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1. Einleitung

Alle Materie des Universums ist zusammengesetzt aus fundamentalen
Bausteinen, den Moleklilen und Atomen. Jeder Wassertropfen besteht aus einer
unvorstellbaren Zahl von Wassermolekulen, die wiederum aus Wasserstoff- und
Sauerstoffatomen gebildet werden. Unsere gesamte Welt besteht aus nicht mehr als
92 Atomsorten, die als ,Elemente” im Periodensystem eingeordnet sind.

Schon 500 Jahre vor Christus beschaftigte sich Demokrit mit der Frage nach der
Teilbarkeit der Materie, und fuhrte den Begriff ,atomon® ein, als das ,Unteilbare®.
Sein Postulat, dass die gesamte Natur sich aus den ,Atomen“ und dem ,Leeren”
zusammensetzt geriet erst in Vergessenheit. Erst gegen Ende des 18. Jahrhunderts
begann die Forschung in dieser Richtung. Dalton entdeckte das Gesetz der
,konstanten Proportionen®, was auch zu der Einfuhrung der Begriffe ,Atome“ und
.Molekule® flhrte. Im ersten Jahrzehnt des 20. Jahrhunderts konnte man
experimentell und theoretisch die Existenz der Atome direkt nachzuweisen und ihre
Struktur und Grole bestimmen. Durch die Streuexperimente von Rutherford konnte
das Atom in einen positiven ,Atomkern“ und einer davon weit entfernten negativen
Ladung unterteilt werden. Spater wurde diese negative Ladung als die durch
Thomson entdeckten Elektronen identifiziert.

Auch der Atomkern, der anfangs als nicht unterteilbar erschien, wurde bald als eine
Gestalt aus ,Nukleonen®, also positiv geladenen Protonen und ungeladenen
Neutronen klassifiziert. Selbst die Nukleonen stehen immer noch nicht am Ende
dieser Kette sondern bestehen aus kleineren Bausteinen, den ,Quarks®. Obwohl das
,2Atom*“ nicht im seinen urspriinglichen Sinne als unteilbar verstanden werden kann,
spielt er in praktisch allen Naturgeschehen auf der Erde immer noch die Rolle des
kleinsten fundamentalsten Bausteines.

1912 entwickelte Niels Bohr ein revolutionares Modell Uber die mdglichen
Energiezustande der Elektronen im Atom, das ,Bohrsche Atommodell®, was 10

Jahren nach der Entdeckung zu einer grundlegenden Theorie der modernen Physik,



1. Einleitung

der ,Quantenmechanik®, fihrte. Zu den wichtigsten Erfindungen in diesem Bereich
gehort das Konzept von Materiewellen beschrieben von Heisenberg, de Broglie, Born
und Schrddinger. Aus Schrodingers Wellengleichung fur das Elektron im Wasserstoff
ergaben sich die ,gequantelten® Bohrschen Energien, als exakte Losung einer
mathematischen Differentialgleichung. Die Energiezustande in Atomen mit mehreren
Elektronen konnen aber nur naherungsweise bestimmt werden. Die
Ubereinstimmung der quantenmechanischen Theorie mit den experimentellen
Beobachtungen ergibt sich nur unter Berucksichtigung des ,Pauliprinzips®, welches
besagt, dass in jeder der moglichen diskreten Energieschalen der Elektronen sich
nur eine ganz bestimmte Zahl von Elektronen befinden darf, welche sich in ihren
Quantenzahlen unterscheiden mussen. Ohne Existenz dieses Prinzips konnte es in
keinem Fall zur Bildung von Molekulen und damit zur Vielfalt und Komplexitat der
Wirklichkeit kommen. Es gabe weder Wasser und auch die einfachste Form von
Leben ware nicht maglich.
Trotz so vielen Entwicklungen ist die Atom- und Molekulphysik alles andere als eine
abgeschlossene Wissenschaft. Gerade in den letzten Jahrzehnten ergaben sich
immer neue spektakulare Entdeckungen, was durch die Vielzahl von Nobelpreisen in
dieser Zeit bestatigt wird. Die Entwicklung des Lasers, der stimulierten,
gleichgerichteten Emission von Licht und viele andere, finden wichtigen
Anwendungen in unzahligen Gebieten wie Technik, Entfernungsbestimmung,
Datenspeicherung oder Medizin.
Am Anfang aller neuen Entdeckungen stehen in der Physik einfache Modelle, die als
Grundstein fur neue Experimente dienen. Aus diesen resultieren Ergebnisse, aus
welchen man versucht Schlussfolgerungen fur immer komplexere Systeme zu
ziehen. Das in dieser Arbeit vorgestellte Experiment beschaftigt sich mit einer
einfachen, molekularen Struktur, dem Wasserstoffmolektil. Das Einfache bezieht sich
hier aber auf den Aufbau dieses Moleklls, was aus nur zwei Protonen und zwei
Elektronen besteht. Schon aber bei dem Versuch dieses System
quantenmechanisch zu beschreiben stellt sich heraus, dass es nicht exakt, sondern
nur naherungsweise losbar ist.

Die theoretische Grundlage beruht bei diesem Experiment auf dem ,over-
barrier-Modell“, mit welchem Elektroneneinfangsprozesse ,einfach“ beschrieben
werden koénnen. Die ersten theoretischen Formulierungen dieser Theorie wurden

durch Bohr und Lindhardt schon in den flnfziger Jahren vorgeschlagen [4]. Seit 1980

-8-



1. Einleitung

wurde dieses erfolgreich flr einen Einfachelektroneneinfang (Single-Capture)
experimentell durch H. Ryufuku et al. Nachgewiesen [20]. Die Voraussetzung fur die
Anwendung dieses Modells sind die langsamen Stdl3e von hochgeladenen lonen mit
neutralen Atomen, bzw. Molekulen. Bei einem kritischen Abstand, der nach dieser
Theorie geschwindigkeitsunabhangig ist und mit einer einfachen Formel berechnet
werden kann, sinkt die Potenzialschwelle zwischen dem Projektil und Target so weit,
dass sich die Elektronen mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit sowohl bei dem
lon, als auch bei dem Atom aufhalten konnen und somit der Elektronenibergang
stattfinden kann. Nach dem Erfolg fir den Einfachelektroneneinfang wurde diese
Theorie auf einen Mehrelektronenprozess erweitert. 1985 hat sich theoretisch und
experimentell A. Barany damit beschaftigt und in den Reaktionen zwischen
hochgeladenen  Ar-lonen und Ne-, Ar- und Kr-Atomen die totalen
Wirkungsquerschnitte berechnet [2]. 1986 wurde der Mehrfachelektronenprozess
durch A. Niehaus vervollstandigt und mit der Messungen der Wirkungsquerschnitte
experimentell bestatigt [17]. Die Erweiterung des Modells besagt, dass die
Elektronen nicht nur bei Annaherung des Projektils an das Target, sondern viel mehr
auch bei dem Auseinanderlaufen den beiden Reaktionsteilnehmern eingefangen
werden konnen.

Bei der Vorbereitung dieses Experiments wurde darauf geachtet, dass die
Anforderungen fur den Einsatz des ,over-barrier-Modells® erhalten bleiben. Die
Projektilgeschwindigkeit wurde unterhalb von 1 a.u. gewahlt. Konkret betrug sie in
den zwei durchgefuhrten Messungen genau 0,2 und 0,36 a.u. Als Projektil wurden
die Ar®*-lonen ausgewahlt, da diese mit einem sehr hohen Strahistrom aus der
Quelle geliefert werden kénnen.

Um den Zweifachelektroneneinfang nachweisen zu kdénnen, mussen die zweifach
umgeladenen Projektilionen und die beiden Protonen aus dem Wasserstoffmolekdl in
einer Koinzidenz nachgewiesen werden. Um Aussagen uber den Verlauf der
Reaktion machen zu konnen, ist es notwendig, den Impulstbertrag, welchen die
Argonionen aus der Reaktion erhalten, aus der Messung zu bestimmen. Alle diesen
Kriterien erflllt die RuckstoBionenspektroskopie, welche fir diese Messung
angewandt wurde. Mit dieser Technik, die auch COLTRIMS-Technik (Cold Target
Recoil lon Momentum Spectroscopy) genannt wird, lassen sich die Flugzeiten des
Projektils und der lonen aus der Reaktion messen. Anhand der Flugzeiten kdnnen

die Impulse in allen drei Raumrichtungen bestimmt werden. Durch die Kenntnis der
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Impulse der Fragmente kann man auf die Stellung der Molekllachse
zuruckschlieBen und eine Aussage uber die Dynamik des Moleklls wahrend der
Reaktion treffen.

Im Gegensatz zu den oben erwahnten Arbeiten, in denen das ,over-barrier-Modell*
durch die Messungen der Wirkungsquerschnitte nachgewiesen worden ist, werden in
diesem Experiment die Ergebnisse anhand der Verteilung der kinetischen Energie
der lonen (KER) diskutiert. Das Ziel dieser Arbeit ist die Unterscheidung des Verlaufs
des Zweifachelektroneneinfangs. Die erste Moglichkeit ist ein schneller, simultaner
Prozess, bei welchem die beiden Elektronen beinah gleichzeitig durch das Projektil
eingefangen werden. Der zweite Fall ware ein langsamer, sequentieller
Elektroneneinfang, der in zwei Stufen beobachtet werden kann.

Es werden zwei Messungen durchgefihrt, um den Verlauf der Reaktion in
Abhangigkeit von der Projektilgeschwindigkeit zu vergleichen. Bei einer Erhéhung
der Geschwindigkeit erwartet man eine Verschiebung der KER-Verteilung zu
groReren Werten, da das Projektil zum Passieren des Targets weniger Zeit und somit
das Molekul eine kurzere Zeit fur die Schwingung zur Verfugung hat. Auch bei einer
Messung mit fester Geschwindigkeit kdnnen verschiedene Falle, wenn man den
StoRparameter variiert, betrachtet werden. Bei groReren Stol3parametern musste die
KER-Verteilung immer kleinere Werte einnehmen.

Bei der Auswertung des Experiments wird die Annahme getroffen, dass der
Einfangprozess in zwei Stufen verlauft. Zusatzlich zu der Energieanalyse wird die
Zeitspanne zwischen den beiden Elektroneneinfangen mit Hilfe des ,over-barrier-
Modells® bestimmt. Der Vergleich dieser Werte mit den Vibrationszustanden des

Wasserstoffmolekuls soll die getroffene Annahme bestatigen oder aber widerlegen.
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2. Physikalischer Hintergrund

Das H,; Molekul stellt ein Vierkdrperproblem dar bestehend aus zwei
Atomkernen und zwei Elektronen. In dieser Arbeit sollte das System mittels des
Zweifachelektroneneinfangs untersucht werden. Des Weiteren werden in diesem
Kapitel die wichtigsten Informationen bezuglich des Aufbaus und der Eigenschaften
des H, Molekuls zusammengefasst.

Aulerdem wird auch die Theorie des ,over-barrier-Modells“ vorgestellt, die fur die

Interpretation der experimentellen Ergebnisse eingesetzt wird.

2.1 Das Wasserstoffmolekul

Das Wasserstoffmolekll H; ist das einfachste Molekil mit mehreren
Elektronen. Es wird daher sehr oft bei Experimenten und in theoretischen
Berechnungen eingesetzt um molekulare Ablaufe zu untersuchen. Anhand dieser
Ergebnisse versucht man Modelle zu entwickeln, die auf andere Molekilarten
angewendet werden konnen.

Die Bindung im H; Molekul ist eine homdopolare (homoopolar = gleich geladen)
Bindung. Die Atome werden durch die kovalente Bindung zusammengehalten. Diese
besteht aus einem Paar von Elektronen, welches zwei Atomen gemeinsam angehort.
Jedes Wasserstoffatom besitzt ein einzelnes Elektron, das symmetrisch um den
Atomkern auf einem 1s-Orbital verteilt ist.
Die Wellenfunktionen y, welche als Losungen der Schrodinger-Gleichung (2.1)
gewonnen werden, beschreiben die Zustande und die zeitlichen Vorgange im H
Molekdl.

Hy =Ey (2.1)
Obwohl das H; Molekil das einfachste Vierkorperproblem darstellt, ist die
Vorgehensweise um diese Gleichung zu I6sen nicht trivial. Im Allgemeinen separiert

man im Rahmen der Born-Oppernheimer-Naherung zunachst die Kern- und
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2. Physikalischer Hintergrund

Elektronenwellenfunktion. Im Weiteren wird die Losung fur die elektronische
Wellenfunktion betrachtet. Die Lésungsmethoden stitzen sich entweder auf eine
Strorungstheorie mit Entartung, die von den Ergebnissen fur das einfachste Molekul-
Modell H," ausgeht, oder auf ein Variationsprinzip. Beiden Methoden liefern die
genaherte Wellenfunktion .

Die Schrédinger-Gleichung (2.1) nimmt fiir den Fall von H," folgende Gestalt an:

2 2 2 (2.2)
_h A& e v = Ey
2m, dre,r, Ame,r,

wobei r, und rp, der Radius zwischen dem Kern a bzw. b und dem Elektron ist.

Um die Wellenfunktion zu bestimmen geht man davon aus, dass sich das Elektron
entweder in der Nahe des Kerns a oder des Kerns b befindet, wobei die Energie
jeweils die Gleiche ware. Ein einfacher Ansatz fir die Wellenfunktion ist:

Y=g, +0, (2.3)
Die Koeffizienten ¢4 und c; sind noch zu bestimmen. ¢, und ¢, beschreiben die
Wellenfunktion des Zustands, der entsprechend dem Kern a oder b gehort. Die
Zustande @, und @, sind miteinander entartet. Der jeweils andere Kern, an dem sich
das Elektron gerade nicht befindet wirkt mit einer Stérung auf das Elektron ein.
Dadurch wird die Entartung aufgehoben.
Die Anwendung des LoOsungsverfahrens der Storungstheorie in Verbindung
geeigneter Symmetrielberlegungen fuhrt zu Ergebnissen fur die Koeffizienten: cq =
c2 = c. Fur die Gesamtwellenfunktion bekommt man somit entweder einen bindenden

oder einen lockeren ,antibindenden” Zustand:
v, =clp, +o,) (2.4)

y_=clp,—9,) (2.5)
Zwischen den Wellenfunktionen, die den Aufenthalt der Elektronen beschreiben,
kommt es zu einer Interferenz, wodurch die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der
Elektronen zwischen den beiden Protonen erhoht oder erniedrigt wird, was entweder
zu einem bindenden oder antibindenden Zustand fuhrt.

Das Wasserstoffmolekul ist ein Zwei-Elektronen Problem, was bedeutet, dass
das Pauli-Prinzip berucksichtigt werden muss. Um die Existenz des Spins mit
einzubeziehen, wird die Losung mit der Spinfunktion multipliziert. Dabei muss
beachtet werden, dass beide Elektronen nicht den gleichen Zustand besetzen dirfen

und die Wellenfunktion in allen Spin- und Ortskoordinaten der Elektronen
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2. Physikalischer Hintergrund

antisymmetrisch sein muss, d.h. dass die Wellenfunktion ihre Vorzeichen umkehrt,
wenn alle Indizes vertauscht werden.
Das Zweielektronen-System H; bietet bei festgehaltenen Kernen das einfachste
Beispiel fur die Anwendung der Einteilchen-Naherung, was als ,Molekulorbital
Naherung“ bezeichnet wird. Historisch wurde allerdings zuerst eine andere
Naherung, die ,Valenzbindungs-Methode® von Heitler-London am H; Molekul
versucht. Hierbei wird von den getrennten Atomen ausgegangen und die Bindung im
H2 im Rahmen einer Storungsrechnung behandelt. Die beiden Verfahren gehen von
den zwei getrennten H-Atomen aus und werden jetzt im kurzen dargestellt und
miteinander verglichen [7].
1. Die Hund-Mullikan-Bloch-Methode

Bei dem Hund-Mullikan-Bloch-Verfahren geht man zuerst von der Bewegung zweier
einzelner Elektronen im Feld der Atomkerne aus. Dieses Verfahren stellt die
Wellenfunktion eines einzelnen Elektrons im Molekul dar und wird daher auch als
Molekulorbital (MO) bezeichnet.
Die Losung des Problems kommt von dem Modell fur das Wasserstoffion [10]:

v, (F)=Nlp,(F) + ¢, ()] (2.6)
wobei N der Normierungsfaktor ist.
Nun setzt man nacheinander die beiden Elektronen des Wasserstoffmolekdls in
diesen Zustand (2.7) und beschreibt die Molekilwellenfunktion naherungsweise
durch eine Linearkombination der entsprechenden Atom-Orbitale, wodurch diese
Methode auch die Bezeichnung ,Linear Combination of Atomic Orbitals® LCAO
erhielt. Die Atom-Orbitale werden durch die atomaren Wellenfunktionen y, bzw. wy

beschrieben.

v = (rn)y(r,) (2.7)
Die Spinfunktion und Normierungsfaktoren sind bei dieser Methode nicht
berlcksichtigt worden.

2. Heitler-London-Methode

Die Heitler-London-Naherung fur das Hy-Molekul geht von dem Grenzfall zweier
unendlich weit voneinander entfernter H-Atome, die einander angenahert werden
aus. Dabei setzt sich der Hamilton Operator aus den Hamilton-Operatoren fiur die
einzelnen Atome und einem Term, der als Stérung bezeichnet wird und die
Wechselwirkung zwischen den beiden Atomen bei der Annaherung beschreibt,

Zusammen:
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2. Physikalischer Hintergrund

H=H;:+ Hy+ Hg (2.8)
Als Ansatz fiir die Wellenfunktion nimmt man die Linearkombination:
v =0,p,(2)+¢,2)p,(1) (2.9)

Auch hier werden die Normierungsfaktoren und Spinfunktion nicht berlcksichtigt.
Die Heitler-London-Methode liefert im Allgemeinen die besseren Resultate fur
die Gesamtbindungsenergie, wahrend das Hund-Mullikan-Bloch-Verfahren dagegen

den Aufenthalt der einzelnen Elektronen besser beschreibt.

2.1.1 Molekulorbitale und deren Nomenklatur

Zustande von Molekulen werden durch ihre Wellenfunktion ynA(r), die auch
als Molekullorbital bezeichnet wird, und deren Symmetrieeigenschaften
charakterisiert. r steht dabei als Abklrzung fur alle Elektronen- und Kernkoordinaten.
Die Molekullorbitale werden nach steigender Energie angeordnet und dann unter
Beachtung des Pauli Prinzips mit Elektronen besetzt. Die Anordnung erfolgt mit Hilfe
der Quantenzahlen n, |, A und des Elektronenspins. Die energetische Reihenfolge
der Orbitale vy, ist: 1so, 2sc, 2po, 2p=n, 3sc, 3po, 3pn, 3do, 3dm usw. Fur
homonukleare Molekile (also auch fir H;) kommt jedes Orbital zusatzlich als gerader
oder ungerader Zustand vor. ¢-Orbitale bilden sich dann aus, wenn sich aus einer
Kombination von zwei Atomorbitalen eine rotationssymmetrische
Elektronenverteilung um die internukleare Verbindungslinie ergibt (das gleiche gilt
fir eine Kombination von zwei atomaren p-Orbitalen). n-Orbitale sind dagegen nicht
rotationssymmetrisch um die Verbindungslinie zwischen den Atomkernen, sondern

besitzen eine Knotenebene, die durch die Atomkerne verlauft.
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z ) /" z
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(b)

Abbildung 2.1 Schematische Darstellung einiger Molekilorbitale: a) vom ¢-Typus und b)

vom z-Typus, wobei die z-Achse die Molekilachse ist [28].

Die o4-Orbitale bilden die bindenden Molekulzustéande, besitzen eine geringere
Energie als die ¢,-Orbitale und werden deswegen im Grundzustand zuerst aufgefulit.
oy-Orbitale fihren zu abstofRenden Potenzialkurven, also antibindenden Orbitalen
und bleiben im Grundzustand unbesetzt. Die n-Molekulorbitale sind nicht bindend,
weil sie wenig Elektronendichte zwischen den Atomkernen konzentrieren. Die
Ladungsdichte des Orbitals konzentriert sich in zwei Bereichen ober- und unterhalb
der Knotenebene. Bei Doppelbindungen treten n-Bindungen zusatzlich zu den o-
Orbitalen auf. Sie entstehen bei der Verschmelzung von p-Orbitalen benachbarter
Atome, die je ein Elektron in die Bindung einbringen.

Beim H>-Molekul befinden sich beide Elektronen im bindenden 1scg4-Orbital. Wenn
eines der Elektronen in ein energetisch hoheres Orbital angeregt wird, entstehen
elektronisch angeregte Molekulzustande, deren Energie genau wie beim
Grundzustand von dem Kernabstand abhangt. Da beim H>-Molekul zwei Elektronen

vorhanden sind, gibt es Singulett- und Triplett-Zustande mit den

-15 -



2. Physikalischer Hintergrund

Gesamtspinquantenzahlen S=0 bzw. S=1. Fur die Hauptquantenzahlen n—w
konvergieren die Potenzialkurven des Wasserstoffmolekiils gegen die des H,'-

Molekiilions, die fiir R—o in H(1s) +H" dissoziiert [6].

2.1.2 Rotation und Schwingung
Das Wasserstoffmolekll hat die Moglichkeit um zwei Achsen senkrecht zur
Verbindungsachse zu rotieren, was fur eine zusatzliche Energie des Moleklls sorgt.
Mit dem Modell eines starren Rotators lasst sich diese Energie quantenmechanisch
berechnen. Das Molekul dreht sich mit dem Tragheitsmoment [1]:

I=w? mit ﬂ:% (2.10)
wobei r der Abstand und u die reduzierte Masse der beiden Atome ist. Mit Hilfe der

kinetischen Energie des starren Rotators:

J2
E. ="— 2.1
kin 2] ( )
lasst sich die Schrodinger-Gleichung 16sen. J ist der klassische Drehimpuls der
Drehbewegung. Die quantenmechanische Lésung flr die Energie ergibt sich somit

zu:
7?2
E. (J) :EJ(JH) (2.12)
wo J fur die Rotationsquantenzahl steht, die dem quantisierten Drehimpuls der
Rotationsbewegung entspricht.
Fir die Schwingung eines diatomaren Molekuls kann man zur Vereinfachung der
Berechnungen das Modell des harmonischen Oszillators einsetzen. Die beiden
Atome werden dabei als zwei Massenpunkte dargestellt, die durch eine Feder
verbunden sind und reibungslos um einen mittleren Abstand r schwingen. Auch diese
Schwingung sorgt fur eine zusatzliche Energie. Mit Hilfe der Energie des klassischen
harmonischen Oszillators
Egm:%,uszr%ka mit k=g u (2.13)

bekommt man aus der Schrédinger-Gleichung flr die Energie:

E,,(v)=ho(v +%), veN (2.14)
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2. Physikalischer Hintergrund

Bindungsenergie des Wasserstoffmolekdls -4.7 eV

Differenz zwischen zwei benachbarten Rotationsniveaus mit | 7,6 meV

dem Drehimpuls J

Differenz zwischen dem Grundzustand v=0 und dem ersten 0,516 eV

angeregten Schwingungszustand mit v=1

Tabelle 2.1 Ausgewahlte Energiewerte fur das Wasserstoffmolekul [28].

Sowohl der starre Rotator als auch der harmonische Oszillator sind idealisierte
Modelle, mit deren Hilfe die Energie berechnet werden kann. Fur eine realistische
Beschreibung der Rotation und Schwingung mussen diese Modelle modifiziert
werden. Bei der Rotation muss bertcksichtigt werden, dass sich der Abstand der
Kerne und auch das Tragheitsmoment durch die Schwingung standig andern. Auch
fur die Schwingung darf kein parabelformiges Potenzial angenommen werden, da
dieses unsymmetrisch bezuglich des Gleichgewichtsabstandes sein muss. Bei
kleinen Kernabstanden fuhrt die AbstoRung der Kerne zu einem unendlich hohen
Potenzial, wahrend fir grolRe Abstdnde wegen der kleiner werdenden
Wechselwirkung der Elektronen und Kernen das Potenzial gegen Null strebt. Ein
haufig verwendeter empirischer Ansatz dafur ist das so genannte Morse-Potenzial
[26].

Dissoziationsenergie

Energie

intermolekularer Abstand

Abbildung 2.2 Vergleich zwischen dem Potenzialverlauf des harmonischen Oszillators und

des Morse-Modells.

-17 -



2. Physikalischer Hintergrund

2.2 Elektroneneinfang

Beim Elektroneneinfang (englisch: electron-capture) gehen ein oder mehrere
Elektronen (ne) von einem gebundenen Zustand im Targetatom oder Molekul (B) mit
der Ladung g in einen gebundenen Zustand des Projektils (A) Uber:

AT +B — AT 4 Bt (2.15)
Dieser Prozess ist sehr stark von der Projektilgeschwindigkeit abhangig und wird far
schnelle Stole zunehmend unwahrscheinlicher. Man kann auch zwischen einem
symmetrischen und einem asymmetrischen Sto3system unterscheiden. Von einem
symmetrischen Stol3system ist die Rede, wenn es sich um gleiche StoRpartner
handelt (z.B. He" und He). Falls die besetzten Energieniveaus von Projektil und
Target gleich sind spricht man von einem resonanten Elektronentransfer. Bei einem
Prozess mit verschiedenen Stol3partnern liegt ein asymmetrisches StoRRsystem vor.
Die Differenz der Bindungsenergien muss dann vom Projektil aufgebracht bzw.
aufgenommen werden, abhangig von den besetzten Energieniveaus in Projektil und
Target. Wenn sich einer der beteiligten StolRpartner nach der Reaktion in einem
angeregten Zustand befindet, spricht man von einer Transferanregung.
Bei dem Elektronentransfer bei niedrigen Geschwindigkeiten muissen die
Energieniveaus der beteiligten Stol3partner zueinander passen, wobei bei schnellen
StoRen es wichtig ist, dass die Geschwindigkeit von Elektron und Projektil
zueinander passt. Der Elektroneneinfang dominiert, im Vergleich zu der lonisation,
bei grolen Streuwinkeln. Fur einen Elektroneneinfang in hohere Bindungszustande
des Projektils sind entsprechend der weiter auBen liegenden Schalen, die mit 1/n?
skalieren, weniger enge StoRparameter erforderlich. Unter der Annahme eines
ruhenden Elektrons ist der maximal mogliche transversale Impulsubertrag durch die

Massenverhaltnisse der Stol3partner festgelegt.

2.2.1 Zweifachelektroneneinfang

Ein Spezialfall des Elektroneneinfangs ist der Doppelelektroneneinfang (im
Englischen als Double-Capture — DC bezeichnet). Im Weiteren wird in dieser Arbeit
die Reaktion des Doppelelektroneneinfangs vom Wasserstoffmolekul durch

hochgeladene Ar®*-lonen genauer untersucht:

ArY4+H, — A +2H" (2.16)
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2. Physikalischer Hintergrund

Dieser Prozess kann auf zwei unterschiedliche Weisen ablaufen. Der erste Fall ist
ein langsamer Verlauf, der auch als Zwei-Stufenprozess bezeichnet wird. Die zweite
Variante ist ein schneller Prozess, der in einem Schritt ablauft. Dabei werden die
beiden Elektronen gleichzeitig eingefangen. Beide Prozesse konnen durch das ,over-

barrier-Modell” erklart und voneinander unterschieden werden.

2.2.2 Doppelionisation
Bei lon-Atom-Stollen  spielen neben dem oben beschriebenen
Elektroneneinfang auch Anregung bzw. lonisation des Targets eine Rolle.

Die Reaktionsgleichung flir diese Prozesse ist gegeben durch:
A" +B— A" +B"" +n, (2.17)

wobei q der Ladungszustand des geladenen Projektils A und n. die Anzahl der aus
dem Target B emittierten Elektronen sind. lonisation im Stol3 mit einem geladenen
Projektil wird (fast ausschlief3lich) durch die Coulombwechselwirkung zwischen dem
Projektil und dem Targetsystem verursacht. Deswegen hangen die beobachtbaren
GroRen (wie z.B. die Impulsverteilung der Targetfragmente oder der Energie- und
der Impulsubertrag des Projektils auf das Target), vor allem von der Ladung und der
Geschwindigkeit des  Projektils ab. Ebenso sind die spezifischen
Targeteigenschaften, wie das lonisationspotenzial oder die elektronische Struktur
des Targets, von groRer Bedeutung. Vor allem bei geringen Stol3geschwindigkeiten
spielt auch die Projektiimasse eine wichtige Rolle. Der lonisationsquerschnitt hat ein
Maximum wenn das Projektil etwa die Geschwindigkeit des Targetelektrons auf

einem Bohrschen Orbital hat.

2.2.3 Autoionisation

Mit Autoionisation bezeichnet man einen Prozess, in dem ein gebundener
Zustand eines neutralen Moleklls oder Atoms, der energetisch oberhalb von
Zustanden des molekularen lons liegt, durch Kopplung mit dem Letzteren von selbst
in den lonenzustand Ubergehen kann.
Bei atomaren Zustanden kommt es nur dann zu einer Autoionisation, wenn sich
wenigstens zwei Elektronen in einem angeregten Zustand befinden und deren
Gesamtenergie dann oberhalb der lonisationsenergie liegt. Bei Molekulen kann
bereits bei der Anregung nur eines Elektrons die Summe aus elektronischer Energie

und kinetischer Energie der Schwingung oder Rotation die lonisierungsenergie
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2. Physikalischer Hintergrund

Uberschreiten. Dies ist zum Beispiel der Fall, wenn ein Elektron in einen
Rydbergzustand des neutralen Molekuls angeregt wird. Das Rydberg-Elektron hat
seine grofdte Aufenthaltswahrscheinlichkeit weit weg vom Rumpf der restlichen
Elektronen, tragt also praktisch nicht mehr zur Molekulbindung bei. Die
Potenzialkurven verlaufen deswegen parallel, verschoben nur um die Differenz der
Anregungsenergie des Elektrons in den verschiedenen Rydberg-Zustanden mit der
Hauptquantenzahl n. Wenn bei der Autoionisation ein Teil der Schwingungsenergie
des Rydbergs-Zustandes auf das Elektron Ubertragen werden soll, muss die
Schwingungsenergie im lon kleiner sein als im neutralen Molekul. Bei sehr hohen
Hauptquantenzahlen n kann dieser Prozess auch allein durch Ubertragung von
Rotationsenergie erfolgen, fur den Fall, wenn die Rotationsquantenzahl im lon kleiner
ist als im neutralen Molekul. Da der Gesamtdrehimpuls erhalten bleibt, muss das

Rydberg-Elektron bei seiner lonisation Drehimpuls aufnehmen [7].

2.3 Das ,,over-barrier-Modell*

Wie schon im Abschnitt 2.2.1 angesprochen, kann der
Zweifachelektroneneinfang mit dem ,over-barrier-Modell“ erklart und experimentell
untersucht werden. Um dieses Modell anwenden =zu konnen muss die
Projektilgeschwindigkeit unter 1 a.u. liegen. In diesem Bereich ist der Prozess
geschwindigkeitsunabhangig. Das ,over-barrier-Modell“ wurde anfangs nur flr den
Single-Capture (Einfachelektroneneinfang) formuliert und seit 1980 erfolgreich durch
H.Ryufuku et al. [20] experimentell nachgewiesen. Diese erste Formulierung besagt,
dass ein Elektron von einem neutralen Targetatom durch ein hochgeladenes lon in
einem kritischen Abstand Ryq: eingefangen werden kann, wenn die Schwelle des
Coulombpotenzials zwischen dem Target- und Projektilion zu dem Energiewert
abgesunken ist, der gleich der Bindungsenergie des Elektrons an das Targetatom ist.
1985 wurde dieses Modell durch A. Barany [2] auf den Mehrfachelektroneneinfang
erweitert. Diese Formulierung beinhaltete aber nicht die Maoglichkeit, eine
Voraussauge Uber den Endzustand indem sich das Elektron nach dem Stol3 befindet
zu treffen. Das Modell wurde aber 1986 um diesen Aspekt durch A. Niehaus weiter
vervollstandigt. Im Gegensatz zu der ersten Formulierung, bei welcher der
Elektroneneinfang nur dann stattfindet, wenn sich das Projektil und das Target auf
einander bewegen, wird jetzt zwischen zwei Trajektorien unterschieden: der
Annaherung des Projektils in die Reaktionszone (,way in“) und der Distanzierung
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2. Physikalischer Hintergrund

des Projektils von der Reaktionszone (,way out®). Diese Annahme ist sinnvoll, da
festgestellt wurde, dass die Wahrscheinlichkeit fir den Elektroneneinfang im zweiten
Fall, beim Auseinanderfliegen des Projektils von dem Target, groRer ist [17, 18]. Die

Abbildung 2.3 zeigt den schematischen Ablauf dieses Prozesses.

AT

i

Abbildung 2.3 Schematische Darstellung des ,over-barrier* Prozesses [3].

Der erste Schritt (M1) bezieht sich auf die Annaherung des Projektils an das Target.
Die Schwelle des Coulombpotenzials zwischen dem Projektil und dem Target senkt
sich ab, so dass sich das aulerste Elektron fur kleine Abstande R (wobei R fur den
Abstand zwischen den beiden Reaktionsteilnehmern steht) sowohl beim Projektil als
auch beim Target aufhalten kann. Man spricht davon, dass das Elektron dann
»,molekular® ist. Damit es zu einem Zweifachelektroneneinfang kommen kann muss
sich die Energieschwelle des Coulombpotenzials noch weiter absenken (M), so dass
sich beide Elektronen molekular sowohl beim Target als auch beim Projektil

aufhalten koénnen. C; stellt dann das Auseinanderlaufen des Projektils vom Target
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2. Physikalischer Hintergrund

dar. Die Potenzialschwelle steigt wieder an und die Elektronen kénnen in den
Schritten R4 und Rz von dem Projektilion eingefangen werden.

Der oben beschriebene Zweifachelektroneneinfang kann entweder simultan, als
einstufiger Prozess oder sequentiell, als zweistufiger Prozess ablaufen. Die Gultigkeit
dieses Modells wurde auch experimentell in den Reaktionen zwischen
hochgeladenen C-, N-, Ar- und Xe-lonen auf He-Atome [2, 3, 18] gezeigt. Dabei
wurden die differenziellen Wirkungsquerschnitte der Reaktionen berechnet.

In dieser Arbeit sollte der Zweifachelektroneneinfang mit dem Schwerpunkt
auf die Unterscheidung zwischen dem langsamen und schnellen Verlauf zwischen
Wasserstoffmolekil und hochgeladenen Ar®*-lonen untersucht werden. Dazu wurden
zwei Messungen mit unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten durchgefuhrt. Mit
folgender Formel kénnen nach dem ,over-barrier-Modell“ die Abstéande berechnet

werden, bei denen der Elektroneneinfang stattfinden kann:
R=R, =[2(q—i+l)%i% +z}/1i i=12,..N (2.18)

wobei i die Anzahl der eingefangen Elektronen, q die Ladung des Projektils und |; das
i-te lonisationspotenzial des Targets ist.
Der Verlauf der Reaktion soll anhand der Verteilungen der kinetischen Energie der
lonen untersucht werden. Dafur werden aus den mit Formel (2.18) berechneten
Abstanden, die Stol3parameter berechnet und die Ergebnisse in folgende Falle
unterteilt:

1. Feste StoRRparameter bei unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten;

2. Unterschiedliche Sto3parameter bei festen Geschwindigkeiten.
Fir den ersten Fall (Anderung der Geschwindigkeit) ist eine VergroRerung der
kinetischen Energie bei steigender Projektilgeschwindigkeit zu erwarten, wahrend flr
den zweiten Fall — bei VergroRerung des StolRparameters eine Verkleinerung der
KER-Verteilung zu erwarten ware (siehe Kapitel 4.3.1 und 5).
Zusatzlich ist es moglich, aus der Formel (2.18) und den gemessenen Werten auf die
Zeit zwischen dem ersten und dem zweiten Elektroneneinfang zurtick zu schlief3en.
Daraus lasst sich die Anderung des intermolekularen Abstandes und auch die bei der
Coulombexplosion freigesetzte kinetische Energie bestimmen. Der Vergleich mit dem
Vibrationszustand des Wasserstoffmolekils kann eine Antwort auf die Dynamik des

Molekuls und damit auch auf den Verlauf der Reaktion liefern.
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Die in Hinsicht auf den Doppelelektroneneinfang zu untersuchende Reaktion

Ar* +H, > Ar® +H" +H"

wurde mit der COLTRIMS-Technik (COLd-Target-Recoil-lon-Momentum-
Spectroscopy) gemessen. Diese Technik wurde vor Uber zehn Jahren in Frankfurter
Atomphysikgruppe entwickelt und wird heute mit Erfolg auf der ganzen Welt fur
Experimente eingesetzt. Die Ruckstollionenimpulsspektroskopie zeichnet sich durch
eine hohe Flexibilitat und eine grolRe Raumwinkelakzeptanz bis zu 4x aus.

In diesem Kapitel wird der experimentelle Aufbau mit allen relevanten Bestandteilen

vorgestellt.

3.1 Elektron-Zyklotron-Resonanz-lonenquelle

Die Elektron-Zyklotron-Resonanz (EZR)-lonenquelle gehort zur Gruppe der
Heillplasmaionenquellen und ist speziell konzipiert fur die Erzeugung von mehrfach
hochgeladenen lonen. Die lonisation der Atome oder Molekile erfolgt durch
ElektronenstoRionisation. Der prinzipielle Aufbau einer EZR-lonenquelle ist in
Abbildung 3.1 dargestellt.
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Hexapol

Mikrowelle—__, .

Spulen

Abbildung 3.1 Schematischer Aufbau einer EZR-lonenquelle.

In eine Vakuumkammer wird Mikrowellenstrahlung mit einer festen Frequenz
eingestrahlt und somit das Plasma erzeugt. Gasformige Atome und Molekule werden
der Quelle Uber ein Gaseinlalisystem zugefihrt. Der Plasmaeinschlufy erfolgt in
axialer Richtung durch ein ,magnetisches Spiegelfeld, das durch ein
Solenoidspulenpaar erzeugt wird [11]. Die eingeschlossenen freien Elektronen des
Plasmas absorbieren resonant elektromagnetische Wellen und nehmen somit
kinetische Energie auf. Das Plasma wird mit 14,5 GHz Mikrowellenstrahlung
».geheizt, wodurch die schnellen Elektronen im Plasma stof3en und hochgeladene
lonen erzeugen. Die erzeugten lonen werden durch sukzessive Einfach- und
Mehrfachionisation weiter zu hoheren Ladungszustanden ionisiert. Mit Hilfe einer
Ziehelektrode werden die hochgeladenen lonen aus der Plasmakammer abgesaugt.
Die EZR-lonenquelle liefert ein breites Spektrum an Ladungszustanden. Da sie mit
geringen Gasmengen arbeitet ist sie besonders geeignet flr die Erzeugung von
lonen radioaktiver, seltener und teurer Elemente.

Die Ar® lonen werden im Experiment mit einer Absaugspannung von 5 kV und 16 kV

extrahiert, was nach Gleichung:

Ekin
v [au]= _4 (3.1)
\ 25keV /u

einer lonengeschwindigkeit von 0,2 a.u. und 0,36 a.u. entspricht.
Die Analyse des abgesaugten lonenstrahls erfolgt mit Hilfe eines Analysiermagneten,

der den Strahl nach dem Masse-Ladungs-Verhaltnis (m/q) trennt. Zur optimalen
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Diagnose und zur relativen Lagebestimmung des Strahls im Strahlrohr werden
Faraday-Tassen und Blenden verwendet. Als weiteres wird der extrahierte
lonenstrahl auskollimiert und in die Reaktionskammer geleitet. Die Reaktion wird
dann mit der oben erwahnten COLTRIMS-Technik durchgefihrt.

3.2 Die Coltrims-Methode

Bei diesem Aufbau wird der in der EZR erzeugter Projektilstrahl mit einem
gekihlten Gastarget unter einem Winkel von 90° im Spektrometer gekreuzt. Dieser
Bereich stellt die Reaktionszone dar. Die dabei entstehenden lonen, die so
genannten RuckstolRionen, werden durch ein homogenes, elektrisches Feld auf
einen orts- und zeitauflésenden Detektor projiziert. Das gestreute und umgeladene
Projektil trifft ebenfalls auf einen orts- und zeitauflésenden Detektor. Aus diesen
Informationen konnen die einzelnen Impulse jedes Reaktionsteilnehmers bestimmt
werden.

Bei der Detektion der Fragmente werden ihre Flugzeiten und Auftrefforte gemessen.
Nach der Rekonstruktion der Teilchentrajektorien kann man auf die Anfangsimpulse
der Teilchen schlielRen. Aus diesen konnen dann weitere Groflen, wie z.B. die
Energie oder Winkelverteilungen berechnet werden, durch welche man auf die
Stellung und die Bewegung des Molekuls wahrend der Reaktion zurick schlie3en
kann. Ein weiterer Vorteil der COLTRIMS Methode liegt darin, dass die Daten
,suckgangig® bearbeiten werden koénnen. Wahrend der Durchfiuhrung des
Experiments werden die Rohdaten als so genannte Listmode-Daten aufgenommen,
aus denen mit Hilfe eines Computerprogramms die Spektren angefertigt werden
konnen. Daflr werden die Daten geeicht und nur diese ausgewahlt, die Antworten
auf die flr das Experiment relevante Fragen liefern.

Fir das in dieser Arbeit beschriebene Experiment wurde folgendes
Koordinatensystem ausgewahlt: der Projektilstrahl zeichnet die z-Achse, die so
genannte Strahlachse, aus, die y-Achse ist durch die Jetrichtung und die x-Achse ist
durch die Flugzeitrichtung der RickstoRionen gegeben. Die Reaktionszone stellt den
Ursprung des Koordinatensystems dar. Es ist ein rechtshandiges

Koordinatensystem, in welchem alle drei Vektoren orthogonal zueinander stehen.
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Projektildetektor

Projektilstrahl

Jet Recoildetektor

Abbildung 3.2 Das Koordinatensystem.

3.3 Das Gastarget

Um die thermische Bewegung und dadurch auch die thermische
Impulsverteilung im Gastarget zu reduzieren wird dieses mit Hilfe des Prinzips des
,Uberschallgasjets* gekdihit.

Das Gas expandiert adiabatisch isochor mit einem bestimmten Vordruck durch eine
30 ym Duse in die Expansionskammer. Bei einem Vordruck des Gases, der im
Vergleich zu dem Umgebungsdruck in der Expansionskammer viel grof3er ist, kommt
es zu einer Uberschallexpansion. Die nahezu gesamte thermische Energie wird in
eine gerichtete Bewegungsenergie umgewandelt, was zu einer starken Kihlung des

Targets flhrt. Die Geschwindigkeit der Gasatome kann mit folgender Formel

L (3.2)
Jet mT

wobei k die Boltzmannkonstante, Ty die Umgebungstemperatur und m die Masse des

berechnet werden [17, 30]:

Targetmolekuls sind.

In der Expansionskammer wechselwirkt das ausstromende Gas mit dem Restgas.
Der Gasstrahl bekommt die Form einer cos*-Verteilung. Es bilden sich
verschiedenen Zonen mit unterschiedlichen Eigenschaften, wie z.B. eine
Ubergangszone bestehend aus Schock- und Kompressionswellen und die so

genannte ,zone of silence” aus, die auf folgendem Bild dargestellt sind:
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Abbildung 3.3 Schematische Darstellung der Uberschallexpansion in Form einer cos*-
Verteilung [14].

In der ,zone of silence” bewegen sich die Gasatome in die Expansionsrichtung ohne
miteinander zu stof3en. Die Lange dieser Zone, lasst sich aus dem Vordruck po, dem

Druck in der Expansionskammer pg und dem Dusendurchmesser dp berechnen [24]:

2 f
== &dD (3.3)
3\ pe

Mit steigendem Restgasdruck pe wird die ,zone of silence® immer kleiner, was durch
Abnahme der internen Bewegungsenergie der Targetatome aufgrund der haufigeren
StoRe mit dem Restgas verursacht wird [13, 17, 29].

Wird in die ,zone of silence“ ein Skimmer - eine speziell angefertigte Blende an der
Spitze eines Hohlkegels - eingetaucht, so schneidet man einen Gasstrahl heraus, der
einen wohl definierten Impuls in Ausbreitungsrichtung hat und somit ein sehr gut

lokalisierbares Gasjet liefert.

3.4 Jet und Vakuumsystem

Das oben beschriebene System, mit nur einer Expansionskammer und einem
Skimmer zur Definition des Gasstrahls, ist ein einstufiges Jetsystem. Um die
Kollimation und die innere Bewegung des Taregetgases zu verbessern und dadurch
eine noch scharfere Definition der Impulse zu erreichen wird ein 2-stufiges Jetsystem

verwendet. Bei diesem Aufbau stromt das Gas durch den Skimmer in die zweite
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Expansionskammer, in der ein besseres Vakuum als in der ersten Stufe herrscht.
Der Gasstrahl weitet sich aufgrund seiner Divergenz auf und wird dann durch eine
weitere Blende (0,4 mm) beschnitten.

Nach der Reaktion strémt das Gas durch eine kleine Offnung in den so genannten
Jetdump, wo es separat abgepumpt und das Ruckstromen in die Targetkammer

vermieden wird.

Jetdump Y
6:10° mbar [
VA
Projektilstrahl . H_E?gknli:onszone
£
£
Targetkammer x3
1,4:10° mbar E
— |y o
2. Expansionsstufe 2. Blende <
1,2:10% mbar 204 mm £
\g / 1. skimmer E
\ bl Zo3mm NLLL. 1 3
1. Expansionsstufe gg

1:10° mbar

Abbildung 3.4 Zweistufiges Jetsystem [23].

Alle Vakuumkammern werden mit Turbomolekularpumpen evakuiert. Der Jetdump
und die Targetkammer werden mit einer Leybold Turbovac 361 und eine Pfeiffer
TMU 261 Pumpe, die erste Expansionskammer mit einem Rootspumpensystem mit
2000 | Saugleistung und die zweite Expansionskammer mit einer Pfeiffer TMU 260
Pumpe abgepumpt.

Bei einer Raumtemperatur von 300K und der Masse des Targets bekommt man aus
der Gleichung (3.2) die Jetgeschwindigkeit viet = 2490-10° mm/ns = 11,4:10" a.u.
und somit einen Impuls der Gasatome von pjt = 4,2 a.u. Der Abstand zwischen der

Duse und Blende betragt 30 mm. Damit Iasst sich eine Ausweitung des Gasstrahls in
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Hohe der Targetzone von 1,27 mm berechnen. Fur die Jetdichte im Reaktionsort

ergibt sich daraus ein Wert von ca. 2:10"" Teilchen/cm?.

3.5 Strahifuhrung und Kollimation

Das Experiment wurde am EZR-lonenbeschleuniger des Instituts flr
Kernphysik in Frankfurt am Main durchgefuhrt. Der lonenstrahl, der jeweils mit 5 und
16 kV Energie aus der Quelle beschleunigt wird, wird vor der Reaktionszone
kollimiert und gereinigt. Die wesentlichen Bestandteile des Experimentsaufbaus sind

auf dem folgenden Bild zu sehen:

Elektronik

Abbildung 3.5 Der experimentelle Aufbau.

Direkt hinter dem Analysiermagneten, der den lonenstrahl aus der EZR nach
dem Masse-Ladungsverhaltnis in das gewulnschte Strahlrohr lenkt, befindet sich der
erste Kollimator. Im weiteren Verlauf des Strahlrohrs wurde ein magnetischer Steerer
eingesetzt. Er besteht aus zwei mit einem Weicheisenkern verbundenen Spulen. Die
beiden Spulen werden in Reihe geschaltet. Durch den Stromfluss lasst sich im
Inneren des Strahlrohrs ein annahernd homogenes Magnetfeld erzeugen, so dass
eine fehlerhafte vertikale Strahllage, die durch das lange Strahlrohr und den daraus
resultierenden groRen Abstand zwischen dem Ablenkmagneten und der nachsten
moglichen Ablenkeinheiten entsteht durch Ablenkung des Strahls nach oben bzw.

unten ausgeglichen werden kann.
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Arb+

Ar8*

Strahlreinigung

\Stramanalysator

RuckstoRionen

Wasserstoffjet

Steerer

Kollimator

Abbildung 3.6 Schematische Darstellung der Strahlfiihrung und Kollimation.

Hinter dem ersten Kollimator befindet sich ein Zweiter, der zur Reduzierung der
Schlitz-Streuung eingesetzt werden kann. Direkt dahinter ist eine Faraday-Tasse
eingebaut mit welcher der Strahlstrom kontrolliert werden kann und sich die
Strahllage sowie die Strahlintensitat im Strahlrohr optimieren lassen. Kurz vor der
Kammer sind zwei weitere Kollimatoren eingebaut, von denen der Erste zur
Definition der Strahlachse eingesetzt wird und in Verbindung mit dem ersten
Kollimator im Strahlrohr zur Definition der Strahlachse dient, wahrend der Zweite
wieder als Anti-Schlitz-Streuung verwendet wird. Vor dem Eingang zur
Targetkammer befindet sich nochmals eine Faraday-Tasse, die eine letzte Kontrolle
des Strahlstroms und der Strahllage vor der Reaktionszone ermdglicht.

Nach der Kollimation wird der Strahl am Eingang der Targetkammer kurz vor dem
Spektrometer mit einem Kondensatorplattenpaar in horizontaler Richtung abgelenkt,
um Verunreinigungen, wie unterschiedliche Ladungszustande, die durch
Umladungen im Strahlrohr entstehen zu separieren. Dadurch wird der gewunschte
Ladungszustand des Projektils ausgewahlt.

Hinter der Reaktion werden die Projektile durch ein weiteres, vertikales
Kondensatorplattenpaar abgelenkt. Direkt danach befindet sich die letzte
elektrostatische Ablenkeinheit in der Targetkammer, mit der der Strahl in vertikaler
Richtung nachjustiert werden kann. Mit diesen beiden letzten Ablenkeinheiten
werden die wahrend der Reaktion umgeladenen Projektile voneinander getrennt und

nur diese auf dem Detektor projiziert, welche fur den ausgewahlten Reaktionskanal
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relevant sind. Nach dem Austritt aus der Reaktionskammer befindet sich der
Projektilstrahl in einem Strahlrohr, der die Targetkammer mit der Projektilkammer
verbindet. Nach einer Strecke von ca. 2 m treffen die Projektile auf den Detektor.

Durch die eben beschriebenen Ablenkeinheiten ergibt sich fir jeden Ladungszustand
vor und nach der Reaktionszone ein Nachweisbereich auf dem Projektildetektor. Mit
der Variation der angelegten Spannungen an den Kondensatorplatten kann man die
Anzahl und die Auflosung der abgebildeten Ladungszustande je nach Ziel des
Experiments bestimmen. So konnen bei koinzidenter Messung aller Teilchen ein
oder mehrere Reaktionskanale ausgewahlt werden. Zusatzlich kann man bestimmte
Bereiche auf dem Projektildetektor mittels einer Blende ausblenden und dadurch den
fiir das Experiment relevanten Kanal hervorheben. Der in der EZR erzeugte Ar®*
lonenstrahl hat eine enorme Intensitat, sodass der relevante Reaktionskanal fur den
Doppelelektroneneinfang im Verhaltnis zum Primarstrahl eine geringe Intensitat
aufweist und auf dem Detektor nicht sichtbar ware. Der Primarstrahl wird dennoch
als Hilfe fur die Bestimmung der Lage der ausgewahlten Reaktionsbereiche benutzt
und dann in ein langes Rohrchen, das sich unter dem Detektor befindet, der so

genannte Beamdump, abgelenkt und dort vernichtet.

3.6 Das Spektrometer

Das Funktionsprinzip eines Spektrometers besteht darin, das ionisierte Target
und je nach Reaktion und Experimentanforderungen auch die Elektronen mit einem
elektrischen oder einer Kombination aus einem elektrischen und einem
magnetischen Feld aus der Targetzone auf einen entsprechenden Detektor
abzusaugen. Aus den Flugzeiten und den Nachweisorten der Teilchen sollten dann
die in der Reaktion Ubertragenen Impulse berechnet werden konnen.

Wichtig bei dem Entwurf eines Spektrometers ist seine Anpassung an das
Experiment, also an die zu messenden Teilchen. Die passenden Grof3en fur das
elektrische Feld und die Lange der Beschleunigungs- und der Driftstrecke liefern
Berechnungen, die mit dem Simulationsprogramm Simion durchgefihrt werden

konnen.
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Detektor

Reaktions
E-Feld
N A /)
Y T
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Abbildung 3.7 Schematischer Aufbau des Spektrometers.

3.6.1 Bewegung im elektrischen Feld
Die RuUckstoRBionen werden durch das Anlegen einer Spannung am

Spektrometer in Richtung des Detektors beschleunigt. Die Beschleunigung

berechnet sich aus der Kraft, die auf das lon im elektrischen Feld der Starke ‘E‘

wirkt:
) q|E
Fzmazq‘E‘:nz:M (3.4)
m
wobei m die Masse und q die Ladung des lons sind. Die Flugzeit der lonen
berechnet sich aus der Gleichung einer gleichmafig beschleunigten Bewegung zu
[15]:

; :—v0+w/v02+2ax3 (3.5)

ges
a

wo Vg die Anfangsgeschwindigkeit des RuckstoRRions, a die Beschleunigung und xg
die Lange der Beschleunigungsstrecke ist. Nach Einsetzen von (3.4) in die Gleichung

(3.5) bekommt man fur die Gesamtflugzeit:

(3.6)
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mit po fur den Anfangsimpuls. Die Ladung und die Masse des lons sowie die
Feldstarke sind feste GroRen, die Beschleunigungsstrecke dagegen ist aus der
Simulation zu bestimmen. Da zwei RuckstoRRionen, die zu gleicher Zeit an
verschiedenen Orten ionisiert werden, unterschiedliche Flugzeiten besitzen, wird im
Allgemeinen eine Zeitfokussierung genutzt, die flr das gleichzeitige Auftreffen der
lonen auf dem Detektor und damit fur die Vermeidung der Ungenauigkeit in der
Messung der Teilchenimpulse sorgt. Hierfur wird an das elektrische Feld eine
feldfreie Driftstrecke angeschlossen. Sie wird durch einen elektrischen Kurzschluss
der einzelnen Kupferplatten in diesem Bereich des Spektrometers realisiert. lonen,
die wegen ihres Entstehungsortes eine langere Strecke durchqueren, und auch mehr
Energie im Feld aufnehmen, werden mit einer hoheren Geschwindigkeit schneller in
die Driftstrecke eintreten, als die lonen, die weniger Energie aufnehmen. Die Lange
der Driftstrecke wird so angepasst, dass alle gestarteten lonen auch zur selben Zeit
auf dem Detektor auftreffen.

Nach dieser Modifikation muss auch die Formel fur die Flugzeit der Ruckstofdionen

um den Anteil fur die Driftstrecke xp erweitert werden:

— 2 r
o=ty Po +\/p;‘Ej-‘ 2qm‘E‘xB +z—;’ 37)

Die kinetische Energie des lons nach der Beschleunigung ergibt sich aus der Summe

seiner Anfangsenergie und der im Feld aufgenommen Energie:

2
E,,=E,+E, =]2)_Om+Q‘E Xp =%mv32 (3.8)

wobei vg fur die Geschwindigkeit des RuckstoRions nach der Beschleunigung steht

und sich wie folgt berechnen lasst:

2
SR CRETEN .9)
m m
Nach dem Einsetzen der Geschwindigkeit vg in die Gleichung (3.7) bekommt man:
- Pyt \/poz + 2qm‘E‘x3 mx,,
Lyes = - - = (3.10)
q‘E‘ \/po + 2qm‘E Xp

Fir den Fall, dass die Anfangsenergie sehr viel kleiner ist, als die im Feld
aufgenommene Energie der RickstoRionen, lasst sich aus dieser Gleichung auf die
Bedingung schlielen, dass die Driftstrecke doppelt so grol wie die

Beschleunigungstrecke sein muss, also xp = 2xg gilt.
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3.6.2 Aufbau des Spektrometers

Das fur diese Diplomarbeit angefertigte Spektrometer ist nur fir den Nachweis
der RuckstoRRionen konzipiert worden, damit entfallt der Teil flr die Elektronen. Es
besteht aus aneinander gereihten Kupferplatten, mit einem jeweiligen Abstand von 5
mm. Um ein homogenes elektrisches Feld zwischen den Platten zu erzeugen,
werden diese mit identischen Widerstanden verbunden. Damit wird Uber das ganze
Spektrometer ein Widerstand von 1100 kQ erreicht und an den Enden des
Spektrometers kann die bendtigte Spannung von ca. £ 300V angelegt werden,

sodass sich ein elektrisches Feld von 79,5 V/cm ergibt.

HEX-Anode

i
N

Driftstrecke Beschleunigungsstrecke

Abbildung 3.8 Darstellung des fir dieses Experiment konzipierten Spektrometers.

3.7 Detektoren

Die Detektoren dienen zur elektronischen Registrierung der in der Reaktion
entstandenen, geladenen Teilchen. Dabei werden die Flugzeit der Teilchen nach der
lonisation und ihre Auftrefforte auf dem Detektor festgehalten. Die Anforderungen an
die Detektoren beinhalten eine Zeitauflosung, die unter 1 ns liegt und die
Verarbeitung der Raten von besser als 10 kHz.

Die verwendeten Detektoren bestehen aus zwei Micro-Channel-Plates (MCP’s) und
einer zweidimensionalen Delayline-Anode. Ein Micro-Channel-Plate ist eine 0,5 bis 1
mm dicke Scheibe, in der sich Kanale von typischerweise 0,025 mm Durchmesser
befinden. Der Durchmesser der MCP’s lag in diesem Experiment bei 80 mm. Die

MCP’s haben die Funktion eines Elektronenvervielfachers. Die Oberflache der
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Kanale ist so prapariert, dass die AuslOsearbeit fur die Elektronen besonders niedrig
ist. Sie sind nicht senkrecht, sondern unter einem Neigungswinkel, der bis zu 15°
betragt angeordnet um das Ruckdriften der Elektronen zu verhindern. Wenn ein lon
auf die Innenseite eines Kanals trifft, wird ein Elektron ausgeldst. Dieses erfahrt,
aufgrund der zwischen Vorder- und Rickseite einer Platte angelegten Spannung von
ca. 1 kV, eine Beschleunigung und stoRt wieder mit der Kanalwand. Dieser Prozess
wiederholt sich und es werden immer mehr Elektronen freigesetzt. Am Ende des
Kanals entsteht dadurch eine Ladungslawine. Jedes MCP liefert eine Verstarkung
von ca. 10° bis 10*. Durch Hintereinanderschalten mehreren MCP’s kann man dieses
Resultat vervielfachen. Bei einer Anordnung von zwei MCP’s spricht man von einer
Chevron-Anordnung. Dabei ist es wichtig, dass die Kanale im Zickzack verlaufen, um

erneut ein Ruckdriften der lonen zu vermeiden.

Chirom-Mickel
Kortakt

Abbildung 3.9 Schematische Darstellung eines Micro Channel Plate (links) [23]; Delay-Line-
Detektor mit 45 mm aktiver Flache (DLD40).

Die Elektronenwolke, die auf der Ruckseite der MCPs entsteht wird mit einem
elektrischen Feld auf die Anode, die zur Ortsbestimmung verwendet wird,
transportiert. Die Spannungen Uber den MCP’s werden Uber hohe Widerstande
angelegt, so dass beim Austritt der Elektronenlawine ein kurzer positiver
Spannungspuls zustande kommt. Dieser wird kapazitiv ausgekoppelt und als
Zeitsignal fur die Flugzeitmessung definiert.

Die Delayline-Anode besteht aus einer quadratischen oder einer sechseckigen
Tragerplatte, um welche zwei lange Drahte (in jeder Richtung einer) gewickelt sind.
Die auf diese Anode auftreffende Ladungswolke, erzeugt einen Spannungspuls, der

sich zunachst in beide Richtungen auf dem Draht ausbreitet. Aus den Zeiten, zu

-35-



3. Das Experiment

welchen die Signale an den Drahtenden ankommen, kann eine Zeitdifferenz und
daraus der genaue Auftreffort bestimmt werden.

Damit die Dispersion des Signals minimiert wird, werden anstelle von einem Draht je
zwei parallele Drahte in einer Ebene gewickelt. Einer davon liegt auf einem leicht
héheren Potenzial und wird als Signaldraht bezeichnet. Der Andere wird als
Referenzdraht benannt. Die Elektronen treffen nur auf den Signaldraht. Es bildet sich
lokal die Spannungsdifferenz zwischen den beiden, und der Puls breitet sich wie auf
einer Lecherleitung aus.

Eine Drahtebene liefert die Ortsinformation in einer Dimension, d.h. es sind
mindestens zwei Drahtebenen notwendig, die um 90° zueinander gedreht und
voneinander isoliert sind, um eine volle Rauminformation zu bekommen.

Im in dieser Diplomarbeit beschriebenen Experiment wurde ein 80er Projektildetektor
mit einer zweidimensionalen Delayline-Anode und ein 80er RickstoRionendetektor
mit einer HEX-Anode eingesetzt. Eine HEX-Anode besteht aus drei unter 60°
zueinander eingeordneten Drahten, die auf einer sechseckigen Tragerplatte
umwickelt sind. Diese zusatzliche dritte Drahtebene dient zur Reduktion der Totzeit
des Detektors und ermdoglicht eine Rekonstruktion von Daten, falls nicht an allen
Drahtenden Signale ankommen. Der Gebrauch einer HEX-Anode ist vor allem fir

Multi-Hit-Experimente sehr vorteilhaft.

3.8 Datenaufnahme

Aufgrund sehr hoher Ereignisraten auf den einzelnen Detektoren (ca. 11 kHz
auf dem Projektil- und 4 kHz auf dem Recoildetektor) ist es unmdglich alle Daten
aufzunehmen. Deswegen werden die flr das Experiment relevanten Ereignisse
schon vor der Aufnahme durch eine geeignete Koinzidenzverschaltung von dem
Rest aussortiert. Daten werden mittels eines ,time to digital converters® (TDC) in
einem Computer gespeichert.

Von dem Projektildetektor gehen flnf (vier Anodensignale und ein MCP-Zeitsignal),
von dem Recoildetektor sieben (sechs Anodensignale und ein MCP-Zeitsignal)
Signale aus. Die Anodensignale, die aus Signal- und Referenzdraht gebildet werden,
werden zuerst kapazitiv vom Gleichspannungspotenzial entkoppelt und die Pulse
mittels eines Pulstransformators differenziert. Die differenzierten Signale werden mit
einem Fast Amplifier (FA) verstarkt und anschlieRend mit einem ,constant fraction
discriminator® (CFD) in NIM-Singale (,Nuclear Instrument Modul® — logische Signale)
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umgewandelt und mit einem ,Time to Digital Converter* TDC von einem Computer
aufgenommen. Das hier eingesetzte TDC besitzt eine Zeitauflosung von 500 ps und
kann bis zu 16 Signale gleichzeitig speichern.

Das MCP-Zeitsignal wird ebenfalls mit einem schnellen Vorverstarker ,fast amplifier
(FA) verstarkt und ebenfalls mit dem CFD zu einem NIM-Signal umgewandelt.

Uber die Flugzeitdifferenz zwischen den Projektil- und dem Recoilsignal werden
diejenigen Ereignisse rausgefiltert, die fur den Elektroneneinfang relevant sind. Diese
Bedingung wird mit einer logischen Schaltung realisiert, die im Nachfolgenden
genauer erklart wird. Das MCP-Signal des Projektildetektors wird mit einem Gate und
Delay verbreitert und definiert somit das 10 ys breite Fenster, innerhalb dessen zwei
MCP-Signale des Recoildetektors liegen sollen. Das MCP-Signal des ersten
Recoilions ist das erste registrierte Signal. Dieses wird um 2 ys zeitlich verschoben
und liegt somit in dem definierten Zeitfenster des Projektildetektors. Durch eine
logische UND-Verschaltung werden diese Signale zu einer Koinzidenz verknUpft.

Da als Ergebnis der Zweifachelektroneneinfang beobachtet werden soll, werden nur
solche Ereignisse aufgenommen, bei denen mindestens zwei lonen auf dem
Recoildetektor in dem nach der Simulation zu erwartenden Zeitfenster registriert
worden sind.

Das Ausgangssignal aus der Koinzidenzverschaltung stellt das Triggersignal dar,
welches die Aufnahme des TDCs startet. Das TDC wird im Common-Start-Modus
betrieben. Dies bedeutet, dass er von dem Startsignal an, also dem eben definierten
Trigger, alle Daten aufnimmt, die innerhalb des Uber die Koinzidenz festgelegten
Zeitfensters (10 ps) liegen. Die Online-Analyse der Daten wurde mit dem Programm
CoboldPc durchgefuhrt. Die weitere Bearbeitung der Daten fand mit dem Programm
ROOT [9] statt.
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Projektildetektor
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FA — Fast Amplifier

CFD — Constant Fraction Discriminator
GD — Gate and Delay

TDC — Time to Digital Converter

Abbildung 3.10 Schematische Darstellung der Verschaltung fir die Datenaufnahme.
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Dieses Kapitel befasst sich mit der Analyse und der Kalibrierung der
aufgenommenen Listmode-Daten. Mit ,listmode“ werden hier diejenigen Rohdaten
bezeichnet, welche aus den fur eine physikalische Reaktion ausgewahlten Kanalen
auf der Festplatte eines Computers gespeichert werden. Kalibrierung und
entsprechende Umrechnungen der aufgenommenen Daten ermdglicht deren
sinnvolle Verarbeitung und fihrt zur Erzeugung von Spektren in einer einfachen
Geometrie und Koordinatensystem.

Die folgenden Abschnitte stellen dar, wie aus den gemessenen Zeitdifferenzen auf
den Anodendrahten die Auftrefforte, Flugzeiten und daraus auch die Teilchenimpulse

berechnet werden.

4.1 Kalibrierung

4.1.1 Ortsverteilungen

Die mit dem TDC aufgenommen Daten, stellen noch keine Gréle dar, aus
welcher die Impulse direkt berechnet werden kénnten. Die Informationen, die jedoch
durch die aufgenommenen Daten bereits zur Verfugung stehen sind die
Signallaufzeiten auf den einzelnen Anodendrahten. Aus den Differenzen der
Laufzeiten kann der genaue Auftreffort eines Teilchens ermittelt werden. Dieser
ergibt sich aus der Differenz der Zeitsignale tx1, tx> und ty4, ty» an den Drahtenden und
einem Umrechnungsfaktor dy, zwischen der Laufzeit der Signale in ns und dem Ort
in mm. Aufgrund der Geometrie des Detektors sind die einzelnen Drahtlagen
unterschiedlich lang, wodurch sich die Umrechnungsfaktoren voneinander
unterscheiden:

X=(,-t,)*d, und Y=(t,—1,)*d, (4.1)

Der Recoildetektor, eine so genannte HEX-Anode, besteht aus drei zueinander

verdrehten Drahtebenen. Zur Berechnung des Auftreffortes beziehungsweise zum
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Erstellen eines zweidimensionalen Detektor-Ortsbildes genligen die Informationen
von zwei Drahtebenen. Die Signale der dritten Drahtebene dienen als redundante
Informationsquelle im Falle, dass eines oder mehrere von den anderen Signalen zur
Berechnung nicht eingesetzt werden kénnen. Flr die Berechnung der Auftrefforten
bei einer HEX-Anode gilt:

u=(t,—t,)*d, v=_(,—t,)*d, und w=(t,—t,)*dy+o (4.2)

wobei auch hier d; » 3 die Skalenfaktoren sind, die von der Signalausbreitungszeit auf
dem jeweiligen Draht abhangen und fur das Erzielen eines koharenten Bildes auf
dem Detektor wichtig sind. o steht fur ein anodenspezifisches Offset, welches die
geometrische Mitte aller drei Drahten bestimmt.

Der Ubergang in die kartesischen Koordinaten erfolgt mit den Gleichungen [31]:

Xuv=u+0,
1

V3

Xuw = Xuv

1

V3

Xvw={Wv+w)+0,
1

7

Hier stehen Oy und Oy fur ein geometrisches Offset in kartesischen Koordinaten,

Yuv=—=u-2v)+0,

(4.3)

Yuw=—=w-u)+0,

Yw=—=(w-v)+0,

welches eine nicht exakte Einbaulage des Detektors korrigieren soll.

Der Nullpunkt der Ortsverteilungen auf beiden Detektoren ist relativ einfach zu
bestimmen. Auf dem Projektildetektor ist es fur die betrachtete Reaktion der
Mittelpunkt der Verteilung der gestreuten Projektile aus dem Kanal des
Zweifachektroneneinfangs. Auf dem Recoildetektor wird er durch den Mittelpunkt der

H*-lonen-Verteilung gegeben.
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Abbildung 4.1 Links: Ortsbild des Doppelelektroneneinfangs auf dem Projektildetektor.
Rechts: Ortshild des Recoildetektors (Rohdaten). Der horizontale Strahlistrich wird durch das
ionisierte Restgas im Spektrometer erzeugt. Der vertikale Fleck in der Detektormitte stellt
den Jetfleck dar.

Abbildung 4.1 zeigt die Ortsbilder des Projektils- und RiickstolRionendetektors. Durch
Setzen einer Bedingung auf den Flugzeitpeak der H*-RiickstoRionen und den
Nachweisort der Ar®*-Projektile wurde dabei der Reaktionskanal fiir den
Zweifachelektroneneinfang ausgewahlt.

Auf dem Ortsbild des Projektildetektors ist eine Ausschmierung um den Mittelpunkt
der Verteilung festzustellen, welche die Bewegung der umgeladenen Projektile im
Absaugfeld des Spektrometers widerspiegelt. Auf dem Recoildetektor ist eine
horizontale Verteilung zu sehen, welche die Projektion der lonen darstellt, die sich
durch lonisation des Restgases entlang der Strahlachse gebildet haben
(Strahlstrich). Der vertikale Fleck oberhalb dieses Streifens stellt den Jetfleck dar.
Die Ausbreitung in die y-Richtung kommt durch eine Anfangsgeschwindigkeit der

Gasmolekule aus dem Jet zustande.

4.1.2 Flugzeitbestimmung der RiickstoBions

Die Flugzeiten der RuckstoRBionen werden relativ zum MCP-Signal des
Projektils gemessen und aus diesen werden dann die Impulse der RickstoRionen in
Flugzeitrichtung berechnet. Aullerdem werden diese Werte fur die Eichung des
elektrischen Feldes einbezogen.
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Die Flugzeitverteilung der Rohdaten weist mehrere Peaks auf. Der erste davon ist
der Photonenpeak. Die Photonen entstehen direkt zum Reaktionsnullzeitpunkt und
ihre Flugzeit ist im Vergleich zu der Flugzeit der lonen viel kleiner, sodass sie direkt
nach der Entstehung auf den Detektor treffen. Damit wird der Nullpunkt der
Flugzeitverteilung bestimmt. Die Detektoreffizienz ist fur Photonen ca. 3-mal
niedriger als fur lonen. Dazu werden die Photonen nur mit dem geometrischen
Raumwinkel von ca. 0,51 nachgewiesen, was im Verhaltnis der Ereignisse im
Photonenpeak im Vergleich zu denen im RulcktoRionenflugzeitpeak zu sehen ist.
Nach der Bestimmung der Lage des Photonenpeaks kann man diesen auf 0
schieben und bekommt damit eine sehr genaue Vorstellung des eigentlichen
Nullpunkts  der  Flugzeitverteilung, der fur die Messung mit einer
Projektilgeschwindigkeit von 0,2 a.u. -4543,7 ns betragt.

Der Schwerpunkt der jeweiligen Verteilung ist gegeben durch die Flugzeit der

RuckstoRionen, die keinen Anfangsimpuls besitzen:

m2x
t(p,=0)=2 |—£ _
ges \Po p ‘E‘ (4.4)
Der erste Peak gehdrt den H*-lonen (m=1, q=1), aus den Flugzeitunterschieden
erkennt man, dass der zweite den H,"-lonen (m=2, q=1) entspricht.
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Abbildung 4.2 Flugzeitverteilung (erste Peak: H'-lonen, zweite Peak: H,"-lonen) fir die

Messung mit 0,2 a.u. Projektilgeschwindigkeit.
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4.2 Bestimmung des elektrischen Feldes

Das elektrische Feld kann aus den Schwerpunkten der Flugzeitverteilungen
berechnet werden. Aus der Differenz der Nullpunkte (siehe Gleichung 4.4) der

Verteilung, fur pe=0, gilt:

2x m m ’
1. =2 /_B [ (T
t -1, ‘E [ 4, 7, J (4.5)

Daraus kann man das elektrische Feld wie folgt berechnen:

- 8x, m, m, ’
- (t,~1,) [\/%_\/%J (4:6)

Nach Einsetzen der Masse-Ladungs-Verhaltnisse mit den jeweiligen

Flugzeitmittelpunkten der zwei lonen (H" und Hy"), erhalt man fir das elektrische
Feld den Wert von:

] = 79,06 (4.7)

cm

4.3 Bestimmung der Impulse

Mit der Kenntnis der Flugzeiten und den dazugehdrigen Auftrefforten der in
der Reaktion entstandenen Teilchen ist es moglich die Startimpulse der
RuckstolRionen zu berechnen. Dabei werden auch die geometrischen Abmessungen
des Spektrometers berlcksichtigt. Der Impuls wird ermittelt, in dem man die
Bewegungsgleichungen der Teilchen in dem Spektrometerfeld umformt und die
Trajektorie der Teilchen innerhalb diesen rekonstruiert.

Fir die RickstoRionen setzten sich die Gleichungen fur die Trajektorien aus der
Beschleunigungs- und der Driftstrecke zusammen. Die Impulskomponenten in der

Ortsrichtung werden aus den folgenden Bewegungsgleichungen gewonnen:

pry
=t
yr mr ges
(4.8)
P,
z, =——1,,
r m g

r

Aus 4.8 erhéalt man fur die Komponenten p.y, pr, des Anfangsimpulses p, eines lons

der Masse m; und der Ladung q;:
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(4.9)

Fir die Impulskomponente in die Flugzeitrichtung spielt das elektrische Feld im
Spektrometer eine Rolle. Die geladenen Teilchen erfahren in dem elektrischen Feld
eine gleichformige gleichmalige Beschleunigung. Die Bewegungsgleichung in

diesem Beschleunigungsfeld kann man folgendermalf3en schreiben:
1 .
X, :Eat}f +vit, (4.10)

wobei t, die Zeit bis zum Erreichen der Driftstrecke ist, x, die Lange der
Beschleunigungsstrecke und v, die Anfangsgeschwindigkeit.

Nach der Zeit aufgeldst ergibt sich dann:

tb:—v—;ir w (4.11)
a a
wobei die physikalischen, sinnvollen Ergebnisse nur bei positiven Vorzeichen
moglich sind. Beim Erreichen der Driftstrecke besitzen die Teilchen die
Geschwindigkeit vp:
v, =V, +at, (4.12)

Nach Einsetzen von (4.11) in (4.12) bekommt man:

v, =V +2x,a (4.13)

Die Gesamtflugzeit setzt sich aus der Flugzeit in der Beschleunigungs- und in der
Driftstrecke zusammen:
Lo =1, T1, (4.14)
mit
lg = 2o x—d (4.15)
und X4 als die Lange der Driftstrecke.

Die Gesamtflugzeit ergibt sich dann zu:

i i2
-V, +4/v. +2ax, X,

ey = + (4.16)

ges -
a 24
NV, +2ax,

Mit der Naherung kleiner Geschwindigkeiten v’ <<2ax, und unter der

Voraussetzung, dass die Driftstrecke doppelt so lange ist, wie die
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4. Analyse der Rohdaten

Beschleunigungsstrecke xq=2xp, ergibt sich flr die Gesamtflugzeit (Herleitung, siehe

[22]):
f=—x42 [T (4.17)
a a

Fir die Geschwindigkeitskomponente in die Flugzeitrichtung bekommt man
schlieBlich:

@_@t (4.18)

i —
vx,r - vx =2 a'xd - atges =2 ges
m m

und flr die Impulskomponente:

P, =2y4q|Elx,m —qE

Far den Impuls der Rickstofdions gilt also insgesamt:

21lq‘E‘xdm —q‘E

> m}”y}”
t

ges

s (4.19)

t ges

=
I

(4.20)

Bei der nachgewiesenen Reaktion des Zweifachelektroneneinfangs:

Ar* + H, > Ar® +2H"

gibt es im Endzustand drei Teilchen, die detektiert werden sollen, namlich das
Projektil und die zwei RickstoRionen. Aufgrund der Impulserhaltung ist die Messung
der RuckstoRRionen ausreichend fir ein kinematisch vollstandiges Experiment. Fur
die weiteren Betrachtungen wird dies ausgenutzt um die Projektilimpulse zu
bestimmen.

In Abbildung 4.3 ist zu erkennen, dass die Impulsverteilung der Teilchen

symmetrisch um die Strahlachse liegt, da nur diese Richtung ausgezeichnet ist.
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120

Abbildung 4.3 Impulsverteilung um die Strahlachse. Wegen der Impulserhaltung und der
besseren Auflésung auf dem Recoildetektor werden die Projektilimpulse Uber die Impulse

der RiickstolRionen berechnet.

4.3.1 Berechnung der Relativimpulse

Bei den in dieser Arbeit zu beschreibenden lon-Molekul-Stélien spielt neben
der Translationsbewegung und der Anderung des elektronischen Zustandes des
Target-Moleklls, auch dessen Rotation und Schwingungen eine Rolle. Aus diesem

Grund wird der Relativimpuls p,, der ionischen Fragmente zueinander bestimmt,

aus welchem sich die Orientierung des Targetteilchens ablesen und die
Aufbruchsenergie berechnen lasst.

Der Relativimpuls der Fragmente eines in einer Coulombexplosion auseinander
brechenden diatomaren Molekiils ist gegeben durch die Differenz der Impulse der

beiden Fragmente p, und p,:

— —

B =" (4.21)

Daraus kann jetzt die kinetische Energie der lonen (KER = Kinetic Energy Release)

bestimmt werden, die frei wird, wenn das Molekul auseinander bricht:

— 2

prel

= 4.22
2 (4.22)

E KER

wobei u = ™M™ die reduzierte Masse der ionischen Targetfragmente ist.
m + m,
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4.4 Das Molekulsystem

Um Informationen bezlglich der Stellung des Targetmolekils relativ zu der
Strahlachse zu gewinnen wurde ein Koordinatensystem mit Kugelkoordinaten
ausgewahlt. Der Winkel ¢ ist dabei der Azimutalwinkel in der x-y-Ebene, 6 ist der
Polarwinkel zwischen der z-Achse und der Projektion des Gesamtimpulses in die x-z-

Ebene.

Projektildetektor

Projektilstrahl

Jet Recoildetektor

Abbildung 4.4 Koordinatensystem mit Kugelkoordinaten.

Aus den berechneten Impulsen der RuckstoRionen kdnnen jetzt die Winkel bestimmt

werden:

prel,x

tang, =———
prel,y

(4.23)

prel,z prel,z

cosd = = = -
prgl V pr@l,x + prel,y

Mit den so gewonnenen Grélken kénnen Bedingungen auf das Molekll gesetzt
werden, die dessen verschiedene Stellungen beim Aufbruch bezuglich der
Strahlachse bestimmen lassen. Daraus resultieren Spektren, aus denen auf den
Verlauf der Reaktion zurlickgeschlossen werden kann.

Auch die Impulse des Projektils werden relativ zur Stellung der Molekilachse

bestimmt:
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tangp, = ip,x
p.y
(4.24)
19 = pp,Z = pp’z
P ‘ 2 2
pp,trans pp,x + ppay

Um die Projektilimpulse im Molekdlsystem darzustellen (p. ., p,..,) wird der Betrag

des Projektilimpulses in der x-y-Ebene berechnet:

Pronot = P parans 08(A0) = [p, >+ p, ” cos(Ap)
- - (4.25)
py,mol = pp,trans Sln(AQ)) = pp,x + pp,y Sm(A¢)
mit Ap=¢, —¢, als Differenzwinkel zwischen den Polarwinkeln von Projektil und

Recaoil.
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Im folgenden Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse dargestellt.
Diese sollen die Antworten auf die in der Motivation gestellten Fragen liefern. Aus
den Impuls- und Energieverteilungen erhofft man sich Ruckschlisse auf den Verlauf

des Zweifachelektroneneinfangs ziehen zu kénnen.

Mit dem ,over-barrier-Modell“ lasst sich Abstand berechnen, bei welchem der

erste bzw. zweite Elektroneneinfang stattfinden kann:
R = [2(q—i+1)% R% +z}/li i=12,...N (5.1)

wobei q die Ladung des Projektils, i die Anzahl der eingefangenen Elektronen und |
die lonisationsenergie sind.

Die lonisationsenergie fur den ersten Elektroneneinfang beim Hy-Molekil betragt
15,4 eV [13], und die zweite lonisationsenergie liegt bei 36,4 eV. Die nach dieser
Formel far dieses Experiment berechneten Abstande sind
Projektilgeschwindigkeitsunabhangig und betragen fir den ersten Elektroneneinfang

11,68 a.u. und fir den zweiten Einfang 7,09 a.u.

Ziel dieser Arbeit ist, anhand zwei durchgefuhrten Messungen, mit 0,2 und 0,36 a.u.
Projektilgeschwindigkeit, den Elektroneneinfang mit der Theorie vom ,over-barrier-
Modell“ zu untersuchen. Dabei soll auf deren Verlauf eingegangen und entschieden
werden, ob der Elektroneneinfang in diesem Experiment Uber ein- oder einen
zweistufigen Prozess abgelaufen ist. Dafur werden die Ergebnisse jeweils zweier
Falle miteinander verglichen. Der erste Fall ist der Vergleich der gemessenen Werte
bei zwei unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten und einem festen
StoRparameter, woraus die grélRere Verteilung der kinetischen Energie zu erwarten
ist. Der zweite Fall ist die Variation des Stol3parameters bei fester Geschwindigkeit,

was die kleineren KER-Werte mit sich bringen soll.



5. Ergebnisse

Abbildung 5.1 Schematische Darstellung der zu untersuchenden Falle bei dem ,over-
barrier-Modell“. Links: feste StoRRparameter bei unterschiedlichen Geschwindigkeiten; rechts:

unterschiedliche StoRparameter bei festen Geschwindigkeiten.

Die in diesem Kapitel vorgestellten Spektren und die Diskussion der Ergebnisse
konzentrieren sich auf Zweifachelektroneneinfang und soweit nicht anders betont,
wird die Formulierung Elektroneneinfang immer im Bezug auf

Zweifachelektroneneinfang genommen.

5.1 Impulsverteilungen

Nach dem ,over-barrier-Modell“ wird die Flugbahn des Projektilions wahrend
des StoRes in zwei Abschnitte unterteilt, in einen Abschnitt vor der Reaktionszone
und in einen Abschnitt nach der Reaktionszone. Bei einem bestimmten Abstand
Rwit=R1, den man aus der Formel (5.1) berechnen kann, ist die Schwelle des
Coulombpotenzials zwischen Wasserstoffmolekul und Projektil so weit abgesunken,
dass das erste Elektron eingefangen werden kann. Bei dem Entfernen aus der
Reaktionszone steigt die Schwelle des Coulombpotenzials wieder an, die Elektronen
konnen aber noch bis zu dem Abstand R, von dem sich entfernenden Projektil
eingefangen werden. Nach dem Stol3 befindet sich das ionisierte Wasserstoffmolekul
in einem dissoziativen Zustand aus welchem zwei einfach geladenen
Wasserstoffionen resultieren. Die Dissoziation der Protonen hat seinen Ursprung in
der abstoRenden Wirkung des Coulombpotenzials und wird daher auch als
Coulombexplosion bezeichnet. Die einzelnen Protonen werden dann als Recoilionen
auf dem Recoildetektor nachgewiesen. Nach weiterem Bearbeiten der Daten kann
auf die Impulse zuruckgeschlossen und die kinetische Energie der lonen (Kinetic

Energy Release = KER) bestimmt werden (siehe Kapitel 4.3).
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In der Impulsverteilung spiegeln sich die Energien der einzelnen Fragmente wieder.
Ein fester Energiewert wird durch eine Impulskugel reprasentiert. In Abbildung 5.2 ist
der Vergleich zwischen den Impulsubertragen fur die Messungen mit zwei
unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten dargestellt. Zu sehen ist, dass sich fur
die grolere Projektilgeschwindigkeit die Lage der meisten Impulstbertragen nach
innen, also zu kleineren Impulsen hin verschiebt. Zu den gleichen Ergebnissen
kommt man bei der Betrachtung der Kurven fur die StoRparameter (Abbildung 5.3).
Bei den zwei Messungen ist eine deutliche Verschiebung des Maximums zu den
kleineren Werten des StoRRparameters bei steigender Geschwindigkeit festzustellen.
Fir groRere Geschwindigkeiten ist auch eine Verschiebung zu groReren KER-
Werten zu erwarten, was in Abbildung 5.4 zu erkennen ist. Der direkte Vergleich der
Maxima dieser Verteilungen bestatigt diese Voraussage. Die kleineren Peaks im
Bereich von Energiewerten unter 5 eV sind als Untergrundereignisse zu betrachten

und haben fur die Resultate keine weitere Bedeutung.

ol 120

100

p,, [au]
p,,, [au]

b R L B T e L i T
%0 - 0 0 6% 40 20 0 20 40
P, [aul

Abbildung 5.2 Impulsverteilung des Projektils (Uber die RickstoRionen berechnet) in xy-
Richtung in atomaren Einheiten flr den Doppelelektroneneinfang. Links: Ergebnisse fir die
Messung mit 0,2 a.u. Projektilgeschwindigkeit, die maximalen Impulsibertrage liegen um
den Wert 14,9 a.u.; rechts: Messung mit 0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit, die maximalen

Impulsibertrage liegen um den Wert 8,9 a.u.
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Abbildung 5.3 Verteilungen der StoRparameter: links fur die Messung mit 0,2 a.u.
Projektilgeschwindigkeit; rechts fur die Messung mit 0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit.
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Abbildung 5.4 Kinetische Energie der RickstoRBionen. Links: Messung mit 0,2 a.u.
Projektilgeschwindigkeit, das Maximum liegt bei 18,6 eV; rechts: Messung mit 0,36 a.u.
Projektilgeschwindigkeit, das Maximum liegt bei 19,9 eV.

Um die Aussagen Uber die Dynamik der Reaktion machen zu konnen ist es
notig die Ergebnisse in einem molekulfesten Koordinatensystem zu betrachten. Die
Verteilung der Projektilionen wird dabei relativ zur Molekllachse beobachtet. Durch
die Drehung des rechtshandigen Koordinatensystems und Darstellung der
lonenimpulse in diesem ,neuen® Koordinatensystem gewinnt man Informationen
bezuglich der Stellung der Molekulachse wahrend der Reaktion. Durch das Setzen
geeigneter Bedingungen, koénnen die experimentellen Ergebnisse genauer
untersucht und daraus mehr Informationen bezlglich des Reaktionsablaufes

gewonnen werden.
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Auf den folgenden Bildern sind die Impulsverteilungen im Molekulsystem (gedrehtes
Koordinatensystem) fur beide Messungen und unter verschieden Stellungen des
Targetmolekuls zu dem Projektilstrahl dargestellt.

Die Abbildung 5.5 stellt die Impulsverteilung des Projektils fur den allgemeinen Fall
des Zweifachelektroneneinfangs der beiden Messungen dar, ohne Festlegung

weiteren Bedingungen.

100¢ I140 100¢ I2
801 : 80F 50
E —120 E

—200

400 —100 40
= 20F =20
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s 0 50
a20f 60 o220

—100

50
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“7100-80 -60 -40 -20 0 20 40

px,mol

BT ) SERE I N U PN PR IR N ol [
-qﬂl]-ﬂl] -60 -40 -20 0_ 20 40 60 80 100 60 80 100

px,mul au,

Abbildung 5.5 Impulsverteilung des Projektils im Molekulsystem. Links: Messung mit 0,2
a.u. Projektilgeschwindigkeit; rechts: Messung mit 0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit.

Aus diesen Bildern ist es ersichtlich, dass das Projektil viel o6fters nach oben und
unten streut, anstatt links oder rechts. Die Betrachtung der Abbildungen mit den
Bedingungen auf die Stellung der Molekilachse zu der Strahlachse liefert weitere
Ergebnisse bezuglich der Reaktionsdynamik. Das Koordinatensystem wird dabei so
gewahlt, dass die Molekulachse gleichzeitig die x-Achse ist. Im Folgenden sind die
Verteilungen des Projektilimpulses dargestellt und zwei Falle verglichen, in dem die
Molekulachse senkrecht (das linke Bild) und parallel (das rechte Bild) zu der

Strahlachse festgehalten wird.
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Abbildung 5.6 Impulsverteilung des Projektils mit der Unterscheidung der Stellung des
Molekuls beziiglich des Projektilstrahls. Links: das Molekul steht senkrecht zur Strahlachse;
rechts: das Molekiil steht parallel zu der Strahlachse. Wegen der Ahnlichkeit der
Verteilungen fur beide Messungen, sind hier nur die Ergebnisse fir den Fall der 0,2 a.u.

Projektilgeschwindigkeit dargestellt.

Im Falle der parallelen Stellung des Molekuls zu der Strahlachse sind die Impulse
isotrop verteilt. Bei der senkrechten Stellung des Molekils zu der Strahlachse ist die
Impulsverteilung ebenfalls isotrop, jedoch ist dies flir den Fall kleinerer
Impulsubertrage gewahrleistet. Bei groRen Impulsubertragen kommt es zu
Verzerrungen im Impulstbertragsbild, deren Ursache nicht eindeutig bestimmt

werden kann.

5.2 Energiespektren

Im folgenden Abschnitt werden Spekiren der kinetischen Energie der
Fragmente in Abhangigkeit des Impulsibertrages auf das Projektil und abhangig von
der Stellung des Molekils zu der Strahlachse dargestellt. Alle Ergebnisse beziehen
sich weiterhin auf den Zweifachelektroneneinfang. Bei naherer Betrachtung kann
man feststellen, dass die KER-Verteilung aus mehreren Kanalen besteht, die von
dem Betrag des Transversalimpulses abhangig sind.

In Abbildung 5.7 ist die kinetische Energie der Fragmente gegen den
Transversalimpuls des Projektils aufgetragen. Fur den Fall der senkrechten Stellung
des Molekils zu der Strahlachse ist zu sehen, dass ein grolierer Transversalimpuls

zu leicht erhdhten Aufbruchsenergien flihrt. Dies hat seinen Ursprung in der
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Berechnung der Energien, bei welcher der auf das Molekll Ubertragene Impuls auf
beide Fragmente gleichmalig verteilt wird. Bei sehr nahen Zusammenstofien kann
aber der Transversalimpuls aus der Streuung in die Relativbewegung der Fragmente
zueinander umgesetzt werden, was von der eigentlichen Energie der
Coulombexplosion getrennt betrachtet werden misste [5]. Fur hohere

Projektilgeschwindigkeiten wird dieses Effekt noch deutlicher.
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a) 0,2 a.u. Projektilgeschwindigkeit
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b) 0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit
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Abbildung 5.7 Transversalimpuls relativ zu der Energie der lonen; a) Messung mit 0,2 a.u.
lonengeschwindigkeit; b) Messung mit 0,36 a.u lonengeschwindigkeit; links: das Molekiil
steht parallel zu dem Projektilstrahl; rechts: die senkrechte Stellung des Molekils zu der

Strahlachse.

Die folgenden Verteilungen stellen die kinetische Energie der Fragmente dar.
FUr den Spezialfall, dass der StoRparameter dem Abstand von dem zweiten
Elektroneneinfang gleich ist, und das Molekll parallel bzw. senkrecht zu dem
Projektilstrahl wahrend der Reaktion ausgerichtet ist, kann der Transversalimpuls
Prans ausgerechnet werden. Dieser Wert steht auch fur den maximalen

Impulstbertrag und den minimalen Sto3parameter. Dazu wird die Formel fur den
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StoRparameter, die aus der Rutherrfordschen Streuformel hergeleitet werden kann
[21], benutzt:
e’ 2

b=——q,.9,.
472_50 qp;(y qrec

(5.2)

p Pivans
wobei Qproj, Orec die Ladung des Projektils bzw. des Recoilions, v, die
Projektilgeschwindigkeit, pyans der Transversalimpuls und der Faktor e®4mgy in
atomaren Einheiten gleich 1 a.u. sind.

Bei sehr grolen StoRparametern, wie auch in diesem Experiment, ist die Rutherford-
Formel nicht mehr exakt erfullt. Diese Formel wird hier nur fir die grobe Abschatzung
der gesuchten GrofRen, wie z.B. des Transversalimpulses benutzt.

Aus 5.2 ergibt sich flr den Transversalimpuls:

2

€ i 53
ptrans 472'80 qprojqrec Vpb ( . )

Als grec Wurde die Ladung 1, als qproj die Ladung 6 eingesetzt. Fur den aus dieser
Formel berechneten Transversalimpuls werden dann die Spektren der kinetischen
Energie in Abhangigkeit von den verschiedenen Stellungen des Molekils zu dem
lonenstrahl betrachtet. Um eine ausreichend gute Statistik zu bekommen wird ein
Bereich von %1 a.u. um den berechneten Wert ausgewahlt. Abbildung 5.8 stellt
schematisch dieses Verfahren dar. Das Spektrum der Impulsverteilung bezieht sich
auf die Messung mit 0,2 a.u. Projektilgeschwindigkeit. Der mit der Formel 5.3
berechneter Transversalimpuls betragt 11,3 a.u. und der fur das KER-Spektrum

ausgewahlte Bereich dementsprechend 10,3 bis 12,3 a.u.
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Abbildung 5.8 Links: Schematische Darstellung des Spezialfalls, fir den maximalen, nach
dem ,over-barrier-Modell* berechneten Stof3parameter; rechts: Impulsverteilung mit dem aus

der Formel 5.3 gekennzeichnetem Transversalimpuls.
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Fir die zweite durchgefiihrte Messung mit 0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit ist der
Impulsubertrag gleich 6,3 a.u. und der um diesen Wert so ausgewahlte Bereich, dass
der StoRRparameter fur beide Messungen gleich bleibt, zwischen 5,7 und 6,8 a.u.

Die Analyse der KER-Verteilungen unter Berucksichtigung dieser Bedingungen lasst
auf eine Energieanderung der lonen wahrend der Reaktion schlie®en. Die Auswahl
zweier weiterer Impulsubertrage, welche bei kleineren StoRparametern als die durch
das ,over-barrier-Modell® berechneten  Abstanden liegen, liefert die
Vergleichsspektren. Um auch hierfur gentigend Statistik fir zu bekommen, werden
wieder Impulsbereiche um den berechneten Wert ausgewahlt. In Abbildung 5.9 sind
die daraus resultierten Verteilungen fir die Messung mit 0,2 a.u.
Projektilgeschwindigkeit dargestellt. Dabei stellt die linke Reihe den Fall dar, bei
welcher sich das Molekul parallel zu der Strahlachse befand. Die rechte Reihe zeigt
dementsprechend Spektren bei denen die senkrechte Stellung des Moleklls
bezlglich des Projektilstrahls betrachtet wird. Mit einem Strich ist die kinetische
Energie fur den Gleichgewichtsabstand des Wasserstoffmolekils markiert. In
Abbildung 5.10 sind dementsprechend die Vergleichsspektren bei einer
Projektilgeschwindigkeit von 0,36 a.u. zu sehen. Mit Hilfe einer gaul3schen Verteilung
wurden aus diesen Spekitren die maximalen Energiewerte ermittelt und fur die

Analyse der Ergebnisse in einer Tabelle zusammengefasst.
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a)b~7,09a.u.
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Abbildung 5.9 Die kinetische Energie der lonen in eV fur die Messung mit 0,2 a.u.

Projektilgeschwindigkeit. Links: die parallele Stellung des Molekils zu der Strahlachse;

rechts: senkrechte Stellung des Molekiuils.
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Abbildung 5.10 Die kinetische Energie der lonen in eV fur die Messung mit 0,36 a.u.

Projektilgeschwindigkeit. Links: die parallele Stellung des Molekils zu der Strahlachse;

rechts: senkrechte Stellung des Molekuls.
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KERmax [eV] KERmax [eV] KERmax [eV]
Stellung des Molekils
2u dem Strah Ptrans ~ 9 a.U. Ptrans ~ 7 a.U. Ptrans ~ 3 a.U.

(b~7a.u.) (b~9a.u.) (b~20a.u.)

0,2 a.u. Projektilgeschwindigkeit
Parallel 16,96 17,2 17,41
Senkrecht 17,78 17,6 17,81
0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit
Parallel 19,55 19,45 19,42
Senkrecht 18,28 18,26 18,29

Tabelle 5.1 Maximale Werte der kinetischen Energie der Fragmentionen in Abhangigkeit von
der Projektilgeschwindigkeit, Stellung des Molekils im Bezug auf den Strahl und der

Anderung des StoRparameters.

Aus den Ergebnissen, die in der Tabelle 5.1 zusammengefasst sind, ist ersichtlich,
dass fur eine feste Projektilgeschwindigkeit von 0,2 a.u. die Energie der lonen mit
zunehmenden StolRparameter ansteigt. Dies widerspricht den Erwartungen eines
sichtbaren Abfalls der kinetischen Energie, was daran liegen sollte, dass mit den
grolReren StolRparameter eine langere Zeitspanne zwischen den zwei
Elektroneneinfangen in Verbindung steht, wahrend deren das Molekul weiter
auseinander schwingen kann. Nach der Coulombexplosion werden dann kleinere
Impulsubertrage bzw. eine geringere daraus folgende kinetische Energie der lonen
erwartet. Fur die zweite Messung bei einer Projektilgeschwindigkeit von 0,36 a.u.
werden die Erwartungen bestatigt. In diesem Fall ist ein kleiner Abfall der kinetischen
Energie mit steigendem Stol3parameter zu erkennen. Fur den Fall, wenn das Molekdl
wahrend der Reaktion senkrecht zu dem Strahl ausgerichtet war ist die Interpretation
der Ergebnisse schwieriger, da ein eindeutiger Abfall bzw. Anstieg der kinetischen
Energie nicht festgestellt werden kann. Bei Anderung der Geschwindigkeit aber
gleich bleibenden Stol3parametern steigt die kinetische Energie mit Erhéhung der
Geschwindigkeit. Bei dem Verlauf des Experiments mit der gréReren
Geschwindigkeit ist die Zeit zwischen den beiden Elektroneneinfangen und dadurch
auch die Zeit fur die Schwingung des Molekuls kirzer, was zu einem grofReren
Energieubertrag wahrend der Coulombexplosion fuhrt. Hier ist der Einfluss bei

paralleler Stellung des Moleklls bezuglich der Strahlachse groRer, da bei dieser
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Orientierung des Wasserstoffmolekils das Projektil dichter an den beiden Kernen

vorbeifliegen kann.

5.3 Potenzialkurven

Aus den mit Formel 5.3 berechneten Impulsubertragen, 11,3 a.u. fur die
Messung mit 0,2 a.u. Projektilgeschwindigkeit und 6,3 a.u. fur die Messung mit der
0,36 a.u. Projektilgeschwindigkeit, kann die maximale Zeit berechnet werden, die
zwischen dem ersten und dem zweiten Elektroneneinfang vergeht. Nach dem ,over-
barrier-Modell“ kann der Einfang sowohl auf dem ,weg in“ als auch auf dem ,weg

out mdglich sein. Deswegen kann der genaue Zeitpunkt der Reaktion nicht
vorausgesehen werden. In dieser gesamten Zeit ist die Bewegung des angeregten
Molekils moglich. Die Analyse dieses Zeitwertes mit Hilfe von Potenzialkurven

ermoglicht eine Aussage bezuglich der Dynamik des Molekadls.
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v(r)

Potentielle Energie der Fragmente [eV]

H'+ H(n=2)

H'+ H(n=1)

1 2 3
Internuklearer Abstand J]

Abbildung 5.11 Korrelationsdiagramm von H,, dargestellt sind die Grundzustandsfunktion

und die Potenzialkurven der angeregten Zustande des Wasserstoffmolekuls [29].

Die maximale Zeitspanne zwischen dem ersten und dem zweiten Elektroneneinfang
kann durch geometrische Uberlegungen und der Annahme, dass sich das Projektil
gleichformig am Target vorbei bewegt, berechnet und betragt fur die Messung mit 0,2
a.u. Projektilgeschwindigkeit 1,1 fs. Fur die Messung mit 0,36 a.u.
Projektilgeschwindigkeit liegt die Dauer zwischen den beiden Elektroneneinfangen
bei 0,6 fs. Diese Werte liegen weit unter der Oszillationsdauer des
Wasserstoffmolekilions, welche ca. 8 fs [8] betragt. Es ist somit sehr wahrscheinlich,
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dass der Zweifachelektroneneinfang nicht wie zuerst erwartet in einem zweistufigen

Prozess sondern in einem direkten Prozess ablauft.
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Zusammenfassung

In dem in dieser Arbeit vorgestellten Experiment wurde die Reaktion zwischen
molekularem Wasserstoff und hochgeladenen langsamen Ar®*-lonen untersucht. Ein
Augenmerk wurde hierbei auf den Zweifachelektroneneinfang gelegt.

Anhand zwei durchgefuhrten Messungen mit unterschiedlichen
Projektilgeschwindigkeiten 0,2 und 0,36 a.u. und unter zur Hilfenahme des so
genannten ,over-barrier-Modells“ sollte die Dynamik des H,-Molekuls wahrend des
Elektroneneinfangprozesses untersucht werden. Aus den daraus resultierten
Ergebnissen sollte die Frage, ob der Einfangsprozess simultan oder sequentiell
stattgefunden hat beantwortet werden.

Durch einfache Berechnungen kann mit dem ,over-barrier-Modell“ die Distanz,
welche das Projektil zwischen dem ersten und dem zweiten Elektroneneinfang
zurucklegt, in Abhangigkeit von dem Stol3parameter ermittelt werden. Dieser Wert ist
der Hauptbestand aller weiteren Berechnungen.

Die Spektren der Impulsubertrage in Abhangigkeit von der Ausrichtung des Molekiils
zu dem Projektilstrahl haben gezeigt, dass das Projektil meist Uber und unter der
Molekulachse streut anstatt links oder rechts am Molekul vorbei zu fliegen.

Die Auftragung der kinetischen Energie der Fragmente gegen den Transversalimpuls
des Projektils (Abbildung 5.6) hat ergeben, dass grof3ere Impulsubertrage flr den
Fall der senkrechten Stellung des Molekuls zu der Strahlachse, zu leicht erhdhten
Aufbruchsenegien fuhrt, was durch die Berechnung der Energie zu erklaren ist.

Aus der Verteilung der kinetischen Energie (KER), welche die durch Dissoziation
entstandenen Wasserstoffionen nach dem Stol besitzen, kann auf den Verlauf der
Reaktion zurlick geschlossen werden.

Ein Vergleich der KER-Spektren fur unterschiedliche StoRparameter (Abbildung 5.8
und 5.9) bei festen Geschwindigkeiten hat flr die zwei Messungen widersprichliche
Ergebnisse gezeigt. Zu erwarten war eine Verkleinerung der Energiewerte bei

ansteigendem Stol3parameter. Dies konnte jedoch nur fur den Fall in welchem die



Zusammenfassung

Projektilgeschwindigkeit 0,36 a.u. betrug bestatigt werden. Die Abweichung bei der
ersten Messung kann durch statistische Fehler kommen, da die Anzahl der
Messwerte, die fur diese Messungen als ,richtige“ angenommen worden, durch das
Setzen von verschiedenen Bedingungen stark reduziert wurde.

Letztendlich wurde anhand der Variation der StoRparameter bei festen
Projektilgeschwindigkeiten die Zeitskala wahrend des StoRes eingeschatzt. Es wurde
die Annahme getroffen, dass der Zweifachelektroneneinfang als zweistufiger Prozess
abgelaufen ist und die maximal mdgliche Zeitspanne zwischen dem ersten und dem
zweiten Elektroneneinfang berechnet. Der Vergleich der daraus resultierten Werte
mit der Oszillationsdauer des Wasserstoffmoleklls hat die getroffene Annahme
widerlegt. Beide Messungen sind laut ,over-barrier-Modell“ als einstufiger, schneller

Ubergang einzuordnen.

Das Ziel dieser Diplomarbeit war die Untersuchung der Reaktion des
Zweifachelektroneneinfangs mit einem Augenmerk auf den Unterschied zwischen
dem simultanen und dem sequentiellen Verlauf. Die Ergebnisse haben einen
zweistufigen Prozess mit hoher Wahrscheinlichkeit ausgeschlossen. Obwohl alle
theoretischen Anforderungen fiur den Einsatz des ,over-barrier-Modells“ erfllt
worden sind, hat sich herausgestellt, dass die gemessenen Werte nicht immer
eindeutig interpretiert werden konnten. Das lasst darauf schlielen, dass das
Experiment noch verbessert werden kann, um maogliche Fehlerquellen zu reduzieren.
Eine Moglichkeit zur Verbesserung ware der Einbau eines Elektronendetektors, oder
aber die Anderung des Projektilions. Auch langere Messzeiten waren statistisch
gesehen von Vorteil. Fur die Zukunft sind weitere Experimente mit veranderten

Targetgasen und geanderten Projektilgeschwindigkeiten geplant.
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