abschirmpotential und A
das Austauschpotential.
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Sind, wie z.B. im Stofisystem He*" + He(1s?), im Anfangszustand alle Elektro-
nen im gleichen Orbital, d.h., die Ortsanteile der beiden Einteilchenwellenfunktionen
stimmen iiberein, so gilt dies in der Ndherung der TDHF-Methode fiir den gesam-
ten Stof, da sich beide Einteilchenwellenfunktionen nach derselben Gleichung ent-
wickeln. Es mufl somit nur die zeitliche Entwicklung einer Einteilchenwellenfunktion
¢ berechnet werden. Da sich das System in einem Singulett-Zustand befindet, gilt

(7). (2.35)

In den Arbeiten von Kulander et al (1982) [70] und Sandhya Devi und Garcia
(1983) [71] zu dem hier untersuchten StoSsystem wird ¢(7) durch Stiitzstellen auf
einem Gitter im Ortsraum (sieche Abschnitt 2.6) dargestellt. Damit werden experi-
mentelle Daten gut wiedergegeben. Von Schaudt et al (1991) [73] konnte das Verfah-
ren, aufbauend auf [71], u.a. durch den Einsatz leistungsfihigerer Computer weiter
verbessert werden.

Eine TDHF-Rechnung mit einer Darstellung der Wellenfunktion in einem Basis-
satz aus Hylleraas-Funktionen von Stich et al [72] untersucht neben dem StoBsystem
He' + He' weitere Zweielektronen-Systeme, jedoch nicht das in dieser Arbeit be-
handelte.

2.8 Theoretische Arbeiten zum Stofisystem
He?™ + He

Das in dieser Arbeit untersuchte Stofsystem war bereits sehr frith Gegenstand theo-
retischer Untersuchungen [74]. Fulton und Mittlemon [75] konnten bereits 1966 mit
einer Gekoppelte-Kanile-Rechung in einem Basissatz aus nur drei AO den Verlauf
des absoluten Wirkungsquerschnittes fiir den DC gut wiedergeben. Der Einfach-
elektroneneinfang wurde dabei jedoch stark unterschétzt, da in dieser Rechnung
die angeregten Zusténde, die den Wirkungsquerschnitt im Bereich von Projektilge-
schwindigkeiten unter 1 a.u. dominieren, nicht beriicksichtigt wurden. Mukherjee et
al [76] konnte 1973 durch die Erweiterung der Basis um sechs angeregte Zustéinde,
wobei die Kopplungsterme zwischen diesen Zustdnden vernachlissigt wurden, eine
wesentlich bessere Ubereinstimmung mit experimentellen Daten erreichen.

Voraussetzung fiir prizise Rechnungen im quasimolekularen Bild, d.h. in einer
Basis aus MO, ist die Kenntnis der Potentialkurven. Fiir die niedrigsten 'Y¥-Zustéinde
wurden diese von Yagisawa (1977) [77] im Bereich 0.4 a.u. < R < 4.5 a.u. berechnet.
Die Potentialkurven der Zustinde 'Y, zeigen dort die Struktur von Vermiedenen
Kreuzungen.

Potentialkurven fiir autoionisierende Zustéinde wurden von Hara und Sato (1978)
[78] bestimmt. Die Ergebnisse dieser Arbeit dienten als Grundlage fiir die Berech-
nung von totalen und streuwinkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitten der ”Zwei-
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Elektronen-Anregung” durch Koike et al [79]. Dabei wurden keine Translationsfak-
toren (ETF) verwendet.

Mit einer Basis aus drei molekularen Zustéinden wurde von Lépez et al (1978)
[80] die Wahrscheinlichkeit eines DC in den Grundzustand bei festem Projektil-
streuwinkel als Funktion der Projektilgeschwindigkeit untersucht. Die berechnete
Ostzillation dieser Wahrscheinlichkeit stimmt gut mit der von experimentellen Da-
ten iiberein. Diese Oszillation wurde auch von Harel und Salin (1980) [81] mit einer
Basis von molekularen Zustidnden, die die Elektron-Elektron-Wechselwirkung und
die ETF vernachlissigen (OEDM-Zustéinde), berechnet. Zusétzlich wurden auch to-
tale Wirkungsquerschnitte fiir diverse Reaktionskanéle gut beschrieben.

Durch weitere Optimierung und Vergroflerung der Basissidtze konnten z.B. von
Kimura (1988) [82], Gramlich et al (1989) [83] und Gao et al (1992) [18] die Medaten
immer besser reproduziert werden. In [83] erlaubte die Einbeziehung von Zustéinden
positiver Energie auch eine gute Beschreibung der Projektilenergieabhéingigkeit des
totalen Ionisations-Wirkungsquerschnittes.

Mit dem UmkehrprozeB des SC, d.h. dem Stofisystem He™ + He™, befafit sich die
Arbeit von Fritsch et al (1987) [84]. Zu den Triplett-Zustéinden des He3t-Molekiils,
die bei diesem Stofisystem, jedoch nicht bei dem hier untersuchten, beriicksichtigt
werden miissen, sind dort Potentialkurven abgebildet.

Die Notwendigkeit der Kenntnis von totalen Wirkungsquerschnitten des SC
in die N-Schale fiir die Plasmadiagnose beim Fusionsexperiment JET motivierte
zu der Gekoppelte-Kanéle-Rechnung von Fritsch (1994) [85] mit iiber 100 Basis-
zustédnden. In dieser Arbeit sind die wesentlichen Reaktionswege aufgezeigt. Von
Davies (1998) [86] wurden in einer &hnlichen Rechnung auch die Wirkungsquer-
schnitte des DC fiir ein angeregtes Helium-Target bestimmt. Entsprechende expe-
rimentelle Daten, die in Anlehnung an die Plasmadiagnosemethode bei JET durch
Photonenemissionsspektroskopie erzielt wurden, sind in der Arbeit von Folkerts et
al (1994) [47] zu finden. Dort werden auch die Ergebnisse einer dCTMC Rechnung
fiir die totalen Wirkungsquerschnitte des Elektroneneinfangs in angeregte Zustinde
vorgestellt.

Auf weitere theoretische Arbeiten nach der CTMC- und der TDHF-Methode
wurde bereits in den Abschnitten 2.3 bzw. 2.7 verwiesen.

Die Elektronentransfer- und -anregungsprozesse kénnen im quasimolekularen
Bild als gut verstanden gelten. Die in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen zum
SC und DC dienen, neben der Eichung der Apparatur, hauptsichlich dem Ver-
gleich mit den Ionisationskanilen in der Diskussion der Daten. Dem Autor ist keine
theoretische Arbeit zum StoBsystem He?" + He bekannt, die fiir die Einfachionisati-
on oder Transferionisation in den Elektronenimpulsen differentielle Wirkungsquer-
schnitte liefert.
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2.9 Elektronische Prozesse beim He?t-He-Stof3
im quasimolekularen Bild

Das quasimolekulare Bild, das in Abschnitt 2.4 am Beispiel des Stoflsystems p + H
vorgestellt wurde, soll hier auf den He?"-He-Sto8 iibertragen werden. Die folgende
Argumentation lehnt sich an die im letzten Abschnitt aufgefiihrten Arbeiten, insbe-
sondere [85], an und bezieht sich auf Potentialkurven molekularer Orbitale, wie sie
in [81] oder [80] zu finden und in Abbildung 2.4 dargestellt sind.

Der DC in den Grundzustand des Projektils besitzt im He?"-He-Stof} bei klei-
nen Projektilgeschwindigkeiten, abgesehen von der elastischen Streuung des Projek-
tils, den grofiten totalen Wirkungsquerschnitt (siehe Abbildung 5.1). Dieser Prozef3
verlduft im MO-Bild analog zum SC im p-H-Sto8.

€ [au]
He2* + He(1s)*

Be*(2p) -2 15 *(2po,2 s - He?* + He(1s,nl) und
_ 2po, Nipo)ﬁ_}{ He*(1s) + He(nl)*

Be>*(2p?) e - ¥ He?* + He(1s)

3 [ ¥~ He(19)* + He(19)*

Be¥*(1s) 8- |
Be"(1s2)) | I

111, (1s042pm)
109 N 115, (150,290,) i
1 113 (1s0,?) |
12 4 gv .
Be?*(1s?) i

T T T T rrrT] T T T T
0.1 1 10
R [au]

Abbildung 2.4: Potentialkurven des He3"-Quasimolekiils nach Harel [81] bzw.
Lépez [80] (fiir Potentialkurven des Hy -Quasimolekiils und weitere Erliuterungen
siehe Abbildung 2.2): Die angeregten Zustinde entsprechen nicht einem adiabati-
schen Zustand, sondern sind der Entwicklung des Systems bei einem Stofiprozef}
angepaflt. Die zwei durch Rechtecke gekennzeichneten Bereiche sind in Abbil-
dung 2.5 vergroflert dargestellt. Zuséatzlich sind die Potentialkurven der niedrig-
sten Zustinde im Hejt-Molekiil, 1s0, und 2po,, eingezeichnet (breite Linien),
welche die Autoionisationsgrenzen bei Verbleib eines Elektrons in einem dieser
Zustinde definieren.
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Im Eingangskanal wird das System aus He(15%)4+He?" durch eine Linearkombina-
tion aus den Zustéinden 'X,*(2po?) und 1'%, (1s0 2po) beschrieben®, die eine gerade
bzw. ungerade Symmetrie besitzen. Bei Annéherung der Kerne wird die energetische
Entartung dieser beiden Zustinde aufgehoben. Im Gegensatz zum p-H-Stofisystem
ist hier der gerade dieser beiden Zustinde schwécher gebunden, was sich jedoch da-
mit erklért, dafl er aus zwei ungeraden Einteilchenzustéinden zusammengesetzt ist.
Die Energiedifferenz bei kleinen Kernabstéinden bewirkt, daf§ sich die Phasen unter-
schiedlich entwickeln. Wird eine Linearkombination der im Eingangskanal besetzten
Zusténde nach dem Stofl wieder auf die atomaren Zustéinde projiziert, hingt es von
der Phasendifferenz ab, in welchem Atom sich die Elektronen befinden. Dieser Pro-
zefl kommt ohne einen Wechsel zwischen den Potentialkurven aus, d.h. findet auch
bei Vernachldssigung der nicht diagonalen Elemente in der Kopplungsmatrix statt.

Der Stoflparameter, bei dem sich noch eine ausreichende Phasendifferenz fiir den
DC ergibt, ist um so grofler, je langsamer der Stoflprozef} ist, d.h., je ldnger die
Kerne kleinen Kernabstand besitzen. Damit wird erkldrt, warum der totale Wir-
kungsquerschnitt des DC bei Verringerung der Projektilgeschwindigkeit ansteigt.
Da nach einem DC das System die gleiche Bindungsenergie wie vor dem Stof3 be-
sitzt, was damit zusammenhéngt, dafl keine weiteren molekularen Zusténde besetzt
werden, bezeichnet man diese Reaktion als resonant.

Mit den beiden im Eingangskanal besetzten Zustdnden ist es unmdoglich, eine
Wellenfunktion zu konstruieren, bei der sich im Limit separierter Atome eine von
Null verschiedene Wahrscheinlichkeit fiir den Nachweis je eines Elektrons an jedem
Kern (Einfachelektroneneinfang) oder eines Elektrons in einem angeregten Zustand
ergibt. Jene Prozesse, die zur Besetzung entsprechender Zustdnde beitragen, star-
ten hauptsichlich durch die Rotationskopplung zwischen 1'Y,, und 1'II, bei kleinen
Kernabstédnden. Auf diese Weise werden nur ungerade, nicht jedoch die zugehérigen
geraden Zustinde besetzt. Dies bedingt, dal die Wirkungsquerschnitte fiir Paare von
Endzusténden, die ausschliefflich {iber diese Kopplung besetzt werden und durch
Raumspiegelung, d.h. Vertauschung von Projektil und Target, ineinander iiberge-
hen, gleich sein sollten. Fiir Projektilgeschwindigkeiten kleiner als 0.55 a.u. wurde

6 Die Bezeichnungen 1'%, bzw. 1Eg setzen sich wie folgt zusammen: Die hochgestellte
Zahl gibt die Multiplizitit des Zustandes an, d.h., die ! steht fiir einen Spin-Singulett-
Zustand. Davor ist manchmal eine Ziffer angegeben, welche die Zustédnde gleicher Sym-
metrie, beginnend bei dem am stéirksten gebundenen, durchnumeriert (1'%, bezeichnet
z.B. den Grundzustand des Molekiils). Die Summe der Bahndrehimpulskomponenten in
Quantisierungsrichtung wird durch den grofien griechischen Buchstaben angegeben, wobei
3, I, A, usw. fiir 1,2,3,... stehen. Der Index g bzw. u steht fiir gerade bzw. ungerade
Symmetrie bei Punktspiegelung am Ursprung. Danach kann in Klammern die Elektro-
nenkonfiguration im Limit vereinigter Atome folgen. Diabatische Potentialkurven, d.h.,
solche, die Vermiedene Kreuzungen bei den adiabatischen Zusténden iiberspringen und so
der tatsichlichen Entwicklung des Systems angepaft sind, werden in dieser Arbeit durch
* gekennzeichnet. Nach dem Uberspringen einer Vermiedenen Kreuzung stimmen die Be-
zeichnungen der Elektronenkonfigurationen von adiabatischen und diabatischen Zustinden
nicht mehr iiberein.
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dies durch Photonenemissionsspektroskopie am hier untersuchten Stoflsystem ex-
perimentell bestétigt [87]7. Bei hoheren Projektilgeschwindigkeiten mufi auch die
Kopplung des geraden Anteils im Eingangskanal mit anderen Zustédnden beriick-
sichtigt werden. Solche Prozesse werden im folgenden beschrieben.

Der SC in den Grundzustand erfordert die Besetzung des molekularen Grund-
zustandes 112g(1302). Dies ist durch Radialkopplung der geraden Komponente im
Eingangskanal bei Kernabstdnden oberhalb 1 a.u. moglich, jedoch ist dieser Prozef3
schwicher als der SC in angeregte Zusténde. Dies ist durch den groflen energetischen
Abstand von 1'Y,(1s0?) zu allen anderen in Abbildung 2.4 gezeigten Zusténden® zu
erkldren.

Zum Verstindnis weiterer Reaktionskanéle mufl zuerst der diabatische Charak-
ter des verwendeten 'Y,*(2po?)-Zustandes diskutiert werden. Dieser Zustand ent-
spricht dem Produkt aus den zwei 2po,-Zustdnden in einem Einelektronensystem
und liuft nahezu parallel zum 2po,-Zustand des Hejt-Molekiils. Die guten Resul-

7 In der Arbeit von Folkerts et al wurde das Verhiltnis der Reaktionen

JHe*T + He(1s?) — ,Het(n=4) + [;He?",e] und
JHe?t + He(1s®) —  [JHe?t,e] + He(n =4)

untersucht. Der vorangestellte Index dient dabei zur Unterscheidung von Projektil (p)
und Target (). Bei beiden Reaktionsgleichungen ist fiir einen der beiden Atomkerne nicht
niher spezifiziert, ob und in welchem Zustand ein gebundenes Elektron vorhanden ist.
He't(n = 4) wurde im Experiment durch den Nachweis der beim Ubergang des Elektrons
in niedrigere Schalen emittierten Photonen identifiziert. Auf dieser Reaktion basiert eine
Plasmadiagnosemethode beim Fusionsexperiment JET.

8 Es fillt auf, da8 in Abbildung 2.4, ausgehend von der Konfiguration He™ (1s)+He™ (1)
fiir separierte Atome, kein ungerader Zustand eingezeichnet ist. Konstruiert man den Orts-
teil eines solchen ungeraden Zustandes fiir Atome an den Positionen R und —R aus einer
Funktion f(71,73), die das Produkt der 1s-Orbitale von je einem Elektron an den beiden
Kernen darstellt, so erhilt man

Sulri,r3) = f(r,73) — f(=ri,—73)
=[50 = R) 13 + B) — hrs(—1 — ) prs(—r3 + B)] . (2.36)

Der Grundzustand eines Einelektronensystems hat die Eigenschaft, da§ ¢15(7) = ¢15(—7)
gilt. Wendet man dies auf Gleichung 2.36 an, so erhilt man

S ) = [b1s(—ri + B) dro(—13 — B) — s(ri + ) (75 — B)]
= —u(r3,71). (2.37)

Man erkennt, dafl der Ortsanteil dieses molekularen Zustandes antisymmetrisch gegeniiber
der Vertauschung der beiden Elektronen, d.h. der Vertauschung von r; und 73, ist. Damit
mufl man eine symmetrische Spinfunktion, d.h. einen Spin-Triplett-Zustand, wihlen. Die
Potentialkurve dieses 3%,-Zustandes ist z.B. in [84] zu finden. Er spielt fiir das in der
vorliegenden Arbeit untersuchte Stofisystem jedoch keine Rolle, da im Eingangskanal nur
Singulett-Zustéinde besetzt sind, und diese nicht mit Triplett-Zustinden koppeln.
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tate bei der Berechnung von streuwinkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitten des
DC bestitigen, dafl sich der gerade Anteil der Wellenfunktion tatséchlich wie die-
ser Zustand verhélt. Er kreuzt jedoch unendlich viele andere Zustédnde mit gleicher
Symmetrie ('3,). Fiir adiabatische Potentialkurven ist dies verboten [58]. Veran-
schaulichen kann man dieses Verbot damit, dafl diese Zusténde bei einer Kreuzung
ununterscheidbar wiirden, d.h., bei einem bestimmten Kernabstand wiren statt zwei
nur noch einer vorhanden, was der Forderung nach Stetigkeit widerspricht. Dyna-
misch bleiben Zusténde gleicher Symmetrie bei einer Kreuzung jedoch durch ihre
unterschiedliche zeitliche Entwicklung unterscheidbar, oder mit anderen Worten,
die Dynamik des Systems stort die Symmetrie. Dies berechtigt die Verwendung des
'S,*(2po?)-Zustandes, dessen diabatischer Charakter durch * gekennzeichnet ist.
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Abbildung 2.5: Vergleich der exakten Potentialkurven von angeregten 1¥,-
Zusténden (Linien) mit den diabatischen, die von Harel et al und Lépez et al
verwendet wurden (Kreise, Quadrate): a) Autoionisierende Zustinde nach Hara
et al (1978) [78] b) Die 4 niedrigsten ' & -Zustinde nach Yagisawa et al (1977) [77].
Unterhalb der Potentialkurve des (1so4)-Zustandes im Heg’L—Molekﬁl sind weitere
Zustinde des Typs '3,(1s0, nlo,) angedeutet.

Fiir die zwei in Abbildung 2.4 durch Rechtecke markierten Bereiche sind in Ab-
bildung 2.5 adiabatische Potentialkurven mit der des 'X,*(2po?)-Zustandes (Kreise)
verglichen. Zwischen den Vermiedenen Kreuzungen folgt der 'X,*(2po?)-Zustand je
einem adiabatischen. Nur links von der Vermiedenen Kreuzung bei R = 0.2 a.u. stim-
men dabei die in Klammern angegebenen Elektronenkonfigurationen der iibereinan-
derliegenden Potentialkurven {iberein, denn diese ergeben sich aus der Bezeichnung
der Zusténde bei vereinigten Atomen, d.h. fiir R = 0. In Abbildung 2.5 sind rechts
vier adiabatische Potentialkurven (1'X, bis 4'3,) dargestellt. Eine Serie weiterer, die
sich dem 1s0-Zustand im Hej*-Molekiil annihern, ist durch Linien angedeutet. Man
erkennt, wie im diabatischen Verlauf (Kreise und Quadrate) Vermiedene Kreuzungen
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bei den exakten Potentialkurven iiberwunden werden. In der ”Hidden-Crossings”-
Methode erhilt man an solchen Stellen eine Ubergangswahrscheinlichkeit nahe Eins.
Werden diese Vermiedenen Kreuzungen jedoch nicht {iberschritten, so kann einer der
anderen 'Y, -Zustéinde besetzt werden, was zu SC oder DC in angeregte Zustéinde
fiihrt.

Alle in Abbildung 2.5-links gezeigten adiabatischen Zustinde koénnen durch
Rotations- und Radialkopplung bei Kernabstéinden unter 0.3 a.u. besetzt werden.
Die Entwicklung dieser Zustidnde bei Vergréflerung des Kernabstandes skizziert Ab-
bildung 2.6, welche in [78] und [79] zu finden ist.

Rechts von der Vermiedenen Kreuzung bei ca. 0.2 a.u. entspricht der '3, (2s0?)-
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Abbildung 2.6: Korrelationsdiagramm (skizzierte Darstellung der Potentialkur-
ven zur Verdeutlichung der Reaktionswege) des Hea'-Quasimolekiils (aus [78]):
Fiir kleine Kernabstinde ist der exakte Verlauf der oberen fiinf adiabatischen
Zustédnde in Abbildung 2.5-links zu finden. Zu groflen Kernabstdnden wird die
Entwicklung eines in diesen Zustinden befindlichen Systems skizziert (diabati-
sche Zusténde wie z.B. 12;(2;002) ). Die Vermiedenen Kreuzungen mit Zustdnden
gleicher Symmetrie, die unterhalb der Potentialkurven des He%""—Molekﬁls liegen,
sind angedeutet.
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Zustand dem diabatischen 'Y} (2po?)-Zustand. Unterhalb der Potentialkurven des
He3*-Molekiils sind die oben am Beispiel dieses Zustandes diskutierten Vermiedenen
Kreuzungen mit Béndern von Zustéinden gleicher Symmetrie angedeutet. Der 'II,-
Zustand z.B. fiihrt {iber diese Vermiedenen Kreuzungen entweder zu einem SC oder
DC in einfach angeregte Zustinde. Die Besetzung der Zustéinde 'Y, (2p7?), 13, (2po?)
und 'A,(2pr?) fiihrt auch zu Endzustéinden oberhalb der Autoionisationsschwelle,
d.h. zum autoionisierenden DC (ADC). Bei schnellen, engen Stéfien liefert die Ent-
wicklung des Systems entlang dieser Wege einen nennenswerten Beitrag zum Wir-
kungsquerschnitt. Ein Reaktionsweg fiir den ungeraden Anteil im Anfangszustand,
der zum ACD fiihrt, wird in der Literatur nicht diskutiert.

2.9.1 Die Ionisationsprozesse im quasimolekularen Bild

Fiir das Kontinuum besitzt der Hamiltonoperator ein kontinuierliches Eigenwert-
spektrum, d.h., es kann im Korrelationsdiagramm nicht sinnvoll dargestellt werden.
In den Abbildungen 2.4 und 2.6 sind, zusitzlich zu den Potentialkurven des He3"-
Molekiils, auch solche des Hej™-Molekiils abgebildet, die im Grenzfall vereinigter
Atome gegen die Bindungsenergien im Be®'-Ion streben. Diese kénnen mit einem
Zustand gleichgesetzt werden, bei dem ein Elektron in das Kontinuum gehoben wur-
de und sich in ausreichender Entfernung zum Molekiil in Ruhe befindet, so daf} es
keine kinetische Energie trigt, und die Wechselwirkung mit dem Hej"-Molekiil zu
vernachlissigen ist. Zusténde, bei denen sich das emittierte Elektron vom Ursprung
im molekularen Bezugssystem entfernt, liegen dariiber. In Abbildung 2.6 sind diese
durch die kurzen, schrigen Linien angedeutet.

Wie in der Darstellung eines lonisationsprozesses durch Korrelationsdiagramme,
so ist auch bei der Konstruktion einer Basis fiir eine quantenmechanische Rechnung
die Einbeziehung des Kontinuums schwierig und mit extrem hohem Rechenaufwand
verbunden. Auch unterhalb der Kontinuumsgrenze liegen strenggenommen schon be-
liebig viele molekulare Rydbergzustéinde, die nicht alle beriicksichtig werden kénnen.
Hinzu kommt, dafl Impulsverteilungen der statischen molekularen Zustinde nicht
die Expansion des Molekiils beriicksichtigen. Die schwach gebundenen Zustéinde,
deren Impulsverteilungen schmal sind gegeniiber m, v,, sind nur noch bedingt geeig-
net, um die Wellenfunktion mit einer beschriankten Basis darzustellen. Im ”Hidden-
Crossings”-Modell duBert sich dies darin, daf die Ubergangswahrscheinlichkeiten an
den Vermiedenen Kreuzungen gegen Eins streben.

Bei der Berechnung totaler Wirkungsquerschnitte ist die genaue Entwicklung
des Systems in diesen hoch angeregten Zustdnden oder im Kontinuum ohne grofle
Bedeutung. Die Berechnung der Emissionscharakteristik der Elektronen ist jedoch
aufgrund der genannten Schwierigkeiten fiir das untersuchte Stofisystem bis jetzt
nicht gelungen.

Auch wenn bei den lonisationsprozessen die Beschreibung durch molekulare
Zusténde versagt, so besitzt das System doch weiterhin die molekularen Symme-
trien. Besonders wichtig fiir die Impulsverteilung der emittierten Elektronen ist die
Rotationssymmetrie um die Molekiilachse. Wenn das System die hoch angeregten
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Zustinde bzw. das Kontinuum erreicht, haben sich die Kerne bereits so weit von-
einander entfernt, daf§ die Molekiilachse im Laborsystem fest ist und in guter Nihe-
rung der Strahlachse entspricht. Damit kénnen die Zustéinde nach Eigenwerten des
Drehimpulsoperators entlang dieser Achse klassifiziert werden. Zustinde mit unter-
schiedlichen Eigenwerten konnen in dieser letzten Phase des Stofles nicht mehr ver-
mischt werden. Wie sich diese Quantisierung, die auch fiir die Kontinuumszusténde
gilt, in den gemessenen Verteilungen niederschligt, wird in Abschnitt 5.7 genauer
diskutiert.
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Durch eine Koinzidenzmessung wurden die Reaktionen

3/4He?t + ‘He — He + *He?t
— He™ + *He?T +e”
— He' + ‘He"
—  He?t + ‘Het + e~

kinematisch vollstindig vermessen. Das Experiment wurde an der EZR-RFQ-
Anlage [30, 88, 89, 90] im Institut fiir Kernphysik der Johann Wolfgang Goethe-
Universitét in Frankfurt/Main durchgefiihrt.

Dazu wurde mit RiickstoBionen-Impulsspektroskopie (COLd Target Recoil Ion
Momentum Spectroscopy = COLTRIMS) [1, 2, 3|, welche erst in den letzten 10
Jahren entwickelt wurde, der Vektor des in der Reaktion auf das Target iibertragenen
Impulses bestimmt. Bei COLTRIMS werden alle ionisierten Targetatome, welche
man auch als Riickstoflionen bezeichnet, durch ein schwaches elektrisches Feld auf
einen Detektor projiziert. Es werden Feldkonfigurationen gewihlt, bei denen der
Impuls eindeutig aus der Flugzeit im Spektrometer und dem Nachweisort berechnet
werden kann. Ein analoges Mefiprinzip wurde auch fiir die Elektronen verwendet.
Die relative Impulsdnderung des Projektils betrigt bei den untersuchten Prozessen
ca. 0.1% und ist somit experimentell schwer zugénglich. Der Projektilimpuls im
Endzustand wurde iiber die Impulserhaltung berechnet.

In diesem Kapitel wird das MeBprinzip im Detail erklart und auf die einzelnen
Komponenten der Apparatur eingegangen. Der Schwerpunkt liegt dabei auf der
Beschreibung des Elektronenspektrometers, da die fiir die Untersuchung der Prozesse
notwendige MefBgenauigkeit bei den Impulsvektoren der Elektronen am schwersten
zu erreichen ist.

Die Funktionen, mit denen die Impulse aus den gemessenen Flugzeiten und Or-
ten berechnet werden konnen, sind angegeben. Diese bestimmen die theoretisch
erreichbare Auflésung des Spektrometers. Die tatséchlich im Experiment erreich-
te Auflosung wird in Kapitel 4 angegeben, wo die Auswertung der Rohdaten an
Beispielen erkléart ist.
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KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

3.1 Das Meflprinzip

Die Abbildung 3.1 zeigt die wesentlichen Komponenten des Aufbaus. Der Anfangs-

zustand der Projektilionen wird durch eine Kollimationsstrecke und die Beschleuni-
gungsspannung der Ionenquelle festgelegt. Ein Kondensatorplattenpaar, welches an
einen Pulsgenerator angeschlossen ist, bietet die Moglichkeit, den kollimierten Strahl
iiber eine Blende zu wedeln und so kurze Pulse von wenigen Nanosekunden Lénge
zu erzeugen. Kurz vor dem Spektrometer wird der Projektilstrahl elektrostatisch in
horizontaler Richtung abgelenkt, um Verunreinigungen, die durch Umladungspro-

zesse im Strahlrohr entstehen, zu separieren. Im Spektrometer definiert der Uberlapp

zwischen dem Projektilstrahl und einem Atomstrahl, die sich unter 90° kreuzen, das

Reaktionsvolumen.
a)
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He?* strecke
y
X
z

b)
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Abbildung 3.1: Skizze des experimentellen Aufbaus a) mit Nachweis des Pro-
jektils und b) mit Strahlpulsung zur Bestimmung der Elektronen- und Riick-
stoBionenflugzeit. Aufbau a) wurde fiir die Vermessung der Elektroneneinfangre-
aktionen und der Transferionisation verwendet. Die Flugzeitinformation bei den
Tonisationsmessungen kann nur mit Aufbau b) bestimmt werden, da die He?"-
Projektile wegen zu hoher Zihlrate nicht auf dem Projektildetektor nachgewiesen
werden konnen.
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Die Projektile werden nach der Reaktion erneut durch elektrostatische Ablen-
kung in vertikaler Richtung nach Ladungszustinden getrennt. Fiir jeden Ladungs-
zustand vor und nach der Targetzone ergibt sich somit ein anderer Nachweisbereich
auf dem Projektildetektor. Durch Ausblenden von bestimmten Bereichen auf dem
Projektildetektor kénnen so bei einer koinzidenten Messung aller Teilchen ein oder
mehrere der Reaktionskanile ausgewéhlt werden.

Das ionisierte Targetatom und das freie Elektron werden durch ein elektrisches
Feld in der Targetregion auf je einen Detektor projiziert, der den Nachweisort und
-zeitpunkt bestimmt. Die Trajektorien der beiden Teilchen hingen dabei wesentlich
von den Impulsen ab, mit denen die Teilchen aus der Reaktion hervorgegangen sind,
so daf} diese aus den Flugzeiten und den Nachweisorten berechnet werden kénnen.

Der Reaktionszeitpunkt ist experimentell nicht direkt zugénglich, daher kénnen
nur Flugzeitdifferenzen gemessen werden. Die Projektilgeschwindigkeit kann jedoch
in guter Ndherung als konstant angenommen werden, so dafl der Reaktionszeitpunkt
berechnet werden kann, wenn an einer bestimmten Stelle entlang der Projektiltra-
jektorie eine Zeitmessung erfolgt.

In den durchgefiihrten Messungen wurden, abhingig von dem zu untersuchenden
Reaktionskanal, zwei verschiedene Methoden verwendet:

1. Nachweis der Projektile nach der Reaktion auf einem Projektildetektor (siehe
Abschnitt 3.6):

Die Zeitauflosung des Projektildetektors liegt im Bereich von 0.5 ns und trigt da-
mit nicht wesentlich zum Fehler der Flugzeitmessungen bei. Weiterhin kann der
Ladungszustand der Projektile bestimmt werden. Fiir die Messung der Einfachioni-
sation (SI) ist der Projektildetektor jedoch nicht geeignet, da die durch das Produkt
aus Targetdichte und Wirkungsquerschnitten bestimmten Reaktionswahrscheinlich-
keiten nur im Bereich 1076 bis 10~* liegen, und die Projektile aufgrund ihres La-
dungszustandes nicht von solchen getrennt sind, die ungestért das Target passiert
haben. Die notwendige Beschrinkung der moglichen Projektilrate wiirde bei der
Vermessung der SI zu unrealistisch langen Mefizeiten fithren.

2. Préparation von kurzen Projektilpulsen vor der Reaktionszone (siehe Ab-
schnitt 3.2.1):

Ein Strahlpulser arbeitet bei den verwendeten Strahlstrémen unabhingig von der
Projektilrate. Die Reaktionsrate ist lediglich dadurch beschrinkt, dafl bei einer Ko-
inzidenzmessung die Reaktionswahrscheinlichkeit pro Strahlpuls so klein gehalten
werden mufl, dal} mehrere Reaktionen in einem Puls ausreichend unwahrschein-
lich sind. Somit ist die Strahlpulsung auch fiir die Vermessung der SI geeignet.
Mit dem fiir dieses Experiment konstruierten und aufgebauten System konnte die
gute Zeitauflosung des Projektildetektors jedoch nicht erreicht werden. Auflerdem
enthalten die so aufgenommenen Daten einen héheren Untergrund, da die direkte
Bestimmung des Ladungszustandes durch den Projektildetektor entfillt.
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3.2 Projektilpriparation

Die Strahlenergie ist durch die Beschleunigungsspannung mit einer Genauigkeit von
+100eV festgelegt. Zur Lokalisierung des Targets und Festlegung der Strahlrichtung
wird der Strahl der EZR-Ionenquelle, der eine Emittanz von mehr als 100 7 mm mrad
hat, auf ca. 1 7 mm mrad kollimiert. Die auch nach der Kollimationsstrecke immer
noch sehr grofle Strahldivergenz von ca. 100 mrad ist fiir das durchgefiihrte Experi-
ment ausreichend klein, da keine Projektilstreuwinkel gemessen wurden.

Die gemessenen Riickstoffionen- und Elektronenimpulse werden in einem Karte-
sischen Koordinatensystem dargestellt und ausgewertet, dessen z-Achse durch die
Strahlrichtung definiert ist. Deshalb liefert die Strahldivergenz einen Beitrag zum
Fehler der MeBergebnisse, der jedoch gegeniiber der Auflésung des Spektrometers
vernachléssigt werden kann.

In die Kollimationsstrecke konnen zusétzliche Blenden und elektrostatische Ab-
lenkplatten hineingefahren werden, welche die Erzeugung von Strahlpulsen mit einer
Lange von ca. 2ns ermoglichen.

3.2.1 Strahlpulsung

An dem niederenergetischen Strahlzweig der Frankfurter EZR-RFQ-Anlage stand
keine Strahlpulsung zur Verfiigung. Sie mufite deshalb fiir das durchgefiihrte Expe-
riment mit moglichst einfachen Mitteln aufgebaut werden. Aufgrund der zu mes-
senden Flugzeiten sind eine Pulslinge im Bereich weniger Nanosekunden und ein
Pulsabstand von mindestens 200 ns erforderlich.

Eine Moglichkeit der Erzeugung gepulster Strahlen, ohne Reduktion des iiber die
Zeit gemittelten Tonenstroms, ist die Geschwindigkeitsmodulation der Ionen, so daf
diese nach einer Driftstrecke zu kurzen Paketen zusammenlaufen. Diese Methode
ist jedoch mit erheblichem Aufwand verbunden und auflerdem in dieser speziellen
Anwendung nicht sinnvoll, da damit nach dem Liouvilleschen-Satz die Stromdichte
im Phasenraum nicht erhéht werden kann und die Emittanz der Ionenquelle bereits
wesentlich grofler ist als die verwendbare.

Mit dem verwendeten Strahlpulser wird der Strahl in den Pulspausen auf Blenden
gelenkt. Dadurch ist der zeitlich gemittelte Strahlstrom entsprechend dem Verhélt-
nis zwischen Pulslinge und Pulsabstand reduziert. Die Ablenkung der Projektile
erfolgt elektrostatisch in vertikaler Richtung (y-Achse) mit einem Plattenkonden-
sator der Linge [ = 85 mm und dem Plattenabstand d = 6 mm und mit einer
Frequenz von maximal 2 MHz. Der aus der Strahlachse herausgelenkte Anteil des
Projektilstrahls wird nach einer Drift der Lange [; = 100 cm auf einer Schlitzblende
vernichtet. Aufgrund der geringen Projektilgeschwindigkeit von 1-2mm/ns ist die
Durchflugzeit der Projektilionen durch den Kondensator lange im Vergleich zur an-
gestrebten Pulsldnge und auch linger als die Anstiegszeit schneller Pulsgeneratoren.
Der auf die Projektile, welche sich zur Zeit ¢y in der Mitte des Kondensators be-
finden, iibertragene Impuls in Ablenkrichtung p, ergibt sich bei Vernachldssigung
der Randfelder des Kondensators aus der Integration der elektrostatischen Kréfte
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K(t) = qE(t) = qUp(t)/d iiber die Durchflugzeit durch den Kondensator. Die Ande-
rung der Strahllage am Ort der Blende ypenqe aufgrund der Ablenkung im Pulser
errechnet sich fiir Projektile der Masse m, und Ladung ¢ daraus zu

yBlende(tO) = v ld /K(t)dt = l—d /vp QUP(t) dt. (31)

Zur Berechnung der Pulslinge betrachten wir hier zunéchst den idealisierten
Fall eines Projektilstrahls mit vernachlédssigbarer Ausdehnung in y-Richtung. Da
die Blende eine endliche Offnung hat, ist die Geschwindigkeit dypienge/dto, mit der
der Projektilstrahl die Blende iiberstreicht, entscheidend fiir die erreichbare Lénge
des Pulses:

dYBiende la ¢ I I
= = (Up(t <) — Up(t <)) . 3.2

dtO Upmpd( P(0+211p) P(0+2vp)) ( )
Nach Gleichung 3.2 hingt dieser Wert nicht vom konkreten Verlauf der Spannung
Up(t) ab, sondern nur von der Spannung beim Ein- bzw. Austritt der Projektile aus
dem Kondensator.

Nur solche Projektile, bei denen die Polaritdt des Feldes wechselt, wenn sie et-
wa die Hélfte der Strecke im Kondensator zuriickgelegt haben, werden in der ur-
spriinglichen Richtung weiterfliegen und konnen die Blende passieren. Es entstehen
wéahrend einer Periode des Pulsgenerators zwei Strahlpulse, die der auf- bzw. abstei-
genden Flanke der Pulserspannung zugeordnet sind. Der Verlauf der Spannung an
den Kondensatorplatten ist in Abbildung 3.2 dargestellt. Da die beiden Pulsflanken
kiirzer sind als die Projektilflugzeit durch den Kondensator, gilt fiir diese Projektile

Up(ty — 5=) = =Up(to + QZ;p) = +Upp. Daraus ergibt sich

le
2vp

dyBlende ld q
= = 2Upy. 3.3
dto vpmy, d sl (3.3)

Bei einer Blendendffnung von 1 mm ist bei der oben angegebenen Geometrie eine
Pulseramplitude Upy von mindestens 80V erforderlich, um eine Pulslinge von 1ns
zu erreichen.

Ein endlicher Strahldurchmesser fiihrt, auch bei infinitesimal kleiner Offnung der
Blende, iiber zwei Effekte zu einer endlichen Pulslédnge:

Ionen, die im Kondensator einen bestimmten Abstand von der Strahlachse haben,
passieren ebenfalls die Blende auf der Strahlachse, wenn sie kurz vor bzw. nach dem
Zeitpunkt t, durch den Kondensator fliegen, so dafl daraus die richtige Ablenkung
zur Strahlachse hin resultiert.

Im elektrischen Randfeld des Kondensators wird die kinetische Energie der Pro-
jektile entsprechend dem elektrischen Potential leicht verdndert. Durch den Wechsel
der Polaritédt des Pulserfeldes beim Durchflug der Projektile heben sich die Effekte
beim Ein- und Austritt aus dem Kondensator nicht mehr auf und, abhingig von
der Lage der Trajektorie im Strahlprofil, verandert sich die Projektilgeschwindigkeit
und damit auch die Pulsform bzw. -linge wihrend der Drift zur Targetzone.
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Abbildung 3.2: Pulserspannung Up und resultierende Ablenkung von He?-
Projektilen in der Mitte der Ablenkplatten fiir die Projektilgeschwindigkeit
vp = 0.6a.u. und Pulseramplitude Upy = 50V. Die Anstiegszeit der Pulser-
spannung ist mit ca. 20ns deutlich kiirzer als die Durchflugzeit der Projektile
durch den Plattenkondensator von 65 ns.

Fiir einen Parallelstrahl heben sich diese beiden Einfliisse der Strahlausdehnung
im Kondensator auf, wenn folgende Bedingung (siche Anhang E) erfiillt ist:

d
Upo = Uguelte E (3.4)

Gemif dieser Gleichung wurde die Pulserspannung an die Geometrie und Quel-
lenspannung angepafit. Um eine ausreichende Intensitit im gepulsten Strahl zu er-
halten, diirfen die Blenden und Kollimatoren nicht zu weit geschlossen werden. Des-
halb wurde mit gepulstem Strahl fiir die Elektronenflugzeitmessung eine Auflosung
(FWHM) von nur 3ns erreicht.

3.3 Das Target

An das Gastarget werden zwei Anforderungen gestellt: Es mufl in Strahlrichtung
gut lokalisiert sein, und die interne Temperatur mufl so klein sein, dafi die ther-
mische Bewegung vernachlissigbar gegeniiber den in Stofiprozessen auf das Target
iibertragenen Impulsen von 0.2 bis 20 a.u. ist. Diese Impulsiibertréige entsprechen
Energien zwischen nur 0.1 meV und 1eV. Daraus folgt, da3 die Targettemperatur
unterhalb von 1K liegen mufl. Mit einem Ultraschallgasjet konnen die genannten
Anforderungen erfiillt werden.

In dem verwendeten zweistufigen Jetsystem wird Helium mit Raumtemperatur
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Abbildung 3.3: Skizze des Jetsystems.

Ty und einem Druck von 17 bar durch eine kleine Diise mit 30 yum Durchmesser adia-
batisch in ein Vakuum von 210! mbar expandieren lassen. Dabei wird die Enthalpie
des Gases in die kinetische Energie einer gerichteten Bewegung umgewandelt, und
die Gasatome erhalten eine Geschwindigkeit von

Vjer = \/BkTy/m = 1760ms™ ' mit Ty = 300K, (3.5)

was einem Impuls von pj,; = 5.9a.u. entspricht. Aufgrund des Restdruckes in der
Expansionskammer bildet sich nur eine rdumlich beschrinkte Zone von einigen Mil-
limetern Linge aus, in der sich die Helium-Atome nahezu ohne Stéfle bewegen. Im
Randbereich dieser sogenannten ”zone of silence” wird das Gas durch Wechselwir-
kung mit dem Restgas abgebremst. Durch eine speziell geformte Blenden6ffnung an
der Spitze eines Hohlkegels (Skimmer), welcher in diese Zone eingetaucht wird, wird
ein kleiner Teil der expandierenden Atome herausgeschilt.

Dieser Teil bildet einen Strahl, der sich in der anschlieBenden zweiten Vakuum-
kammer bei wesentlich besserem Grundvakuum von ca. 1-107% mbar ohne Wechsel-
wirkung mit dem Restgas geméf seiner Divergenz weiter aufweitet. Vor dem Eintritt
in die Reaktionskammer wird er mit einem zweiten Skimmer, der einen Abstand von
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30mm zur Diise hat, auf einen Durchmesser von 0.4 mm ausgeblendet. In der Re-
aktionszone besitzt der Targetstrahl eine Divergenz von nur 14 mrad. Durch die
kleinen Durchmesser der Skimmer ist weiterhin sichergestellt, daf} der Flufl an war-
mem Helium in die Targetkammer aufgrund des niedrigen Leitwertes so klein ist,
daf} dort das Vakuum nicht beeintrichtigt wird.

Nach der Kreuzung mit dem Projektilstrahl im Spektrometer tritt der Jet durch
eine differentielle Pumpstufe aus der Targetkammer in den sogenannten Jet-Dump
ein, wo er auf die Wand trifft, und der dabei entstehende Gasanfall von ca. 3-
1075 mbarls™! = 8-10'*Atome/s bei einem Druck von etwa 1-10~7 mbar abgepumpt
wird.

In der Targetkammer wurde mit eingeschaltetem Jet ein Vakuum von 710~8 mbar
erreicht, was einer Volumendichte der Restgasatome von etwa 2-10°%cm~3 entspricht.
Auf der von den Projektilen innerhalb des Spektrometers zuriickgelegten Strecke
ergibt sich daraus eine Flichenbelegung von etwa 1-10'° cm=2.

Die Teilchendichte im Jet wurde aus dem Gasanfall im Jet-Dump mit 4.5 -
10 ¢cm 3 abgeschiitzt. Dies entspricht einer Flichendichte des Targets von etwa
5-10% cm 2.

Der Jetdurchmesser betriagt bei der Kreuzung mit dem Projektilstrahl 1.1 mm.
Daraus ergibt sich fiir die verwendeten Projektilgeschwindigkeiten zwischen
1.3mm/ns und 2.3mm/ns eine Flugzeit der Projektile durch das Targetvolumen
von 0.5 bis 0.8 ns. Diese Zeit geht als Fehler in die Flugzeitmessungen ein.

Die interne Temperatur des Jets nach der Expansion ergibt sich in Jetrichtung
aus dem Speedratio S zu

T= Tog S2. (3.6)

Das Speedratio betriagt nach [91] fiir den verwendeten Jet etwa 40, woraus sich eine
Impulsunschirfe (FWHM) in Jetrichtung von ca. 0.25 a.u. ergibt. Transversal errech-
net sich die Impulsschiirfe aus der Jetgeschwindigkeit und der durch die Geometrie
der Skimmer und der Diise gegebenen Divergenz des Atomstrahls zu 0.08 a.u.

3.4 Detektoren und Nachweiswahrscheinlichkei-
ten

Voraussetzung fiir die Durchfiihrung von COLTRIMS-Experimenten ist die Verfiig-
barkeit von zweidimensional ortsauflésenden Detektoren mit einer Zeitauflésung un-
ter 1 ns. Wiinschenswert ist auflerdem, dafl Raten von mehr als 10 kHz noch verarbei-
tet werden konnen. Die geforderten Bedingungen werden von Micro-Channel-Plates
mit Ortsauslese iiber eine Delay-Line-Anode [92] erfiillt. Ein Micro-Channel-Plate
(MCP) ist eine 0.5 bis 1 mm dicke Scheibe, in der sich Kanéle von typischerweise
0.025 mm Durchmesser befinden. Elektronen, die in einem der Kanéle auf die Ober-
fliche treffen, 16sen dort weitere Elektronen aus. Zwischen Vorder- und Riickseite
wird eine Spannung von ca. 1kV angelegt, so dafl in den Kanélen eine Elektronen-
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Abbildung 3.4: Skizze eines MCP-Detektors mit eindimensionaler Ortsauslese.
Fiir eine zweidimensionale Ortsauslese wird eine zweite um 90° gedrehte Draht-
ebene um die Tragerplatte gewickelt.

lawine entsteht.

MCPs werden in einem Vakuum besser als 1-107% mbar betrieben, d.h., die Vor-
aussetzungen zum Einsatz in der Targetkammer sind erfiillt. In diesem Experiment
wurden fiir die drei Detektoren je zwei MCPs in Chevron-Anordnung [93] verwendet,
wodurch eine Ladungsverstirkung von ca. 1-10° erreicht wird.

Die entstandene Elektronenwolke tritt auf der Riickseite der MCPs aus und wird
mit einem elektrischen Feld von einigen 10 V/mm auf die Anode transportiert, wel-
che zur Ortsbestimmung verwendet wird. Die Spannungen am MCP werden iiber
hohe Widerstande (> 100 k2) angelegt, so da§ durch den Entzug der negativen La-
dungen beim Austritt der Elektronenlawine ein kurzer positiver Spannungspuls (ca.
1ns) entsteht, welcher kapazitiv ausgekoppelt wird und als Zeitsignal fiir Flugzeit-
messungen zur Verfiigung steht. Die Ortsbestimmung erfolgt mit der Anode und
wird hier zunéchst fiir eine Dimension erklart.

Eine eindimensional ortsauflésende Anode besteht im Prinzip aus einer quadra-
tischen Triagerplatte, um die ein Draht gewickelt ist, der jedoch zu dieser keinen
elektrischen Kontakt hat. Eine Ladungswolke, die auf diese Drahtwicklung trifft,
erzeugt dort einen Spannungspuls, der sich in beide Richtungen ausbreitet. Aus
den Zeiten, zu denen das Signal die beiden Enden der Wicklung erreicht, kann die
Ortsinformation fiir eine Raumrichtung gewonnen werden.

Um auf dieser Wicklung eine dispersionsarme Signalausbreitung zu erhalten, ist
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diese als Doppelwicklung realisiert, d.h., es verlaufen zwei Dréihte parallel zueinander
(siehe Abbildung 3.4), die in der Nachweisebene ein Stabgitter bilden. Beide Drihte
sind positiv in Bezug zur Riickseite der MCPs, so dal die Elektronenlawine vom
MCP auf die Anode gesaugt wird. Zwischen den beiden Drihten wird jedoch eine
solche Spannungsdifferenz angelegt, dafl Elektronen nur auf einen der beiden, den
sogenannten Signaldraht, treffen und sich so lokal die Spannungsdifferenz zum zwei-
ten, dem sogenannten Differenzdraht, &ndert. Dieser Puls in der Spannungsdifferenz
breitet sich dann wie auf einer Lecherleitung aus.

Da nur ein Teil der Elektronenlawine auf den Signaldraht trifft, konnen zwei
solcher Doppelwicklungen in zwei Ebenen in einem Abstand von ca. 1 mm und um
90° gegeneinander gedreht iibereinandergelegt werden. Damit erhélt man die Orts-
auflésung in zwei Dimensionen. Von den vier Enden der zwei Doppelwicklungen
werden die Signale mit je einer " Twistet-Pair”-Leitung aus der Reaktionskammer
gefiihrt, kapazitiv vom Gleichspannungspotential entkoppelt und die Pulse in der
Spannungsdifferenz verstérkt.

Die Elektronenwolke weitet sich zwischen MCP und Anode so auf, dafl mehrere
Wicklungen getroffen werden, d.h., in jeder Drahtebene entstehen mehrere dicht
aufeinanderfolgende Signale. Durch Schwerpunktbildung, die iiber eine geeignete
Zeitkonstante der Differenzverstérker erreicht wird, kann der Ort wesentlich genauer
bestimmt werden als der Wicklungsabstand der Drahtpaare von 1 mm. Erreichbar
ist eine Ortsauflosung von 0.1 mm und besser.

Auch der Nachweis von Atomen und lonen ist mit MCP-Detektoren moglich,
wenn die kinetische Energie der Teilchen ausreicht, um aus der Oberfliche Elektro-
nen herauszulosen. Beim Einsatz als Projektildetektor ist dies bei Projektilenergien
von mehr als 10keV immer gegeben. Im Spektrometer werden die Riickstoffionen
jedoch nur mit einer Spannung von typischerweise 70 V auf den Detektor beschleu-
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Abbildung 3.5: Nachweiseffizienz eines MCP-Detektors fiir He'-Tonen als Funkti-

on der kinetischen Energie. Die Daten wurden bei Ey;, = 3keV auf Eins normiert.
Die durchgezogene Linie ist der Fit mit einer Exponentialfunktion (aus [32]).
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nigt. Aus diesem Grund miissen die Riickstoflionen vor dem MCP nochmals mit
einer Spannung von mindestens 500 V nachbeschleunigt werden. Das Feld der Nach-
beschleunigungsstrecke wird vom Spektrometerfeld durch ein Gitter getrennt. Bei
den Messungen wurde eine Potentialdifferenz von 1000V zwischen Targetvolumen
und Vorderseite des MCP eingestellt. Aus Abbildung 3.5 ist zu entnehmen, daf§ die
Nachweiswahrscheinlichkeiten von He'- und He?"- RiickstoBionen aufgrund der un-
terschiedlichen kinetischen Energie um weniger als 10% voneinander abweichen. Die
Abweichung geht als Fehler in die Bestimmung von Verhiltnissen zwischen tota-
len Wirkungsquerschnitten von Reaktionskanélen mit unterschiedlichem Ladungs-
zustand der Riickstofionen ein.

Durch das inhomogene elektrische Feld im Bereich der Gittermaschen werden die
Ionen stark fokussiert. Damit ist die Auflésung des Detektors auf die Maschenweite
des Eintrittsgitters beschrinkt. Fiir den Riickstoflionendetektor wurde ein besonders
feines Gitter mit 0.05 mm Maschenweite, welches allerdings eine Transmission von
nur 50% hat, verwendet. Alle anderen Gitter hatten eine Maschenweite von 0.25mm
und eine Transmission grofler als 80%.

3.5 Das Impulsspektrometer

Das Funktionsprinzip des Spektrometers ist, das ionisierte Target und ein Elektron
mit einem solchen elektrischen Feld aus der Targetzone auf je einen Detektor ab-
zusaugen, daf aus den Flugzeiten und den Nachweisorten die in der Reaktion auf die
Teilchen iibertragenen Impulse berechnet werden konnen. Es ist dazu nicht nétig,
durch Blenden bestimmte Trajektorien auszuwéhlen, so dafl Teilchen von Startim-
puls Null bis zu einer bestimmten Maximalenergie mit 47 Raumwinkel nachgewiesen
werden konnen. Im verwendeten Spektrometer ist das elektrische Feld im Bereich
des Reaktionsvolumens homogen und steht senkrecht zur Projektil- und Jetrichtung.

Auf dem Weg zum jeweiligen Detektor durchfliegen die nachzuweisenden Teil-
chen Driftzonen und zum Teil auch fokussierende Felder, welche die Auflésung des
Spektrometers verbessern.

Beim Design des fiir die durchgefiihrte Messung optimierten Spektrometers galt
es, eine Geometrie zu finden, in der die aktiven Flichen der Detektoren bei den zu
erwartenden Impulsverteilungen moglichst gut ausgenutzt werden. Insbesondere der
grofle Massenunterschied der Fragmente machte dies problematisch.

Die Geschwindigkeit der Elektronen liegt in der Gréflenordnung der Projektil-
geschwindigkeit von 2mm/ns. Da die Grofle der verfiigbaren Detektoren die Ab-
messungen des Elektronenspektrometers beschrénken, sind die Elektronenflugzeiten
entsprechend kurz und die in der Flugzeit enthaltene Information iiber den Elek-
tronenimpuls mit einem grofien Fehler behaftet. Das Spektrometerdesign wurde da-
raufhin optimiert, diesen Fehler auf ein ertriagliches Maf§ zu reduzieren.

Die Abbildung 3.6 zeigt einen Schnitt durch das Spektrometer, welches fiir die
in dieser Arbeit vorgestellten Messungen konzipiert wurde. Im Folgenden wird auf
die beiden Hilften, das Elektronen- und das Riickstoionenspektrometer, niher ein-
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Abbildung 3.6: Skizze des Impulsspektrometers: Das Spektrometer ist im we-
sentlichen zylindersymmetrisch um die Spektrometerachse aufgebaut. Das elek-
trostatische Spektrometerfeld kann in ein weitgehend homogenes Extraktionsfeld
und ein Linsenfeld unterteilt werden. Es wird zwischen zwei Gittern erzeugt und
durch 14 ringférmige Elektroden im regelmifigen Abstand von 5.5 mm, deren
Potential durch eine Kette von 15 Widerstinden zwischen den Gittern definiert
wird, geformt. Abweichend von der Zylindersymmetrie sind zwei dieser Ringelek-
troden unterbrochen, um eine fiir den Durchtritt des Projektil- und Targetstrahls
ausreichende Offnung zu erhalten. Weiterhin ist der Detektor im Elektronenspek-
trometer in Richtung des Projektilstrahls versetzt. Der RiickstoBionendetektor
hat einen Durchmesser von 50 mm und zum Target einen Abstand von 355 mm.
Beim Elektronendetektor betrigt der der Durchmesser 80 mm und der Abstand
39 mm.

gegangen. Das homogene, elektrostatische Feld im Reaktionsvolumen ist Teil beider
Spektrometer. Die Feldstidrke dort wurde fiir den Elektronennachweis optimiert.

3.5.1 Das Elektronenspektrometer

In den vergangenen Jahren wurden bereits mehrere Messungen mit Impulsspektro-
metern durchgefiihrt, die sowohl einen Riickstoionen- wie auch einen Elektronen-
detektoren enthielten. Dabei kamen verschiedene Konzepte zum Einsatz.

In mehreren Experimenten [94, 95, 96, 97, 98] wurde ein homogenes Magnet-



3.5. DAS IMPULSSPEKTROMETER 93

feld parallel zum elektrischen Feld benutzt, welches die Elektronen senkrecht zur
Feldrichtung auf Kreisbahnen zwingt und sicherstellt, da} alle Elektronen bis zu
einer bestimmten Energie, welche durch den maximal moglichen Gyrationsradius
im Spektrometer festgelegt ist, nachgewiesen werden. Der Nachteil dieser Methode
ist, daf} alle Elektronen, deren Flugzeit in etwa einem ganzzahligen Vielfachen der
Gyrationsperiode entspricht, auf einen Punkt auf dem Detektor projiziert werden.
In diesem Fall kann der zu messende Impuls nicht berechnet werden. Deshalb fiel in
dieser Arbeit die Wahl auf ein magnetfeldfreies Spektrometer.

Von mehreren Gruppen wurden bereits Messungen ohne Magnetfeld durch-
gefiihrt. Diese kann man nach Messungen mit schwachem [99, 100, 101] bzw. starkem
[6, 5, 4, 7, 102] elektrischem Feld klassifizieren.

Bei kleiner elektrischer Feldstirke ist zwar eine hohe Impulsauflésung fiir das
Riickstofion und das Elektron zu erreichen, aber die Elektronen nehmen im elektri-
schen Feld nur wenig Energie auf. Ist diese klein gegeniiber ihrer kinetischen Energie
aus dem zu untersuchenden ProzeB, sind die Trajektorien in guter Ndherung gera-
de, und die Elektronen werden nur mit dem geometrischen Raumwinkel auf dem
Detektor nachgewiesen.

Bei hoher Feldstidrke werden zwar auch schnelle Elektronen so in Richtung des
Detektors beschleunigt, dal 4 Raumwinkel moglich sind, die Elektronenflugzeiten
verkiirzen sich dadurch jedoch so weit, dafl sie in Gréenordnung der Zeitauflésung
der Detektoren liegen. Deshalb wurde in solchen Experimenten bisher auf die Elek-
tronenflugzeitmessung verzichtet. Der Elektronenimpuls in Feldrichtung ist dadurch
jedoch unbestimmt. Auch bei der Berechnung der Impulse senkrecht zum elektri-
schen Feld aus dem Nachweisort wird die genaue Flugzeit benotigt. Wird dabei fiir
alle Ereignisse stattdessen die mittlere Flugzeit verwendet, welche aus einer Simu-
lationsrechnung entnommen werden kann, so verzerrt dies die gemessene Elektro-
nenverteilung [103]. Eine hohe Feldstéirke am Targetort beschrinkt auflerdem die
Auflésung, die fiir die Riickstoflionenimpulse erreicht werden kann.

Seit wenigen Jahren sind gréflere Detektoren mit Durchmessern von 80 mm und
mehr verfiigbar. Damit ist es moglich, ein Spektrometer ohne Magnetfeld zu kon-
struieren, was bei mittleren elektrischen Feldstdrken die Vorteile der beiden Ty-
pen, ndmlich voller Raumwinkel und Impulsauflésung in Flugzeitrichtung, in ei-
nem brauchbaren Kompromif vereinigt. Die Geometrie wurde fiir den Nachweis von
solchen Elektronen optimiert, deren Geschwindigkeitskomponente in Strahlrichtung
zwischen Null und der Projektilgeschwindigkeit liegt. Dies ist der Bereich des Pha-
senraumes, in dem der wesentliche Teil der Elektronen aus den zu untersuchenden
StoBen emittiert wird.

Die gewédhlte Geometrie des Elektronenspektrometers ergab sich aus den folgen-
den Rahmenbedingungen: Aufgrund der gegebenen Abmessungen des Jetsystems
muflite der Elektronendetektor einen Mindestabstand von 32mm von der Strahl-
achse haben. Aus konstruktiven Griinden wurde ein Abstand von 36 mm gew#hlt.
Der Detektor mit einem Durchmesser von 80 mm wurde gegeniiber der Spektrome-
terachse um 20 mm in Strahlrichtung verschoben. Um bei St6flen mit Projektilen
der Energie 25 keV u~! die Elektronen, die mit der Projektilgeschwindigkeit von ca.
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Abbildung 3.7: Vergleich von zwei unterschiedlichen Spektrometerkonzepten: a)
flugzeitfokussierend mit Driftstrecke und b) ohne Driftstrecke. Fiir beide Geome-
trien ist die Trajektorie eingezeichnet, die ein Elektron beschreibt, welches aus
dem Targetvolumen mit dem maximalen Impuls in Richtung der z-Achse emit-
tiert wird, bei dem es gerade noch auf dem Detektor nachgewiesen werden kann.
Wenn die Stiirke der elektrischen Felder im Verhiltnis E/E’' = /5 steht, ist dieser
maximale Impuls fiir beide Geometrien gleich grof.

2:10°ms™! in Strahlrichtung (2-Achse) emittiert werden, noch auf dem Detektor
nachweisen zu kénnen (z < 60 mm), darf die Flugzeit maximal 30 ns betragen.

Es wurde eine flugzeitfokussierende Spektrometergeometrie (Abbildung 3.7-a)
gewihlt. Dabei muf} die Reduktion der Nachweiswahrscheinlichkeit durch ein zusétz-
liches Gitter, welches die Beschleunigungsstrecke von der Driftstrecke trennt, in Kauf
genommen werden. Die Flugzeit 7, zum Detektor als Funktion des Startortes in
Feldrichtung zo . (Abstand zum Gitter = s+ .) und der Startgeschwindigkeit v,
ergibt sich aus den Newtonschen Bewegungsgleichungen zu

) 2s _
To (20, Vge) = ——2% + ((F+D2+(F+1)712) (3.7)
Aelek Qelek
mit der Hilfsgrofle
2 1 2
VUge Zo,e 2 MeUy ¢ Zo,e
Vg ey T = — 4 —F =F— +
f vz, o) 250k S s Keter s

und der Beschleunigung der Elektronen im elektrischen Feld Ergpge

Kelek _ eETa'rget

Qelek =
Me Me

Dabei ist %mevgye die kinetische Energie, die in der Bewegung entlang der x-Achse
steckt und s K., die Energie, die das Elektron bei der Bewegung im elektrostati-
schen Spektrometerfeld aufnimmt.

Durch Potenzreihenentwicklung erhélt man fiir f < 1

Ug,e 2s
Te(xO; U;c,e) = - +2
Qelek Qelek

1 1
14+ = f2_Z ...
[+8f 8f+
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d.h., fiir ein gut lokalisiertes Target (|zo.| < s) ist die Flugzeit in guter Nidherung
unabhingig von der genauen Position innerhalb des Targetvolumens, und fiir kleine
kinetische Energien (Ej;, . < s Kejer) besteht eine lineare Abhéngigkeit vom Impuls
Dz,e = Uz Me. Unter diesen Bedingungen erhélt man

Paz.e | 2s
Te(Pre) = ———+2 . 3.9
(p ’ ) Kelelc Qelek ( )

Das elektrische Feld ist im Elektronenspektrometer homogen, d.h., es wirken
im idealisierten Fall keine Krifte senkrecht zur Spektrometerachse (z-Achse). Zu-
sammenfassend ergeben sich daraus mit der Ndaherung aus Gleichung 3.9 folgende
Eichfunktionen fiir ein Elektronenspektrometer mit flugzeitfokussierender Geome-
trie:

Pre = (Te,o —T)e Erarget (3.10)
Ye
. = m e 3.11
pya m Te ( )
Ze (3.12)
ze — Me 7 - .
Pz, T,

Dabei sind 9, und z, der Abstand des Nachweisortes in senkrechter bzw. horizontaler
Richtung von der Spektrometerachse, und 7, , ergibt sich aus Gleichung 3.9 zu

[ 25 [ 25 me
T.o=T1.(0)=2 =2 —. 3.13
. ( ) Qelek ETa'rget € ( )

Fiir Elektronen, die genau in Strahlrichtung emittiert werden (py . = py = 0),
bestimmt die Zeit T, o zusammen mit dem durch die Gréfe des Detektors beschrank-
ten z, den maximal nachweisbaren Impuls. Dieser wichst mit Te_,ol bzw. der Wurzel
von Ergrger- Von der Feldstérke in der Targetzone héngt aber bei gegebenem Mef3-
fehler von T, die Auflésung von p, . linear ab, d.h., verdoppelt man den maximal
nachweisbaren Impuls in Strahlrichtung durch Vervierfachung der Feldstérke, so ver-
vierfacht sich der Fehler von p, .. Es ist also angebracht, den Raumwinkel fiir den
Elektronennachweis auf den wichtigsten Teil des Phasenraumes zu beschrinken.

Abbildung 3.8 zeigt einen waagrechten Schnitt (senkrecht zur Jetrichtung) durch
das Elektronenspektrometer. Die eingezeichneten Trajektorien wurden mit dem Pro-
gramm SIMION3D [104] bei einer Spektrometerspannung Us,.; (Potentialdifferenz
zwischen den Driftstrecken des Elektronenspektrometers und des Riickstoflionen-
spektrometers) von 92V berechnet. Bei der verwendeten Widerstandskette, die die
Potentiale an den Elektroden festlegt, ergibt sich daraus die Feldstéirke nach der
Gleichung

Erarget = Usper, - 0.0093 mm™! (3.14)

zu Ergrger = 0.86V mm™".
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Abbildung 3.8: Berechnung der Elektronentrajektorien mit SIMION3D: Die
Elektronen werden nach rechts auf den Elektronendetektor gesaugt. Der Ab-
stand zwischen Targetzone und Elektronendetektor betrdgt 39 mm, wobei 26 mm
auf die Driftstrecke entfallen. In der oberen Bildhilfte besitzen die Elektro-
nen einen Impuls von 1 a.u. und werden unter —75°, —60°, —45°, ..., 75°
zur Strahlachse emittiert. In der unteren Hélfte wurden p;. = py. = 0 und
Pze =0, —0.05, —0.1, —0.15, —0.2 a.u. gewahlt. Das elektrostatische Feld im Ex-
traktionsbereich betrigt E7qrger = 0.92 Vmm™!. Die Quadrate entlang der Tra-

sIMoN

jektorien markieren die Positionen der Elektronen nach 2.5, 5, 7.5, ... ns.

Up USpektr Te,O (Zo—;ﬂ:

(au) | (V) (ns) | (a.u.ns™t)

0.63 40 40 0.03

0.67 68 30 0.05

0.71 || 52-68 || 31 - 35| 0.04 - 0.05

0.74 68 31 0.05

0.78 68 31 0.05

0.84 || 68-90 || 27 - 31 | 0.05 - 0.06

0.95 || 84-90 || 27 - 28 0.06

Tabelle 3.9: Verwendete Spektrometerspannungen Ugpy, fiir Messungen bei ver-
schiedenen Projektilgeschwindigkeiten v, und die daraus resultierenden Flugzei-
ten T¢ o von Elektronen mit Impuls Null. Es ist dgﬁe die Steigung der Eichfunktion

Dz,e(Te) fiir kleine py ..
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Die Spektrometerspannung wurde zu Beginn jeder Strahlzeit so weit verringert,
daB der Bereich mit hoher Elektronenrate auf dem Elektronendetektor an die vordere
Kante heranreicht, um so einen Kompromif§ zwischen guter Impulsauflésung und
groflem Raumwinkel zu erreichen. Tabelle 3.9 fafit fiir die verschiedenen Messungen
bei unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten die gewihlten Einstellungen des
Spektrometerfeldes zusammen.

Der in dieser Tabelle angegebene Faktor dgﬂo, multipliziert mit der Flug-

zeitauflosung, gibt die zu erwartende Auflssung von p, . im Bereich p, . = 0 an. Elek-
tronen, die mit groBem Impuls in Richtung des Detektors starten, werden mit gerin-
gerer Auflésung nachgewiesen. Die beste im Experiment erreichte Flugzeitauflosung
betrug 1.5 ns.

Die Ortsauflosung des Detektors und die Ausdehnung des Targets bestimmen den
Fehler der Impulsmessung Ap, . bzw. Ap, .. Da alle Einstellungen so gewihlt sind,
daf v, Tep ~ 50 mm gilt, skalieren Ap, . und Ap, . mit der Projektilgeschwindigkeit.
Fiir alle durchgefiihrten Messungen gilt:

Apye = Ap, e ~ 5% v, me. (3.15)

Bis hier wurde davon ausgegangen, dafy das Elektronenspektrometer magnetfeld-
frei ist. Tatséchlich waren aber das Erdmagnetfeld und ein Streufeld der Ionenquelle
vorhanden. Der Feldvektor stand fast exakt senkrecht zur Spektrometerachse (z-
Achse), und die Feldstérke betrug etwa 0.5 G. Dieses Feld wurde mit zwei Helm-
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Abbildung 3.10: EinfluB eines Magnetfeldes auf die Elektronenbewegung. Mit
SIMION3D wurden die Elektronentrajektorien fiir die Impulse v, = 0.1, 0.2, 0.3,
0.4,...,0.8a.u. und v, =-0.2,-0.1, 0, 0.1, 0.2 a.u. (Kreuze) bei einem Magnetfeld
von 0.4 G in Richtung der y-Achse, d.h. senkrecht zur dargestellten Ebene, be-
rechnet. Mit den Gleichungen zur Berechnung der Impulse aus der Flugzeit und
dem Nachweisort, welche Magnetfelder nicht beriicksichtigen (Gleichungen 3.8,
3.11 und 3.12), wurde versucht, diese Impulse aus den Simulationsergebnissen
wieder zu berechnen (Quadrate). Die Verschiebung der Quadrate gegeniiber den
Kreuzen zeigt den Fehler an, der sich ergibt, wenn man bei der Auswertung der
Mefdaten das Magnetfeld nicht beriicksichtigt.
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holtzspulenpaaren entlang der z-Achse auf Werte unterhalb 0.1 G kompensiert und
entlang der y-Achse auf Werte zwischen 0 und 0.3 G eingestellt.

Es wurden Flugzeiten und Nachweisorte fiir die Elektronenbewegung im Ma-
gnetfeld simuliert. In Abbildung 3.10 ist fiir ein Magnetfeld von 0.4 G in y-Richtung
(Jetachse) gezeigt, welcher Fehler sich in der Impulsberechnung aus den Mefigroen
ergibt, wenn man das Magnetfeld dabei nicht beriicksichtigt. Durch das Magnetfeld
erscheint die Impulsverteilung geschert und in Strahlrichtung verschoben. Dies wur-
de in der Auswertung durch eine lineare Transformation korrigiert. Eine Berechnung
der Impulse aus den MefigroBen nach den Bewegungsgleichungen, die das schwache
Magnetfeld enthalten, wére zu aufwendig gewesen. Der Fehler dieses Verfahrens ist
kleiner als die Auflésung des Spektrometers.

Die Verschiebung der Nachweisorte durch das Magnetfeld wurde zum Teil ge-
zielt ausgenutzt, um den Nachweisbereich des Spektrometers in Strahlrichtung zu
erh6hen. Das Magnetfeld in y-Richtung wurde dazu innerhalb des oben angegebenen
Bereiches variiert.

Vergleich mit einem Elektronenspektrometer ohne Flugzeitfokussierung

In anderen Experimenten (z.B. [99, 4]) wurden Elektronenspektrometer ohne Drift-
strecke eingesetzt. Bei gleichem Abstand des Detektors zur Strahlachse geniigt dabei
eine um 25% niedrigere elektrische Feldstirke Ef, i = 3/4 Erarger, um die gleiche
Flugzeit T¢ ¢ zu erhalten, d.h um einen dhnlichen Teil des Phasenraumes nachweisen
zu konnen wie in der Geometrie mit Driftstrecke (die beiden Geometrien sind in
Abbildung 3.7 gegeniibergestellt). Ohne Driftstrecke gilt:

2
DPz.e DPz.e s+ To,e Me
T,=——=2¢ 4+ <7> +6 €€ (3.16)
‘ eE’%arget \j eE’}arget E’}arget e

In der Néhe von p, . = 0 und bei vernachléssigbarem z . erhilt man daraus
Dze = (_Te + Te,O) € E’}arget‘ (317)

Durch Vergleich mit Gleichung 3.10 erkennt man, dafl der Fehler aufgrund der
Zeitauflosung hier entsprechend der um 25% geringeren Feldstirke reduziert ist.

Wie in Abbildung 3.11 zu erkennen ist, betrigt der Fehler der Messung von
Pz bei einer Flugzeitauflosung von 1ns und einer Targetausdehnung von 1mm
(—=0.5mm < zp, < 0.5mm - dies entspricht etwa den Gegebenheiten im Experi-
ment) fiir beide Geometrien ca. 0.025 a.u., d.h. der Vorteil durch die kleinere Stei-
gung der Eichfunktion bei einer Geometrie ohne Drift wird durch den Effekt der
Targetausdehnung zunichte gemacht.

Ein Nachteil bei Spektrometern ohne Flugzeitfokussierung ist, dal auch fiir kleine
vz keine lineare Ndherung der Eichfunktion p, .(7%) verwendet werden kann. Dies
bedeutet, dafl bei einer zu p, = 0 symmetrischen Elektronenimpulsverteilung die
Flugzeitverteilung nicht spiegelsymmetrisch zu T ist.

Auf diese Symmetrie, die im verwendeten Spektrometer gegeben ist, baut die in
Abschnitt 4.2 beschriebene Eichung des Elektronenspektrometers auf.
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Abbildung 3.11: Eichkurven fiir Elektronenimpulse in Flugzeitrichtung fiir Spek-
trometer mit Drift (—) und ohne Drift () und (rechts) verschiedene Abwei-
chungen des Entstehungsortes der Elektronen in Feldrichtung zg.. Der rechte
Teil zeigt vergrofert den Bereich um v, , = 0 bzw. T, = T, o.

3.5.2 Das Riickstoflionen-Impulsspektrometer

Gleichung 3.8, welche die Impulseichung der Elektronen in Flugzeitrichtung angibt,
gilt unabhéngig von der Masse der nachzuweisenden Teilchen und der Abmessung
des Spektrometers. Somit ist sie auch fiir das Riickstoflionenspektrometer giiltig,
sofern dies nur flugzeitfokussierend ist. Die entscheidende Grofle, ndmlich die elek-
trische Feldstirke im Targetvolumen, wurde bereits durch die Optimierung des Elek-
tronenspektrometers festgelegt. Mit dieser Vorgabe ist fiir die Riickstoflionen ohne
groflen Aufwand eine ausreichende Impulsauflésung in Flugzeitrichtung moglich, da
die Impulsverteilung in dieser Richtung eine Breite von ca. 20a.u. hat, was etwa
50 mal mehr ist als bei den Elektronen. Aufgrund der gré8eren Masse der Riick-
stoflionen entspricht dies jedoch nur einer Geschwindigkeit von ca. 7mm/us, und
damit ist die Bedingung Ej;, o < qU, welche in der Néherung bei der Herleitung
von Gleichung 3.10 verwendet wurde, anders als beim Elektronenspektrometer, fiir
die Riickstoflionen im gesamten Bereich der gemessenen Impulsverteilung sehr gut
erfiillt.

Die nachzuweisenden Riickstoflionenimpulse in Strahlrichtung sind weitaus gerin-
ger als die in transversaler Richtung. Sie sind wesentlich durch die Energiebilanz des
Stofles bestimmt (siehe Gleichung 2.12), und eine Impulsauflésung von ca. 0.2 a.u.
ist erforderlich, um eine (-Wertauflosung zu erhalten, mit der kinematisch zwischen
K- und L-Schalenanregung von gebundenen Elektronen unterschieden werden kann.

Es stand ein Detektor mit 50 mm Durchmesser zu Verfiigung, so daf bei einer
Targetausdehnung von 1 mm und einer solch einfachen Spektrometergeometrie, wie
sie fiir die Elektronen verwendet wird, die Auflosung auf 1/50 des Nachweisbereiches
limitiert wire.
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1]

Abbildung 3.12:  Simulation der RiickstoBionentrajektorien a) fiir Impuls
Null und unterschiedliche Entstehungsorte und b) fiir die Impulse p,, =
0,3,6,9,12a.u. und p;, = 0,3,6,9,12a.u. Die Punkte entlang den Trajektori-
en geben die Positionen der Ionen nach 0.4 s, 0.8 us, 1.2 us usw. an.

Da dies nicht ausreichend ist, mufite eine Linse in das Spektrometer integriert
werden, die ndherungsweise alle Riickstoffionen, welche im Targetvolumen mit glei-
chem Impuls entstehen, auf einen Punkt auf dem Detektor abbildet. Auf diese Weise
kann die volle Auflésung des Detektors von ca. 0.1mm genutzt werden.

Das Riickstoflionen-Impulsspektrometer wurde zylindersymmetrisch um die z-
Achse aufgebaut. Trotzdem sind die Bewegungsgleichungen der Ionen in dem inho-
mogenen Linsenfeld nicht analytisch 16sbar. Mit dem Programm SIMION3D [104]
wurden Simulationen durchgefiihrt, um geeignete Elektrodengeometrien und -
spannungen zu finden. Dabei wurden die Position und Stéirke der Linse sowie die
Lange der Beschleunigungs- und Driftstrecke variiert. Um die Homogenitét des elek-
trischen Feldes im Elektronenspektrometer bzw. in der Targetzone méoglichst wenig
zu storen, wurde im Bereich der Linse ein sehr kleiner Innendurchmesser der Elek-
troden gewihlt. Es miissen dadurch leichte Verzerrungen im Randbereich des Spek-
trometers in Kauf genommen werden.

Zum Erreichen der Flugzeitfokussierung ist aufgrund der grofleren Feldstéirke
im Bereich der Linse eine Driftstrecke notwendig, die deutlich linger ist als die
zweifache Lange der Beschleunigungsstrecke. Abbildung 3.12-a zeigt mit SIMION3D
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berechnete Trajektorien fiir Startimpuls Null und unterschiedliche Startorte, die bis
zu 1cm von der angenommenen Targetposition abweichen. Die Punkte geben die
Positionen der Ionen nach einer Flugzeit von 0.4 us, 0.8 us, 1.2 us usw. an. Man
erkennt, dafl die Nachweisorte und Flugzeiten zum Detektor fiir alle Startpositionen
in guter Ndherung gleich sind.

Im Gegensatz zum Elektronenspektrometer ist die Impulsberechnung in Ortsrich-
tung fiir gegebenen Ladungszustand unabhéngig von der Flugzeit. Diese Eigenschaft
des Riickstoflionenspektrometers resultiert aus der Ortsfokussierung durch die Linse.
Da die Riickstoflionen im Extraktionsfeld eine wesentlich hhere Energie aufnehmen
als die sehr kleine, im Stofiprozef iibertragene, ist die Geschwindigkeit in Feldrich-
tung, und damit die Flugzeit, nur in der Targetzone wesentlich vom Startimpuls
abhéngig. Die in diesem Bereich transversal zum Feld zuriickgelegte Strecke fiihrt
jedoch wegen der Linse im Spektrometer nicht zu einer Anderung des Nachweisortes.

Mit der Spektrometerspannung Ugger Wird im folgenden die Potentialdifferenz
zwischen dem Driftbereich der Elektronen und der Riickstoflionen bezeichnet. Die
Spannungen an den anderen Elektroden wird daraus mit Hilfe von Ohmschen Span-
nungsteilern erzeugt.

Aus der in Abbildung 3.12-b dargestellten Simulation konnen die Eichfunk-
tionen fiir He'-Riickstoionen bei Usper = 102V entnommen werden. Die si-
mulierten Trajektorien wurden mit den Impulsen p;,.. = 0, 0.3, 0.6,...a.u. und
Perec = 0, 0.3, 0.6,...a.u. am Targetort gestartet. Die Simulation liefert

Porec = (T —7238ns)-0.075a.u.ns"" (3.18)

Pzrec = Zrec” 0.45a.u. mm’ . (319)

Die Struktur der Bewegungsgleichungen liefert folgende Abhéngigkeiten der Eich-
funktionen von Ladung g,.., Masse des Riickstoflions m;., und Ugpex:

pz,rec = (Trec - Trec,O) - USpek CZeit (320)
rec

[ Qrec

Pyrec = Yrec 4| USpek Cort » (321)
Myec
[ Qrec

Pzrec = Rrec USpek Cort- (322)
Myec

Dabei hingt T}...o von der Spektrometergeometrie ab und ist aufgrund der elektro-
statischen Linse im Riickstofionenspektrometer analytisch nicht zu berechnen. Fiir
die Abhéngigkeit von der Ladung ¢,.. und der Masse m,... des Riickstoflions gilt

Trecp = const - drec (3.23)
m"'ec

Die beiden Konstanten cz;; und co.¢ sind nur abhiingig von der Spektrometergeo-
metrie, d.h., es geniigt eine Simulation oder Eichmessung, um die Eichfunktion fiir
alle Ugper, und verschiedene Massen bzw. Ladungen der RiickstoBfionen zu bestim-
men. Um sicherzustellen, dafi die tatséichliche Spektrometerkonfiguration mit der
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simulierten iibereinstimmt, wurden Eichmessungen durchgefiihrt. Diese dienen auch
zur Bestimmung der Auflésung des Spektrometers. Sie werden im néchsten Kapitel
vorgestellt.

Die Bereiche im Flugzeitspektrum, in denen He™ bzw. He*" nachgewiesen wer-
den, sind bei der verwendeten Spektrometergeometrie ausreichend gut getrennt, um
den Ladungszustand der Riickstoffionen aus der Flugzeit bestimmen zu konnen.

3.6 Der Projektildetektor

Bei den zur Erzielung einer ausreichenden Reaktionsrate im zu messenden Reakti-
onskanal notwendigen Projektilraten war ein Nachweis aller Projektile nicht moglich.
Deshalb wurden die Projektile durch eine elektrostatische Ablenkung nach Ladungs-
zustidnden getrennt und nur die einfachgeladenen und neutralen nachgewiesen. Dazu
wurde ein zweidimensional ortsauflésender MCP-Detektor verwendet.

Der Abstand vom Target bis zum Detektor wurde mit ca. 80 cm mdglichst kurz
gewihlt. Die geringe Anderung der Projektilgeschwindigkeit in den untersuchten
Prozessen erlaubt es, bei diesem geringen Abstand die Flugzeit der Projektile zum
Detektor, abgesehen von einem Fehler aufgrund der Targetausdehnung, als kon-
stant anzunehmen und das Zeitsignal dieses Detektors zur Bestimmung des Reak-
tionszeitpunktes zu verwenden. Dieser wird fiir die Bestimmung der Flugzeiten im
Impulsspektrometer bendtigt.

Die Streuwinkelauflosung betrug bei dieser Geometrie und der relativ schlech-
ten Kollimation des Projektilstrahls nur etwa 2 mrad. Die gemessenen Streuwinkel
wurden bei der Analyse der Daten nicht beriicksichtigt.

Die Ortsauflosung erlaubt es, rdumlich getrennt mehrere Projektilladungs-
zusténde gleichzeitig nachzuweisen und die Strahlkollimation in einfacher Weise zu
optimieren.

3.7 Signalverarbeitung und Datenaufnahme

Die Signale der Detektoren (Anodensignale: Al- A4 und Zeitsignale: MCP) wer-
den mit schnellen Spannungsverstérkern (FA) bzw. Differenzverstirkern (DA) und
”Constant-Fraction”-Diskriminatoren (CF) zu Standard-NIM-Signalen verarbeitet,
die dann mit ”Logical-Fan-out” (LF)-Modulen fiir die weitere Verarbeitung ver-
zweigt werden. Auch der Strahlpulser liefert zwei Signale in diesem Standard, die in
fester zeitlicher Beziehung zu Nulldurchgingen der positiven bzw. negativen Flan-
ke des an die Kondensatorplatten angelegten Rechtecksignals stehen. Alle Infor-

mationen stehen somit in Form von Zeitsignalen zur Verfiigung. Diese werden mit
Standard-NIM- und CAMAC-Elektronikmodulen weiter verarbeitet.

Die Flugzeitinformation des Riickstofions wurde mit einem ”Time-to-
Amplitude-Converter” (TAC) in ein Pulshdhensignal umgewandelt, welches dann
mit einem ” Analog-to-Digital-Converter” (ADC) ausgelesen wurde. Alle anderen
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Abbildung 3.13: Schaltskizze fiir die Messungen mit Projektildetektor
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Abbildung 3.14: Schaltskizze fiir die Messungen mit Strahlpulser
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Zeitinformationen wurden direkt mit ” Time-To-Digital-Convertern” (TDC) erfafit.
Die digitalisierten Daten wurden iiber ein CAMAC-Computer-Interface auf einen
PC iibertragen und im List-Mode-Verfahren, d.h. Ereignis fiir Ereignis, auf der
Festplatte gespeichert. Die Steuerung der Hardware, die Berechnung der kinema-
tischen Groflen aus den Rohdaten und die Erzeugung der Spektren erfolgte mit dem
Programm COBOLD [105].

Die Datenaufnahme wird durch ein sogenanntes Triggermodul (Trigger) gesteu-
ert, welches ein Signal erhilt (Event-Signal), wenn ein fiir die Auslese geeignetes
Ereignis stattgefunden hat. Durch das Triggermodul werden mit Hilfe von UND-
Gattern® die Signalwege fiir einen bestimmten Zeitraum gedffnet und so sicherge-
stellt, dafl nur dann Signale digitalisiert werden, wenn das vorherige Ereignis aus-
gelesen ist und alle Digitalisierer in den Ausgangszustand zuriickversetzt wurden.
Damit wird verhindert, dafl nicht koinzidente Signale, d.h. Signale, die nicht in ei-
nem bestimmten zeitlichen Zusammenhang stehen und somit nicht zu einer Reaktion
gehoren, als ein Ereignis abgespeichert werden.

Vor den UND-Gattern miissen dazu alle Signale durch Verzogerungsleitungen
(Delay) oder ” Gate-and-Delay-Generatoren” (GD) zeitlich so weit nach hinten ver-
schoben werden, daf sie in das vom Triggermodul festgelegte Zeitfenster fallen. Die
bendtigte Verzogerungszeit richtet sich nach dem zeitlichen Abstand zwischen der
ersten zu digitalisierenden Information und dem letzten Signal, das zur Erzeugung
des Event-Signals benétigt wird. Diese Zeitdifferenz ist im durchgefiihrten Experi-
ment im wesentlichen durch die Flugzeiten der Teilchen von der Targetzone zu den
Detektoren bestimmt.

Bei den Messungen des Transferionisationskanals (Abbildung 3.13) wurde das
Zeitsignal des Elektronendetektors mit einem GD so verzégert und gestreckt, dafl es
fiir alle giiltigen Elektronenflugzeiten einen Uberlapp mit dem Zeitsignal des Projek-
tildetektors hat. Mit einem UND-Gatter (AND) wurde aus diesen beiden Signalen
das Event-Signal erzeugt. Bei den Ionisationsmessungen wurde in einer entsprechen-
den Schaltung (Abbildung 3.14) das Signal des Projektildetektors durch die beiden
Zeitsignale des Strahlpulsers ersetzt.

Die Schaltskizze fiir die Messung der Elektroneneinfangkanéle erhédlt man, wenn
man in Abbildung 3.13 den mit * gekennzeichneten Signalweg entfernt und das
nachfolgende UND-Gatter durch ein ODER-Gatter (OR) ersetzt, d.h., das Zeitsignal
des Projektildetektors bildet dann das Event-Signal.

Der Riickstoflionendetektor konnte wegen der langen Flugzeiten der Riickstoflio-
nen und fehlender Verzogerungsmodule in ausreichender Qualitéit bei allen Messun-
gen nicht in die Erzeugung des Event-Signals einbezogen werden. Deshalb enthalten
die List-Mode-Files Ereignisse, bei denen kein Riickstoffion registriert wurde. Diese
wurden nachtriglich mit einer Analysesoftware aus den Mefidaten entfernt. Somit
ist bei den Ionisationsmessungen eine Dreifachkoinzidenz realisiert.

! Beim Philips TDC sind die UND-Gatter im CAMAC-Modul integriert und werden
iiber den Gate-Eingang angesprochen, sonst wurden sie separat mit Koinzidenz-Modulen
realisiert.
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Kapitel 4

Datenanalyse

Im letzten Kapitel wurde die Funktionsweise des Spektrometers erldutert und ge-
zeigt, wie aus den Flugzeiten und Nachweisorten die Impulse berechnet werden
konnen. Die dort angegebenen Eichfunktionen wurden analytisch und durch Si-
mulationsrechnungen gewonnen. Wegen maoglicher Abweichungen zwischen der kon-
zipierten und der tatsdchlichen Konfiguration des Spektrometers sowie moglicher
Ungenauigkeiten bei den Simulationen miissen die Parameter der Eichfunktionen
experimentell iiberpriift werden.

In diesem Kapitel werden die durchgefiihrten Schritte und einige Zwischenresul-
tate am Beispiel des He*"-He-Stofles bei einer Projektilgeschwindigkeit von 0.84 a.u.
diskutiert. Bei der Eichung wird ausgenutzt, dal sowohl die gemessenen Impulsver-
teilungen als auch das Spektrometer Symmetrien besitzen. Zudem zwingt die Ener-
gieerhaltung alle Ereignisse im gemessenen Phasenraum auf einen niederdimensio-
nalen Unterraum, wodurch diskrete Strukturen in bestimmten Spektren entstehen,
die zur Eichung verwendet werden konnen. Es wird weiterhin gezeigt, dafl durch die
Uberpriifung, ob ein gemessenes Ereignis die Energieerhaltung erfiillt, der statisti-
sche Untergrund weitgehend eliminiert werden kann.

Am Ende dieses Kapitels werden die Darstellungen, die bei der Préisentation der
Ergebnisse verwendet werden, erldutert. Dort sind auch noch einmal die Meffehler
der verschiedenen Gréflen zusammengestellt.

4.1 Eichung des Riickstoflionen-Impulsspektro-
meters

Die Gleichungen 3.20 bis 3.22 (siehe Kapitel 3.5.2) zur Impulsberechnung aus den
MefBgrofien kénnen in der folgenden Form zusammengefafit werden:

C1 0 0 Trec - Trec,O
ﬁrec =T- 0 Co 0 : Yrec — Yrec,0 (41)
0 0 c Zrec — Rrec,0
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mit

_ _ Grec U

Co = C3 = Cort Spek
rec
und
_ Qrec U
C3 = Czeit —— UsSpek-
Tec

Die Gréfien yrec,0 und zpe.0 wurden ergénzt, um eine Abweichung der Einbaulage des
Detektors von der Sollposition zu beriicksichtigen. T ist eine orthogonale Matrix,
welche eine Drehung der Spektrometerkoordinaten gegeniiber den Achsen im Labor-
system von ca. 10 mrad korrigiert. Fiir die im folgenden beschriebene Bestimmung
der Eichparameter ci, 2, ¢3, Trec,0, Yrec,0 UNd 2reco mit Eichmessungen kann T = E
angenommen werden.

Bei dem n-fachen Elektroneneinfang
He** + He — He® ™+ 4 He't

gibt es im Endzustand nur zwei freie Teilchen, ndmlich das Projektil und das Riick-
stoflion. Aufgrund der Impulserhaltung ist die Messung des Riickstoflions ausrei-
chend fiir ein kinematisch vollstdndiges Experiment. Die Impulsverteilungen beider
Teilchen miissen symmetrisch um die Strahlachse sein, da nur diese Richtung aus-
gezeichnet ist. Zusétzlich erhédlt man in Strahlrichtung Ereignisse nur bei diskreten
Werten (Kapitel 2.1.1, Gleichung 2.12):

Pzrec = _% —-n % . (42)
Dabei ist () die Bilanz der Bindungsenergien der Elektronen, v, die Projektilge-
schwindigkeit und n die Anzahl der aus dem Target in das Projektil eingefangenen
Elektronen. Gleichung 2.12 gilt mit der Naherung, dafl nur die Geschwindigkeit des
Projektils in Richtung der Strahlachse und die Bindungsenergien der Elektronen
mafgeblich zur Energiebilanz beitragen. Dies ist in den durchgefiihrten Experimen-
ten gegeben.

Die Abbildung 4.1-a zeigt das Ortsbild des Riickstofionendetektors. Durch
Setzen einer Bedingung' auf den Flugzeitpeak der He'-Riickstoiionen und den
Nachweisort der He'-Projektile wurde dabei der Reaktionskanal He?' + He —
He™ + He™ ausgewiihlt. In der Projektion dieser Verteilung auf die Strahlachse
(Abbildung 4.1-b) sind die identifizierten Peaks mit den jeweiligen Hauptquanten-
zahlen der beiden Elektronen beschriftet. Weiterhin sind der )-Wert und der nach
Gleichung 2.12 zugeordnete Wert fiir p, e, in Atomaren Einheiten? (a.u.) angegeben.

Mit diesen Peaks erfolgt die Bestimmung der Eichparameter z; und c3, d.h. die
Impulseichung in Strahlrichtung. Da das Riickstoflionen-Impulsspektrometer zylin-
dersymmetrisch um die z-Achse aufgebaut wurde, gilt co = c3. Die Verteilung der

1 Mit dem Setzen einer Bedingung ist hier die Selektion der Ereignisse einer Messung
gemeint, bei denen der Wert der angegebenen Grofle in einem bestimmten Bereich liegt.

2 ITm Bohrschen Atommodell besitzt das Elektron des Wasserstoffs im Grundzustand
eine Atomare Einheit Impuls. Fiir eine kurze Einfithrung in Atomare Einheiten siche An-
hang B.
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Abbildung 4.1: Einfachelektroneneinfang (SC) im He?'-He-StoB bei v, =
0.84a.u.: a) Ortsverteilung auf dem RiickstoBionendetektor, b) Projektion auf
die z-Achse. Mit Hilfe der Position der identifizierten Peaks kann die Ortsskala in
eine Impulsskala umgerechnet werden. An den Peaks sind angegeben (von oben
nach unten): Hauptquantenzahlen der beiden Elektronen, Q-Wert der Reaktion
und nach Gleichung 4.2 berechneter Wert von p, .. in Atomaren Einheiten.

Impulsiibertrige auf das Riickstoflion ist rotationssymmetrisch um die Strahlachse
und damit spiegelsymmetrisch zu p, .. = 0. Aus der Symmetrie der entsprechenden
Ortsverteilung wird yye.,o bestimmt.

Zu dem auf das Riickstofion iibertragenen Impuls p, ¢, der in der Messung be-
stimmt werden soll, ist der Impuls des Targetatoms vor dem Stofl von ca. 5.9 a.u.
addiert. Dieser Anteil wird bei dieser Methode der Bestimmung von y,..o automa-
tisch abgezogen. Besteht keine Dejustierung des Detektors, so gilt

Vit  9.9a.u.
Yrec,0 = Myec - = 3 (43)
Co Co

d.h., Yrecpo ist abhingig von ¢, und damit vom Ladungszustand und muf fiir He™-
und He?"-RiickstoBionen separat bestimmt werden.

Mit einer Bedingung auf den Peak um p,,.. = 0.4a.u. ist in Abbildung 4.2 die
Verteilung der Riickstoflionen in der Ebene senkrecht zur Strahlrichtung dargestellt.
Die Eichparameter ¢; und ;..o werden so gewahlt, dafl die Verteilung der Ereignisse
in der z,y-Ebene mdoglichst rotationssymmetrisch um den Ursprung ist.

Die interne Bewegung des Targets, die Ortsauflésung des Detektors sowie Ver-
zerrungen durch die Gitter bestimmen die Impulsauflésung in der y,z-Ebene. Die
Linienstruktur der Impulsverteilungen bei den Elektroneneinfangreaktionen (Glei-
chung 2.12) erlaubt die Messung der Aufldsung in Strahlrichtung. Bei Ugper = 92V
wurden fiir He™-Riickstofionen Ap, ;. = 0.15a.u. bzw. fiir He*™ Ap, ... = 0.2a.u.
(FWHM) bestimmt.
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Abbildung 4.2: Transversalimpulsverteilung der Riickstoflionen beim Zweifach-
elektroneneinfang im He?-He-StoB in einen Anregungszustand mit Q = —0.4a.u.

bei einer Projektilgeschwindigkeit v, = 0.84a.u. Es gilt pr.rec = /P2 rec + P2 rec-

Die Targetatome besitzen aufgrund der Geometrie und des Speedratios des ver-
wendeten Jetsystems (siehe Abschnitt 3.3) in der Ausbreitungsrichtung des Jets
(y-Achse) eine um etwa 0.2 a.u. breitere Impulsverteilung als in der dazu senkrech-
ten Ebene. Gegeniiber Ap, ,.. verschlechtert dies die Auflésung in Jetrichtung auf
Apyree = 0.35a.u. fir He™ bzw. 0.4a.u. (FWHM) fiir He’". Eine Uberpriifung
dieser Auflosung ist bedingt dadurch méglich, dafl man die Ereignisse des SC mit
@ = —0.68 a.u. selektiert und ihre Verteilung in Jetrichtung auftrigt. In dieser findet
sich ein Peak bei py rec = 0, der nur wenig breiter ist als die abgeschitzte Auflésung.

Der Fehler der Flugzeitmessung von ca. 5ns entsteht im wesentlichen durch die
den Detektoren nachgeschaltete Elektronik (siehe Abschnitt 3.7), insbesondere durch
die aktiven Signalverzégerungsmodule (Delays). Die daraus resultierenden Fehler der
Impulsmessung wachsen nach Gleichung 3.20 linear mit der Spektrometerspannung
und dem Ladungszustand des Riickstoions. Fiir He*™ bei Usper = 92V wurde nur
eine Auflosung von Ap, .. = 0.5a.u. (FWHM) erreicht.

Abgesehen von einigen Eichmessungen wurden jedoch immer deutlich niedrigere
Spektrometerspannungen eingestellt (siehe Tabelle 3.9), so dal der Fehler in beiden
zur Strahlrichtung senkrechten Raumrichtungen unter 0.4 a.u. fiir He>"- bzw. 0.3 a.u.
fiir He™-Ionen lag.

Bei groflen Impulsen, die hauptséichlich in transversaler Richtung auftreten, mufl
ein weiterer Fehler, der durch die Unsicherheit bei der Bestimmung der Eichfaktoren
cl, ¢2 und ¢3 von maximal 10% zustande kommt, beriicksichtigt werden.
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4.2 Eichung des Elektronenspektrometers

Im Gegensatz zum Riickstoflionenspektrometer ist das Elektronenspektrometer nicht
ortsfokussierend. Auflerdem ist die Breite der Elektronenflugzeitverteilung nicht
klein im Vergleich zur absoluten Flugzeit. Zur Impulsberechnung mufi deshalb 7,
bekannt sein, d.h., es mufl der Nullpunkt im Flugzeitspektrum der Elektronen be-
stimmt werden. Da die Flugzeit nicht direkt, sondern als Differenz zu der als konstant
angenommenen Projektilflugzeit gemessen wurde, mufl dieser Nullpunkt aus den
Mef3daten bestimmt werden. Dies ist moglich, da bei einem Teil der Sto88e Projektile
in angeregten Zustidnden produziert werden, die durch Emission von Photonen in
den Grundzustand iibergehen. Auch Photonen werden vom Elektronendetektor mit
einer geringen Nachweiseffizienz nachgewiesen. Von Interesse ist dabei besonders die
Reaktion

He?t + He(1s?) — He(1s) + He™(2p) — He(1s) + He'(1s) + 7.

Die Lebensdauer des angeregten He™(2p) betréigt ca. 0.1ns, und die Flugzeit der
Photonen zum Detektor ist kleiner als 0.2ns. Die Zeitdifferenz zwischen dem
Elektroneneinfang und dem Nachweis des Photons ist somit kleiner als die Flug-
zeitauflosung, und der durch die Photonen im Zeitspektrum erzeugte Peak kann zur
Festlegung des Nullpunktes fiir die Elektronenflugzeit verwendet werden.

Projektil-Elektron TDC [Kanéle]
1500 2000 2500

[Ereignisse] 3500 |
3000 ;
2500
2000
1500
1000

500 [

ok

Abbildung 4.3: Flugzeitverteilung der Elektronen T, bei der Transferionisation
(TI) und beim Einfachelektroneneinfang mit Anregung eines Elektrons in die L-
Schale (SC2). Bei T, = 0 werden Photonen auf dem Detektor nachgewiesen, die
echten Ereignisse befinden sich im Peak um 7, = 31 ns.

In Abbildung 4.3 ist das Elektronen- bzw. Photonenflugzeitspektrum fiir den
Transferionisationskanal und den Einfachelektroneneinfang in die L-Schale darge-
stellt. Das Spektrum fiir den Elektroneneinfang enthilt einen betréchtlichen Anteil
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an Ereignissen mit Flugzeiten, die fiir Elektronen typisch sind. Es handelt sich dabei
um Ereignisse des Transferionisationskanals, die durch einen falsch bestimmten La-
dungszustand des Riickstoflions aufgrund von statistischem Untergrund hier erschei-
nen. Die Detektoreffizienz ist fiir Photonen ca. 3 mal niedriger als fiir Elektronen,
und die Photonen werden nur mit dem geometrischen Raumwinkel von ca. 0.57
nachgewiesen. Deshalb entspricht das Verhéltnis der Ereignisse im Photonenpeak
zu denen im Elektronenflugzeitpeak nicht dem der Wirkungsquerschnitte.

Aus der nun bekannten Flugzeit T, wurde mit Gleichung 3.8 unter der Ndherung
xo = 0 der Elektronenimpuls p, . berechnet. Es gilt:

1
1 2 2 1 2
—Dz,e 25me 2m pme 2m, pwe
T, = = 4 <+ 1| +|——+1 4.4

e(pw,e) Kelek Kelek ( SKelec ) < S Nglec ) ( )

Da p,. hier in verschiedenen Potenzen auftritt und die Umkehrfunktion p,.(7%)
nicht bekannt ist, wurde p, . fiir gegebenes T, mit einem numerischen Losungsver-
fahren bestimmt.

Die Abbildung 4.4 zeigt fiir Elektronen, die im Transferionisationskanal beim
He?"-He-StoB mit dem Impuls —0.05a.u. < Pre < 0.05a.u. erzeugt wurden, die
Ortsverteilung auf dem Elektronendetektor. Der Mittelpunkt der runden Detektor-
flache liegt nicht auf der Spektrometerachse, sondern ist geméfl der Einbaulage an
der Stelle y = 0mm und z = 19 mm 3. Im allgemeinen kénnen nach den Gleichun-
gen 3.11 und 3.12

e

py,e e i
Ze

Pre = Mg i

aus dem Ort die Impulse nur berechnet werden, wenn die Flugzeit bekannt ist. Bei
der in Abbildung 4.4 dargestellten Verteilung sind jedoch nur Ereignisse mit solch
kleinem p; . selektiert, dafl die Flugzeit T, in guter Nédherung gleich der Konstanten
Te ist:

2me S

Te(pge) ~ Tep = Kot (4.5)

Somit kann dieses Ortsbild durch Skalierung der Achsen in ein Impulsbild transfor-
miert werden.

Fiir einen gréfleren Bereich des Phasenraumes unterscheidet sich die Ortsvertei-
lung wesentlich von der Impulsverteilung. Da T, fiir jedes Ereignis gemessen wurde,
kénnen jedoch alle drei Impulskomponenten mit den Gleichungen 3.11, 3.12 und 3.8
berechnet werden.

3 Mit der Bestimmung des Nullpunktes in z-Richtung befassen sich die Abschnitte 4.2.1
und 4.2.2. Dort wird neben der Einbaulage des Detektors auch die Verschiebung der Orts-
verteilung durch ein schwaches Magnetfeld beriicksichtigt. Der Nullpunk in y-Richtung
ergibt sich aus der Symmetrie der Verteilungen.
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Abbildung 4.4: Transferionisation im He?t-He-Stof8 bei vp = 0.84a.u.: Ortsver-
teilung auf dem Elektronendetektor fiir kleine Elektronenimpulse in Richtung des
elektrischen Feldes (—0.05a.u. < p; . < 0.05a.u.). Die Elektronenflugzeit betragt
fiir diese Ereignisse etwa 31 ns, und die Ortsskala (unten und links) kann in guter
Néherung durch eine Geschwindigkeitsskala ersetzt werden (oben und rechts).
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Abbildung 4.5: Transferionisation bei v, = 0.84 a.u.: Nach Gleichungen 3.11, 3.12
und 3.8 berechnete Verteilung der Elektronenimpulse in der Projektion auf die a)
z,y-Ebene und b) y,z-Ebene. Die schraffierten Flichen in a) geben den Bereich
des Phasenraumes an, in dem die Elektronen nicht nachgewiesen werden kénnen.
In b) ist die geforderte Symmetrie um die z-Achse gegeben, in a) dagegen ist eine
Kippung des Bereiches hoher Intensitdt zu erkennen, die aus dem magnetischen
Feld von ca. 0.2G in y-Richtung resultiert, welches in der Impulsberechnung an
dieser Stelle noch nicht beriicksichtigt ist.

73
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Zur Kontrolle der Eichung wurden die berechneten Verteilungen der Elektronen
in der Projektion auf die z,2- und y,2-Ebene verglichen (sieche Abbildung 4.5). Auf-
grund der Zylindersymmetrie um die z-Achse sollten diese gleich sein und in den
beiden Ebenen spiegelsymmetrisch zur z-Achse. In der x,z-Ebene ist dies aufgrund
von Magnetfeldern im Spektrometer, die bei der Impulsberechnung bis jetzt noch
nicht beriicksichtigt wurden, nicht der Fall. Nach den in Abschnitt 3.5.1 vorgestellen
Simulationsrechnungen (siehe Abbildung 3.10) kann eine ausreichend gute Korrek-
tur des dadurch entstandenen Fehlers durch eine Scherung und Verschiebung der
Verteilung erfolgen.

Es wurde folgende Transformation durchgefiihrt:

piu,e = Prze T CrzPze (4.6)
p;’e = py7e + Cyo (47)
plz,e = DPze + Cyo - (48)

Diese Funktion ermoglicht die Korrektur eines Magnetfeldes und zusétzlich auch die
einer moglichen Verschiebung der Impulse in der Nachweisebene des Detektors, z.B.
aufgrund von Fehlern in der Spektrometergeometrie.

Das Magnetfeld im Spektrometervolumen war wesentlich durch das Streufeld
der EZR-Ionenquelle bestimmt, welches empfindlich von den Quellenparametern
abhéngt. Um die Vakuumkammer waren zwei Spulenpaare in Helmholtzgeometrie
angebracht, um das Erdmagnetfeld und das Streufeld der Ionenquelle zu kompensie-
ren. Eine Magnetfeldmessung zur Optimierung des Stroms in den Korrekturspulen
war wihrend der Messung nur auflerhalb der Vakuumkammer in einem Bereich
moglich, in dem das Korrekturfeld bereits stark inhomogen ist. Aus diesen Griinden
ist das Magnetfeld im Spektrometer nicht genau bekannt.

Die magnetfeldabhéingigen Korrekturkonstanten c,, und c,o wurden deshalb fiir
jede Messung, bei der die Spektrometer- oder Quelleneinstellung verindert wurde,
neu bestimmt. Sie wurden so variiert, dal die gemessenen Verteilungen moglichst
gut den geforderten Symmetriebedingungen geniigen. Fiir die im Abbildung 4.5 als
Beispiel gezeigte Messung wurde durch Simulation von Elektronenbahnen im Spek-
trometer abgeschitzt, dafl das Magnetfeld eine Stirke von ca. 0.2 G in y-Richtung
hat. Bei keiner der anderen Messungen war das Magnetfeld gréfer als 0.3 G.

Die Rotationssymmetrie um die Strahlachse hilft nicht bei der Bestimmung der
Korrekturkonstanten c,y. Dafiir werden in den beiden folgenden Abschnitten zwei
Moglichkeiten vorgestellt. Bei der Darstellung der Meflergebnisse wird der korrigier-
te Elektronenimpuls p’ wieder mit p bezeichnet. Gleiches gilt fiir die Elektronenge-
schwindigkeit.

4.2.1 Die Elektronenlongitudinalimpulseichung

Aus der Energie- und Impulserhaltung erhélt man mit einigen N&herungen, die in
Abschnitt 2.1.2 ndher beschrieben sind, eine Gleichung, die den Elektronenimpuls
mit dem Riickstoflionenimpuls verkniipft und somit den vom Endzustand belegten
Phasenraum einschrinkt.
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Ausgehend von der in Gleichung 2.19 gewihlten Form erhélt man mit der Bedin-
gung vy . = vy, = 0 folgenden quadratischen Zusammenhang zwischen Elektronen-
und RiickstoBionen-Longitudinalimpuls:

Q Me V v?
Pzrec = _ﬁ -n ; L4 meZi;; —MeUze (4.9)
bzw.
Pzrec = A+ B (Uz,e - Up)2 (410)
mit C:—Q—(n—i—l) Te % und B = <.
Up 2 2vp

Aus den MefBdaten konnen aufgrund der Impulsauflésung Ereignisse mit p,, =
me Jv2, +v2, < 0.1a.u. bzw. 0.5m, (v, + v, ,) < 0.005a.u. selektiert werden.

Dieser von Null verschiedene Elektronentransversalimpuls fiihrt bei den verwen-
deten Projektilgeschwindigkeiten zu einer Abweichung von weniger als 0.01 a.u. von
dem mit Gleichung 4.10 fiir p,,.. errechneten Wert. Diese Abweichung ist klein
gegeniiber dem Fehler aufgrund der Auflésung des Spektrometers.

pz,rec

[au] S\X I
%? Q=-24au.

Q=-09au.

—T—TrrTTr T T T T T
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Me Vp
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Abbildung 4.6: Elektronen- und Riickstoflionen-Longitudinalimpulsverteilung bei
der Transferionisation mit v, = 0.84 a.u. fiir kleine Elektronentransversalimpulse
pre < 0.la.u.: Eingezeichnet sind die mit Gleichung 4.10 fiir verschiedene Q-
Werte berechneten Linien, auf denen die Ereignisse bei beliebig guter Auflésung
des Spektrometers liegen miifiten. Das Minimum der Parabeln ist immer bei

Dze = Me Up-
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Dzrec ist fiir p,. = m,v, minimal. Da die Eichung der Riickstoflionenimpul-
se unabhéingig von den Elektronenimpulsen erfolgt, kann dieses Minimum benutzt
werden, um die im vorigen Abschnitt eingefiihrte Korrekturkonstante c,,, welche
eine Verschiebung der Elektronenimpulse in Strahlrichtung beschreibt, festzulegen.

Unter Vorwegnahme der Meflergebnisse mufl hier bemerkt werden, dafl der we-
sentliche Anteil der Elektronen mit Impulsen 0 < p,. < m,v, erzeugt wird, und
deshalb das Minimum aufgrund mangelnder Statistik im interessierenden Bereich in
den Mefidaten nicht festzulegen ist.

Aus diesem Grund wurde die Verteilung der Ereignisse in der p,,,p,.-Ebene
mit dem durch Gleichung 4.10 gegebenen theoretischen Verlauf verglichen und c,,
so lange variiert, bis die bestmogliche Ubereinstimmung gefunden war. Die Abbil-
dung 4.6 zeigt exemplarisch eine solche Verteilung fiir die Projektilgeschwindigkeit
vp = 0.84 a.u. Die ermittelten Werte fiir c,, liegen in dem Bereich, der bei Magnetfel-
dern von maximal 0.3 G aufgrund der Simulationsrechnungen mit SIMION3D (siehe
Abbildung 3.10) erwartet wurde.

Der geschitzte Fehler bei der Bestimmung des Impulsnullpunktes in Strahl-
richtung bzw. der Korrekturkonstanten c,, betragt bei dieser Methode 0.07 a.u.
(FWHM). Die so bestimmten Werte von c¢,, der verschiedenen Messungen unter-
scheiden sich jedoch nur um maximal 0.03 a.u.

4.2.2 Kontrolle der Elektronenimpulseichung mit Auger-
Elektronen

Bei mehrfachem Elektroneneinfang in das Projektil ist auch die Besetzung von hoch
angeregten Zustdnden moglich, die noch in der Targetzone durch Autoionisation
zerfallen. Der autoionisierende Zweifachelektroneneinfang (ADC)

He?™ + He — He* + He?’™ — e= + He™ + He?"
ist ein Zweistufenprozefl, der in der Transferionisation enthalten ist.

In den Elektronenemissionsspektren der Stofisysteme e~ + He, p™ + He und
C4=9% 4 He wurde ein Peak bei ca. 35eV* gefunden und als Autoionisation der
doppeltangeregten He-Zusténde (2p2)1D und (2s2p)1P identifiziert [107] .

Beim ADC werden die Elektronen aus dem Projektil emittiert und besitzen des-
halb im Laborsystem keine feste Energie. Im Bezugssystem, welches mit dem Pro-
jektil mitbewegt wird, ist die kinetische Energie jedoch durch die Energieniveaus der
beteiligten Zustdnde bestimmt.

Eine Darstellung der Elektronenimpulse, die zur Identifikation des ADC geeignet
ist, ist die Verteilung in der p, ., p,.-Halbebene.

Pre =\/Pae + Dy (4.11)

* Energiedifferenz zum Grundzustand und Energieiiberschuff bei der Autoionisation
fiir einige angeregte Zustinde von He [106]: He(2s2)'S : 57.82eV/33.23eV, He(2s2p)3 P :
58.30eV /33.71eV, He(2p?)' D : 59.89¢V /35.30eV, He(2s2p)! P : 60.13eV /35.54eV.
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Abbildung 4.7: Elektronenverteilung in der p, ., p.-Ebene: Transferionisation
bei v, = 0.84a.u.: Im Spektrum sind nur Ereignisse mit 7, < 7T, o enthalten. Die
eingezeichnete Linie gibt den Kreis an, auf dem Elektronen nachgewiesen werden,
die mit einer kinetischen Energie von 35eV aus dem Projektil emittiert wurden.

Damit ist auBlerdem die Rotationssymmetrie um die Strahlrichtung beriicksichtigt.
Abbildung 4.7 zeigt eine solche Darstellung fiir die Transferionisation bei einer Pro-
jektilgeschwindigkeit von v, = 0.84 a.u.

In Abbildung 4.7 ist in der p,.,pr. -Ebene bei hohen Transversalimpulsen eine
Erhohung der Elektronendichte in einem Bereich zu erkennen, der die Form eines
Kreissegments hat. Mit der Annahme, dafl es sich dabei um Elektronen aus ADC
handelt, legt der Mittelpunkt eines Kreises durch diese Verteilung die Projektilge-
schwindigkeit auf der Abszisse fest.

Ein Kreisbogen, der durch die Gleichung

—

P*e

=P+ Do+ (Pre — Mevp)” = (1.6a.1.)° (4.12)

beschrieben wird, wurde in Abbildung 4.7 eingezeichnet. Ereignisse, die auf einem
solchen Kreisbogen liegen, haben in dem Bezugssystem, welches sich gegeniiber dem
Laborsystem mit der Geschwindigkeit v, in Strahlrichtung bewegt, die Energie

- |2
Ejin =5 —|P7c| =3beV. (4.13)

e

Im Rahmen der Impulsauflésung fiir die Elektronen, die jedoch bei hohen Trans-
versalimpulsen schlechter ist als in der Nidhe der Abszisse, stimmt die Lage dieses
Kreisbogens mit den Meflergebnissen iiberein, was einen groben Fehler bei der Im-
pulseichung ausschlief3t.

Mit dieser Methode wiirde ein Fehler in der Eichung der Impulskomponente p, .
von mehr als 10% sichtbar. Weiterhin kann so eine Verschiebung des Nullpunktes
auf der z-Achse bzw. ein Fehler des Korrekturparameters ¢,y von mehr als +0.07 a.u.
ausgeschlossen werden.



78 KAPITEL 4. DATENANALYSE

4.3 Untergrundereignisse

Eine wesentliche Quelle von Untergrund in den gemessenen Phasenraumverteilun-
gen sind Signale auf den Detektoren, die von Teilchen stammen, die nicht in dem
eigentlich zu erfassenden Ereignis erzeugt wurden. Insbesondere auf dem Elektro-
nendetektor stammt etwa die Hilfte aller Signale von Elektronen, die nicht im Tar-
getvolumen erzeugt wurden. Diese sind im Elektronenflugzeitspektrum statistisch
nicht gleichverteilt.

Zufallige Koinzidenzen von Teilchen, die aus den Reaktionen zweier zeitlich dicht
aufeinanderfolgender Projektile stammen, fithren aulerdem zu falschen Meflwerten
fiir die Flugzeiten. Beim Nachweis der Riickstofionen bedeutet dies, daf§ neben der
falschen Zuordnung auch zum Teil ein falscher Ladungszustand bestimmt wird.

Bei den Messungen, bei denen der Projektildetektor eingesetzt wurde, um den
Reaktionszeitpunkt zu bestimmen, ist der Ladungzustand des Projektils immer be-
stimmt, und somit kann die Ladungserhaltung benutzt werden, um einen grofien Teil
der zufilligen Koinzidenzen aus den Mefidaten herauszufiltern. Bei den Messungen
mit Strahlpulser entfillt diese Méglichkeit. Beim Abzug bzw. bei der Abschitzung
des Untergrundanteils miissen somit die beiden Mefimethoden getrennt behandelt
werden.

Fiir beide Mefimethoden ist die Kontrolle, ob das entsprechende Ereignis im
Rahmen des Mefifehlers den Energieerhaltungssatz erfiillt, geeignet, um einen grofien
Teil des Untergrundes zu eliminieren.

Spektren, an denen Strukturen diskutiert werden, die nur einen kleinen Beitrag
zum Wirkungsquerschnitt liefern, wurden, wenn moglich, aus einem Teilbereich des
gemessenen Phasenraumes erzeugt, der aufgrund der apparativen Gegebenheiten
weniger Untergrund enthilt.

4.3.1 Statistischer Untergrund im Flugzeitspektrum der
Riickstoflionen

Die Flugzeit der Riickstoffionen hingt von deren Ladungszustand und Impuls in
Richtung der Spektrometerachse ab. Das Spektrometer ist so dimensioniert, daf
man fiir die beiden mdoglichen Riickstofionen He™ und He*' zwei gut getrennte
Peaks erhilt. Die Flugzeitmessung kann nicht mit dem Riickstofion selbst gestartet
werden, sondern es wird die Flugzeitdifferenz zu der als konstant angenommenen
Projektilflugzeit bestimmt. Im Bereich auflerhalb der Peaks im Flugzeitspektrum
findet man Ereignisse, bei denen das nachgewiesene Projektil und Riickstoflion nicht
aus derselben Reaktion stammen. Dieser statistische Untergrund kann in guter Néhe-
rung als konstant iiber den gesamten Bereich des Flugzeitspektrums angenommen
werden, und damit ist abzuschitzen, welcher Anteil von Ereignissen innerhalb der
Peaks aus diesem Untergrund stammt.

In Abbildung 4.8 ist bei einer Projektilgeschwindigkeit von 0.84 a.u. das Flug-
zeitspektrum der Riickstoffionen getrennt fiir die beiden nachgewiesenen Projektil-
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Abbildung 4.8: Flugzeitverteilung der Riickstofionen bei v, = 0.84 a.u. fiir a) ein-
fach geladene und b) neutrale Projektile. Die durchgezogenen Linien geben die
Verteilung bei einer Koinzidenzmessung zwischen Projektil und RiickstoBion an.
Mit einer solchen Zweiteilchenkoinzidenz wurde der Einfach- (SC) und Zweifa-
chelektroneneinfang (DC) vermessen. Bei der gepunkteten Linie wurde in einer
zusitzlichen Koinzidenz ein Elektron nachgewiesen. Diese Verteilung ist mit dem
Faktor 2.55 multipliziert, der die Reduktion der Ereignisse im Zeitpeak der Trans-
ferionisation (TI) durch die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors kompen-
siert.

ladungszusténde aufgetragen (—). Die Peaks konnen je einem Reaktionskanal zuge-
ordnet werden. Bei den Elektroneneinfangkanélen enthalten die Peaks innerhalb der
fiinffachen Halbwertsbreite nur ca. 1.5% Untergrundereignisse. Trotzdem kann dies
den nach dem Riickstoflionen-Transversalimpuls differentiellen Wirkungsquerschnitt
verfilschen, denn insbesondere fiir grofle Transversalimpulse, d.h. grole Abweichun-
gen der Flugzeit vom Peakschwerpunkt, liefert der Untergrund einen nennenswerten
Beitrag.

Noch gravierender ist der Effekt fiir den schwicheren Transferionisationskanal
(TT). Hier ist der Nachweis der Elektronen nétig, um durch die zusétzliche Koin-
zidenz den Untergrund zu reduzieren. In der als Beispiel ausgewéhlten Messung
war der Elektronendetektor nicht in die Koinzidenzschaltung einbezogen. Da die
Orts- und Zeitinformationen, falls vorhanden, trotzdem ausgelesen wurden, konnen
per Software die Ereignisse mit einer Dreiteilchenkoinzidenz selektiert werden. Zum
Vergleich des so generierten Spektrums (Abbildung 4.8 (---)) mit dem der Zwei-
teilchenkoinzidenz wurde dieses mit dem Kehrwert der Nachweiswahrscheinlichkeit
des Elektronendetektors von ca. 40% multipliziert. Die Absenkung der Verteilung
im Bereich zwischen den Peaks zeigt eine Reduktion des Untergrundes von ca. einer
Groflenordnung.
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Abbildung 4.9: Transversale Riickstoionenimpulsverteilung fiir a) DC ohne Un-
tergrundabzug und b) Untergrund zu neutralen Projektilen, geeicht mit den Eich-
faktoren fiir He?T-Riickstofionen. Die Berechnung von Dz rec Mit Gleichung 3.20
erfolgte in a) mit dem aus dem Peakschwerpunkt bestimmten korrekten 7} o und
in b) mit einem Ty ¢ aus einem Bereich des Flugzeitspektrums, in dem keine ech-
ten Koinzidenzen zu erwarten sind. Das Spektrum c) zeigt eine Projektion von b)
auf die senkrechte Achse. Der Peak bei py ;o = 0 enthélt die in dieser Richtung
korrekt geeichten He?T-RiickstoBionen. Het-Riickstofiionen werden aufgrund der
Jetgeschwindigkeit in dieser Eichung mit einem um ca. 2.5a.u. zu groflen py ;.
dargestellt und bilden den zweiten Peak.

Wiahlt man T, aus einem Bereich des Flugzeitspektrums, in dem keine echten
Ereignisse enthalten sind, erhédlt man mit Gleichung 4.1 und sonst unverdnderten
Eichparametern eine Verteilung von Untergrundereignissen im Impulsraum, die im
Rahmen der statistischen Schwankungen mit dem Untergrundanteil in der Verteilung
der echten Ereignisse iibereinstimmt.

In Abbildung 4.9 sind fiir das Beispiel des DC die zwei entsprechenden Spek-
tren gegeniibergestellt. Der aus der Flugzeit berechnete Impuls p; ... wird bis zu
anndhernd beliebig groflen Werten erfafit, wihrend senkrecht dazu die Gréfle des
Detektors den Nachweisbereich beschréankt. Dies ist durch die scharfe Grenze in der
Verteilung zu erkennen. Die gute Ubereinstimmung im Bereich grofler p; ,.. zeigt,
dafl dort der Untergrund dominiert. Man erkennt, dafl der differentielle Wirkungs-
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Abbildung 4.10: Verteilung des RiickstoBionen-Transversalimpulses beim DC mit
vp = 0.84 a.u.: Untergrundereignisse (x) und Verteilung mit abgezogenem Unter-
grund (e). Bei der Berechnung der Fehlerbalken muf} auch der statistische Fehler
im abgezogenen Untergrundspektrum beriicksichtigt werden.

querschnit do/dp; ;e hier nur bis zu einem Transversalimpuls p, .. von etwa 15 a.u.
mit akzeptablem Fehler berechnet werden kann. Die Abbildung 4.10 zeigt diesen
unnormiert mit Angabe des statistischen Fehlers.

4.3.2 Untergrundunterdriickung durch Uberpriifung der
Energieerhaltung

Bei den untersuchten Reaktionen kann mit Hilfe der Impulserhaltung aus den Me83-
groflen der Endzustand kinematisch vollstindig bestimmt werden. In Kapitel 2.1
wurde gezeigt, dal der Longitudinalimpuls des Riickstoflions p, ;.. in guter Nihe-
rung aus der Energieerhaltung und, soweit vorhanden, den Impulsen der freien Elek-
tronen berechnet werden kann, wenn die Bindungsenergien vor und nach dem Stof3
bekannt sind.

Bei den Elektroneneinfangreaktionen sind in der Ndherung von Gleichung 2.12
nur diskrete Werte fiir p, ,.. moglich. Jeder dieser Werte ist einer Gruppe von Reak-
tionskanélen zugeordnet. Ereignisse, die mehr von diesen Werten abweichen, als es
durch die Auflésung des Spektrometers erklédrt werden kann, werden herausgefiltert.

Beim Transferionisations- und Einfachionisationskanal kann in der gemessenen
Verteilung von p, ,.. nur der Teil unterhalb der durch Gleichung 2.21 bestimmten
Schwelle als Untergrund identifiziert werden, da p, ;.. neben dem Q-Wert auch vom
Elektronenimpuls abhéngt. Eine effektive Untergrundreduktion ist dennoch mit ei-
nem viel direkteren Weg moglich.



82 KAPITEL 4. DATENANALYSE

In der kinematisch vollstindigen Information des Endzustandes ist auch die ki-
netische Energie E/. = aller Teilchen enthalten. Diese wird benutzt, um den Q-Wert
der Reaktion, der in Abschnitt 2.1 wie folgt definiert wurde,
Q= Z EI{mk - Z Elzcm] (4-14)
k J
zu berechnen. Der Index j summiert iiber alle Teilchen im Anfangszustand ”7” und
der Index k entsprechend iiber alle Teilchen im Endzustand ” f”. Der grofle expe-

rimentelle Fehler bei der kinetischen Energie des Projektils hebt sich aufgrund des
MeBprinzips durch die Differenzbildung zwischen Anfangs- und Endzustand heraus.

Bei der Berechnung von () aus den Meflgrofien wurden, im Gegensatz zu den
Rechnungen in Abschnitt 2.1, keine Ndherungen verwendet. Diese waren dort nur
notig, um die Gleichungen nach p,,.. auflosen zu koénnen. Dieser Schritt ist hier
jedoch nicht erforderlich.

Die theoretisch mdéglichen Werte fiir () ergeben sich nach der Energieerhaltung
aus den Bindungsenergien € zu

Q=€ —-Y¢. (4.15)
7 k

Diese sind sowohl fiir die Ionisation als auch fiir die Transferionisation im He?*-He-
Sto durch die Gleichung 2.22 bestimmt. Befindet sich das im He'-Ion gebundene
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Abbildung 4.11: @Q-Wert-Verteilung fiir die Transferionisation bei v, = 0.84a.u.:
a) alle Ereignisse (—); b) Ereignisse mit p; . < 0, d.h. nur Elektronenimpuls
in Richtung des Detektors bzw. nur kurze Flugzeiten (---); c) Ereignisse mit
Pg,e < 0 und nur solche RiickstoBionen, die in einem Teil des Flugzeitspektrums
liegen welches nur statistischen Untergrund enthélt ().
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Elektron in der K-Schale, so gilt @) = —0.90 a.u., fiir die L-Schale gilt () = —2.40 a.u.
und fiir die M-Schale () = —2.68 a.u.

Die Abbildung 4.11 zeigt als Beispiel fiir die Messungen mit Projektildetektor fiir
die Transferionisation bei v, = 0.84 a.u. eine Verteilung der gemessenen ()-Werte.
Auf die Messungen mit Strahlpulser, bei denen sich eine etwas andere Situation
ergibt, wird im néchsten Abschnitt eingegangen. Das Spektrum 4.11-a enthélt alle
Ereignisse, von denen liegt etwa die Héalfte im Peak bei () = —0.9 a.u. liegen. Dieser
hat eine Halbwertsbreite kleiner 0.2a.u. und enthélt im Bereich von 0.7 a.u. bis
1.1a.u. etwa 10% Untergrund.

Die den angeregten Zustédnden zugeordneten Peaks sind nicht mehr getrennt und
enthalten aufgrund der mehr als zehnmal geringeren Wirkungsquerschnitte fiir diese
Kaniile wesentlich weniger Statistik und gleichzeitig einen hoheren Anteil an Unter-
grund. Auf eine Angabe von differentiellen Wirkungsquerschnitten fiir die Transfer-
ionisation mit gleichzeitiger Anregung des gebundenen Elektrons mufl aus diesem
Grund in dieser Arbeit weitgehend verzichtet werden.

Aufgrund der nichtlinearen Eichfunktion fiir den aus der Flugzeit T, berech-
neten Elektronenimpuls p, . sind die Ereignisse mit p, . < 0 bzw. T, < T¢, d.h.
solche, bei denen die Elektronen in Richtung des Detektors emittiert werden, auf
einen kleineren Bereich des Flugzeitspektrums konzentriert als die iibrige Héilfte.
Wie durch Vergleich von Spektrum 4.11-b, in welchem nur 50% des Phasenraumes
beriicksichtigt wurden und welches deshalb mit dem Faktor 2 multipliziert ist, mit
Spektrum 4.11-a deutlich wird, kann durch diese Auswahl der Untergrund um nahe-
zu eine Grofenordnung reduziert werden. Durch geeignete Einschriankung des in der
Auswertung beriicksichtigten Raumwinkels kann somit festgestellt werden, ob der
Untergrund die Form der in Kapitel 5 vorgestellten differentiellen Wirkungsquer-
schnitte mafigeblich beeinflufit. Sofern dies der Fall ist, wurde die dadurch bedingte
Erh6hung des statistischen Fehlers in Kauf genommen. Die angegebenen Fehlerbal-
ken beriicksichtigen den Untergrund in beiden Féllen.

Das Spektrum 4.11-c zeigt die zu Spektrum 4.11-b gehorende Verteilung,
welche, wie in Abschnitt 4.3.1 beschrieben, aus einem Teil des Riickstoflionen-
Flugzeitspektrums erzeugt wurde, der nur statistischen Untergrund enthéilt. Die
Spektren 4.11-b und 4.11-c¢ stimmen im Bereich ) > 0 gut iiberein, was belegt, dafl
der in Spektrum 4.11-b noch verbliebene Untergrund auf nichtkoinzidente Riick-
stoBionen zuriickgefiihrt werden kann. Die Analyse der zugehorigen Ortsverteilung
auf dem Riickstoflionendetektor ergibt, dafl es sich dabei um RiickstoBlionen aus
Elektroneneinfangreaktionen handelt.

4.3.3 Untergrundunterdriickung beim Ionisationskanal
bzw. bei Messungen ohne Projektildetektor

Die Ladungserhaltung legt bei bekanntem Ladungszustand des Riickstoffions und
dem Nachweis eines freien Elektrons den Ladungszustand des Projektils fest. Wird
dieser zusitzlich auch gemessen, reduziert dies den statistischen Untergrund.
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Bei der Einfachionisation (SI)
He?t + He — He?' + He' + e

kénnen jedoch die an einer Reaktion beteiligten Projektile aufgrund des unverénder-
ten Ladungszustandes nicht vom Primérstrahl getrennt und somit nicht nachgewie-
sen werden. Die SI muflite deshalb in einer Zweiteilchenkoinzidenz mit gepulstem
Projektilstrahl vermessen werden. Fiir diese Messungen, bei denen der Projektilde-
tektor nicht in die Koinzidenzschaltung einbezogen war, und somit nicht fiir jedes
Ereignis ein Signal auf dem Projektildetektor vorhanden ist, mufl untersucht werden,
welche Auswirkungen das Fehlen dieser Information auf den Untergrund hat.

In den so zur Untersuchung der SI durchgefiihrten Messungen ist auch der
Transferionisationskanal (TT) enthalten. Fiir diesen sind die Projektildetektorsigna-
le in einem um die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors von ca. 1/2.55 redu-
zierten Anteil der Ereignisse vorhanden, d.h., es ist moglich, Spektren zu erzeu-
gen, in denen die Information des Projektildetektors enthalten bzw. nicht enthal-
ten ist. Die Abbildung 4.12-a zeigt, wie der Untergrund, hauptséichlich im Bereich
—0.5a.u. < @ < Oa.u., abgesenkt wird, wenn durch den Projektildetektor sicher-
gestellt ist, dal nur Ereignisse, aus denen ein He™-Projektil hervorgegangen ist, im
Q-Wert-Spektrum enthalten sind.

Fiir die SI enthélt das gemessene ()-Wert-Spektrum (siehe Abbildung 4.12-a)
neben den echten Peaks bei ) = —0.9, —2.4, und —2.68 a.u. eine breite Verteilung
bei positiven Werten. Dabei handelt es sich um Ereignisse, bei denen nicht wie ei-

a) He?" - b) He" -
RickstoRionen RickstoRionen 3

10000 10000

4 1000

Ereignisse

1 100

Abbildung 4.12: Gemessene (@-Wert-Verteilungen bei v, = 0.84a.u. fiir a)
die Transferionisation (TI) und b) die Ionisation (SI): Spektren mit Projektil-
Elektron-Koinzidenz, d.h. ohne Projektilnachweis (—) und Spektren mit Drei-
teilchenkoinzidenz, d.h. mit Nachweis eines Projektils, die mit dem Kehrwert der
Nachweiseffizienz multipliziert sind (). Bei der TI wird durch den Projektil-
nachweis der Untergrund leicht reduziert, wéhrend bei der SI Untergrundereig-
nisse selektiert werden, da He?' vor dem Projektildetektor ausgeblendet wird.
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gentlich erwartet ein He*"-Projektil produziert wurde. Dies ergibt sich durch den
Vergleich mit dem entsprechenden Spektrum, das nur Ereignisse aus einer Dreiteil-
chenkoinzidenz und somit nur Untergrundereignisse mit He- oder He'-Projektilen,
enthélt.

Dieser Untergrund liefert in den Bereichen der echten Peaks nur einen verschwin-
dend kleinen Beitrag, so daf sich die fehlende Koinzidenz mit dem Projektildetektor
bei der Messung der SI nicht negativ auswirkt.

4.4 Darstellung der Elektronenimpulse in einem
durch die nukleare Streuebene festgelegten
Koordinatensystem

In den Abschnitten 4.1 und 4.2 wurde bei der Eichung des Riickstoflionen- und Elek-
tronenspektrometers die Symmetrie der gemessenen Verteilungen um die Strahlachse
ausgenutzt.

Stellt man die Impulsvektoren der beiden gemessenen Teilchen in Zylinderkoor-
dinaten (r, ¢, 2°) dar, d.h., fiir das Riickstoffion gilt

Prrec €O8(Prec) = Durec (4.16)
Prrec S(Prec) = Pyrec (4.17)
Proec = Darec (4.18)
und fiir das Elektron entsprechend
Pre €08(¢e) = Pue (4.19)
Pre Sin(@e) = Pye (4.20)
Pree = Dre (4.21)

dann miissen die einfachdifferentiellen Wirkungsquerschnitte do/dg,e. und do/dep,
konstant sein. Dies wurde mit kleinen Abweichungen, welche durch die unterschiedli-
che Auflésung entlang der drei Raumachsen und Einschrinkungen des Raumwinkels
bedingt sind, auch durch die Messungen bestitigt.

Betrachtet man fiir Elektronen und Riickstoflionen, die im selben Stof} erzeugt
wurden, jedoch die Differenz der beiden Polarwinkel ¢ = ¢, — ¢e, s0 ist die Ver-
teilung dieser Grofle nicht mehr durch die Symmetrie bestimmt. In Abbildung 4.13
ist am Beispiel der Transferionisation in St68en von 70keV He?'-Projektilen mit
He zu erkennen, dafl das Elektron und das Riickstoflion in der transversalen Ebene
vorzugsweise in die gleiche oder entgegengesetzte Richtung emittiert werden.

Aus den Grofen p,., p,. und dem errechneten Winkel ¢ kann nun mit den
Gleichungen

DPxre = DPre COS(QO) (422)

Pye = DPresin(p) (4.23)

Dre = Dzoe = DPze (424)
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Abbildung 4.13: Polarwinkelverteilung der Elektronen- und RiickstoBionenemis-
sion bei der Transferionisation in 70 keV He?*-He-Stofen.

wieder eine Darstellung der Elektronenverteilung in kartesischen Koordinaten er-
rechnet werden. Dieses Koordinatensystem hat keine feste Orientierung im Raum,
sondern wird fiir jedes Ereignis individuell festgelegt. Elektronenimpulsverteilungen
in diesem System enthalten auch Informationen iiber die Richtung des Riickstofio-

nenimpulses.

Pz ¢ ist die Projektion des Elektronentransversalimpulses auf die nukleare Streu-
ebene, die in diesem Experiment durch die Strahlrichtung und den Impulsvektor
des Riickstofions festgelegt wird. Da p, . fiir fast alle Ereignisse kleiner ist als die
Impulsauflosung fiir das Riickstofion, unterscheidet sich diese Definition nicht we-
sentlich von der sonst oft iiblichen, bei der die Projektiltrajektorie die Streuebene

bestimmt.

Die Abbildung 4.14 zeigt in dieser Darstellung die transversale Elektronenvertei-
lung. Die nukleare Streuebene liegt waagerecht, wobei das Riickstoflion nach rechts
und das Projektil nach links gestreut wird. Die Richtung senkrecht zur Streuebene
(y'-Achse) ist nicht durch eine mefibare physikalische Grofle ausgezeichnet, sondern
wird als Kreuzprodukt €, = €, X €y aus den beiden Einheitsvektoren, welche die
Streuebene aufspannen, definiert, d.h., die Richtung von €, hingt von der Handig-
keit des verwendeten Koordinatensystems ab. Da die Coulombwechselwirkung in-
variant gegeniiber Raumspiegelung ist, miissen die gemessenen Verteilungen spie-
gelsymmetrisch in bezug zur Streuebene sein, d.h., zur Diskussion der Ergebnisse
geniigt es, nur die obere Hélfte der in Abbildung 4.14 dargestellten Verteilung zu
beriicksichtigen bzw. anstelle von p,s . den Betrag dieses Impulses |p, .| darzustellen.

Der wesentliche Teil der Ereignisse liegt im Bereich |p, .| < 0.1a.u., d.h., die
Breite der gemessenen Verteilung liegt in der Grofle der Auflosung des Elektronen-
spektrometers.

Die Verteilung von p,s . unterliegt dagegen keiner Symmetriebedingung. Der Be-
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Abbildung 4.14: Transferionisation bei v, = 0.84a.u.: Elektronentransversalim-
puls im durch die nukleare Streuebene definierten Koordinatensystem. Das Riick-

stoflion fliegt in dieser Darstellung immer nach rechts und es sind nur Ereignisse
mit 0.3v, < v, <0.7v, und Q = —0.9a.u. enthalten.

reich mit hohen Wirkungsquerschnitten erstreckt sich hier von etwa —0.25a.u. bis
0.25a.u. und ist damit deutlich breiter als die experimentelle Auflésung. Ahnliche
Verhiltnisse wurden fiir alle gemessenen Projektilgeschwindigkeiten gefunden.

4.5 Differentielle Wirkungsquerschnitte

Der quantenmechanische Zustand von drei freien Teilchen wird durch die neun Im-
pulskomponenten beschrieben. Bei einem um die Strahlachse rotationssymmetri-
schen Anfangszustand erlauben die Erhaltungssitze fiir die drei Impulskomponen-
ten, die Energieerhaltung und die Symmetrie, die kinematisch vollsténdige Informa-
tion iiber den Endzustand in einer vierdimensionalen Verteilung darzustellen. Bei
den untersuchten Ionisationsprozessen (TI und SI) kann dies zum Beispiel durch den
vierfachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt d*c/(dpy e dpy ¢ dp.r ¢ dpyrec) geschehen.
Die Grofien py ¢ py . wurden im letzten Abschnitt definiert.

Der Endzustand kann aufler durch die Impulskomponenten der Teilchen z.B.
auch durch die kinetische Energie und den Emissionswinkel charakterisiert werden.
Dementsprechend ergeben sich viele weitere dquivalente Formen fiir den vierfachdif-
ferentiellen Wirkungsquerschnitt.

Aufgrund der apparativen Auflosung enthélt die Impulskomponente p, . nur
wenige Informationen. Integriert man iiber diesen Parameter, erhilt man den drei-
fachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt d®c/(dpy e dp,.e dprrec), der, mit wenigen
Ausnahmen, Ausgangspunkt fiir die Diskussion der Ergebnisse im folgenden Kapitel
ist.

Die Messungen haben ergeben, dafl die Breite der Elektronenimpulsverteilung in



88 KAPITEL 4. DATENANALYSE

Vz e [vp]
00 02 04 06 08 1.0
0.6 - 0.6 = —wyame = e
Ux e Yx e ., -
0, 0.4 0440 < = .
Y, ,
S BNON Ras A .
0.2 - 0.2 - lllllll
0.0 - 0.0 -
-0.2 - -0.2 - |
-0.4 - -0.4 - - 20
'0.6_ '06 T T T T __O

— T
00 02 04 06 08 10
Vz el Vp

Abbildung 4.15: Elektronengeschwindigkeitsverteilung in der nuklearen Streu-
ebene - d20 /(dvy e dvy ¢): Transferionisation He?t +He bei der Projektilgeschwin-
digkeit v, = 0.84 a.u. Fiir v, /v, > 1 ist der Nachweisraumwinkel reduziert.

Strahlrichtung linear mit der Projektilgeschwindigkeit v, skaliert. Zum Vergleich der
Meflergebnisse bei unterschiedlichen v, ist es deshalb sinnvoll, die Elektronenimpulse
in Einheiten von m, v, aufzutragen.

Um in den Achsenbeschriftungen nicht immer die Elektronenmasse mit angeben
zu miissen, wird stattdessen oft die Elektronengeschwindigkeit v, in Einheiten von
v, aufgetragen bzw. die dimensionslose Griofie ve/v, verwendet. Strenggenommen
unterscheiden sich die beiden letztgenannten Formen, denn im einen Fall ist z.B.
der differentielle Wirkungsquerschnitt

d’c/ (dvgr ¢ dvy )

und im anderen

Vet V1

dPo/(d—2d—=2) = v2 d°0/(dvg o dv, o)

Up  Up
die der Achsenskalierung entsprechende Verteilung. Diese beiden Verteilungen un-
terscheiden sich lediglich durch den konstanten Faktor vz, und somit kommt der
Unterschied nur zum Tragen, wenn die Mefidaten auf absolute Wirkungsquerschnit-
te normiert wurden.

Unabhéngig von der in den Abbildungen gewihlten Form der Achsenbeschrif-
tung wird die Verteilung der Elektronenimpulse in der Streuebene immer durch den
zweifachdifferentiellen Wirkungsquerschnitt d?c/(dv, . dv, .) angegeben.
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Die Abbildung 4.15 zeigt als Beispiel einer solchen Darstellung die Transferioni-
sation bei v, = 0.84 a.u. Das Target befindet sich in dem hier dargestellten Phasen-
raum am Punkt vy /v, = vy /v, = 0 und die Projektile vor dem Stofi am Punkt
Vye/Vp =1, Uy /v, = 0. Mit der hier verwendeten Definition von vy . wird das
Targetatom beim Stofl immer in die obere Halbebene gestreut, die Geschwindigkeit
des Riickstoflions ist auf dieser Skala jedoch verschwindend klein.

Bleiben beide Elektronen gebunden, so entfallen von den vier Freiheitsgraden der
Bewegung (dpy ¢ dpy ¢ dpy ¢ dpyrec) alle Impulskomponenten des Elektrons. Folglich
werden die Elektroneneinfangreaktionen (SC und DC) durch den streuwinkeldiffe-
rentiellen Wirkungsquerschnitt do/dp, ;.. kinematisch vollstéindig beschrieben.

4.6 Zusammenstellung der experimentellen
Auflésungen fiir die verwendeten Groéflen

In dieser Arbeit sind die Ergebnisse von Messungen aus einem weiten Bereich von
Projektilgeschwindigkeiten zusammengestellt. Den damit verbundenen Anderun-
gen der Projektilflugzeiten vom Target bis zum Detektor mufite durch Anpassung
der Signalverzégerungen Rechnung getragen werden. Weiterhin wurde die Spektro-
metereinstellung jeweils der Breite der Elektronenimpulsverteilung angepafit. Im
oberen und unteren Bereich der Projektilenergien war zudem die Einstellung der
Strahlfiihrung problematisch. Durch die Unterschiede zwischen den Messungen va-
riiert auch die Auflésung. Deshalb wird im Folgenden fiir jede Grofle ein Bereich
angegeben, in dem die experimentelle Auflésung liegt. Die besten Werte wurden bei
kleinen Projektilgeschwindigkeiten erreicht, die mit niedrigen Spektrometerspannun-
gen vermessen wurden.

Eine genaue Kontrolle iiber die erreichte Auflosung erhilt man fiir den Riick-
stoflionenimpuls in Strahlrichtung p,.., durch die Linienstruktur bei den Elektro-
nentransferprozessen SC und DC. Diese Grofle wird jedoch nicht in den differen-
tiellen Wirkungsquerschnitten verwendet, sondern dient nur zur Bestimmung des
Reaktionskanals. Die Impulskomponente p, .. wird nach dem gleichen Verfahren
wie pgrec gemessen. Der angegebene Fehler ist grofler, da das Target eine breite
Impulsverteilung in dieser Raumrichtung besitzt, die an dieser Stelle beriicksichtigt
wurde. Die Flugzeitmessung, die p, ... bestimmt, war zum Teil durch elektronische
Probleme verfélscht. Verschiebungen im Schwerpunkt des Flugzeitpeaks wahrend
einer Mefizeit von einigen Stunden konnten nur zum Teil korrigiert werden. Von der
Konzeption des Spektrometers hétte fiir p; .. eine dhnliche Auflésung wie fiir p, ;.
erreicht werden koénnen.

. Auflésung fiir He™-RiickstoBionen | Auflésung fiir He*"-RiickstoBionen
Grofle
[a.u.] (FWHM) [a.u.] (FWHM)
Pzyrec 0.13-0.2 0.15-0.25
Py,rec 0.3-0.4 0.3 -0.45
Pz rec 0.2-0.3 0.3-0.5
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Auch fiir die Auflosung bei der Impulsmessung der Elektronen ergeben sich Wer-
te, die mit der Projektilgeschwindigkeit variieren. Nun haben aber die Mefergeb-
nisse gezeigt, daf} es sinnvoll ist, anstelle der Impulse die skalierten Geschwindigkei-
ten v /v, aufzutragen. In dieser Skalierung ist die Auflésung in y- und z-Richtung
durch die Wahl der Spektrometerspannungen nahezu konstant, d.h. unterscheidet
sich nicht bei Messungen mit unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten. Nach
der Eichfunktion, die v, . aus der Elektronenflugzeit bestimmt, sollte der Fehler von
Uz,e/Vp mit abnehmender Projektilgeschwindigkeit kleiner werden. Dies wird jedoch
weitgehend dadurch kompensiert, daf§ die Flugzeitauflosung bei kleinem v, schlech-
ter ist>. Somit kann fiir alle Komponenten der skalierten Elektronengeschwindigkeit
eine von v, unabhingige Auflosung angegeben werden. Fiir p, . bzw. v, /v, muf}
zwischen den Messungen mit Projektildetektor, die einen kleinen Fehler in der Elek-
tronenflugzeit besitzen, und den Messungen mit Strahlpulser unterschieden werden.

Grife Auflésung fiir Messungen Auflésung fiir Messungen
mit Projektildetektor (FWHM) | mit gepulstem Strahl (FWHM)

Dz,e 0.05-0.1 a.u. 0.08-0.15 a.u.

Vge/Up 0.1 0.15
Dy.e 0.015 - 0.03 a.u.

Vye/Vp 0.04
Dze 0.02 - 0.04 a.u.

Vze/Vp 0.04

Die Grofien vy /v, und vy (/v,, welche sich abhéngig von der Lage der nuklearen
Streuebene aus v /v, und vy /v, berechnen, wurden geméfi der Fehlerfortpflanzung
mit einer Auflsung von 0.07 (FWHM) bzw. 0.1 bei gepulstem Strahl gemessen. Dies
gilt jedoch nur, wenn iiber alle Lagen der Streuebene gemittelt wurde. Selektiert
man jedoch Ereignisse, bei denen v, . annéhernd gleich v, ist, d.h., die Streuebene
senkrecht im Laborsystem steht (in y-Richtung), so besitzt v, . die gleiche Auflosung
wie vy .

In den meisten Spektren, die Elektronenverteilungen in der nuklearen Streuebene
zeigen, werden nur solche Ereignisse dargestellt, fiir die

Vgt e = SIN(P) Vg e + cOS(@P) vy  mit — 45° < ¢ < 45° (4.25)

gilt. Durch die Multiplikation von v, . mit einem Faktor, der immer kleiner als
1/4/2 ist, wird so der Fehler von vy o reduziert. Damit ergeben sich die folgenden
Auflésungen:

Grofe Auflésung fiir Messungen Auflésung fiir Messungen
mit Projektildetektor (FWHM) | mit gepulstem Strahl (FWHM)
| v e/p || 0.05 | 0.065 |

5 Die Ursache dafiir ist, daf8 die Flugzeit der Projektile durch das Target bei Verringe-
rung der Projektilgeschwindigkeit langer wird.



Kapitel 5

Prasentation und Diskussion der
Ergebnisse

Im durchgefiihrten Experiment wurde mit COLTRIMS bei verschiedenen Projektil-
geschwindigkeiten v, der Endzustand der folgenden Reaktionen im wesentlichen Teil
des Phasenraumes liickenlos und kinematisch vollsténdig erfaf}t:

e Der Einfachelektroneneinfang (Single Capture - SC)

He*" + He — He™ + He™,
v, = 0.59,0.64,0.71,0.78, 0.84, 0.95 und 1.06 a.u.

e Der Zweifachelektroneneinfang (Double Capture - DC)

He?* + He — He + He?",
vp = 0.59,0.64,0.71,0.78,0.84,0.95 und 1.06 a.u.

e Die Einfachionisation (Single Ionization - ST)

He?t + He — He?*™ +He™ + ¢,
vp = 0.71,0.90,0.95 und 1.06 a.u.

e Die Transferionisation (Transfer Ionization - TT)

He?™ + He — He™ 4+ He*™ + e,
vp = 0.64,0.71,0.78,0.84,0.90, 0.95 und 1.06 a.u.

Als Projektile kamen die beiden Isotope ‘He?" und *He®" zum Einsatz, fiir den
Gasjet, d.h. das Target, konnte dagegen aus Kostengriinden nur das Isotop ‘He
verwendet werden. Soweit Messungen mit beiden Isotopen zur gleichen Projektilge-
schwindigkeit durchgefiihrt wurden, haben die Verteilungen der Riickstofiionen- und
Elektronenimpulse iibereingestimmt (siehe Abschnitt 5.8) und wurden teilweise zur
Verringerung des statistischen Fehlers addiert.

In Abschnitt 4.5 wurde diskutiert, wie die Phasenraumverteilung von zwei Teil-
chen bei den Elektroneneinfangreaktionen bzw. von drei Teilchen bei den Ioni-
sationsprozessen im Endzustand unter Beriicksichtigung der Symmetrien und Er-
haltungssidtze parametrisiert werden kann. Jeder Parametrisierung ist dabei eine
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bestimmte Form des differentiellen Wirkungsquerschnittes zugeordnet. Die durch-
gefithrte Messung erlaubt die Berechnung des differentiellen Wirkungsquerschnittes
in jeder Darstellung.

Da man sich bei der Préasentation der Ergebnisse auf die Darstellung von zwei-
dimensionalen Verteilungen beschrinken muf}; wurden Schnitte und Projektionen
gewdhlt, anhand derer verschiedene Fragestellungen diskutiert werden. Dabei wurde
besonderes Gewicht auf den Vergleich der genannten Prozesse und auf die Anderung
des differentiellen Wirkungsquerschnittes mit der Projektilgeschwindigkeit gelegt.

Im Folgenden werden zuerst totale und danach im Riickstoionen-Transversal-
impuls differentielle Wirkungsquerschnitte diskutiert, die auch fiir die Prozesse ohne
Elektronenemission verfiigbar sind. Nach einer Interpretation dieser Ergebnisse im
quasimolekularen Bild (siehe auch Abschnitt 2.9) wird die dreidimensionale Elek-
tronenverteilung in verschiedenen Darstellungen présentiert.

5.1 Totale Wirkungsquerschnitte

Absolut normierte Wirkungsquerschnitte kénnen mit der verwendeten Apparatur
nicht bestimmt werden, da die Projektilrate und die Targetdichte nicht mit ausrei-
chender Genauigkeit bekannt sind. Die zur Normierung notwendigen Werte wurden
deshalb der Literatur entnommen. Thre Fehler bzw. die Abweichungen zwischen ver-
schiedenen Verdffentlichungen betragen bis zu 40% (siehe Abbildung 5.1).
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Abbildung 5.1: Totale Wirkungsquerschnitte verschiedener Reaktionskanile beim
He?"-He-StoB: a) SI (offene Symbole) und TI (gefiillte Symbole), b) SC (offene
Symbole) und DC (gefiillte Symbole), gemessen von V. V. Afrosimov (1975) [108]
(0), R. D. DuBois (1987) [109] (A ) und K. H. Berkner (1968) [110] (O). Totale
Wirkungsquerschnitte bis zu einer Projektilgeschwindigkeit von 6 a.u. wurden von
Shah und Gilbody [111] gemessen.
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Nur die Messungen von Afrosimov et al [108] enthalten in dem fiir diese Arbeit re-
levanten Bereich der Projektilgeschwindigkeit eine ausreichende Anzahl von Daten-
punkten, um auf die hier verwendeten Geschwindigkeiten interpolieren zu koénnen.

Sie wurden deshalb zur Normierung der gemessenen Verteilungen verwendet.

5.1.1 Quotienten totaler Wirkungsquerschnitte

Die eigenen experimentellen Daten enthalten das Verhéltnis zwischen den Wirkungs-
querschnitten der verschiedenen Reaktionskanile. Dieses wird mit den Quotienten

aus den in Abbildung 5.1 gezeigten totalen Wirkungsquerschnitten verglichen.
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Abbildung 5.2:
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® diese Arbeit
A DuBois (1987)
O  Afrosimov (1975)
O Berkner (1968)

Quotienten totaler Wirkungsquerschnitte von a) SC und DC,

b) TT und DC, ¢) TT und SI fiir verschiedene Projektilgeschwindigkeiten: Werte,
die aus den totalen Wirkungsquerschnitten in [109, 108, 110] berechnet wurden
(offene Symbole) und eigene Ergebnisse (® ). Das Verhéltnis aus os; und o1y kann
durch die Funktion o1i/opc = 0.0023 exp(v,/0.218 a.u.) beschrieben werden.
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Die Abbildungen 5.2-a und -b zeigen fiir die Reaktionskanéle osc, opc und oy
eine sehr gute Ubereinstimmung der eigenen Ergebnisse mit aus der Literatur ent-
nommenen Werten. Fiir das Verhiltnis von o zu os liegen die eigenen Mefiwerte,
ebenso wie die von DuBois, iiber denen von Afrosimov. Es ist zu vermuten, dafl bei
Afrosimov die SI einen erhéhten Untergrund enthilt, da in diesem Reaktionskanal
die Realisation einer Dreiteilchenkoinzidenz wegen des unverdnderten Projektilla-
dungszustandes mit erheblichen Schwierigkeiten verbunden ist. Fiir die eigenen Er-
gebnisse betriigt der Fehler der in Abbildung 5.2 gezeigten Datenpunkte ca. +15%.
Bei SI und TT bezieht sich das angegebene Verhéltnis jedoch nur auf den Teil des to-
talen Wirkungsquerschnittes, der in dem erfafiten Phasenraumbereich liegt. Gem#ifl
den Ergebnissen von Tests bei hoheren Spektrometerspannungen wurden ca. 90%
des totalen Wirkungsquerschnittes erfafit.

Fiir die Normierung der in dieser Arbeit gemessenen Verteilung wurde aus den
Daten von Afrosimov wahlweise einer der Reaktionskanile SC, DC oder T1I verwen-
det, d.h., die Normierung der SI erfolgte durch das selbst bestimmte Verhéltnis zur
TI.

Abbildung 5.2-c zeigt, unabhingig von den Abweichungen zwischen den ver-
schiedenen Messungen, dafl sich die totalen Wirkungsquerschnitte von SI und TI
bei kleinen Projektilgeschwindigkeiten annihern. Durch Spiegelung des Systems im
Endzustand gehen diese beiden Reaktionskanéle ineinander iiber. Werden diese Re-
aktionskanile nur durch gerade oder nur durch ungerade Zusténde (im molekularen
Bezugssystem) besetzt, so liefern diese gleiche Beitrége zur SI und TI. Nur durch ei-
ne Linearkombination aus Zustinden beider Symmetrien kann sich ein Endzustand
ergeben, in dem sich die totalen Wirkungsquerschnitte unterscheiden. Eine mégliche
Erkldrung fiir die Annidherung der totalen Wirkungsquerschnitte ist, daf bei klei-
nen Projektilgeschwindigkeiten nur noch Zustidnde einer Symmetrie zu den beiden
Ionisationsprozessen beitragen.

Die Phasendifferenz ¢ zwischen zwei molekularen Zustéinden unterschiedlicher
Symmetrie dndert sich mit dem Stofiparameter, da deren Energieeigenwerte fiir klei-
ne Kernabsténde nicht entartet sind. Nach den Ausfithrungen in Abschnitt 2.4 (sie-
he Gleichung 2.30) und Abschnitt 2.9 bestimmt ¢, bei welchem der beiden Kerne
zwischen dem geraden und ungeraden Anteil der Wellenfunktion konstruktive bzw.
destruktive Interferenz herrscht, d.h., wo das oder die Elektronen zu finden sind.
Andert sich ¢ im relevanten Stofiparameterbereich um viele m, wird die Interfe-
renzstruktur nicht mehr aufzulgsen sein, und im Mittel erhélt man ebenfalls gleiche
Wirkungsquerschnitte. Anschaulich bedeutet dies, dafl das Quasimolekiil aus Pro-
jektil und Target lange genug existiert hat, so daf die Elektronen ”vergessen haben”,
welchem der beiden Kerne sie bei der Bildung des Molekiils zugeordnet waren. In
diesem Fall wird auch im Endzustand die Bezeichnung der Kerne mit Projektil und
Target keine Rolle mehr spielen, und SI und TT werden ununterscheidbar. Gleiche
totale Wirkungsquerschnitte sind also auch bei der Beteiligung von Zustinden un-
terschiedlicher Symmetrie moglich.

Anhand der in diesem Kapitel prisentierten differentiellen Wirkungsquerschnitte
soll diese Verkniipfung von SI und TI im quasimolekularen Bild weiter untersucht
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werden. Da die totalen Wirkungsquerschnitte, wie in Abbildung 5.1 zu sehen ist,
exponentiell mit v, fallen, stehen differentielle Daten der SI nur fiir Projektilge-
schwindigkeiten gréfler als 0.71 a.u. und bei der TI ab 0.64 a.u. zur Verfiigung.

In [87] wurde Ubereinstimmung der totalen Wirkungsquerschnitte fiir den SC mit
Projektil- bzw. Targetanregung fiir Projektilgeschwindigkeiten kleiner als 0.55 a.u.
gefunden. Die hier verwendeten Projektilgeschwindigkeiten sind 1.2 bis 2 mal héher.
In diesem Bereich ist nicht mehr zu erwarten, dafi die differentiellen Wirkungsquer-
schnitte von TI und SI generell groBe Ahnlichkeit besitzen. Es wird sich jedoch
zeigen, dafl es moglich ist, Klassen von Ereignissen zu selektieren, bei denen dies
auch bei hohen Projektilgeschwindigkeiten noch der Fall ist.

5.1.2 Differenzierung der Reaktionskanile nach elektroni-
schen Zustinden der gebundenen Elektronen

Die Reaktionskandle SC, DC, SI und TI kénnen nach den Zusténden der gebun-
denen Elektronen weiter differenziert werden. Im durchgefiihrten Experiment wur-
de der Q-Wert jedes Ereignisses, d.h. die Bilanz der Bindungsenergien, durch die
Messung aller kinetischer Energien bestimmt (siehe Abschnitt 2.1). Somit ist die
Aufteilung des Wirkungsquerschnittes eines Reaktionskanals zumindest nach End-
zustdnden verschiedener Bindungsenergien moglich. Die verschiedenen Drehimpuls-
zustdnde innerhalb einer Schale konnen nicht getrennt werden, weiterhin ist es mit
COLTRIMS nicht moglich, beim SC mit Anregung eines der beiden Elektronen fest-
zustellen, ob sich dieses im Projektil oder Target befindet.

Die Bestimmung des ()-Wertes bei der SI und der T1 erfordert die Messung aller
Impulskomponenten des freien Elektrons, d.h. auch die Elektronenflugzeitmessung
mit ausreichender Auflésung. Im Gegensatz zu dem hier vorgestellen Experiment
wurde dies in fritheren Arbeiten [6, 4, 5, 7, 9] nicht realisiert. Hier liegt eine der
wesentlichen apparativen Weiterentwicklungen dieser Arbeit.

Abbildung 5.3 zeigt die totalen Wirkungsquerschnitte der Elektroneneinfangre-
aktionen und der TIT differenziert nach Q)-Werten. Die gemessenen Verhéltnisse der
totalen Wirkungsquerschnitte wurden auf die Daten in [112] normiert. Die Bedeu-
tungen der verwendeten Abkiirzungen sind Tabelle 5.4 zu entnehmen.

Beim SC trigt der Ubergang in den Grundzustand im gezeigten Geschwindig-
keitsbereich nur mit ca. 30% zum Wirkungsquerschnitt bei. Wie in Abschnitt 2.9
erlautert wurde, resultiert dies daraus, dafl zwischen dem Grundzustand im Qua-
simolekiil und allen sonst fiir die Reaktion relevanten molekularen Orbitalen eine
relativ grofle energetische Liicke ist.

Beim DC ist der Einfang in den Grundzustand (DC1) resonant und liefert den
Hauptbeitrag zum Wirkungsquerschnitt. So trégt der DC2 bei v, = 0.59 a.u. nur
zu ca. 5% zum DC bei. Bei hoheren Projektilgeschwindigkeiten werden jedoch die
molekularen Zustdnde durch die dynamischen Kopplungsterme stérker gemischt, so
daB der Anteil des DC2 bis auf 25% steigt.

Bei der TI sind im gesamten untersuchten Geschwindigkeitsbereich nur ca. 7%
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der Projektile in einem angeregten Zustand. Hierfiir ist sicherlich der stark negative
Q-Wert der TI2 verantwortlich, d.h., es ist fiir das System ”schwierig”, zusétzlich
zur lonisation eines Elektrons das zweite in einen angeregten Zustand zu beférdern.
In den folgenden Abschnitten wird anhand der differenziellen Wirkungsquerschnitte
diskutiert, welche Entwicklung des Systems im quasimolekularen Bild zu einer TI2
fithren konnte.

Fiir den Reaktionskanal SI2 konnte der totale Wirkungsquerschnitt nicht
mit ausreichender Genauigkeit bestimmt werden, da dessen Riickstoflionen-
Transversalimpulsverteilung zum grofien Teil in einem Bereich liegt, der fiir He™-
Ionen im verwendeten Spektrometer nur noch mit geringem Raumwinkel nachge-
wiesen wird. Fiir kleine Transversalimpulse sind differentielle Wirkungsquerschnitte
von SI2 und TI2 in Abbildung 5.10 verglichen.
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Abbildung 5.3: Totale Wirkungsquerschnitte der nach )-Werten differenzierten
Reaktionskanile (die Bedeutungen der Abkiirzungen sind in Tabelle 5.4 erklirt):
SC1 (A), SC2 (V), SC3 (0), DC1 (m), DC2 (®), TI2 (<). Die Linien (—)
durch die Datenpunkte sind eingezeichnet, um das Auge zu fithren. Die Messun-
gen wurden die absoluten Wirkungsquerschnitte des SC, DC, und der TI (---)
von Afrosimov et al [112] normiert. Der Wirkungsquerschnittes von TI1 ist nur
ca. 5% kleiner als der von TI und wurde hier nicht gesondert dargestellt.
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Bezeichnung | Endzustinde Q-Wert

SC1 JHeT(1s) + He™(1s) Q =1.10a.u.
y,He™(21) + ;He'(1s)

SC2 JHe't(1s) + (He' (20) Q = —0.40a.u.
yJHeT(nl) + ;He™(1s)

SC3 JHe't(1s) + (He (nl) n=34,...| Q< —-0.68a.u.

DC1 oHe(1s?) + ,He*" Q =0a.u.

DC2 oHe(lsnl) + ;He** n=23,...| Q< —-0.73a.u.

TI1 oHe(1s) + He? + e~ Q= -09a.u.

TI2 JHet(nl) + He** +e= n=23,...|Q<—-24au

S oHe?T + He'(1s) + e~ Q= —-09a.u.

SI2 JHe’t + Hef(nl) +e= n=23,...| Q< —24au

Tabelle 5.4: Abkiirzungen zur Bezeichnung der nach @-Werten differenzierten
Reaktionskanile: Bei den Endzustéinden bezeichnen die Indizes ”"p” und "t” das

Projektil- und das Target-Ion.

5.2 Der einfach- differentielle Wirkungsquer-
schnitt do /dp; rec

In dem in Abschnitt 2.4 beschriebenen semiklassischen Gekoppelte-Kanile-Modell
wird die Kernbewegung durch klassische Trajektorien beschrieben, zu denen die
Entwicklung des elektronischen Zustandes berechnet wird, d.h., die Kerntrajektori-
en sind nicht Ergebnis einer Rechnung sondern werden vorgegeben. Die Kriimmung
der Kerntrajektorien ist bei allen untersuchten Reaktionen so klein, daf} fiir die Be-
rechnung des elektronischen Zustandes diese als Geraden gendhert werden konnen.
Eine solche gerade Bewegung wird durch die Projektilgeschwindigkeit und den Sto83-
parameter charakterisiert. Zu jedem solchen Paar dieser zwei Groflien erhélt man in
einem semiklassischen Bild die Wahrscheinlichkeiten fiir die verschiedenen Reakti-
onskanéle aus dem berechneten elektronischen Endzustand.

Im Experiment sind neben den Projektilgeschwindigkeiten v, jedoch nicht
die Stoflparameter, sondern die Projektilstreuwinkel bzw. die Riickstoflionen-
Transversalimpulse p; ;.. bekannt. Die Ablenkung des Projektils ist zwar nicht re-
levant fiir die Entwicklung des elektronischen Zustandes, trotzdem muf} die La-
dungsverteilung der Elektronen bekannt sein, um mit der Mefigréfle p; .. auf den
Stoparameter schlieflen zu konnen. Entscheidend ist hierbei nicht, dafl die Elektro-
nenimpulse in der Impulsbilanz beriicksichtigt werden miissen, denn der wesentliche
Transversalimpuls-Austausch geschieht zwischen den Kernen, und die Impulse emit-
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tierter Elektronen sind im Vergleich dazu klein (siehe Abbildung 5.5). Die Elektro-
nen schirmen jedoch mit ihrer Ladung die Kernpotentiale ab, d.h. beeinflussen die
Krifte, die die Kerne aufeinander ausiiben.

Rickstolion Elektron Projektil
Py l
[au] 127 12
. b ,
-12—5 S—-12
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Abbildung 5.5: Ubersicht iiber die Impulsverteilung der Transferionisation bei der
Projektilgeschwindigkeit v, = 0.84 a.u.: Dargestellt ist der Impulsiibertrag auf al-
le Fragmente projiziert auf die nukleare Streuebene. Bei dem Riickstoflion und
dem Elektron ist dies gleich dem Impuls im Laborsystem. Um den Projektilim-
puls im Laborsystem zu erhalten, mufl man in Strahlrichtung (p,) etwa 6200 a.u.
addieren.

Fiir eine grobe Abschétzung des Stofparameters b aus den Mefgrofien kann die

Gleichung?
e? 2 1
Zp Zrec_
Up Drrec

b=—
47 €q

(5.1)

verwendet werden, die fiir die Coulombstreuung von zwei punktférmigen Teilchen der
Ladungen e Z, und e Z, gilt (siche Anhang C). Diese Gleichung vernachléssigt die
Abschirmung der Kernpotentiale duch die Elektronen. Anstelle der wirklichen Kern-
ladung kann ein effektiver Ladungszustand Z¢// angenommen werden. Fiir grofie
Kernabsténde erscheint das Target nach auBen neutral, so da Z¢// Z¢ff = 0 gilt,
bei 2 bis 3a.u. Kernabstand entspricht die auf die Kerne wirkende Kraft etwa den

2

! In Atomaren Einheiten gilt = 1.

T €
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effektiven Ladungen Z;f f 7¢Il = 1. Fiir Kernabstinde unterhalb 0.5a.u. kann die

rec
Abschirmung vernachléssigt werden.

Bei schnellen Stoflen ist eine solche Abschétzung des Stoflparameters aus den
Impulsiibertriagen auf die Kerne nicht mehr moglich, da hier die Elektronenimpulse
in der Impulsbilanz dominieren [113, 102]. Gleichzeitig versagt dort die klassische
Beschreibung der Kernbewegung aufgrund der Unschirferelation.

Mit der Verkniipfung zwischen p; ;.. und dem Stofiparameter hat die Abhéngig-
keit des differentiellen Wirkungsquerschnittes von p; .. bzw. v, im semiklassischen
Gekoppelte-Kanile-Modell dhnliche Ursachen. Theoretische Arbeiten zum He*"-He -
Stofsystem (siehe Abschnitt 2.8) haben beide Abhéngigkeiten untersucht.

Fiir kleine Projektilstreuwinkel, und in diesem Sinne sind alle hier gemessenen
Winkel klein, entspricht der Stoflparameter etwa dem kleinsten Kernabstand entlang
der Trajektorie. Diese Information ist besonders wichtig, um abzuschétzen, welche
Wege das System im Korrelationsdiagramm mdoglicherweise genommen hat, d.h., die
Verteilung der Riickstoflionen-Transversalimpulse bzw. der Projektilstreuwinkel ist
die Grundlage fiir die Interpretation der Daten im quasimolekularen Bild.

In den folgenden Abschnitten werden in verschiedenen Abbildungen die einfach-
differentiellen Wirkungsquerschnitte do/dp, .. von verschiedenen Reaktionskanilen
bei mehreren Projektilgeschwindigkeiten verglichen.

5.2.1 Der einfach-differentielle Wirkungsquerschnitt der
Reaktionskanile SC und DC

Fiir einen gegebenen Reaktionskanal, d.h. Ladungszustand und Bindungsenergie von
Projektil und Riickstoflion, sind die Elektroneneinfangreaktionen durch die Angabe
des einfach-differentiellen Wirkungsquerschnittes do/dp, ;.. kinematisch vollstandig
beschrieben. Die Verteilung im dreidimensionalen Impulsraum ergibt sich daraus
mit Hilfe von Gleichung 2.12 und der Rotationssymmetrie um die Strahlachse.

Die Abbildungen 5.6 und 5.7-a zeigen die im RiickstoBionen-Transversalimpuls
differentiellen Wirkungsquerschnitte do/dp, ;.. der stirksten Reaktionskanile fiir
verschiedene Projektilgeschwindigkeiten. Diese zeigen Oszillationen, wobei sich die
Position der Minimas bei weiten Stoflen leicht und bei engen Stéflen deutlich zu
grofleren p, .. verschiebt, wenn die Projektilgeschwindigkeit erhéht wird. Entspre-
chende Messungen zum DC bei Projektilenergien oberhalb 1.5 a.u. findet man z.B.
bei Dorner et al [114].

Diese Oszillationen entstehen durch Interferenzen zwischen den verschiedenen
Reaktionswegen im Korrelationsdiagramm, die zu dem jeweiligen Prozefl beitragen.
Beim DC1 sind dies die unterschiedlichen Entwicklungen des geraden und ungera-
den Anteils der Wellenfunktion. Die Bindungsenergien der beiden Anteile beginnen
bei Kernabstédnden kleiner als ca. 3 a.u., sich deutlich zu unterscheiden, so daf} sich
die Phasen der beiden Anteile unterschiedlich entwickeln. Die Transversalimpulse
bei den Minimas im differentiellen Wirkungsquerschnitt gehoéren zu Stoflparame-
tern, bei denen die Phasenverschiebung zwischen den beiden Anteilen ein Vielfaches
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Abbildung 5.6: RiickstoBionen-Transversalimpulsverteilung des SC fiir verschie-
dene Projektilgeschwindigkeiten zwischen 0.59 a.u. und 1.06 a.u.: a) SC1: Projektil
und Target im Grundzustand (Q = 29.8eV = 1.1a.u.), b) SC2: ein He™-Ion im
Grundzustand und eines in die L-Schale angeregt (Q = —11.0eV = —0.4a.u.).
Die differentiellen Wirkungsquerschnitte wurden mit [108] normiert und zur Tren-
nung der Spektren mit den jeweils angegebenen Faktoren multipliziert.
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Abbildung 5.7: Riickstoionen-Transversalimpulsverteilung des DC fiir verschie-
dene Projektilgeschwindigkeiten zwischen 0.59 a.u. und 1.06 a.u.: a) DC1: Projek-
til im Grundzustand (Q = 0a.u.), b) DC2: Projektil angeregt (Q < —0.73 a.u.).
Die differentiellen Wirkungsquerschnitte wurden mit [108] normiert und zur Tren-
nung der Spektren mit den jeweils angegebenen Faktoren multipliziert.
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von 27 betrigt. In diesem Fall ergibt die Uberlagerung der beiden Anteile eine Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen, deren wesentlicher Anteil beim Target
liegt.

Beim SC1 wird der molekulare Grundzustand durch Radialkopplung
hauptséchlich bei Kernabstinden oberhalb 1a.u. besetzt. Die ungeraden End-
zustdnde des SCI1 sind Spin-Triplett-Zustdnde und konnen nicht besetzt werden.
Deshalb ist die Interferenz zwischen geraden und ungeraden Zustédnden nicht der
Grund fiir die Oszillationen beim SC1. Es interferieren hier die Reaktionswege, bei
denen der Ubergang in den molekularen Grundzustand bei der Anniherung bzw.
der Entfernung der Kerne stattfindet.

5.2.2 Vergleich der einfach - differentiellen Wirkungsquer-
schnitte der Elektroneneinfangkanile mit denen der
Ionisationsprozesse

Im Gegensatz zu den Reaktionskanélen SC1, SC2, DC1 usw., deren Endzusténde nur
wenige Eigenzustinde des Systems enthalten, fassen die Reaktionskanile SI und TI
unendlich viele Zustdnde im Ausgangskanal, ndmlich die Kontinuumszustinde des
emittierten Elektrons, zusammen. Die kinematisch vollstdndige Beschreibung der Io-
nisationsprozesse erfolgt deshalb durch einen vierfach-differentiellen Wirkungsquer-
schnitt.

Die Transversalimpulse der Kerne miissen den Transversalimpuls des emittier-
ten Elektrons kompensieren. In den folgenden Abschnitten wird sich jedoch zeigen,
daf} der Elektronenimpuls bei den hier untersuchten Stéflen fast immer wesentlich
kleiner ist als die Impulsiibertrige auf die Kerne. Somit kann die Verteilung der
Riickstoflionen-Transversalimpulse bei der TI und SI direkt mit den im letzten Ab-
schnitt gezeigten verglichen werden. Exemplarisch ist dies in Abbildung 5.8 fiir die
Projektilgeschwindigkeit v, = 0.95 a.u. dargestellt.

Die Transversalimpulse der Kerne miissen den Impuls des emittierten Elektrons
kompensieren. In den folgenden Abschnitten wird sich jedoch zeigen, dal der Elek-
tronenimpuls bei den hier untersuchten Stéflen fast immer wesentlich kleiner ist als
die Impulsiibertrige auf die Kerne. Somit kann die Verteilung der Riickstoflionen-
Transversalimpulse bei der TT und SI direkt mit den im letzten Abschnitt gezeigten
verglichen werden. Exemplarisch ist dies in Abbildung 5.8 fiir die Projektilgeschwin-
digkeit v, = 0.95 a.u. dargestellt.

Im klassischen Bild der Sattelpunktelektronen wird die SI als ein SC interpretiert,
bei dem das zu transferierende Elektron ”es nicht ganz iiber die Potentialbarriere
geschafft hat”, dort strandet und so in das Kontinuum gelangt. Strandet bei einem
DC eines der beiden Elektronen auf dem Sattel, so fithrt dies zu einer Transferioni-
sation. Im ”Hidden-Crossings”-Modell (Abschnitt 2.5) wird die Ionisation in lang-
samen Stofen als die Anregung iiber eine Kette Vermiedener Kreuzungen in einen
Rydbergzustand des Molekiils beschrieben. Am Beginn dieser Ketten werden solche
Zustiande durchlaufen, die im Limit separierter Kerne zu Elektronenanregung, even-
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tuell verbunden mit Elektronentransfer, fiihren. Diese beiden Modelle lassen somit
erwarten, daf} sich die Serie der differentiellen Wirkungsquerschnitte des SC in die
n-te Schale mit wachsendem n dem Wirkungsquerschnitt do/dp; e, der SI anndhern
wird. Gleiches gilt fiir den DC in angeregte Zustinde und die T1I.

Dies wird durch die Messungen bestitigt. Fiir die beiden Elektroneneinfangre-
aktionen sind SC3 und DC2 die Kanéle mit den hichsten auflésbaren Anregungs-
energien. Diese zeigen, wie in Abbildung 5.8 zu erkennen ist, Ahnlichkeit mit SI1
bzw. TI1. Fiir die hichste gemessene Geschwindigkeit von 1.06 a.u. ist die Uberein-
stimmung in der Form der Verteilungen noch deutlicher (siehe Abbildung 5.9). Der
Ubersichtlichkeit halber sind hier nur die Kanile SC3, SI1, DC2 und TT1 dargestellt.
Die Ubereinstimmung auch der totalen Wirkungsquerschnitte von TI1 und DC2 ist,
wie man Abbildung 5.3 entnehmen kann, eher zufillig.

1E-17

1E-18

Bt 77T T T T T T T T
Prrec [aU]

Abbildung 5.8: RiickstoBionen-Transversalimpulsverteilung verschiedener Reak-
tionskanéle bei der Projektilgeschwindigkeiten v, = 0.95a.u.: oben: SC1 (V),
SC2 (A), SC3 (e), SI1 (—); unten: DC1 (O0), DC2 (M), TI1 (---). Die dif-
ferentiellen Wirkungsquerschnitte wurden mit [108] normiert. Zusédtzlich sind
die einfach-differentiellen Wirkungsquerschnitte do/dp; ;.. der Coulombstreuung
(sieche Anhang C) von punktférmigen Teilchen fiir die die Ladungen Z, Z;, = 1,2
und 4 eingezeichnet ().
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Abbildung 5.9: RiickstoBionen-Transversalimpulsverteilung verschiedener Reak-
tionskanéle bei der Projektilgeschwindigkeiten v, = 1.06 a.u.: SC3 (0 ), DC2 (O),
TI1 (---), SI1 (—).

5.2.3 Die einfach-differentiellen Wirkungsquerschnitte
do /dp, e der Ionisationsprozesse

Abbildung 5.10 zeigt fiir alle mit gepulstem Strahl vermessenen Projektilgeschwin-
digkeiten v, die Riickstolionen-Transversalimpulsverteilungen der Ionisationskanile,
bei denen genau ein Elektron emittiert wird. Der Zustand des im Endzustand ge-
bundenen Elektrons erlaubt die Differenzierung der Ionisation in SI1, SI2, TT1 und
TI2, wobei das Elektron im Endzustand bei der SI im Target- und bei der TT im
Projektilion zu finden ist. Die daran angehéngte 1 kennzeichnet die Bindung im
Grundzustand und 2 die Bindung in einer héheren Schale.

Es féllt auf, daf8 die differentiellen Wirkungsquerschnitte von SI1 und TI1 (Li-
nien) umeinander oszillieren. Das bereite Maximum der TI1 bei etwa 4 a.u. fillt in
das Minimum der SI1 (nicht mehr vorhanden bei v, = 1.06 a.u.). Fiir v, = 0.71 a.u.
deutet sich eine dritte Kreuzung der Kurven bei p, ;.. ~ 18 a.u. an.

SI1 hat bei hohem v, seinen Hauptbeitrag bei weiten Stéfen, d.h. kleinem p; ;..
In diesem Bereich ist eine Aufspaltung in zwei Peaks zu erkennen, die sich entgegen
der Tendenz bei den Elektroneneinfangkanélen fiir steigende Projektilgeschwindig-
keiten anzunédhern scheinen. Eine entsprechende Struktur kann bei TI1 nicht auf-
gelost werden, da dort die Spektrometerauflosung, aufgrund der doppelt so hohen
Ladung der RiickstoBionen, je nach Raumrichtung um einen Faktor /2 bis 2 schlech-
ter ist.

Im Gegensatz zur SI1 und TI1 sind sich die Mefidaten von SI2 und TI2 sehr dhn-
lich. Bei den niedrigen Projektilgeschwindigkeiten stimmt auch die absolute Hohe
gut iiberein. Fiir diese Kanile scheint sich die Symmetrie zwischen den beiden Ioni-
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sationskanélen SI und TI, deren Konsequenzen bereits in Abschnitt 5.1.1 bei der Dis-
kussion des Verlaufs der totalen Wirkungsquerschnitte erldutert wurden, schon bei
wesentlich kiirzeren Lebensdauern der Quasimolekiile im differentiellen Wirkungs-
querschnitt anzudeuten. Eine weitergehende Interpretation dieses Effekts folgt im
néichsten Abschnitt.

Die differentiellen Wirkungsquerschnitte aller Ionisationsprozesse verschieben
sich mit zunehmendem v, zu kleineren p, ;... Zum Teil ist dies natiirlich dadurch

daldp, o [cm7aul]
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Abbildung 5.10:  RiickstoBionen-Transversalimpulsverteilung der Reaktions-
kandle TI1 (---), TI2 (O), SI1 (—) und SI2 (O) fiir vier Projektilgeschwindig-
keiten zwischen 0.71 a.u. und 1.06 a.u. Der Pfeil markiert den Transversalimpuls,
der bei einer klassischen Coulombstreuung zweier Kerne der Ladungszahl 1 einem
StoBparameter von 0.25a.u. entspricht (siehe Gleichung C.8). Die differentiellen
Wirkungsquerschnitte wurden auf den totalen TI-Wirkungsquerschnitt in [108]
normiert.
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Abbildung 5.11: Riickstoflionen-Transversalimpulsverteilung der SI1 und TI1 in
den Grundzustand: a) SI1, alle mit gepulstem Strahl vermessenen Projektilge-
schwindigkeiten, b) TI1, Projektilgeschwindigkeiten zwischen 0.64 und 1.06 a.u.
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bedingt, dal bie Stofizeit abnimmt, und somit bei gleichem Stofiparameter, d.h.
etwa gleichen Kriften, weniger Impuls iibertragen wird. Die Pfeile markieren den
Riickstoflionen-Transversalimpuls, der in einer klassischen Coulombstreuung zweier
punktféormiger Teilchen der Ladung e bei einem Stofparameter von 0.25 a.u. iibertra-
gen wird. Zwischen der niedrigsten (v, = 0.71 a.u.) und der hichsten (v, = 1.06 a.u.)
Projektilgeschwindigkeit liegt nur ein Faktor 1.5. Insgesamt scheint die Verschiebung
der Verteilungen zu kleinen p, ,.. stirker zu sein.

Fiir die Reaktionskanile TI1 bzw. SI1 sind die einfach-differentiellen Wirkungs-
querschnitte in Abbildung 5.11 {ibereinandergelegt. Die TI ist, da das Projektil sei-
nen Ladungszustand dndert, experimentell leichter zugénglich. In Messungen ohne
Strahlpulsung wurde eine ganze Reihe weiterer Projektilgeschwindigkeiten vermes-
sen, die hier ebenfalls dargestellt sind.

Das Maximum der Verteilungen der TI1 wird mit abnehmendem v, breiter. Fiir
vp = 0.67 und 0.64 a.u. bildet sich auf dem Plateau ein schwaches Minimum aus.
Im Vergleich der Ergebnisse von SI1 und TI1 bei der jeweils niedrigsten Projektilge-
schwindigkeit zeigt sich eine Annidherung der Verldufe, die zum gréften Teil dadurch
zustande kommt, dal die Wahrscheinlichkeit der Ionisation in weiten St6fen rapide
mit der Projektilgeschwindigkeit abnimmt.

Im folgenden Abschnitt wird mit Argumenten des MO-Bildes und dem ”Hidden-
Crossings”-Modell aufgezeigt, wie die vorgestellten experimentellen Befunde zustan-
de kommen. Die dabei diskutierten Reaktionsmechanismen erkldren auch zum Teil
die Struktur der gemessenen Elektronenverteilungen, die ab Abschnitt 5.4 présen-
tiert werden.

5.3 Spekulation iiber mdégliche Reaktionswege
der Ionisationsprozesse im MO-Bild

Im ”Hidden-Crossings”-Modell ergeben sich die Ionisationswege im Korrelationsdia-
gramm aus der Form der Potentialflichen in der Ebene komplexer Kernabstinde.
Fiir das Hy-Molekiil ist die elektronische Wellenfunktion zu jedem Kernabstand
in elliptischen Koordinaten analytisch zu berechnen, so dafl diese Potentialflichen
bekannt sind.

Fiir das He5"-Molekiil, welches als Zweielektronensystem nicht analytisch zu be-
handeln ist, sind entsprechende Daten nicht verfiighar. Beschreibt man jedoch die
elektronischen Zusténde in einem Modell unabhéngiger und unterscheidbarer Elek-
tronen, so erhélt man die Potentialflichen einfach durch Addition der entsprechend
skalierten Potentialfliichen des Hy -Molekiils.

Fiir die am tiefsten gebundenen MO ist diese Naherung sehr schlecht. Da die
Zustéinde He(1s?) + He®" und He™ (1s) + Het(1s) dabei die gleiche Energie haben,
verschwindet damit die Energieliicke zwischen dem molekularen Grundzustand 1'%,
und dem im Eingangskanal besetzten 2! -Zustand (siehe Abbildung 2.5-b). Somit
kann in dieser Ndherung z.B. der relativ niedrige Wirkungsquerschnitt fiir SC1 nicht
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erklirt werden. Die Energieliicke zwischen den Zustéinden 2'3, und 3'%,, die we-
sentlich kleiner ist, wird dagegen in einer diabatischen Niherung iibersprungen. Der
entsprechende diabatische Zustand '¥%(2po?) (er wird bei der Beschreibung des DC
mit zwei Zustinden verwendet) entspricht der Entwicklung beider Elektronen gemésf
dem 2po-Zustand im Hj -Molekiil. Fiir Rydbergzustinde, bei denen ein Elektron
hoch angeregt und das andere im Grundzustand ist, haben die Einteilchenwellen-
funktionen nur geringen Uberlapp, so daf das Austauschpotential klein ist. Aufer-
dem kann das abgeschirmte Potential bei groflem Abstand zu den Kernen, d.h. im
Aufenthaltsbereich des hoch angeregten Elektrons, gut durch ein 1/r-Potential mit
reduzierter Kernladung genédhert werden. Insgesamt kann somit davon ausgegangen
werden, daf} fiir hoher angeregte Zustédnde das Bild unabhéngiger Elektronen seine
Berechtigung hat.

0
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[au] | = ADC
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Abbildung 5.12: Korrelationsdiagramm des He2"- und des He3"-Quasimolekiils
mit skizzierten Wegen der Ionisation. Die ”Treppen” zeigen an, wo Serien von
Zusténden, die iiber Vermiedene Kreuzungen verbunden sind und eine Promotion
ins Kontinuum erlauben, vermutet werden. Das System startet in dem rechts
angegebenen Anfangszustand und bewegt sich dann entlang einer der Kurven
nach links bis zum Kernabstand der nichsten Anndherung. Danach vergrofert
sich der Kernabstand wieder, d.h., das System bewegt sich in der Skizze nach
rechts und endet im Fall einer Elektronenemission in einem der angegebenen
Kanile (z.B. in ES = elastische Streuung).

Unter dieser Voraussetzung erhilt man fiir das Hej™-Molekiil Reaktionswege
nach dem ”Hidden-Crossings”-Modell, indem man fiir ein Elektron den Einteilchen-
zustand festhélt und das zweite sich entsprechend der Tgo-, Th1- oder einer anderen
Serie von Zustinden im HJ-Molekiil entwickeln 148t. Abbildung 5.12 skizziert, wo
solche Serien im Korrelationsdiagramm zu finden sein kénnten.
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In den von Yagisawa et al berechneten Potentialkurven (siehe Abbildung 2.5-b)
deutet sich der Beginn einer solchen Serie an. Folgt das System bei Vergroflerung des
Kernabstandes nicht dem dort eingezeichneten diabatischen '3,*(2po?)-Zustand, in
den 2'Y,-Zustand, sondern iiberspringt die Vermiedene Kreuzung bei R ~ 1.2a.u.
nicht, so kann es sich gemif dem 3'Y,-Zustand weiterentwickeln. Bei R ~ 3a.u.
148t die Form der Potentialkurven vermuten, dal dort eine Vermiedene Kreuzung
mit dem 4'Y,;-Zustand zu finden und somit der Ubergang in das nichst héher an-
geregte MO moglich ist. Setzt sich diese Serie fort, was mit den verfiigbaren Po-
tentialkurven nicht zu entscheiden ist, so wird sich der Zustand bei Erreichen der
Autoionisationsgrenze dann vermutlich aus den Einteilchenzustéinden 1so, und ei-
nem Rydbergzustand mit der Quantenzahl A = 0 (0-Zustand) zusammensetzen.

Im Eingangskanal ist sowohl der 1so,- als auch der 2po,-Einteilchenzustand be-
setzt, so dafl davon ausgegangen werden kann, dafl auch in dem aus der Elektronene-
mission iiber verschiedene Serien resultierenden He3*-Molekiil diese beiden Zustéinde
besetzt werden. Bei den T-Serien verlduft die Promotion {iber Vermiedene Kreuzun-
gen durch Radialkopplung im wesentlichen bei grolen Kernabsténden. Hier sind die
MO beziiglich der Symmetrie entartet. In Abbildung 5.12 sind deshalb die Ionisati-
onswege, die zu den MO der beiden Symmetrien gehoren und zu einem He'-Ion im
Grundzustand fithren, durch eine gemeinsame Treppe symbolisiert.

Findet die Emission eines Elektrons in einem weiten Stof} statt, so erwartet man
keine Phasendifferenz zwischen den Zustinden unterschiedlicher Symmetrie. Das
Elektron, welches gebunden bleibt, wird auch im Endzustand beim Target zu finden
sein. Dies erkléirt den Peak im differentiellen Wirkungsquerschnitt der SI bei kleinen
Drrec- NUr wenn man zu kleinen Stofiparametern geht, wo die Potentialkurven sich
trennen, entwickeln sich die Phasen unterschiedlich, und das gebundene Elektron
kann in das Projektil transferiert werden, d.h., eine Transferionisation kann statt-
finden. Wird die Phasendifferenz grofler als 7, dominiert wieder die SI. Dieses Bild
der Ionisationsprozesse wird durch die in den Mefidaten beobachteten Oszillationen
der differentiellen Wirkungsquerschnitte von SI1 und TI1 bestitigt.

Addiert man in Abbildung 5.10 SI1 und TI1, so erhélt man einen wesentlich
glatteren Kurvenverlauf. In dieser Summe wird deutlich, dafl die Wahrscheinlichkeit
fiir die Ionisationsprozesse bei steigender Projektilgeschwindigkeit im wesentlichen
bei weiten Stoflen wichst. Zusammen mit der durch die Oszillation hervorgerufenen
Struktur fiihrt dies zu dem dramatischen Anwachsen des Peaks bei kleinen p; ;. im
einfach-differentiellen Wirkungsquerschnitt der SI1. Durch die Analyse der Impuls-
verteilung der emittierten Elektronen (Abschnitt 5.4 ff) kann man zeigen, daf§ bei
den dabei hinzukommenden Anteilen im wesentlichen o-Zustéinde beteiligt sind.

5.3.1 Ionisation mit gleichzeitiger Anregung des gebunde-
nen Elektrons

Bis hier wurde noch keine Aussage iiber mogliche Prozesse gemacht, die zur Anre-
gung des gebundenen Elektrons, d.h. zu SI2 oder TI12, fithren. Das Verhalten des
Hej"-Quasimolekiils, d.h. des Quasimolekiils, welches man nach der Emission von
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einem Elektron erhilt, stimmt mit dem von Hy iiberein. Mit der Kenntnis der Stof-
parameterabhingigkeiten der Anregungsprozesse im p-H-Stofi kann ausgeschlossen
werden, daf} die Anregung bei TI2 und SI2 erst nach der Ionisation, d.h. bei groflen
Kernabstéinden, stattfindet. Eine Moglichkeit, die notwendige Energie bereits vor der
Entfernung eines Elektrons in dem molekularen System zu deponieren, findet man
in der Arbeit von Koike et al [79]. Dort werden Wege im Korrelationsdiagramm be-
schrieben (siehe Abbildung 2.6), die zur Besetzung von autoionisierenden Zustéinden
im He-Atom fiihren. Befinden sich die Elektronen im Endzustand beim Projektil,
ergibt dies den autoionisierenden Zweifachelektroneneinfang (ADC), der in dieser
Arbeit ebenfalls in den Mefidaten identifiziert wurde.

Die entsprechenden Zustinde werden durch Rotations- und teilweise zusétzlich
durch Radialkopplung bei Kernabstédnden kleiner als ca. 0.3 a.u. aus dem diabati-
schen 1Z];(2pau2)-Zustamd besetzt und setzen sich, wie in Abbildung 5.12 angedeutet
ist, u.a. aus den Einteilchenzusténden 2pm, zusammen. Bei Vergréfierung des Kern-
abstandes kann nun ein Elektron im 2pm,-Zustand verbleiben und das andere, z.B.
entsprechend der 7j;-Serie, ins Kontinuum gehoben werden.

Aus diesem angenommenen Reaktionsweg ergeben sich einige Konsequenzen, die
experimentell iiberpriifbar sind. Der kleine Kernabstand, der fiir diesen Weg im
Korrelationsdiagramm erreicht werden muf, fiihrt dazu, daf§ nur grofle Riickstof3-
ionen-Transversalimpulse auftreten. Die ausschliefiliche Besetzung der L-Schale im
He™-Molekiil durch den 2pm,-Zustand bedingt, dal im Endzustand die Einteilchen-
wellenfunktion des gebundenen Elektrons ungerade ist. Das bedeutet aber gleichzei-
tig, dafl man bei Projektil und Target gleiche Aufenthaltswahrscheinlichkeit erhélt.
SI2 und TI2 sollten deshalb im molekularen Bezugssystem absolut gleiche differen-
tielle Wirkungsquerschnitte haben.

In Abschnitt 5.2.3 ist genau dies den gemessenen Daten zu entnehmen, nur mit
dem Unterschied, dafl bei hohen Geschwindigkeiten T12 wahrscheinlicher ist als SI2.
Dies kann folgenden Grund haben: Die oben zugrunde liegende Annahme, daf ein
Einteilchenzustand sich gemif einer T-Serie im Hj -System entwickelt und der an-
dere unverdndert bleibt, muf} nicht erfiillt sein. In einem Einelektronensystem ver-
schwindet zwar die Kopplung zwischen Zustidnden unterschiedlicher Symmetrie, dies
gilt aber nicht fiir die Einteilchenzusténde in einem Mehrelektronensystem. Dort ist
nur die Symmetrie des Gesamtsystems erhalten. Es kann sich somit die Symmetrie
des Einteilchenzustandes, der das im Endzustand gebundene Elektron reprisentiert,
dndern. Werden so gerade und ungerade Linearkombinationen von Zustédnden der
L-Schale besetzt, so konnen sich auch die Wirkungsquerschnitte von TI2 und SI2
unterscheiden. An der StoBparameterabhéngigkeit bzw. der Verteilung von py e
dandert dies, wie auch die experimentellen Daten bestétigen, nichts mehr, da solche
Uberginge, die erst nach der entscheidenden Kopplung bei kleinen Kernabstéinden
stattfinden, keine wesentlich anderen Wege im Korrelationsdiagramm er6ffnen.
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5.4 Elektronenimpulsverteilungen der Transfer-
ionisation

In diesem Abschnitt soll die Form der dreidimensionalen Verteilung der Elektro-
nen bzw. der dreifach-differentielle Wirkungsquerschnitt d®c/(dvy (dvy dv,.) =
d®o/ dvz dargestellt werden. In gedruckter Form ist dies jedoch nur auf zweidimen-
sionalen Flichen mdglich. Zur Diskussion der physikalischen Prozesse ist jedoch
auch meist die Darstellung eines einfach- oder zweifach-differentiellen Wirkungs-
querschnittes ausreichend.

Es werden verschiedene Koordinatensysteme verwendet, deren genaue Definitio-
nen in Abschnitt 4.4 nachzulesen sind. Das Laborsystem wird durch die kartesischen
Koordinaten = (Spektrometerachse), y (Jetrichtung) und z (Strahlrichtung) aufge-
spannt. Diese werden hier jedoch nicht verwendet, da darin die Rotationssymmetrie
der Wirkungsquerschnitte um die Strahlachse nicht beriicksichtigt ist.

Die Bewegung der Kerne definiert die Streuebene, welche durch die z’- und 2'-
Achse aufgespannt wird. Dabei zeigt die z’-Achse in Richtung der Transversalkom-
ponente des RiickstoBionenimpulses. Die z’-Achse stimmt mit der z-Achse iiberein.
Die dritte kartesische Achse wird mit y’ bezeichnet und steht senkrecht auf der
Streuebene. In dieser Richtung werden oft nur positive Werte dargestellt, da, wie
erwartet, die Elektronenverteilungen spiegelsymmetrisch zur Streuebene sind.

In dem auf die Streuebene bezogenen System werden auch die Zylinderkoor-
dinaten r, ¢, z verwendet, wobei fiir Punkte auf der z'-Achse ¢ = 0 gilt, d.h.,
¢ bezeichnet den Winkel zwischen den Transversalimpulsen von Riickstoflion und
Elektron.

Bevor fiir ausgewihlte Reaktionskanile und Projektilgeschwindigkeiten verschie-
denste Darstellungsarten der Elektronenverteilungen prasentiert werden, wird im fol-
genden Abschnitt anhand von eindimensionalen Verteilungen die Skalierung mit der
Projektilgeschwindigkeit diskutiert. Anschliefend wird die Abhéngigkeit der Elek-
tronenverteilung vom Riickstofionen-Transversalimpuls untersucht.

5.4.1 Skalierung der Elektronenimpulse mit der Projektil-
geschwindigkeit

Im Bild der Sattelpunkt-Elektronenemission (siehe Abschnitt 2.2.1) wird erwartet,
daf} die Elektronenverteilung die Target- , Projektil- und Sattelpunktgeschwindig-
keit als Fixpunkte besitzt. Fiir den Reaktionskanal TI1 sind in Abbildung 5.13 fiir
den Bereich kleiner Elektronenimpulse, d.h. solche in der Gréfenordnung m. vy,
eindimensionale Verteilungen zu vier Projektilgeschwindigkeiten dargestellt. Man
erkennt, daf die Form der Verteilungen in erster Ndherung mit v, skaliert.

Aufgrund der Anpassung der Spektrometereinstellung an die jeweilige Projektil-
geschwindigkeit (siehe Abschnitt 3.5.1) skaliert auch die Auflésung in dieser Weise.
In den meisten Abbildungen der folgenden Abschnitte wurde, um fiir die verschiede-



112 KAPITEL 5. PRASENTATION UND DISKUSSION DER ERGEBNISSE

100 — 77

do/dp, ¢
[Skt]

—a—0.95 a.u.
—o—o084au X % R
4

—A—0.74 a.u. v\ X

—v—0.64 au A 3
% . .u. VV 5
. ] . ] A

0.0 l 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
P,e [aU]

Abbildung 5.13: Eindimensionale Elektronenimpulsverteilungen der Transferio-
nisation mit @ = —0.9a.u. (TI1) fiir vier verschiedene Projektilgeschwindigkeiten
zwischen 0.64 und 0.95 a.u.: Entlang der jeweils nicht dargestellten Achsen wurde
iiber die angegebenen Bereiche integriert. a) Projektion des Transversalimpulses
auf die Streuebene, Ereignisse mit 0.3 v, < v, < 0.7v, und —oco < vy, < +00,
die Kurven sind durch die Multiplikation von Konstanten so gegeneinander ver-
schoben, daf sie sich nicht gegenseitig verdecken. Das Riickstoflion wird in dieser
Darstellung immer nach rechts und das Projektil nach links emittiert. b) Impuls
in Strahlrichtung, Ereignisse mit v, < 0.3v, und 0 < ¢ < 360°, die Kurven sind
sie auf gleiche Integrale normiert.

nen Projektilgeschwindigkeiten eine moglichst einheitliche Darstellung zu erhalten,
der Elektronenimpuls in Einheiten von m, v, bzw. die Elektronengeschwindigkeit
in Einheiten von v, aufgetragen. In den verwendeten Atomaren Einheiten besitzen
Impuls und Geschwindigkeit eines Elektrons den gleichen Zahlenwert, so dafl diese
Unterscheidung rein formal ist.
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Die lineare Verbreiterung der Elektronenimpulsverteilungen mit v, beschreibt
den wesentlichen Teil des Einflusses der Projektilgeschwindigkeit. Nur im Sattel-
punktbild wird eine solche Abhéngigkeit in einfacher Weise erklért, allerdings wurde
die Verschiebung des Maximums und nicht die Verbreiterung der Verteilung mit v,
erwartet. Das ”"Hidden-Crossings”-Modell liefert nur Elektronenimpulsverteilungen,
wenn man die eigentliche Promotion ins Kontinuum vorzeitig abbricht und die Ent-
wicklung der elektronischen Wellenfunktion in einem Modellpotential fortsetzt. Bei
Rechnungen nach der Gekoppelte-Kanéle-Methode mufl das Kontinuum mit wenigen
Basiszusténden beschrieben werden. Der scharfe Abbruch der Elektronenimpulsver-
teilung entlang der z-Achse bei +0.5 v,, bezogen auf den Ursprung des molekularen
Bezugssystems, mufite sich in der Besetzung dieser Zustinde widerspiegeln. Ohne ei-
ne konkrete Rechnung ist jedoch nicht einsichtig, wodurch dies bedingt sein kénnte.
Bei der Verwendung von Sturmians als Basisfunktionen wird dieser experimentelle
Befund richtig wiedergegeben [12].

Die Doppelpeakstruktur in Abbildung 5.13-a entlang der x’-Achse ist zum Teil
durch die Einschrénkung des dort dargestellten Phasenraumes auf 0.3 v, < v, <
0.7 v, bedingt. Sie ist Teil einer komplexeren Struktur, die im Folgenden durch ver-
schiedene zweidimensionale Verteilungen dargestellt wird.

5.4.2 Verschiedene Darstellungen der dreidimensionalen
Elektronenimpulsverteilung fiir den Reaktionskanal
TI1 bei v, = 0.84 a.u.

Der dreifach-differentielle Wirkungsquerschnitt d3c/ dv_é ist auf einem dreidimensio-
nalen Raum definiert, kann hier jedoch nur auf ein- oder zweidimensionalen Rdumen,
z.B. auf einer Ebene, dargestellt werden. Senkrecht zu einer solchen Ebene muf} auf-
grund der begrenzten Statistik {iber einen Bereich gemittelt werden, der gréfier als
die Kanalbreite in der Ebene ist. Es kommt also darauf an, die beste ” Ansicht” zu
finden, um die wesentlichen Strukturen der Verteilung erkennen zu kénnen. Fiir den
Kanal TI1 bei der Projektilgeschwindigkeit v, = 0.84 a.u., die etwa in der Mitte des
untersuchten Bereichs liegt, sind hier verschiedene Moglichkeiten der Darstellung
zusammengestellt (gemessen mit *He®*-Projektilen).

In Abbildung 5.14 ist der differentielle Wirkungsquerschnitt d3c/ dv—é in 6 zueinan-
der parallelen Ebenen aufgetragen. Der Abstand der Ebenen von 0.2 v, in Richtung
der z-Achse entspricht auch gleichzeitig dem Bereich, iiber den gemittelt wurde. Die
Folge der Spektren a) bis f) ergibt eine ”Fahrt des Betrachters” in Strahlrichtung
durch die Sattelpunktregion. Die bereits in Abbildung 5.13-a gezeigte Struktur mit
zwei Maximas verschwindet in der Nidhe des Targets und des Projektils, d.h. fiir
Ve = 0 bzw. v,. In Abbildung 5.14-b ist das linke, in 5.14-e dagegen das rechte
Maximum héher. Im Sattelpunktbild, in dem die Ionisation im wesentlichen dann
stattfindet, wenn sich die Achse des Quasimolikiils aus Projektil und Target wie-
der in die Strahlachse gedreht hat, kann dies nicht verstanden werden. Ebenso mufl
hier jede Ndherung (z.B. [13]) versagen, die ausschliefilich mit Stofiparameter Null
rechnet.
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Abbildung 5.14: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projek-
tilgeschwindigkeit v, = 0.84a.u. im durch die nukleare Streuebene definierten
Koordinatensystem: Fiir sechs Schnitte in Strahlrichtung ist die Verteilung der
Transversalimpulse gezeigt. Der Riickstofionen-Transversalimpuls zeigt in diesen
Darstellungen immer nach rechts, d.h. in Richtung der z'-Achse. Die Verteilung
ist nach Definition der Achsen spiegelsymmetrisch zur z’,2-Ebene. Die Daten sind
so skaliert, dafl das Maximum des dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnittes
d30 /(dvyr dvy ¢dv, ) 100 Skalenteilen (Skt.) entspricht. Entsprechende Darstel-
lungen zu weiteren Projektilgeschwindigkeiten findet man in Anhang A.
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Abbildung 5.15: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.84a.u.: In den oberen drei Spektren ist die Transversal-
komponente der Elektronengeschwindigkeit v, . gegen die in Strahlrichtung fiir
die Polarwinkelbereiche a) 0 < ¢ < 60°, b) 60 < ¢ < 120° und ¢) 120 < ¢ < 180°
aufgetragen. Rechts und links von den eingezeichneten Linien fillt der Nachweis-
raumwinkel des Spektrometers auf Null. In d) ist die Verteilung in der transver-
salen Ebene dargestellt, wobei das Riickstoflion immer nach rechts emittiert wird.
Die Linien trennen die verwendeten Sektoren. Die untere und obere Halbebene
sind in dieser Darstellung identisch. Die Daten sind so skaliert, dafl das Maxi-
mum des zweifach-differentiellen Wirkungsquerschnittes d>c/(dvy (dv, (dv, ) 100

Skalenteilen (Skt.) entspricht.
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In allen Ebenen ist zu erkennen, dafl die Auslédufer der Verteilungen im wesent-
lichen in Richtung der positiven z'-Achse, d.h. in Richtung des Transversalimpulses
des RiickstoBions, zeigen. In Abbildung 5.15-d, die eine logarithmische Skala fiir den
zweifach-differentiellen Wirkungsquerschnitt d?c/(dvy.dvye) verwendet und auch
noch wesentlich groflere Transversalimpulse beinhaltet, sind diese Ausldufer deut-
licher zu erkennen. Uber v, ist im Nachweisbereich des Spektrometers integriert.
Die untere Hélfte ist abgeschnitten, da sowohl diese Verteilung als auch die in Ab-
bildung 5.14 spiegelsymmetrisch zur Streuebene bzw. hier zur z’-Achse sind. Dies
ist dadurch begriindet, daf} senkrecht zur Streuebene keine Richtung ausgezeichnet
und die Coulombwechselwirkung invariant gegen Raumspiegelung ist. Diese Sym-
metrie wurde in den Rohdaten gefunden und ist in den gezeigten Darstellungen zur
Reduktion des statistischen Fehlers ausgenutzt.

In Abbildung 5.15-d sind drei gleich groie Sektoren eingezeichnet. Fiir diese 60°
groflen Bereiche des Polarwinkels ¢, der den Winkel zwischen den Transversalim-
pulsen von Riickstofion und Elektron mift, ist in den Abbildungen 5.15-a bis 5.15-c
der zweifach-differentielle Wirkungsquerschnitt d?c/(dv, (dv, .) aufgetragen.

In Zylinderkoordinaten ist das Volumenelement durch rdr dz dy gegeben, d.h.,
die dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnitte in kartesischen und Zylinderkoor-
dinaten sind auf folgende Weise miteinander verkniipft:

1/r 76{30 (ryp,2) = e
dr dpdz s  drdydz

(z,y, 2). (5.2)

Somit sind beim differentiellen Wirkungsquerschnitt d?c/(dv, dv, ) die Anteile mit
grofler Transversalgeschwindigkeit gegeniiber der kartesischen Darstellung linear mit
vr angehoben. Da in den Abbildungen 5.15-a bis 5.15-c auflerdem eine logarithmi-
sche Skala verwendet wurde, sind diese besonders geeignet, um die duflerst schwachen
Auslédufer der Elektronenverteilung bei grofien Transversalimpulsen hervorzuheben.

Wie zu erkennen ist, wird im Nachweisbereich die Elektronenverteilung durch
eine Kugelfliche begrenzt, deren Mittelpunkt im Projektilsystem, d.h. bei v, =
(0,0, v,), liegt. Die Ereignisse am Rand der Verteilung kénnen dem DC in autoioni-
sierende Zusténde (ADC) zugeordnet werden. Die Halbwertzeit der dabei besetzten
doppelt angeregten Zustinde im He ist so kurz, dafl diese noch im Targetvolu-
men zerfallen. Bei der hier verwendeten Definition der Reaktionskanile iiber den
Ladungszustand der Ionen und den @-Wert ist der ADC nicht als mefitechnisch be-
dingter Untergrund im TI1 zu verstehen, sondern stellt einen moglichen, wenn auch
schwachen, Beitrag zur Transferionisation dar.

Noch groflerer Energielibertrag auf das ionisierte Elektron als mit dem ADC
ist, wie gezeigt wurde, extrem unwahrscheinlich. Das heifit jedoch nicht, daf der
Kernbewegung nicht mehr Energie entzogen werden konnte, doch fiihrt dies zur
Anregung des gebundenen Elektrons, d.h. zur TI2.

Der ADC wird, aufgrund der Bindungsenergien der beteiligten Zusténde, durch
konstante kinetische Energie im Projektilsystem zwischen 33.2 und 35.5eV charak-
terisiert. Zur Untersuchung dieses Anteils der Elektronenverteilung ist somit die
verwendete Skalierung der Elektronengeschwindigkeiten mit v, wenig geeignet.
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Abbildung 5.16: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Pro-
jektilgeschwindigkeit v, = 0.84a.u.: zweifach-differentieller Wirkungsquer-
schnitt d?c/ (dvy edv, ) fiir verschiedene Bereiche von vy, a) 0 < |vy .| <
0.1v,, b) 0.1v, < |uy | < 0.2vp, ¢) 0.2v, < |vy | < 04wy, b) —00 < vy, <
+00. Die Kreuze geben die Positionen von Target, Sattelpunkt und Projektil
im Geschwindigkeitsraum an, wobei die Pfeile in Richtung der Transversalim-
pulse der beiden Ionen zeigen. In b) und c) sind mehrere Kanile zusammen-
gefafit, um den statistischen Fehler zu verringern. Rechts von den senkrechten
Linien fillt der vom Elektronenspektrometer erfaffite Raumwinkel, so dafl der
Wirkungsquerschnitt dort zu niedrig erscheint. Ein Skalenteil (Skt.) entspricht
etwa 1.7-10 1% cm?/a.u.?, wobei der Fehler der Absolutnormierung ca. 30 % be-
trigt. In den Spektren a) und d) ist 1 Skt. gleich 1 Ereignis/Kanal.
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Eine weitere Darstellungsmoglichkeit in kartesischen Koordinaten ist in Abbil-

dung 5.16 gezeigt. Aufgetragen sind die Geschwindigkeitskomponenten in Richtung
der beiden Achsen, welche die nukleare Streuebene aufspannen. In d) wurde entlang
der nicht dargestellten y'-Achse iiber den gesamten Raum integriert, die Spektren a)
bis ¢) zeigen Schnitte zu den angegebenen Bereichen. Da der differentielle Wirkungs-
querschnitt stark mit wachsendem Betrag von v, . fillt, wurden, wie zu erkennen

ist, die verwendete Farbskala und Kanalbreite jeweils angepafit.
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Hier und in den Abbildungen 5.14 und 5.16 ist zu erkennen, dafi der wesentliche
Teil der Elektronenverteilung in zwei ”Bananen” zu finden ist, die in der nuklearen
Streuebene liegen und im Geschwindigkeitsraum vom Projektil bis zum Target rei-
chen. Senkrecht zur Streuebene fiillt der differentielle Wirkungsquerschnitt schnell
um mehr als eine GréBenordnung. Eine Struktur ist nur fiir sehr grofe v, . zu erken-
nen, die als ADC identifiziert wurde. Zum Vergleich der Elektronenverteilungen im
Bereich der hochsten Intensitédt bei verschiedenen Projektilgeschwindigkeiten scheint
somit die Darstellungsweise von Abbildung 5.16-d am besten geeignet.

Der Grund fiir das Minimum in der Elektronenverteilung auf der z- bzw. Mo-
lekiilachse, d.h. zwischen den beiden ”Bananen”, wird in Abschnitt 5.7 diskutiert.
Die Anteile auflerhalb der ”Bananen” sind in Richtung des Riickstofionen-Trans-
versalimpulses stiarker. Dies wird besonders in Abbildung 5.16-c deutlich. Eine Er-
klarung dafiir kann hier nicht gegeben werden.

Die in diesem Abschnitt exemplarisch fiir v, = 0.84 a.u. gezeigten Darstellungen
sind in Anhang A fiir einige weitere Projektilgeschwindigkeiten zu finden.

5.4.3 Abhingigkeit der Elektronenimpulsverteilung der TI1
von der Projektilgeschwindigkeit

Im letzten Abschnitt war in den verschiedenen Darstellungen zu erkennen, dafl der
wesentliche Anteil der Elektronenverteilung in zwei Bereichen liegt, die dort auf-
grund ihrer Form als "Bananen” bezeichnet wurden. Ihre grobe Form ist in guter
Néherung spiegelsymmetrisch zu den Ebenen, die durch vy, = 0 und v, = 0.5,
gegeben sind, und natiirlich zur nuklearen Streuebene (vy . = 0). Fiir den Wert
des differentiellen Wirkungsquerschnittes innerhalb der ”Bananen” gilt dies jedoch
nicht. Dieser ist im Quadranten, der durch vy > 0 und v, > v,/2 gegeben ist,
deutlich hoher als in den iibrigen.

Hier soll nun untersucht werden, ob sich dieses Maximum mit der Projektilge-
schwindigkeit verschiebt. Dazu ist am besten die in Abbildung 5.16-d verwende-
te Darstellungweise geeignet, die den zweifach-differentiellen Wirkungsquerschnitt
d?c/(dvy (dv, ) angibt. Abbildung 5.17 zeigt diesen fiir acht Projektilgeschwindig-
keiten im untersuchten Bereich von v, = 0.64 a.u. bis v, = 1.05a.u. Die Farbskala
wurde jeweils an das Maximum des Wirkungsquerschnittes angepafit und beginnt
erst bei 15% des maximalen Wertes, so daf} die schwiicheren Anteile auflerhalb der
”Bananen” nicht dargestellt werden.

Zuniichst wird noch einmal darauf hingewiesen, da8 die wesentliche Anderung
der Elektronenimpuls- bzw. Elektronen-Geschwindigkeitsverteilung in der Skalie-
rung der Achsen mit v, verborgen ist. In Strahlrichtung (z-Achse) werden dadurch
alle Verteilungen in sehr guter Ndherung gleich breit dargestellt. In transversaler
Richtung (z'-Achse) dagegen ist eine deutliche Anderung mit der Projektilgeschwin-
digkeit zu erkennen, wobei die untere (v, . < 0) ”Banane” ihre Lage kaum veréndert,
wahrend sich die obere bei abnehmender Projektilgeschwindigkeit der durch eine un-
terbrochene Linie markierten Achse anndhert. Bei v, = 0.71 a.u. erscheint die Ver-
teilung am schmalsten, es ist jedoch schon zu erkennen, dafl ein weiterer Anteil bei
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Abbildung 5.17: Projektion der Elektronenverteilung der TI1 in die nukleare
Streuebene fiir verschiedene Projektilgeschwindigkeiten zwischen v, = 0.64a.u.
und v, = 1.06 a.u.: Die Verteilungen sind auf gleiche maximale Intensitéten ska-
liert. Die unterbrochene Linie markiert die Strahlachse.
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groflerem v, . hinzukommt. Dieser hat sich bei der kleinsten gemessenen Geschwin-
digkeit bereits so weit entwickelt, daf} sich fiir diese Verteilung eine Ahnlichkeit mit
der der hochsten Geschwindigkeit von v, = 1.06 a.u. ergibt.

Weiterhin ist in Abbildung 5.17 zu erkennen, dafl das Maximum des zweifach-
differentiellen Wirkungsquerschnittes mit der Projektilgeschwindigkeit in der Streu-
ebene wandert. Fiir die Verschiebung senkrecht zur Strahl- bzw. Molekiilachse ist
eine Erkldrung in Abschnitt 5.7 zu finden.

Die Unsymmetrie gegeniiber Spiegelung an der durch v,, = 0.5v, definierten
Ebene ist nicht verwunderlich, da nur die Kernladung des Projektils durch das
gebundene Elektron abgeschirmt wird. Diese Abschirmung verschiebt den Sattel-
punkt zum Projektil. Welche Konsequenzen fiir die Elektronenverteilung daraus zu
erwarten sind, ist jedoch unklar, denn zum einen verschiebt sich die Sattelpunkt-
geschwindigkeit zu gréfleren Werten, andererseits entsteht dadurch im grofiten Teil
des Bereiches zwischen den beiden Kernen eine Kraft, die riickwarts gerichtet ist.
Beiden Argumenten ist jedoch gemeinsam, daf} sie unabhéngig von der Projektilge-
schwindigkeit gelten sollten und somit die beobachtete Oszillation der Position des
Maximums in der Elektronenverteilung nicht erkldren konnen. Eine befriedigende
Interpretation dieses Phénomens kann hier nicht gegeben werden.

5.5 Vergleich der Elektronenimpulsverteilungen
von TI1 und SI1

In diesem Abschnitt werden die Elektronenverteilungen der TI1, die schon in den
vorausgegangenen Abschnitten untersucht wurden, mit denen der SI1 verglichen. Die
niedrigste Projektilgeschwindigkeit, bei der diese beiden Reaktionskanéle gemessen
wurden, betriagt 0.71 a.u. Fiir diese ist in Abbildung 5.18, welche die Projektionen
auf die nukleare Streuebene zeigt, eine deutliche Ahnlichkeit zwischen TI1 und SI1
zu erkennen.

Bei der Interpretation der Ergebnisse im quasimolekularen Bild wird das Be-
zugssystem im Schwerpunkt oder Sattelpunkt errichtet, in dem die Bezeichnung der
beiden Kerne mit Projektil und Target nicht moglich ist. Die Unterscheidung der
beiden Ionen im Endzustand kann in diesem Fall z.B. durch ihren Ladungszustand
erfolgen. In Abbildung 5.18 ist jedoch die z'-Achse durch den Transversalimpuls des
Riickstofiions und die z-Achse durch den Impuls des Projektils definiert, wie dies
auch in den vorausgegangenen Abschnitten der Fall war. Zwei Darstellungen, die
vom molekularen Standpunkt aus vergleichbar sind, erhélt man, wenn man z.B. die
Verteilung der SI1 am Mittelpunkt (v, = 0.5vp, vy, = 0) spiegelt. Damit zeigt
dann der Transversalimpuls des He?"-Ions immer nach oben und der des He'-Ions
immer nach unten. Nach dieser Spiegelung haben beide Verteilungen ihr Maximum
in der oberen Hilfte, gleichzeitig geht damit aber die Ubereinstimmung verloren,
daf} bei beiden Reaktionskanélen links (v, < 0.5v,) mehr Intensitét zu finden ist.

Entscheidender als diese Abweichungen im Detail ist jedoch die Entwicklung der
Verteilungen bei zunehmender Projektilgeschwindigkeit. Wahrend sich bei der TT1
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das Minimum auf der z-Achse verbreitert, verschwindet es bei der SI1. Wie in den
Abbildungen 5.19 und 5.20 zu sehen ist, bildet sich bei der SI1 auf der Strahlachse
zwischen Projektil und Riickstoflion ein geschlossener Bereich hoher Intensitéit aus.

Zunichst erscheint es erstaunlich, daf sich diese zwei Prozesse iiberhaupt in ih-
rer Elektronenverteilung unterscheiden, denn in den letzten Abschnitten wurde in
der Argumentation mit molekularen Eigenzustinden deutlich, daB der Ubergang
von der TI1 zur SI1 lediglich eine Verschiebung der Phasen zwischen geraden und
ungeraden Zustidnden im (Quasimolekiil bedeutet. Die Unterschiede in der Emissions-
charakteristik der Elektronen kénnen sicherlich nicht nur mit dieser Phasendifferenz
zusammenhéngen. Es ist also davon auszugehen, dafl bei hohen Projektilgeschwin-
digkeiten verschiedene molekulare Zusténde zur Besetzung der Endzusténde von SI1
bzw. TI1 fiihren.

Diese Annahme wird dadurch untermauert, dal SI1 und TI1 bei hohen Ge-
schwindigkeiten ihre Hauptbeitrége bei vollkommen verschiedenen RiickstoBionen-
Transversalimpulsen (siehe Abbildung 5.10) haben, denn es hingt wesentlich von
dem Kernabstand bei der nichsten Anndherung ab, ob ein bestimmter Weg im
Korrelationsdiagramm zu einem Prozefl beitragen kann. So sollte z.B. die Rotati-
onskopplung, die im wesentlichen bei kleinen Kernabsténden stattfindet, bei der SI1
kaum eine Rolle spielen.

Fiir weitere Untersuchungen ist es erforderlich, die Elektronenverteilung fiir ver-
schiedene Bereiche in der Verteilung der Riickstoflionen-Transversalimpulse zu be-
trachten. Dies erfolgt im néichsten Abschnitt.

a) TI1 Vp=0.71 a.u. b) SI1 \{):0.71 a.u.
* \ * \ * \ *

05 - 1 G

L L L L L
0.5 1 0 0.5 1
Vz,e/ vy Vz,e/ vy
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Abbildung 5.18: Vergleich der Ionisationskanile TI1 und SI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.71a.u.: Elektronenimpulsverteilungen in der nuklearen
Streuebene. Die Verteilungen sind auf gleiche maximale Intensitéiten skaliert. Fiir
hohere Projektilgeschwindigkeiten sieche Abbildung 5.19.
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Abbildung 5.19: Vergleich der Ionisationskanéle TT1 und SI1 bei den Projektil-
geschwindigkeiten v, = 0.90, 0.95 und 1.06 a.u.: Elektronenimpulsverteilungen
in der nuklearen Streuebene. Die Verteilungen sind auf gleiche maximale Inten-
sitdten skaliert. Fiir v, = 0.71a.u. siche Abbildung 5.18.
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Abbildung 5.20: Vergleich der Ionisationskanile TI1 und SI1 bei verschiedenen
Projektilgeschwindigkeiten: Elektronenimpulsverteilungen in der Ebene senkrecht
zur Strahlrichtung fiir Longitudinalimpulse mit 0.3v, < v, < 0.7v,. Die Vertei-
lungen sind auf gleiche maximale Intensititen skaliert.
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5.6 Elektronenimpulsverteilungen fiir verschiede-

Nne Py rec

Die Selektion von Ereignissen bestimmter Werte von p, .. vergrofiert den statisti-
schen Fehler in der Elektronenimpulsverteilung. Deshalb werden hier zunéchst die
Ergebnisse von Messungen mit ungepulstem Strahl vorgestellt, die zwar gute Stati-
stik ergeben aber nur die Transferionisation enthalten.

In Abbildung 5.21 sind fiir drei ausgewéhlte Projektilgeschwindigkeiten und je-
weils das obere und untere Ende im p, ,..-Spektrum die Elektronenverteilungen in
der nuklearen Streuebene dargestellt. Man erkennt, dal der Stofiparameter keinen
groflen Einflu} auf die Form der Verteilung hat. Der Anteil von Ereignissen, der
auflerhalb der ”Bananen” liegt, ist jedoch generell bei StoBen mit kleinem Stofipa-
rameter starker. Weiterhin fillt auf, daf} sich die Intensitdtsverteilung innerhalb der
”Bananen” zum Teil mit p, ... verdndert. Dabei ist jedoch kein einheitlicher Trend
zu erkennen. Bei v, = 0.71 a.u. ergeben sich fiir enge Stofle, bei v, = 0.95a.u. da-
gegen fiir weite Stéfe groflere Intensitdtsunterschiede innerhalb der ” Bananen”. Bei
vp = 0.78 a.u. ist in beiden Fillen die Intensititsverteilung innerhalb der ” Bananen”
etwa gleich, wobei die obere mehr Ereignisse enthélt.

Der durch die Bedingung 6 < p; e < 12a.u. (Abbildung 5.21-rechts) selektierte
Teil des Phasenraumes ist 13.5-mal grofler als der durch 1 < p, .. < 3 a.u. beschrie-
bene (Abbildung 5.21-links). Diese Bereiche sind so gew&hlt, dafl jeweils etwa gleich
viele Ereignisse enthalten sind. Fiir den Bereich grofler p, ;.. ist damit ein héherer
Untergrundanteil in den Verteilungen zu erwarten. Es mufl somit untersucht werden,
ob bei grofien v, . die Beitrége in der Elektronenverteilung nicht auf Untergrunder-
eignisse zuriickzufiihren sind.

Die durchgefiihrte Untergrundunterdriickung iiberpriift die Erfiillung der Ener-
gieerhaltung. Die Emissionsrichtung in der transversalen Ebene ist davon un-
abhéingig, da zur Berechnung der kinetischen Energie nur der Betrag der Geschwin-
digkeit bendtigt wird. Abbildung 5.22 zeigt, ebenfalls fiir zwei Bereiche von p, ;.
mit der Bedingung 0.3v, < v, < 0.7v,, die Verteilung in der transversalen Ebe-
ne. Man erkennt deutlich, dal sowohl rechts als auch links, d.h. fiir weite und enge
StéBe, die Anteile auflerhalb der ”Bananen” nur ca. 45° aus der nuklearen Streuebe-
ne herausgehen. Diese Winkelkorrelation schliefit aus, daf§ dieser Anteil wesentlich
von Untergrundereignissen erzeugt wird.

Bisher wurden in zweidimensionalen Darstellungen lediglich die Komponenten
des Elektronenimpulsvektors in verschiedenen Kombinationen gegeneinander auf-
getragen. Dabei wurde darauf geachtet, dafl beide Achsen die gleiche Skalierung
haben. Natiirlich sind aber auch Projektionen des vierfach-differentiellen Wirkungs-
querschnittes auf Flachen, die eine Komponente des Elektronenimpulses und p, ;..
als Achsen enthalten, moglich. Zwei solche Darstellungen sind in Abbildung 5.23
fiir SI1 bei v, = 0.90a.u. gezeigt. Mit der durch die Graustufenskala beschrénk-
ten Auflosung kann man dort z.B. entlang einer waagerechten Linie die Vertei-
lung von v, . oder vy . fiir einen bestimmten Wert von p,,.. ablesen. So ist hier
deutlich zu erkennen, daf8 die Elektronenverteilung fiir enge St68e (groBe p; ,.) in
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Abbildung 5.21: Elektronengeschwindigkeitsverteilungen in der nuklearen Streu-
ebene der TI1 fiir drei verschiedene Projektilgeschwindigkeiten und je zwei Berei-
che von p; ;¢.: links - Spektren a), ¢) und e): 1 < py yec < 3a.u., entspricht grofien
Stofiparametern; rechts - Spektren b), d) und f): 6 < p, e < 12a.u., entspricht
kleinen Stoparametern. Die Verteilungen sind auf gleiche maximale Intensitéiten
skaliert.
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Abbildung 5.22: Transferionisation bei vier Projektilgeschwindigkeiten: Elek-
tronengeschwindigkeitsverteilung in der Ebene senkrecht zur Strahlrichtung fiir
kleine (links) und groe (rechts) RiickstoBionen-Transversalimpulse. In Strahl-
richtung wurde iiber den Bereich 0.3v, < v, < 0.7v, integriert. Fiir vy . (Ge-
schwindigkeitskomponente senkrecht zur Streuebene) werden nur positive Ge-
schwindigkeiten dargestellt, da die Verteilung spiegelsymmetrisch zur Streuebene
ist. Das Riickstoflion fliegt in dieser Darstellung immer nach rechts. Die Vertei-
lungen sind auf gleiche maximale Intensitéten skaliert.
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Abbildung 5.23: Zweifach-differentielle Wirkungsquerschnitte von SI1 bei v, =
0.90a.u.: a) d?0/(dv,edpyrec) und b) d20/(de1,edpr,rec). Die Graustufenskala
zeigt Ereignisse pro Kanal, wobei ein Kanal 0.0225a.u.? grof ist. Die Linie in
b) markiert die konstante Impulskomponente des Projektils von p;s , = 10a.u. in
Richtung der z’-Achse.

Richtung Target verschoben ist. Weiterhin wird in Abbildung 5.23-b ein Bereich
(Prrec ~ 4a.u.) sichtbar, in dem entgegen der bis hier in allen Spektren gefunde-
nen Tendenz mehr Elektronen in Richtung des Projekil-Transversalimpulses (nega-
tive z'-Achse) emittiert werden. Auch senkrechte Schnitte in diesen Darstellungen
konnen als Riickstoflionen-Transversalimpulsverteilung fiir einen bestimmten Teil
des Elektronen-Impulsraumes interpretiert werden.

Darstellungsweisen wie in Abbildung 5.23 sind geeignet, um interessante Struk-
turen im differentiellen Wirkungsquerschnitt zu finden, jedoch besitzen diagonale
Strukturen hier in der Regel keine anschauliche Bedeutung. Obwohl die zwei je-
weils aufgetragenen Groflen Impulskomponenten sind bzw. leicht in einen Impuls
umgerechnet werden kénnen, sind Winkel in der Darstellungsebene nicht direkt mit
Winkeln im sechsdimensionalen Phasenraum von Elektron und Riickstoflion ver-
kniipft.

Da in Abbildung 5.23-b fiir Elektron und Riickstoflion jeweils die Impulskompo-
nente entlang der z'-Achse aufgetragen ist, kann zu jedem Punkt diese Impulskom-
ponente auch fiir das Projektil angegeben werden. Auf der dort eingezeichneten dia-
gonalen Linie betragt diese p,s , = 10 a.u. Wie man sieht, sind die Elektronenimpulse
so klein, dafl die von Riickstoflion und Projektil in guter Naherung iibereinstimmen.

Einen Vergleich der p, ,..-Abhingigkeit der Elektronenverteilung von TI1 und
SI1 findet man, ebenfalls fiir die Projektilgeschwindigkeit v, = 0.90a.u., in Ab-
bildung 5.24, die wie gewohnt Projektionen in die nukleare Streuebene darstellt.
Durch die Einschrinkung auf zum Teil relativ kleine Bereiche von p; ... sind diese
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Abbildung 5.24: Elektronenverteilung in der nuklearen Streuebene fiir verschie-
dene p, e bei der Projektilgeschwindigkeit v, = 0.90a.u.: TI1 (links) und
ST1(rechts). In d) wurde die Kanalbreite wegen des Minimums in do/dp; rec
bei der SI1 an dieser Stelle vergrofiert. Ein Skt. entspricht in a), ¢), e) und f)
1Ereignis/Kanal, in allen Spektren gilt 1Skt. = 0.5:107%cm?/a.u.2.
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Abbildung 5.25: Elektronengeschwindigkeitsverteilung in Strahlrichtung fiir ver-
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Verteilungen mit einem dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnitt gleichzusetzen,
den man erhélt, wenn man die Werte an der Graustufenskala durch die Breite des

jeweiligen Bereiches teilt.

Man erkennt, daf} sich die drei Spektren der SI1 (Abb. 5.24-rechts) untereinander
wesentlich deutlicher unterscheiden als die entsprechenden Spektren der TI1 (links).
Fiir enge Stofe weitet sich die Verteilung der SI1 entlang der z’-Achse deutlich auf.
Der Grund wird im néchsten Abschnitt dargelegt. Wie in Abbildung 5.25 durch die
eindimensionale Darstellung deutlicher zu sehen ist, hat die SI1 bei sehr engen und
weiten StoBen ihr Maximum bei kleinen v, ., im mittleren Stofiparameterbereich
dagegen bei grofien v, .. Eine entsprechende Entwicklung ist bei der TI1 nicht so
ausgepragt. Eine Erklarung dafiir kann jedoch nicht gegeben werden.

Fiir enge Stofle (Abb. 5.24-e und -f) sind sich die Elektronenverteilungen von
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TI1 und SI1 sehr dhnlich. Bei TI1 ist die maximale Intensitidt unten (v, . < 0) und
rechts (v, > 0.5v,) bei SI1 dagegen oben links. Es gibt verschiedene Moglichkeiten,
wie diese Verteilungen in Bezug zueinander gesetzt werden kénnen. Zum einen kann
man annehmen, dafl es hier keine Rolle spielt, wo sich die Elektronen vor dem
Stofl befunden haben, damit sollten SI1 und TI1 gleich sein. Unter dieser Annahme
kann man die Ergebnisse in einem Koordinatensystem darstellen, welches durch die
Impulsvektoren des He™- und des He?"-Fragments bestimmt ist. Das verwendete
Koordinatensystem ergibt sich jedoch aus den Impulsen von Projektil und Target,
die je nach Reaktion unterschiedliche Ladung haben. Wie schon in Abschnitt 5.5
erlautert wurde, mufl man bei dieser Interpretationsweise eines der beiden Spektren
am Mittelpunkt spiegeln. Damit erhilt man bei beiden Reaktionen das Maximum
der Verteilung auf der gleichen Seite.

Speziell hier bietet sich auch noch eine zweite Moglichkeit der Interpretation
an. Man kann annehmen, dal Prozesse zugrunde liegen, die zwei ” Bananen” mit
gleichméfBiger Intensititsverteilung erzeugen®. Das Elektron, das nach der Emission
des anderen gebunden bleibt, befindet sich entweder im 1so,- oder 2po,-Zustand
und bildet mit den Kernen ein He3™-Molekiil. Die Phase zwischen diesen Zustinden
bestimmt, an welchem der Kerne sie konstruktiv bzw. destruktiv interferieren, d.h.,
wo das gebundene Elektron zu finden ist. Wenn diese Phase jetzt von der Emissi-
onsrichtung des anderen Elektrons abhéngt, erhilt man fiir jeden der Endzusténde
von SI1 und TI1 ”Bananen” mit ungleichmifliger Intensitétsverteilung, die sich je-
doch gegenseitig erginzen. Hier diirfen die Verteilungen nicht gespiegelt werden.
Nach den gemessenen Verteilungen hat sowohl diese als auch die vorangegangene
Interpretation ihre Berechtigung.

5.7 Uberlegungen zur Drehimpulserhaltung bei
den Ionisationsprozessen

In dieser Arbeit wird durchweg ein semiklassisches Bild des Stofles diskutiert. Die
zu untersuchenden dynamischen Gréfien beziehen sich somit hauptséichlich auf den
elektronischen Zustand.

Da die Elektronen mit den Kernen Drehimpuls austauschen kénnen, ist ihr Dreh-
impuls im allgemeinen keine Erhaltungsgrofie und somit auch keine gute Quanten-
zahl. Nur im Limit vereinigter Kerne und separierter Kerne gilt die Drehimpulserhal-
tung fiir das elektronische System, da sich dort die Elektronen in einem bzw. zwei
getrennten Zentralpotentialen bewegen. Die molekularen Zustinde (MO) kénnen
deshalb in diesen beiden Limits unterschiedlichen Drehimpuls besitzen. So bestizt
z.B. der 2po,-Zustand im Hy -Molekiil die atomaren Quantenzahlen n = 2,/ = 1 und
m = 0 bei vereinigten Kernen, bei separierten Kernen setzt sich 2po, jedoch aus
zwei mit unterschiedlichen Vorzeichen addierten 1s-Zustinden zusammen, welche
die Quantenzahlen n =1, [ = 0 und m = 0 besitzen.

Bei allen MO ist die magnetische Bahndrehimpulsquantenzahl m in beiden Li-

2 In Abschnitt 5.7 wird gezeigt, dal m-Zustande eine solche Verteilung erzeugen kénnen.
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mits gleich, und auch fiir alle anderen Kernabstinde ist m eine gute Quantenzahl,
welche die Drehimpulskomponente in Richtung der Molekiilachse beschreibt. Dies re-
sultiert daraus, dafl das System rotationssymmetrisch um die Molekiilachse ist oder,
mit anderen Worten, der Hamiltonoperator mit jedem Operator vertauscht, der um
die Molekiilachse dreht. Aus diesem Grund kann die elektronische Wellenfunktion
U wie folgt separiert werden:

U = f(a,b) exp(imyp). (5.3)

Dabei ist ¢ der Polarwinkel in der Ebene senkrecht zur Quantisierungs- bzw. Mo-
lekiilachse, und f(a, b), je nach verwendetem Koordinatensystem (Kugel-, Zylinder-
koordinaten oder elliptische Koordinaten) eine Funktion der beiden iibrigen Koor-
dinaten.

Der Betrag der Quantenzahl m wird in molekularen Zustinden mit A bezeich-
net. Dafl m bzw. A eine gute Quantenzahl fiir die MO ist, heifit jedoch nicht, daf
sie sich im Stofl nicht d&ndern kann. Durch die Drehung der Molekiilachse und da-
mit auch des molekularen Bezugssystems, wenn die Kerne aneinander vorbeifliegen,
wird der Drehimpulsvektor gekippt, d.h., dal zum Beispiel die 2p-Zustinde mit un-
terschiedlichem m vermischt werden. Dieser Vorgang wurde in Abschnitt 2.4 als
Rotationskopplung der Zusténde bezeichnet und ist in Abbildung 5.26 veranschau-
licht.

Eine Spiegelung des Raumes an der nuklearen Streuebene, d.h. der Ebene, in der
sich die Kerne bewegen, dndert fiir einen gegebenen molekularen Eigenzustand das
Vorzeichen von m. Dies kann man sich damit klar machen, dafl eine Raumspiegelung
immer den Drehsinn umkehrt, und durch exp(imp) bzw. exp(—imp) zwei gegenliufi-
ge Phasendrehungen um die Molekiilachse beschrieben werden. Der 2po,-Zustand
ist rotationssymmetrisch zur Molekiilachse und somit auch spiegelsymmetrisch zur
Streuebene. Aus der Invarianz der Coulombwechselwirkung gegeniiber Raumspiege-
lung und der Spiegelsymmetrie des Potentials in Bezug zur nuklearen Streuebene
folgt, daB3 durch Rotationskopplung aus dem 2po,-Zustand immer die beiden 2pm,-
Zusténde mit +m und —m in gleicher Weise besetzt werden.

Allgemein erzeugt eine Drehung um eine senkrecht zur Quantisierungsrichtung
stehende Achse aus einem o-Zustand einen 7-Zustand der Form

U = f(a,b) exp(imyp) + f(a,b) exp(—imp) = f(a,b) 2cos(myp), (5.4)

wobei die durch ¢ = 0 und ¢ = 7 beschriebenen Halbebenen die Streuebene ergeben.
Die damit gegebene Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons besitzt fiir m = £1
bzw. A = 1 (m-Zustand) eine cos(¢)?-Abhiingigkeit. Fiir A = 0 (o-Zustand) ist die
Aufenthaltswahrscheinlichkeit unabhingig von ¢.

Zwei MO mit m = 1 und m = —1 und sonst gleichen Quantenzahlen sind
bei allen Kernabstéinden entartet. Damit ist eine Phasenverschiebung dieser beiden
Zusténde, die eine Drehung der cos(p)2-Verteilung aus der Streuebene heraus bedin-
gen wiirde, ausgeschlossen. Bei den grofien Kernabstéinden, wo nach dem ”Hidden-
Crossings”-Modell die Promotion ins Kontinuum stattfindet, ist die Molekiilachse im
Laborsystem fest und zeigt in Strahlrichtung. Das bedeutet, die Rotationskopplung



132 KAPITEL 5. PRASENTATION UND DISKUSSION DER ERGEBNISSE

Abbildung 5.26: Veranschaulichung des Ubergangs von einem 2po,- in einen
2pm,-Zustand: Bei groflem Kernabstand vor dem Stof§ (a) ist der 2po,-Zustand
skizziert, der sich aus der Addition von zwei atomaren 1s-Zustdnden mit um
7 verschobener Phase ergibt. Bei Anndherung der Kerne (b) bildet sich die fiir
einen 2p-Zustand typische, keulenférmige Elektronenverteilung aus. Wenn die
Kerne aneinander vorbeifliegen (zwischen (b) und (c)), kann diese Keule nicht
der schnellen Drehung der Molekiilachse folgen. Es wird der 2pm,-Zustand be-
setzt (d), der bei groen Kernabstinden (e) gleich der Summe von zwei atomaren
2p-Zustinden ist. Die Keulen, welche eine cos?-Verteilung der Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit des Elektrons symbolisieren, liegen in der nuklearen Streuebene.

verschwindet, und der cos(p)?-Charakter in der Wellenfunktion, der durch Rotati-
onskopplung nur bei kleinen Kernabstinden erzeugt werden kann, bleibt erhalten.

Die Argumentation bezog sich bis hier auf FEinteilchenzustinde bzw. ein
Einelektronen-System, wie z.B. das Hj-Molekiil. Im Endzustand der TI1 und SI1
beim He?"-He-Stof sind die beiden Elektronen raumlich getrennt, d.h., die Beschrei-
bung des Endzustandes als Produkt von Einteilchenzustédnden ist sehr gut. Da sich
bei diesen Ionisationskanilen die 1s-Zustéinde des an einen Kern gebundenen Elek-
trons aus der Linearkombination zweier Zustdnde mit m = 0, némlich 1so, und 2po,
im He3"-Molekiil, ergeben, mufl dort die Komponente des Gesamtdrehimpulses in
Quantisierungsrichtung alleine von dem emittierten Elektron getragen werden. Das
Elektron, welches gebunden bleibt, ist in der Drehimpulsbilanz bei TI1 und SI1 ohne
Bedeutung. Die Uberlegungen zum Einelektronensystem sind somit weiterhin giiltig.

Im Endzustand des emittierten Elektrons iiberlagern sich nach den vorangegan-
genen Ausfiihrungen Komponenten mit verschiedenen ¢-Abhéingigkeiten. Da im Ein-
gangskanal nur s- und p-Zustdnde vorkommen, und m <[ gilt, werden o-Zustinde
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(m = 0) und 7-Zustéinde (m = 1) den Ionisationswirkungsquerschnitt dominieren.
Welche Verteilungen diese Zustéinde in Strahlrichtung (Elektronengeschwindigkeit
v,,e) und in transversaler Richtung (v,.) haben, bleibt hier offen. Von Pieksma et al
[42] wurde dies mit einem Modellpotential, welches im Sattelpunkt errichtet wurde,
untersucht.

Hier soll lediglich gezeigt werden, dafl fiir verschiedene v,. und v,. die ge-
messene ¢-Verteilung der Elektronen gut durch eine Uberlagerung von o- und n-
Zustdnden beschrieben werden kann. Dazu ist als Beispiel in Abbildung 5.27 fiir TI1
bei v, = 0.84 a.u. der einfach-differentielle Wirkungsquerschnitt do/dy in einer Po-
lardarstellung aufgetragen. Fiir die anderen Projektilgeschwindigkeiten wurde hier
auf diese Art der Darstellung des Wirkungsquerschnittes verzichtet, da diese nicht
der Meimethode angepafit ist. Im Prinzip kann der do/dy aus den zweidimensiona-
len Verteilungen in der transversalen Ebene entnommen werden.

[Skt] ,
1 1
o o
1 1
2 2

Abbildung 5.27: Elektronenverteilung der TI1 bei v, = 0.84 a.u.: Polardarstellung
des einfach-differentiellen Wirkungsquerschnittes do/dy fiir verschiedene Berei-
che von v, . und v, .. Das Integral der Wirkungsquerschnitte wurde jeweils auf
27 normiert. a) 0.3v, < v, < 0.Tvp, und 0.1v, < v, < 0.3v,, eingezeich-
net sind die Funktionen g, () = 2 cos?(p) und gy(p) = 0.66 - 2 cos?(p) + 0.33.
b) 0.3v, < v, < 0.7v, und 0.3 v, < v, < 0.5vp, eingezeichnet ist die Funktion
ge(p) = 0.66 - 2 cos?(p) + 0.66 cos(y) + 0.33.

Wie sich ein o- und ein 7-Zustand in der Wahrscheinlichkeit fiir verschiede-
ne Emissionsrichtungen iiberlagern, hingt von der vollen Konfiguration der beiden
Zusténde ab, d.h. nicht nur von m. Bezeichnet man mit £ alle Freiheitsgrade des Sy-
stems mit Ausnahme von ¢ und mit ®(£) den Anteil in einer Produktwellenfunktion,
der nur von £ abhéngt, so haben solche Summenzustinde die folgende Form:

1

(€ p) = D cm - Pm(€) cos(mep). (5.5)

m=0

Dabei sind mit ¢, die Entwicklungskoeffizienten nach den beiden Drehimpuls-
zustdnden bezeichnet. Die Wahrscheinlichkeit, ein Elektron mit Emissionswinkel ¢



134 KAPITEL 5. PRASENTATION UND DISKUSSION DER ERGEBNISSE

und beliebigem & zu finden, ist gegeben durch

[luEe) e = [woa
= [ feo®+ 1 @1 cos()] [co Bo + i B, cos(e)] de
_ |c0|2/q>0450d§ + |01|2/<P1<§1 d¢ - cos(¢)
+ 2Re (coci [Ro®1dE) cos(p). (5.6)

Die Zusténde ¥,,(&, ) = @,,(£) cos(myp) werden als normiert angenommen, d.h.,
es gilt:

/<1>0<150 d¢=1 und /c1>1c151 de = 2. (5.7)

Uber den Interferenzterm in der letzten Zeile von Gleichung 5.6 kann ohne weitere
Informationen keine Aussage gemacht werden. Verschwindet das Uberlappintegral
von ®; und ®; bzw. der Interferenzterm, so hat die Elektronenemission folgende
Charakteristik:

do/dp = C - [|CO\2 + e - 200s(<p)] . (5.8)
Durch die Erginzung der Konstante C kann |cy|? + |c1]? = 1 gefordert werden.

Das andere Extrem erhilt man, wenn ®3 und ®; bis auf den unterschiedlichen
Normierungsfaktor gleich sind, und ¢y und ¢; gleiche Phase haben, d.h. reell gewihlt
werden kénnen. Dann gilt:

do/dp = C'- [co +c - \/§cos(<p)]2 =C- [cg + o 1 2V2 cos () + ¢ 2c052(g0)] . (5.9)

Dies beschreibt die maximale Interferenz.

Die beiden Drehimpulszustinde konnen natiirlich auch nur zu einem Teil interfe-
rieren. Fiir die Beschreibung der Mefidaten kann deshalb folgende Gleichung benutzt
werden:

do/dp = C - [cg +d - coer 22 cos(p) + 22 cosQ(cp)] . (5.10)

Dabei sind ¢y und ¢; reell gewiihlt, wie oben gilt ¢ +c¢? = 1, und der neu eingefiihrte
Parameter d kann zwischen —1 und 1 variiert werden. Erstaunlich ist, dafl bei den in
Abbildung 5.27 eingezeichneten Funktionen g, () und g.(¢), welche die Datenpunkte
recht gut beschreiben, der Fitparameter b die Werte 0 und 1/2 annimmt. Fiir beide
Funktionen gilt auflerdem cy = 1/0.33 und c¢; = v/0.66.

Die cos?(ip)-Charakteristik von 7-Zustéinden erklirt eine Konzentration des dif-
ferentiellen Wirkungsquerschnittes auf die nukleare Streuebene und ein Minimum in
der Elektronenverteilung bei v, . = 0. Dies sind die wesentlichen Strukturen, die bei
der TI1 gefunden wurden. Die Verteilungen der SI1 bei hohen Projektilgeschwindig-
keiten sind dagegen nahezu rotationssymmetrisch um die Molekiilachse und entspre-
chen der Emissionscharakteristik eines o-Zustandes. Dafl m-Zustédnde dabei nur zu
einem sehr geringen Anteil beitragen, ist damit zu erkldren, daf§ SI1 hauptséchlich
bei solch groflen Stofparametern stattfindet, bei denen die Rotationskopplung keine
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Rolle spielt. Den trotzdem vorhandenen, schwachen 7-Anteil kann man, wie in Ab-
schnitt 5.6 gezeigt wurde, herausfiltern, indem man die Ereignisse mit groflem p; ;.
auswahlt.

Durch die hier aufgefiihrten Argumente wurde somit gezeigt, wie die Unterschie-
de in der Elektronenemission und dem einfach-differentiellen Wirkungsquerschnitt
do /dpy rec von TI1 und SI1 miteinander verkniipft sind.

5.8 Einflull der Isotopenmassen von Projektil-
und Riickstoflion auf den vierfach-
differentiellen Wirkungsquerschnitt

Quantenmechanische Rechnungen arbeiten meist mit einem stark eingeschréankten
Basissatz. Um damit trotzdem gute Ergebnisse zu erhalten, ist es besonders wich-
tig, die Basis in einem geeigneten Bezugssystem zu errichten. Bei semiklassischen
Gekoppelte-Kanile-Rechnungen im molekularen Bezugssystem bieten sich hierfiir
der Ladungs-, der Massenschwerpunkt und der Sattelpunkt im Potential der beiden
Kerne an. Stellt sich im Experiment heraus, dafl die Ergebnisse von der Isotopenmas-
se unabhéngig sind, so ist damit gezeigt, dafl die auf die Kernladungen bezogenen
Bezugssysteme besser geeignet sind.

Von der Darstellung des differentiellen Wirkungsquerschnittes ist es abhingig,
ob sich die Ergebnisse fiir verschiedene Isotopenmassen unterscheiden. Der differen-
tielle Wirkungsquerschnitt der Coulombstreuung do /dS2 (siehe Gleichung C.1) héngt
von der Stoflenergie im CM-System und damit auch von der Isotopenmasse ab.
Aus diesem Grund ist, hauptséichlich in dlteren Veroffentlichungen, fiir streuwinkel-
differentielle Wirkungsquerschnitte die Stoflenergie und nicht die Projektilgeschwin-
digkeit angegeben.

Die den Erhaltungssitzen angepafite Grofle ist jedoch nicht der Streuwinkel,
sondern der Impulsiibertrag. Wie man in Gleichung C.5 sieht, ist der differentiel-
le Wirkungsquerschnitt do/dp; re. der Coulombstreuung unabhéngig von der Masse
des Projektils und des Targets. Auch in der Formel fiir die Berechnung des Stof3-
parameters aus py . in einem klassischen Coulombstofi (Gleichung C.8) kommt die
Masse nicht vor.

In den hier untersuchten Reaktionen muf} jedoch die Abschirmung durch die
Elektronen beriicksichtigt werden. Trotzdem berechnet sich der Impulsiibertrag p,..
auf das Target geméifl

Free = [ E(t)dt (5.11)

alleine aus der zeitabhiingigen Kraft. Bei kleinen Streuwinkeln geniigt es, in semi-
klassischen Gekoppelte-Kanile-Rechnungen die Trajektorien der Kerne durch Ge-
raden zu ndhern, um die Entwicklung des elektronischen Zustandes und damit die
Abschirmung bzw. K (t) zu berechnen. In dieser Niherung kann K (t) und somit
auch py... nicht von den Kernmassen abhingen. Da das semiklassische Gekoppelte-
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Kanile-Modell fiir die Elektroneneinfangkanile beim untersuchten Stofisystem sehr
erfolgreich angewendet worden ist, ist davon auszugehen, da eine Anderung der
Kernmasse den in entsprechender Form dargestellten differentiellen Wirkungsquer-
schnitt nicht beeinflufit. Natiirlich gilt es, dies zu iiberpriifen.

Als Target wurden in den durchgefiihrten Messungen immer ‘He-Atome ver-
wendet, als Projektile kamen jedoch sowohl “He®"- als auch *He?"-Ionen zum Ein-
satz. Bei allen Messungen ohne Projektilnachweis, d.h. bei der Messung der SI
mit gepulstem Strahl, wurden *He®'-Projektile eingesetzt. Bei diesen Messungen
ist eine Unterdriickung des Untergrundes, der sich bei *He®*-Projektilen durch Hj -
Verunreinigungen ergibt, nicht ohne weiteres moglich ist. Die fiir die Messungen der
Ionisationskanéle bei den verschiedenen Projektilgeschwindigkeiten v, verwendeten
Projektilisotopen und Mefimethoden sind in Tabelle 5.29 zusammengefaf}t.

In den Abbildungen 5.28, 5.30 und 5.31 sind fiir die TI1 verschiedene einfach-
und zweifach-differentielle Wirkungsquerschnitte zu den beiden verwendeten Pro-
jektilisotopen verglichen. Im Rahmen der Auflésung und des statistischen Fehlers
sind keine Abweichungen festzustellen.

Die Strukturen mit der Breite eines Kanals auf den Plateaus in Abbildung 5.30,
die bei den verschiedenen Messungen an unterschiedlichen Stellen liegen, sind da-
bei nicht durch statistische Schwankungen zu erkliren, sondern auf Verzerrungen
des Detektorbildes zuriickzufiihren, die durch die nachgeschaltete Elektronik ver-
ursacht werden. Da bei jeder Anderung der Projektilgeschwindigkeit die Verzoge-

do/dp, rec
[cmZau.]
1E-18 5
1E-19
1E_20 L L L L I L L L L I L L L L I L L L L I L L L L
0 5 10 15 20 25
Prrec [2U]

Abbildung 5.28: TI1 bei v, = 0.71 (--- und ©) und 0.95a.u. (— und O): Ver-
gleich der Riickstoflionen-Transversalimpulsverteilungen fiir die Projektilisotope
3He?" (Linien) und *He?" (Symbole). Die waagerechten Fehlerbalken beriick-
sichtigen die Spektrometerauflésung und eine mégliche Fehleichung und werden
deshalb nach rechts gréfier.
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vp | Isotopenmasse | Mefimethode fiir Ionisationsmessung

0.59 4 Projektildetektor

0.64 4 Projektildetektor

0.67 4 Projektildetektor

0.71 3+4 Projektildetektor + Strahlpulsung
0.74 4 Projektildetektor

0.78 4 Projektildetektor

0.84 3+4 Projektildetektor

0.90 3 Strahlpulsung

0.95 3+4 Projektildetektor 4+ Strahlpulsung
1.06 3 Strahlpulsung

Tabelle 5.29:

Verwendete Isotopenmassen und Meflverfahren bei den verschie-
denen Projektilgeschwindigkeiten (die Messungen der Elektroneneinfangkanile

erfolgten immer mit Projektildetektor).

Abbildung 5.30: TI1 bei v, = 0.71 und 0.95a.u.: Vergleich von Messungen
der Longitudinalimpulsverteilung von TI1 mit verschiedenen Projektilisotopen,
MeBverfahren und Spektrometereinstellungen: a) v, = 0.71 a.u.: *He?*-Projektile
(V, O, A), 3He?’T-Projektile mit Strahlpulsung (®) b) v, = 0.95a.u.: *He?'-
Projektile (®), 3He?"-Projektile (A, O), *He?*-Projektile mit Strahlpulsung

(V).

do/v,

[Skt]

/vp

Vz,e
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a)*He*" v=0.71a.u. b) ®He** v =0.71 a.u.
p p
L S —— S — 100
o 10 1fe

c) *He** v,=0.95 a.u. d) °He* v,=0.95 a.u.

Abbildung 5.31: TI1 bei v, = 0.71 und 0.95a.u.: Vergleich der Elektronenim-
pulsverteilungen in der nuklearen Streuebene fiir 3He?*- und *He?t-Projektile.

rungsleitungen in der Signalverarbeitung angepafit werden mufiten und die hier zu-
sammengestellten Messungen nicht direkt hintereinander durchgefiihrt wurden, sind
die Verzerrungen jeweils an einer anderen Position. Die Position der Verzerrungen
im Impulsraum héngt zusétzlich noch von der Spektrometereinstellung ab. In einer
zweidimensionalen Darstellung, wie z. B. der Projektion der Elektronenverteilung
in die nukleare Streuebene in Abbildung 5.31, wo die verschiedenen Messungen zu
gleichen Projektilisotopen addiert wurden, sind die Abweichungen im Bereich des
Intensitidtsmaximums kleiner als 10% und deshalb mit der verwendeten Graustu-
fenskala nicht mehr zu erkennen.

Nach den Ergebnissen dieses Vergleichs sollte der elektronische Zustand des Qua-
simolekiils (*He*He)?", ebenso wie der von *He2", in einer Basis beschrieben werden,
die auf dem geometrischen Mittelpunkt bzw. Sattelpunkt errichtet ist. Der Schwer-
punkt der Kerne ist fiir das Verstindnis der Reaktionen ohne Bedeutung.
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5.9 Elektronenimpulsverteilungen von TI2 und
SI2

Wie in Abschnitt 5.1 gezeigt wurde, findet bei weniger als 10% der Ereignisse gleich-
zeitig mit der Emission eines Elektrons eine Anregung des He™-Ions statt. Weiterhin
haben die Impulsverteilungen der Riickstoflionen aus den beiden entsprechenden Re-
aktionskanilen TI12 und SI2 ihren Hauptbeitrag bei wesentlich hoheren Werten als
TT1 und SI1. Besonders in Richtung der Jetachse, d.h. fiir p, ,., ist jedoch der Nach-
weisbereich des Spektrometers beschrinkt, so dafl nur fiir Transversalimpulse p, ,c.,
die im wesentlichen in Richtung der Spektrometerachse zeigen, der differentielle
Wirkungsquerschnitt do/dp, . unverfilscht wiedergegeben wird.

Die ohnehin schon geringe Zahl an Ereignissen in den Reaktionskanilen TI2
und SI2 erlaubt es nicht, bei der Berechnung von Elektronenverteilungen durch die
Selektion eines entsprechenden Teils des Phasenraumes dieses Problem zu beseitigen.
Deshalb sind bei den in diesem Abschnitt gezeigten Spektren kleine p; ,.. bevorzugt,
und es muf} darauf vertraut werden, dafl die Elektronenverteilungen nicht wesentlich
von py . abhéngen.

Wegen dieses Fehlers wurde auf eine Normierung der Verteilungen verzichtet.
Die folgenden Abbildungen geben zwar Aufschliisse iiber die entsprechenden Reak-
tionskanile, doch falls in Zukunft eine theoretische Beschreibung des Systems in der
Lage sein sollte, entsprechende Verteilungen mit guter Genauigkeit zu berechnen,
so ist zu deren Uberpriifung die Durchfithrung eines auf SI2 und TI2 optimierten
Experiments notwendig.

Die Abbildungseigenschaften des RiickstoBlionenspektrometers ergeben in der kri-
tischen Raumrichtung fiir He**-Ionen einen 1/2-mal gréferen Nachweisbereich als
fiir He™-Ionen, die bei SI2 erzeugt werden. Weiterhin enthalten die Messungen mit
ungepulstem Strahl nicht die Reaktionskanéle SI1 und SI2. Aus diesen Griinden sind
die Ergebnisse fiir TI2 genauer und werden hier zuerst dargestellt.

In Abbildung 5.32 werden bei vier Projektilgeschwindigkeiten die Elektronenver-
teilungen in der nuklearen Streuebene von TI2 mit denen von TI1 verglichen. Diese
Geschwindigkeiten wurden ausgewahlt, weil dort die beste Statistik vorhanden ist.
Mit den genannten Einschriankungen durch die Beschrinkung des Nachweisbereiches
ergibt sich bei jeder Projektilgeschwindigkeit der gleiche Normierungsfaktor, um bei
TI1 und TI2 aus der mit einer Graustufenskala angegebenen Zahl von Ereignissen
den differentiellen Wirkungsquerschnitt zu berechnen.

Der Anteil der Ereignisse auerhalb der ”Bananen” ist bei TI2 deutlich grofier
als bei TI1 und zu kleineren v, . verschoben. Bei Abbildung 5.32-f und -h findet man
diese Verschiebung auch fiir die Anteile innerhalb der ” Bananen”. In Abbildung 5.33
ist in der Projektion des Bereiches 0.3 v, < v, < 0.7 < v, in die Ebene senkrecht
zur Strahlrichtung deutlicher zu erkennen, dafl bei T12 durchweg mehr Ereignisse in
der ”Banane” mit v, . > 0 sind. Dies ist bei TI1 nicht der Fall.

Insgesamt findet man bei TI2 jedoch keine von TIT1 v6llig verschiedene Struktur
in der Elektronenverteilung. Wesentliche Merkmale sind auch hier die Konzentra-
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Abbildung 5.32: Elektronenverteilungen in der nuklearen Streuebene: Vergleich
von TI1 (links) und TI2 (rechts) bei verschiedenen Projektilgeschwindigkeiten.
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Abbildung 5.33: Elektronenverteilungen in der Ebene senkrecht zur Strahlrich-
tung: Vergleich von TI1 (links) und TI2 (rechts) bei verschiedenen Projektilge-
schwindigkeiten. In der nicht dargestellten Raumrichtung ist iiber den Bereich
0.3vp < v, < 0.7v, integriert.
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tion auf den Bereich zwischen Target- und Projektilgeschwindigkeit, d.h. zwischen
Vs,e/Vp = 0 und 1, und das Minimum fiir v, . = 0, welches fiir grofie v, ausgeprégter
ist. Letztere Eigenschaft, die bei TI1 mit der Promotion des emittierten Elektrons
iiber eine Ty;- bzw. 7-Serie in das Kontinuum erklért wurde (Abschnitt 5.7), ist ein
Indiz fiir die Besetzung von 7w-Zustinden durch Rotationskopplung. Dies steht im
Einklang mit der in Abschnitt 5.3.1 aufgestellten Hypothese fiir einen Reaktionsweg
der TI2, der im Korrelationsdiagramm wie der ADC beginnt.

In Abschnitt 5.6 wurde durch Selektion verschiedener p, ... bei der TI1 gezeigt,
dal der hohe Anteil an Ereignissen auflerhalb der ” Bananen” bei kleinen Stofipara-
metern ein allgemeiner Effekt ist und nicht nur bei TI2 auftritt. Auch eine Verschie-
bung der Verteilung innerhalb der ”"Bananen” kann durch Selektion bestimmter
Stofiparameter erreicht werden (siehe z.B. Abbildung 5.25). Man kann sich somit
fragen, ob die Unterschiede in der Elektronenemission von TI1 und TI2 auf Korrela-
tionseffekte zuriickzufiihren sind. Dies kann man bejahen, denn Korrelationseffekte
bestimmen den Verlauf der Potentialkurven und sind somit dafiir verantwortlich,
dal TI1 und TI2 unterschiedliche Stofiparameterabhiingigkeiten besitzen. Dieser
Aspekt der Korrelation ist jedoch keine Besonderheit der dynamischen Entwicklung
des Systems, sondern im wesentlichen eine Eigenschaft der stationdren molekularen
Zusténde.

Bei SI1 ist davon auszugehen, dafl im wesentlichen o-Zustinde an der Reaktion
beteiligt sind, denn der Hauptbeitrag zum totalen Wirkungsquerschnitt liegt bei
weiten Stoflen, d.h. kleinen p, ;... SI2 ist jedoch im differentiellen Wirkungsquer-
schnitt do/dp; re. dhnlich zu TI2, und es wurde die Hypothese aufgestellt, dafi diese
beiden Reaktionskanile als Projektionen eines molekularen Endzustandes auf die
atomaren Basiszustidnde zu verstehen sind. Deshalb ist zu vermuten, daf sich SI1
und SI2 deutlich voneinander unterscheiden.

In den Abbildungen 5.34-a und -b ist fiir v, = 0.90 a.u. noch einmal die Elektro-
nenverteilung von SI1 dargestellt, bei der kein Minimum fiir v, . = 0 zu erkennen
und die zu negativen v, . verschoben ist. Fiir SI2 (5.34-e und -f) dagegen deutet sich
das Minimum an, und die Verteilung hat sich deutlich zu positivem v,/ . verscho-
ben. Die gleiche Tendenz ergibt sich auch, wenn man aus SI1 Ereignisse mit kleinen
Stofparametern bzw. grofien p; .. selektiert (5.34-c und -d).

Besonders im Vergleich der Spektren 5.34-e bis 5.34-h erkennt man, dafl bei v, =
0.90 a.u. die Elektronenverteilungen von TI2 und SI2 deutlich besser iibereinstimmen
als die von TI1 und SI1, welche in den Abbildungen 5.19-a und -b bzw. 5.20-¢ und
-d verglichen sind. Dies war nach der Diskussion der in Abschnitt 5.2.3 présentierten
einfach-differentiellen Wirkungsquerschnitte auch zu erwarten.

In Abbildung 5.35 sind die Elektronenverteilungen von SI2 bei zwei hoheren Pro-
jektilgeschwindigkeiten zu finden. Das Intensitdtsmaximum verschiebt sich hier mit
steigender Projektilgeschwindigkeit in Strahlrichtung, wihrend bei der TI2 gerade
der umgekehrte Effekt zu beobachten ist. Fiir v, = 0.71 a.u. war mit der vorhandenen
Zahl von Ereignissen keine verniinftige Darstellung zu erzeugen.
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Abbildung 5.34: Elektronenverteilungen der Ionisationskanile SI1, SI2 und TI2
bei v, = 0.90a.u. projiziert in die nukleare Streuebene (links - Spektren a, c, e,
g) und in die Ebene senkrecht zur Strahlrichtung mit Bedingung auf 0.1v, <
Vz,e < 0.9v, (rechts- Spektren b, d, f, h): a+b) SI1, alle Stofiparameter, c+d) SI1
mit Selektion enger Stéfe (5 < prrec < 15a.u.), e+f) SI2, alle Stofparameter,
g+h) TI2, alle Stoparameter.
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Abbildung 5.35: Elektronenverteilungen des Ionisationskanals SI2: a+b) v, =
0.95a.u., c+d) v, = 1.06a.u. (die entsprechenden Spektren fiir v, = 0.90a.u.
sind in der Abbildung 5.34-e und -f zu finden).

5.10 Elektronenimpulsverteilungen bei anderen
Stoflsystemen

Zu Beginn der Diskussion der Sattelpunktemission von Elektronen wurden mit
konventioneller, dispersiver Elektronenspektroskopie zahlreiche Experimente durch-
gefithrt. Deren Ergebnisse sind jedoch mit den hier gemessenen nicht direkt ver-
gleichbar und ergeben meist nur ein sehr liickenhaftes Bild der Elektronenverteilung
im Phasenraum. Deshalb wird hier auf diese Arbeiten nicht eingegangen. Experi-
mente, die, wie das in dieser Arbeit vorgestellte Experiment, den Phasenraum des
emittierten Elektrons komplett abbilden, wurden seit 1996 durchgefiihrt.

Bei den Arbeiten von Kravis et al [4] und Abdallah et al [5], die an derselben Ap-
paratur gemessen wurden, stand kein lokalisiertes Target zur Verfiigung, und deshalb
muflte die Targetposition aus dem Nachweisort des Riickstoflions berechnet werden.
Die dort gemessenen Elektronenverteilungen sind deshalb noch nicht auf die nuklea-
re Streuebene bezogen. Von Kravis wurde fiir Projektilgeschwindigkeiten zwischen
0.63 und 2.39 a.u. gezeigt, daf} bei der Einfachionisation die Geschwindigkeitsvertei-
lung der Elektronen in Strahlrichtung sowohl bei p-He- als auch bei C®*-He-St68en
im wesentlichen zwischen Projektil und Target liegt. Entgegen der Vorhersage des
Sattelpunktmodells verschiebt sich das Maximum der Verteilung mit steigender Pro-
jektilladung in Strahlrichtung. Dies wurde von Abdallah durch die Ergdnzung von
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Messungen mit He?"-, O%"- und Ne'®"- Projektilen bei v, = 1.63 a.u. besttigt. Der
auBerdem durchgefiihrte Vergleich zwischen einem He- und einem Ne-Target ergab
dagegen nur geringe Unterschiede.

Das erste Experiment, welches auf die nukleare Streuebene bezogene Elektronen-
verteilungen geliefert hat, wurde 1996 von Dérner et al [6] fiir die Einfachionisation
in p-He-StoBen durchgefiihrt. Die Daten zeigten fiir v, = 0.64a.u. eine Struktur,
die den ”Bananen” &hnlich ist. Bei v, = 0.45 und 0.78 a.u. verschwindet jedoch
jeweils eine der beiden ”Bananen” nahezu vollstédndig. Dieser Effekt wurde auf In-
terferenzen zwischen o- und 7-Zustédnden, die {iber die Ty- bzw. Ty;-Serie ionisieren,
zuriickgefiihrt [12, 42].

Mit dieser und den iibrigen hier zitierten Messungen konnten keine Elektronen-
verteilungen in der Ebene transversal zur Strahlrichtung bestimmt werden, da nur
zwei der drei Vektorkomponenten des Elektronenimpulses bestimmt wurden und
darin die Strahlrichtung immer enthalten war. Der Winkel zwischen der Ebene,
in der die zwei gemessenen Impulskomponenten liegen, und der nuklearen Streu-
ebene wurde durch die Selektion entsprechender RiickstoBionenimpulse festgelegt.
Eine Elektronenflugzeitmessung mit sehr guter Auflosung, die zur Berechnung al-
ler Vektorkomponenten notwendig ist, konnte in diesen Experimenten noch nicht
realisiert werden. Ist die volle Impulsinformation, und somit die kinetische Ener-
gie des Elektrons, nicht bekannt, kann bei der Ionisation nur mit Einschrinkungen
nach verschiedenen ()-Werten bzw. Bindungsenergien differenziert werden. Weiter-
hin fiihrt das Fehlen der exakten Flugzeitinformation bei der Impulsberechnung aus
den Nachweisorten der Elektronen zu einer leichten Verzerrung der Spektren, die
jedoch fiir die Interpretation der Mefidaten nicht von grofler Bedeutung ist. Diese
Verzerrung wurde ausfiihrlich in der Arbeit von Irby [103] diskutiert.

Ergebnisse, die denen des hier untersuchten StoBsystems He?' + He sehr dhnlich
sind, wurden von Abdallah et al [7] fiir die Reaktion Het + He — He' + Het + e~
gefunden. Zwei aus dieser Arbeit entnommene Spektren, bei denen sich eine deut-
liche 7-Struktur zeigt, sind in Abbildung 5.36 mit eigenen Ergebnissen bei gleicher
Projektilgeschwindigkeit verglichen. Entscheidend fiir die Ahnlichkeit ist vermutlich
die Symmetrie durch die gleiche Kernladung von Projektil und Target sowie die
ausschlieBlliche Besetzung von 1s-Orbitalen im Eingangszustand, die eine stérkere
Besetzung von Zustinden mit A > 1 durch Rotationskopplung erschwert?. In [7] ist
auch eine Elektronenverteilung in der nuklearen Streuebene fiir die SI im He?*-He-
Stof3 enthalten. Diese unterscheidet sich nicht signifikant von der in Abbildung 5.18-b
fiir die SI1 bei v, = 0.71 a.u. gezeigten.

Eine Elektronenverteilung mit vollkommen anderer Struktur wurde von Abdallah
et al [8] in der Reaktion Ne™ + Ne — Net + Ne™ + e~ bei Projektilgeschwindigkei-
ten zwischen 0.25 und 0.55 a.u. gefunden. Hier liegt ein wesentlicher Teil aulerhalb
des Bereiches der "Bananen”. Die Halbwertsbreite der Transversalimpulsverteilung
betrigt etwa 5m, v,. Es wurde keine Doppelpeakstruktur in z’-Richtung aufgelost.

3 Die Quantenzahl A der molekularen Eigenfunktionen beschreibt den Betrag der Dreh-
impulskomponente in Richtung der Molekiilachse. Bei A = 0, 1 und 2 spricht man von o-,
m- und ¢-Zustdnden.
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Die Verteilung der Riickstolionenimpulse in Strahlrichtung zeigt, dafl es einen nen-
nenswerten Beitrag mit Anregung von Projektil oder Riickstofion zur Ionisation
gibt, die prisentierten Elektronenverteilungen enthalten jedoch nur Reaktionen oh-
ne Anregung.

Ebenfalls von Abdallah et al [9] wurde ein Vergleich der Reaktionskanile
He™ 4+ Ne — He™ +Ne™ + e~ und Ne™ + He — Ne' + He" + e~ durchgefiihrt. Im
Gegensatz zu der in Abschnitt 5.3 diskutierten Symmetrie zwischen SI und TI, die
nur durch Verschiebung der Phasen zwischen geraden und ungeraden molekularen
Zustdnden ineinander iibergehen, sind hier Zusténde verschiedener Bindungsener-
gien im Eingangskanal besetzt. Dies duflert sich schon darin, dafi im He™-Ne-Stof
ein nicht zu vernachléssigender Anteil an Ionisationsprozessen mit einer Anregung
verbunden ist, withrend dies im Ne'-He-Stof§ nicht der Fall ist. Die beste Uberein-
stimmung zwischen der Ionisation in He'-Ne- und Ne'-He-St6Ben wurde bei der
mittleren der drei untersuchten Projektilgeschwindigkeiten von v, = 0.25, 0.35 und
0.5 a.u. gefunden. Insgesamt sind die Impulsverteilungen stérker auf den Bereich zwi-
schen Target- und Projektilgeschwindigkeit konzentriert als im Ne™-Ne-Stof}, doch
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Abbildung 5.36: Elektronenverteilungen in der nuklearen Streuebene verschie-
dener Ionisationsprozesse bei den Projektilgeschwindigkeiten v, = 0.64 und
0.78 a.u.: a+c) Het + He — He' + He' + e, Mefidaten von Abdallah et al [7],
Spektrum c) ist nach rechts durch den Nachweisbereich des Detektors begrenzt,
b+e) He?™ + He — He'(1s) + He?* + e, eigene Messungen.
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wurde auch hier keine 7-Struktur in der Emissionscharakteristik der Elektronen ge-
funden, und die Transversalimpulse sind deutlich gréfier als in Sté8en von He' oder
He?* mit He.
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Kapitel 6

Zusammenfassung der Ergebnisse

In der vorliegenden Arbeit wurden die elektronischen Prozesse in langsamen He?"-
He-Stofen mit Projektilenergien zwischen 10 und 28 keV/u experimentell unter-
sucht. Das durchgefiihrte Experiment ist nicht nur kinematisch vollstindig, sondern
erfalt auch alle moglichen Endzustédnde, mit Ausnahme der elastischen Streuung
und der Emission beider Elektronen in das Kontinuum. Insbesondere die vierfach-
differentiellen Wirkungsquerschnitte jener Prozesse, bei denen im Endzustand ein
ungebundenes Elektron zu finden ist, erlauben Riickschliisse auf die Dynamik des
Vierteilchen-Systems. In der Emissionscharakteristik dieser Elektronen spiegelt sich
der Drehimpulsaustausch zwischen den Kernen und den Elektronen wider. Bei den
Reaktionen, bei denen beide Elektronen in gebundenen Zustidnden verbleiben, steckt
diese Information in den internen Freiheitsgraden der beiden Fragmente und ist des-
halb in der Regel nicht experimentell zugénglich. Die gewonnenen Daten ermogli-
chen so, erstmals ein detailliertes Bild von der Entwicklung des Systems wéihrend
des Stofles zu geben.

Eine klassische Beschreibung der Kernbewegung ist bei den vermessenen lang-
samen lon-Atom-Stéfen moglich. Die Kernbewegung ist durch die Priaparation des
Anfangszustandes und durch den gemessenen Impulsaustausch zwischen den Ker-
nen bekannt und gibt ein zeitabhéngiges Potential vor, in dem sich die Elektronen
bewegen. In einer solchen semiklassischen Beschreibung bilden Projektil und Target
zusammen ein Molekiil. Die Dynamik der Elektronen im Potential der beiden Ker-
ne kann quantenmechanisch als Promotion in dem Raum stationédrer molekularer
Zustéinde (MO = Molecular Orbital) beschrieben werden. Zur Interpretation der
Mefldaten wurden die Erkenntnisse aus verschiedenen Arbeiten zur Sattelpunktio-
nisation in Stoflsystemen mit einem Elektron und das MO-Bild der Elektronenein-
fangprozesse beim He?"-He-Stof verkniipft.

Nach den hier vorgestellten Ergebnissen kann der lonisationsprozef} in zwei Pha-
sen unterteilt werden: Zu Beginn entwickelt sich das System entlang einer der We-
ge, die mit der semiklassischen Gekoppelte-Kanile-Methode theoretisch beschrieben
werden konnen. Fiir den Einfach- und Zweifachelektroneneinfang bei verschiedenen
Stofisystemen wurde diese Methode bereits erfolgreich angewendet. Diese erste Pha-
se dauert an, bis sich die Kerne wieder etwas voneinander entfernt haben. Nun sind

149
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dem System bereits wesentliche Eigenschaften, die sich im Endzustand widerspiegeln
werden, aufgeprigt.

Durch Rotationskopplung werden in der ersten Phase verschiedene Drehimpuls-
zustinde besetzt. Die Rotationskopplung beschreibt das Verhalten der Elektronen-
orbitale, wenn die Molekiilachse, d.h. der Abstandsvektor zwischen Projektil- und
Targetkern, im Stofl so schnell gedreht wird, dafl eine adiabatische Anpassung des
elektronischen Zustandes an das sich &ndernde Potential nicht moglich ist.

Solche und andere Uberginge zwischen molekularen Zustéinden finden bei be-
stimmten Kernabstinden statt. Werden diese im Stof3 nicht erreicht, so sind Reak-
tionskanile, die diese Uberginge enthalten, nicht méglich. Der Projektilstreuwin-
kel bzw. der RiickstoBionen-Transversalimpuls einer Reaktion ist mit dem kleinsten
Kernabstand in der Reaktion verkniipft, und somit lassen die Verteilungen dieser
GroBen erkennen, wo solche Uberginge zwischen den molekularen Zustinden zu
finden sind.

Die MO besitzen die Symmetrie des in der Reaktion gebildeten He3'-
Quasimolekiils gegeniiber Punktspiegelung. Deshalb trigt ein MO immer in gleicher
Weise zu Paaren von Reaktionskanilen bei, deren Endzustéinde durch diese Spiege-
lung ineinander iibergehen. Solche Paare sind z.B. die elastische Streuung und der
Zweifachelektroneneinfang in das Projektil oder die Einfachionisation (SI) und die
Transferionisation (TT). Abweichungen in den differentiellen Wirkungsquerschnitten
von SI und TT sind auf Interferenzen zwischen mehreren MO zuriickzufiihren. Bei
Verringerung des Kernabstandes werden durch die unterschiedliche Entwicklung der
Bindungsenergien von MO unterschiedlicher Symmetrien deren Phasen gegeneinan-
der verschoben. Die Interferenzstruktur wird somit wesentlich von der Entwicklung
des Systems bei kleinen Kernabstidnden bestimmt. Werden in einer theoretischen
Beschreibung diese Interferenzen wiedergegeben, so zeigt dies, dal die Bindungs-
energien entlang der Reaktionswege richtig beschreiben wurde.

In der zweiten Phase, die beginnt, wenn sich der Kernabstand schon wieder ver-
grofert hat, findet die eigentliche Ionisation statt, die durch das ” Hidden-Crossings” -
Modell beschrieben werden kann. Fiir das untersuchte System ist die Funktion der
Energieeigenwerte in der Ebene komplexer Kernabstéinde, die fiir eine wirkliche Be-
rechnung bendétigt wird, nicht bekannt. Es wurde angenommen, daf} es, ausgehend
von verschiedenen in der ersten Phase besetzten Zustinden, mehrere Promotions-
wege in das Kontinuum gibt.

Die grofleren Kernabstinde in der zweiten Phase des Stofles haben zur Kon-
sequenz, daf sich die Bindungsenergien der an einem Prozef) beteiligten Zustidnde
nicht mehr so stark unterscheiden, und somit die Phasenverschiebungen zwischen
den Zusténden weitgehend erhalten bleiben. Dies wird durch den Vergleich der In-
terferenzstrukturen in den einfach-differentiellen Wirkungsquerschnitten der Elek-
tronentransferprozesse mit denen der Ionisationsprozesse bestétigt.

Die Drehung der Molekiilachse im Laborsystem ist in der zweiten Phase des
Stofles nahezu abgeschlossen, und diese zeigt in guter Niaherung in Strahlrichtung.
Die Rotationssymmetrie um die Molekiilachse, die jetzt auch eine Symmetrie im
Labor- und CM-System ist, konserviert Eigenschaften des elektronischen Zustan-
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des auch dann noch, wenn ein Elektron in das Kontinuum iibergegangen ist. Aus
der Impulsverteilung der emittierten Elektronen in der Ebene senkrecht zur Strahl-
richtung kann man die Drehimpulskomponente in Strahlrichtung bestimmen (siehe
Abschnitt 5.7). Damit erhdlt man Informationen iiber die Stérke der Rotations-
kopplungen in der ersten Phase des Stofles. Speziell fiir diese zur Interpretation der
Daten wichtige Ebene konnte in fritheren Experimenten zu dhnlichen Prozessen die
Impulsverteilung nicht bestimmt werden.

Viele der Details der Elektronenimpulsverteilung sind bis jetzt nicht verstanden.
Dies hingt damit zusammen, dafl keine einfachen Symmetriebedingungen bekannt
sind, mit denen man die Abbildung der inneren Freiheitsgrade wéhrend des Stofles
auf die kinematischen Gréflen im Endzustand leicht beschreiben kann. Hier soll die
umfangreiche Zusammenstellung der experimentellen Befunde bei der zukiinftigen
Entwicklung geeigneter Modelle helfen.

Bei der Beschreibung der Dynamik des Stofles als einen Weg durch den Raum
der molekularen Zustéinde werden die beiden Elektronen zu jedem Zeitpunkt als eine
Einheit betrachtet. Die Auswirkungen der dynamischen Elektronenkorrelation sind
in diesem Bild im wesentlichen in den Eigenschaften der verwendeten statischen mo-
lekularen Zusténde verborgen. Diese stationdren Eigenschaften bestimmen jedoch,
wie die Zustdnde durch die dynamische Kopplung miteinander vermischt werden
konnen oder, anschaulich formuliert, ”wie das System zwischen diesen Zustédnden
springen kann” bzw. welche Wege durch den Zustandsraum mdéglich sind. Der ent-
scheidende Schritt zu einer zukiinftigen Berechnung des Stoflsystems scheint somit
nicht die Losung einer Evolutionsgleichung, wie z.B. der zeitabhiingigen Schrédinger-
gleichung, zu sein, sondern die Untersuchung stationirer Systeme, nimlich der Mo-
lekiile bei allen, aber zeitlich konstanten Kernabstdnden. Die Behandlung des Stof3-
systems He?*+He im ”Hidden-Crossings”-Modell wire danach maglich [115].

Viele der in den differentiellen Wirkungsquerschnitten der Ionisationskanile ge-
messenen Strukturen kénnen jedoch auch ohne eine Rechnung interpretiert werden.
Insbesondere war es moglich, Zusammenhénge zwischen der Streuwinkelverteilung
des Projektils und der Emissionscharakteristik des Elektrons sowie zwischen den dif-
ferentiellen Wirkungsquerschnitten der vier hier unterschiedenen Ionisationskanile
aufzuzeigen.
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Anhang A

Zusammenstellung differentieller
Wirkungsquerschnitte der TI1

Im folgenden sind verschiedene Darstellungen der Geschwindigkeitsverteilungen der
Elektronen zusammengestellt, die aufgrund der vielfiltigen Darstellungsmoglichkei-
ten im Kapitel 5 nur fiir die Projektilgeschwindigkeit v, = 0.84 a.u. présentiert wur-
den. Auch hier wird sich auf eine Auswahl beschréinkt, unter anderem weil aufgrund
der unterschiedlichen Statistik und Auflésung bei den durchgefiihrten Messungen
nicht immer jede Darstellung sinnvoll ist.

Die Kommentare zu den Bildern sind hier teilweise gekiirzt oder verweisen auf
den Hauptteil der Arbeit. Der folgenden Tabelle kann die Zuordnung der Abbildun-
gen zu denen im Abschnitt 5.4.2 gezeigten entnommen werden. Weiterhin ist jeweils
die Projektilgeschwindigkeit und die in den Spektren dargestellen Groflen angege-
ben. Bei allen hier gezeigten Spektren wurden *He®"-Ionen als Projektile verwendet.

. Abbildung in dargestellte
Abbildung Up Kapitel 5 Spektren

Al 0.64 a.u. d®o /dv,,

A2 0.71 a.u. 5.14 in 6 z’,3-Ebenen mit

A3 0.95 a.u. Vse/Up = 0,0.2,0.4,...,1

A4 0.64 a.u. d?c /(dvye dvy.e) fiir 3 Sektoren

A5 0.71a.u. 5.15 (n-60° < ¢ < (n+1)-60° mit n=0,1,2)

A6 0.95a.u. und d*o/(dvy . dvy )

AT 0.64 a.u. Verteilung in der Streuebene:

A8 0.71 a.u. 5.16 d?c/(dvy o dv, ) fiir

A9 0.95a.u. verschiedene Bereiche von v,/ .
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| a) -0.1<v, /v, <01 |b) 01<v, /v,<03
vy\’e/vp
0.5, 8
**T¢) 03<v, /v <05 Td) 05<v,,/v,<0.7
vy\’e/vp
d’c
dv,. v, dv,
0.5 - oo
‘ ‘ [Skt]
~ . 100
*°Te) 0.7<v,,/v <09 f 09<v,,/v,<ll
v,..lv
60
— . -
40
20
0.5 T 1 T T B T i T T 0
-0.5 0 0.5 -05 0 0.5
Vel Vy Vel Y,

Abbildung A.1: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projek-
tilgeschwindigkeit v, = 0.64a.u. im durch die nukleare Streuebene definier-
ten Koordinatensystem. Die Daten sind so skaliert, dafl das Maximum des
dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnittes d®c/(dvy edvy (dv, ) 100 Skalen-
teilen (Skt.) entspricht. Fiir weitere Angaben siehe Abschnitt 5.4.2.



Abbildung A.2: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projek-
tilgeschwindigkeit v, = 0.71a.u. im durch die nukleare Streuebene definier-
ten Koordinatensystem. Die Daten sind so skaliert, dafl das Maximum des
dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnittes d3c/(dvys (dvy dv, ) 100 Skalen-
teilen (Skt.) entspricht. Fiir weitere Angaben siche Abschnitt 5.4.2.
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Abbildung A.3: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projek-
tilgeschwindigkeit v, = 0.95a.u. im durch die nukleare Streuebene definier-
ten Koordinatensystem. Die Daten sind so skaliert, dafl das Maximum des
dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnittes d®c/(dvy edvy (dv, ) 100 Skalen-
teilen (Skt.) entspricht. Fiir weitere Angaben siehe Abschnitt 5.4.2.
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Abbildung A.4: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.64a.u.: In den oberen drei Spektren ist die Transversal-
komponente der Elektronengeschwindigkeit v, . gegen die in Strahlrichtung fiir
die Polarwinkelbereiche a) 0 < ¢ < 60°, b) 60 < ¢ < 120° und c) 120 < ¢ < 180°
aufgetragen. Rechts und links von den eingezeichneten Linien fillt der Nachweis-
raumwinkel des Spektrometers auf Null. In d) ist die Verteilung in der trans-
versalen Ebene dargestellt, wobei das Riickstoflion immer nach rechts emittiert
wird. Die Linien trennen die verwendeten Sektoren (fiir weitere Angaben siehe

Abbildung 5.15).
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Abbildung A.5: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.71a.u.: In den oberen drei Spektren ist die Transversal-
komponente der Elektronengeschwindigkeit v, . gegen die in Strahlrichtung fiir
die Polarwinkelbereiche a) 0 < ¢ < 60°, b) 60 < ¢ < 120° und ¢) 120 < ¢ < 180°
aufgetragen. Rechts und links von den eingezeichneten Linien fillt der Nachweis-
raumwinkel des Spektrometers auf Null. In d) ist die Verteilung in der trans-
versalen Ebene dargestellt, wobei das RiickstoBion immer nach rechts emittiert
wird. Die Linien trennen die verwendeten Sektoren (fiir weitere Angaben siehe

Abbildung 5.15).
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Abbildung A.6: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.95a.u.: In den oberen drei Spektren ist die Transversal-
komponente der Elektronengeschwindigkeit v, . gegen die in Strahlrichtung fiir
die Polarwinkelbereiche a) 0 < ¢ < 60°, b) 60 < ¢ < 120° und ¢) 120 < ¢ < 180°
aufgetragen. Rechts und links von den eingezeichneten Linien fillt der Nachweis-
raumwinkel des Spektrometers auf Null. In d) ist die Verteilung in der trans-
versalen Ebene dargestellt, wobei das Riickstoflion immer nach rechts emittiert
wird. Die Linien trennen die verwendeten Sektoren (fiir weitere Angaben siehe

Abbildung 5.15).
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Abbildung A.7: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.64a.u. (4H62+—Projektile): zweifach-differentieller Wir-
kungsquerschnitt dza/dvmi,edvz,e fir verschiedene Bereiche von vy ., a) 0 <
lvyel < 0.1vp, b) 0.1v, < |vyel < 0.2, c) 02v, < |vy. < 0.4wvp,
b) —oco < vy . < 00. Die Kreuze geben die Positionen von Target, Sattelpunkt
und Projektil im Geschwindigkeitsraum an, wobei die Pfeile in Richtung der
Transversalimpulse der beiden Ionen zeigen. In b) und c¢) sind mehrere Kanile
zusammengefaflt, um den statistischen Fehler zu verringern. Rechts von den senk-
rechten Linien fillt der vom Elektronenspektrometers erfaite Raumwinkel, so daf3
der Wirkungsquerschnitt dort zu niedrig erscheint. Ein Skalenteil (Skt.) entspricht
etwa 21019 cm?/a.u.2, wobei der Fehler der Absolutnormierung ca. 30 % betrigt.
In den Spektren a) und d) ist 1 Skt. gleich 1 Ereignis/Kanal.
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Abbildung A.8: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.71a.u. (4He2+—Pr0jektile): zweifach-differentieller Wir-
kungsquerschnitt d%/dvm:,edfuz,e fiir verschiedene Bereiche von vy ., a) 0 <
[vy el < 0.1vp, b) 0.1, [vyrel < 0.2vp, ¢) 0.2, [vyre] < 0.4,
b) —oo < vy, < 00. Die Kreuze geben die Positionen von Target, Sattelpunkt
und Projektil im Geschwindigkeitsraum an, wobei die Pfeile in Richtung der
Transversalimpulse der beiden Ionen zeigen. In b) und c¢) sind mehrere Kanile
zusammengefalt, um den statistischen Fehler zu verringern. Rechts von den senk-
rechten Linien fillt der vom Elektronenspektrometers erfaite Raumwinkel, so daf3
der Wirkungsquerschnitt dort zu niedrig erscheint. Ein Skalenteil (Skt.) entspricht
etwa 110719 cm? /a.u.2, wobei der Fehler der Absolutnormierung ca. 30 % betriigt.
In den Spektren a) und d) ist 1 Skt. gleich 1 Ereignis/Kanal.
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Abbildung A.9: Elektronengeschwindigkeitsverteilung der TI1 bei der Projektil-
geschwindigkeit v, = 0.95a.u. (*He?"-Projektile): zweifach-differentieller Wir-
kungsquerschnitt dza/d'um:,edvz,e fir verschiedene Bereiche von vy ., a) 0 <
lvyel < 0.1vp, b) 0.1v, < |vyel < 0.2, c) 02v, < |vy. < 0.4wvp,
b) —oco < vy . < 00. Die Kreuze geben die Positionen von Target, Sattelpunkt
und Projektil im Geschwindigkeitsraum an, wobei die Pfeile in Richtung der
Transversalimpulse der beiden Ionen zeigen. In b) und c¢) sind mehrere Kanile
zusammengefaflt, um den statistischen Fehler zu verringern. Rechts von den senk-
rechten Linien fillt der vom Elektronenspektrometers erfaite Raumwinkel, so daf3
der Wirkungsquerschnitt dort zu niedrig erscheint. Ein Skalenteil (Skt.) entspricht
etwa 61019 cm?/a.u.2, wobei der Fehler der Absolutnormierung ca. 30 % betrigt.
In den Spektren a) und d) ist 1 Skt. gleich 1 Ereignis/Kanal.



Anhang B

Atomare Einheiten

Um bei der Beschreibung von atomaren Prozessen mit einfachen Zahlenwerten ar-
beiten zu konnen, verwendet man oft die sogenannten Atomaren Einheiten, die sich
dadurch auszeichnen, daf} die folgenden Naturkonstanten einen einfachen Zahlenwert
besitzen:

Elementarladung e = 1.6022-107'19As =1
Elektronenmasse m, = 9.1095-10 3 kg =1
Planksche Konstante h = 6.62617-103*kgm?s 2 = 27

h=hs =1
Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢ = 2.99792-108ms™! = a~! = 137.036
ac=1

Daraus kénnen die Umrechnungsfaktoren zum SI-Maflsystem fiir die physikali-
schen Grundgrofien abgeleitet werden. In Atomaren Einheiten wird fiir alle Groflen,
wie z.B. Linge, Fliche und Volumen, das Symbol "a.u.” zur Bezeichnung der Ein-
heit verwendet, das bedeutet aber, da§ 1a.u. = 1a.u.2 = la.u.® = 1 gilt. Es wird
somit mit dimensionslosen Grofien gerechnet.

Es ergeben sich folgende Umrechnungsfaktoren zwischen Atomaren Einheiten
und SI-Einheiten:

Ladung: 1C = 6.1656-10'%a.u.
Masse: 1kg=1.0978-10% a.u.
Drehimpuls, Wirkung: 1kg m?®s™' = 1Js = 9.4824-10% a.u.
Geschwindigkeit: 1ms~! = 4.5706-10~" a.u.
la.u. = ac=2.1877-10°ms™!

Zeit: 1s=4.1341-10"%a.u.
lau. = hime (ac)™ = 2.4189-107 s

Linge: 1m = 1.8897-10'%a.u.
lau. =hm, Yac) ™! =0.529177-10 'm
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Energie: 1J=2.294-10'7 a.u.
la.u. = m, (ac)? = 4.360-10718 J = 27.212eV

Spannung: 1V =0.0367 a.u.
la.u. = m, (ac)? et =27.212V
Kraft: 1N =1.2138-107 a.u.
law =m.? (ac)®h ' =8.2388-10°8N

Weitere Konstanten in Atomaren Einheiten:

Induktionskonstante: o = 6.6918-10~*a.u.
Influenzkonstante: e = (47) "
Ruhemasse des Protons: m, = 1836.15a.u.
Bohrscher Radius: rp =1a.u.
Compton-Wellenlidnge des Elektrons: A, = 0.04585 a.u.
Feinstrukturkonstante: « = 1/137.0360



Anhang C

Coulombstreuung

Aus diversen Lehrbiichern [116, 117] kann die Rutherfordsche Streuformel entnom-
men werden. Sie gibt den raumwinkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitt der elasti-
schen Coulombstreuung zweier Atomkerne den Ladungen Z; und Z; bei der Stof3-
energie Ecps im Schwerpunktsystem (CM-System) an.

d*o d*o k? 1

dQ ~ sin(0)dfdé 16 Eon® sin*(6/2) (e

Dabei wurde die Abkiirzung

2
€ Zp Zrec

E=V(r)r= Ireg

verwendet. Fiir die in dieser Arbeit relevanten Streuwinkel sind die Nadherungen
sin(a) ~ « und cos(a) ~ 1 giiltig. Durch Integration iiber den Polarwinkel ¢ erhilt
man den azimutalwinkel-differentiellen Wirkungsquerschnitt der Coulombstreuung
im CM-System:

do kK? 1

— =27 = —.

do Ecu® 68
Den Streuwinkel # erhélt man in der Ndherung kleiner Winkel aus der durch den Stof3
bedingten transversalen Geschwindigkeitskomponente des Projektils v,, = p,,/m,
und der im CM-System gemessenen Geschwindigkeit in Strahlrichtung v, cn =
Up mrec/(mrec + mp):

(C.2)

h=—"rr = Pron/ = Do (C.3)
Up,CM Up mrec/(mrec + mp) M Up

Dabei ist p die reduzierte Masse. Die Energie im CM-System ergibt sich aus der
Energie im Laborsystem Ej;, zu

_ M _ 1
ECM = m—p Ekin = i,uvp . (C4)

Aufgrund der Impulserhaltung gilt p,, = p;re. Mit den Gleichungen C.2
bis C.4 und der aus Gleichung C.3 durch Differentiation gewonnenen Beziehung
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dpy rec = pvp df erhilt man den riickstofionen-transversalimpuls-differentiellen Wir-
kungsquerschnitt der Coulombstreuung im Laborsystem:

do K 1 et 1 1

=81 — —— =8r 5 2y Zed” —5 —

dpyrec Vp? Dryrec (47 €) Vp? Drrec

(C.5)

In Atomaren Einheiten gilt e* (47 ¢p) ™2 = 1. Will man den differentiellen Wirkungs-
querschnitt nicht in a.u., sondern in cm?/a.u. erhalten, kann man folgende Gleichung

benutzen: p . .
o
=7.0-10""%cm® - Z,* Zpel' — 5
dpr,rec Up pr,rec

(C.6)

Ist die Geschwindigkeitséinderung der Kerne wihrend des Stofles so gering, daf
die damit verbundene Anderung der Trajektorien zu keiner wesentlichen Anderung
der wihrend des Stofles zwischen den Kernen wirkenden Coulombkrife K, fiihrt, so
ist der durch Ap = [ K.(t)dt gegebene Impulsiibertrag auf die Kerne unabhéngig
von deren Masse. In Gleichung C.5, die fiir kleine Streuwinkel gilt, tauchen folglich
die Projektil- und Riickstofflionenmasse nicht auf.

Bei einer klassischen Betrachtung der Coulombstreuung gilt folgende Beziehung
zwischen dem Stofiparameter b und 6:

ko1
b= t(0/2) ~ —. C.7
S Cot6/2) ~ 5 )
Mit Gleichung C.3 erhélt man daraus:
e? 2
b=——27,Zpee—. C.8
4m €o P Up Drrec ( )

In Atomaren Einheiten berechnet sich der dabei auftretende konstante Faktor zu




Anhang D

Liste hiaufig verwendeter Symbole

Zeichen

physikalische Grofie

P, p | Impuls, Impulskomponente
m | Masse
t | Zeit allgemein
T | Flugzeit vom Target zum Detektor
Ty | Flugzeit vom Target zum Detektor fiir p =0
v, v | Geschwindigkeit, Geschwindigkeitskomponente
aerer, | Beschleunigung im elektrostatischen Spektrometerfeld
Erarget | Elektrische Feldstérke im Targetvolumen
Ko, | Kraft im elektrostatischen Spektrometerfeld
Q | Q-Wert
s | Abstand zwischen Target und Gitter im Elektronenspektrometer
vp | Projektilgeschwindigkeit im Anfangszustand
vjer | Jetgeschwindigkeit = 1760ms !
z | Ort in Richtung des elek. Spektrometerfeldes
y | Ort in Jetrichtung
z | Ort in Strahlrichtung
¢ | Winkel in der z,y-Ebene
r | Abstand von der Strahlachse bzw. z-Achse
Indizes | Bedeutung
rec | RiickstoBion (recoil)
p | Projektil
e | Elektron
x, y ,z | kartesische Vektorkomponenten im Laborsystem
x',y', 2" | kartesische Vektorkomponenten bzgl. der nuklearen Streuebene
r | radiale Vektorkomponente
¢ | Anfangszustand
f | Endzustand
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Anhang E

Strahlpulser in zeitfokussierender
Geometrie

Wird zur Erzeugung von kurzen Pulsen ein Ionenstrahl in einem Plattenkonden-
sator periodisch so abgelenkt, dafl er eine Schlitzblende iiberstreicht, so hingt die
Pulsldnge von der Blendenéffnung ab. In Abschnitt 3.2.1 wurde fiir einen Strahl
ohne Ausdehnung in Ablenkrichtung gezeigt, dafi die Geschwindigkeit dygienge/dt,
mit der er iiber die Blende gewedelt wird, durch

dyBlende S ld g
dt vpmy d

2 Upg (E.1)

gegeben ist. Dabei sind m,, v, und ¢ die Masse, die Geschwindigkeit und die La-
dung der Projektilionen, [; der Abstand zwischen dem Ablenkkondensator und der
Schlitzblende und Up/d das elektrische Ablenkfeld vor bzw. nach der Umpolung.
Wir betrachten hier einen Puls, bei dem die Ionen vor der Umpolung des Feldes
nach oben und danach nach unten abgelenkt werden. Damit gilt in Gleichung E.1
das negative Vorzeichen, denn der Strahl iiberstreicht dabei die Schlitzblende von
oben nach unten. Die Situation ist in Abbildung E.1-a verdeutlicht. Wird das Feld zu
dem Zeitpunkt umgepolt, an dem sich ein auf der Strahlachse befindliches Projektil
genau in der Mitte des Kondensators befindet, so ist die Summe der Impulsiibertrige
in Ablenkrichtung gleich Null, und das Projektil kann die Schlitzblende passieren.

Hier soll nun diskutiert werden, welche Effekte sich durch eine Ausdehnung des
Strahls im Strahlpulser ergeben. Zunéchst muf ein Teilchen, das mit dem Abstand
yp zur Strahlachse durch den Pulskondensator fliegt, eine Ablenkung erfahren, um
die Schlitzblende passieren zu kénnen. In dem in Abbildung E.1-b gezeigten Bei-
spiel, in welchem die Trajektorie eines Projektils eingezeichnet ist, das sich oberhalb
der Strahlachse befindet, wird diese Ablenkung dann erreicht, wenn es um die Zeit
t; spéter durch den Kondensator fliegt als ein Projektil auf der Achse, das nicht
abgelenkt wird. Mit Gleichung E.1 erh&lt man fiir ¢;:

_ dt _ d my Up 1 _ d U Quelle 1
=4 _yp)—ypl_ 9 U —ypl_ Upo
YBlende d q PO d Up PO

I

t (E.2)
Dabei wurde verwendet, daf die kinetische Energie der Projektile Ey;, = 0.5m,, vp2

169



170 ANHANG E. ZEITFOKUSSIERUNG BEIM STRAHLPULSER

a)
-U,(t)/2
--}L . j\‘!
Iy
f dyBZ(;!
d | Unt)
+U(1)/2 Upg { y dt,
Tt
b) -Up#
i — I
f—_
= ) |
Pul skondensator Schlitzblende

Abbildung E.1: Skizze des Strahlpulsers zur Veranschaulichung der Funktionswei-
se: a) Die Ablenkung von Projektilen auf der Strahlachse ist abhéingig von deren
Position bei der Umpolung des Pulserfeldes. Der Strahl wird iiber die Schlitzblen-
de gewedelt. b) Auflerhalb der Strahlachse miissen die Projektile eine bestimmte
Ablenkung erfahren, um die Schlitzblende passieren zu kénnen. Zu jedem Ab-
stand 1, zur Strahlachse gibt es zum Zeitpunkt der Umpolung des Feldes eine
Position, bei der diese Ablenkung gegeben ist.

gleich der Ladung ¢ mal der Beschleunigungsspannung an der Ionenquelle Ugyeie
ist.

Der Pulskondensator erzeugt ein elektrisches Wechselfeld, in dem geladene Teil-
chen Energie aufnehmen oder verlieren kénnen. Werden die Pulserplatten immer mit
Spannung entgegengesetzter Polaritét versorgt, dies war im Experiment gegeben, so
ist der Energietibertrag auf Projektile auf der Strahlachse Null, da dort die longitu-
dinalen Feldkomponenten verschwinden!. Fiir Projektile aulerhalb der Strahlachse
kann man, anstelle die Randfelder zu betrachten, die Energiefinderung AFEy;, aus
der Potentialdanderung bei der Umpolung des Feldes am Projektilort berechnen.

AEyiy = yf 2qUpy (E.3)
Im Beispiel von Abbildung E.1-b wechselt das Potential oberhalb der Strahlachse
sein Vorzeichen von negativ auf positiv. Das Projektil wird beim Eintritt in den
Kondensator im Randfeld auf die noch negative obere Kondensatorplatte hinbe-
schleunigt und beim Austritt von dieser wegbeschleunigt, gewinnt also kinetische
Energie.

!Die folgende Argumentation kann leicht auf unsymmetrische Spannungsversorgung verallge-
meinert werden. Am Ergebnis dndert sich dadurch nichts.
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Die Projektilgeschwindigkeit &ndert sich somit von v, auf

Eiin + AEgy
mp
Evin 1 AEy;, U, 1
ki (1+_ ki ): p+vpypq PO .
my 2 Ekm d qUQuelle

vp+Avy, = \/2

~ /2

(E.4)

Damit dndert sich auch die Flugzeit der Projektile auf der Driftstrecke der Léinge 4
zwischen Pulskondensator und Schlitzblende um ¢5:
lq la la _Ypla Upp

Ay, =

ty = —4 — .
vp+ Avy, v Up vp d Uguelie

(E.5)

Gilt nun t; = —t5, d.h., die notwendige Zeitverschiebung, um die richtige Ablen-
kung zur Strahlachse zu erhalten, und die Flugzeitinderung durch die Beschleuni-
gung im Randfeld des Pulskondensators heben sich auf, so kann der Strahldurchmes-
ser vergrofert werden, ohne dafl dadurch die Pulsldnge zunimmt. Diese Bedingung

ist erfiillt, wenn
U d
ko _ = (E.6)
Uquette
gilt, d.h., in diesem Fall kommen unabhéngig von y, alle Projektile, welche die
Blende an einem bestimmten Punkt im Schlitz passieren, dort gleichzeitig an. Eine

solche zeitfokussierende Geometrie wurde im durchgefiihrten Experiment realisiert.

Es mufl beachtet werden, dafi die Strahlpulse aufgrund der Geschwindigkeits-
modulation nach dem Punkt der Zeitfokussierung wieder auseinanderlaufen. Es ist
jedoch auch moglich, dafl die Ebene der Zeitfokussierung hinter die Schlitzblende,
also in die Reaktionszone gelegt wird.

Tritt ein divergenter, von einer Punktquelle ausgehender Strahl anstelle des
hier angenommenen Parallelstrahls in den Pulser, so wird dadurch der Zeitfokus in
Strahlrichtung verschoben. Auch dies kann durch die Pulsergeometrie bzw. Pulser-
spannung beriicksichtigt werden. Eine Vergroferung der Emittanz? des Strahls fiihrt
jedoch in jedem Fall zu einer Vergroflerung der Pulslédnge.

Die hier abgeleiteten Formeln sind somit als Anhaltspunkte fiir die Dimensio-
nierung eines Strahlpulsers zu verstehen. Die im Experiment verwendete Geometrie
wurde mit dem Programm SIMION3D [104] simuliert, welches Trajektorien fiir ge-
gebene Elektrodengeometrien, auch bei zeitabhingigen Elektrodenspannungen, be-
rechnet.

2Die hier angesprochene zweidimensionale Emittanz ist ein Ma8 fiir die in der y, %—Ebene vom
Strahl eingenommene Fliche. Ein idealer Parallelstrahl hat demnach die Emittanz Null. Das gleiche
gilt fiir einen Strahl, der von einer Punktquelle ausgeht. Fiir einen real existierenden Projektilstrahl
wird die kiirzest mogliche Pulslinge immer bei einer etwas hoheren als der durch Gleichung E.6
errechneten Pulserspannung erzielt. Dies geht jedoch zu Lasten der Intensitit des gepulsten Strahls.
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