Untersuchungen zur assoziativen

lonjsation von Atomen und Molekilen
und zu anderen lonisationsprozessen in

StoRRen mit Wasserstoff-Atomen

vom Fachbereich Physik
der Universitat Hannover

zur Erlangung des Grades

Doktor der Naturwissenschaften

—Dr.rer.nat.—
genhmigte Dissertation

von
Dipl.-Phys. Peter Wilhelms

geboren am 09.03.1964

in Hameln

Dezember 2001



Referent: Prof. Dr. B. Brehm
Coreferent. Prof. Dr M. Kock
Tag der Promotion: 03.12.2001



Abstract

Im Rahmen dieser Arbeit wurden integrale Querschnitte flr lonisationsprozesse in St6-
sen von H-Atomen mit den Molekulen,NH2O und den Edelgasatomen He, Ne, Ar, Kr

und Xe gemessen. Der Stof3energiebereich erstreckt sich dabei von 10 bis 100 eV. Es
ist gelungen einen durch Photodetachment erzeugten atomaren H-Strahl durch sorgfaltige
Justage und Optimierung aller relevanten Komponenten bis zu einer Minimalenergie von
10 eV zu kontrollieren. Damit konnten Messungen im experimentell nur schwer zugang-
lichen Bereich der Schwellenenergien der auftretenden lonisationsprozesse durchgefihrt
werden. Mit Ausnahme der Targets He und Ne tritt in allen Sto3systemen bei kleinen
Stol3energien die assoziative lonisation

H4+X — HX" 4"

auf. Dieser Prozess kann nur in einem schmalen Energiebereich nahe der Schwellenener-
gie beobachtet werden. Es ist erstmalig gelungen die assoziative lonisation in St63en
mit Neutralteilchen im elektronischen Grundzustand nachzuweisen. Die zugehdrigen in-
tegralen Querschnitte weisen ein deutliches Maximum auf und erreichen im Falle der
Edelgastargets etwa- 30~ 1%cn?. Fur die molekularen TargetsoNind HO liegen die
Querschnitte bei 3.0 2%cn?.

Stichworte: Assoziative lonisation, Atom-Atom-St6(3e, Ladungspaarerzeugung.

This work reports experimental integral cross sections for ionization processes in collisi-
ons of H atoms with the molecule;NH>O and the rare gas atoms He, Ne, Ar, Kr and
Xe. The collisional energies cover the range from 10 to 100 eV. We successfully esta-
blished an atomic hydrogen beam produced by photodetachment. Carefully adjusting and
optimizing all components relevant to this beam lead to a reliable beam control down to
energies as low as 10 eV. This was the main requirement to investigate ionization pro-
cesses in neutral collision pairs in the range of the energetic threshold. At low collision
energies the associative ionization process

H4+X — HX" 4"

occurs in all collision systems, except from those with He or Ne as targets. This is the
first experimental observation of associative ionization with atoms or molecules prepared
in their groundstates. This process takes place only in a small region of collisional energy
close to threshold. Using rare gas atoms as targets the cross sections show a distinct
maximum with a typical value of about 30 1%n?. In the case of the molecular targets

the cross sections reach a maximum value df@ °cn?.

Keywords: Associative ionization, atom-atom-collisions, charge producing collisions.
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Einleitung

lonisationsprozesse in Stdl3en von Atomen und Molekilen sind von Bedeutung in der
Plasmaphysik (z.B. am Rande von Fusionsplasmen) und der Physik von Sternatmospha-
ren. Insbesondere ist hier die Kenntnis integraler Wirkungsquerschnitte einzelner loni-
sationskandle von Interesse. Fur Stof3partner, die sich im elektronischen Grundzustand
befinden liegen die Schwellenenergien fir ionisierende Sto3e in der Grél3enordnung der
lonisierungsenergien, also untere®0 Dieser StolRenergiebereich ist fur neutrale Partikel
experimentell schwer zugéanglich. Mit der in dieser Arbeit verwendeten Atomstrahlap-
paratur sind in den letzten Jahren unter anderem auch Experimente zur Untersuchung
ionisierender St6Re durchgefuhrt worden [1, 2]. Die ErzeugundHd8srahls geschieht

durch Photodetachment eines aus einer lonenquelle beschleudigteEmenstrahls. Die
H-Projektil-Energien kdnnen vor 10eV bis einige 108V variiert werden, wobei eine
Strahlkontrolle unter 18/ durch Strahlverbreiterung als Folge von Raumladungseffekten
problematisch sein kann.

Ruscheinski[2] hat integrale Querschnitte flr lonisationsprozesse in Sto3eRAtymen
mit Molekulen atmospharischer Gase gemessen. Bei eiferojektilenergie von 1&/
betragt die Relativenergie im StoR3systeirt- H, 10eV. Im untersuchten Relativenergie-
bereich (1@V bis 17@&V) stellen die Messwerte eine einzigartige Datensammlung dar.
Dartber hinaus wurde bei Relativenergien zwischebed und 1%V der assoziative
lonisationsprozess

H+Hy — Hy +e

erstmalig beobachtet [3]. Die assoziative lonisation war bis dahin ausschlief3lich aus Stol3-
experimenten mit elektronisch angeregten Molekulen oder Atomen bei thermischen Ener-
gien bekannt, haufig wurden Stol3komplexe HiAtomen und metastabilen Edelgasen
untersucht [4].

Die Untersuchung assoziativer lonisation in anderen Stof3systemen, insbesondere in Atom-
Atom-Stol3en, kann dazu beitragen, den Mechanismus dieses bisher nicht vollstandig er-
klarbaren Prozesses besser zu verstehen. Deshalb stellt die Untersuchung von Stél3en zwi-
schenH-Atomen und Edelgasatomen im Grundzustand einen Schwerpunkt dieser Arbeit
dar. Die theoretischen Schwellenenergien fur assoziative lonisation liegen ugtér 10
sodald das Hauptaugenmerk auf dem Relativenergiebereichemili@gt. Bei schweren
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Targetatomen, z.BAr, Kr undXeentspricht dies etwa déf-Projektilenergie. Die Unter-
suchungen erstrecken sich also auf den energetischen Grenzbereich, der uns gerade noch
zugénglich ist.

Weiterhin wird das Sto3systed+-H,O in einem weiten Energiebereich @@bis 10@V)
untersucht. Einerseits stellen diese Messungen eine Erganzung der von Ruscheinski
durchgefuhrten Messungen mit atmosphéarischen Gasen dar. Andererseits kann auch hier,
wegen der hohen Protonenaffinitat vidpO (7.2eV), bei kleinen Stol3energien das Auf-
treten des assoziativen Prozesskanals

H+H0 — H3O" + e~

vermutet werden. In dem von Ruscheinski bereits detailiert untersuchten ystaxa

wurden erneut Messungen integraler Querschnitte von lonisationsprozessen durchgefihrt,
in diesem Fall jedoch bei kleineren Relativenergienefd®is 2%V) mit dem Ziel der
Beobachtung des assoziativen lonisationsprozesses

H+N2—>N2H++e’



Kapitel 1

lonisation In StoRen zwischen neutralen
Tellchen

Stol3prozesse zwischen Atomen und Molekilen werden oft in eine Unzahl verschiedener
Gruppen eingeteilt. Eine konsistente Klassifizierung erscheint jedoch unmaglich. Die im
folgenden vorgenommene Einteilung stellt nur eine von vielen méglichen dar.

1. StoRe ohne Anderung der Zusammensetzung der StoRRpartner kénnen als konserva-
tiv bezeichnet werden, weil die spezifischen, chemischen Stoffeigenschaften erhal-
ten bleiben. Weiterhin kann unterteilt werden in

(a) Elastische Stolie:
A+B—A+B

beide Stol3partner haben vor und nach dem Stol3 dieselbe innere Energie.

(b) Inelastische Stol3e:
A+B— A 4B

die innere Energie mindestens eines Stol3partners andert sich.

2. StoRRe, in denen sich die Zusammensetzung der StoRR3partner andert, also nicht-
konservative Sto3e. Dazu gehdren

(a) Ladungsaustausch, lonenpaarbildung:
A+B— A" +B"
At +B— A+B"
ATt 4B — AT+ BT

Die Zahl der Elektronen der Sto3partner &ndert sich, ohne daf3 freie Elektronen
erzeugt werden.
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(b) StoRRreaktion
A+B—C+D Zz.B. Na+Cl, — NaCl+Cl

Die Zusammensetzung andert sich bezuglich der Schwerteilchen, neue che-
mische Bindungen entstehen.

(c) Target- oder Projektilionisation
A+B— A" +B+n-€
Es werden freie Elektronen produziert, die Produkte setzen sich aus minde-
stens drei Teilchen zusammen.
Es sind weitere Prozesse denkbar, die sich als Kombinationen der oben angefiihrten auf-
fassen lassen. Dazu gehort die assoziative lonisation
A+B— AB" +e-

die im Mittelpunkt unserer Untersuchungen steht. In dieser Arbeit werden Stol3prozesse
untersucht, bei denen geladene Stof3produkte entstehen. Die Laborenergie der Projektile
ist, wie in Kapitel 2.2 erlautert, auf den Bereich unter &8®eschrankt.

1.1 lonisation in Atom-Atom-Stofden

Wir betrachten ein beliebiges atomares Stol3sy#terB, wobei sich sowohl das Projektil
A als auch das Targ& im elektronischen Grundzustand befinden. Die Prozesse, die zu
Ladungspaarerzeugung fihren sind

A+B— A" +B+e  Projektilionisation
A+B— A+B" +e  Targetionisation

A+B— AT +B~ lonenpaarerzeugung
A+B— A" +B" lonenpaarerzeugung
A+B— AB" +e Assoziative lonisation

In den angegebenen Reaktionsgleichungen sind mdgliche angeregte Zustande der Stol3-
produkte nicht unterschieden. Mehrfachionisation wird im untersuchten Energiebereich
nicht beobachtet.

Fur viele Stol3ionisationsprozesse existieren umfangreiche Datensammlungen gemesse-
ner lonisationsquerschnitte [5]. Die Querschnittverlaufe sind oft in einem weiten Ener-
giebereich bekannt, etwa von H0bis 10MeV. Die Schwellenenergien fir die auf-
gefuhrten Prozesse liegen in der gleichen Grof3enordnung wie die lonisierungsenergien



1.2 lonisation in Atom-Molekll-StoRen 5

der beteiligten Stol3partner, typischerweise zwischesVVihd 2@&V. Dieser Energie-
bereich ist experimentell nur schwer zuganglich und die einzigen lonisations- und An-
regungsquerschnitte in diesem Bereich sind mit der auch fir diese Arbeit verwendeten
Wasserstoff-Atomstrahl-Apparatur in Hannover gemessenen worden [1, 6, 2].

Bei der Untersuchung atomarer Stof3e mit einem angeregten Partner, also des Paares
A+ B*, kommen als Ausgangskanéle mit geladenen Produkten prinzipiell dieselben La-
dungspaare in Frage, wie oben aufgefiihrt. Es ergibt sich aber ein gravierender Vorteil
in Bezug auf die Schwellenenergie der lonisationsprozesse: Nun steht dem Stol3komplex
zusétzlich die innere Energie des angeregten AtBimaur Verfigung, wahrend sich die
Gesamtenergie in StéRen von Atomen im Grundzustand ausschliel3lich auf die kineti-
sche Relativenergie der Stol3partner beschréankt. Naiv gesprochen verringert sich die fur
einen lonisationsprozess notwendige kinetische Energie um die Anregungsenergie von
B*. Die erforderliche Stol3energie verschiebt sich dabei oft in den experimentell leicht
zu handhabenden thermischen Bereich. So ist zum Beispiel die assoziative lonisation in
thermischen StdlRen zwischen atomarem Wasserstoff und metastabilen Edelgasen ein seit
Jahren bekanntes Ph&anomen [4, 7, 8]. Die Reaktion

Ar(PP) +H — ArHT e

hat sogar exothermen Charakter, das heil3t: Die innere Energie des Stol3komplexes ist
nach dem Stol3 geringer als in der Ausgangskonfiguration. Eine Untersuchung des Ener-
giespektrums der erzeugten Elektronen gibt Aufschluss Uber die Vibrationsstruktur von
ArHT.

Der umgekehrte Prozess wird als dissoziative Rekombination bezeichnet. Thermische
St6Re sowohl von Edelgashydrid-lonen als auch anderen Molkilionen mit Elektronen
sind Gegenstand einer Reihe neuerer Experimente [9, 10, 11]:

HeH' +e~ — Hel") £ H
KrH" +e= — Kr®) 4+ H()

Die in dieser Arbeit (siehe Kapitel 4 und 5) angegebenen Querschnitte reprasentieren
jedoch die erste experimentelle Beobachtung assoziativer lonisation in Stéf3en zwischen
Wasserstoff atomen und Edelgasen im Grundzustand.

1.2 lonisation in Atom-Molekul-StofRen

Im Fall atomarer Stél3e beschrankt sich die Zahl der lonisationsprozesse auf die flinf oben
angegebenen Reaktionsgleichungen. Bei Atom-Molekll-Sté3en kommt mit wachsender
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Molekulgré3e eine Vielzahl zusatzlich méglicher lonisationkanale hinzu. Schon bei 2-
und 3-atomigen Molekulen kann durch Dissoziation in geladene Fragmente die Zahl der
verschiedenen lonisationsprozesse sehr grofl3 werden. Ruscheinski [2] beobachtete im
Stol3systent + O, acht verschiedene lonisationkanéle, im SyskemCO, sogar zwolf:

e Projektilionisation
H+CO, — H™ +e +neutraler Rest

e Targetionisation
H+CO, — COj + €~ +neutraler Rest

e lonenpaarerzeugung
H-+CO, — COj +H~

e Targetdissoziation in geladene Fragmente
H+CO, — CO" + O~ + neutraler Rest

e Targetdissoziation und Fragmentionisation
H+CO, — O +e +neutraler Rest
H+CO, — CO" + e +neutraler Rest
H+CO, — C" +e +neutraler Rest

e Targetdissoziation und Ladungstransfer
H +CO, — O™ +H~ + neutraler Rest
H+CO, — CO" +H ™ + neutraler Rest
H+CO, — C* +H™~ +neutraler Rest
H+CO, — H™ +0O +neutraler Rest

e Targetdissoziation in neutrale und geladene Fragmente
H+CO, — C" + O~ +neutraler Rest

Die Klassifizierung der einzelnen lonisationskanéle, wie sie hier vorgenommen wurde,
wird bei der Vielzahl der Prozesse unubersichtlich und verliert dadurch ihren Sinn. Hau-
fig findet man eine Einteilung in Prozesse, die ein Produkt gemeinsam haben. Im System
H + CO, kdnnte man z.B alle Prozesse zu einer Gruppe zusammenfassen, die zur Pro-
duktion vonC* odere™ fuihren. Eine solche Einteilung ist jedoch nicht eindeutig. Erst
genaue Kenntnisse der Potentialkurven, bzw. -flachen und der tats&chlichen physikali-
schen Prozesse wahrend des Stol3es erlauben eine Charakterisierung der Prozesskanéle.

Wie im Fall der Atom-Atom-St6l3e sind die in Datensammlungen angegebenen Quer-
schnitte [5, 12] in Bezug auf Stol3energien nahe der Prozessschwellen meist unvollstandig.
AulRerdem ist es in Sto3en mit Molekulen auf Grund der vielen Prozesskanéle oft nicht
moglich, den Querschnitt fir einen einzelnen lonisationsprozess zu bestimmen. Haufig
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findet man deshalb Gesamt-Querschnitte, beispielsweise fiur die Erzeugung freier Elek-
tronen oder einer bestimmten lonenspezies. Unser Nachweisverfahren (siehe Kapitel 2)
erlaubt jedoch eine eindeutige Trennung aller auftretenden Kanale, abgesehen von der
exakten Bestimmung neutraler Produkte. Dies dokumentieren die in dieser Arbeit vor-
gestellten lonisationsquerschnitte im Systdm- H,O (siehe Kapitel 5), hier konnten 6
verschiedene lonisationskanéle identifiziert werden.

Wie auch bei den Wasserstoff-Edelgas-St63en liegt ein Schwerpunkt dieser Arbeit in der
in der Untersuchung assoziativer lonisationsprozesse in Sto3edv¥domen mit Mo-
lekdlen. Von Ruscheinski [3] wurde bereits der Prozess

H+Hy — Hy +e
beobachtet.

Ebenso sind dissoziative Rekombinationsprozesse in Molekulion-Elektron-St63en beob-
achtet worden, z.B. :
HDt+e —s H®) +D®) siehe [13]
HCO* +e= — HM4+CO®  Hi+e —HY+H®  siehe [14]






Kapitel 2

Das Experiment

2.1 Die Erzeugung des atomaren Wasserstoffstrahls

Kernstlick des Experiments ist die Erzeugung eines atomaren Wasserstoffstrahls, dessen
Energie von etwa 1€V bis 20@V variiert werden kann. Aufgebaut wurde dieser Teil der
Apparatur von W.Aberle, J.Grosser und B.Brehm[1]. Experimente mit atomarem Was-
serstoff in diesem Energiebereich sind weltweit einzigartig, deshalb soll die Realisierung
des H-Strahls hier n&her erlautert werden. Die im folgenden verwendeten Abklrzungen
einzelner Komponenten verweisen auf Abb.2.1.

In einer lonenquelle (IQ), einer mit Ammoniak betriebenen Gleichspannungs-Gasentla-
dung, werden negative lonen erzeugt, neben anderenHB.in hohem Mal3é¢d . Die
Blendengeometrie der lonenquelle gewéhrleistet die lonenerzeugung in einem feldfreien
Raumgebiet, aus dem die lonen durch eine Blendenanordnung nach Pierce [15] abgezo-
gen werden. Daraus resultiert ein intensiver lonenstral8i{A) mit geringer Winkeldi-
vergenz £ 2°) und definierter Energie = 600V, AE ~ 0.1eV). Eine elektrostatische
Einzellinse (L1) fokussiert den Strahl auf den Austrittsspalt eines Wienfilters (WF). Die
Filtereigenschaften beruhen auf der Ablenkung geladener Partikel in orthogonal zuein-
ander ausgerichteten homogenen elektrischen und magnetischen FelddEng, und

B=B- 8. Fur lonen mit der Geschwindigkeit= vq - € kompensieren sich die einwir-
kenden Kréfte, wenn die Bedingung = E /B erfillt ist. Da es sich in unserem Fall um
einen monoenergetischen lonenstrahl handelt, dda.00 1/,/Mon , wirkt das Wienfil-

ter als Massenfilter. Abbildungfehler durch den endlichen Strahlquerschnitt kénnen in
unserem Fall vernachlassigt, bzw. durch die weiteren ionenoptischen Elemente kompen-
siert werden.E und B werden im Betrieb so eingestellt, daf3 idir-lonen unabgelenkt

das Filter passieren. Der so erzeubte-Strahl wird von einer zylindrischen Rohrlinse

(L2) in das Streuzentrum abgebildet und gleichzeitig auf etwa&¥Z@bgebremst. Ein in
Richtung des Strahlengangs verlaufendes homogenes elektrisches Feld (Gf) erlaubt eine

9
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weitere Reduzierung der lonenenergie auf den gewinschten Wert. Zwischen der Zylin-

derlinse und dem Bremsfeld sind zwei Plattenkondensatoren (K1) angeordnet, die durch
Anlegen kleiner Spannungen eine Feinkorrektur und Justage des Strahlengangs in hori-
zontaler und vertikaler Richtung erlauben.

Der lonenstrahl kreuzt nach Passieren des Bremsfeldes(GF) einenntQé&6erstrahl

(Ls) innerhalb des Resonators eines cw-betriebenen Nd:YAG-Lasers. Die Leistungsdich-
te des von einer Kryptonbogenlampe gepumpten Lasers betragt etect0?. Der
Querschnitt fur Photodetachment veIm -lonen (ElektronenaffinitaEg a(H) = 0.75eV)

wird fiir eine Photonenenergie vonl¥eV (1060m) mit opp ~ 3.8- 10~ 17cn? angege-

ben [16]. Es wird eine Detachmentrate von etwaZ% erreicht. Diese Rate zeigt eine
Abhangigkeit von deH ~-Energie: Mit abnehmender lonenenergie steigt die Aufent-
haltsdauer im Laserfeld an, das fiihrt zu einer groReren Detachmentwahrscheinlichkeit.
Die Detachment-Elektronen werden in einem schwachen elektrischeri3vldm) ab-
gezogen. Ein parallel dazu verlaufendes Magnetfeld (Sp) zwingt die Elektronen auf Spi-
ralbahnen und sorgt dafir, dai? alle Elektronen die Kondensatorplatte(K3) erreichen. Auf
diese Weise kann durch Messung des Elektronenstroms direkt die Intensitat des Neutral-
strahls bestimmt werden(10°Atome's). Die verbleibenden nicht neutralisiertetr -

lonen werden in einem elektrischen Feld (K4 1kVcnt!) aus dem Strahl heraus auf
eine Blende beschleunigt.

Der Neutralstrahl kreuzt den aus einer Vielkanaldise austretenden effusiven Targetgas-
strahl (TE) und trifft anschlieend auf einen Strahlmonitor (MCP) . Dieser besteht aus
einer Chevron-Anordnung von zwei Mikrokanalplatten und einem nachfolgenden Flou-
reszenzschirm (LS). Die von den auftreffendeMtomen in den MCPs ausgelosten Elek-
tronenlawinen werden durch ein elektrisches Feld alkk¥3eschleunigt und erzeugen

auf dem Leuchtschirm ein prazises Abbild des Atomstrahlquerschnitts. Eine einfache
Videokamera Ubertragt das Strahlbild auf einen Bidschirm. Wahrend der Messungen ist
so eine komfortable Kontrolle des Strahlprofils mdglich. Die Effizienz der MCPs fallt
mit der H-Strahlenergie jedoch drastisch ab, eine Strahlkontrolle ist fir Auftreffenergien
um 1CGeV gerade noch mdglich - das ist der Energiebereich in dem die in dieser Arbeit
gemessenen Querschnitte flur assoziative lonisation beobachtet werden.

Im lonenstrahl werden auf dem Weg bis zum lonen-Ablenkkondensator (K4) unkontrol-
liert neutraleH-Atome durch StoR3detachment am Restgas erzeugt. Um diese energetisch
nicht definierten Atome vom lonenstrahl abzutrennen, ist unmittelbar vor dem Neutra-
lisationsgebiet ein weiteres Kondensatorplattenpaar (K2) installiert. Das zwischen den
Platten herrschende elektrische Feld bewirkt eine Ablenkung des lonenstrahls um einen
Winkel von etwa 4. Neutrale Partikel hingegen behalten ihre Bewegungsrichtung bei
und kénnen somit wirkungsvoll aus dem weiteren Strahlverlauf ferngehalten werden.
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In der Experimentierkammer ist zusatzlich eine Niederdruck-Kaltkathoden-Gasentladungs-
lampe (GL) [17] installiert, die in den Strahlengang désStrahls positioniert werden
kann. Damit kbnnen — alternativ zur Stof3ionisation — Photoionisationsexperimen-
te durchgefuhrt werden. Aus Photoelektron-Photoion-Koinzidenzmessungen (PEPICO)
konnen z.B. die Nachweiswahrscheinlichkeiten von lonen bestimmt werden [18, 19, 20].
In dieser Arbeit wird die Lampe auf3erdem als UV-Quelle fur das in Kapitel 3.2 erlau-
terte Verfahren zur Absolutskalierung von Stol3ionisationsquerschnitten eingesetzt. Sie
liefert beim Betrieb milNe oderHe annahernd monochromatisches Licht mit einer Pho-
tonenenergie von 16eV, bzw. 212eV. Anteile anderer Photonen liegen bei geringen
Intensitaten unter 3% [21]. Eine einfache Photozelle kontrolliert die fur die Skalierungs-
messungen (Kapitel 3.2) notwendige Konstanz der Intensitat.

Die Evakuierung der Gesamtapparatur bewerkstelligen zwei Drehschieber-Vorpumpen
und drei Oldiffusionspumpen, von denen eine, mit einem Saugvermodgen voh/4700
zur Evakuierung der Streukammer verwendet wird. Zwei weitere, mit einem Saugvermo-
gen von je 1000)'s, evakuieren die Kammern 1 und 2, die als differentielle Pumpstufen
wirken. So wird trotz eines Betriebsdrucks von einigeiparin der lonenquelle (1Q) ein
Streukammerdruck von-30-®mbarerreicht.

2.2 Das Tandem-Flugzeitmassenspektrometer

Das Reaktionsvolumen, gebildet aus dem Kreuzungsbereidd &tsahls mit dem ther-
mischen Targetgasstrahl, ist in einem elekrischen FekkyZm 1) eines Tandem-Flug-
zeitmassenspektrometers lokalisiert. In Abb. 2.2 ist der Aufbau des Spektrometers darge-
stellt. DerH-Strahl durchlauft vor und hinter dem Kreuzungsbereich jeweils eine Blende.
Ein kontrollierter Strahlverlauf zentral durch die Blenden ist durch die in Kapitel 2.1
erlauterten ionenoptischen Komponenten (elektrostat. Linsen, Ablenkkondensatoren) in
Verbindung mit dem Neutralstrahlmonitor gewahrleistet. Durch Stof3ionisation generierte
Ladungstragerpaare werden im Feld auf jeweils einen von zwei gegenuberliegeden De-
tektoren beschleunigt und nachgewiesen. Die Flugzeit eines Partikels ist ein charakteristi-
sches Mal} fur seine Masse. Zwei atfkV und —4kV gelegte Kupfernetze erzeugen das
Abzugsfeld. Sie sind spiegelsymmetrisch zum Reaktionsvolumen im Abst&y@age-
ordnet. Die Detektoren liegen jeweils im AbstaBdhinter den Netzen. Wir betrachten

das Reaktionsvolumen zunéachst als punktférmige Quelle von Ladungstragern, die exakt
in der Mitte des Abzugsfeldes liegt. Die Flugstrecke der geladenen Partikel setzt sich
dann zusammen aus der Stre€geauf der sie auf eine Energie vorkdV beschleunigt
werden, und der Streckg, die sie mit konstanter Geschwindigkeit durchfliegen. Fur die

FlugzeitT ergibt sich
_ /m. S
I 3 <\/233+ _> (2.1)
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MCP-Detektor fiir positive Partikel

feldfreies
Raumgebiet

A Blende 1

Drihte zur Erhaltung
der Feld-Homogenitét

ey Netz 3
Lr i
M"'
el
gy

- feldfreies

Blende 2 Raumgebiet

Targetgasquelle

MCP-Detektor fiir negative Partikel

Abbildung 2.2: Prinzipieller Aufbau des Flugzeit-Massenspektrometer. Die kegelférmigen Fangeranoden
der Detektoren gewdahrleisten eine reflexionsfreie Auskopplung der Signale.

Tatsachlich ist das Reaktionsvolumen aber tber einen kleinen Raumbereich ausgedehnt
und damit die Flugzeiten vom Entstehungsort abhangig. Wie Brehm und Ruscheinski [2]
jedoch gezeigt haben, fuhrt eine geschickte Wahl der Stre§kend S, zu Flugzeiten,

die in erster Ordnung unabhangig vom Entstehungsort innerhalb des Feldes sind. Die
Ableitung von Gleichung 2.1

dT  /m 1 S
d$ Ve \Vv2S  (y25)°
verschwindet namlich, wenn m&h = 2- S, wahlt. dies bewirkt eine Laufzeitfokussie-

rung und damit eine Verbesserung des Auflosungsvermdgens gegenuber einem Aufbau
ohne feldfreie Flugstrecke.

Im Verlaufe dieser Arbeit wurde das Massenspektrometer vollstandig neu aufgebaut. Ins-
besondere kommt nun eine kegelférmige Anode zum Einsatz, die eine bessere Anpassung
an den Wellenwiderstand des verwendeten BNC-Kabels bewirkt. Die Detektorpulse kon-
nen so reflexionsfrei ausgekoppelt und problemlos weiterverarbeitet werden. Mit dem
neuen Aufbau und neuen MCPs ist im Vergleich zu Ruscheinski [2] auch eine deutlich
hohere Nachweiseffizienz erreicht worden (sihe Kapitel 3.1).
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2.3 Messprinzip, Nachweiselektronik

|
| |K :
I : AV
|
1 :
| |
VE : DE DE 1 VE
| |
| |
. :
Vi
DI TAC DI
VKA
GPIC
ORSZSZ
PC
O IEEE-Bus
QUAD
K Photoelektronenkondensator TAC Time-to-Amplitude-Converter
LC Laserchopper \i Spannungs-Frequenz-Wandler
DE Detektor VKA Vielkanalanalysator
VE Verstarker GPIC General-Purpose-Interface-Controller
AV  Strom-Spannungs-Wandler PC Personal Computer
DI Diskriminator QUAD Vierfachzahler

Abbildung 2.3: Blockschaltbild der Signalauswertung und -speicherung

Die wesentliche Messgrofi3e ist die Zahlrate als Funktion der Flugzeitdifferenz von ge-
ladenen Partikeln, die aus ein und demselben lonisationsprozess hervorgegangen sind.
Diese Differenz ist fir jedes Paar eindeutig bestimmt. Ein registriertes negatives lon oder
Elektron I6st eine Zeitmessung aus, die vom nachsten registrierten positiven lon gestoppt
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wird. Nun l6st das néchste detektierte negative Teilchen wieder ein Startsignal fur ei-
ne erneute Zeitmessung aus usw. . Jedes Koinzidenzereignis wird als Funktion der Zeit
T gespeichert. Nach ausreichend langer Messzeit kann die ANzeddistrierter Flug-
zeiten im IntervalldT angegeben werden. Ein Flugzeitspektrum ist die Darstellung der
VerteilungfunktionN (T )dT.

Das skizzenhaft dargelegte Prinzip der Zeitmessung bedarf einer zuverlassigen Auskopp-
lung und elektronischen Verarbeitung der MCP-Pulse. Ein Blockschaltbild ist in Abb.2.3
zu sehen. Die kegelférmige Fangeranode[22], mit einem an das verwendete BNC-Kabel
angepassten Wellenwiderstand (@), garantiert eine reflexionsfreie Auskopplung der
Detektorpulse. Die Verarbeitung der Signale der beiden Detektoren (DE) unterschei-
det sich zunachst nicht voneinander. Beide werden von jeweils einem schnellen Vor-
verstarker (VE, Ortec Mod. VT120A) 200fach verstarkt und einer Diskriminatorein-
heit (DI,Ortec Mod. 583 CF) zugefiihrt. Diese stellt fir jeden Eingangspuls, der eine
einstellbare Mindestamplitude Uberschreitet, zwei Standard-Ausgangssignale zur Verfu-
gung. Ein Rechteckpuls wird einem Ereigniszahler (QUAD) zugefuhrt, ein kurzer Logik-
puls (“Timing-Output”) liefert das Start- bzw. Stopsignal fir den “Time-to-Amplitude-
Converter’(TAC). Das Startsignal wird vom Detektorpuls fir negative lone, (das
Stopsignal vom Detektorpuls fir positive londrn) ausgeldst. Der TAC liefert einen
analogen Ausgangsspannungspuls const - T, wobei T die Zeit zwischen Start- und
Stopsignal bezeichnet. Die analogen Spannungspulse werden in einem Vielkanalanalysa-
tor (VKA) digitalisiert und in Abhéangigkeit der Pulshohe einem von 1024 Kankleer
Breite AT zugeordnet.

(k—1)-AT < T < (k)-AT

Jedem Kanal entspricht eine Speicheradresse, unter der die Anzahl der diesem Kanal zu-
geordneten Signale gespeichert ist. Der Speicher des MCA wird wahrend der Messungen
von einem Steuerprogramm ausgelesen und der Inhalt graphisch dargestellt.

Eine einstellbare Signalverzogerungseinheit, die in die Signalleitund 'd&etektors
eingebaut ist, bewirkt daR das-Signal stets vor dem damit korreliertén-Signal am
TAC eintrifft, auch wenn die Flugzeit des positiven lons kleiner ist als die des negativen.

Der Elektronenstrom aus dem Photodetachmentprozess (Kapitel 2.1) wird in einem Strom-
Spannungswandler (AV) verstarkt, ein Spannungs-Frequenzwandler (Vf) generiert eine
Rechteckspannung deren Frequenz der Eingangsspannung proportional ist. Ein Zahler
(QUAD) registriert die Rechteckpulse, deren Anzahl ist der Zahl produzierter Detachment-
Elektronen proportional. Das Steuerprogramm protolliert diese Anzahl und damit die
relativeH-Strahlintensitat wahrend der Messung.

Durch den Versatz des lonenstrahls (siehe Kapitel 2.1) wird zwar ein wesentlicher Anteil
unkontrolliert entstandener Neutralteilchen entfernt, auf der Flugstrecke zwischen Strahl-
versatz und dem lonenablenkkondensator (K4 in Abb.2.1) produzierte H-Atome werden
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jedoch nicht erfaldt. Die Lange dieser Strecke betragt zwar nur etwani@och die
ungesteuerte Neutralisationsrate ist nicht unerheblich. Um den Anteil dieg¢ome

an den gezahlten Ereignissen zu eliminieren, wird der Laser wahrend eines jeden Mes-
szyklus’ mit Hilfe eines vom Messprogramm gesteuerten Choppers alternierend betrie-
ben. Der VKA speichert jeweils fir zwei Sekunden die Messdaten bei ein- bzw. ausge-
schaltetem Laser. Die registrierten Ereignisse pro Kanal werden getrennt gespeichert.
Die Differenz der aufgenommenen Spektren beinhaltet dann nur den Anteil aus kon-
trolliert neutralisierten H-Atomen, deren Anzahl aus der Messung des Photodetachment-
Elektronenstrom bestimmt wird.

Der Messprozess zur Aufnahme eines Spektrums ist vollautomatisiert und wird zentral
von einem Computerprogramm gesteuert. Alle zur weiteren Bearbeitung der Spektren
notwendigen Daten werden erfasst. Dazu gehéren

Jeweils ein Flugzeitspektruid(k) bei ein- und ausgeschaltetem Laser, sowie ein
Differenzspektrum

Die Gesamtzahl aller detektierten negativen und positiven Ladungstrager

Die Zahl der aus Photodetachment hervorgegangenen Elektronen

Die Gesamtmesszeit

Der bisher beschriebene Aufbau erméglicht die Aufnahme von Flugzeitspektren, die die
Grundlage zur Ermittlung von lonisationsquerschnitten darstellen.

2.4 Abschatzung der erwarteten Zahlrate

Der Targetgasstrahl stromt effusiv aus einer Mikrokapillardusche und wird unmittelbar
nach dem Dusenaustritt vokh-Strahl gekreuzt. Wir gehen davon aus, dal3 der Projektil-
strahl (Teilchenstronhp) ein Raumgebiet der Lande in dem die konstante Targetgas-
dichtent herrscht, mit seinem gesamten Querschnitt durchdringt. Der Zusammenhang
zwischen dem integralen Querschmitfir einen lonisationskanalund der Zahlrate\;

ist dann gegeben durch

Ni=aj-nr-lp-L-p (2.2)

wobei p; die Nachweiswahrscheinlichkeit des zugehorigen Ladungstragerpaares bezeich-
net.
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Eine grobe Abschétzung der Targetgasdichte im Reaktionsvolumen erhalt man durch
Gleichsetzen der einstromenden und abgepumpten Gasmenge bei stationarem Kammer-
druck. Fur die Targetgasdichie ergibt sich

ng-S
T=a (2.3)
mit
nr . Targetgasdichte
Nk : Gasdichte in der Experimentierkammer mit Gaseinlass, bei einem Kammer-

druck vonpk ~ 5- 10 °mbarergibt sich ausk = p/ksT fir ng ~ 10¥m—3
v . mittlere Geschwindigkeit der Targetgaspartikel
A = 36mnt, Effektive Austrittsflache der Mikrokapillardusche,
S : Saugvermogen der Oldiffusionspumpe, Herstellerangabe: BGOflir Hy,
1700l /sfur Ny

Die mittlere Geschwindigkei eines effusiven Gasstrahls erhalt man nach Dunning [23]
aus

\7_§_ 21-kgT
4 m
mit
kg : Boltzmann-Konstante
T . TemperaturirK
m : Masse des Atoms bzw. Molekils

Aus Gleichung 2.3 ergeben sich fidp und N, folgende Targetgasdichten
nr(H2) ~55-10%3  np(N2) ~ 1.2-10°%m3

Fur andere Targetgase, insbesondere fur Edelgase, ist das Saugvermogen der Pumpe nicht
bekannt. Zusatzlich sind die zur Druckmessung verwendeten lonisationsvakuummeter
gasartabhangig. Wir missen uns deshalb mit den Targetgasdichte-Abschatzutien flr
undN; begnugen, sie erlauben zumindest eine Einschatzung der Gréf3enordnung der Gas-
dichte in anderen Targetstrahlen.

Mit den Grolien
oi ~ 10 18cm? typische GroRenordnung
nt ~ 10%m3 Abschatzung nach Gleichung 2.3
lp ~ 10Ps?!
L = 1.20cm
Pi ~ 10%

l&Rt sich die zu erwartende Grof3enordnung der Zahlrate bestimmen (Gleichung 2.2). Es
ergibt sich:N, ~ 10%s~1,
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Abbildung 2.4: Flugzeitdifferenzspektrum fur das Stol3systdn X ebei einer Projektilenergie voB, =
40eV. Der dominierende Prozess bei dieser Kollisionsenergie ist die lonenpaarbbX@tingH . Die
Zahlrate bezieht sich auf die Zeitfensterbreite des Vielkanalanalysators, sie betru@5iesr 1

2.5 Aufbereitung der Spektren

FUr ionisierende Stol3e mit dem Targetgas aufR3erhalb des eigentlichen Kreuzungsbereichs
sind sowohl die Flugzeiten als auch die Auftreffenergien und damit die Nachweiswahr-
scheinlichkeiten undefiniert. Um die Einflisse dieser Partikel auf die Spektren zu ele-
minieren, wird fur jedeH-Strahlenergie ein weiteres Spektrum mit diffusem Gaseinlass
aufgenommen, das heil3t es wird in der Experimentierkammer der gleiche Hintergrund-
gasdruck eingestellt, wie er bei einer Messung mit Gaseinlass durch die Targetgasdise
entstinde. Auch fur dieses Spektrum wird der Laser, wie in Kapitel 2.3 erlautert, al-
ternierend betrieben und ein Differenzspektrum erstellt. Insgesamt werden also fir jede
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Abbildung 2.5: Flugzeitspektren fir das SystdA+ Xebei Stol3energien von 11V bis 12.@V. Hier
ist deutlich die untere Energieschwelle fir die lonenpaarbildteg+ H~ zu sehen. Gleichzeitig wachst
der Querschnitt fir den assoziativen Prozdss Xe — XeH' 4+ e~ mit abbnehmender Energie. Der in
Abb.2.4 beiE = 40eV identifizierte ProzesX et + e~ ist erst oberhalb von 12eV energetisch moglich.

eingestellte Stol3energie vier Spektren aufgenommen:

1. Spektrum 1 : Targetstrahl AN, Laser AN
2. Spektrum 2 : Targetstrahl AN, Laser AUS
3. Spektrum 3 : Targetstrahl AUS, Laser AN, diffuser Gaseinlass

4. Spektrum 4 : Targetstrahl AUS, Laser AUS, diffuser Gaseinlass
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Die Differenzspektren (1-2) und (3-4) mussen bezuglich der wahrend der Messzeit ge-
zahltenH-Atome, normiert und wiederum subtrahiert werden. Die Flache innerhalb ei-
nes peaks ergibt die Zahl der registrierten Ladungspaare des zugehérigen Prozesskanals.
Aufgrund des Messverfahrens besteht jedoch die Méglichkeit, daR Ladungspaare nach-
gewiesen werden, die nicht aus demselben Einzelprozess hervorgegangen sind [18]. Die
Wahrscheinlichkeit fir solche Ereignisse ist fur kleine Prozessraten zufallig verteilt. Sie
stellen daher einen Signaluntergrund dar, der Gber das das gesamte Spektrum gleichmalig
verteilt ist. Aus den gezéhlten Ereignissen aul3erhalb der Koinzidenz-peaks laf3t sich ein
mittlerer Untergrund pro Kanal ermitteln, der von den Flachen unter den peaks subtrahiert
werden muss.

Typische Flugzeitspektren sind in Abb.2.4 und 2.5 zu sehen. Die einzelnen peaks kdnnen
eindeutig den zugehoérigen lonisationsprozessen zugeordnet werden. Um den relativen
lonisationsquerschnittye j flr einen Prozesskanahls Funktion der Stol3energie zu ver-
messen, werden in sinnvoll gewahlten Energieintervallen Spektren aufgenommen. Aus
der Ratengleichung 2.2 ergibt sich unmittelbar
N1 1

" lp L op

Es qgilt

e Ni/lp kann aus dem Experiment direkt bestimmt werden.

e 1/(n:-L) ist eine fur alle Prozesskanéale eines Sto3systems gemeinsame Konstante,
n; - L ist die Targetgas-Flachendichte

e 1/pi ist die inverse Nachweiswahrscheinlichkeit und fiir jeden einzelnen Prozes-
skanal konstant

Damitist es fur jeden Prozesskanal mdglich, den Querschnitt als Funktion der Stol3energie
in relativen Einheiten anzugeben. Um die Querschnitte aller auftretenden Prozesskanéle
untereinander zu vergleichen, missen die Nachweiswahrscheinlichkeiten fur alle Stol3-
produkte ermittelt werden (Kapitel 3.1). Die unzureichende Abschéatzung der Targetgas-
dichte mit Gleichung 2.3 erlaubt jedoch keine seriése Aussage Uber die absolute Grofe
der Querschnitte. In Kapitel 3.2 werden deshalb alternative Methoden zur Absolutskalie-
rung der gemessenen Querschnitte entwickelt.



Kapitel 3

Die Absolutskalierung der
Wirkungsquerschnitte

3.1 Messung der partikelabh&ngigen Nachweiswahrschein-
lichkeit

Unter der Nachweiswahrscheinlichkedf fir ein Teilchenx wollen wir im folgenden
das Verhaltnis aus der AnzaNl 4e detektierter Teilchex und der AnzahNyqta im
Reaktionsvolumen tatsachlich produzierter Teilcherrstehen, also

N
Px = NLW (3.1)
x,total

Dal} ein produziertes lon oder Elektron nicht detektiert wird kann zwei grundséatzlich ver-
schiedenen Grinde haben: Entweder es erreicht den Detektor nicht, oder der Detektor
registriert das auftreffende Teilchen nicht. Beide Ursachen schlagen in unserem Expe-
riment zu Buche. Das Abzugsfeld des Flugzeitspektrometers ist zwar so gewahlt, dal3
prinzipiell alle produzierten Ladungstrager die Detektoren erreichen, die Netze innerhalb
der Flugstrecke transmittieren jedoch nur etwa 95% aller Teilchen. Die Nachweiseffi-
zienz der verwendeten MCP-Detektoren ist partikelabhangig und erreicht fir Auftreff-
energien von 4eV hdchstens 60% [20]. An dieser Stelle brauchen wir uns jedoch nicht
mit abgeschatzten Richtwerten fur die Nachweiswahrscheinlichkeit zu begniigen. Un-
ser experimenteller Aufbau mit dem koinzidenten Nachweis geladener Stol3produktpaare
ermoglicht ein ebenso einfaches wie effizientes Verfahren zur Messunggvon

Betrachten wir ein Stof3system, in dem flr bestimmte Stof3energien nur ein Ausgangs-
kanal beobachtet wird. Das generierte StoRproduktpaar nennel"wirB~, die Zahl
produzierter TeilcheA™ undB~ ist identisch:

Na+ total = N~ total = Nrotal

21
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Die Anzahl detektierter TeilcheA™ und B~ hangt von den partikelabhangigen Nach-
weiswahrscheinlichkeitep,., bzw. p_ ab:

Na+ det = P+ - Notal Ng- det = P - Neotal (3.2)

Fir die in Koinzidenz detektierten Paare gilt:

Nko = P+ * P- - Neotal (3.3)
Aus den Gleichungen 3.3 und 3.2 ergeben sich fur die Nachweiswahrscheinlichkeiten
Nko Nko
= — = 34
=N P T Na (3.4)

Damit lassen siclp,. und p— auf einfache Weise aus messbaren Grol3en bestimmen. Vor-
aussetzung ist dabei, dal3 die Zahl detektierter Ladungstrager, die nicht in Sto3prozessen
im Streuvolumen generiert worden sind, vernachléssigbar ist. Das ist in unseren Messun-
gen gewabhrleistet.

Fur alle Stol3systeme mit Wasserstoffatomen und Edelgasen konnten auf diese Weise die
Nachweiswahrscheinlichkeiten aller auftretenden lonen, sowie der Elektronen bestimmt
werden. In Tabelle 3.1 sind die zur Messung der Nachweiswahrscheinlichkeiten verwen-
deten Systeme aufgelistet, die bei der angegebenen Energie nur einen Ausgangskanal mit
Ladungspaarerzeugung aufweisen.

StoRRpaar Stol3energie auftretender lonisationskanal
H+Ne 100eV HT +e
H+ Ar 22eV Art +H-
H -+ Ar 12eV ArH" e~
H 4+ Kr 22eV Krt4+H™
H 4+ Kr 11eV KrHT +e”
H-+Xe 22eV Xe" +e”
H-+Xe 10.5eV XeH" +e”

Tabelle 3.1: Verwendete StoR3paare zur Messung der Nachweiswahrscheinlichkeiten der in Wasserstoff-
Edelgas-Systemen beobachteten Produkte

Die gemessenen Nachweiswahrscheinlichkeiten sind in Tabelle 3.2 aufgelistet. Die Mes-
sungen wurden nach der Erneuerung der MCPs und der in Kapitel 2.2 erlauterten Mo-
difikation des Detektors vorgenommen. Die Effizienz der neuen MCPs und die Nach-

weiswahrscheinlichkeiten fallen deutlich héher aus. Wahrend mit dem Detektoraufbau
von Ruscheinski [2] lediglich 14% aller Elektronen detektiert werden konnten, sind es

nunmehr 22%.

Treten mehrere Prozesskanale gleichzeitig auf, so kann die Nachweiswahrscheinlichkeit
p—, bzw. p,; flr das negative oder positive Produkt aus dem Prozesskasahnoch
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Ladungstrager Nachweiswahrscheinlichkejt

e (22+1)%

H™ (35+1)%

HT (28+1)%

Art (35+1)%

Krt (33+1)%
Xe' (33+1)%
ArH* (30+2)%
KrH ™ (30+2)%
XeH" (30+2)%

Tabelle 3.2: Mit erneuerten MCPs gemessene Nachweiswahrscheinlichkeiten fur alle beobachteten Stol3-
produkte in Wasserstoff-Edelgas-Systemen

bestimmt werden, wenn fir alle anderen Prozesse die Nachweiswahrscheinlichkeiten der
Produkte bekannt sind. Man erhalt;

Nko
Py = N (3.5
N =iz o
mit
p—, : Nachweiswahrscheinlichkeit des negativen Sto3produkts aus dem Frozess
Nwg : Koinzident gezahlte Produktpaare aus dem Prozess
N; : insgesamt gezéahlte positive Produkte aller Prozesskanale

Die in Kapitel 5.2 prasentierten lonisationsquerschnitte fur das SystenH,O sind

noch mit dem Detektoraufbau von Ruscheinski gemessen worden. Die Nachweiswahr-
scheinlichkeiten wurden nach demselben Verfahren ermittelt und sind in Tabelle 3.3 zu-
sammengestellt. FUr das negative [@H~ gibt es jedoch keine direkte Mdglichkeit zur
Messung der Nachweiswahrscheinlichkeit, weil dieser Prozesskanal von uns nicht isoliert
beobachtet werden kann. Die angegebene Nachweiswahrscheinlichkeit ist mit Formel 3.5
bestimmt worden.

Ladungstrager Nachweiswahrscheinlichkejt
e (14+1)%)
H™ (30+2)%)
H (16+1)%)
H,O" (23+2)%)
H3O™" (22+3)%)
OH~™ (24+5)%)

Tabelle 3.3: Nachweiswahrscheinlichkeiten fir die Produkte des StoRR3sydtembl,O (vor dem Detek-
torumbau gemessen)

Die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir den koinzidenten Nachweis eines Produktpaares er-
gibt sich aus dem Produkt der Einzelwahrscheinlichkeiten. Diese variieren von 2.24%
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fur H™ + e~ bis 6.9% furH,O" +H . Mit dem neuen Aufbau werden deutlich hohere
Nachweiswahrscheinlichkeiten erreicht, gleichzeitig fallt die Abhangigkeit vom Produkt-
paar geringer aus. Sie liegt zwischen 6.16%Hiir + e und 12.25% fUrAr™ +H .

Auf die Messungen der relativ kleinen Querschnitte flr assoziative lonisation wirkt sich
dies besonders giinstig aus: Bei gleicher Messzeit erhalt man hohere Zahlraten und damit
kleinere statistische Fehler.

3.2 Skalierungsverfahren

Die relativen Querschnitte aller in einem Stof3system auftretenden lonisationsprozesse
kénnen, soweit die Nachweiswahrscheinlichkeiten aller erzeugten Ladungstrager bekannt
sind, direkt gemessen werden. Die Angabe in absoluten Einheiten ist moglich, wenn fur
eine uns zugangliche Kollisionsenergie der Querschnitt fir mindestens einen Prozesska-
nal oder aber fur die Gesamtladungsproduktion bekannt ist. Dies ist fur die Messungen in
Wasserstoff-Edelgas-Systemen ausnahmslos der Fall. In Tabelle 3.4 sind die verwendeten
Daten im einzelnen aufgefihrt.

System| EnergieEq[eV] | Produkt | o(En) [10~cn?] Quelle

H+He 50-100 HT +e 0.225-1.08 van Zyl[24]

H+Ne 60 H +e 0.78 Aberle[1],Fleischmann[25]
H+ Ar 30 Art+H~ 1.63 Aberle[1], van Zyl[26]
H+Kr 25 Krt+H~ 2.20 Aberle[1], Fleischmann[27
H+Xe 30 Xet+H~ 5.00 Aberle[1], Fleischmann[27

Tabelle 3.4: Zur Absolutskalierung benutzte Messungen anderer Arbeitsgruppen. Der relative Fehler der
verwendeten Eichpunkte [24, 25, 26, 27] wird von allen Autorenai®0 — 50% angegeben.

Fur andere Systeme, zHB+ HO, liegen solche Daten jedoch nicht vor. Deshalb soll nun
eine allgemeine Methode zur Absolutskalierung des integralen Quersahimiés lonisa-
tionsprozessasm SystermH + X vorgestellt werden. Dabei missen als Voraussetzungen
folgende GrolRen bekannt sein:

e Der Querschnitty eines lonisationsprozesdem einem weiteren Stol3systef-
Y

e Die Photoionisationsquerschniti§, vonX unday, vonY fiir eine Photonenenergie
vonhv = 21.2eV (Helium-Entladung) odenv = 16.6eV (Neon-Entladung)

Betrachten wir die Photoinisation votiundY durch monochromatisches UV-Licht der
Frequenz, so ergeben sich fur die Zahlrate der koinzident nachgewiesenen Photoelelektron-
Photoion-Paare

Naj = op - nx - ly - L -, (3.6)
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und
Ngi = ofy-ny-lu-L-n, (3.7)

mit

o%;,05, Photoionisationsquerschnitt f¥rbzw. Y

Ny, Ny Teilchendichte im Gasstrahl

np,Nb  Detektionswahrscheinlichkeiten f + e bzw.Y* +e

ly Photonenstrom

L Lange des Kreuzungsvolumens der Strahlen

Die Grol3ely, ist zwar nicht bekannt, aber in beiden Gleichungen identisch. Fur das Ver-
haltnis der Teilchendichten erhalt man dann

nv _ N&-GF -ng

— =V (3.8)

Nx  Npj-Op;-Np
Betrachten wir nun die Prozesskaniie SystemH + X undkim SystenmH +Y. Fir die
Detektion der StoRionisationsprozessedk gelten folgende Koinzidenz-Z&ahlraten:

Ni =0j-nx-In-L-n; (3.9)

und
Nk = Ok - Ny - Iy - LN (3.10)

mit
0i,0¢ Integrale StoR3ionisationsquerschnitte fur die Prozesskabais. k
ny,ny Teilchendichte im Targetstrahl
ni,Nk Detektionswahrscheinlichkeiten fir die Kanélezw. k
IH Teilchenstrom des Projektilstrahls
L Lange des Kreuzungsvolumens der Gasstrahlen

Fur das Verhéltnis der integralen Querschnitte erhalt man, wenn die Grafésl. 3.9
und 3.10 unveréndert ist:

oi _ Ni-ny-ng (3.11)
ok Ng-nx-nj

Die Targetgasdichteny undny kdnnen, auch wenn sie nicht explizit angegeben werden
kénnen, auf die gleichen Werte wie fur die Photoionisation in GI3.6 und 3.7 eingestellt
werden. Unter Verwendung von GI.3.8 ergibt sich dann der gesuchte integrale Querschnitt
fr den Prozesszu
i — o NNy 011 N (3.12)
Ni-Np| - Opy - Npy - Ni
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Handelt es sich bei den Prozesskanalandk um einfache Targetionisationen, sind die
erzeugten lon-Elektron-Paare dieselben wie im Photoionisationsprozess. Fir die Detekti-
onswahrscheinlichkeiten gilt dann:

e = Ni
NP = Nk
Der Ausdruck fur den integralen Querschuittvereinfacht sich dann zu
N; - NY, - 0%
0j =0 — S—Fl (3.13)
Nk - Npj - 0p

Diese Gleichung enthélt auf der rechten Seite nur die als bekannt vorausgesetzten Pho-
toionisationsquerschnitte und die gemessenen Koinzidenzzahlraten. Durch Ausnutzen der
bekannten Querschnitte fii kdnnen auf diese Weise die Querschnitte fur alle lonisati-
onsprozesse im Systerh+ H>O in absoluten Einheiten angegeben werden.

Fur den lonisationsprozest+ H,O — H,O™ + H™ wurden folgende Querschnitte er-
mittelt:

EnergieEy Oabsolut
50eV 4.47-10 Pcn?
80eV 1.73-10 8¢
1008V | 3.27-10 18cn?

Tabelle 3.5: Aus Vergleichsmessungen miib erhaltene Querschnitte fir den Prozesskah&@™ +H™.

Aus den Unsicherheiten in den verwendeten Photoionisationsquerschnitten [28, 29, 30, 31, 32, 33] resultiert
eine Genauigkeit der Absolutskalierung von etwa 40%.




Kapitel 4

Messungen mit
Wasserstoff-Edelgas-Systemen

4.1 Die Stol3systemél +Heund H + Ne

Die Systeméd + He undH + Neunterscheiden sich von den Stol3systemen mit schwere-
ren Edelgasen dadurch, daf3 in einem weiten Energiebereich nur ein Stol3ionisatiosprozess
beobachtet wird. Es handelt sich um die Projektilionisation, also um das Produktpaar
H* +e~. Alle beobachteten, bzw. energetisch moglichen Prozesskanéle sind in Tabel-
le 4.1 aufgelistet, dabei gelten die angegebenen Daten fur Stol3paare im elektronischen
Grundzustand. Beispielsweise sind die von uns nicht beobachteten assoziativen Prozesse
fur St63e mit angeregtem Helium oder Neon bekannte Phanomene [4, 7, 8].

StoRRsysten) Prozess | Schwelle[eV] | beobachtet bej Quelle
HT +e” 13.6 E >21eV | diese Arbeit, Roussel[34]
He™ + e 24.6 - -
H+He | Hem+H™ 23.8 E > lkeV Roussel[34]
HeH™ +e 11.8 - -
HT +e 13.6 E > 24eV | diese Arbeit, Aberle [35]
Ne" +e" 21.6 E > 500eV Aberle [35]
H+Ne | Ne"+H~ 20.8 E > 200V | Aberle [36], Roussel [34
NeH" +e~ 11.5 - -

Tabelle 4.1: Energetisch mogliche lonisationsprozesse in den Systétehle undH + Neim elektroni-
schen Grundzustand. Mehrfach geladene Stol3produkte sind hier nicht aufgefiihrt und werden in dem von
uns untersuchten Energiebereich auch nicht beobachtet.

Die Schwellenenergien fur Target- und Projektilionisation sind identisch mit der jewei-
ligen Elektronenbindungsenergie. Die theoretische Schwelle fir lonenpaarerzeugung ist

27
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gegeben durch die Differenz aus der lonisierungsendigi®n He (24.6eV), bzw. Ne
(21.6eV) und der ElektronenaffinitdEz o von H (0.75eV). Die Mindestenergie flr asso-
ziative StoRionisation erhalt man durch Subtrahieren der Protonenafttpjtéion He,
bzw.Nevon der lonisierungsenergie véh(13.6eV). In der Datensammlung von Hunter
[37] werden folgende Werte angegeben:

Epa(He) = 177.8kJ/mol=1.8eV/Atom  Epa(Ne) = 1988kJ/mol=2.1eV/Atom

Im SystemH + He ergibt sich mit unserem symmetrisch betriebenen ToF-Massenspek-
trometer (siehe 2.2) zunéchst ein Problem: Die Laufzeitdar lonen mit der Masse

lassen sich durch= G(L,F) - \/mausdricken, wobé&s (L, F) eine Funktion der L&ange

der Laufstrecke und der GréBeder elektrischen Felder ist. Bei symmetrischem Aufbau
sind die Laufzeitdifferenzen daher proportional zu den Differenzen der Wurzeln aus den
Teilchenmassen. Die Flugzeitdifferenzen der Produktpidare- e~ undHe™ +H "~ sind
identisch,Ty+ — Te- = THet — T- UNd dadurch im Spektrum nicht unterscheidbar. Eine
Veranderung der Felder fihrt aber zu einer Verschlechterung des Aufldésungsvermogens
des Spektrometers. Dennoch konnte durch Flugzeitmessungen mit variierten Potentialen
in der Flugstrecke flr positive Ladungstrager eindeutig die Projektilionisétion- e~

bei Stol3energien unter 1€\ als einziger auftretender Prozess identifiziert werden.

Abbildung 4.1 zeigt ein gemessenes Flugzeitdifferenzspektrurd faiHe bei einerH-
Strahlenergie vorEy = 45V. Im Schwerpunktsystem entspricht dies einer Energie
Esp= 36eV. Die Auswertung der Spektren ergibt den in Abbildung 4.2 graphisch dar-
gestellten integralen Querschnitt als Funktion der Enefgie Die Skalierung in ab-
soluten Einheiten wird durch eine Anpassung an die Messungen von van Zyl [26] und
Fleischmann [27] erreicht. Dabei muss ein Skalierungsfaktor berechnet werden, mit dem
jeder unserer Messwerte multipliziert wird. Dieser Faktor ist fur finf Messwerte bei Pro-
jektilenergien zwischen %Y und 10@V bestimmt worden. Eine der Messgenauigkeit
entsprechend gewichtete Mittelung liefert dann den endgultigen Skalierungsfaktor. Die
theoretische Schwelle fur die Projektilionisation liegt bei6EY, beobachtet wird die-

ser Prozess von uns jedoch erst bei StoRenergienAil2@eV. Der relative Fehler fir

die Grol3e des Querschnitts beim energetisch tiefsten Messpunkt liegtd®8io. Damit

kann die untere Grenze der fiir uns messbaren Querschnitte init 0 %lcn? angege-

ben werden. Bei einer Strahlenergie \Exp < 21.6eV konnten keine lonisationsprozesse
beobachtet werden. Die Messungen wurden bis hinunter zur theoretischen Schwelle fir
die assoziative lonisatioriEgp ~ 11.8eV, bzw. Ey ~ 15eV) fortgesetzt. Der Querschnitt
wachst mit zunehmender Energie stark an, voen2Bis 7GV um etwa zwei Grol3enord-
nungen und erreicht bei 89 eine GréRe von.8-10 18cn?.

Das SystenH + Neist einerseits von Aberle [36, 1], andererseits von Fleischmann [25]
im Energiebereich 48/ < Ey < 100@&V untersucht worden. Wie im Systekh+ He
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Abbildung 4.1: Flugzeitdifferenzspektrum fir das Systéta- Heaufgenommen bei einéf-Strahlenergie
von Ey = 45eV. Als einziger lonisationsprozess kann die Projektilionisatioh He — H™ +e~ + He
identifiziert werden.

wird bei Energien unter 1@&Y ausschlieRlich der lonisationsprozé$s + e~ beobach-

tet. Wie im Falle der Messungen niite wurden auch hier bis zur theoretischen Schwel-
lenenergie der assoziativen lonisation Spektren aufgenommen. Diese Schwelle liegt fur
Ne bei 115eV, das entspricht eindi-Strahlenergie von: 12.1eV. Fur kleinere Stol3-
energien werden jedoch wie bei dele-Messungen keine weiteren lonisationsprozesse
beobachtet. Abbildung 4.3 zeigt den gemessenen lonisationsquerschnitt. Auffallig ist die
Ahnlichkeit mit dem gemessenen Querschnitt im SysktemHe. Auch hier wachst der
Querschnitt im Energiebereich ven25eV bisx 70eV um etwa zwei Grol3enordnungen.

Zunéchst stellen die vorgelegten Querschnitte fur Stof3ionisation in den Sydtemide

undH + Neeine Vervollstandigung bisher gemessener Querschnitte dar. Die wenigen zu-
satzlichen Daten fur Energien unterhalb vore8&ind jedoch dadurch bemerkenswert,
dal3 bei noch kleineren StoRenergien kein weiterer lonisationskanal, also weder lonen-
paarbildung noch assoziative lonisation beobachtet wird. Das heil3t, die Querschnitte fur
diese Prozesse liegen deutlich unted 8 ?lcn?. Dies ist ein signifikanter Unterschied

zu den anderen Wasserstoff-Edelgas-Systemen.
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Abbildung 4.2: Querschnitt fir StoRionisation im Systdrh+ He. Es wird ausschlie3lich der Kanal
HT + e~ beobachtet. Der gemessene relative Querschnitt wurde an die von Fleischmann [27] und van Zyl

[26] gemessenen Absolutwerte angepasst. Die vertikale Linie markiert die theoretische Schwellenenergie
fur die ProjektilionisatiorH + He — HT + €™
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Abbildung 4.3: Querschnitt fiir Stof3ionisation im Systdi+ Ne Im untersuchten Energiebereich er-
scheint als einziger Prozess die Projektilionisatibi Ne— H* + e~ + Ne Der gemessene Querschnitt
wurde an die Absolutwerte von Fleischmann [27] angepasst.
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4.2 Das Stol3systernl + Ar

In dieser Arbeit wurde das Syster+ Ar mit H-Projektilenergien von 15eV bis 3GV
untersucht. Damit wurden erstmalig lonisationsquerschnitte unterhalb \&nh QO3-
energie gemessen. In diesem Bereich werden die Produktiddates™, Art +H™~ und
ArH* + e beobachtet. Die Targetionisatith+ Ar — Ar™ +e taucht erst bei StoR-
energien ab 15V auf.

Tabelle 4.2 zeigt die mdglichen Prozesskanale und den Energiebereich, in dem sie be-
obachtet werden. Die Protonenaffinitdt von Argon bet&gi Ar) = 3.8eV [37]. Die
angegebenen Schwellenenergien sind wie in 4.1 ermittelt worden und hier mit lediglich
einer Nachkommastelle angegeben.

Produktpaar SchwelleeV] beobachtet bei Quelle
HT+e 13.6 Esp> 20eV Aberle [1]
Art +e” 15.8 Esp> 1502V van Zyl [26], Aberle [1]
Art +H- 15.0 Esp> 1%V Aberle, diese Arbeit
ArHT +e- 9.8 11.2eV < Egp< 13.2eV diese Arbeit

Tabelle 4.2: Mdgliche Prozesskanéle mit einfach geladenen Sto3produkten im ShisteAr. Alle Ener-
gien sind auf das Schwerpunktsystem bezogen.

Abbildung 4.4 zeigt gemessene Flugzeitdifferenzspektren fil eikeojektilenergiercy =
30eV undEy = 12.2eV. Wéahrend bei 36V der KanaH ™ + e~ und der deutlich dominie-
rende KanaAr™ +H ~ identifiziert werden kénnen, erscheint bei2&V nur ein peak bei
einer Flugzeitdifferenz von etwa 483und einer Halbwertsbreite vos 15ns Die be-
rechneten Flugzeitdifferenzen fir die Teilchenpa&re + e~ (430.1ns) undArH™ + e~
(4355n9) liegen sehr eng beieinander. Aufgrund des relativ geringen Auflosungsver-
mogens des Spektrometers/(Am = 20) lasst die Lage des peaks keine zweifelsfreie
Zuordnung zu. Da die StolRenergley(= 122eV entspricht einer Schwerpunktenergie
EsP = 11.9eV) jedoch deutlich unterhalb der Schwellenenergie des Kahgaist e~
(15.76eV) liegt, kann dieser Prozess ausgeschlossen werden. Der beobachtete Prozess
kann also eindeutig als assoziative lonisatibr- Ar — ArH™ + e identifiziert wer-

den.

Die ermittelten Querschnitte in Abhangigkeit von der Stol3energie sind in Abbildung 4.5
dargestellt. Die Projektilionisatiod ™ + e~ setzt wie beHe undNe bei etwa 28V ein

und steigt fir héhere Energien stark an. Dieses Verhalten wird auch in Sto3e#-von
Atomen mit Molekiilen beobachtet, sogar die absoluten Querschnitte flr diesen Prozess
sind nur schwach abhangig vom Stol3partner. Der Querschnitt fir die lonenpaarerzeu-
gungArt +H "~ zeigt in einem weiten Energiebereich - von der Schwelle bis zu einigen
keV - ausgepragte Oszillationen. Im hier dargestellten Energiebereich ist ein deutliches
Maximum beix 21.5eV und ein Minimum beir 24.4eV zu sehen. Eine detaillierte In-
terpretation dieser Interferenzerscheinung findet man bei Aberle und Grosser [38].
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Abbildung 4.4: Flugzeitdifferenzspektren fir das Stol3systdr Ar bei H-Projektilenergien von 12eV
und 3@&V.

Im dem schmalen Stol3energieintervall zwischer2dX und 132eV (bezogen auf den
Schwerpunkt) beobachtet man den assoziativen Prdzes#&r — ArH* +e™, des-

sen Querschnitt betz 11.9eV ein ausgepragtes Maximum besitzt und eine Gré3e von

~ 3.5-10"%n? erreicht. Auffallig ist weiterhin die Tatsache, daR in dem zu héheren
Energien anschliel3enden Bereich zwischer2 18d 1®V Uberhaupt keine lonisations-
prozesse beobachtet werden. Das bedeutet, dal3 der Abfall des Querschnitts flr assoziative
lonisation nicht durch die Konkurrenz eines anderen lonisationsprozesses erklart werden
kann. Als Grund muss vielmehr angenommen werden, dal3 zwisch2mui® 12V al-

le Sto3prozesse zu neutralen StoR3produkten, vermutlich angeragtend H-Atomen,
fuhren. Die Existenz des assoziativen lonisationskanalswurde mit den vorliegenden Mes-
sungen erstmalig experimentell belegt.
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Abbildung 4.5: lonisationsquerschnitte fiir das Systein- Ar bei StoRenergien unterhalb vone30 Die
Skalierung in absoluten Einheiten wurde durch Anpassung an die von Aberle [1] angegebenen Querschnitte
fur die lonenpaarerzeugung realisiert. Die unterbrochenen senkrechten Linien markieren die Schwellen-
energien der beobachteten Prozesskanéle.
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4.3 Das Stol3systerdl + Kr

Wie im SystenH + Ar wurden auch miKr erstmals Querschnitte fur ionisierende Stol3e
unterhalb von 28V Stol3energie gemessen. Der untersuchte Messbereich erstreckt sich
von 1Q3eV bis 296eV, bezogen auf das Schwerpunktsystem. Die beobachteten Produkt-
paare sinAH™ +e~, Kr* +H~ undKrH ™ + e, in volliger Analogie zumAr-System.

In Tabelle 4.3 sind alle moglichen Prozesskanéle mit ihren Schwellenenergien und dem
Energiebbereich, in dem sie beobachtet werden, aufgefihrt. Die Berechnung der Schwel-
lenenergien geschieht auf dieselbe Weise wie in den vorherigen Abschnittide,fiire

und Ar bereits beschrieben. Die ProtonenaffinEag von Kr wird von Hunter [37] mit
424.6kJ/mol, alsoEpa(Kr) = 4.4eV/Atomangegeben.

Produktpaar Schwelle[eV] beobachtet bei Quelle
H +e” 13.6 Esp> 20eV Aberle [1]
Krt+e” 14.0 Esp> 70eV Fleischmann [27], Aberle [1]
Krt+H™ 13.2 Esp> 14.8eV Aberle [38], diese Arbeit
KrH™ +e- 9.2 10.3 < Egp< 13.2eV diese Arbeit

Tabelle 4.3:Beobachtete einfach geladene Produktpaare im Stol3systeir.

Die Abbildungen 4.6 bis 4.8 zeigen gemessene FlugzeitspektréhB&iahlenergien von
30eV, 1%V und 114eV. Bei 3®V sind zwei peaks zu erkennen: Der erste peak, bei einer
Flugzeitdifferenz von 6@sist mit dem Produktpaar ™ + e~ korreliert, der zweite bei
56nskann eindeutig dem lonenpalér* +H~ zugeordnet werden. Dieser Prozesskanal
ist bei 1%V der einzige auftretende. Im Vergleich zu den peaks in den anderen bisher
vorgestellten Spektren besitzt er eine sehr viel breitere Struktur. Der Grund dafir ist die
Existenz mehrerer stabil&r-lIsotope, die wegen des zu geringen Auflésungsvermogens
des Spektrometers nicht zu separaten peaks fuhren. Die relativen Haufigkeiten der
Isotope sind in Tabelle 4.4 aufgelistet.

Massenzah| Haufigkeit| FlugzeitT (Kr*) [ng
78 0.35% 602.9
80 2.25% 610.6
82 11.6% 618.2
83 11.5% 622.0
84 57.0% 625.7
86 17.3% 633.1

Tabelle 4.4: Haufigkeit stabiler Krypton-Isotope und die berechneten Flugzeiten im Massenspektrometer.
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FirH ™~ berechnet man eine FlugzditH ) = 69.7ns Fur die lonenpaarproduktion er-

gibt sich fiir die Flugzeitdifferen&T = T (Kr+) — T (H ). Fur das haufigste IsotGhKr*+

erhalt mamT = 558s, in Ubereinstimmung mit der im Spektrum abgelesenen Flugzeit-
differenz. BeiH-Energien zwischen 13eV und 1%V werden, ahnlich wie imr-System
keinerlei lonisationsprozesse beobachtet. Unterhalb dieser Liicke taucht dann die assozi-

tive lonisation in den Spektren auf. Der zugehdrige peaksh6Bnsist in Abbildung
4.8 zu sehen.
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Abbildung 4.6: Flugzeitdifferenzspektrum fid + Kr bei einer Energi&y = 30eV. Es ist der peak fur
das Produktpaat ™ + e~ und derjenige fir das Pakr™ +H~ zu erkennen, dessen breite Struktur durch
die nicht aufzuldsenden Flugzeiten der verschiedédrenisotope verursacht wird.

Die gemessenen Querschnitte fur Stol3energien unterhalb edsitd in Abbildung 4.9
dargestellt. Die Skalierung wurde, wie bei den QuerschnittemdférAr durch Anpas-

sung an die von Aberle [1], bzw. Fleischmann [27] angegebenen Absolutwerte erreicht.
Wie in den bisher vorgestellten ErgebnissenHii@& NeundAr, setzt auch in diesem Fall

die ProjektilionisatiorH ™ + e~ bei Energien knapp tber 20 ein. Der lonenpaarkanal

Kr™ +H~ zeigt ahnliche Oszillationsstrukturen wig* + H—, auch bei hoheren StoR-
energien [38]. Der assoziative lonisationskanal wird bei Stol3energien - bezogen auf das
Schwerpunktsystem - unter B2V beobachtet. Der energetisch tiefste Messpunkt liegt
bei 103eV, die theoretische Schwelle bei3@V. Eine H-Strahlkontrolle bei Energien
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Abbildung 4.7: Flugzeitspektrum fuH + Kr bei einer Energi€y = 15eV. Es wird ausschlief3lich das
ProduktpaaKr® + H~ beobachtet.
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Abbildung 4.8: Flugzeitdifferenzspektrum fid + Kr mit E4 = 11.2eV. Nur assoziative lonisation mit
dem ProduktpaakrH* + e~ wird beobachtet. Die StoRenergie liegt unterhalb der Schwellenenergie aller
anderen lonisationskanale.

um 1V ist gerade noch moglich (siehe Kapitel 2.1), die vorgestellten Messungen liegen
also im Grenzbereich unserer experimentellen Moglichkeiten. Das Abklingen der asso-
ziativen lonisation bei wachsender Sto3energie lasst sich — widrbet nicht durch

einen konkurrierenden lonisationsprozess erkléaren, diese setzen erst bei hbheren Ener-

gien ein. Auch hier ist anzunehmen, dal3 Stol3prozesse zwischisEVliihd 1%V zu
angeregteKr- undH-Atomen fuhren.
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Abbildung 4.9: Querschnitte fir lonisationsprozesse im Systém Kr. Die vertikale Linien markieren

die Schwellenenergien der einzelnen Prozesse. Die Skalierung in absoluten Einheiten basiert auf Messun-
gen von Querschnitten fur Gesamtladungsproduktion [27]. Die Unsicherheiten der Messwerte werden in
Kapitel 6.1 diskutiert.
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4.4 Das Stol3systerdl + Xe

lonisierende St63e im SystadH- X ewurden fur Relativenergien von &V bis 298eV
untersucht. Auch hier handelt es sich um die erstmalige Untersuchung dieses Stol3kom-
plexes bei Energien unter 8. Die beobachteten Kandle sind die lonenpaarproduktion
Xe" +H™ und die assoziative lonisatioteH" + e~. Der bei allen anderen Wasserstoff-
Edelgas-Systemen beobachtete Kaiah-e tritt bei H + X eim hier untersuchten Ener-
gieintervall nicht auf. Die méglichen lonisationskanale sind in Tabelle 4.5 aufgefihrt. Die
Schwellenenergien sind analog zu denen in den anderen Stol3systemen berechnet worden.
Die Protonenaffinitat wurde wiederum aus der Datensammlung von Hunter [37] entnom-
men, der fir Xenon einen WelEpa(X ) = 499.6kJ/mol=5.2eV/Atomangibt.

Produktpaar SchwelleeV] beobachtet bei | Quellen
HT +e 13.6 E > 500V mehrere, zusammengefasst von
Y.Takai et al [5]
Xe" +e” 12.1 E > 70eV van Zyl [27], Aberle [1]
Xe"+H™ 11.4 E > 11.5eV Aberle (furE > 20eV, diese Ar-
beit (fir 115eV < E < 30eV)
XeH" +e- 8.4 10.2 < E < 11.9eV | diese Arbeit

Tabelle 4.5: Beobachtete lonisationskanéle im Sto3systesmXe Mehrfach geladene StoRRprodukte sind
nicht bertcksichtigt und werden im Energiebereich unserer Untersuchungen auch nicht beobachtet.

Beispiele fur gemessene Flugzeitdifferenzspektren zeigt Abbildung 4.10. kN %ib-
Renergie existiert ein peak bei einer Flugzeitdifferenz aor20ns, der die lonenpaarer-
zeugungX et +H™~ zugeordnet wird. Bei 1@eV erscheint beikx 80nsder peak aus der
KombinationXeH" +e~, dem Produktpaar der assoziativen lonisation. Die peak-Breite
wird - wie beiKr - durch die vielen stabileX e-lsotope erzeugt, die in Tabelle 4.6 mit
ihrer relativen Haufigkeit zusammengestellt sind. Abbildung 4.11 zeigt die gemessenen

Massenzah| Haufigkeit| FlugzeitT (Kr™) [ng
124 0.10% 760.2
126 0.09% 766.3
128 1.91% 772.4
129 26.4% 775.4
130 4.1% 778.4
131 21.2% 781.4
132 26.6% 784.4
134 10.4% 790.3
136 8.9% 796.2

Tabelle 4.6: Haufigkeit stabiler Xenon-Isotope und die berechneten Flugzeiten im Massenspektrometer.
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Querschnitte fur ionisierende Stél3e unterhalb voeV3in SystemH + Xe Anders als

bei Ar undKr beobachtet man in diesem Fall fur jede Stol3energie mindestens einen loni-
sationsprozess. Bei Energien um3gl treten beide beobachteten Prozesse parallel auf,
wenn auch mit sehr kleinen Querschnitten unter??6n?. Die Abbildung 2.5 als Bei-

spiele gezeigten Spektren dokumentieren diesen Messbereich. Die assoziative lonisation
ist auch fir dieses Stol3paar erstmals experimentell beobachtet worden. Der vollstandi-
ge Verlauf des Querschnitts konnte aber auch mit unserem experimentellen Aufbau nicht
gemessen werden. Die Ergebnisse deuten jedoch darauf hin, daf? das Maximum des Quer-
schnitts etwa mit der unteren Grenze des uns zuganglichen Stof3energiespektrums zusam-
menfallt, also ber: 10.3eV liegt. Auch bei diesem Stof3paar ist der Energiebereich der
assoziativen lonisation vom Bereich der anderen lonisazionsprozesse, inshesondere der
lonenpaarbildungKet + H ™ getrennt, hier allerdings nur durch ein Minimum im Sum-
menquerschnitt. Auch hier ist die Dissoziation in neutrale, angebégtend H-Atome

der vermutlivh konkurrierende Prozess.
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Abbildung 4.10: Flugzeitdifferenzspektren im Sto3systéint+ X e bei Projektilenergiefity = 17eV und
En = 10.4eV.
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Abbildung 4.11: lonisationsquerschnitte flt + Xe Die Absolutskalierung geht auf Messungen der Ge-
samtladungsproduktion von Fleischmann [27] zurlick. Eine Fehlerdiskussion der Messwerte erfolgt in Ka-
pitel 6.1.






Kapitel 5

StoRRe vonH-Atomen mit Molekulen

5.1 Das Stol3systeril + N,

lonisierende StoRRe im Systelh+ N, sind von Ruscheinski [2] im Energiebereich zwi-
schenr 15eV und 17@V untersucht worden. Die hier vorgestellten Messungen wurden
mit Energien zwischen BHY und 2%V durchgefuhrt. In Tabelle 5.1 sind alle beobach-
teten lonisationsprozesse zusammengefasst. Alle von Ruscheinski identifizierten Prozes-

Produktpaar theoret. Schwelle beobachtet bei
Ht +e 13.6eV E > 15.4eV
N*+e" 24.3eV E > 44eV
Ny +e” 15.6eV E > 3%V

NoHt + e~ 8.5eV 12ev< E < 14eV
NT+H- 23.5eV E > 30eV
Ny +H"™ 14.8eV E > 15.4eV

Tabelle 5.1:Beobachtete Stol3ionisationsprozesse mit einfach geladenen Produkten.

skanale werden bei Energien unterhalb voe\ Bicht beobachtet, zwischen &2 und
14eV taucht jedoch als zusatzlicher Prozess die assoziative lonisation auf:

H+N2—>N2H++e’

Abbildung 5.1 zeigt gemessene Flugzeitdifferenzspektren fur zwei Stol3energien. Das
Spektrum fUrE = 19.3eV zeigt zwei deutliche peaks, die den Produktpaadtent- e~

(AT ~ 67ng) und Nj +H™ (AT =~ 292ng) zugeordnet werden kdnnen. Bei einer Sto-
RenergieE = 13.6eV wird ausschlief3lich die assoziative lonisation, also das Produkt-
paarN,H™ + e~ (AT ~ 37ns) beobachtet. Die Protonenaffinitat von Stickstoff betragt

43
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Epa(N2) = 4938kJ/mol=5.1eV/Molekil. Die theoretische Schwelle fir assoziative lo-
nisation liegt demzufolge beiBeV.

2.0
H'+e
|
159 y - E=19.3eV
' ! — E=13.6eV
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Abbildung 5.1: Flugzeitdifferenzspektren fii + N bei Stol3energieBsP = 19.3eV undEsP = 13.6eV.
Wahrend im ersten Fall die Produktpa&té + e~ und Ny + H~ auftauchen, beobachtet man bei der
kleineren Energie ausschlieRlich das Produktpaat™ +e~.

Die gemessenen Querschnitte flr Energien unte¥2nd in Abbildung 5.2 dargestellt.

Die Skalierung erfolgte durch Anpassung an die Messungen von Ruscheinski, dessen
Absolutwerte wiederum auf den von van Zyl [39] gemessenen Querschnitt fir Gesamtla-
dungsproduktion zuriickgehen.
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Abbildung 5.2: Querschnitte fiir lonisationsprozesse im Stol3systenN,. Die Absolutskalierung wurde
durch Anpassung an die von Ruscheinski [2] angegebenen Absolutwerte fir Stol3energiesMio2 28/
erreicht. Eine Diskussion méglicher Fehlerquellen erfolgt in Kapitel 6
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5.2 Das Stol3systeril + H,O

Die Untersuchung des StoR3komplex¢s- H,O erganzt die von Ruscheinski [2] durch-
gefuihrten Messungen von lonisationsquerschnitten in Sté3en von atomarem Wasserstoff
mit Molekullen atmospharischer Gase.

Die Messungen im Systefd + H,O wurden im Energieintervall von BY bis 10&V
durchgefuhrt. Es konnten 6 verschiedenen lonisationskanale identifiziert werden, die in
Tabelle 5.2 aufgelistet sind. Dabei ist es von vorn herein nicht selbstverstandlich, daf3
genau diese Kanéle beobachtet werden und andere nicht. Ein weiterer energetisch mogli-

Produktpaarn Theoret. Schwelle  beobachtet bei
H*+OH" 16.9eV E>17.1eV

Ht +e 13.6eV E > 227eV

HT +H™ 18.0ev E > 284eV
H,O" + e~ 12.6eV E > 14.2eV
HOt +H~ 11.9eV E > 131eV
H3O" + e~ 6.4eV 9.9eV < E < 13.1eV

Tabelle 5.2:Beobachtete Ladungstragerpaare im Sto3sybteirH,O bei Stol3energien bis 100eV. Mehr-
fach geladene Produkte werden in diesem Energiebereich nicht erzeut.

cher, aber in dem von uns untersuchten Energiespektrum nicht messbarer lonisationspro-
zess ist beispielsweise

H+HO— Hy +OH™  Emin=14.2eV

Wegen der geringen Schwellenenergie des Prozesses und der Stabilitat der Produkte ist
es sogar Uberraschend, dal3 er nicht beobachtet wird. Die berechnete Flugzeitdifferenz
betragtAT = —139.8ns, eine Uberlappung mit anderen peaks im Spektrum kann also
ebenfalls ausgeschlossen werden. Der Querschnitt eines von uns nicht beobachtbaren
Prozesses ist mit Sicherheit kleiner als #fn?.

Die Protonenaffinitat vom,O betragtEpa(H20) = 7.2eV [37] und liegt damit deutlich

iber den Werten fiir die Edelgadg&sa(Ar) = 3.8eV, Epa(Kr) = 4.4eV, Epa(X €) = 5.2eV.

Damit ist die Schwellenenergie fur die assoziative lonisation entsprechend niedrig und
liegt mit 6.4eV unterhalb des uns zuganglichen Messbereichs. Abbildung 5.3 zeigt ein
gemessenes Flugzeitdifferenzspektrum bei dit&trahlenergie von 3. Bei Energien

von 3@V bis 10@V treten alle beobachteten Prozesskanale, mit Ausnahme der assozia-
tiven lonisation, gleichzeitig auf.

Abbildung 5.4 zeigt Ausschnitte von Spektren bei Energien zwischele¥lind 152eV
und dokumentiert den Bereich der Schwellenenergien fur die Targetionisgi@n+ e~
und der lonenpaarbildung,O" + H~. Gleichzeitig taucht mit dem Abklingen dieser
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Abbildung 5.3: Flugzeitdifferenzspektrum fur das Stof3systdm H>O bei Ey = 30eV. Der fir kleinere
Energien nicht mehr zu beobachtende ProtessH,O — HT + H~ kann hier gerade noch identifiziert
werden. Bei StolRenergien vone&0bis 10G&V werden stets dieselben Prozesskanéle beobachtet, die rela-
tiven Intensitaten variieren jedoch.

beiden Prozesse ein weiterer peak in den Spektren auf, der eindeutig der assoziativen
lonisation also dem ProduktpaldsO™ + e~ zugeordnet werden kann.

Die gemessenen Querschnitte fur lonisationsprozesse im SysterrH,0 sind in den
Abbildungen 5.5 und 5.6 dargestellt. Abbildung 5.5 zeigt die Querschnitte fir lonenpaa-
rerzeugung, Abbildung 5.6 diejenigen, bei denen freie Elektronen erzeugt werden. Die
Skalierung der Querschnitte in absoluten Einheiten erfolgte in diesem Fall mit Hilfe der
in 3.2 ausfuhrlich erlauterten Methode Uber bekannte Photoionisationsquerschnitte von
HoO undNs.

Im Querschnitt fir den Prozess+ H,O — H,OT + H ™ lasst sich eine “leichte” oszil-
latorische Struktur erkennen, die aber wesentlich schwacher ausgepréagt ist, als dies flr
die lonenpaarkanéle in den Systemtén+ Ar, H + Kr und H + Xe der Fall ist. Das
assoziative lonisationsproduktpadsO* + e~ wird bei StoBenergien zwischen98V

und 131eV beobachtet. Der Querschnitt erreicht beil2eV einen Maximalwert von

~ 3-10~2%cn?. Damit liegt er —wie der entsprechende Querschnitt im SysdtemN,
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Abbildung 5.4: Flugzeitdifferenzspektren fir Stol3energien vond&V bis 152eV. Bei 152eV und

14.2eV konnen im Spektrum zwei peaks beobachtet werden, die den Produktpdgden+ H~ und

H,O" + e~ zugeordnet werden konnen. Bei.18V ist die Targetionisation nicht mehr beobachtbar, je-
doch taucht nun ein weiterer peak bei einer um etwa 8ns gréfReren Flugzeidifferenz auf. Das zugehorige
Ladungspaar istlsO" +e~. Bei einer StoRenergie von HeV ist dies der einzige auftretende Prozesska-

nal.

— etwa eine GrolRenordnung unter den Querschnitten fiir assoziative lonisation in den
Wasserstoff-Edelgas-Systemen.

Die meisten auch in anderen Stol3systemen auftretenden lonisationsprozesse werden erst
bei Energien beobachtet, die deutlich tber der theoretischen Schwellenenergie liegen. Das
ProduktpaaH™ + OH™ stellt hier eine gewisse Ausnahme dar, es wird schon bei StoR-
energien von 174eV beobachtet, die theoretische Schwelle liegt miO&8 nur knapp
darunter.
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Abbildung 5.5: Querschnitte fir Prozesse mit lonenpaaren als StoRprodukte im Skistei,O. Die
vertikalen Linien markieren die theoretischen Schwellenenergien der einzelnen Prozesse. Die Absolutska-
lierung wurde mit der in Kapitel 3.2 erlauterten Methode erreicht.
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Abbildung 5.6: Querschnitte fir lonisationsprozesse im SyskemH>O0 mit Erzeugung freier Elektronen.
Eine Fehlerdiskussion erfolgt in Kapitel 6
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Abbildung 5.7: Gesamtladungsproduktion im Stol3systdm H2O.

In Abb. 5.7 ist der Gesamtquerschnitt aller zur Ladungspaarproduktion beitragenden
Kanale in Abhangigkeit von der StofRenergie aufgetragen. In der doppelt-logarithmischen
Skalierung liegen die Messwerte nahrungsweise auf einer Geraden. Es kann ein einfacher
funktionaler Zusammenhang angegeben werden:

Ogesamt= 9.4 10 %0. (E— 13.6eV)3'°7
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Abbildung 5.8: Anteil der einzelnen Prozesskanale an der Gesamtladungsproduktion im $¥/gtétpO

Die Formulierung dieses mathematischen Zusammenhangs drangt sich aufgrund der Messwer-
te geradezu auf, eine physikalisch haltbare Grundlage dafir ist uns aber nicht bekannt.

Der Anteil der einzelnen lonisationsprozesse an der Gesamtladungsproduktion ist Ab-
bildung 5.8 dargestellt. Eine gegenseitige Beeinflussung der Querschnittverlaufe kann
hieraus allerdings nicht abgeleitet werden, da in dem untersuchten Energiebereich neben
den lonisationen auch Prozesse mit neutralen Stol3produkten (Anregung und Dissoziati-
on) stattfinden. Erst aus dem Gesamtbild aller Prozesse lassen sich Abhangigkeiten und

Konkurrenzen einzelner Prozesse ablesen.



Kapitel 6

Fehlerquellen

6.1 Unsicherheiten der gemessenen Querschnitte

Die auftretenden Unsicherheiten in den gemessenen lonisationsquerschnitten (Abbildun-
gen koénnen in drei Gruppen eingeteilt werden, da sie sich unterschiedlich auf die Ergeb-
nisse auswirken.

6.1.1 Zahlstatistik

Der aus der Statistik der gezahlten Ereignisse resultierende Fehler ist in den dargestell-
ten gemessenen Stol3ionisationsquerschnitten als Fehlerbalken notiert. Sie beziehen sich
ausschlieB3lich auf die Unsicherheit der Messwerte innerhalb des Querschnitts eines Pro-
zesskanals, also letztlich auf den Kurvenverlauf. Ist die Zainkgistrierter Ereignisse
ausreichend hoch, so lasst sich die absolute Unsicherheit it angeben. Wie in Ka-

pitel 2.5 ausfuhrlich erlautert, erfordert die Bestimmung der relativen Querschnitte fur
eine StoRenergie die Aufnahme von vier Flugzeitspektren, um alle Untergrundsignale zu
eliminieren. Die Zahlstatistik jedes einzelnen Spektrums geht in die Fehlerrechnung ein.
Um den statistischen Fehler klein zu halten, sind zur Messung kleiner Prozessquerschnitte
lange Messzeiten notwendig. Andererseits ist es sinnvoll, mdglichst viele Messungen bei
verschiedenen Stol3energien aber sonst identischen Betriebsbedingungen durchzufuhren,
um eine einfache und fehlerfreie Vergleichbarkeit der Messergebnisse zu gewahrleisten.
Typische Messzeiten fur die Aufnahme eines Spektrums im Syldtenit,O mit 100eV
StolRenergie liegen bei 1 bis 3 Minuten. Die gemessenen Querschnitte erreichen etwa
10 Ycn?. Bei kleineren StoRenergien werden Querschnitte in der GréRenordnung von
10-2%n? ermittelt. Es wéren hier also erheblich langere Messzeiten erforderlich, um die
gleiche statistische Genauigkeit zu erzielen.

53
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Wegen der endlichen Energiebreite ¢s-Strahls von ca. @eV ist auch die relative La-

ge der einzelnen Messpunkte in der Kurve eines partiellen Querschnitts mit einem Fehler
dieser Grof3e behaftet. Beim Vergleich der Kurven zweier partieller Querschnitte kommt
keine weitere Unsicherheit in der Energie hinzu, da die Messdaten verschiedener Kanéle
bei der verwendeten Messmethode gleichzeitig aufgenommen werden. Dagegen ist die
absolute Lage der gemeinsamen Energieskala mit einem weiteren Fehler zu berlcksich-
tigen. Zwar kénnen die an den ionenoptischen Komponenten anliegenden Spannungen
mit eine Genauigkeit vor: 0.1V gemessen werden, doch das Vorhandensein von Kon-
taktpotentialen, die bis zuvlbetragen kdnnen, ist nicht auszuschlieRen. Entscheidend
ist letzlich nur die Potentialdiffeerenz zwischen dem EntstehungsoH ddonen inder

Quelle und dem Neutralisierungsgebiet. Da in den gemessenen Querschnitten Strukturen
mit Breiten unter &V weder gemessen, noch vermutet wurden, ist auf genauere Verfahren
zur Eichung der Energieskala verzichtet worden.

6.1.2 Nachweiswahrscheinlichkeit

Die Fehler in den ermittelten partikelabh&ngigen Nachweiswahrscheinlichkeiten sind in
den dargestellten Querschnitten nicht berticksichtigt. Sie bewirken lediglich eine leich-
te Unsicherheit in Bezug auf die relative Lage der Querschnittverlaufe unterschiedlicher
Prozesskanéle. Fur die gemessenen Nachweiswahrscheinlichkeiten liegt der relative Feh-
ler zwischen 3% und 5%, die ermittelten Werte sind fir alle Stof3produkte in Kapitel 3.1
zusammengefasst.

6.1.3 Die Absolutskalierung

Eine weitere erhebliche Unsicherheit ist mit der Absolutskalierung der Querschnitte ver-
bunden. Diese Unsicherheit wirkt sich aber auf alle Messwerte in den dargestellten Quer-
schnitten eines Stol3systems in gleicher Weise aus und ist deshalb auch nicht explizit in
den Diagrammen vermerkt. Die Anpassung unserer Messdaten an die ebenfalls mit Unsi-
cherheiten behafteten Absolutwerte lasst lediglich eine Abschatzung der Genauigkeit der
Absolutskalierung zu, die generell mi60% angegeben werden kann (siehe Kapitel 3.2).

6.2 Feldionisation

Der Nachweis geladener Stol3produkte geschieht, wie in Kapitel 2.2 beschrieben in einem
Flugzeit-Massenspektrometer. Das Stol3volumen ist in einem elektrischen Feld lokali-
siert, das geladene Partikel getrennt nach dem Vorzeichen der Ladung auf die Detektoren
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beschleunigt. Dabei stellt sich die Frage, ob das als Komponente des Spektrometers not-
wendige Feld den lonisationsprozess beeinflusst. Wir beschreiben die Situation durch ein
einzelnes Elektron im Coulombpotential eines Atom- oder Molekilionenrumpfes und ei-
nem zusétzlichen im-Richtung wirkenden homogenen elektrischen Felg F - &. In
Abb.6.1 ist das Problem skizziert.

V(2)

---------- Coulomb-Potential
— — Potential in z-Richtung
resultierendes Potential

Abbildung 6.1: Einfluss des elektrischen Feldes im Massenspektrometer auf lonisationsprozesse. Ein
einzelnes hochangeregtes Elektron ist neben dem Coulomfeld des lonenrumpfes zusétzlich dem homogenen
Feld inz-Richtung ausgesetzt. Das resultierende Potential besitzt deshalb @ufdese einen Sattelpunkt

Vsp < 0, die lonisierungsenergie wird abgesenkt.

Entlang derz-Achse, d.h. fur = (0,0, z) ergibt sich fur das resultierende Potential:

1
V(0,0,z) = R HJFF c-z
Es besitzt einen Sattelpunkt bei
Zsp= — °
4ameg - F
mit dem Wert
Vsp=—e eF
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In unserem Fall betradt = 2.7kV /cm daraus ergibt sich
Vsp= —40meV

Eine Absenkung des lonisationspotentials um diesen Betrag ist die Folge. Ein wesentli-
cher Einfluss auf die untersuchten Stol3ionisationprozesse ist daher im Vergleich mit der
experimentell erzielten Energieauflosung von einigemi®dzu vernachlassigen.

6.3 Diskussion weiterer Fehlerquellen

Eine Abschéatzung moglicher Einflisse auf das Messverfahren, die eine Verfalschung der
Ergebnisse zur Folge hatten, finden sich in den Arbeiten von Ruscheinski [2], Steen [6]
und Aberle [1]. Einige Komponenten der in dieser Arbeit benutzten Apparatur sind un-
verandert ibernommen worden. Dennoch wurde eine erneute Untersuchung maglicher
Fehlerquellen vorgenommen.

e Die Messung des Elektronenstroms aus dem Detachmentprozess (siehe Kapitel 2.1

H +hv —H+e

erma@glicht den direkten Rickschluss auf HieStrahlintensitat, wenn gewahrleistet
ist, daf3 alle Elektronen erfasst werden. Ein elektrisches F&ldof8) beschleu-

nigt die Elektronen auf eine Kondensatorplatte, ein gleichgerichtetes Magnetfeld
(1.5mT) zwingt die Elektronen auf Spiralbahnen. Der Kreisradius ergibt sich aus

r— Vo-Me
e-B

Vo ist die Anfangsgeschwindigkeit des Elektrons direkt nach dem Detachmentpro-
zess. Die Anfangsenergi® < 0.5 ergibt aus der Differenz der Bindungsenergie
(0.7%eV) und der Photonenenerdie = 1.17eV sowie der Anfangsenergie aus der
H~-Strahlenergie<{ 0.05eV). Man erhalt mit diesen Gré3en= 1.6mm Die Plat-
tenflache des Kondensators betragnilcm eine Erfassung aller Elektronen sollte
demnach gewahrleistet sein. Experimentell ist durch Messungen des Elektronen-
stroms in Abh&ngigkeit der Felder gezeigt worden, dal? mit den oben angegebenen
Feldstarken der Elektronenstrom geattigt ist und alle erzeugten Elektronen erfasst
werden.

e Totzeiteffekte der Nachweiselektronik konnten bei unseren Zahlraten ausgeschlos-
sen werden. Die typischen Zahlraten der einzelnen Detektoren bei Energien von
30eV liegen bei etwa 510%s 1. Bei Messungen der Nachweisrate positiver und
negativer Partikel in Abhangigkeit vom Targetgasdruck ergibt sich ein linearer Zu-
sammenhang.
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e Raumliche Schwankungen dedsStrahls sind von Ruscheinski [2] als Fehlerquelle
fur seine Messungen ausgeschlossen worden. Die kldth&irergie mit der Ru-
scheinski gemessen hat, liegt bei etwa\l5Das ist ausreichend klein, um im Stol3-
systemH + H» die auf den Schwerpunkt bezogene Energie ae¥/1£u reduzieren.
Fur die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen mit schweren EdelgaseH sind
Energie und Schwerpunktenergie praktisch identisch. Bei den Messungen der Quer-
schnitte flr assoziative lonisation detEnergien um 18V ist die raumliche Kon-
trolle des Stahls sehr viel problematischer (siehe Kapitel 2.1). Auf3erdem nimmt
die Aufweitung des Strahls durch Raumladungseffekte bei kleinen Energien zu. In
unserem Fall musste erneut gepruft werden, ob auch bei kielrgtrahlenergien
tatsachlich alle durch Photodetachment generiditektome das Kreuzungsgebiet
mit dem Targetgasstrahl erreichen. Dazu wurden im Sto3sydterAr bei einer
konstanten Strahlenergie vonel2insgesamt 5 Spektren aufgenommen, wobei die
Strahlachse zunéchst durch die Mitte und anschliel3end sowohl horizontal als auch
vertikal an den Rand der Justierblenden (Abbildung 2.2) verschoben wurde. Im
Rahmen der statistischen Schwankungen konnte keine Abhangigkeit der Zahlraten
von der Strahllage festgestellt werden.






Kapitel 7

Diskussion, Theoretische Modelle

7.1 Modelle zum qualitativen Verstandnis der Querschnitt-
verlaufe

In der Literatur sind eine Reihe von Modellen angegeben, die die Energieabhangigkeit der
Querschnitte von Stof3prozessen qualitativ beschreiben [40, 41, 42, 43]. Letzlich gehen
alle diese Modelle auf die erstmals von C. Zener [44] berechnete Ubergangswahrschein-
lichkeit zwischen adiabatischen Potentialkurven. Die diesem Modell zugrunde liegende

Situation is in Abbildung 7.1 skizziert.

Beim Durchlaufen des Kreuzungsbereichs springt das System mit der Wahrscheinlichkeit
pg Von einer Potentialkurve auf die andere, mit der Wahrscheinlichkeuyiglverlasst es
die Kurve nicht.pq ist gegeben durch

=ex 7.1
Pd p< AMuve > (7.1)
mit
Hi, : die Hélfte der Differenz der adiabatischen Potentiale bei
re, das heildt am Ort der vermiedenen Kreuzung
my = |0rVi1—0rVa2 |r—., die Differenz der Steigungen der sich
kreuzenden diabatischen Potentialkurvenrbeir
Ve . Die Relativgeschwindigkeit beim Durchlaufen der Kreu-
zung, also wiederum bei= r
Die Situation

Ve —0 = Pg — 0

59
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Potential V

Kernabstand r

Abbildung 7.1: Vermiedene Kreuzung zwischen Potentialkurven gleicher Symmetrie.

beschreibt den adiabatischen Grenzfall, das heil3t das System durchlauft den Kreuzungs-
bereich ohne die urspringliche Potentialkurve zu verlassen. Im diabatischen Grenzfall

Ve — 0 = Pg— 1
“springt” das System am Kreuzungspunkt von einer Kurve auf die andere.

Um in einem StoRprozess einen Ubergang zu beobachten, muss beim Ein- und Auslaufen
genau einmal ein Ubergang stattfinden und das andere Mal nicht, die Reihenfolge spielt
dabei keine Rolle. Die Ubergangswahrscheinlichkeit betragt dann

P12(Ve) =2-pd- (1— pa) (7.2)

Viele Ubergangsphanomene kénnen durch vermiedene Kreuzungen von Potentialkurven
beschrieben werden. In manchen Fallen reicht die in Abbildung 7.1 skizzierte Situation
aus, um den Querschnitt fir die lonenpaarbidung

A+B— A" +B”

qualitativ zu beschreiben. Unter der Annahme einer Potentialkurvenkreuzung des Sy-
stemsA+ B mit dem lonenpaarsyste@®™ + B~ kann der integrale Querschnitt direkt
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angegeben werden, indem tber alle Geschwindigkegebzw. Uber die damit korre-
spondierenden Stol3paramdtentegriert wird. Letzlich erhalt man:

® Ly
Py — (2pq)Y
Oa+4B- (Vo) = 4”5/%dy (7.3)
1

Meist ist der Sachverhalt jedoch komplizierter, aber schon ein 2-Zustandssystem mit 2
vermiedenen Kreuzungen liefert ein Modell, mit dem die in den integralen Querschnitten

fur lonenpaarbildung in Wasserstoff-Edelgas-Systemen auftretenden Oszillationen plau-
sibel werden [38].

7.2 Assoziative lonisation

In allen Sto3systemen in denen assoziative lonisation beobachtet wird, zeigen die zugeh6-
rigen Querschnitte eine gemeinsame charakteristische Abhangigkeit von der Stol3energie.
Assoziative lonisation wird stets in einem schmalen, werlgdreiten Energiebereich
beobachtet. Der Abfall des Querschnitts mit wachsender Stof3energie kann in keinem Sy-
stem durch einen konkurrierenden lonisationskanal erklart werden. Es scheint zunéchst
durchaus verstandlich, daf bei wachsender Stol3energie ein Prozess mit einem stabilen
MH " -lon als Produkt nicht mehr moglich ist, denn die kinetische Energie der Schwerteil-
chen fuhrt unweigerlich zur Dissoziation in das Produktpééar- M oderH +M™. Ware

dies der Grund fur den Abfall des Querschnitts flr assoziative lonisation mit wachsender
Energie, so mif3te damit ein Anwachsen eines anderen lonisationsprozesses einhergehen,
im Allgemeinen ware das der Kanldi* + e~. Dies ist nicht der Fall, der Kan&l* + e~

wird in allen Systemen erst bei vergleichsweise hohen Energien beobachtet.

Gerade dies ist das bemerkenswerte: An den Energiebereich, in dem assoziative lonisa-
tion beobachtet wird, schlief3t sich ein Energieintervall an, in dem Uberhaupt keine ge-
ladenen StoRR3produkte beobachtet werden. Dies lasst nur den Schluss zu, daf3 in diesem
Intervall ausschlie3lich Prozesse stattfinden, die mit dem assoziativen lonisationskanal
konkurrieren, aber zu angeregten neutralen Stol3produkten fuhren.

Der diesem Phanomen zugrunde liegende Mechanismus soll am Beispiel des Sto3systems
H + Ar genauer beleuchtet werden. Fir Edelgashydride stehen eine Reihe numerischer
Potentiale zur Verfigung [45, 46, 47, 48]. Wir ziehen fur die folgenden Erklarungen
die numerischen Potentialkurven von Vance und Gallup [49] fir die angerdgtén
Zustande, sowie das lonenpotential AiH* von Toennies [50] heran, die in Abbildung

7.2 dargestellt sind. Wichtig fur unsere qualitativen Uberlegungen ist in erster Linie die
Struktur der Potentialkurven.
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Die Frage lautet: Welchen Weg kann das Stof3system durch den “Potentialkurvendschun-
gel” nehmen, damit als StoRprodukte ein stabAebl "-lon und ein Elektron erzeugt
werden?

Bei der Beantwortung gehen wir zunachst von einer konkreten Stol3energie e 11
aus.

1. Zun&chst befindet sich das System bei abnehmendem Kernabstand auf der repulsi-
ven Grundzustandskurve

2. Bei kleinem Kernabstand vollfiihrt das System einen Ubergang auf die Kurve

3. Der klassische Umkehrpunkt wird erreicht, das System lauft auf Ktibhad wach-
sendem Kernabstand in den Bereich der vermiedenen Kreuzung zwiScheE
bei 3.5A.

4. Nun findet ein nicht-adiabatischer Ubergang auf die Kiingatt.

5. Der Kernabstand wéachst zunachst weiter. Weil die Energie des Systems jedoch
unterhalb des Potentialmaximums variegt wird ein Umkehrpunkt erreicht und
der Kernabstand verringert sich erneut.

6. Wieder ereicht das System die Kurvenkreuzung zwiséhendC, verbleibt aber
auf KurveE

7. Bei weiterer Anndherung erreicht das System schlief3lich bei einem Abstand von
von <2A einen Bereich oberhalb der lonenkuk/e. Das System autoionisiert und
ein gebundenearH *-lon und ein Elektron sind die StoRprodukte.

Bei einer Stol3energie oberhalb des Maximums der Potentialkirize 11.7eV) mis-

ste das System in die Produkde* + H dissoziieren und die assoziative lonisation wa-

re nicht mehr moglich. Das entspricht jedoch nicht dem beobachteten Querschnitt, der
bis ~ 13.1eV gemessen werden kann. An dieser Stelle muss darauf hingewiesen wer-
den, dal3 das verwendete Potentialkurvenbild keineswegs vollstéandig ist: Die Kurve

— die mit den Atomzustandefr*(4s) undH (1s) korelliert ist — kreuzt namlich nicht

nur die KurveC, sondern auch alle anderen Potentialkurven, die mit den Atomzustanden
Ar(3p®) +H(n=3,4,5,...) korreliert sind und “verkoppelt” sie untereinander. Das be-
deutet aber, daf3 bei hoheren Stol3energien nicht zwangslaufig eine Dissoziation in neutrale
Produkte erfolgen muss. Ubergange in energetisch hohere Zustande, deren asymptotische
Potentiale Uber der StoRRenergie liegen sind denkbar und der unter Punkt 7 beschriebe-
ne Autoionisationsprozess bleibt weiterhin mdglich. Allerdings nimmt mit wachsender

DaR dies mit signifikanter Wahrscheinlichkeit bei Energiehl.1eV maoglich ist, belegen experimen-
tell bestimmte Anregungsquerschnitte fir den Prokbds!) + Ar(3p®) — H(n = 2) + Ar(3p®) [51].
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Energie die Zahl der energetisch offenen Dissoziationskanale zu. Dadurch nimmt der
Querschnitt fur assoziative lonisation ab.

Weiterhin ist ein Autoionisationsprozess auch aus den Rydbergzustandend&ystems
maoglich, wegen der Verletzung des Franck-Condon-Prinzips aber weniger wahrschein-
lich. Das Erreichen h6herer Rydbergzustande wird wiederum durch das Durchkreuzen
der KurveE ermdglicht. Sie spielt die zentrale Rolle fir den Mechanimus der assoziati-
ven lonisation.

Vorsichtig verallgemeinernd kann eine notwendige Voraussetzung formuliert werden, die
die assoziative lonisation in einem Sto3systdrm M ermdglicht und zu den typischen
Querschnitten fuhrt:

Die ersten angeregten Zustandé missen energetisch unter dem asymptotischen Poten-
tial desMH"-lons liegen, das im allgemeinen identisch ist mit der lonisierungsenergie
vonH. Dann existieren sowohl solche angeregteiid ) “-Zustande die mit atomarehh®,

als auch solche, die mit angeregtéti korreliert sind.

In Tabbelle 7.1 sind die tiefsten Anregungsenergien der untersuchten Stol3partner zusam-
mengestellt

Atom, bzw. Molekiil| Tiefste Anregungsenergie
He 19.8eV
Ne 16.6eV
Ar 1155V
Kr 9.91eV
Xe 8.31eV
Ho 11.37eV
N2 6.17eV
H2O 6.67eV

Tabelle 7.1: Erste Anregungsenergie von Neutralteilchen, bei denen bisher assoziative lonisation in Sté3en
mit H-Atomen beobachtet werden konnte.

Nur fir He undNeliegen die Anregungsenergien mit.88V und 166eV deutlich tber

den lonisierungsenergien véh Potentialkurven flr angereghéeH-Zustande zeigt Ab-
bildung 7.3. Die Molkulzustande sind ausnnahmslos mit angerdgtestomen korre-

liert, es existieren keine vermiedenen Kreuzungen. Aus diesem Grund kann auch kein
assoziativer lonisationsprozess erwartet werden.
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Abbildung 7.3: Numerische Potentiale flr das SystbraH [48]






Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden integrale Querschnitte flr lonisationsprozesse in St6-
Ben von Wasserstoff-Atomen mit den Molktlsia und H,O, sowie mit den Edelgasen

He, Ne Ar, Kr undXegemessen. Alle Querschnitte konnen durch Messungen der parti-
kelabhangigen Nachweiswahrscheinlichkeiten und Anpassung an bekannte Querschnitte
fur Gesamtladungsproduktion in absoluten Einheiten angegeben werden.

In den Systemehl + HeundH + Newurde gezeigt, dal3 die Projektilionisation mit dem
StoRproduktpadd ™ + e~ der einzige lonisationskanal ist, der bei StoRenergien big\100
auftritt. Bei StoRenergien unter 22eV finden keine lonisationsprozesse statt, also ins-
besondere auch keine assoziative lonisation, obwohl dies energetisch mdglich ist.

In den Systemenl + Ar, H 4+ Kr undH + Xewurden Querschnitte fir Stol3energien von
10eV bis 3V gemessen. Es handelt sich damit um die erstmalige Untersuchung die-
ser Systeme unterhalb von&@@ Das Nachweisverfahren erlaubt eine Trennung aller
auftretenden Prozesskanale. Die Existenz des zuné&chst nur vermuteten assoziativen loni-
sationskanals konnte fur diese 3 Systeme erstmalig experimentell belegt werden. Dieser
Prozess wird fur Argon bei Energien zwischenleV und 131eV beobachtet. Der Quer-
schnitt zeigt ein ausgepragtes Maximum beQgY. Fur Krypton und Xenon verschiebt

sich der Querschnitt bei gleicher Breite zu kleineren Energien. Die Maximalwerte liegen
bei 2—4-10%n?,

Das SystenH + N, wurde im Stol3energiebereich zwischereYY@nd 2%V untersucht.

Fur Energien Uber Y konnten die Ergebnisse von Ruscheinski reproduziert werden,
bei kleineren Stol3energien wurde aber auch hier der assoziative lonisationsprozess beob-
achtet. Er zeigt ein ahnliches Profil wie bei den Edelgassystemen, der Maximalwert des
Querschnitts liegt jedoch mit-20~2%n? um eine GréRenordnung darunter.

Das Stol3systerd + H>O wurde erstmalig im Energiebereich vonelObis 10@V unter-

sucht. Fur die 6 auftretenden lonisationskanale sind die partiellen integralen Querschnitte
gemessen worden. Auch hier konnte die assoziative lonisation beobachtet werden. Der
entsprechende Querschnitt zeigt die gleiche charakteristische Energieabhangigkeit wie in
den anderen StoRsystemen und erreicht einen Maximalwert vibor 3°cn?.
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Weil fur lonisationsprozesse in Sté3en von Neutralteilchen im Grundzustand nur wenig
Datenmaterial zur Verfigung steht, stellen die in dieser Arbeit prasentierten Ergebnisse
eine wichtige Erganzung dar. Daruiberhinaus kénnen die gemessenen Querschnitte fur as-
soziative lonisation auch zur Klarung offener Fragen tber nicht-adiabatische Ubergangs-
mechanismen in Molekilzustanden beitragen. Die Ergebnisse sind damit nicht nur kata-
logisierbares Datenmaterial, sondern tragen auch zum Verstandnis grundlegender physi-
kalischer Phanomene bei. Die Ahnlichkeit des Querschnittsverlaufs in allen beobachteten
Fallen legt die Vermutung nahe, dal3 auch der Mechanismus bei all diesen Prozessen der
assoziativen lonisation der gleiche ist. Ein Ansatz zur qualitativen Interpretation der as-
soziativen lonisation befindet sich im Schlusskapitel dieser Arbeit.
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