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Kapitel 1

Einleitung

In der experimentellen Atomphysik haben sich im Laufe der Zeit drei Hauptarbeitsgebiete aus-
gebildet. Sie unterscheiden sich hauptsichlich in der Natur der Sonden, mit denen die Untersu-
chungen bewerkstelligt werden. In der Laser- und in der Synchrotronphysik werden photonische
Projektile verwandt, um die zu erforschenden Reaktionen auszulosen, wihrend bei Kollisions-
experimenten Atome und/ oder Molekiile in Stoen untereinander wechselwirken.

Das hier vorgestellte Experiment ist der letztgenannten Kategorie zuzuordnen. Es werden Stof3e
von Jonen mit kinetischen Energien im Bereich von einigen hundert keV mit Wasserstoffmole-
kiilen untersucht. Im Fokus dieser Arbeit steht dabei die Transferionisation. Durch die Wech-
selwirkung mit dem Projektil werden bei diesem Prozess zwei Elektronen aus dem Targetatom
oder -molekiil entfernt. Im einfachsten atomaren Sto3system mit einem Proton als Projektil und
einem Heliumatom als Target lautet die zugehorige Reaktionsgleichung

pT 4+ He — H* + H®  + . (1.1)

Fiir das einfachste molekulare Stosystem, in dem eine Transferionisation stattfinden kann,
lautet die Reaktionsgleichung

pt+H, - H +2pT 4+ ¢, (1.2)

erneut mit einem Proton als Projektil und einem H;-Molekiil als Target. Eines der Targetelek-
tronen verbleibt also nach der Reaktion im Kontinuum, das zweite wird in einen gebundenen
Zustand im Projektil eingefangen. Aufgrund dieses Elektroneneinfangs kann die Transferioni-
sation nur in StéBen mit ionischen Projektilen untersucht werden und ist mit anderen Herange-
hensweisen nicht zugénglich.

Ziel dieser Arbeit ist es, den Prozess der Transferionisation zum ersten Mal vollstindig diffe-
rentiell an einem Molekiil zu untersuchen. Die Motivation hierzu ist die Folgende: Zum Einen
zeigen bisherige Messungen zur Transferionisation an Atomen, dass dieser Prozess sehr sen-
sitiv auf die elektronische Korrelation im Anfangszustand des Targets ist [Mer96, MDA 197,
MDA 199, MDK 01, Sch02, SGW'05, Sch06, SMD"99, SMS*03, SMD*03a, SMD"03b,
SSJT05]. Zum Anderen haben Experimente zur Ionisation durch Photonen gezeigt, dass mo-
lekulare Photoionisation und insbesondere Zweielektroneneffekte sehr sensitiv auf die Orien-
tierung und erstaunlicherweise auch auf den Abstand der Kerne im Molekiil sind [WCJ T04,
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2 Einleitung

VMRMO5, JFT04]. Vor diesem Hintergrund erscheint es besonders vielversprechend, die
Transferionisation an H>-Molekiilen sowohl in Abhingigkeit von der Molekiilorientierung als
auch vom Bindungsabstand zu untersuchen.

1.1 Vorangegangene Experimente

Der iiberwiegende Teil der bisher durchgefiihrten Experimente untersuchte die Transferionisa-
tion an atomaren Systemen. Definitionsgeméilf ist ein Target mit mindestens zwei Elektronen
notig, um die Reaktion beobachten zu konnen. Somit stellt Helium das einfachste atomare Sys-
tem dar, in dem eine Transferionisation stattfinden kann.

Im Rahmen der ersten differentiellen Messungen auf dem Gebiet wurden die Emissionswinkel-
verteilung der freigesetzten Elektronen [PSCG89] und die Streuwinkelabhédngigkeit der Reakti-
on ([HIN86], theoretische Behandlung in [GS91]) untersucht. Vollstindig differentielle Mes-
sungen wurden mit der COLTRIMS-Messtechnik moglich. Die Experimente von Wu et al.
[WWM'97] und Kambara et al. [KTA195] untersuchten mit Hilfe dieser Technik die Impuls-
verteilung der Recoilionen bei der Transferionisation. Erste kinematisch vollstindige Messun-
gen folgten von Mergel et al. [Mer96, MDA197, MDA 199, MDK01] und Schéffler et al.
[Sch02, SGW 05, Sch06]. Weitere Literatur zum Thema findet sich unter [SMD 199, SMS*03,
SMD*03a, SMD*03b, SSJ*05].

Mergel et al. untersuchten in ihrer Messung die Transferionisation in Proton-Helium-St68en
im Energiebreich von 0,15 bis 1,4 MeV Projektilenergie. Mit der verwendeten COLTRIMS-
Messtechnik konnten alle drei Teilchen im Endzustand kinematisch vollstandig untersucht wer-
den. Dabei wurden die Impulse des umgeladenen Projektils und des entstandenen Heliumions
direkt gemessen und der Impuls des Elektrons mit Hilfe der Erhaltungssitze rechnerisch be-
stimmt.

Es gelang den Autoren, im Elektronen-Impulsraum den Elektron-Elektron-Thomas-Prozess von
Zwei-Stufen-Prozessen zu trennen [Mer96]. Bei letzteren laufen Elektroneneinfang ins Pro-
jektil und Ionisation des Targets voneinander unabhéngig ab, beim Elektron-Elektron-Thomas-
Prozess wird durch zwei binédre Stoe zwischen Projektil und Targetelektronen eine Transferio-
nisation herbeigefiihrt (zu den einzelnen Prozessen siehe Kapitel 2.4 - Theoretische Modelle).
Ferner zeigen die gewonnenen Daten, dass ein Grofiteil der emittierten Elektronen in Riick-
wirtsrichtung freigesetzt wird [MDK01]. Zu diesem Zeitpunkt giingige Theorien, die von un-
abhingigen Elektronen ausgehen, konnten diesen Befund nicht erklidren. Vielmehr unterstiitzte
das Ergebnis der Messung Thesen, die von einer Korrelation zwischen den beiden beteiligten
Elektronen im Helium-Grundzustand ausgehen. Die Autoren selbst sprechen von korrelierter
Transferionisation. Hierbei sind die beiden Elektronen und der Targetkern im Anfangszustand
verschrinkt. Wird nun das erste Elektron durch Einfang ins Projektil aus dem Target entfernt,
werden gemdl dem velocity matching-Prinzip aus dem Compton-Profil des Target stets Elektro-
nen mit vorwdrts gerichteten Impulsen ausgewihlt [MC70]. Dies bedingt in verschrinkten Zu-
stinden wiederum Impulse in Riickwirtsrichtung fiir das zweite Targetelektron, welches dann
via Shake-Off entgegen der Projektilflugrichtung ins Kontinuum emittiert wird. Bei diesem Pro-
zess kann sich die Wellenfunktion des nach dem Transfer im Target verbliebenen Elektrons
nicht ausreichend schnell an den neuen, nun einfach positiv geladenen Eigenzustand des Ions
anpassen. Es wird daher mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit ins Kontinuum ,,abgeschiittelt*
(engl. ,,to shake off™).

Als Perspektive fiir zukiinftige Experimente wurde von den Autoren schlielich die Moglichkeit
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aufgezeigt, die Korrelationen der Elektronen im Helium-Grundzustand anhand ihrer Impulsver-
teilung nach einer Transferionisation gezielt zu untersuchen. Dazu wurde auf eine zu diesem
Zeitpunkt bereits geplante, ,,echte” 3-Teilchen-Koinzidenzmessung verwiesen, bei der alle Re-
aktionsprodukte direkt gemessen werden sollten.

Diese Messung wurde einige Jahre spiter von Schoffler et al. durchgefiihrt. Sie untersuchten
die Transferionisation in StéRe von Protonen und Heliumionen (Het und He?") mit Heliuma-
tomen im Energiebereich von 40 bis 630 keV /u [Sch06, SGWT05]. Ebenfalls unter Zuhilfe-
nahme der COLTRIMS-Messtechnik wurden in diesem Experiment alle Reaktionsprodukte mit
47w Raumwinkelakzeptanz vermessen. Priméres Ziel der Autoren war es, in der elektronischen
Grundzustandswellenfunktion von Helium theoretisch vorhergesagte Beimischungen von ho-
heren Drehimpulsen nachzuweisen. GroBes Interesse galt dabei der Winkelverteilung des Elek-
trons, welches im Rahmen der Transferionisation ins Kontinuum gelangt. Zusitzlich zu den
Mechanismen der Transferionisation konnen Anhand der Emissionsrichtung dieses Elektrons
Aussagen iiber den Helium-Grundzustand gemacht werden.

Mit den von Mergel et al. gewonnenen Erkenntnissen wurde eine Messapparatur konstruiert, die
die Impulsauflosung im giinstigsten Fall um den Faktor 10 verbesserte und gleichzeitig einen
groBereren Impulsbereich vermessen konnte. Die so erzielten Ergebnisse zeigen schlieflich die
vorausgesagten Drehimpulsbeimischungen und beziffern sie auf 1 — 2 % [Sch06]. Die Daten
zeigen aullerdem bei allen StoBsystemem und allen Projektilgeschwindigkeiten eine Sto3ionisa-
tion des Targets, hervorgerufen durch eine Wechselwirkung des herausgeschlagenen Elektrons
mit dem Projektil (binary encounter). Die vom Projektil aufs Elektron iibertragene Energie ist
hierbei so groB3, dass die Bindung desselben an den Kern iiberwunden werden und das Elek-
tron ins Kontinuum gelangen kann. Um die Daten besser erkldren zu konnen, wurde das binary
encounter-Modell etwas erweitert: Unter der Annahme, dass das zu ionisierende Elektron die
gesamte Energiebilanz ausgleichen, also neben den Bindungsenergien beider Elektronen auch
die zur Beschleunigung des einzufangenden Elektrons notige Energie bereitstellen muss, konnte
eine bessere Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der Messung erzielt werden.

AuBerdem wurde insbesondere fiir die hoheren Projektilgeschwindigkeiten (als Grenzwert ge-
ben die Autoren v > 3 a.u. an), gleichbedeutend mit einem sehr schnellen Elektroneneinfang
ins Projektil, ein groBer Anteil an Shake-Off-Elektronen gemessen. Die Impulse dieser Shake-
Off-Elektronen sind, im Einklang mit den Ergebnissen von Mergel et al. fiinf Jahre zuvor, in
Riickwirtsrichtung orientiert, werden also in die dem Projektilstrahl entgegengesetzte Richtung
freigesetzt. Abbildung 1.1 zeigt die von Schoffler et al. gemessene Elektronen-Impulsverteilung
fiir 150 keV Protonen in der Streuebene. Die Projektile werden in dieser Darstellung aus negati-
ver z-Richtung kommend jeweils nach rechts gestreut. Deutlich zu erkennen sind die binary en-
counter-Elektronen, die in Vorwirtsrichtung, also zu positiven z-Impulsen hin emittiert werden.
Von dieser Verteilung klar separiert erscheinen die Elektronen, die aus Shake-Off-Prozessen
stammen. Diese werden mit negativen z-Impulsen entgegen der Projektilstrahlrichtung freige-
setzt.
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Abbildung 1.1: Von Schoffler et al. gemessene Elektronen-Impulsverteilung in der Streuebene;
Projektile jeweils nach rechts gestreut. Das betrachtete StoBsystem ist 150keV p* + He. Klar
voneinander getrennt die Elektronen aus den binary encounter- (links oben bei positiven z-
Impulsen) und Shake-Off-Ereignissen (links unten, negative z-Impulse).

Mit der in dieser Arbeit beschriebenen Messung soll nun der Frage nachgegangen werden,
welche Prozesse bei der Transferionisation nach dem Ubergang zu molekularen Targets eine
Rolle spielen. Es wire zu diesem Zweck wiinschenswert, die Elektronen-Impulsverteilung zu
bestimmen und mit der von Schoffler et al. gemessenen zu vergleichen. Aus der Zusammenset-
zung dieser Verteilung erwartet man sich erneut vielfiltige Informationen iiber die Geschehnisse
wihrend der Reaktion.

Neben dem Vergleich mit den Ergebnissen von Schoffler et al., die im selben Projektilenergie-
und Storungsbereich gemessen wurden wie die hier prisentierten Daten, ist der Schritt zu ho-
heren Projektilenergien und groeren Stérungen interessant. In einer kinematisch vollstdndi-
gen Messung zur Doppelionisation von Helium und Neon durch schnelle, hochgeladene Ionen
(3,6 MeV /u Se?8+) konnten Moshammer et al. [MUK196] zeigen, dass beide Elektronen im
Rahmen eines 7S2-Prozesses weitgehend unabhingig voneinander mit dem Projektil interagie-
ren und nach Absorption eines virtuellen Photons ins Kontinuum gelangen. Die Stofzeiten wa-
ren dabei extrem kurz, die Projektilgeschwindigkeit betrug etwa 12 a.u., die Stérung rund 2, 3).
Im Gegensatz zur Transferionisation traten hier also nahezu ausschlieBlich vorwirts gerichtete
Elektronenimpulse auf.

Neben diesen Aspekten ist der Hauptgedanke hinter dem Experiment, die Auswirkungen der zu-
satzlichen Freiheitsgrade im Vergleich zu atomaren Targets zu erkunden. Aufler den Rotations-
und Schwingungszustinden, die beim Ubergang von Atomen zu Molekiilen eine Rolle spie-
len konnen, wird insbesondere im Hinblick auf den Einfluss des Kernabstands das Auftreten
interessanter Effekte vermutet.
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Gestiitzt wird diese Annahme durch die Ergebnisse einer Photoionisationsmessung von We-
ber et al. aus dem Jahre 2004 [WCJ104]. Die Autoren untersuchten dabei den Aufbruch eines
Deuteriummolekiils in zwei Deuteronen (D7) und zwei Elektronen nach erfolgter Absorption
eines Photons. Fiir vorgegebene Teilchenmassen und -ladungen ist der einzige freie Parameter
in der Coulombkraft der Abstand der beiden Wechselwirkungspartner. Wird also wie in diesem
Versuch ein Molekiil vollstindig ionisiert, hdngt die Bewegung der Kerne nur noch von de-
ren Abstand ab. Die Energie, die die beiden Ionen bei der AbstoBung aufnehmen, wird Kinetic
Energy Release genannt (kurz KER, siehe auch Kapitel 5.2 - Die KER-Verteilung) und spiegelt
die Projektion der Kernwellenfunktion auf das Kernpotential wider.

Der KER gewihrt dem Experimentator Zugang zum Kernabstand, denn dieser ist selbst keine
Observable. Es besteht die Moglichkeit, durch Auswihlen verschiedener KER-Intervalle unter-
schiedliche Kernabstinde zu selektieren. Mit dieser Methode konnten die Autoren zeigen, dass
die Emissionswinkelverteilung der beiden Elektronen stark abhéngig ist vom Abstand der bei-
den Deuteronen zum Zeitpunkt der Ionisation. Weil sdmtliches Verhalten von Elektronen und
Kernen im Molekiil durch die entsprechenden Wellenfunktionen bestimmt wird, erlaubt es die-
ser unerwartete Befund, Riickschliisse auf die Wellenfunktion des Anfangszustands zu ziehen.

Unbeantwortet lassen musste das Experiment von Weber et al. systembedingt allerdings die
Frage, ob die beobachteten Effekte moglicherweise in unterschiedlicher Energieaufteilung zwi-
schen den Bewegungen von Elektronen und Kernen begriindet sind. Das Photon muss in der Re-
aktion sowohl die Energie fiir die Elektronen- als auch die fiir die Kernbewegung bereitstellen.
Wird wie in dieser Messung die Photonenenergie konstant gehalten, steht bei unterschiedlichem
Kernabstand und somit verschiedenem KER den Elektronen also jeweils ein anderer Energie-
betrag zur Verfiigung. Betrachtet man die Kernabstinde an den klassischen Wendepunkten der
Vibrationswellenfunktion, betrigt dieser Unterschied in der Elektronenenergie etwa ein Fiinftel
des nominellen Werts.

In ihrer Veroffentlichung aus dem Jahre 2005 bestitigten Vanroose et al. anhand einer theoreti-
schen Betrachtung der Photodoppelionisation von H», dass die im Experiment beobachteten Ef-
fekte tatsdchlich auf Korrelationen zwischen den Elektronen zuriickzufiihren sind [VMRMO5].
Die Autoren ermittelten dazu numerisch die entsprechenden differentiellen Wirkungsquerschnit-
te. Die Winkelverteilungen wurden dabei fiir verschiedene Kernabstidnde berechnet, die Photo-
nenenergie aber jeweils so angepasst, dass die beiden Elektronen in der Summe immer 24,5 eV
zur Verfiigung haben. Die Ergebnisse stimmen sehr gut mit den Befunden aus den Messungen
von Weber et al. iiberein. Deren Daten zeigen also tatsdchlich Korrelationen zwischen Elektro-
nen, die nur in molekularen Systemen auftreten.

In einem weiteren Experiment zum Thema gelangten Reddish et al. zu dhnlichen Ergebnissen.
Untersucht wurde wiederum die Photodoppelionisation von H,, die Photonenenergie lag rund
25 eV tiber der Schwelle. Erneut zeigt die Winkelverteilung der emittierten Elektronen eine
deutliche Abhiingigkeit vom Abstand der beiden Protonen [RCB108].

Die Autoren stellten in ihrer Veroffentlichung neben diesen experimentellen Ergebnissen auch
eine zeitabhiingige Gekoppelte-Kanile-Rechnung vor. Diese enthilt alle fiir Ein-Photonen-Uber-
ginge erlaubten Endzustidnde ¥ mit magnetischer Quantenzahl M = 0 und Il mit M = +1. Fiir
jede mogliche magnetische Quantenzahl M des Endzustands wurde eine Ubergangsamplitude
berechnet und diese entsprechend der Molekiilorientierng kohédrent aufsummiert. Der differen-
tielle Wirkungsquerschnitt ist dann das Quadrat dieser Summe.

Im Rahmen der beschriebenen Berechnung war es den Autoren auch moglich, das Verhalten
der II- und X-Beitrdage sowie der entstehenden Mischterme in Bezug auf den Kernabstand im
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Molekiil aufzulosen. Dabei zeigte sich, dass der IT-Anteil monoton mit dem Kernabstand ab-
fillt, wihrend der X-Beitrag ein Minimum nahe dem Gleichgewichts-Kernabstand besitzt. Ein
vergleichbares Verhalten war schon fiir die Photoionisation des H, " -Molekiilions bekannt.
Auch die Drehimpulszusammensetzung der Endzustinde wurde diskutiert. Wéhrend in der I1-
Amplitude vornehmlich niedrige Drehimpulse auftreten, sind in der X-Amplitude hohere Dre-
himpulsbeitrige essentiell. Als Konsequenz daraus sind die besonders abstandssensitiven X-
Zustidnde eher entlang der Molekiilachse orientiert. Reddish et al. konnten nun zeigen, dass die
Abhingigkeit der X-Anteile und dabei vor allem der dadurch in den Mischtermen induzierte
Vorzeichenwechsel fiir die dramatischen Anderungen in der Elektronenwinkelverteilung ver-
antwortlich ist.

Im Rahmen dieser Arbeit soll fiir den Fall eines molekularen Targets untersucht werden, ob
sich hier dhnliche Effekte in der Elektronen-Winkelverteilung bemerkbar machen. Dabei fiel
die Wahl auf H;, das einfachste existierende Molekiil mit zwei Elektronen. Neben der bereits
erwihnten Frage nach den der Transferionisation zu Grunde liegenden Prozessen ist dies der
Hauptgegenstand dieser Ausarbeitung. Im néchsten Kapitel wird nun zunichst allgemein in
Ion-Atom- und Ion-Molekiilsto3e eingefiihrt und eine Auswahl an physikalisch-theoretischen
Erkldrungsansitzen aufgezeigt, die bei der Beschreibung der Transferionisation zur Anwendung
kommen kénnen. AnschlieBend werden der zur Messung genutzte experimentelle Aufbau, das
COLTRIMS-Messprinzip und die Datenverarbeitung beschrieben. Dariiberhinaus werden die
Auswertungsmethoden dargestellt, wobei auch eingegangen wird auf die mathematischen Zu-
sammenhénge im Rahmen der Impulsrekonstruktion der nachgewiesenen Teilchen. Abschlie-
end werden die erzielten Ergebnisse présentiert und diskutiert. Im Anhang wird auflerdem
ein kurzer Uberblick iiber atomare Einheiten vermittelt, dem in der Atom- und Molekiilphysik
tiberwiegend verwendeten Einheitensystem. Ferner werden wichtige experimentelle Parameter
aufgefiihrt.



Kapitel 2

Physikalische Hintergriinde

Bei StoBen zwischen einem lon und einem neutralen Atom oder Molekiil kénnen verschiedene
Reaktionen ablaufen. Die Reaktionsteilnehmer konnen elektronisch angeregt werden, Elektro-
nen konnen aus gebundenen Zustiinden herausgelost oder in gebundene Zustéinde anderer Teil-
chen eingefangen werden. In diesem Kapitel sollen die giingigsten Modelle beschrieben werden,
die den Ablauf solcher Reaktionen erkldren konnen. Es werden sowohl klassisch-mechanische
wie auch quantenmechanische Theorien vorgestellt.

Bei der Transferionisation geht die Ionisation des Targets einher mit dem Einfang eines zwei-
ten Targetelektrons in einen gebundenen Projektilzustand. Die meisten Theorien stellen das
dennoch nicht als einen einzelnen Vorgang dar, sondern beschreiben die Reaktion durch zwei
voneinander weitgehend unabhingige Prozesse, einem Einfachelektroneneinfang plus zusitzli-
cher Targetionisation. Einheitliche Erkldarungsansétze dafiir sind selten, und die Frage nach dem
,richtigen* Modell ist, auch aufgrund von zum Teil groBBen Diskrepanzen zwischen Theorie und
Experiment, nach wie vor umstritten.

Bevor diese Theorien jedoch im Einzelnen vorgestellt werden, soll zuerst auf das untersuchte
StoBsystem eingegangen werden.

2.1 Das StoBsystem

2.1.1 Reaktionen in Ion-Atom- und Ion-Molekiil-Stoen

Ausgangspunkt der folgenden Beschreibungen ist jeweils ein n-fach positiv geladenes Projek-
til p"* sowie ein neutrales Targetatom oder -molekiil, im Folgenden der Einfachheit halber
schlicht als Target ¢ bezeichnet.

Werden im Laufe des StoBprozesses ausschlielich ein oder beide Reaktionspartner angeregt,
so fiihrt dies nicht zu einer Anderung ihres Ladungszustandes und es ist

P4t = p" Tt 2.1)

Die Reaktionsprodukte konnen deshalb mit den zur Verfiigung stehenden Mitteln nicht unter-
schieden werden von Teilchen, die iiberhaupt nicht an einer Reaktion teilgenommen haben. Ein
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8 Physikalische Hintergriinde

Teilchennachweis und damit eine Untersuchung ihrer Eigenschaften ist mit dem hier verwen-
deten Messaufbau nicht moglich.

Bei der lonisation des Targets werden ein oder mehrere Elektronen aus gebundenen Zustinden
des Targets herausgeschlagen und gelangen in einen Kontinuumszustand. Werden n; , Elektro-
nen herausgel0st, so ist das Target nach der Reaktion n; ;-fach positiv geladen. Als Reaktions-
gleichung formuliert erhélt man

Pttt = Pt T e (2.2)

Umgekehrt kann auch das Projektil in der Reaktion Elektronen verlieren. Entsprechend der Zahl
n;, p der Elektronen, die das Projektil dabei verlassen, erhoht sich sein Ladungszustand. Findet
im Target keine lonisation statt, bleibt es neutral und man kann schreiben

pn+ 41— p(n+n,-7p)+ —|—t+ni’pei- (23)

Auch die gleichzeitige Ionisation von Projektil und Target ist moglich. Beim so genannten elec-
tron loss verlieren beide jeweils ein Elektron. Demnach erhoht sich ihr Ladungszustand jeweils
um eins und zwei Elektronen gelangen ins Kontinuum,

Pt = p T Lt 42 (2.4)

Aus gebundenen Targetzustinden herausgelosten Elektronen miissen aber nicht zwangsweise
ins Kontinuum gelangen. Beim Einfachelektroneneinfang (engl. single capture) wird ein Tar-
getelektron in einen gebundenen Zustand des Projektilions transferiert. Geschieht dies mit n,
Elektronen, so spricht man vom n.-fachen Elektroneneinfang beziehungsweise -capture und
schreibt

Pt plrTndt et (2.5)

Der Elektroneneinfang ist also ein Prozess, der ausschlieBlich in Ion-Atom- oder lon-Molekiil-
StoBsystemen beobachtet werden kann. Das Einfangen von Elektronen ins Projektil ist in Syn-
chrotron- und Laserexperimenten mit photonischen Projektilen genauso wenig realisierbar wie
in StoBen mit neutralen atomaren oder molekularen Projektilen.

Eine derart strikte Trennung, wie sie hier bei der Beschreibung der Prozesse vorgenommen wur-
de, wird in der Realitét nicht immer praktikabel sein. Einige Prozesse sind Kombinationen aus
zwei oder mehr der oben genannten Vorgidnge. Sehr hiufig geht beispielsweise die Ionisation
eines StofBpartners mit einer zusitzlichen elektronischen Anregung einher. Ebenfalls géngig ist
der Elektroneneinfang in angeregte Projektilzustinde.

Auch die Transferionisation kann in zwei Teilschritten verstanden werden. Es werden insgesamt
zwel Elektronen aus gebundenen Zustidnden des Targetteilchens entfernt. Eines dieser Elektro-
nen wird in einen gebundenen Zustand des Projektilions transferiert, das zweite Elektron ge-
langt in einen Kontinuumszustand. Somit stellt die Transferionisation eine Kombination aus
einem Einfachelektroneneinfang und einer Einfachionisation des Targets dar. Die zugehorige
Reaktionsgleichung lautet
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Pt = pt Tt L2 e (2.6)

Nach der Vorstellung der elementaren Stofreaktionen soll nun auf die konkrete Einordnung des
untersuchten Prozesses eingegangen werden.

2.1.2 Einordnung des Stoflsystems

Es ist tiblich, Ion-Atom- und Ion-Molekiil-Stoe nach der Geschwindigkeit des Projektils zu
klassifizieren. Dabei wird die Geschwindigkeit des Projektils v, verglichen mit der Orbital-
geschwindigkeit, die das Elektron dem Bohrschen Atommodell entsprechend besitzt. Ist das
Projektil deutlich langsamer, liegt demzufolge ein ,,Jangsamer* Sto3 vor, bei deutlich hoherer
Projekktilgeschwindigkeit wird hingegen von ,,schnellen Sto3en gesprochen. Im vorliegenden
Fall besitzt das Projektil, ein D' -Ion der Masse my, =2-1836a.u. mit Ey;, = 300keV kinetischer
Energie, eine Geschwindigkeit von etwa

v=] 2Ekin. 2.45a.u. . (2.7)
2my,

Die Projektilionen sind somit deutlich schneller als das Elektron im Wasserstoff-Grundzustand
(v = 1a.u.), es handelt sich um schnelle Stofe.

Weiterhin sehr wichtig fiir die Klassifikation der Wechselwirkung ist die Stirke der Storung,
die das einfliegende Projektil fiir das Target darstellt. Ein Ma@ hierfiir ist der Quotient aus der
Ladung g des Projektils und seiner Geschwindigkeit v,

n=2 (2.8)

Vp
Mit den im vorliegenden Fall verwendeten Deuteronen (D" -Ionen) mit Ladung ¢ = 1 und der
oben schon berechneten Projektilgeschwindigkeit erhilt man 1 ~ 0,4 < 1. Das Projektil stellt

also nur eine kleine Stérung im System dar.

2.2 Quantenmechanische Theorie der StoBprozesse

Nach der Vorstellung aller prinzipiell moglichen Reaktionen sowie der Einordnung des vor-
liegenden Prozesses als ein schneller Sto mit kleiner Storung wird nun ein kurzer Uberblick
dariiber gegeben, welche theoretischen Modelle auf diesem Fall anwendbar sind.

Als erstes soll dabei geklirt werden, welche quantenmechanischen Rechenmethoden prinzipiell
geeignet sind, um lon-Atom- oder Ion-Molekiil-StoBe zu erkldren. Der Abriss ist dabei recht all-
gemein gehalten und hat nicht unbedingt den Spezialfall der Transferionisation als Grundlage.
Dennoch ist die Auswahl weitestgehend auf diejenigen Modelle beschrinkt, die im vorliegen-
den Fall Giiltigkeit besitzen. Ziel ist es, die Idee hinter dem jeweiligen Verfahren zu vermitteln.
Fiir das Kléren einzelner spezieller Sachverhalte wird an entsprechenden Stellen auf die Litera-
tur verwiesen.
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2.2.1 Storungstheoretische Beschreibung und Bornsche Niherung

Grundidee der Storungstheorie ist, die Wechselwirkung zwischen Projektil und Target als In-
teraktion des einlaufenden Teilchens mit dem vom Target generierten Potential zu erfassen. Die
Wellenfunktion des Endzustands wird dabei in Potenzen des Wechselwirkungspotentials entwi-
ckelt. Ist die Storung durch das einlaufende Projektil klein (als Maf gilt wieder der Quotient aus
Projektilladung und -geschwindigkeit n < 1), so konvergiert diese Reihe und Terme hoherer
Potenzen stellen nur noch geringfiigige Korrekturen dar. Es lédsst sich dann oft schon in erster
Ordnung (First Born Approximation, kurz FBA) eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie
und Experiment herstellen. Aufgrund der Ahnlichkeit der zu Grunde liegenden Experimente
orientiert sich die weitere Beschreibung dabei an der in [Web99] und [Sch06] gezeigten.

Das Gesamtsystem wird vor dem Stof3 durch die Schrodingergleichung

H|y;) = E|y;) (2.9)

beschrieben. Eine exakte Losung dafiir kann fiir die gingigen StoBsysteme in der Regel nicht
gefunden werden, weshalb man den Hamiltonoperator des Systems geméif3

H=Hy+V. (2.10)

zerlegt. Dabei miissen die Eigenwerte zu Hy, dem Hamiltonoperator des ungestorten Targets,
bekannt sein. In V manifestiert sich das durch das Projektil verursachte Storpotential.

Anschaulich gesprochen geht das Target durch die Wechselwirkung vom Anfangszustand |¢;) in
den das Projektil mit einschlieBenden, zeitabhingigen Zustand |y;(¢)) iiber. Dieser ist aufgrund
der einsetzenden Projektil-Target-Wechselwirkung nicht mehr Eigenzustand des ungestorten
Target-Hamiltonoperators Hj, sondern Eigenzustand des Hamiltonoperators des Gesamtsys-
tems H. Der Endzustand des Gesamtsystems |y ) ergibt sich aus ,152 |yi(t)). Der fiir Vergleiche

zwischen Theorie und Experiment bedeutsame Wirkungsquerschnitt o dieser Reaktion ist dann
proportional zum Quadrat des Ubergangsmatrixelements A; ¢,

oo Ai /= lim (97 yi(1))" = =2mi T, s S(Ef — Ey). 2.11)

Fiir die Transfermatrix 7; r gilt dabei

Tr = (0| VI vi) (2.12)

mit der Storung V, dem Target-Endzustand ]¢f> und dem Target und Projektil umfassenden
Anfangsszustand |y¢"). Letzterer muss hierbei die Randbedingungen der auslaufenden Welle
erfiillen, man spricht von der so genannten post-Form. Wird T; s auf Basis der einlaufenden
Wellen formuliert, die so genannte prior-Form, gilt
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T, r= (Y| V]¢). (2.13)

Das Storpotential V kann angegeben werden als

(2.14)

mit der Kernladung von Projektil Z, und Target Z; sowie den Ortsvektoren 7, des Projektils und
7., j der Elektronen.

Um die Wellenfunktion }l//la ’ e> zu bestimmen, bedient man sich der Lippman-Schwinger-Glei-
chung

) =10)+ GV |y®€) 2.15)

mit der so genannten freien Greenschen Funktion

1
GY=1lim ——F——. 2.16
60 E — Ho+ i€ (2.16)
Der Term ie im Nenner wird fiir den auslaufenden Zustand |y{") addiert, fiir den einlaufenden
|y¢) von der Energiedifferenz subtrahiert. Fiir den Zustand des ungestdrten Systems ldsst sich
schreiben

9) =213/ Pr 77| @) (2.17)

mit dem Targetelektronenzustand |¢) und dem Orts- bzw. Impulsvektor des Projektils 7, und
Pp- Der gesuchte Zustand }l//l“ ’ e> des Gesamtsystems aus Projektil und Target wird dann durch
die Bornsche Reihe

W) =0) + GV |9) + G VGV )+ G VG VGV |p)+...  (2.18)

approximiert. Die Zahl der Storpotential-Operatoren V pro Term kann dabei interpretiert wer-
den als die Anzahl der wéihrend der Wechselwirkung ausgetauschten virtuellen Photonen und
damit gewissermalen als Anzahl der Wechselwirkungen. So kann beispielsweise in der ers-
ten Nidherung nur die direkte Wechselwirkung zwischen Projektil und Target ausgedriickt, also
Prozesse wie Einfachionisation oder Einfachelektroneneinfang beschrieben werden. In zweiter
Ordnung sind zusitzliche Wechselwirkungen, beispielsweise Elektron-Kern-Interaktion, und
damit auch die Besetzung von Zwischenzustinde beriicksichtigt. Allgemein ist die Uberein-
stimmung in niedrigen Ordnungen (typischerweise werden nur der erste oder nur die ersten
beiden Terme beriicksichtigt) umso besser, je kleiner die Storung g /v, ist.
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2.2.2 Rechnung mit gestorten Wellen

In der Bornschen Néherung sind Anfangs- und Endzusténde der Teilchen ungestort, d. h. insbe-
sondere die Auswirkung der langreichweitigen Coulombkraft auf die Teilchen vor und nach der
Wechselwirkung bleibt unberiicksichtigt. Das éndert sich mit dem Ubergang zur Rechnung mit
gestorten Wellen, meist in Ubereinstimmung mit dem Englischen als Distorted Wave Rechnun-
gen bezeichnet. Diese Methode kann gewissermallen als bedarfsweise Verfeinerung der Born-
schen Storungsrechnung angesehen werden und soll im Folgenden kurz umrissen werden.

Im Grundprinzip dhnlich der Entwicklung der Bornschen Reihe wird hier das Wechselwirkung-
potential aufgespalten in einen Anteil W, der die eigentliche Storung durch die Wechselwirkung
beschreibt, und einen Anteil U, der die ein- und auslaufenden Wellen in Anfangs- beziehungs-
weise Endzustand beeinflusst,

H=Hy+U+W. (2.19)

Es wird nun entweder das Storpotential vorgegeben und daraus die gestorten Zustinde abgelei-
tet oder aber direkt mit diesen gestartet und das Storpotential im Rahmen der Berechnungen be-
stimmt. Je nach Art und Weise, in der die Storung in die Anfangs- und Endzustéiinde einbezogen
wird, kann man die Distorted Wave Rechnungen weiter unterteilen. Continuum Distorted Wave
Rechnungen beschreiben den Einfluss des Wechselwirkungspotentials mit einer Coulombwel-
le, wihrend beim Rechnen mit Eikonalphasen (Eikonal Distorted Wave) die Auswirkung des
Storpotentials auf die Anfangs- und Endzustinde vornehmlich auf den Raumbereich um den
Wechselwirkungspunkt beschriankt wird. Man endet hier wie dort mit einem reihenentwickelten
Ausdruck fiir die Transfermatrix, aus dem letztendlich der Wirkungsquerschnitt der Reaktion
ermittelt werden kann.

Allen storungstheoretischen Methoden ist gemein, dass sie targetinterne Elektron-Elektron-
Wechselwirkungen nur mittels effektiver Potentiale wiedergeben konnen. Dieser Umstand ist
umso problematischer, je kleiner die Storung durch das Projektil ist. Prozesse wie die Trans-
ferionissation werden durch Wahrscheinlichkeitsprodukte zweier unabhédngiger Prozesse be-
schrieben, also Einfachelektroneneinfang und Einfachionisation. Die Komplexitit dieser Rech-
nung steigt enorm mit der Zahl der beteiligten Teilchen, die Darstellung der Transferionisation
am Wasserstoffmolekiil, dem einfachsten aller in Frage kommenden molekularen StoBsysteme,
bedingt bereits die Berechnung eines Vier-Teilchen-Kontinuums.

2.3 Klassisch-mechanische Theorie der Stofprozesse

Neben den vorgestellten quantenmechanischen Ansitzen gibt es auch Rechenmodelle, die Re-
aktionen in Ion-Atom- und Ion-MolekiilstoBBen mit Hilfe klassischer Mechanik und Elektro-
dynamik erklidren. Besonders geeigent zur Beschreibung des behandelten StoBsystems sind
CTMC-Rechnungen, in deren grundlegende Vorgehensweise hier ein Einblick vermittelt werden
soll. Wiederum gilt dabei das Augenmerk nicht zwangsldufig dem Spezialfall der Transferioni-
sation.
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2.3.1 Classical Trajectory Monte Carlo Rechnungen

Diese ab den 60er Jahren praktizierte klassische Beschreibung von Ion-Atom- und Ion-Mo-
lekiilstoBen versucht, solche Reaktionen auf Basis von elektrodynamischen und kinematischen
Uberlegungen zu verstehen. Im Rahmen von Monte-Carlo-Simulationen wird darauf aufbauend
die Wechselwirkung zwischen Projektil und Target simuliert. Dabei werden Anfangsbedingun-
gen wie StoBparameter oder Startimpuls stets zuféllig ausgewihlt und damit die klassischen
Bewegungsgleichungen gelost [AP66].

Das Target selbst wird als Atom oder Molekiil mit sich auf klassischen Ellipsenbahnen bewe-
genden Elektronen dargestellt. Der aufwendigste Teil ist hier die Formulierung der Elektron-
Orts- und Impulsverteilungen. Es muss eine Ubereinstimmung mit anderen, aus Experimenten
oder Theorien bekannten Verteilungen sichergestellt werden. Die Schwierigkeit besteht darin,
dass quantenmechanische Symmetrien oder Quantisierungen in der klassischen Beschreibung
nicht wiederzugeben sind. Zusitzlich muss der priparierte Anfangszustand zeitunabhingig sein,
da sonst der Startzeitpunkt der Reaktion deren Ausgang beeinflussen wiirde.

Ein mikrokanonisches Ensemble beschreibt jedes Targetelektrons iiber die zur Verfiigung ste-
henden sechs Phasenraumkoordinaten. So konnen beispielsweise die Bindungsenergie des Elek-
trons, die Exzentrizitiit seiner Ellipsenbahn, die drei Drehwinkel dieser Bahn im Raum sowie
das Zeitintervall, in dem es auf seine Bahn startet, als Koordinaten herangezogen werden. Es
gilt dann, die hamiltonschen Bewegungsgleichungen zu 16sen,

oH . oH
qi = 8_pl und Pi = —a_ql (220)

Die Hamiltonfunktion hat dabei die Gestalt

2 2 2

Z,7 i ZpyZe i ZiZe i
Pp Pt p Lt Pe,i pLe,i t Le, i
2”lp 2my rp—t i 2me, i Fp—e,i Vi—e, i

(2.21)

mit den kinetischen Energien von Projektil (Index p), Target (Index #) und Elektronen i (Index
e, i) sowie den entsprechenden Termen fiir Coulombanziehung beziehungsweise -abstoBung.
Obwohl auch hier teilweise Ndherungen angewandt werden miissen, stimmen die erzielten Er-
gebnisse insbesondere fiir Mehrteilchenprozesse gut mit experimentellen Daten iiberein. Es ist
leicht moglich, auch mehrfach differentielle Wirkungsquerschnitte zu berechnen [BB71, SF87].
Die wechselseitige Beeinflussung zwischen den geladenen Teilchen vor und nach der Kollision
wird automatisch mit erfasst.

Diskrepanzen konnen meist auf nicht zu beriicksichtigende quantenmechanische Effekte (bei-
spielsweise das Pauli-Prinzip) oder Unzuldnglichkeiten in der Konstruktion des Anfangszustan-
des zuriickgefiihrt werden. So kann eine Wechselwirkung der Elektronen untereinander oft nur
iber ein effektives Kernpotential eingebunden werden.
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2.4 Theoretische Modelle

Neben den oben beschriebenen klassisch- und quantenmechanisch-theoretischen Rechenmetho-
den existieren ferner konkrete Modelle, die den Ablauf eines Elektroneneinfangs in das Projektil
beziehungsweise die Ionisation des Targets recht anschaulich erkldren. In diesem Unterkapitel
soll das Augenmerk auf solchen klassischen oder quantenmechanischen Modellvorstellungen
liegen, wobei die Aufzihlung nicht vollstindig ist.

2.4.1 Der Thomas-Prozess

Der Thomas-Prozess ist sicher einer der dltesten Ansitze zur Beschreibung des Einfachelek-
troneneinfangs (single capture) in ein lon [Tho27]. Auf Basis rein kinematischer Betrachtun-
gen erklirt dieses Modell, wie durch StoBe der beteiligten Teilchen (Projektil einerseits sowie
Elektronen und Kern des Targets auf der anderen Seite) eine Situation erzeugt wird, die einen
Transfer eines Targetelektrons in einen gebundenen Zustand des Projektilions wahrscheinlich
macht. Der Name Thomas-Prozess vereint dabei zwei deutlich abgrenzbare Teilprozesse, die
zu unterschiedlichen Endzustidnden der Partizipanten fiihren: Finden die angesprochenen Stof3e
ausschlieBlich zwischen Projektil und Target-Elektronen statt, so spricht man vom Elektron-
Elektron-Thomas-Prozess (oft nur EET). Nimmt hingegen auch der Kern eines Targetteilchens
an den Kollisionen teil, spricht man demzufolge vom Elektron-Kern-Thomas-Prozess, kurz
NET (vom Englischen Nucleus Electron Thomas process).

Zu erwihnen ist, dass der Thomas Prozess erst bei htheren Projektilenergien (ab etwa 1 MeV /u)
wesentlich zum Wirkungsquerschnitt der Reaktion beitrdgt und daher im hier vermessenen
Energiebereich nur eine untergeordnete Rolle spielt. Dabei fillt die Wahrscheinlichkeit fiir den
Transfer dem urspriinglichen Modell und neueren quantenmechanischen Rechnungen mit vp11
[Tho27, BT79] langsamer als bei den Prozessen erster Ordnung, die in den darauffolgenden
Abschnitten beschrieben werden (strahlender Einfang, velocity matching, ee-Prozess).

Der Elektron-Elektron-Thomas-Prozess

Der Elektron-Elektron-Thomas-Prozess beginnt nach Anndherung des Projektils an das Tar-
getteilchen mit einem bindren Sto3 zwischen Erstgenanntem und einem Targetelektron. Das
Targetelektron geht dabei mit einem Geschwindigkeitsvektor aus der Reaktion hervor, fiir des-
sen Betrag

v=1v2-v, (2.22)

gilt. Der StoBwinkel zwischen den beiden Teilchen ist fiir diesen Fall

Opon = 45°. (2.23)

Dieses Elektron nimmt im Anschluss an einer weiteren Kollision teil, StoBpartner ist wiederum
eines der Targetelektronen. Aus diesem Stof3 gehen die beteiligten Elektronen jeweils mit dem
Geschwindigkeitsbetrag
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V=1, (2.24)

hervor. Der Winkel zwischen den Trajektorien dieser Elektronen betrdgt 90°, so dass eines der
Elektronen sich parallel zum Projektil bewegt, das zweite entfernt sich senkrecht dazu. Weil
das erste Elektron nun denselben Geschwindigkeitsvektor wie das Projektil besitzt, kann es
sehr leicht in einen gebundenen Zustand in selbigem eingefangen werden.

Als Reaktionsgleichung ldsst sich der Elektron-Elektron-Thomas-Prozess folgendermalen be-
schreiben:

Pt = p T L2 e (2.25)

Aufgrund der lonisation des Targets und dem gleichzeitigen Einfang eines weiteren Targetelek-
trons ins Projektil beschreibt der Elektron-Elektron-Thomas-Prozess stets eine Transferionisa-
tion.

Der Elektron-Kern-Thomas-Prozess

Auch hier kommt es zunichst zu einem binédren Stofl zwischen dem Projektil und einem Target-
elektron. Das Elektron geht unter einem Streuwinkel von

011 = 60° (2.26)

daraus hervor, seine Geschwindigkeit ist betragsmifig gleich der des Projektils,

V="V (2.27)

Das Elektron nimmt nun auch bei dieser Auspriagung des Thomas-Prozesses an einem zweiten
StoB teil, StoBpartner ist aber hier der Kern des Targetatom (respektive ein Kern des Target-
molekiils). Der Streuwinkel betrigt wie schon im ersten Stofl 60°, diesmal allerdings in die
entgegengesetzte Richtung. Somit bewegt sich das Elektron auch hier wieder mit gleicher Ge-
schwindigkeit parallel zum Projetil und kann von diesem eingefangen werden.

Im Unterschied zum Elektron-Elektron-Thomas-Prozess verliert das Target hier nur ein Elek-
tron. Es handelt sich demnach um einen reinen Einfachelektroneneinfang, nicht um einen Trans-
ferionisationsprozess. Die Reaktionsgleichung hierfiir lautet dann

Pt — p Dt Lt (2.28)
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I 1 1l Tvp

Abbildung 2.1: Elektron-Elektron- (oben) und Elektron-Kern-Thomas-Prozess (unten) in sche-
matischer Darstellung; rot dargestellt das Projektilion, griin der Targetkern, gelb die beteiligten
Elektronen. Nach jeweils einem binédren Sto3 mit dem Projektil und einem mit einem zweiten
Targetelektron (EET) beziehungsweise dem Targetkern (NVET) besitzt das einzufangende Elek-
tron den gleichen Geschwindigkeitsvektor wie das Projektil. Ein Ubergang in einen gebundenen
Zustand in selbigem ist sehr wahrscheinlich.

2.4.2 Velocity matching

Auch quantenmechanische Modellvorstellungen erkldren den Elektroneneinfang ins Projektili-
on bisweilen sehr anschaulich. Das velocity matching ist wesentlicher Bestandteil der Oppen-
heimer-Brinkman-Kramers-Ndherung, welche als erste quantenmechanische Beschreibung des
Elektroneneinfangs gelten kann. Der Einfachheit halber oft kurz als OBK-Néherung oder OBK-
Modell bezeichnet, beschreibt sie den so genannten kinematischen Elektroneneinfang im Rah-
men der storungstheoretischen Bornschen Niherung ([Opp28, BK30]).

Das englische Synonym velocity matching des kinematischen Einfangs verrdt den Grundge-
danken des Modells: Befindet sich im Comptonprofil des Targetteilchens ein Elektron, des-
sen Geschwindigkeitsvektor in Betrag und Richtung dem des sich annidhernden Projektilions
weitgehend gleicht, kann dieses Elektron sehr leicht in einen gebundenen Zustand im Projek-
til tibergehen. Die Wahrscheinlichkeit dafiir wird maximal, wenn fiir die Geschwindigkeit des
Elektrons

Yp
= = 2.2
V= (2.29)

gilt, weil dann der fiir die Einfangswahrscheinlichkeit relevante Uberlapp von Projektil- und
Targetelektronen-Wellenfunktion am groBten ist. Das OBK-Modell beschreibt dabei allein den
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Elektroneneinfang ins Projektil, nicht aber den fiir eine Transferionisation zusitzlich erforder-
lichen Ionisationsprozess des Targets. Die Reaktionsgleichung ist also

Pt — ptm Dt gt (2.30)

2.4.3 Der strahlende Elektroneneinfang

Im Ruhesystem des Projektilions betrachtet bewegt sich das einzufangende Elektron zusammen
mit dem Target mit v = v, auf das Projektil zu. Soll es zu einem Ubertritt des betrachteten
Elektrons aus dem gebundenen Zustand im Targets in einen gebundenen Zustand des Projektils
kommen, muss das Elektron ,,abgebremst* und seine iiberschiissige Energie abgefiihrt werden.
Beim strahlenden Elektroneneinfang koppelt das Elektron an das umgebende Photonenfeld und
gibt die Uberschussenergie in Form eines Photons ab. Die Energie dieses Photons ist dabei
proportional zu vp2 /2, also zu seiner kinetischen Energie aufgrund der Relativbewegung von
Projektil und Target.

Der Prozess beschreibt allein den Einfang eines Targetelektrons in einen gebundenen Projektil-
zustand. Es ist also erneut

Pt o pn D gt (2.31)

eine zusitzliche lonisationn des Targets, wie sie fiir einen Transferionisationsprozess notig ist,
findet nicht statt.

Strahlender Elektroneneinfang ist insbesondere fiir sehr hochenergetische Projektile von Bedeu-
tung. Der Prozess ist also fiir das vorliegende Experiment nicht von gro3er Relevanz, erleichtert
aber das Verstiandnis des ee-Prozesses, der nun beschrieben werden soll.

2.4.4 Der ee-Prozess

Auch in dem von Voitkiv et. al. entwickelten Modell des ee-Prozesses [VNUOS, Voi08] muss
das einzufangende Elektron iiberschiissige Energie abgeben, da es, aus dem Projektilsystem be-
trachtet, zum Einfang abgebremst werden muss. Statt aber ein Photon entsprechender Frequenz
auszusenden, tibertrégt es die Energie an ein zweites Targetelektron, welches dann ebenfalls das
Target verldsst. Damit ist dieser Prozess beschrédnkt auf Targets mit mindestens zwei Elektronen
und fiihrt zwangsweise zu einer Transferionisation.

P pt T L2 e (2.32)

Der Beobachter im projektilfesten System sieht das Target mitsamt seinen Elektronen auf sich
zukommen. Soll nun ein Targetelektron entsprechend abgebremst werden, so dass es in einen
Projektilzustand transferiert werden kann, kann die entsprechende Energie von einem zweiten
Targetelektron aufgenommen werden. Diese Energiebetrige sind in der Regel so gro83, dass da-
raus die Bindungsenergie dieses Elektrons aufgebracht werden kann und das Elektron das Tar-
get verlassen kann. Aus Griinden der Impulserhaltung ist offensichtlich, dass dieses Elektron
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in Bewegungsrichtung des Targets emittiert wird, im Laborsystem also entgegen der Projektil-
strahlrichtung.

Die Ubergangswahrscheinlichkeit fillt bei diesem Prozess erster Ordung mit vp12 und damit
schneller als zum Beispiel beim Thomas-Prozess (zweite Ordnung Storungstheorie, 6 ~ vp’“).

Neben dem Einfang eines Targetelektrons ins Projektil gilt bei den zweistufigen Modellen der
Ionisation des Targets besonderes Interesse. Das dabei freigewordene Elektron liefert wertvolle
Informationen iiber die ablaufenden Prozesse. Das Augenmerk liegt hier insbesondere auf der
zu erwartenden Emissionsrichtung. Es kommen dabei vor allem zwei Prozesse in Frage, die hier
vorgestellt werden sollen.

2.4.5 Binary encounter

Als vermutlich einfachster aller Ansétze beschreibt der binary encounter (Englisch fiir binérer
StoB) die Targetionisation als einen harten, Billard-dhnlichen Sto3 zwischen den beteiligten
Teilchen ([Tho12]). Das einfliegende Projektil kickt dabei das als ruhend angenommene Elek-
tron aus seinem gebundenen Targetzustand heraus, man erhilt fiir die Einfachionisation die
Reaktionsgleichung

PPt p" T e (2.33)

Das klassisch-mechanische Modell vernachlédssigt dabei jegliche quantenmechanischen Effekte
sowie Wechselwirkungen mit dem Targetkern. Aufgrund dieser Einfachheit gibt es nicht unbe-
dingt fiir alle Félle den korrekten Wirkungsquerschnitt wieder, macht aber eine klare Aussage
zur Emissionsrichtung des Elektrons. Dieses wird hier, ganz wie nach dem Billard-Vergleich zu
erwarten, im Ruhesystem des Targets in Vorwirtsrichtung emittiert. Unter giinstigsten Bedin-
gungen kann das Elektron (Masse m,) dabei die Energie

aus dem StoB mit dem Projektil (Geschwindigkeit v,) erhalten. Umgeformt erhélt man daraus
eine Bedingung fiir den Giiltigkeitsbereich der binary encounter-Néaherung, es muss hier jeweils

EBina
2m,

vy > (2.35)

gelten, wobei Ep;,  fiir die Bindungsenergie des zu ionisierenden Elektrons steht. Die Ionisation
im binary encounter kann also erst oberhalb einer gewissen Projektil-Mindestgeschwindigkeit
stattfinden, im vorliegenden Fall ist das etwa 0,3 a.u. fiir eine Bindungsenergie von 4,73 V.



2.5. DAS WASSERSTOFFMOLEKUL 19

2.4.6 Shake-Off

Der zweite wichtige Ansatz zur Erkldrung der Targetionisation ist der Shake-Off-Prozess. Die-
ser nur quantenmechanisch zu verstehende Vorgang resultiert aus Korrelationseffekten zwi-
schen den Targetelektronen. Ist das erste davon durch Elektroneneinfang ins Projektil aus dem
Target entfernt worden, ergibt sich fiir das zweite Targetelektron eine endliche Wahrscheinlich-
keit, ebenfalls das Kernpotential zu verlassen.

Im Gegensatz zum binary encounter, der definitionsgemi3 nur bei lonensto3-Experimenten
vorkommen kann, ist beim Shake-Off die Art und Weise des ersten Ionisationsschrittes egal.
So wurde dieser Prozess im Zusammenhang mit Photoionisation des Targets zum ersten Mal
beschrieben [Car67]. Ausgangspunkt ist in jedem Fall ein bereits einfach ionisiertes Target,
man erhilt mit dem vorhergegangenen Einfang

Pt — T Lt p D 2 (2.36)

Theoretisch formuliert begriindet sich der Shake-Off-Vorgang in der Tatsache, dass die Wellen-
funktion des verbliebenen Elektrons nach dem Entfernen des ersten einen Uberlapp mit Kon-
tinuumszustinden besitzt. Sie ist nicht mehr Eigenfunktion des nunmehr einfach ionisierten
Targets, bei Projektion auf die (im vorliegenden Fall) H,"-Basis ergibt sich eine nicht ver-
schwindende Wahrscheinlichkeit fiir einen Ubertritt ins Kontinuum.

Anders ausgedriickt dndert sich das Kernpotential durch den Einfang eines Targetelektrons in
ein schnelles Projektilion sehr rasch. Kann sich dann die Wellenfunktion des zweiten Elektrons
nicht schnell genug an das verinderte Potential anpassen, wird das Elektron ,,abgeschiittelt*
(Englisch ,.to shake off*).

Die Frage nach der Emissionsrichtung des Shake-Off-Elektrons ist eng verkniipft mit der Fra-
ge nach seinem Impuls. Aus Photoionisationsmessungen weil man, dass bei sehr schnellen
Photoelektronen das abgeschiittelte Elektron bevorzugt in die dem Photoelektron entgegenge-
setzte Richtung emittiert wird [KKB*02]. Aus Griinden der Energieerhaltung ist das Shake-Off -
Elektron dann vergleichsweise langsam. Fingt ein schnelles Projektil eines der Targetelektronen
ein, wird nach dem velocity matching-Prinzip dieses Elektron im Target auch vergleichsweise
schnell gewesen sein. Demnach wird nach einem schnellen capture am Target mit einer Riick-
wirtsemission des abgeschiittelten Elektrons zu rechnen sein.

2.5 Das Wasserstoffmolekiil

Nachdem im vorangegangenen Abschnitt einige theoretischen Modelle vorgestellt wurden, soll
zum Abschluss der theoretischen Betrachtungen etwas niher auf das verwendete Targetmolekiil
eingegangen werden. Zur Untersuchung der Transferionisation wird definitionsgemif ein Tar-
get mit mindestens zwei Elektronen bendtigt. Molekularer Wasserstoft ist daher das einfachste
aller in Frage kommenden Molekiile.

Mit insgesamt vier Teilchen lésst sich keine exakte Losung fiir dieses Problem finden. Oft wird
deshalb die Bewegung der beiden Protonen, die im Vergleich zu den Elektronen eine um drei
GroBenordnungen hohere Masse besitzen (mp = 1836 - m,), im Rahmen der so genannten Born-
Oppenheimer-Niherung vernachlissigt und die entsprechende Schrodingergleichung fiir zwei
ortsfeste Protonen betrachtet.
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Das Wasserstoffmolekiil ist ein kovalent gebundenes Molekiil. Bei diesem vor allem zwischen
Atomen von Nichtmetallen vorherrschenden Bindungstyp wird durch Paarbildung von Valen-
zelektronen die CoulomabstoBung zwischen den gleichnamig geladenen Atomkernen iiber-
wunden. Beschrieben wird das Ausbilden solcher Molekiilorbitale meist mit Hilfe der LCAO-
Methode (Orbitalhybridisierung, nach der englischen Bezeichnung Linear Combination of A-
tomic Or-bitals). Diese Vorgehensweise stellt das Zustandekommen der Molekiilorbitale dar als
Uberlagerung von (bekannten) Ein-Elektron-Wellenfunktionen |¢) der Valenzelektronen des je-
weiligen Atoms.

In Anlehnung an [Dem05] soll dieses Verfahren nun zunichst fiir das einfachste Molekiil, das
H>"-Molekiilion, umrissen werden. Im niichsten Unterkapitel wird dann unter Zuhilfenahme
eines weiteren géngigen Verfahrens (Heitler-London-Verfahren) die Beschreibung des neutralen
H>-Molekiils behandelt.

2.5.1 Beschreibung nach dem LCAO-Verfahren

In der quantenmechanischen Theorie wird ein System durch die Losungen der zugehorigen
Schrodingergleichung charakterisiert. Es gilt

Hly)=E|y) (2.37)

mit dem systemspezifischen Hamiltonoperator H, der entsprechenden Systemzustinden |y)
und den Energieeigenwerten £ des Hamiltonoperators. Fiir das Wasserstoff-Molekiilion wer-
den ein Wasserstoffatom im Grundzustand und ein Proton zusammengefiihrt. Da nicht unter-
schieden werden kann, bei welchem Proton sich das Elektron aufhilt, werden zwei atomare
Elektronen-Wellenfunktionen |¢4) und |¢p) mit entsprechenden Koeffizienten addiert und aus
der Summe die Molekiil-Wellenfunktion |y) gebildet,

W) =c1 [¢a) + 2 |93) (2.38)

Die normierten Molekiilorbitale sind dann

1
W) = m(l%>+|¢3>) und
(|¢a) — |98))

) (2.39)
Wa) = 2—25:

mit dem Uberlappintegral der beiden Wellenfunktionen

SAB = Re/(Z)A (PB dr. (2.40)
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Wie in Abbildung 2.2 ersichtlich, besitzt die im Ortsraum symmetrische y;-Wellenfunktion
eine erhohte Elektronendichte zwischen beiden Atomkernen. Die CoulombabstoBung der bei-
den Protonen wird dadurch abgeschwicht, so dass fiir ein gewisses Kernabstandsintervall ein
bindendes Molekiilorbital vorliegt. Im Gegensatz dazu ist im Falle des y,-Orbitals die Elektro-
nendichte zwischen den Kernen herabgesetzt, das durch diese antisymmetrische Wellenfunktion
beschriebene Molekiilorbital ist dementsprechend nicht-bindend.

|w Iy,

O— —© ®®

TR I wy

®— O ®®

Abbildung 2.2: Zustandekommen der y; und y,-Molekiilorbitale: Beim y;-Orbital (obere Rei-
he) ist die Elektronendichte (entspricht etwa l,tlz) zwischen beiden Kernen erhoht, das Orbital
ist bindend. Beim y,-Orbital (untere Reihe) hingegen ist die Elektronendichte zwischen den
Kernen Null, das Orbital ist nicht-bindend.

Die Energieeigenwerte der beiden Zustinde ergeben sich aus dem Erwartungswert des Hamil-
tonoperators H zu

Hur+H
(Es) = (v [H |y) = 2475748 g
1+ 54z 241
Hpa — Hap (2.41)
(Eq) = (Va |H [ya) = 1S
AB

Dabei wurden die Abkiirzungen

Hpp = (¢ |H |¢a) und Hap = (¢a |H |9p) (2.42)
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verwendet. Abbildung 2.3 zeigt die Bindungsenergien der beiden moglichen Zustinde als Funk-
tion des Abstands der beiden Protonen im Molekiil.

AE

Ea(R)
2,5

Abbildung 2.3: Potentialkurven der symmetrischen und der antisymmetrischen Elektronendich-
teverteilungen | y;|* bzw. |w,|* als Funktion des Kernabstands fiir das H;" -Molekiilion, berech-
net nach dem LCAO-Verfahren (Grafik aus [Dem05]).

2.5.2 Beschreibung nach dem Heitler-London-Verfahren

Soll nun statt dem Molekiilion H> " das H>-Molekiil beschrieben werden, muss das zweite Elek-
tron in geeigneter Weise mit in den Formalismus einbezogen werden. Die im Folgenden ge-
schilderte theoretische Beschreibung von molekularem Wasserstoff nach dem Heitler-London-
Verfahren ist angelehnt an die in [Nol06]. Es wird hier kein Anspruch auf Vollstindigkeit erho-
ben, vielmehr soll das prinzipielle Vorgehen bei besagter Berechnung umrissen werden. Auf-
grund der Vorgehensweise beim Heitler-London-Verfahren ist es unumgénglich, dabei einen im
Vergleich zum LCAO-Verfahren groBleren Anteil der Beschreibung mathematisch zu formulie-
ren.

Mit je zwei Elektronen und Protonen ist das Wasserstoffmolekiil ein Vier-Teilchen-Problem
und somit nicht exakt 16sbar. Wie schon bei der Beschreibung des H,"-Ions im vorigen Ab-
schnitt wird auch hier die Bewegung der beiden Protonen vernachlissigt (Born-Oppenheimer-
Niherung). Der Hamilton-Operator fiir das nun auf ein Zwei-Elektronen-Problem reduzierte
System lautet

2 | =2 2 2
Di e 1 1 e 1 1
H=Y |2 4= —+— . 2.43
=1 [21’/1 471'8() (I’,’a + ”ib>] + 471'8() (”12 + Rab ( )
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Der erste Term in eckigen Klammern steht fiir die kinetische Energie der beiden Elektronen, der
zweite (in runden Klammern) fiir die Anziehung zwischen je einem Proton und einem Elektron.
Es gilt hierbei

=

Fi— Ry p|. (2.44)

Via,b =

Der zweite Summand beschreibt die Abstoung der Elektronen und der Protonen untereinander,
hier ist analog zu oben

ripp = ‘?1 — 72| bzw. Rab =

R, —13,,) . (2.45)

Abbildung 2.4 stellt die zur Berechnung verwendeten Abstinde und Bezeichnungen tibersicht-
lich dar.

Abbildung 2.4: Skizzehafte Darstellung aller Ortsvektoren und Abstinde im Molekiil; rot die
Protonen, gelb die Elektronen

Der in (2.2) genannte Hamiltonoperator berticksichtigt nur die Coulombkrifte zwischen den
beteiligten Teilchen, jedoch keine spinbasierten Wechselwirkungen. Deshalb konnen die elek-
tronischen Zustinde geschrieben werden als Produkt aus einer Orts- und einer Spinwellenfunk-
tion,

W) = |®or) | Bspin) - (2.46)

Die Spinwellenfunktion ist dabei nur fiir die Symmetriebetrachtungen, nicht aber fiir die spitere
Berechnung der Energieeigenwerte wichtig. Die zwei betrachteten Elektronen kénnen in insge-
samt vier moglichen Konstellationen entweder zu Gesamtspin 0 oder 1 koppeln. Gesamtspin 0
ist dabei ein Singulettzustand und antisymmetrisch,
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) = 1S ms) = [00) = —= ([10) 1) = [1) [t®)). @.47)

Gesamtspin 1 kann durch drei mogliche Spinkombinationen erreicht werden, ndmlich

| Bspin) = 1S ms) = |1 —1) = )¢<1>>’¢<2>>7
spin) = 1S ms) =10} = ()T DY i) @) ) und 248)
|Ospin) = |Smg) =[11) ‘ > ‘T >

Es handelt sich demnach um ein Triplettzustand mit gerader Symmetrie. Das Pauli-Prinzip
fordert fiir Fermionen eine antisymmetrische Gesamtwellenfunktion, das Vorzeichen der Wel-
lenfunktion muss sich also umkehren, wenn die Teilchen vertauscht werden. Somit gibt die
Symmetrie der Spinwellenfunktion auch direkt die der Ortswellenfunktion vor. Die Ortswellen-
funktion fiir den Singulettzustand muss daher symmetrisch, die des Triplettzustands antisym-
metrisch sein. Man schreibt dafiir auch

) =06, )100) und
) = o5, ) Isms).

Auch mit den bisher getitigten Annahmen kann die Ortswellenfunktion |@¢,s) der Elektronen
noch nicht exakt bestimmt werden, weshalb eine weitere Ndherung erforderlich wird. Wéahrend
im LCAO-Verfahren bildlich gesprochen beide Elektronen nacheinander ins Kernpotential ge-
setzt werden, wird im Heitler-London-Verfahren der Umstand ausgenutzt, dass die Losung der
Schrodingergleichung fiir das Wasserstoffmolekiil im Grenzfall unendlichen Kernabstands R,
in die Losung fiir zwei einzelne Wasserstoffatome iibergehen muss. Diese haben die Form

(2.49)

¢a“) > bzw.

2

(%—47r80r1a> “P >
2

<% - 47reor2b> ‘(Pb > =& ‘¢l§2)>

Mit Hilfe des Symmetrisierungsoperators S (51ehe hierzu erneut [Nol06]) lassen sich aus den
Einteilchen-Eigenzustinden |¢,) und |¢y) Zweltellchen Zustinde mit der gewiinschten Sym-
metrie erzeugen,

(2.50)

o)

P o). (2.51)

05:)) =5 10a0m) = 5 (fo!
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Diese sind gemil3 der getitigten Annahme nur fiir R,;, — o Eigenzustinde, werden jedoch
im Heitler-London-Verfahren auch bei endlichen Kernabstand zur Abschitzung der Energie
des Systems verwendet. Das Verfahren beriicksichtigt dabei nicht Zustinde, bei denen beide

Elektronen sich beim gleichen Atomkern aufhalten.
Die Normierung der Elektronenzustiande erfolgt gemaf

05) =5 (1+1LuP)

(96,

mit dem Uberlappintegral

La = [ dr0;(7) 6,(7)

Man erhilt fiir die Energie des Systems als Erwartungswert des Hamiltonoperators

<¢éf) H “Péjf)> Cap £ A,
"o <¢étfﬁ ¢éf2t> BT

Dabei wurde das Coulomb-Integral abgekiirzt, es ist

Cop— e? L—/d3 [LAGH /d3 |¢b 7)|
Rab

47758() }’2 .
[ [@ndn [9a I 18P |
|71 =72

Weiterhin steht die Abkiirzung A, fiir das so genannte Austauschintegral, es gilt hierfiir

e2

Aab =

4mey | Rap ‘ Rb‘

+Re//d3r d3 Oy rl)%(rz)%(rz)%(rl)}

|71 — 72|

‘rz—R

—|Lab! —Re LZ,,/d3 M+L /d3 9, (72)9a(72)

(2.52)

(2.53)

(2.54)

(2.55)

(2.56)
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Der Wert E in Gleichung 2.54 entspricht der Energie des Singulettzustands ’V/(S)>, E_ steht

fiir die Energie der Triplettzustinde l[/(T)>. Der Kernabstand R, ist mageblicher Parameter
der Berechnungen und fiir nicht zu kleine Kernabstinde gilt

E,<E._. (2.57)

Die Energie des Systems wird also fiir einen bestimmten Kernabstand minimal und das Mole-
kiil ist gebunden. Die Triplettzustidnde sind nicht-bindend. Setzt man die Grundzustandswellen-
funktion des Wasserstoffatoms ein, so ergeben numerische Rechnungen fiir den Kernabstand
und die Bindungsenergie

R,, = 0.869A
ab =" (2.58)
E=—314eV.

Die Ubereinstimmung mit den experimentell bestimmten Werten (0,74 A bzw. —4,73 ¢V) ist
vergleichsweise gut. Abbildung 2.5 zeigt die errechnete Bindungsenergie als Funktion des
Kernabstands.

E!*2E9+
by E_(s=1)
21 (0)
Rab .
Ll E RgplAl
L ) {
-bot E.(S=0)

Abbildung 2.5: Berechnete Bindungsenergie des Wasserstoffmolekiils als Funktion des Kern-
abstands fiir Singulett- und Triplettzustand; Grafik entnommen aus [Nol06]



Kapitel 3
Das COLTRIMS-Experiment

Das Kernstiick der COLTRIMS-Messtechnik (die Abkiirzung stammt vom englischen Cold Tar-
get Recoil Ion Momentum Spectroscopy) ist der kalte Gasjet, der im Reaktionsvolumen mit
einem Projektilstrahl zum Uberlapp gebracht wird [UMD™97, UMD 03, DMS'97]. Durch
elektrische und magnetische Felder werden die entstandenen geladenen Reaktionsprodukte auf
orts- und zeitsensitive Detektoren projiziert. Im Falle von ionischen Projektilstrahlen werden
auch die an der Reaktion beteiligten Projektile nachgewiesen, so dass hier insgesamt drei ver-
schiedene Detektoren zum Einsatz kommen.

Die Funktionsweise der COLTRIMS-Methode beruht darauf, dass aus der Messung der Auftreff-
orte der Teilchen deren Impulse in der jeweiligen Detektorebene bestimmt werden. Aus ihren
Flugzeiten lassen sich die Impulskomponenten senkrecht dazu berechnen. Damit ermoglicht
dieses Messverfahren kinematisch vollstandige Koinzidenzmessungen von Teilchenkollisionen
mit 47 Raumwinkelabdeckung. Auf die einzelnen Bestandteile des verwendeten experimen-
tellen Aufbaus und seine verschiedenen Parameter soll in diesem Kapitel ndher eingegangen
werden.

Projektildetektor

Recoildetektor

x-Richtung:
Flugzeitrichtung Recoilionen

A

Reaktionsvolumen

z-Richtung: y-Richtung:
Projektilstrahl Gasjet

Abbildung 3.1: verwendetes Koordinatensystem; die x-Achse entspricht der Flugzeitrichtung
der Recoilionen, die y-Achse gibt der Gasjet vor. Die z-Achse wird durch den einfallenden
Projektilstrahl definiert.

27
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3.1 Das Koordinatensystem

Die Rekationszone im Spektrometer bildet den Ursprung eines rechtwinkligen, rechtshindigen
Koordinatensystems. Die Spektrometerachse, genauer die Flugzeitrichtung der Recoilionen,
definiert dabei die x-Achse, wihrend der Gasjet die y-Achse vorgibt. Die z-Achse wird, wie
bei Streuexperimenten iiblich, durch den einfallenden Projektilionenstrahl beschrieben. Abbil-
dung 3.1 zeigt das verwendete Koordinatensystem.

3.2 Das Gastarget

Bei Impulsspektroskopie-Experimenten wird stets groer Aufwand betrieben, um die Anfangs-
impulse der spektroskopierten Teilchen genau zu bestimmen. Ein moglicher Ansatz ist es bei-
spielsweise, die zu untersuchenden Teilchen derart zu priparieren, dass ihr Anfangsimpuls na-
hezu Null ist und so verglichen mit den zu erwartenden Impulsiibertragen im Experiment ver-
nachlissigt werden kann. Das COLTRIMS-Messprinzip verfolgt genau diesen Ansatz, indem es
die Targetteilchen in einem kalten Gasstrahl zusammenfasst um die Impulsauflésung zu verbes-
sern.

Im vorliegenden Fall stromt Wasserstoffgas durch eine kleine Diise (Durchmesser d = 20 pum)
in die Expansionskammer. Der Vordruck des Gases py ist dabei grofl im Vergleich zum Restgas-
druck p in der Kammer. Es findet eine so genannte Uberschallexpansion statt, eine adiabatische
Expansion, bei der die gesamte frei Enthalpie der Gasteilchen in gerichtete Bewegungsenergie
umgewandelt wird. Dies fiihrt dazu, dass in einem scharf begrenzten Bereich hinter der Diise
die Impulsvektoren der Gasteilchen betragsmifig annidhernd gleich sind. Die Geschwindigkeit,
mit der sie sich bewegen, lisst sich mittels

y= ,/5kBT (3.1)
m

berechnen. kg ist dabei die Boltzmann-Konstante, m die Masse der Gasteilchen und 7 die Tem-
peratur. Man erhilt so fiir einen H»-Jet bei Raumtemperatur eine mittlere Jetgeschwindigkeit
von fast 2460m/s.

Unmittelbar nach der Expansion sind die Teilchenimpulse nicht nur betragsméBig gleich, son-
dern auch annihernd parallel ausgerichtet. Das ist der Grund, weshalb in diesem zone of silence
genannten Bereich keinerlei Stofle zwischen den einzelnen Gasteilchen stattfinden. Lediglich
nach auBlen hin wird die zone of silence durch Stofe mit Restgasatomen in ihrer Ausdehnung
begrenzt. Thre Linge / kann mittels der Formel

2
[=2q4. |20 (3.2)

3 P

abgeschitzt werden und liegt iiblicherweise im Bereich einiger Diisendurchmesser. In Abbil-
dung 3.2 wird schematisch die Gasausbreitung hinter der Diise gezeigt.
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Abbildung 3.2: Ausbreitung des Targetgases hinter der Diise, mittig die zone of silence (ent-
nommen aus [Mil88]).

Der beschriebenen scharfen Impulsverteilung wegen spricht man von einem kalten Gas. Die in-
terne Temperatur des Targetgases betrégt, so aufbereitet, nur wenige Kelvin. Fiir weiterfiihrende
Informationen iiber die theoretische Behandlung von Uberschallgasjets sei beispielsweise auf
[Mil88, Web99] verwiesen.

Um einen derart priparierten Gasstrahl fiir das Experiment nutzbar zu machen, muss dieser
ohne groflere Vakuumeinbriiche ins Spektrometer geleitet werden. Man schilt dazu mittels einer
kegelformigen Blende, dem Skimmer, die inneren Bereiche der zone of silence heraus und erhilt
so einen kaum divergenten Gasstrahl. In einigem Abstand treten die Gasteilchen dann durch
einen zweiten Skimmer hindurch in die eigentliche Experimentierkammer und werden dort mit
dem Projektilstrahl gekreuzt. Dieser Aufbau wird als zweistufiger Jet bezeichnet und verhindert
wirkungsvoll einen Restgasfluss in die Targetkammer. Aulerdem sorgt die starke Kollimation
des Gasstrahls fiir ein entsprechend kleines Reaktionsvolumen im Spektrometer.

Der iiberwiegende Teil der Gasteilchen im Jet nimmt allerdings nicht an einer Reaktion mit
Projektilionen Teil und durchfliegt die Reaktionszone ungehindert. Uber eine Blende von etwa
12 mm Durchmesser gelangen sie in eine weitere Vakuumkammer, den Jetdump. Der rohren-
formige Aufbau der Eintrittsblende verhindert dabei, dass das Gas wieder zuriick in die Tar-
getkammer gelangen kann und dort den Restgasdruck erhoht. Mit einer Turbomolekularpumpe
wird das Gas im Jetdump abgepumpt. Abbildung 3.3 zeigt schematisch die Jeterzeugung und
enthélt zudem wichtige Abmessungen der beiden Expansionskammern.
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Jetdump
Projektilstrahl

70 mm Targetkammer

2. Skimmer
35 mm Expansionskammer 2

1. Skimmer
25 mm Expansionskammer 1

Duse

Abbildung 3.3: Erzeugung des Gasjets, schematisch; gezeigt sind die geometrischen Abmessun-
gen der Expansionskammern 1 und 2. Die Hohe der Skimmer betragt 21 mm fiir den 1. Skimmer
und 4 mm fiir den zweiten Skimmer.

3.3 Das Vakuumsystem

Um eine ausreichende freie Weglidnge aller an der Reaktion beteiligten Partikel zu gewihrleisten
und eine Jeterzeugung wie in Kapitel 3.2 - Das Gastarget beschrieben iiberhaupt erst moglich
zu machen, muss in der gesamten Experimentierkammer Ultrahochvakuum (hier im Bereich
von 10~ mbar) erzeugt werden. An der Kammer selbst wie auch an den Strahlrohren kommen
dazu verschiedene Vakuumpumpen zum FEinsatz.

Die Erzeugung des Vorvakuums iibernehmen zwei Drehschieberpumpen. Diese sind auf der
Abgasseite der Hauptpumpen angeflanscht und erreichen im alleinigen Betrieb einen Enddruck
im Bereich von 1073 mbar. Im Bereich des Ultrahochvakuums werden hauptsichlich Turbomo-
lekularpumpen verwendet. Deren Arbeitsprinzip beruht darauf, dass die Gasteilchen zufillig an
den sich drehenden Rotorschaufeln haften bleiben. Losen sie sich wieder ab, verleihen ithnen
die Rotorblitter eine Impulskomponente in Forderrichtung, so dass sie die Apparatur verlassen
konnen. An den Expansionskammern kommen jeweils eine, an der Targetkammer vier und am
Jetdump eine Turbomolekularpumpe zum Einsatz. Deren Saugleistungen sind in Tabelle 3.1
aufgelistet.

Ferner wird der Restgasdruck in der Targetkammer durch eine Kiihlfalle weiter reduziert. In
der Kammer befinden sich facherartig angeordnete Kupferbleche. Diese werden durch ein von
auflen zugingliches Edelstahlrohr mit fliissigem Stickstoff gekiihlt. Restgasatome kondensieren
an diesen kalten Flichen und werden so dem Kammervolumen entzogen. Die nachfolgende
Tabelle 3.1 gibt einen Uberblick iiber die iiblichen Restgasdriicke in der Apparatur.
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Das Vakuumsystem an den Strahlrohren steht groftenteils unter der Aufsicht der Beschleuni-
germannschaft und bedarf daher hier keiner Erwihnung.

Saugleistung [//s] Restgasdruck [mbar]

Expansionskammer 1 1000 1,1-1078
Expansionskammer 2 220 2,1-1078
Targetkammer 500 + 3 x 220 6,3-1078
Jetdump 220 1,0-1078

Tabelle 3.1: Saugleistungen der eingesetzten Turbomolekularpumpen und typische Restgas-
driicke (ohne Jetbetrieb)

3.4 Die Strahlfiihrung

Die fiir dieses Experiment verwendeten Projektile wurden vom institutseigenen 2,5 MV Van-
de-Graaff-Beschleuniger bereitgestellt. Noch in der Strahlenschutzeinhausung wird der Ionen-
strahl mit Umlenk- und Schaltmagneten in das Strahlrohr injiziert. Dort wird er anschlieend
von Kollimatorblenden in seiner Ausdehnung begrenzt. Die ersten beiden Blendenpaare de-
finieren dabei die Strahlachse, der dritte Kollimator schirmt Sekundirelektronen ab, die von
Projektilionen aus den ersten beiden Blenden geschlagen wurden.

Wechselwirken die Projektilionen auf ihrem Weg durchs Strahlrohr mit Restgasteilchen, konnen
Umladungen stattfinden. Um den Ionenstrahl von Teilchen mit unerwiinschten Ladungszustin-
den zu befreien, ist unmittelbar vor der Kammer ein Kondensatorplattenpaar installiert. Dieser
so genannte Beamcleaner lenkt die verschiedenen Ladungszustiande elektrostatisch ab. Er er-
laubt es so, umgeladene Teilchen von denen mit Soll-Ladungszustand zu trennen. Ein zweites
Kondensatorplattenpaar ist nach der Reaktionszone im Strahlrohr montiert. Seine Platten sind
um 90° gegeniiber denen des Beamcleaners verdreht. Dieser zweite Deflektor wird Analysator
genannt und erlaubt es, Teilchen zu sondieren, die in der Reaktionszone umgeladen wurden. Die
Strahlfiihrung sowie einige charakteristische Abmessungen des Aufbaus zeigt Abbildung 3.4.

3.5 Das Spektrometer

Das verwendete Spektrometer besteht aus Kupferplatten von 16 cm Kantenldnge, die im Ab-
stand von etwa 0,5 cm von vier Keramikstangen gehalten werden. In der Mitte jeder Platte
befindet sich ein kreisrundes Loch von 13 ¢cm Durchmesser, durch das die Reaktionsprodukte
ungehindet zu den Detektoren gelangen konnen. Die Platten sind tiber 330 kQ2-Widerstidnde mit-
einander verbunden. Durch Anlegen einer entsprechend hohen Spannung wird im Inneren des
Spektrometers ein elektrisches Feld von etwa 40V /cm erzeugt, das Elektronen und Recoilio-
nen auf die jeweiligen Detektoren projiziert. Die Beschleunigungsstrecke betrégt 2, 6 cm auf der
Recoilionenseite und 20 cm auf der Elektronenseite. Daran schlieBen sich jeweils feldfreie Drift-
strecken an, auf der Recoilionenseite 5,2 cm und auf der Elektronenseite 20 cm. Abbildung 3.5
zeigt einen Blick von oben auf die Experimentierkammer und das Spektrometer.

Die Reaktionszone besitzt in Abhingigkeit von Jetaufweitung und Querschnitt des Projektil-
strahls eine kleine, aber nicht vernachldssigbare Ausdehnung. Die Reaktionsprodukte legen
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Abbildung 3.4: Strahlfiihrung und Abmessungen am COLTRIMS-XXL-Autbau, schematisch.
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Abbildung 3.5: Blick von oben in die Experimentierkammer; der Jet verlduft dem Betrachter
entgegen, der Projektilionenstrahl von oben nach unten. Zu sehen am rechten Rand des Spek-
trometers der Recoilionendetektor, linksseitig schlieft sich die Elektronen-Driftrohre an (nicht
im Bild).
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deshalb je nach Entstehungsort unterschiedlich lange Wege im Spektrometer zuriick. Teilchen,
die groBle Strecken im elektrischen Feld zuriicklegen, nehmen dabei mehr kinetische Energie
auf und erreichen so hohere Driftgeschwindigkeiten. Damit zur gleichen Zeit entstandene Teil-
chen auch nach derselben Flugzeit nachgewiesen werden, wird eine Driftstrecke eingefiihrt. Die
schnelleren Teilchen konnnen im feldfreien Raum aufschlieBen. Somit werden systematische
Fehler bei der Flugzeitmessung und darauf aufbauend bei der Berechnung der Impulse vermie-
den. Der lingenmifige Zusammenhang zwischen Beschleunigungs- und Driftstrecke wird in
Abschnitt 4.3.1 - Bewegung im elektrischen Feld néher beschrieben.

Um bei gegebenem elektrischen Absaugfeld mehr Raumwinkelakzeptanz fiir den Elektronen-
detektor zu erhalten, wird dem elektrischen Feld ein homogenes Magnetfeld iiberlagert. Dieses
zwingt die Elektronen auf Gyrationsbahnen. Die mehrere tausend mal schwereren Ionen blei-
ben davon quasi unbeeinflusst. Zwei aulen am Haltegestell der Kammer befestigte Helmholtz-
Spulenpaare erzeugen das erforderliche Magnetfeld (zu sehen in Abbildung 3.6). Die Bewe-
gung der Elektronen wird spiter im Unterkapitel 4.3.2 - Bewegung im magnetischen Feld noch
ausfiihrlich beschrieben.

Abbildung 3.6: Kammer mit Spektrometer und Helmholtzspulen sowie Abschnitte des Projek-
tilstrahlrohrs.

3.6 Die Detektoren

Fiir den Teilchennachweis werden Micro Channel Plates (MCP) mit nachgeschalteten Delay-
line-Anoden verwendet. MCPs sind kreisrunde Scheiben aus Bleiglas mit einer speziellen Be-
schichtung, die die Elektronen-Austrittsarbeit senkt. Die MCPs haben gewohnlich Durchmes-
ser im Bereich von 40 bis 120 mm und sind auf der gesamten aktiven Fliche von Kapillaren
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durchzogen. Diese haben einen Durchmesser von 25 um und etwa 32 um Abstand voneinander,
zusitzlich sind sie bis zu 15° gegen die Horizontale verkippt.

Trifft ein geladenes Teilchen auf die Kanalwand, so werden aus dieser Sekundirelektronen her-
ausgeschlagen. Uber ein von auBen angelegtes Potentialgefille (iiblicherweise im Bereich von
1000V) werden diese in Richtung MCP-Riickwand beschleunigt. Jedes dieser Elektronen setzt
seinerseits wieder Sekundirelektronen frei, wenn es erneut auf die Kanalwand trifft (siche da-
zu Abbildung 3.7). Auf diese Weise findet eine kaskadenartige Elektronenvervielfachung statt,
wodurch pro MCP eine Verstirkung von etwa 103 erreicht wird. Limitierend sind Raumladungs-
effekte, die verhindern, dass die Elektronen geniigend Energie aufnehmen, um ihrerseits weitere
Sekundérelektronen auslésen zu konnen.

Kanéle

Sekundéar-
elektronen

Primar-
teilchen

Abbildung 3.7: Funktionsprinzip eines MCPs (entnommen aus [Ach99]); das Primérteilchen
setzt beim Auftreffen auf die Kanalwand Sekundirelektronen frei. Diese werden durch die an-
gelegte Spannung beschleunigt und 16sen bei erneutem Auftreffen auf die Kanalwand ihrerseits
Sekundirelektronen aus. Die Verstirkung erreicht so Werte von etwa 103.

Um die Verstirkung noch weiter zu steigern, werden meist zwei oder gar drei MCPs hinter-
einander geschaltet. Dabei werden die Platten um jeweils 180° gedreht angeordnet, so dass die
Kanile im Inneren im Zickzack verlaufen. Dadurch wird verhindert, dass Teilchen auf direktem
Wege und ohne Wandkontakt einen Kanile durchlaufen. Bei zwei MCPs spricht man hierbei
von der Chevron-Anordnung, bei drei MCPs vom z-Stack.

Verlisst die Elektronenwolke das MCP, wird diesem Ladung entzogen und es flieBt kurzzeitig
ein Strom. Der damit verbundene kurze Spannungspuls wird kapazitiv ausgekoppelt und als
Zeitsignal fiir die Messung verwendet.

Die eigentliche Ortsbestimmung wird erst mit der Delayline-Anode moglich. Es wird unter-
schieden zwischen den zweilagigen, quadratischen Quad-Anoden und den dreilagigen, sechse-
ckigen Hex-Anoden. Jede Lage besteht aus diinnem Kupferdraht, der iiber Keramiken um einen
speziellen Halter, oft Holder genannt, gewickelt wird. Bei Quad-Anoden stehen beide Draht-
ebenen im rechten Winkel zu einander, bei Hex-Anoden betrigt der Winkel 60°. Die Anode
wird gegeniiber dem hinteren MCP auf positives Potential gelegt und wirkt so attraktiv auf die
Elektronen, die das MCP verlassen haben.

Die Grofe bzw. der Durchmesser der Anoden und damit die Lénge der Drihte wird so gewihlt,
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dass alle Elektronen, die das MCP verlassen, mit beiden Drahtlagen aufgefangen werden kon-
nen. Der mit dem Abflieen der Elektronen auf dem Draht verbundene Spannungspuls wird zur
Rekonstruktion des Auftreffortes in der betrachteten Koordinatenrichtung benutzt. Dazu wird
der Laufzeitunterschied dieser Signale an beiden Enden einer Drahtebene in eine Ortsdiffe-
renz iibersetzt. Im Zusammenspiel aus allen zwei bzw. drei Ebenen lédsst sich der Auftreffort
der Elektronenwolke in zwei Dimensionen bestimmen (siehe dazu auch der entsprechende Ab-
schnitt 4.1.1 - Ortsberechnung). Abbildung 3.8 verdeutlicht das Funktionsprinzip der Delayli-
ne-Anode:

Abbildung 3.8: Funktionsprinzip Delayline-Anode; die auftreffende Elektronenwolke bringt
Ladung auf die Drihte der beiden Anodenlagen auf. Flie3t diese ab, ist das an beiden En-
den einer Drahtlage messbar. Der Laufzeitunterschied der Signale wird in eine Ortsinformation
tibersetzt.

Um die Signalleitungseigenschaften zu verbessern, werden die Anodendrihte als Zweidraht-
Lecherleitung ausgelegt. Die einzelnen Drahtlagen bestehen also jeweils aus einem Drahtpaar,
dessen Potential sich um etwa S0V unterscheidet. Aus dem MCP austretenden Elektronen schla-
gen sich bevorzugt auf dem als Signaldraht bezeichneten, positiveren Draht nieder. Weil elek-
tronisches Rauschen auf Signal- und Referenzdraht gleich stark auftritt, kann es durch Diffe-
renzbildung der Signale auf beiden Drihten nahezu vollstindig eliminiert werden.

Die bei diesem Experiment eingesetzten Detektoren hatten einen aktiven Durchmesser von
45 mm (Projektildetektor), 80 mm (Recoilionendetektor) und 120 mm (Elektronendetektor). Zum
Nachweis der Projektile und Recoilionen kamen Quad-Anoden zum Einsatz, der Elektronen-
detektor besitzt eine Hex-Anode.
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3.7 Die Datenauslese

Die Datenauslese dieses Experiments muss insgesamt 31 Signale verarbeiten. Jeder Detektor
liefert dabei ein MCP-Signal sowie die Signale auf Signal- und Referenzdraht von beiden Draht-
enden jedes Layers. Alle Signale werden kapazitiv ausgekoppelt. Pulstransformatoren iiber-
nehmen dabei die Differenzbildung zwischen Signal- und Referenzdraht und priparieren so
ein storungsfreies Signal heraus. Die Anzahl der Signale reduziert sich dadurch auf jeweils
finf fiir die Quad-Anoden (Projektil- und Recoilionendetektor) beziehungsweise sieben fiir
den Hex-Detektor (Elektronendetektor). Fast Amplifier verstirken danach die Signale, bevor
Constant Fraction Discriminator-Module die Sinussignale durch verschiedene Rechenopera-
tionen in NIM-Standart-Rechtecksignale iiberfithren. Das MCP-Signal des Projektildetektors
wird in einem Linear Fan dubliziert, um es zusitzlich als Triggersignal verwenden zu konnen.
Mit einem Time to Digital Converter werden alle Signale an die Aufnahmesoftware CoboldPC
tibergeben [Roe08]. Abbildung 3.9 zeigt die Verschaltung der Datenaufnahme.
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Abbildung 3.9: Verschaltung der Ausleseelektronik; Pulstrafos (PT') sorgen fiir die Differenzbildung zwischen Signal- und Referenzdraht, Fast
Amplifier (FA) verstirken die Signale im Anschluss. AnschlieBend erfolgt die Umwandlung in NIM-Standart-Rechtecksignale mit Constant
Fraction Discriminator-Modulen (CFD). Die Dateniibertragung an den PC tibernehmen Time to Digital Convertern (TDC). Das MCP-Signal
des Projektildetektors wird mit einem Linear Fan (LF) dubliziert und als Triggersignal fiir die Messung verwendet.
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Kapitel 4

Auswertung der Messdaten

Ublicherweise werden die Rohdaten wihrend der Messung als listmode-files (*.1mf) abgespei-
chert. Darin als Information enthalten sind die Eingangszeitpunkte der einzelnen Detektorsi-
gnale fiir jeden Kanal des TDC. Je nach Ausfiihrung des Detektors sind das vier (Quad-Anode)
bzw. sechs (Hex-Anode) Anodensignale und ein MCP-Signal. Werden die Rohdaten spiter zur
Analyse wieder in den PC geladen, so lauft das gesamte Experiment virtuell ,,noch einmal ab*.
Alle in Frage kommenden Messgroflen lassen sich anschlieend, wie im Folgenden beschrie-
ben, aus den gespeicherten Zeitinformationen berechnen.

4.1 Analyse der Rohdaten

Die Analyse der aufgenommenen Rohdaten beginnt damit, dass die gespeicherten Zeiten in
ihre physikalische Entsprechung iiberfiihrt werden. Der Prozess stiitzt sich im Wesentlichen
auf die Imf2root-Routine [Czall]. Dieses Programm automatisiert erste essentielle Schritte.
Darunter fallen beispielsweise die Darstellung von Hitverteilungen der einzelnen TDC-Kanile
und die Berechnung der Zeitsummen fiir die verschiedenen Anodenlagen. Auch die Berechnung
der Auftrefforte der Teilchen auf den Detektoren sowie darauf aufbauend die Erzeugung von
Detektor-Ortsbildern geschieht mit /mf2root. Auf die fundamentalsten dieser Schritte soll hier
etwas nidher eingegangen werden:

4.1.1 Ortsberechnung

Der Auftreffort eines Teilchens in einer Dimension berechnet sich als Zeitdifferenz der Signa-
le auf beiden Enden der jeweiligen Anoden-Drahtebene. Weil die Drahtlagen um den holder
gewickelt sind, liefert jeder layer eine Ortsinformation fiir die senkrecht zur Wicklungsrich-
tung stehende Koordinate. Uber die in x-Richtung verlaufende Drahtlage erhilt man also den
Auftreffort in y-Richtung und umgekehrt. Um Missverstindnisse zu vermeiden, werden die
Drahtlagen deshalb oft mit u, v und ggf. w bezeichnet. Der Auftreffort in x-Richtung ist dann
beispielsweise

x=c- Aty =ty —ty, 4.1)

39
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mit den Signallaufzeiten an beiden Enden des u-layerst,, und t,,. Dabei geschieht der Ubergang
von der Zeitdifferenz Af, zum eigentlichen Auftreffort x durch einen entsprechenden Umrech-
nungsfaktor ¢ der Dimension “'**. Man passt diesen an die experimentellen Gegebenheiten an,
so dass im Ortsbild der (vorher bekannte) aktive Durchmesser des Detektors richtig wiederge-
geben wird. Der Fehler von ¢ hingt also hauptsichlich von der Unsicherheit in der Bestimmung
des aktiven Detektordurchmessers ab. Ein beispielhaftes Ortsbild zeigt Abbildung 4.1:
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Abbildung 4.1: Beispielhaftes Ortsspektrum (Elektron-Detektor, Rohdaten)

4.1.2 Zeitsummenberechnung

Die reine Signallaufzeit auf einer Anoden-Drahtebene ist immer konstant. Somit diirfen Signale
an zwei verschiedenen Drahtenden nur dann dem selben Ereignis zugeordnet werden, wenn die
Summe ihrer Laufzeiten, die so genannte Zeitsumme f,,,, in einem entsprechenden Rahmen
mit der fiir die Drahtlage typischen iibereinstimmt. Es ist also beispielsweise

Lsumu = lul +tu2- (42)

Anhand der Zeitsumme ist es daher moglich, Untergrundereignisse von ,,echten* Ereignissen
zu unterscheiden. AuBerdem konnen mit /mf2root fehlende Anodensignale unter Zuhilfenah-
me der Zeitsumme rekonstruiert werden. Anschlieend werden die rekonstruierten Signale auf
Plausibilitit gepriift und solche Ereignisse verworfen, die aulerhalb der aktiven Flache des De-
tektors liegen. Der Rekonstruktionsvorgang an sich ist aber zu komplex, als dass er im Rahmen
dieser Arbeit verstdndlich beschrieben werden konnte und soll nur der Vollstandigkeit halber
Erwihnung finden.
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4.1.3 Ortsnullpunkte

Fiir fast alle denkbaren Messungen ist es unumginglich, einen ausgezeichneten Bereich des
Detektorbildes als Reaktionsnullpunkt zu definieren. In aller Regel ist das die Mitte der ent-
sprechenden Ortsverteilung. Dies riihrt daher, dass im COLTRIMS-Messprinzip die Impulse in
Detektorebene iiblicherweise nach dem Prinzip ,,Abstand im Ortsraum geteilt durch Flugzeit*
berechnet werden. Der x-Impuls eines Teilchens, dessen Auftreffort in dieser Richtung um eine
gewisse Strecke Ax von der Mitte der Verteilung entfernt liegt, wire demnach

Ax

~—, 4.3
TOF *3)

Px

Teilchen, deren Auftreffort genau in der Mitte der entsprechenden Ortraumverteilung liegt, wird
in dieser Dimension Impuls Null zugeordnet. Liegt hingegen der Auftreffort in einer Koordina-
tenrichtung auerhalb der Mitte der Verteilung, so muss das Teilchen eine Anfangsgeschwindig-
keit in diese Richtung besessen haben. Tieferen Einblick in die Berechnung der Teilchenimpulse
gibt der entsprechende Abschnitt 4.3 - Berechnung und Eichung der Impulse.

4.1.4 Berechnung der Flugzeiten

In diesem Experiment ist die Flugzeit der Projektile zwischen Reaktionszone und Detektor nur
abhingig von deren Geschwindigkeit und der zuriickzulegenden Entfernung. Beides sind be-
kannte GroBen, aus denen die Projektilflugzeit berechnet werden kann. Da im vorliegenden Fall
das Signal des Projektil-MCPs T OF,,; ron als Triggersignal verwendet wurde, sind alle wei-
teren Flugzeiten um die Projektilflugzeit nach vorne (also zu kleineren Zeiten hin) verschoben.
Die korrekten Flugzeiten berechnen sich am Beispiel der Recoil-Flugzeit gemif3

TOFec = TOFrec, roh — TOFpmj7 roh + TOK. 4.4)

Dabei steht TOFy., rop, fiir das Recoil-MCP-Signal, T OFy ist der so genannte Flugzeitnullpunkt
und gleich der Projektilflugzeit. Die Elektronenflugzeit berechnet sich entsprechend genauso.

4.2 Unterdriickung von Untergrund

Um eine weitere Bearbeitung der Daten zu beschleunigen, werden unerwiinschte Untergrunder-
eignisse oder solche, die in der weiterfithrenden Auswertung nicht beriicksichtigt werden sollen,
so gut wie moglich aussortiert.

Im vorliegenden Fall wird hierbei der Umstand ausgenutzt, dass die Transferionisation immer
mit einem Einfachelektroneneinfang einhergeht. Das Projektil, welches das Triggersignal lie-
fert, ist elektrisch ungeladen und trifft so in einer eng begrenzten Region auf dem Projektilde-
tektor auf, der caprure-Verteilung. Eine Abfrageschleife im Auswertecode stellt sicher, dass nur
Ereignisse weiter verwendet werden, fiir die der Trigger von einem solchen neutralen Projektil
ausgelost wurde. Die zwei Spektren in Abbildung 4.2 zeigen den zugehorigen Kreisschnitt im
Projektil-Ortsbild.
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Abbildung 4.2: Projektildetektor Ortsverteilung; links ohne Schnitt, rechts mit Kreisschnitt auf
die capture-Verteilung (neutrale Projektile). Der Kreisschnitt entspricht etwa 6 mrad maxima-
lem Streuwinkel. Die Linien hoherer Intensitét resultieren aus Umladungen im Strahlrohr.

Untersucht werden soll der Aufbruch des Wasserstoffmolekiils in zwei Protonen. Es werden
daher nur Ereignisse weiter analysiert, fiir die mindestens zwei Teilchen auf dem Recoilionen-
detektor nachgewiesen werden konnten.

Trdgt man weiterhin die Flugzeit des ersten Hits auf dem Recoilionendetektor gegen die des
zweiten auf, so erhilt man das so genannte PIPICO-Spektrum (von Photo-Ion Photo-Ion Coin-
cidence, ein Begriff aus der Laser- und Synchrotron-Physik). Stammen zwei Teilchen aus dem
Aufbruch ein- und desselben Molekiils, so finden sich die entsprechenden Eintrige auf einer
Diagonalen im PIPICO. Dieser Umstand erklért sich anschaulich wie folgt: Wenn das erste der
beiden (in diesem Fall) Protonen einen Anfangsimpuls in Richtung des Recoilionendetektors
besitzt, hat es dementsprechend eine besonders kurze Flugzeit. Aus Griinden der Impulserhal-
tung bei der Coulombexplosion muss das zweite Proton zwangsliufig in die entgegengesetzte
Richtung gestartet sein und es besitzt eine groere Flugzeit. Eine iibliche Methode zur Unter-
grundunterdriickung ist es deshalb, eine Bedingung auf die PIPICO-Linie zu setzen, also nur
Ereignisse weiter zu betrachten, die auf dieser Diagonalen liegen. In Abbildung 4.3 sind das un-
geschnittene PIPICO-Spektrum sowie das mit Bedingung auf den H ™ H ' -Aufbruch zu sehen.

Bei der Transferionisation gelangt aulerdem ein Elektron ins Kontinuum, weshalb auch in der
Analyse der Nachweis eines Elektrons gefordert wird. Dessen Flugzeit muss in einem gewissen
Fenster liegt, andernfalls wird das Ereignis nicht weiter analysiert.
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Abbildung 4.3: ungeschnittenes PIPICO-Spektrum mit HH*-Linie (unkorrigierte Flugzeiten)
und mit Schnitt auf diese Linie (rechts, Flugzeiten korrigiert).

4.3 Berechnung und Eichung der Impulse

Nachdem durch die im vorigen Abschnitt beschriebenen Maflnahmen die zu verarbeitende Da-
tenmenge signifikant reduziert werden konnte, geschieht nun der Ubergang vom Orts- in den
Impulsraum. Um die beschriebenen Schritte zur Berechnung der Impulse der einzelnen Teilchen
nachvollziehbar zu machen, ist es unumginglich, an dieser Stelle kurz auf die relevanten phy-
sikalischen Zusammenhénge einzugehen. Diese beschrinken sich im Wesentlichen auf die Be-
schreibung der Teilchentrajektorien im elektrischen und magnetischen Feld des Spektrometers.
Das elektrische Feld spielt dabei insbesondere eine Rolle bei der Berechnung der Recoilionen-
und Elektronenimpulse entlang der Spektrometerachse (x-Richtung), wihrend das magnetische
Feld im Rahmen tiblicher COLTRIMS-Messungen nur bei der Berechnung der Elektronenim-
pulse in den Ortsrichtungen (zy-Ebene) beriicksichtigt werden muss.

4.3.1 Bewegung im elektrischen Feld

Im homogenen elektrischen Feld des Spektrometers sind alle geladenen Teilchen der Coulomb-
kraft ausgesetzt. Die Beschleunigung a, die die Teilchen dadurch erfahren, ist proportional zu
ihrer spezifischen Ladung ¢/m und zum Betrag der elektrischen Feldstirke E,

a=F-

SRS

(4.5)

Der von den Teilchen zuriickgelegte Weg ergibt sich daraus durch zweimalige Integration, es ist

1
xg = EatBZ +v,-1p. (4.6)
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tp steht dabei fiir die Zeit, die die Teilchen mit Anfangsgeschwindigkeit v, in x-Richtung brau-
chen, bis sie die Beschleunigungsstrecke xp im Feld zuriickgelegt haben. Umgeformt nach 7
ergibt sich

242
132—24- w#, 4.7)
a a
und zusammen mit dem Geschwindigkeit-Zeit-Gesetz der beschleunigten Bewegung vg = atp +
v, erhdlt man fiir die Geschwindigkeit der Teilchen nach der Beschleunigungsstrecke

[V +2
VB:a-<—%+ ‘w;l#>+vx:\/vx2+2ax3. (4.8)

Im vorliegenden Fall besitzt das Spektrometer auch noch eine feldfreie Driftstrecke der Lange
xp, sowohl auf der Ionen-, wie auch auf der Elektronenseite. Diese schlie8t sich an die Be-
schleunigungsstrecke an, wird also von den Teilchen mit v = vp durchflogen. Da es sich um
eine gleichformige Bewegung handelt (ohne elektrisches Feld erfahren die Teilchen auch keine
weitere Beschleunigung), ist die dafiir bendtigte Zeit tp = ’;—g. Die Flugzeit der Teilchen ergibt
sich dann als Summe der Flugzeiten durch Beschleunigungs- und Driftstrecke

Vet + ZaxB xp

\/ V.2 +2axg

TOF =tg+1p = — 2 + (4.9)
a

oder umgeformt

2
Vx +2Cle
TOF = ——= \/ 44/ 4.10
+ 2 +2axB (4.10)

Die Driftrohre dient dazu, den Einfluss der Targetausdehnung in Flugzeitrichtung auszuglei-
chen. Teilchen, die weiter entfernt vom Detektor erzeugt werden, legen einen lingeren Weg
im Feld zuriick und nehmen daher mehr kinetische Energie auf. Die damit verbundene hohere
Driftgeschwindigkeit erlaubt es ihnen, innerhalb der feldfreien Driftstrecke langsamere, in ge-
ringerer Entfernung vom Detektor gestartete Teilchen einzuholen. Ziel ist es nun, den Detektor
genau in die Ebene zu stellen, in der alle zeitgleich (und mit gleichem Anfangsimpuls) gestar-
teten Teilchen gleichauf sind, sie also nach derselben Flugzeit nachgewiesen werden. Anders
formuliert: Wann ist die Gesamtflugzeit 7OF nahezu unabhiéngig von der exakten Linge der
durchflogegen Beschleunigungsstrecke xp? Die Beantwortung dieser Frage kann durch Ablei-
ten des Ausdruckes (4.10) geschehen (siehe dazu beispeilsweise [Sch02]). Unter der Annahme,
dass die im Feld aufgenommene kinetische Energie grof3 ist gegen die Anfangsenergie der Teil-
chen, erhilt man als Ergebnis dieser Rechnung den Zusammenhang
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Xp = 2xp. (4.11)

Die Driftstrecke muss also doppelt so lang sein wie die Beschleunigungsstrecke, um den Ein-
fluss der Targetausdehnung in Flugzeitrichtung und damit die unterschiedlich lange Verweil-
dauer der Teilchen im elektrischen Feld des Spektrometers zu korrigieren [WMS5]. Mit dieser
Bedingung sowie weiteren, aus oben zitierter Berechnung folgenden Vereinfachungen fiir den
Fall kleiner Geschwindigkeiten berechnen sich die Flugzeiten der Teilchen durch

TOF = -2 4 |22 4.12)
a a

Den Anfangsimpuls p, in x-Richtung sowohl der Recoilionen als auch der Elektronen erhilt
man als Produkt ihrer Anfangsgeschwindigkeit v, in dieser Richtung und ihrer Masse m,

px=mvy=m-(2\/axp —a-TOF). (4.13)
Mit Gleichung 4.5 erhélt man letztendlich

E E
pe=m- <2~ [y - TOF> —2\/qEmxp — gE - TOF. (4.14)
m m

Unter Ausnutzung der Rotationssymmetrie um die Projektilstrahlachse ergibt sich eine symme-
trische Flugzeitverteilung um die Flugzeit fiir Impuls p, = 0. Der Impuls des Teilchens ist dann
proportional zum Abstand zum Mittelpunkt dieser Verteilung AT OF,

px = qE - ATOF. (4.15)

Die Recoil-Impulskomponenten in den Ortsrichtungen, also z (vertikal) und y (horizontal), sind
wesentlich einfacher zu berechnen. Wie weiter oben im Abschnitt 2.1.3 - Ortsnullpunkte schon
angedeutet, wird denjenigen Teilchen, die in der Mitte der Ortsraumverteilung auf dem Detek-
tor landen, Anfangsimpuls Null zugeordnet. Landet ein Teilchen auBerhalb der Mitte, muss es
einen Anfangsimpuls in diese Richtung besessen haben. Da es sich hierbei um eine gleichfor-
mige Bewegung senkrecht zum elektrischen Feld handelt, sind die damit verkniipfte Anfangs-
geschwindigkeiten v, und v, gleich dem Quotienten aus den Ortsdifferenzen Az bzw. Ay und
der Flugzeit TOF'. Man kann also fiir die beiden verbleibenden Impulskomponenten schreiben

Iy
Pz=C;- M-V =Cz-M- ——,
Tr0yF (4.16)
Py =Cy mevy = cyme o

Hierbei stehen m fiir die Masse der Ionen (in diesem Fall also die Protonenmasse my+), r, und ry,
fiir die z- beziehungsweise y-Komponenten des Auftrefforts auf dem Detektor und 7OF fiir die
Flugzeit der Teilchen. Alle Gro3en werden dabei in atomaren Einheiten (a.u., mehr dazu auch
im Anhang) angegeben. c¢; und ¢, sind Stretchfaktoren, mit denen die beiden Impulsrichtungen
unabhingig voneinander gestreckt oder gestaucht werden konnen. Das ist fiir die Eichung der
Impulse unumginglich und wird an spéterer Stelle noch eingehend beleuchtet.



46 Auswertung der Messdaten

Viel schwieriger als fiir die Ionen ist die Berechnung der z- und y-Impulse der Elektronen.
Um bei vergleichsweise geringem elektrischen Feld trotzdem einen gro3en Raumwinkelbereich
abdecken zu konnen, wird zusitzlich ein homogenes magnetisches Feld angelegt [MUS™196)].
Dieses hat quasi keinen Einfluss auf die (im Vergleich mehrere tausend mal schwereren und
damit auch langsameren) Ionen, zwingt aber die Elektronen in eine Gyrationsbewegung (siche
Abbildung 4.4). Problematisch an dieser Gyration ist, dass jetzt nicht mehr ohne Weiteres vom
Auftreffort eines Elektrons auf dem Detektor auf seinen Startimpuls geschlossen werden kann.
Diese miissen vergleichsweise aufwindig aus ihren Trajektorien rekonstruiert werden, was im
folgenden Abschnitt kurz erldutert werden soll.

Abbildung 4.4: Veranschaulichung der Gyrationsbewegung der Elektronen im Spektrometer; in
Abhingigkeit von Richtung und Betrag ihres Anfangsimpulses starten die Elektronen auf unter-
schiedliche Spiralbahnen. Das homogene Magnetfeld zwingt sie dabei auf eine Kreisbewegung
in der yz-Ebene, das elektrische Absaugfeld beschleunigt sie parallel zur Magnetfeldrichtung.
Nach einer Gyrationsperiode 7 befinden sich alle Elektronen in der yz-Ebene wieder am selben
Punkt (entnommen aus [BG90].

4.3.2 Bewegung im magnetischen Feld

Das angelegte homogene Magnetfeld der Stirke B iibt auf alle sich mit Geschwindigkeit v
bewegende Reaktionsprodukte mit Ladung g eine Kraft aus, die Lorentzkraft

Fi =q-VxB. (4.17)

Das Magnetfeld ist so ausgerichtet, dass dessen Feldlinien parallel zur Spektrometerachse lie-
gen. So werden nur die Geschwindigkeitskomponenten der Teilchen in z- und y-Richtung (im
Folgenden als v, zusammengefasst) beeinflusst. Die Lorentzkraft wirkt als Zentripetalkraft und
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zwingt insbesondere die Elektronen im Spektrometer auf eine Kreisbahn mit Radius 7 (siehe
dazu erneut Abbildung 4.4). BetragsmiBig gilt

I/l/lVJ_2

=gqv | B. (4.18)

Man erhilt aus dieser Gleichung die Gyrationsperiode T und den zugehorigen Gyrationsradius
r. Die Gyrationsperiode hingt dabei nur von der magnetischen Feldstirke B ab,

B 27r B 2wm

= =—, 4.19
o 7B 4.19)
wihrend der Impuls der Elektronen ausschlieflich den Radius der Kreisbahn beeinflusst,
myv, pJ
- = _ £ 4.20
B B (4.20)

Es zeigt sich, dass eine hohe Magnetfeldstirke B einen kleinen Garytionsradius und damit eine
hohe Raumwinkelakzeptanz fiir den Elektronendetektor zu Folge hat. Betrigt die Flugzeit des
Elektrons ein Vielfaches der Gyrationsperiode 7', gilt also

TOF =n-T, 4.21)

befindet sich das Elektron in der zy-Ebene wieder am selben Ort. Es entsteht ein so genann-
ter Knoten in der Flugzeitverteilung, Elektronen jedweder Emissionsrichtung werden dann auf
einem Punkt abgebildet.

Abbildung 4.5 veranschaulicht die Geometrie der Gyrationsbewegung der Elektronen in der
zy-Ebene, die gleichzeitig die Detektorebene darstellt. Man kann entnehmen, dass folgende
Relationen gelten:

R? =224, (4.22)

‘sin (%)‘ _ RT/2. (4.23)

Die Betragsfunktion beriicksichtigt dabei die negativen Funktionswerte des Sinus fiir Winkel
groBer als 180°. Fiir den Drehwinkel o gilt mit Gleichung 4.21

Tor ) . (4.24)

a = mod <360~ 7 360
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<
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Abbildung 4.5: Geometrie der Gyrationsbewegung der Elektronen (zy-Ebene); der Koordina-
tenursprung wird zur Beschreibung der Gyrationsbewegung in den Startort des Elektrons ge-
legt. Das Elektron wird mit dem Impuls p |’ in der Detektorebene nachgewiesen, rekonstruiert
werden soll der Startimpuls p | in der gleichen Ebene.

Aus den Gleichungen 4.22 und 4.23 erhilt man nun durch Umformen und Ersetzen der Sinus-
funktion

. R/2 B R/2 B R B z2+y2 4.25)
N ‘sin (%)l B /lfc;s(a) N ‘/2—25'05(05) N 2—2COS(OC). ’

Dieser Ausdruck ergibt zusammen mit Gleichung 4.20 fiir den Impulsbetrag p | in der zy-Ebene

2 2

Z —l—y
=rgB=¢gB-{| ———. 4.26
pL=T1q 1 \/2—2c0s(0¢) ( )

Nun ist fiir die genaue Rekonstruktion der Elektronenimpulse nicht nur deren Betrag, sondern
vor allem deren Richtung von Interesse. Diese soll durch einen Einheitsvektor € beschrieben
werden. Dieser ist
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(e Sam) () e

Dann folgt mit 5, =p, -é

5L — 4B , ( cos(a/2) —sin(a/2) ) . ( Z ) , (4.28)

2—2cos(a) \ sin(a/2)  cos(et/2) y

Die Herleitung ist an dieser Stelle bewusst kurz gehalten, fiir detailliertere Informationen sie-
he beispielsweise [Sch06]. Viel wichtiger fiir das Verstdndnis des Rekonstruktionsvorgangs ist
die Idee hinter diesem: Der gemessene Auftreffort eines Elektrons auf dem Detektor und sein
Startort im Reaktionsvolumen definieren zwei fixe Punkte. Durch diese zwei Punkte wird die
Kreisbahn der Gyrationsbewegung festgelegt. Aus dieser wird dann wiederum mit den oben
gefundenen Relationen der Anfangsimpuls des Elektrons rekonstruiert. Dabei ist der Abstand
der Punkte auf dem Kreisbogen umso kleiner, je mehr sich das Elektron einer vollen Umdre-
hung (also dem Fall TOF = n - T) annidhert, die genaue Festlegung einer Kreisbahn und damit
des Startimpulses verkompliziert sich. In einem Knoten fallen schlieBlich beide Punkte zusam-
men, es konnen beliebig viele Kreise hindurch gelegt werden und der Anfangsimpuls bleibt
unbestimmt.

Zusammenfassend beinhaltet Tabelle 4.1 noch einmal alle Impulskomponenten fiir Recoilionen
und Elektronen.

Recoilion Elektron
px 2veEmy+-xp—qE-TOF 2+/eEm, -xp—eE-TOF
B .
Py €y My 7or Trsesars (@sin(@/2) +y-cos(a/2))

. B .
P cz-mH+-Trﬁ m-(Z-cos(a/Z)—y-szn(oc/Z))

Tabelle 4.1: Dreidimensionale Impulskomponenten von Recoilion und Elektron

4.3.3 Eichung des elektrischen Feldes

Die Stirke des im Spektrometer anliegenden elektrischen Feldes muss mit sehr hoher Genau-
igkeit bekannt sein, da sie (wie in Abschnitt 4.3.1 - Bewegung im elektrischen Feld gezeigt)
direkt in die Berechnung der Teilchenimpulse eingeht. Zu diesem Zweck werden in der Regel
zusitzlich zur eigentlichen Messung Eichmessungen durchgefiihrt. Man vermisst gut bekann-
te Reaktionen und vergleicht die daraus gewonnenen Ergebnisse mit Werten aus theoretischen
Rechnungen oder d@hnlichen Experimenten.

Fiir diese Messung wurde eine Eichmessung mit molekularem Stickstoff (N,) als Targetgas
durchgefiihrt. In einem bestimmten Reaktionskanal werden dabei beide Stickstoffatome einfach
ionisiert und fliegen als Folge einer Coulombexplosion mit entgegengesetzt gleichen Impulsen
p1 = — p» auseinander. Der Kinetic Energy Release, kurz KER, fiir diese beiden Ionen berechnet
sich dann aus ihren Impulsen und ihrer reduzierten Masse y gemif3
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(Pl —P2)2
2u

und ist somit gleich der Summe ihrer kinetischen Energien. Weitere Informationen zum KER
enthilt auch Unterkapitel 5.2 - Die KER-Verteilung.

Der KER fiir diese Reaktionskanal ist sehr genau bekannt, so dass es moglich ist, das anliegende
elektrische Feld indirekt zu bestimmen und somit fiir die eigentliche Messung zu kalibrieren.
Aus den nach Tabelle 4.1 berechneten Impulsen wurde dazu eine KER-Verteilung erzeugt und
mit der von Lundqvist et al. gemessenen verglichen [LEBW96]. Der Stickstoff-KER zeigt zwei
signifikante Peaks bei 7,584 und 10,316 ¢V . Durch Iteration der elektrischen Feldstédrke wurden
diese Peaks in der von Lundqvist et al. bestimmten Verteilung und in dem aus der Eichmessung
erzeugten Spektrum bestmoglich zum Uberlapp gebracht (siehe dazu Abbildung 4.6). Auf die-
se Weise wurde die elektrische Feldstirke E = 40,2V /cm bestimmt und fiir die Analyse der
eigentlichen Messung verwendet.

KER = (4.29)
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Abbildung 4.6: Vergleich der Stickstoff KER-Verteilungen; Eichmessung fiir dieses Experi-
ment (rot), Daten von Lundqvist et al. [LEBW96] (schwarz). Die beiden Peaks bei 7,584 und
10,316 ¢V wurden durch Iteration der elektrischen Feldstirke bestmodglich zum Uberlapp ge-
bracht und so die tatsdchliche Feldstirke im Spektrometer bestimmt. Der geschitzte systemati-
sche Fehler betrigt 1 %.

4.3.4 Eichung des magnetischen Feldes

Neben der elektrischen muss auch die magnetische Feldstirke sehr genau bekannt sein, hingt
doch die Rekonstruktion der Elektronimpulse maB3geblich davon ab. Es werden auch hier Eich-
messungen durchgefiihrt, um das anliegende Feld genau zu bestimmen. Das magnetische Feld
wird dabei konstant gehalten, das elektrische Feld im Spektrometer jedoch mehrfach variiert.
Ziel ist hier, durch Anderung der Flugzeit der Elektronen die Lage und den Abstand der Knoten
in deren Flugzeitverteilung zu bestimmen. Mit Gleichung 4.19 kann dann aus dem zeitlichen
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Abstand zweier Knoten in der Verteilung die Stirke des magnetischen Feldes bestimmt werden,
im vorliegenden Fall betrug sie B = 10,7 Gs.

Ferner muss im Rahmen der Eichmessung sichergestellt werden, dass magnetische und elek-
trische Felder zueinander passend gewéhlt sind und somit die erwartete Elektron-Flugzeitver-
teilung versetzt zwischen den Knoten liegt. Die iibliche Herangehensweise ist hier die Auf-
nahme eines so genannten wiggle-Spektrums. Aufgetragen wird das Quadrat des Auftreffortes
der Elektronen 7> + y* gegen deren Flugzeit TOF. Abbildung 4.7 zeigt skizziert ein solches
wiggle-Spektrum.

- Flugzeit fir p, =0

Abstand zum Detektormittelpunkt

Elektron Flugzeit

Abbildung 4.7: Beispielhaftes wiggle-Spektrum als Skizze; die Flugzeit von Elektronen mit
Impuls p, = 0 (rot) liegt asymmetrisch zwischen den Knoten, durch Spiegeln der Verteilung
konnen hier die Nullstellen ausgeglichen werden.

Wie schon in Abschnitt 4.3.2 - Bewegung im magnetischen Feld erwéhnt, geht in einem Knoten
jegliche Information iiber den Anfangsimpuls der Elektronen verloren. Liegt die Flugzeitvertei-
lung jedoch wie in Abbildung 4.7 asymmetrisch zwischen den Knoten, konnen die Nullstellen
durch horizontales Spiegeln ausgeglichen und fiir alle Flugzeiten die Startimpulse rekonstruiert
werden. Im optimalen Fall konnen die Felder so gewihlt werden, dass die Flugzeitverteilung
vollstdndig zwischen zwei Knoten passt.

4.3.5 Eichung der Impulse

Um die Fehler bei der Impulsberechnung weiter zu minimieren, werden die Impulse in dreidi-
mensionalen Projektionen betrachtet. Bei nahezu jeder Messung gibt es zumindest einen Re-
aktionskanal, der eine isotrope, kugelsymmetrische Recoilionen-Impulsverteilung erzeugt. Im
vorliegenden Fall ist dies der zu untersuchende Kanal, die Coulombexplosion der beiden Proto-
nen. Die Projektionen zeigen dann kreisrunde Strukturen, wie in Abbildung 4.8 zu erkennen.
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Abbildung 4.8: Projektionen der dreidimensionalen Recoilionen-Impulskugel; die Spektren zei-
gen xy-, zx- und zy-Ebene. Deutlich zu erkennen die kreisrunden Strukturen in allen drei Ebenen.
Ursache hierfiir ist der isotrope Aufbruch des H,-Molekiils in zwei Protonen im Rahmen einer
Coulombexplosion.

Diese Impulskugel (beziehungsweise ihre drei zweidimensionalen Projektionen) ist sehr sensi-
tiv auf Fehler in der Impulsberechnung (siehe Tabelle 4.1). Anhand von Projektionen auf die
Koordinatenachsen konnen die beiden Ortsnullpunkte feinjustiert werden. Deformationen der
Kugel deuten darauf hin, dass die einzelnen Koordinaten untereinander nicht im richtigen Ver-
hiltnis stehen, weil beispielsweise die Abmessungen der Anodenlagen nicht hinreichend genau
bekannt sind.

Leicht einzusehen ist dies immer dann, wenn die Flugzeitrichtung der Recoilionen betroffen
ist: Fehler bei der Bestimmung der Projektilflugzeit (Gleichung 4.4) pflanzen sich in die Be-
rechnung der x-Impulse fort. Die Projektilflugzeit selbst kann allerdings nicht mit einer solchen
Genaugkeit ermittelt werden, so dass man diese statt dessen anhand der Recoil-x-Impulse eicht.
Auch bei den Impulsen in den Ortsrichtungen (also in der yz-Ebene) ist gewohnlich eine Ei-

chung notig. Hier ist der Grund darin zu suchen, dass die Lidnge der Anodendrihte nicht be-
liebig genau bekannt ist. Mit dem Wissen, dass die entsprechende Projektion der Impulskugel
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einwandfrei rund sein muss, wird eine der beiden Impulskomponenten durch einen multiplika-
tiven Parameter (Gleichung 4.16) gegeniiber der anderen gestreckt oder gestaucht.

Die Deformation der Impulskugel féllt in der Regel nur sehr gering aus, weshalb das Auge
Schwierigkeiten hat, die Abweichungen zu erkennen. Aus diesem Grund werden oft neue Histo-
gramme definiert, um die Stretchfaktoren leichter anpassen zu konnen. So wird zum Abgleich
der Impulse in der Detektorebene der Betrag des Gesamtimpulses in Abhéngigkeit des Winkels
¢ aufgetragen. Dabei ist ¢ definiert als

¢ = arctan <%) ) (4.30)
y

Ist nun die Projektion der Impulskugel auf die Detektorebene perfekt rund, so zeigt das ent-
sprechende Histogramm eine gerade Linie. Eine bauchig verlaufende Linie deutet auf Fehler
bei der Bestimmung von Ortsnullpunkten oder Stretchfaktoren hin. Abbildung 4.9 zeigt den
¢-Winkelplot fiir die Recoilionen vor und nach erfolgter Anpassung der Ortsnullpunkte und
Impuls-Stretchfaktoren

Betrag Recoilimpuls [a.u.]
Betrag Recoilimpuls [a.u.]

07450 100 50 0 50 100 150 O 4150 -100 -50 0 50 100 150
Phi-Winkel Recoil [Grad] Phi-Winkel Recoil [Grad]

o

Abbildung 4.9: ¢-Winkelplots fiir den Recoilionendetektor; links das unkorrigierte Spektrum
mit deutlich nichtlinearem Verlauf, rechts nach Anpassung der Ortsnullpunkte und Impuls-
Stretchfaktoren.

Das zweite wichtige Histogramm bei der Impulseichung zeigt den Betrag des Gesamtimpulses
in Abhéngigkeit vom Kosinus des Winkels 0, wobei hierfiir gilt

By

cos(0) p

(4.31)
Auch hier ist es das Ziel, eine gerade Linie zu erzeugen. Der zu bestimmende Parameter ist hier
der Flugzeitnullpunkt der Projektile. Abbildung 4.10 zeigt den cos(0)-Plot fiir die Recoilionen
vor und nach dem Anpassen des Flugzeitnullpunkts.



54 Auswertung der Messdaten

S, S,
] 0
3 3
o o
E E
3 3
[3] (3]
(7] (7]
o o
(=) [=2)
g £ g
2 20 =
(7] E (7]
101 10
01"05060.402 0 020406808 01"0506-0.40.2 0 02 0.4 0805
Cos (Theta-Winkel Recoil) Cos (Theta-Winkel Recoil)

Abbildung 4.10: cos(0)-Plot fiir den Recoilionendetektor; das unkorrigierte Spektrum (links)
zeigt deutliche Abweichungen von einer linearen Form, rechts das gleiche Spektrum nach An-
passung des Flugzeitnullpunkts.



Kapitel 5

Diskussion der Ergebnisse

In diesem Kapitel sollen die gewonnenen Messergebnisse entsprechend aufbereitet prisentiert
und die daraus zu ziehenden Schliisse diskutiert werden. Bevor damit begonnen wird, muss die
erreichte Orts- und Impulsauflosung bestimmt werden. Die Kenntnis des Auflosungsvermogens
des Spektrometers ist essentiell bei der Bewertung und Einschétzung der erzielten Ergebnisse.

5.1 Experimentelle Auflosung

Fiir die Projektile wird die erreichbare Impulsauflosung im Wesentlichen durch die Divergenz
des Projektilstrahls vorgegeben. Aus der GroBe der Offnung x = 1 mm der beiden Kollima-
torblenden im Strahlengang und ihrem Abstand / = 7,7 m errechnet man den entsprechenden
Winkel

@ = 2-arctan (;) ~ 0,26 mrad. (5.1)

Mit dem Longitudinalimpuls p; = 9000 a.u. der Projektile folgt daraus eine transversale Impul-
sauflésung von

ApP™T =@ - p.~234a.u.. (5.2)

Andere Grofen haben darauf vergleichsweise wenig Einfluss, so dass sie in dieser Abschitzung
vernachlissigt werden konnen.

Fir den Recoilionendetektor ermittelt man in der Rohdatenanalyse den Umrechnungsfaktor
cRec =~ 0,6 mm /ns (siehe dazu den entsprechenden Abschnitt 4.1.1 - Ortsberechnung). Zusam-
men mit der Zeitauflosung der verwendeten Ausleseelektronik Ar ~ 1 ns ist die mdgliche De-
tektorauflosung ADetR¢¢ 2 0,6 mm.

Weiterhin spielt fiir die Einzelteilchenimpulse die Ausdehnung der Targetzone AV, - AV} ~
1,51 mm? sowie allgemein die Maschenweite AG = 250 um des Gitters, das die Teilchen im
Spektrometer durchqueren miissen, eine Rolle. Damit erhélt man als mogliche Ortsauflosung

55
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AOrtRee = \/(ADet)2 + (AV,)? + (AG)? ~ 1,63 mm und 53)

AOrfec = \ [(ADer)? + (AV,)? + (AG)? ~ 1,19 mm.

Die Umrechnungsfaktoren D zwischen Orts- und Impulskoordinaten konnen direkt aus den
entsprechenden Verteilungen ermittelt werden. Man findet hier D =~ 1,15 a.u./mm. Somit ist
die Recoilionen-Impulsauflosung in den Ortsrichtungen

ApF© ~1,87a.u.und ApF“ ~ 1,37 a.u.. (5.4)

Z

Ausgehend von der Formel fiir den x-Impuls (Gleichung 4.14) kann die Impulsauflosung in
Flugzeitrichtung abgeschitzt werden. Es ergibt sich als Differenz At aus der Flugzeit TOF =t
fiir Teilchen mit Startimpuls p = 0 und der Flugzeit TOF =t fiir Teilchen mit Startimpuls

p=Ap

Ap A
A=tg—t=2 "D _o [™D_ 2P _ 2P (5.5)
qE gt qE gE

Es folgt fiir die Impulsauflésung

ApRee = gEAt (5.6)

X

und man erhilt mit einer Zeitauflosung von At =~ 1 ns und dem angelegten elektrischen Feld von
E = 40,2V /cm sowie der Ladung der Protonen g = 1

ApR~0,32a.u.. (5.7)

Fiir den Elektronenzweig des Spektrometers wird die erreichte Energie- und Emissionswinkel-
auflosung mit Hilfe eines dafiir entwickelten Programms aus den experimentellen Parametern
bestimmt. Wie fiir den Recoilionenzweig wurde als Targetausdehnung AV, - AV, = 1,5-1 mm?
angenommen, auBlerdem eine Zeitauflosung von Ar = 1 ns und eine Detektorauflésung von
ADetFle* = 1 mm. Das angelegte Magnetfeld betrug 10,7 Gs. Abbildung 5.1 zeigt diese Graphen
jeweils als Funktion der Elektronenergie und des Emissionswinkels (zur Verfiigung gestellt von
[Dorl1]).
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0 50 100 150 0 50 100 150
Winkel (deg) Winkel (deg)

Abbildung 5.1: Farbcodiert dargestellt die Energie- (linkes Spektrum) und Emissionswinke-
lauflosung (rechtes Spektrum) im Elektronenzweig des Spektrometers, jeweils als Funktion der
Elektronenergie und des Emissionswinkels; zur Verfiigung gestellt von [Do6r11]. Der U-formige
Einschnitte in beiden Spektren bei 8 = 90° entstehen durch Elektronen, die senkrecht zur Spek-
trometerachse starten und deshalb nicht auf den Detektor projiziert werden konnen.

5.2 Die KER-Verteilung

Der so genannte Kinetic Energy Release, kurz KER, spiegelt die kinetische Energie zweier oder
mehr Ionen wieder, die aus dem Aufbruch eines Molekiils stammen.

Verliert ein Molekiil in einer Reaktion zwei oder mehr Elektronen, zerfillt es in der Regel in
mindestens zwei positiv geladene ionische Fragmente 1 und 2. Es kommt zu einer so genannten
Coulombexplosion, bei der sich diese lonen elektromagnetisch voneinander abstof3en. Sie flie-
gen dann in entgegengesetzte Richtungen auseinander und es gilt aufgrund der Impulserhaltung

p1=—p2. (5.8)

Der KER fiir diese beiden Ionen berechnet sich dann aus ihren gemessenen Impulsen und ihrer
reduzierten Masse 1 gemal

(p1 —Pz)z.

KER =
21

(5.9)

Die kinetische Energie der lonen stammt dabei vollstindig aus ihrer potentiellen Energie zu Be-
ginn des Aufbruchs. Der Kinetic Energy Release kann direkt in einen Kernabstand im Molekiil
iibersetzt werden. Diese Energieerhaltung erlaubt es also zu schreiben

KER — —_ 4192 (5.10)

4drey R
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mit den Ladungen ¢; und ¢> und dem Abstand R der beiden Ionen. Im vorliegenden Fall ent-
stehen in der Reaktion zwei Protonen. Setzt man also gy = ¢y = e = 1a.u. und & = % a.u. ein,
erhilt man direkt

KER = Il? la.u.]. (5.11)

Der KER ist hier also gleich dem inversen Kernabstand des Molekiils. Diese Relation ist auch
anschaulich leicht zu verstehen: Sind die Ionen zu Beginn der Coulombexplosion nahe bei-
sammen, so wirken stdrkere repulsiven Kréfte und somit ist auch die aus ihnen gewonnene
kinetische Energie groBer. Umgekehrt werden die Ionen nur wenig Geschwindigkeit und damit
Energie aufnehmen, wenn sie sich zu Beginn des Aufbruchs in groBem Abstand zueinander
befinden.

3000
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Abbildung 5.2: gemessene KER-Verteilung fiir H», Maximum bei 19,04 eV; simulierte Vertei-

lungen: reflection approximation fiir ein Morse-Potential (blau gestrichelt) und ein harmoni-

sches Potential (rot gestrichelt), quantenmechanische Berechnungen fiir Morse-Potential (blau)

und harmonisches Potential (rot) Maximum bei 18,68 eV; geschitzter systematischer Fehler
1%

Abbildung 5.2 zeigt die H,-KER-Verteilung, die in diesem Experiment gemessen wurde (Recht-
eck-Symbole). Das Maximum der Verteilung liegt bei 19,04 eV, ermittelt durch Anfitten einer
Gaussverteilung. Den Messdaten {iberlagert sind vier simulierte KER-Verteilungen. Zwei da-
von wurden mit Hilfe einer analytische Losung des Morse-Potentials berechnet (blaue Gra-
phen), die beiden anderen entstanden auf Basis eines harmonischen Potentials (rot). Der Kern-
abstand wurde dabei auf die Umkehrpunkte des Vibrationsgrundzustands angepasst. Die gestri-
chelt gezeichneten Verteilungen wurden mit der klassichen reflection approximation erzeugt,
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die Grundzustandswellenfunktion also an der repulsiven H*H™'-Kurve gespiegelt. Die Gra-
phen mit durchgezogenen Linien zeigen das Uberlappintegral des Wasserstoff-Grundzustands
mit dem Kontinuumszustand [Sch11]. Man kann eine insgesamt sehr gute Ubereinstimmung
der simulierten Plots mit den Messdaten feststellen. Auch im Vergleich mit anderen Messungen
kann nur eine geringe Abweichung konstatiert werden. Bei der Photodoppelionisation von H;
konnten Kreidi et al. ein KER-Maximum bei 18,75 ¢V messen ([Kre05]).

5.3 Impuls- und Energieverteilungen

Als Erstes werden in Abbildung 5.3 die Recoilionenimpulse gezeigt. Diese Plots entstehen
durch Projektion der dreidimensionalen Impulskugel auf die jeweilige Ebene, iiber die dritte
Impulskomponente wird also integriert.
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Abbildung 5.3: Projektionen der dreidimensionalen Recoilionen-Impulskugel; oben links die
xy-Ebene, oben rechts die zx-Ebene, unten die zy-Ebene. Deutlich sichtbar die kreisférmige
Signatur der Coulombexplosion der beiden Protonen, aulerdem im Zentrum der Spektren die
nicht dissoziierten H,"-Ionen aus Ionisations- oder Elektroneneinfangsprozessen.

Man erkennt in allen drei Projektionen deutlich kreisformige Strukturen bei etwa 30a.u. Impuls,
die von der Coulombexplosion der beiden Protonen herrithren. Jeweils bei sehr kleinen Impulsen
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in der Mitte der Spektren landen die nicht dissoziierten H,*-Ionen, die aus Ionisationsprozessen
oder Elektroneneinfangsreaktionen stammen.

In Abbildung 5.4 sind in gleicher Weise wie oben die Projektionen der Elektronenimpulse ge-
zeigt. Bei Betrachtung der zx- und zy-Ebene zeigt sich, dass die Elektronen bevorzugt in einem
gewissen Winkelbereich um die z-Achse, also in oder entgegen der Flugrichtung der Projektile,
emittiert werden.
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Abbildung 5.4: Projektionen der dreidimensionalen Elektronenimpulse; oben links die xy-
Ebene, oben rechts die zx-Ebene, unten die zy-Ebene. Die Elektronen werden in einem gewissen
Winkelintervall um die Projektilstrahl-Richtung emittiert.

Um Erkenntnisse iiber die Transferionisation gewinnen zu konnen, ist insbesondere die Emis-
sionsrichtung der Elektronen interessant. Deshalb wird neben den oben gezeigten Verteilungen
hiufig der Transversalimpuls des gemessenen Elektrons als Funktion seines Longitudinalim-
pulses aufgetragen. Wie in den vorangegangenen Messungen mit atomaren Targets (siehe dazu
entsprechendes Unterkapitel 1.1 - Vorangegangene Experimente) konnen auch hier Vorwirts-
und Riickwirtsemission des Elektrons einwandfrei getrennt werden. Die ermittelte Elektronen-
Impulsverteilung wird in Abbildung 5.5 der fiir ein atomares Target gegeniibergestellt. Diese ist
dabei im Gegensatz zu Abbildung 1.1 nicht in der Projektil-Steuebene dargestellt. Aufgrund der
groBen Ahnlichkeit der Impulsverteilungen in beiden Fillen kann davon ausgegangen werden,
dass hier wie dort dieselben Prozesse zum Tragen kommen. Demzufolge wird der in Vorwirts-
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richtung emittierte Teil der Elektronen in bindren St68en mit dem Projektil erzeugt (binary
encounter, zu den Prozessen siehe Kapitel 2.4 - Theoretische Modelle). Die dazu theoretisch
vorausgesagte Verteilung wird in beiden Spektren angedeutet, sie entspricht im Geschwindig-
keitsraum der Emission des Elektrons auf die Oberfliche einer Kugel um v, mit Radius v,,.
Die Elektronen, die riickwirts gerichtete Impulse besitzen, gelangen in Folge eines Shake-Off -
Prozesses ins Kontinuum.
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Abbildung 5.5: Elektronen-Transversalimpuls als Funktion des Longitudinalimpulses; links
die in dieser Messung fiir das StoBsystem DT + H, ermittelte Verteilung, rechts fiir p™ + He
([Sch06]). Vorwirts und riickwirts emittierte Elektronen sind klar getrennt. Elektronenimpulse
in Projektilstrahlrichtung deuten dabei auf Ionisation durch binary encounter hin, Elektronen
mit riickwirts gerichteten Impulsen stammen aus Shake-Off-Prozessen. Die schwarzen Linien
kennzeichnen jeweils die theoretisch erwartete binary encounter-Verteilung. Diese entspricht
einer Kugel im Geschwindigkeitsraum mit Radius v, und Mittelpunkt bei v,.

Der Transversalimpuls wurde dabei gemal

Ptrans = 1/ sz +py2 (5.12)

berechnet, der Longitudinalimpuls ist gleich dem Impuls in z-Richtung,

Pz = Diong- (5.13)

Da der Longitudinalimpuls eine zweifelsfreie Unterscheidung zwischen binary encounter und
Shake-Off-Elektronen zuldsst, wird er in der weiteren Diskussion der Ergebnisse zu diesem
Zwecke herangezogen.
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Die Energieverteilung des freigesetzten Elektrons zeigt Abbildung 5.6. Das Spektrum zeigt
dabei die erwartete Abnahme zu groen Elektronenenergien hin.
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Abbildung 5.6: Elektronen-Energieverteilung; die Verteilung féllt erwartungsgeméall zu gro3en
Elektronenenergien hin stark ab.

In Abbildung 5.7 wird fiir Elektronenenergien zwischen O und 2,5¢V, 2,5 und 7,5 eV sowie von
7,5 bis 12,5¢eV und von 22,5 bis 27,5V jeweils der Emissionswinkel 8 zwischen Elektron-
Longitudinalimpuls und dem Impulsvektor p, der Elektronen gezeigt. Die Graphen zeigen fiir
alle Energieintervalle eine gute Ubereinstimmung mit der Elektronen-Impulsverteilung (Abbil-
dung 5.5).
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Abbildung 5.7: Emissionswinkel 8 zwischen Elektronenimpuls p, und Elektron-Longitudinal-
impuls (j—g) fiir verschiedene Elektronenenergie-Intervalle; oben die Visualisierung der aufge-
tragenen Grofen: die konstanten Elektronenenergien entsprechen Kreisen in der Impulsvertei-
lung, B ist der Azimutwinkel. Mitte links fiir Elektronenenergien zwischen 0 und 2,5 ¢V, Mitte
rechts von 2,5 bis 7,5 eV, unten links zwischen 7,5 und 12,5 ¢V und unten rechts von 22,5 bis
27,5 eV. Die Spektren sind auf ihr Integral normiert. Die Winkelverteilungen stimmen fiir alle
Elektronenenergien gut mit der Impulsverteilung in Abbildung 5.5 iiberein.
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5.4 Winkelabhingigkeiten

In diesem Abschnitt sollen die relevanten Messgrof3en auf etwaige Winkelabhingigkeiten un-
tersucht werden. Betrachtet wird der Winkel o zwischen Molekiilachse und Projektilstrahl. Bei
o = 90° und somit cos(a) = 0 stehen Molekiilachse und Projektilstrahl senkrecht aufeinan-
der, bei & = 0° und & = 180° bzw. |cos(a)| = 1 sind beide parallel orientiert. Abbildung 5.8
verdeutlicht die Definition dieses Winkels.

v

& )

Abbildung 5.8: Der Winkel a wird eingeschlossen von Molekiilachse und Projektilstrahl. Fiir
o = 90° steht das Molekiil senkrecht zum Projektilstrahl, fiir oo = 0° oder @ = 180° entspre-
chend parallel.

Trigt man wie in Abbildung 5.9 den Elektron z-Impuls gegen cos(a) auf, so lassen sich die
beiden Prozesse binary encounter und Shake-Off eindeutig voneinander trennen. Wéhrend die
Shake-Off -Unterverteilung (Elektron z-Impuls < 0) iiber den gesamten Winkelbereich flach ver-
lauft, zeigt die binary encounter-Verteilung (Elektron z-Impuls > 0) eine leichte, plateauartige
Uberhshung zwischen etwa — 0,6 a.u. und 0,6 a.u..

In Abbildung 5.10 sind zwei Projektionen der Verteilung fiir verschiedene Stellungen der Mo-
lekiil- zur Projektilstrahlachse gezeigt. Zum einen der Elektron z-Impuls fiir Werte von cos(o)
zwischen —0,2 und 0,2, also die anndhernd senkrechte Ausrichtung von Molekiil und Projektil-
strahl. Zum anderen die Summe der als gleich angenommenen Projektionen von cos(a) = —1
bis —0,8 und cos(a) = 0,8 bis 1, entsprechend einer annihernd parallelen Molekiilorientierung.
Beide Graphen sind auf ihr Integral normiert. Die Unterschiede in den Elektronenimpulsen zwi-
schen beiden Molekiilstellungen treten in dieser Auftragung weniger stark hervor.



5.4. WINKELABHANGIGKEITEN 65

Elektron z-Impuls [a.u.]

Cos (alph.a)

Abbildung 5.9: Elektron z-Impuls als Funktion von cos(a); Trennung der binary encounter
und der Shake-Off-Unterverteilung gut erkennbar. Die binary encounter-Unterverteilung bei
positiven Elektronenimpulsen zeigt eine leichte Uberhhung der Intensitit zwischen cos(a) =
—0,6 und 0, 6, die Shake-Off-Unterverteilung verliuft vollstdandig flach.
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Abbildung 5.10: Elektron z-Impulse fiir verschiedene Molekiilorientierungen; oben die Visua-

lisierung der projizierten Bereiche, unten links Summe der Projektionen von cos(o)

—1 bis

—0,8 und von cos(a) =0, 8 bis 1 (Molekiil anndhernd parallel zum Projektilstrahl), unten rechts
Projektion von cos(o) = —0,2 bis 0,2 (Molekiil und Projektilstrahl anndhernd senkrecht zuein-

ander).
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In Abbildung 5.11 sind die beiden Projektionen deshalb iibereinander gelegt, so dass die Unter-
schiede in den Verteilungen besser sichtbar sind. Wihrend bei paralleler Ausrichtung Vorwérts-
und Riickwirtsemission ungefihr gleiche Intensitét besitzen und somit binary encounter und
Shake-Off etwa gleich wahrscheinlich sind, tibertrifft der binary encounter-Peak bei senkrech-
ter Ausrichtung den Shake-Off-Peak um gut 15 %. Der Befund widerspricht der klassischen
Erwartung, dass bei paralleler Molekiilausrichtung und damit aus der Strahlperspektive kleine-
rem Kernabstand die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass das Projektil mit beiden Targetelektronen
wechselwirkt, erhoht ist.
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Abbildung 5.11: Elektron z-Impulse fiir verschiedene Molekiilorientierungen; Uberlagerung der
beiden Spektren fiir parallele (schwarz) und senkrechte Molekiilorientierung (rot). Im ersten
Fall sind binary encounter und Shake-Off etwa gleich wahrscheinlich, im zweiten Fall iiber-
wiegt der binary encounter um gut 15 %.

Eine weitere Darstellungsweise ist in Abbildung 5.12 gezeigt. Anhand der longitudinalen Elek-
tronenimpulse werden hier binary encounter und Shake-Off differenziert und fiir beide Pro-
zesse der Winkel o zwischen Molekiil- und Strahlachse als Polarplot dargestellt. Das fiir die
Shake-Off -Verteilung projizierte z-Impulsintervall reicht dabei von —1 a.u. bis 0, das der binary
encounter-Verteilung entsprechende Intervall erstreckt sich von 0 bis 2,3 a.u.. In Ubereinstim-
mung mit den bisherigen Befunden verliuft die Shake-Off - Verteilung fast vollstdandig flach, die
der StoBionisation entsprechende Verteilung ist zwischen 45 und 135 ° deutlich tiberhoht.
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Abbildung 5.12: Winkel o zwischen Molekiil- und Strahlachse in Polardarstellung, getrennt
fiir Elektronen aus binary encounter- und Shake-Off-Prozessen. Oben Visualisierung der proji-
zierten Bereiche: Elektronen mit z-Impulsen im Intervall von —1 a.u. bis O werden Shake-Off-
Prozessen zugeordnet (Bereich A), z-Impulse von 0 bis 2,3 g.u. fiihren zur Identifikation als
binary encounter-Elektron (Bereich B). In Ubereinstimmung mit den Erkenntnissen aus Ab-
bildung 5.9 verlduft die Shake-Off-Unterverteilung (unten links) annéhernd flach, wihrend die
binary encounter-Unterverteilung (unten rechts) zwischen etwa 45 ° und 135 © eine plateauarti-
ge Uberh6hung zeigt.
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5.5 Abhingigkeiten vom Kernabstand

Wie bereits weiter oben in Abschnitt 5.2 - Die KER-Verteilung beschrieben, kann der KER
direkt mit dem Abstand der beiden Atomkerne im Molekiil in Verbindung gebracht werden.
Nachdem nun schon die Abhingigkeiten von Elektronenimpulsen und KER von der Stellung
des Molekiils zum Strahl untersucht wurden, liegt es auf der Hand, diese beiden Groflen direkt
zueinander in Beziehung zu setzen. Abbildung 5.13 zeigt daher den Elektronenimpuls in z-
Richtung als Funktion des KER. Die riickwirts emittierten Elektronen erscheinen in diesem
Plot als eine vollig symmetrische Verteilung. In der binary encounter-Verteilung ist hingegen
eine leichte Verschiebung in Richtung hoherer KER-Werte und damit gleichbedeutend kleinerer
Kernabstinde zu erkennen.
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Abbildung 5.13: Elektron z-Impuls als Funktion des KER; erwartungsgeméf konnen auch hier
binary encounter und Shake-Off deutlich getrennt werden. Wéhrend der Shake-off-Anteil der
Verteilung symmetrisch ist, erscheint der vorwirts emittierte Teil der Elektronen in Richtung
grofBere KER-Werte verschoben zu sein.

Um diesen Befund genauer untersuchen zu konnen, wurden fiir drei verschiedene KER-Bereiche
Projektionen erstellt. Die erste davon iiberdeckt den Bereich von 15 bis 17 eV, die zweite reicht
von 18 bis 20 eV und die dritte schlieBlich von 21 bis 23 eV. Um eine Vergleichbarkeit zu ge-
wihrleisten, sind die Graphen auf das jeweilige Integral normiert. Abbildung 5.14 zeigt nun
diese drei Projektionen.
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Abbildung 5.14: Elektron z-Impulse fiir verschiedene KER-Intervalle; oben links Visualisierung
der betrachteten KER-Intervalle, oben rechts von 15 bis 17 ¢V, unten links von 18 bis 20¢V und
unten rechts von 21 bis 23 eV. Das Verhiltnis der Peaks von binary encounter und Shake-Off
dndert sich deutlich mit steigendem KER.
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Vergleicht man fiir die drei KER-Intervalle die Intensititen der Peaks fiir binary encounter
und Shake-Off, so fillt auf, dass diese sich mit wachsendem KER zusehends zu Gunsten des
binary encounter verlagern. Sind im Intervall von 15 bis 17 eV beide Peaks noch etwa gleich
hoch, weist der Peak der Vorwirtsemission im Intervall von 21 bis 23 ¢V eine relative Erhohung
von etwa 30 % auf. Um dieses Resultat noch deutlicher hervorzuheben, wurden in Grafik 5.15
wiederum alle drei Plots iibereinander gelegt.
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Abbildung 5.15: Elektron z-Impulse fiir verschiedene KER-Intervalle; Uberlagerung von drei
Spektren fiir die Intervalle von 15 bis 17 eV (schwarze Linie), von 18 bis 20 eV (rote Linie)
und von 21 bis 23 ¢V (griine Linie). Das Verhiltnis der vorwérts und riickwérts emittierten
Elektronen dndert sich von etwa gleichen Intensitédten bei kleinen KER-Werten zu etwa 30 %
Uberschuss der Vorwirtsemission im hochsten betrachteten Intervall.

Mit zunehmender kinetischer Energie der ionischen Fragmente und damit kleineren Kernab-
stdnden verschiebt sich also das Verhiltnis der beiden Ionisationsprozesse zu Gunsten des bina-
ry encounter. Es kann mit den zur Verfiigung stehenden Mitteln allerdings nicht geklért werden,
ob die Vorwirtsemission zunimmt oder die Riickwértsemission unterdriickt wird.

Eine andere Moglichkeit der Darstellung dieses Sachverhalts wird in Abbildung 5.16 genutzt.
Fiir die beschriebenen drei KER-Intervalle wird der Emissionswinkel B zwischen dem Elek-
tronenimpuls p, und dem Longitudinalimpuls der Elektronen in Polarkoordinaten aufgetragen.
Erneut deutlich zu erkennen die relative Intensititsverschiebung von Shake-Off- hin zu binary
encounter-Prozessen. Die Elektronenenergie wurde hier auf das Intervall zwischen 2 und 10eV
eingeschrinkt.
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Abbildung 5.16: Emissionswinkel 3 (%) fiir KER-Intervalle zwischen 15 und 17 eV (oben
links), 18 und 20 eV (oben rechts) sowie zwischen 21 und 23 eV (unten), dargestellt als Polar-
plot. Auch in dieser Auftragung ist eine relative Intensititsverschiebung zu Gunsten der binary
encounter-Unterverteilung klar zu erkennen.

Die relative Zunahme des binary encounter ist im Rahmen eines klassichen Bildes verstind-
lich. Die Wahrscheinlichkeit, dass das Projektil mit beiden Elektronen wechselwirkt und somit
sowohl ein Elektroneneinfang als auch eine StoBionisation stattfindet, wird groer sein, wenn
beide Elektronen nahe beisammen sind. Dies ist bei kleinen Kernabstinden und damit groBem
KER der Fall, der Befund deckt sich also mit den Erwartungen.

Anders sieht es fiir die Abhédngigkeit des Shake-Off-Prozesses aus. In der gidngigen Meinung
nimmt die Stirke der Elektronenkorrelation mit kleinerem Abstand zu. Man wiirde also erwar-
ten, dass bei groBen KER und damit kleinen Kernabstinden im Molekiil der auf Elektronenkor-
relation basierende Shake-Off ebenfalls an Intensitit gewinnt. Der Befund widerspricht also der
Erwartung und kann zur Zeit in diesem Bild nicht erklért werden.

Um den Unterschied zwischen beiden Ionisationsprozessen noch zu verdeutlichen werden im
nichsten Schritt der binary encounter- und der Shake-Off-Prozess anhand der Elektron z-Im-
pulse differenziert. Abbildung 5.17 zeigt die Selektion der beiden Ionisationsmechanismen fiir
z-Impulse zwischen —1 a.u. und O (binary encounter, markiert mit A) sowie fiir z-Impulse zwi-
schen O und 2,3 a.u. (Shake-Off, markiert mit B). Die jeweils projizierten KER-Verteilungen
wurden zum Zwecke der Vergleichbarkeit auf ihr Integral normiert. Beide Verteilungen weisen
in dieser Darstellung keine sichtbaren Unterschiede auf.
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Abbildung 5.17: KER-Verteilungen mit Bedingung auf den binary encounter bzw. den Shake-
Off-Prozess; oben die Visualisierung der projizierten Bereiche, unten links die Projektion fiir
Elektron z-Impulse zwischen —1 und O a.u. entsprechend der Shake-Off-Unterverteilung (Be-
reich A). Unten rechts die Projektion fiir Elektron z-Impulse zwischen 0 und 2,3 a.u. entspre-
chend der binary encounter-Unterverteilung (Bereich B). Beide Die beiden Spektren zeigen
keine Wesentlichen Unterschiede.



74 Diskussion der Ergebnisse

Um einen besseren Vergleich zwischen beiden Projektionen zu ermoglichen werden in Abbil-
dung 5.18 beide KER-Verteilungen zusammengefasst. Das Maximum der Kurven liegt fiir den
binary encounter-Prozess bei 18,87 ¢V und fiir den Shake-Off-Prozess bei 19,13 ¢V. Das Ma-
ximum der Energieverteilung fiir Stoionisation ist minimal zu hoheren Energien verschoben.
Dieses Ergebnis ist konsistent mit den obigen Schlussfolgerungen: Die StoBionisation durch
binary encounter dominiert bei grofen KER-Werten und somit bei kleinen Kernabsténden,
wihrend eine auf Elektronenkorrelation basierte Ionisation des Targets (Shake-Off-Prozess) bei
groBeren Kernabstinden und somit kleineren KER-Werten liberwiegt.
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Abbildung 5.18: Vergleich der KER-Verteilungen fiir den binary encounter bzw. den Shake-
Off-Prozess; die Maxima der Verteilungen liegen bei 18,87 eV fiir die in Shake-Off-Prozessen
entstandenen Elektronen und bei 19, 13 ¢V fiir die Elektronen aus binary encounter-Prozessen.

Ein moglicher Verstdndnisansatz fiir dieses unerwartete Ergebnis kann im von Voitkiv et al. be-
schriebenen ee-Prozess ([VNUOS, Voi08]) gesehen werden. Dieser basiert ebenfalls auf Wech-
selwirkungen des eingefangenen mit dem emittierten Elektron. Wie beim Shake-Off -Prozess
werden die Elektronen auch bei diesem Prozess in Riickwirtsrichtung emittiert. Zum momen-
tanen Stand gibt das Modell allerdings sowohl fiir atomare als auch fiir molekulare Targets
die differentiellen Wirkungsquerschnitte mit unzureichender Ubereinstimmung mit dem Expe-
riment wieder. Da die Anpassung der Parameter in der Berechnung aber noch andauert, ist hier
in Zukunft mit Fortschritten zu rechnen.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

In dem hier beschriebenen Experiment wurde die Transferionisation an einem molekularen Tar-
get vermessen. Als solches wurde mit H, das einfachste zur Verfiigung stehende Molekiil aus-
gewiihlt. In St6Ben mit DT -Ionen mit einer kinetischer Energie von 300 keV wurde der Prozess
mit Hilfe der COLTRIMS-Messtechnik kinematisch vollstindig untersucht.

Ziel der Messung war es, die Ergebnisse denen von Mergel et al. ([Mer96]) sowie Schoffler et al.
([Sch06]) gegeniiber zu stellen. Beide Autoren verwendeten in ihren Messungen zur Transferio-
nisation atomare Targets. Beide waren auflerdem in der Lage, in ihren Daten die Vorwirts- und
Riickwirtsemission von Elektronen klar zu unterscheiden und sie einem lonisationsmechanis-
mus zuzuordnen. Auch in den hier vorgestellten Daten konnen diese beiden Unterverteilungen
klar separiert werden. Die in Projektilstrahlrichtung freigesetzen Elektronen werden einer Stof3-
ionisation durch Projektil-Elektron-Wechselwirkung (binary encounter) zugeschrieben. Elek-
tronen, deren Impulse entgegen der Projektilstrahlrichtung orientiert sind, werden nach dem
Einfang eines Targetelektrons ins Projektil durch Korrelationseffekte ins Kontinuum emittiert
(Shake-Off). Somit treten fiir die Transferionisation an Molekiilen ursichlich dieselben Mecha-
nismen auf wie im Falle atomarer Targets. Mechanismen wie der 752, also zwei unabhingige
Wechselwirkungen der beiden Elektronen mit dem Projektil, von Moshammer et al. bei der
Doppelionisation durch schnelle St6Be mit hochgeladenen Ionen nachgewiesen [MUK96],
treten im vorliegenden Experiment nicht auf.

Bestiirkt durch die experimentellen Ergebnisse von Weber et al. ((WCJ*04]) und Reddish et al.
([RCB™08]) sollte die Reaktion dariiber hinaus auf mogliche Abhingigkeiten vom Kernabstand
untersucht werden. In den vorliegenden Daten zeigt sich, dass die relative Wahrscheinlichkeit
der beiden Ionisationsmechanismen sich stark mit dem KER und damit mit dem Kernabstand
im Molekiil dndert. Die Zunahme der Wahrscheinlichkeit von binary encounter-Prozessen mit
Verringerung des Kernabstands steht dabei mit der klassichen Vorstellung von diesem Prozess
in gutem Einklang.

Die relative Abnahme der durch Shake-Off emittierten Elektronen mit kleiner werdendem Kern-
abstand widerspricht jedoch dem vorherrschenden Verstidndnis von diesem Prozess. Die gingige
Vorstellung ist, dass Korrelationseffekte zwischen den Targetelektronen stirker zum Vorschein
kommen, wenn diese im Molekiil niher zusammen riicken. Da diese Wechselbeziehung der bei-
den Elektronen fiir den Shake-Off-Prozess hauptverantwortlich gemacht wird, wiirde man eine
Zunahme desselben mit dem Ubergang zu immer kleineren Molekiilen erwarten.

Wie vermutet konnte also ein vom Kernabstand abhédngiges Verhalten des Systems beobachtet
werden. Es ist jedoch mit den zur Verfiigung stehenden Daten nicht moglich, eine Aussage dar-
iber zu machen, fiir welchen der beiden Prozesse sich die Wahrscheinlichkeit absolut gesehen
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dndert. Als Ergebnis kann diese Arbeit demnach nur eine Aussage zu den relativen Hiufigkei-
ten der beiden Ionisationsmechanismen machen. Neben einer moglichen Uberpriifung dieses
Ergebnisses in kiinftigen Messungen wire es wiinschenswert, die Streuwinkelauflosung des
Experiments zu verbessern. Auf diese Weise konnte auch der Impulsiibertrag auf das Projektil
untersucht werden.

Eine mogliche Erkldarung der Befunde ist im von Voitkiv et al. beschriebenen ee-Prozess zu
sehen [VNUOS8, Voi08]. Auch bei diesem Vorgang spielen Korrelationseffekte zwischen den
beiden an der Reaktion beteiligten Elektronen eine entscheidende Rolle. Weil geméll dem ve-
locity matching-Prinzip insbesondere Elektronen mit vorwirts gerichteten Impulsen ins Projek-
til eingefangen werden, besitzt das emittierte Elektron in einem verschrinkten System Imulse
in Riickwirtsrichtung. Die bisher auf Basis dieses Prozesses errechneten differentiellen Wir-
kungsquerschnitte stimmen allerdings nicht ausreichend gut mit den gemessenen iiberein, um
die Vorgénge in der Reaktion mit dem ee-Prozess zu erklédren. Dies gilt sowohl fiir die Ergebnis-
se dieser Messung als auch fiir die aus Experimenten mit atomaren Targets. Es kann aber davon
ausgegangen werden, dass Anpassungen der zur Verfiigung stehenden Parameter im Modell
eine bessere Ubereinstimmung von Theorie und Experiment zur Folge haben werden.



Anhang A

Atomare Einheiten

In der Atomphysik werden in aller Regel atomare Einheiten (atomic units, a.u.) zur Darstel-
lung von GroBen genutzt. Die atomaren Einheiten sind auf die Dimensionen eines Elektrons
im Grundzustand des Wasserstoffatoms normiert. Daher besitzen die Naturkonstanten, welche
fiir die Berechnung atomarer Prozesse von Bedeutung sind, in atomaren Einheiten einfache
Zahlenwerte.

Die folgende Tabelle A.1 stellt die Umrechnungsfaktoren zwischen atomaren und SI-Einheiten
dar:

GroBe atomare Einheit SI-Einheit

Linge la.u.=0,529177-10"19m = q, Im =1,8897-10"0q.u.
Zeit lau. =2,4189-10"175 ls =4,1341-10"q.u.
Geschwindigkeit 1a.u.=2,1877-10°2 =c. 12 =4,5706-10"" a.u.
Masse la.u.=9,1091- 10-31 kg =m, lkg =1,0978-10°0 a.u.
Kraft lau.=8,2388-1078N IN =1,2138-10" a.u.
Energie lau. =4,36-107187=27212¢V 1J =2,294-10" q.u.
Ladung lau.=1,60219-1079C=e 1C =6,1656-10"% a.u.
Spannung la.u.=27,212V 1V =0,0367a.u.
Impuls la.u.=1,992798-10~2* Ns INs=5,0181-10%a.u.

Tabelle A.1: Umrechnungsfaktoren atomare Einheiten - SI-Einheiten
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Atomare Einheiten



Anhang B

Experimentelle Parameter

Grofle Wert
Strahlstrom Shutter I 2UA
Strahlstrom Shutter II 1,6 uA
Vordruck Gasjet 6 bar
Druckanstieg Jetdump 1,410~ mbar
Targetdichte 5,3-1010¢m—2
Expansionskammer [ HV 4-1073 mbar
Expansionskammer [ VV 6,9- 1073 mbar
Expansionskammer II HV aus
Expansionskammer II VV < 1-10~* mbar
Hauptkammer HV 1,510~ mbar
Hauptkammer VV 4,6-1073 mbar
Jetdump HV 1,4-10~" mbar
Jet VV 1,7-10° mbar
Stromaufnahme Turbopumpe Exp. I 1,55A

Rate Projektildetektor 3,5kHz

Rate Recoildetektor 20kHz

Rate Elektrondetektor 40kHz
Spannung Analysator +290V, =275V
Spannung Beamcleaner +570V, =540V
Spannung Jetfinder aus

Spannung Spektrometer +820V, —104V
elektrisches Feld 40,2V /em
Strom grof3e Spulen 69A

Strom kleine Spulen 1,78A
magnetisches Feld 10,7 Gs
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