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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit experimentellen Untersuchungen
der Wechselwirkung niederenergetischer hochgeladener Ionen mit neutraler
Materie. Dazu wurden Messungen an Stoflen langsamer Ionen mit Atomen
in der Gasphase sowie mit Oberflichen durchgefiihrt. Der untersuchte Ge-
schwindigkeitsbereich ist von groflem Interesse sowohl fiir das Verstdndnis
von Ladungsaustauschprozessen zwischen Ionen des Sonnenwinds und astro-
physikalischen Gasen, als auch fiir die Erzeugung besonders oberflachen-
naher Nanostrukturen auf Isolatoren. Die dafiir aufgebaute Anlage ermog-
licht es, die kinetische Energie eines Strahls hochgeladener Ionen um mehr
als zwei Groflenordnungen zu verringern und ihn auf ein gasférmiges oder
festes Target zu fokussieren. Durch den Einsatz einer Koinzidenzmethode zur
gleichzeitigen Detektion der beim Ladungsaustausch emittierten Photonen
und der dazugehorigen Projektil-Ionen konnten erstmals Reaktionskanéle
getrennt werden, deren Uberlagerung in fritheren Experimenten mutmaglich
zu groflen Unsicherheiten und systematischen Fehlern gefiihrt haben. Dabei
konnten iiberraschend grofie Beitrége bekannter, sowie das Auftreten bisher
nur vermuteter Zerfallsprozesse im Spektrum Ladungsaustausch-induzierter

Rontgenemission erstmals experimentell belegt werden.

Abstract

The thesis presented herein deals with experimental studies of the inter-
action between highly charged ions and neutral matter at low collision ener-
gies. The energy range investigated is of great interest for the understan-
ding of both charge exchange reactions between ions comprising the solar
wind and various astrophysical gases, as well as the creation of near-surface
nanostructures. Over the course of this thesis an experimental setup was
constructed, capable of reducing the kinetic energy of incoming ions by two
orders of magnitude and finally focussing the decelerated ion beam onto a
solid or gaseous target. A coincidence method was employed for the simulta-
neous detection of photons emitted during the charge exchange process toge-
ther with the corresponding projectile ions. In this manner, it was possible
to separate reaction channels, whose superposition presumably propagated
large uncertainties and systematic errors in previous measurements. This
work has unveiled unexpectedly strong contributions of slow radiative decay
channels and clear evidence of previously only postulated decay processes in

charge exchange-induced x-ray spectra.
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Kapitel 1
Einleitung

Kometen' sind Himmelskorper, die Menschen seit tausenden von Jahren
faszinieren. Schon etwa 300 vor Christus entstand in China der erste Ko-
metenatlas [Mawangdui-Seide, 300 v. Chr.]?, in dem 29 verschiedene Kome-
tenformen katalogisiert sind. In den meisten Kulturen galten Kometener-
scheinungen jedoch als Zeichen bevorstehenden Unheils und nur selten als
Gliicksboten, sogar Aristoteles teilte diese Ansicht. Erst einhergehend mit
der Etablierung des heliozentrischen Weltbildes im 16. und 17. Jahrhun-
dert setzte die wissenschaftliche Auseinandersetzung mit Kometen langsam
ein. Isaac Newton postulierte 1687 in seiner Principia [NEWTON, 1687], dass
sich Kometen auf parabolischen Bahnen bewegen. Unter Anwendung der von
Newton gezeigten Prinzipien erkannte Edmond Halley einen im Jahr 1682
beobachteten — und spéter nach ihm benannten — Kometen als periodisch
wiederkehrenden Himmelskorper [HALLEY, 1705]. Johannes Kepler meinte
75 Jahre davor irrtiimlicherweise, anhand des selben Kometen beweisen zu

koénnen, dass diese Himmelskorper gerade Bahnen beschreiben.

Im Jahre 1864 entdeckte Giovanni Donati [DONATI, 1864] im Schweif eines
Kometen die Spektrallinien verschiedener Gase. Anfang der 1950er Jahre
ging man davon aus, dass Kometen hauptséchlich aus Eis und einem kleine-
ren Anteil an Staub- und Mineralteilchen (z. B. Silikate) zusammengesetzt
sind. Fred Whipple umschrieb diese lange Zeit giiltige Vorstellung mit dem
Begriff des schmutzigen Schneeballs [WHIPPLE, 1950, WHIPPLE, 1951]. Erst

Anfang der 1990er kamen Zweifel an der in diesem Modell enthaltenen Ele-

1yon griechisch kométes Haarstern, abgeleitet von kémé Haupthaar

2 [HIRSCHLER, 2009]
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mentverteilung auf [KUHRT und KELLER, 1995]. Immer mehr Messungen
legten die Annahme nahe, dass nicht Wasser, sondern Staub den gréfiten
Anteil an der Kometenmasse ausmacht. Man spricht in Anlehnung an den
schmutzigen Schneeball daher vom eisigen Staubball. Eine besonders aufse-
henerregende Messung des Staub-Eis-Verhéltnisses gelang 2005 im Zuge der
NASA-Mission Deep Impact [KUPPERS et al., 2005]. Dabei wurde der Ko-
met Tempel 1 mit einem 360 kg schweren Kupferprojektil beschossen und die
dabei entstandene Staubwolke auf ihre Zusammensetzung untersucht. Der
Kern dieses Kometen besteht im Wesentlichen aus einer Mischung aus me-
teoritendhnlichen, kleinen Staubteilchen und gefrorenem Wasser, CO, CHy,
HyCO und NHj [CRAVENS, 2002, und Referenzen darin]. Néhert sich ein
Komet der Sonne an, entsteht etwa innerhalb der Jupiterbahn auf der son-
nenzugewandten Seite des Kometen durch Sublimation fliichtiger Substan-
zen die sogenannte Koma. Bei der weiteren Annidherung entsteht durch den
Einfluss des Strahlungsdruckes und des Sonnenwindes (SW) der charakteris-
tische Schweif. Eigentlich handelt es sich dabei um zwei solcher Strukturen,
die als Typ I und Typ II bezeichnet werden. Typ I zeichnet sich durch sei-
ne schmale, langgestreckte Form und seine bldulich leuchtende Erscheinung
aus. Aufgrund seiner Zusammensetzung aus einem Plasma aus ionisierten
Molekiilen und Atomen wird er auch Plasmaschweif genannt. Der Typ II,
oder Staubschweif, ist hingegen diffuser und besitzt eine gekriimmte Form.
Staubpartikel, die das Sonnenlicht reflektieren, lassen ihn in gelblichen T6-
nen schimmern. Zur weiterfilhrenden Lektiire iiber Struktur und Aufbau
von Kometen sei auf folgende Werke verwiesen: [BRANDT und CHAPMAN,
1981, WILKENING, 1982, HUEBNER, 1990].

Im Jahre 1996 gelang dem deutschen Rontgensatellit ROSAT eine iiberra-
schende und unerwartete Entdeckung. Er detektierte erstmals von einem Ko-
meten emittierte Rontgenstrahlung [LISSE et al., 1996a]. Die Aufnahme des
Kometen Hyakutake (offizielle Bezeichnung: C/1996 B2) in Abbildung 1.1
zeigt deutlich, dass die Intensitédt nicht am Ort des Kometenkerns am grof3-
ten ist, sondern dass der Ursprung der Strahlung in dessen Koma liegt. Die
Emission von energiereicher Rontgenstrahlung ausgehend von einem kalten
Objekt wie einem Kometen stellte die Astrophysiker zunéchst vor ein Rétsel.
In der Originalveroffentlichung von Lisse et al. wurde iiber den Ursprung der
Rontgenstrahlung spekuliert, wobei sich keiner der drei dort vorgebrachten

Erklarungsversuche als zutreffend erwies. Eine ganze Reihe weiterer Publi-



kationen, wie z. B. [BINGHAM et al., 1997, KRASNOPOLSKY, 1996], versuch-
ten sich an der Interpretation dieser Messung. Die meisten Modelle erkann-
ten richtigerweise die Wechselwirkung zwischen dem Kometen und dem SW
als Quelle der detektierten Strahlung. Erklarungen wie Plasmawellenturbu-
lenzen [BINGHAM et al., 1997], die Anwesenheit von Attogrammteilchen in
Kometen [KRASNOPOLSKY, 1996] oder St68e zwischen Elektronen aus dem
SW und neutralen Atomen oder Staubpartikeln [NORTHROP, 1997] konnten
jedoch letztlich nicht iiberzeugen. Erst Héberli etal. erkannten hochgela-
dene Ionen (engl.: Highly Charged Ions, HCIs) im SW, die durch St68e
mit neutralen Atomen und Molekiilen in der Koma des Kometen Ladungs-
austausch (engl.: Charge eXchange, CX) vollziehen, als wahre Ursache der
tiberraschenden Beobachtungen [HABERLI et al., 1997].

Abbildung 1.1: Aufnahme des Kometen Hyakutake im Rontgenbereich.
Quelle: [LISSE et al., 1996b]

Die darauf folgenden Jahre brachten eine Welle von Entdeckungen neuer
astrophysikalischer Rontgenquellen, deren Ursprung in der Wechselwirkung
von hochgeladenen Ionen mit diinnen Gasen liegt. Dazu gehoren weitere Ko-
meten wie z. B. C/1999 S4 (LINEAR) [LISSE et al., 2001], aber auch die
Aurora des Jupiters [BHARDWAJ und GLADSTONE, 2000], sowie dessen Mon-
de Io und Europa [ELSNER et al., 2002], die Atmosphére des Mars [DEN-
NERL, 2002] und der Venus [DENNERL et al., 2002, DENNERL, 2008], die
Heliosphére [CRAVENS, 2000, PEPINO et al., 2004] und sogar Supernova-
Uberreste [WISE und SARAZIN, 1989, RASMUSSEN et al., 2001]. In [CRAVENS,

2002] findet sich eine iibersichtliche Zusammenstellung vieler bisher entdeck-

3
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ter, durch Ladungsaustausch getriebener Rontgenquellen unseres Sonnensys-
tems. All diese Quellen haben ihren Ursprung im SW, oder genauer gesagt,

in den hochgeladenen Ionen, aus denen sich dieser zusammensetzt.

Die Entstehung und Zusammensetzung des SWs sind schon seit den 1960ern
Gegenstand zahlreicher Untersuchungen gewesen. Dazu zéhlen fiinf Apollo-
Missionen zum Mond sowie eine Reihe anderer grofler Raumfahrtprojek-
te [GEISS et al., 1995, GEIsS et al., 2004]. Wie im gesamten Universum
fiihren auch im SW Wasserstoff und Helium die Rangliste der hiufigsten
Elemente mit groflem Abstand an. Bemerkenswerterweise treten jedoch vie-
le der schwereren Elemente mit Massen zwischen jenen von Kohlenstoff und
Eisen im Vergleich zur Zusammensetzung des Sonnensystems mit iiberpro-
portionaler Hiufigkeit auf [BOCHSLER, 2007]. Diese Elemente kommen dabei
meist in hochionisierter Form vor. Auch die Geschwindigkeitsverteilung des
SWs stand im Mittelpunkt etlicher wissenschaftlicher Untersuchungen. Diese
zeigten, dass sich zwei verschiedene Entstehungsorte und damit verbunden
zwei voneinander getrennte Geschwindigkeitskomponenten im SW identifi-
zieren lassen. Die langsamere von beiden weist Geschwindigkeiten im Bereich
140-420km/s (100-900 eV /u)? und wird als Interstream- oder einfach Slow-
Solar-Wind (SSW) bezeichnet [FELDMAN et al., 1981, CHASHEI et al., 2005].
Der schnellere Anteil des SWs (engl.: Fast-Solar-Wind, FSW') entspringt so-
genannten koronalen Lochern und zeigt Geschwindigkeiten im Bereich von
500-800 km /s (1300-3300 €V /u) [SCHWADRON et al., 2005]. Diese beiden Ge-
schwindigkeitskomponenten unterscheiden sich auch in den Verhéltnissen
der hochgeladenen Ionen aus denen sie zusammengesetzt sind. Dabei ist
es wichtig hervorzuheben, dass die Wechselwirkung zwischen diesen Ionen
und der neutralen Materie des Sonnensystems in Form von Ladungsaus-
tausch im Wesentlichen nur durch die dabei emittierte Rontgenstrahlung
beobachtet werden kann. Wie in dieser Arbeit im Detail dargelegt werden
wird, ist das Spektrum dieser Strahlung sowohl vom Ladungszustand als
auch von der Geschwindigkeit der hochgeladenen Ionen im SW abhéngig.
Zur Modellierung und zur Erlangung eines tieferen Verstdndnisses dieser
Wecheselwirkung bedarf es daher systematischer Untersuchungen mit dem
Ziel belastbare Vergleichsdaten unter kontrollierten Laborbedingungen zu

schaffen.

3Elektronvolt pro atomare Masseneinheit ist eine in der StoBphysik gebréauchliche Ein-
heit der Stoflenergie, entspricht allerdings den Einheiten nach einer quadratischen Ge-
schwindigkeit.
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Hochgeladene Ionen sind nicht nur in astrophysikalischer Hinsicht von gro-
Bem Interesse, sondern spielen auch bei einer zunehmenden Zahl irdischer
Anwendungen eine wichtige Rolle. Die grofie Hoffnung fiir die zukiinfti-
ge globale Energieversorgung, die Kernfusion, ist in technologischer Hin-
sicht eng verkniipft mit dem Wissen um die Eigenschaften von HCIs. Vor
allem das Verstdndnis des Kernpunktes der vorliegenden Arbeit, der La-
dungsaustausch von schweren HCIs und neutralen Atomen, ist fiir die tech-
nische Durchfiihrbarkeit magnetisch eingeschlossener Fusionsplasmen von
grofler Bedeutung. Plasmadiagnostik mittels Ladungsaustauschspektrosko-
pie wurde erstmals in den spéaten 1970ern [ISLER, 1977] eingesetzt und er-
reichte in den darauf folgenden Jahrzehnten einen immer grofleren Stellen-
wert [ISLER, 1994] fiir die Fusionsforschung. Die hier eingesetzten optischen
Spektrometer entwickelten sich im Laufe der Jahre zu Standarddiagnostiken
zur Bestimmung der Dichte und Transportmechanismen von Verunreinigun-
gen [WHYTE et al., 1998], der Ionentemperatur [FONCK et al., 1983] und der
Vermessung von Plasmarotationen [ISLER und MURRAY, 1983, GROEBNER
et al., 1983]. Mit dem Einzug von Neutralstrahlinjektoren zur Plasmahei-
zung [KOCH, 2004] und zur gezielten Diagnostik vergrofierte sich die Bedeu-
tung von Ladungsaustauschprozessen fiir die Fusionsforschung weiter. Heute
findet man an fast allen groflen Fusionsforschungsanlagen entsprechende In-
strumentierungen. Die spétere Erweiterung der Ladungsaustauschspektro-
skopie auf den Rontgenbereich erlaubte die Beobachtung hoher geladener
Ionenspezies, deren intensive Strahlung einen wichtigen Verlustkanal bei der

Energiebilanz des Plasmas darstellen.

Weitere erfolgreiche Anwengungsgebiete hochgeladener Ionen wurden unter
anderem im Bereich der Medizin erschlossen. So ist durch die Eréffnung
des Heidelberger Ionenstrahl-Therapiezentrum (HIT) im November 2009
ein wichtiger Schritt in der Weiterentwicklung der Tumortherapie gelun-
gen [KLEFFNER et al., 2009]. Bei dem dabei angewandten Verfahren wird
ein hochenergetischer Strahl sechsfach geladener Kohlenstoffionen auf Tu-
more gerichtet. Dadurch wird eine bisher unerreicht préazise Kontrolle der
Wirkungstiefe und Lokalisierung erreicht, die die Zerstérung des erkrank-
ten Gewebes bei gleichzeitiger Minimierung der Kollateralschdden ermog-
licht [DEBUS et al., 2000]. AuBerdem wurden auch bereits Versuche mit HCIs
durchgefiihrt um gezielte Verdnderungen der DNS von Zellen herbeizufiih-

ren. Auch eine Reihe technischer Anwendungen in der Mikroelektronik und
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Nanotechnologie sind vielversprechende Einsatzgebiete hochgeladener Ionen.
Die Implantation niedriggeladener Ionen ist in den letzten Jahrzehnten zum
wichtigsten Verfahren zur Dotierung von Halbleitern fiir die Herstellung mi-
kroelektronischer Bauelemente geworden. Im Bereich der Ionenlithographie
kénnten in Zukunft durch die Nanostrukturierung von Oberflichen mit Hilfe
Strahlen hochgeladener Ionen bisher giiltige Grenzen in der Miniaturisierung
elektronischer Bauteile weiter verschoben werden. Die Liste der Anwendun-
gen und der moglichen Einsatzgebiete hochgeladener Ionen liele sich hier
noch fortsetzten, deren detaillierte Beschreibung wiirde jedoch den Rahmen
dieser Arbeit sprengen. Darum sei an dieser Stelle auf weiterfithrende Lite-
ratur verwiesen: [GILLASPY, 2001b, CURRELL, 2003, GILLASPY et al., 2007].

In all den bisher vorgestellten Themengebieten von den verschiedensten
astrophysikalischen Beobachtungen, iiber die Fusionsfoschung und die Tu-
mortherapie bis hin zur Nanostrukturierung von Mikrochips spielt die Wech-
selwirkung von hochgeladenen Ionen und neutraler, d. h. ungeladener Ma-
terie in Form einzelner Atome und Molekiile, als kristalline Strukturen an
Halbleiteroberflichen oder sogar in komplexeren Objekten wie biologischen
Zellen, eine grofle Rolle. Ein tieferes Verstédndnis dieser Wechselwirkung
scheint in diesem Licht flir die Weiterentwicklung solcher Anwendungen
sowie zur Stillung unserer Neugierde in Bezug auf den uns umgebenden
Weltraum von grofiter Wichtigkeit. Diese Arbeit versucht diesem Verstand-
nis einen kleinen Puzzlestein hinzuzufiigen. Dabei werden im Besonderen
zwei Themengebiete genauer beleuchtet. Der Hauptteil beschéaftigt sich mit
im Zuge dieser Arbeit durchgefithrten Messungen von Ladungsaustausch-
prozessen, die bei der Interpretation von Roéntgenspektren verschiedener
astrophysikalischer Objekte relevant sind. Zwar existiert fiir Ladungsaus-
tauschprozesse in der Literatur eine grofie Datensammlung, das Gros dieser
Laboruntersuchungenen beschéftigt sich jedoch entweder mit verhdltnisma-
Big niedrigen Ladungszustinden oder vergleichsweise hohen Stoflenergien.
Die wenigen bisher durchgefiihrten Messungen, bei denen sich diese beiden
Parameter in den fiir die Betrachtung von astrophysikalischen Objekten in-
teressanten Bereichen befinden, konnten nur in den seltensten Féllen die bei
dem Prozess emittierten Photonen detektieren. Doch gerade das Verstandnis
der Photonenemission ist fiir die Untersuchung weit entfernter astrophysi-
kalischer Objekte unverzichtbar, da Photonen in diesem Fall die einzigen

verfiigbaren Informationstriager sind.



Die mit Abstand gréfite Anzahl an réntgenspektroskopischen Ladungsaus-
tauschmessungen an langsamen hochgeladenen Ionen stammen von einer
Forschungsgruppe am Lawrence Livermore National Laboratory (USA); z. B.
[BEIERSDORFER et al., 2000, BEIERSDORFER et al., 2001, BEIERSDORFER
et al.; 2003, WARGELIN et al., 2005, BEIERSDORFER et al., 2008, WARGELIN
et al., 2008, FRANKEL et al., 2009]. Zur Produktion hochgeladener Ionen wur-
de bei diesen Untersuchungen eine sogenannte Elektronenstrahl-Tonenfalle
(engl.: Electron Beam Ion Trap, EBIT) verwendet. Diese systematischen
Messungen decken zwar grofle Bereiche des Periodensystems ab, wurden je-
doch allesamt an gefangenen Ionen, d. h. bei sehr niedrigen Stoflenergien
(=10€eV /u), durchgefithrt. Den Moglichkeiten zur Variation der kinetischen
Energie sind bei diesen Experimenten somit sehr enge Grenzen gesetzt. Die
direkte Anwendbarkeit der gewonnenen Daten auf Ladungsaustauschprozes-
se im Zusammenhang mit dem SW (100-3300 €V /u) ist daher eingeschrénkt.

Eine EBIT kann jedoch nicht nur als Ionenfalle, sondern auch als Ionen-
quelle verwendet werden. Dazu werden die produzierten Ionen aus der Falle
extrahiert und zur Erzeugung eines lonenstrahls auf Energien von einigen
1000 eV /u beschleunigt. Eine der wenigen veroffentlichten Messungen von
Ladungsaustausch-induzierter Rontgenemission in dem fiir den langsamen
SW relevanten Energiebereich wurden auf diese Weise von der EBIT-Gruppe
am Max-Planck-Institut fiir Plasmaphysik in Berlin durchgefiithrt [ALLEN
et al.,, 2007]. Bei diesen Experimenten wurde ein aus einer EBIT extra-
hierter Ionenstrahl auf Energien von bis zu 10V /u abgebremst und mit
einem Gas-Strahl gekreuzt. Die Ergebnisse dieser Messungen stehen jedoch
teilweise im Widerspruch zu den in Livermore durchgefithrten Untersuchun-
gen [ALLEN et al., 2008]. Beide Arbeitsgruppen versuchten intensiv diese
Diskrepanzen auszurdumen, doch letztlich blieb deren Ursprung bis heute
ungekliart [WARGELIN et al., 2008]. Deren mogliche Aufklarung war ein zu-
sitzlicher Anreiz bei der Konzeption der hier aufgebauten experimentellen

Anlage.

Fir die in dieser Arbeit vorgestellten Messung wurde die Heidelberg-EBIT
am Max-Planck-Institut fiir Kernphysik (MPI-K) als Ionenquelle eingesetzt.
Zur Durchfithrung von Untersuchungen im Energiebereich des SWs musste
eine experimentelle Anlage konstruiert werden, die es erlaubt, einen aus der
EBIT extrahierten Ionenstrahl von einer Energie von etwa 4500€V /u auf

bis zu 100eV/u abzubremsen und auf ein Gas-Target zu fokussieren. Zu
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diesem Zweck wurde eine Experimentierstation fiir Untersuchungen an nie-
derenergetischen hochgeladenen Ionen aufgebaut. Dieser Aufbau umfasst ein
Strahlrohr, ausgeriistet mit einigen elektrostatischen Elementen zum Trans-
port und zur Justage des lonenstrahls, ein eigens fiir diese Arbeit entwickel-
tes ionenoptisches System zur Abbremsung des Ionenstrahls und eine auf
einer Hochspannungsplattform angebrachte multifunktionale Targekammer.
Diese wurde mit einer Reihe von Detektionssystemen ausgestattet, die es
unter anderem ermoglichen, die beim Ladungsaustausch emittierten Pho-
tonen in Koinzidenz mit den Ionen aus dem Projektilstrahl zu detektieren
und die Flugzeit dieser lonen zu bestimmen. Dadurch wurden neue Ansétze
verfolgt um vollstédndigere, bisher nicht durchfithrbare Untersuchungen sol-
cher Stoflsysteme zu realisieren. Dabei konnten der unvermutet hohe Beitrag
bekannter sowie die Existenz bisher unbekannter Reaktionskanéle im Spek-

trum Ladungsaustausch-induzierter Rontgenemission nachgewiesen werden.

Das zweite Themengebiet, dem sich diese Arbeit widmet, ist die Wechsel-
wirkung hochgeladener Ionen mit Oberflichen von Festkorpern. Die bei der
Erzeugung hochgeladener Ionen durch sequenzielle Ionisation in Summe auf-
gebrachte Energie wird bei deren Neutralisation an Oberflichen in einem nur
wenige Nanometer umfassenden Raumgebiet schlagartig freigegeben. Diese
gespeicherten potentiellen Energien konnen mehr als 100 keV pro Ion betra-
gen. Durch die Lokalisierung der Energiedeposition auf einen Bereich von
nur wenigen Nanometern Radius, in dem primér nur wenige Tausend Ato-
me betroffen sind, ergeben sich dabei Aufheizraten, die mit dem Beschuss
von Oberflichen durch die derzeit leistungsstiarksten verfiigharen Lasersys-
temen vergleichbar sind. Dadurch entsteht ein Nanoplasma mit bisher nur
bruchstiickhaft bekannten Eigenschaften. Fiir die Erzeugung von oberfla-
chennahen Nanostrukturen eréffnet sich durch die im Zuge dieser Arbeit ge-
schaffene, weltweit einzigartige Kombination aus besonders hohen Ladungs-
zustanden (¢ > 44), d. h. groflen potentiellen Energien (> 60keV), und
sehr niedrigen kinetischen Energien (< 500€V /u) ein bisher unerschlossener

Bereich dieses Parameterraums.



Die vorliegende Arbeit ist folgendermaflen gegliedert:

Zunachst werden im Kapitel Theorie géngige Konzepte der quantenmechani-
schen und klassischen Beschreibung des Ladungsaustauschs dargestellt und
die Entstehung der dabei beobachtbaren Rontgenemission beleuchtet. Es
folgt eine ausfithrliche Beschreibung der im Rahmen dieser Arbeit aufgebau-
ten Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionenstrahlen. Dieses
Kapitel umfasst neben den fir die durchgefithrten Messungen verwendeten
Versuchsaufbau auch die Charakterisierung des experimentellen Aufbaus.
Die Ergebnisse werden in zwei Abschnitten présentiert, die einerseits La-
dungsaustauschmessungen und andererseits die Wechselwirkung von hoch-
geladenen Ionen mit Oberflachen betreffen. Im Kapitel Zusammenfassung
und Ausblick werden schliefflich die durch diese Arbeit gewonnen Erkennt-
nisse resiimiert und darauf aufbauende zukiinftige wissenschaftliche Ziele

dargestellt.






Kapitel 2

Theorie

In dem folgenden Kapitel werden Ansétze erldutert, die es dem Leser er-
moglichen sollen elementare Einsicht in die fiir diese Arbeit wesentlichen
physikalischen Prozesse zu erlangen. Dabei werden keine rigorosen mathe-
matischen Ableitungen geliefert, sondern lediglich einfache theoretische Mo-
delle skizziert, die zum Aufbau grundlegenden Versténdnisses dienen. Zur
Vertiefung dieser Einfiihrung wird an geeigneter Stelle auf umfangreiche Li-

teratur verwiesen.

2.1 Theoretische Modelle zur Beschreibung von

Ladungsaustauschprozessen

Unter Ladungsaustausch (engl.: Charge eXchange, CX) versteht man jenen
atomaren Stofiprozess zwischen einem Ion (Projektil) und einem Atom (Tar-
get), bei dem ein oder mehrere Elektronen des Atoms zu gebundenen Zustéan-
den im Ton wechseln. Man spricht auch vom Ladungstransfer (engl.: charge
transfer) oder Elektroneneinfang (engl.: electron capture). Bei niedrigen und
mittleren Stofenergien bis zu 100 keV /u iibertrifft der Wirkungsquerschnitt
fiir Ladungsaustausch (o¢x) jene fiir Target-Ionisation (o;,,) und Ionisati-
on des Projektils (o27) um viele Gréfenordnungen [KNUDSEN et al., 1983].
Abbildung 2.1 zeigt die GroBenverhéltnisse dieser drei Wirkungsquerschnitte
am Beispiel des Stofsystems O" + He.

Ganz allgemein lésst sich dieser Prozess mit folgender Reaktionsgleichung

darstellen:
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AT 4 B — A0t L Bit 4 () .em. (2.1)

Hier ist A ein Ion (Projektil) mit der positiven Ladung ¢, welches i Elektro-
nen vom urspriinglich neutralen Atom B (Target) einfingt. Das sogenannte
Riickstofiion BT verbleibt im Ladungszustand (j) und (j — i) Elektronen
werden ins Kontinuum emittiert. Nach dem Stofl befindet sich das Projektil
A=)+ meist in hoch angeregten Zustinden. Zur theoretischen Beschrei-
bung des Ladungsaustausches ist es sinnvoll, St68e nach ihrer Geschwindig-
keit bzw. nach ihrer Stoflenergie in drei verschiedene Bereiche zu unterteilen.
In der Literatur ist eine Unterscheidung von langsamen (0-25keV /u), mit-
telschnellen (25-200keV /u) und schnellen (>200keV /u) StéBen iiblich.

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Wirkungsquerschnitte fiir
Ladungsaustausch (o¢x ), Target-lonisation (o,,) und Ionisation des Pro-
jektils (¢f,°7). Addapiert aus [KNUDSEN et al., 1983].

Im folgenden Teil dieses Abschnitts wird eine prinzipielle Motivation fiir die-
se Unterteilung gegeben, auflerdem sollen géngige Konzepte der quantenme-
chanischen und klassischen Beschreibung des Ladungsaustauschs dargestellt
werden. Der Rest dieses Abschnittes beschiftigen sich vorrangig mit dem

fiir diese Arbeit relevanten Bereich der langsamen Stofle. Wenn nicht anders

12



2.1 Modelle zur Beschreibung von Ladungsaustauschprozessen

angegeben, werden dabei atomare Einheiten (siehe Anhang A.1) verwendet.

Es gilt daher: h = m, = e = 4mep = 1.

Wenn es dem geneigten Leser nach der Lektiire dieser meist sehr grundlegend
gehaltenen Einfithrung nach einer umfassenden Darstellung des einen oder
anderen Themas verlangt, sei auf die folgenden Ubersichtsartikel und Lehr-
biicher verwiesen: [JANEV und PRESNYAKOV, 1981, JANEV et al., 1985, JA-
NEV und WINTER, 1985, BRIGGS, 1985, MOTT und MASSEY, 1987, FRITSCH,
1991, BRANSDEN und McDOWELL, 1992, DEWANGAN und EICHLER, 1994].

2.1.1 Quantenmechanische Modelle

Die sogenannte Close-Coupling-Methode (oft auch Coupled-Channels-Me-
thode) stellt ein quantenmechanisch exaktes, im Wesentlichen nur durch den
nummerischen Aufwand beschrianktes, Losungsverfahren dar. Es beruht auf
der Entwicklung der Gesamtwellenfuntkion der Elektronen in einen vollstan-
digen Satz von Basisfunktionen, wobei die Entwicklungskoeffizienten durch
ein sich aus der Schrédingergleichung ergebendes unendliches System ge-
koppelter Integro-Differentialgleichungen oder Differentialgleichungen erster
Ordnung bestimmt sind. Dieses Problem kann entweder in einer vollstandig
quantenmechanischen Weise behandelt werden, oder es kommt eine semi-
klassische Naherung zur Anwendung, wobei die Relativbewegung der beiden
Atomkerne durch klassische Trajektorien beschrieben wird. Diese Ndherung
ist nur dann gerechtfertigt, wenn die De-Broglie-Wellenldnge des Projek-
tils klein im Verhéltnis zur Reichweite der Wechselwirkung ist. Dies ist im

Allgemeinen dann der Fall, wenn die Stoflenergie etwa 10€V /u iibersteigt.

An dieser Stelle sei auf die in der Einleitung erwihnten Diskrepanzen zwi-
schen Theorie und Experiment bei sehr niedrigen Stoflenergien hingewiesen.
Da die zur Diskussion stehenden Ergebnisse allesamt im Bereich von 10€eV /u
oder sogar darunter gewonnen wurden und die zum Vergleich herangezogene
theoretischen Vorhersagen rein klassischer Natur sind, erscheint der gefun-

dene Widerspruch in diesem Licht durchaus verstandlich.

In der semi-klassischen Néaherung lésst sich das Stoflsystem durch die zeit-

abhingige Schrodingergleichung

W (1)) = B [0(0) (2.2
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darstellen. Sie beschreibt die zeitliche Entwicklung der Wellenfunktion [¢(t))
unter dem Einfluss des Hamilton-Operators H. Nun lisst sich [¢(t)) nach
der vollstandigen Basis {|¢g)} entwickeln:

[(t) =D ax(t) [éx) - (2.3)
k

Hier sind |¢y) linear unabhéngige Funktionen, welche die Bewegung der
Elektronen beschreiben. Durch Projektion von Gleichung 2.2 mit den Funk-
tionen |¢) erhélt man ein gekoppeltes Gleichungssystem fiir die Entwick-
lungskoeffizienten ay (t). Unter Verwendung der Matrixschreibweise lasst sich

das Gleichungssystem wie folgt schreiben:

iS.d=M-a. (2.4)

Dabei ist @ ein Spaltenvektor mit den Komponenten ag(t), S die Uberlapp-

matrix mit den Elementen

Sjk = (04l k) (2.5)

und M ist die Kopplungsmatrix mit den Elementen

N 0
My, = (¢;|H — ih&!%% (2.6)

Die Kopplungsmatrix lasst sich dabei unabhingig von der Wahl der Basis-

funktionen in zwei Terme zerlegen, eine Potentialkopplung <¢J|ﬁ |px) und

0
eine dynamische Kopplung (¢;| — ia\qﬁk}. Diese beiden Kopplungsterme in-

duzieren Ubergénge zwischen den Basiszustédnden.

Zur Integration des Gleichungssystems 2.4 muss die Trajektorie der Re-
lativbewegung der Atomkerne fiir jeden Reaktionskanal bekannt sein. Ist
die StoBenergie deutlich gréfer als die Anderung der inneren Energie des
Systems (Q-Wert), kann eine einzige Trajektorie fiir alle Kanile verwen-
det werden. Sie lédsst sich durch Verwendung eines abgeschirmten Coulomb-
Potentials bestimmen. Bei noch grofleren Stoflenergien kann es ab etwa
500 eV /u sogar ausreichend sein zur Beschreibung der Projektilbewegung

eine gerade Bahn anzunehmen.
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2.1 Modelle zur Beschreibung von Ladungsaustauschprozessen

Tabelle 2.1: Einordnung der grundlegenden theoretischen Modelle in
Abhéngigkeit des Energiebereichs. Quantenmechansich (QM), Semiklas-
sische Naherung (SK), Molecular-Orbital-Close-Coupling-Methode (MO-
CC), Atomic-Orbital-Close-Coupling-Methode (AO-CC).

Stoflenergie (eV/u) v (a.u.) Projektil Elektronen
<10 <0,02 QM
50-500 0,05-0,15 SK - mittlere Traj. MO-CC
500-25.000 0,15-1,00 SK - gerade Traj.
25.000-200.000 1,00-3,00 AO-CC
>200.000 >3,00 Storungstheorie

Nicht nur die Behandlung der Projektilbewegung, sondern auch die Me-
thode der Entwicklung nach den Basisfunktionen ¢y ist abhingig von der
Stoflenergie. Dabei kommt es in erster Linie auf das Verhéltnis v/vg zwi-
schen Stofigeschwindigkeit v und der klassischen Umlaufgeschwindigkeit der
Target-Elektronen vy an. Man unterscheidet hier im Allgemeinen drei Falle:
Fir langsame Stofe gilt v < vg, es werden Molekiilorbitale zur Beschrei-
bung von ¢, verwendet und man spricht von der Molecular-Orbital-Close-
Coupling-Methode (MO-CC) [GREEN et al., 1982, SHIPSEY et al., 1983].
Im Bereich mittlerer Stogeschwindigkeiten (v &~ vg) wird die Atomic-Or-
bital-Close-Coupling-Methode (AO-CC) verwendet, die atomare Orbitale
zur Beschreibung der Wellenfunktionen benutzt [FRITSCH und LIN, 1984,
FriTscH, 1984, FRITSCH und LIN, 1986]. Eine bekannte und verbreitete Me-
thode zur ndherungsweisen Losung der AO-CC Gleichungen, die Unitarized-
Distorted-Wave-Approximation (UDWA) wurde auch iiber die Grenzen die-
ses Energiebereichs eingesetzt, allerdings kann es dabei jedoch zur Uber-
schitzung des Einfangwirkungsquerschnitts kommen [RYUFUKU und Wa-
TANABE, 1979, RyUruKuU, 1982]. Es wurden auch Versuche unternommen
MO-CC und AO-CC Modelle zu vereinen [KIMURA und LIN, 1985, WINTER
und LANE, 1985] und Ladnungsaustausch in einer geschlossenen Beschrei-
bung fiir niedrigen und mittleren Geschwindigkeiten, die gewisse technische
Beschrankungen der einzelnen Modelle iiberwindet, darzustellen. Dieser An-
satz erfuhr seit seiner Einfithrung jedoch keine grofle Verbreitung. Fiir noch
hohere Stoflenergien (v = 3vy) lassen sich storungstheoretische Modelle
anwenden, deren Entwicklung schon in den spiten 1920ern mit der soge-
nannte Oppenheimer-Brinkman-Kramers-Naherung [OPPENHEIMER, 1928,
BRINKMAN und KRAMERS, 1930] begann und in einer vielzahl an Uber-
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sichtsartikel (z. B. [BELKIC, 1979] und [DEWANGAN und EICHLER, 1994])
zusammengefasst ist. Tabelle 2.1 fasst die verschiedenen theoretischen Be-
schreibungen und die in den unterschiedlichen Energiebereichen zur Anwen-

dung kommenden Néherungen noch einmal iibersichtlich zusammen.

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Potentialkurven fiir das
Stofisystem Ar'®t + He aus [ABDALLAH et al., 1998]. Zur Vereinfachung
wurde die Polarisationsenergie im einlaufenden Kanal vernachléssigt.

Zur Beschreibung von Ladungsaustauschprozessen im fiir diese Arbeit rele-
vanten niedrigen Energiebereich sei hier die Multi-Crossing-Landau-Zener-
Theorie (MCLZ) erwéhnt [SALOP und OLSON, 1976, OLSON und SALOP,
1976, JANEV et al., 1983]. Das auf der Arbeit von Landau [LANDAU, 1932]
und Zener [ZENER, 1932] basierenden Modelle beschreibt den Ladungsaus-
tausch durch einen diabatischen Ubergang zwischen den asymptotischen
einlaufenden und auslaufenden Potentialkurven des Stolsystems. Der Ein-
gangskanal des Systems A" + B wird durch ein aufgrund der Polarisa-
tion des Target-Atoms leicht anziehendes Potential beschrieben. Im Ge-
gensatz dazu wird die Wechelwirkung im auslaufenden Kanal durch die
Coulomb-AbstoBung der beiden Tonen A=)+ und B/+ dominiert. An den
Kreuzungen der Potentialkurven kann die Ubergangswahrscheinlichkeit zwi-
schen ihnen durch das Landau-Zener-Modell beschrieben werden. Im Rah-
men dieser Beschreibung lassen sich neben Einfachelektroneneinfang auch
Doppel- und Mehrfachelektroneneinfang behandeln [BARAT und RONCIN,
1992, KRISHNAMURTHI, 1993]. Die Zahl der Potentialkurven, die bei diesen
Rechnungen mit einbezogen werden miissen und damit einhergehend der

nummerische Aufwand, nimmt mit steigenden Ladungszustinden erheblich
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2.1 Modelle zur Beschreibung von Ladungsaustauschprozessen

zu. Die meisten bis jetzt publizierten MCLZ-Rechnungen beschrénken sich

daher auf Ladungszustdnde unter ¢ = 18.

Zur Veranschaulichung zeigt Abbildung 2.2 stark vereinfacht die Vorgehens-
weise fiir Doppeleinfang Anhand des Beispiels Ar'%* + He [ABDALLAH et al.,
1998]. Bei dieser Darstellung wurde zur Vereinfachung die Polarisationsener-

gie im einlaufenden Kanal vernachléssigt.
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Zur Anwendbarkeit klassischer Modelle bei der Beschreibung von

Ladungsaustausch

In den néchsten Abschnitten dieses Kapitels sollen drei rein klassische Me-
thoden zur Beschreibung von Ladungsaustauschprozessen vorgestellt wer-
den, die aufgrund ihrer Anschaulichkeit in Verbindung mit guten Vorhersa-
gen zu grofler Beliebtheit gekommen sind. Die Behandlung atomarer Stof3-
prozesse mittels Methoden der klassischen Mechanik hat eine lange Tra-
dition [THOMSON, 1912]. Der Erfolg bei der Beschreibung von Ion-Atom-
StoBen — vor allem bei mittlerer Stofigeschwindigkeiten — liegt vermutlich
in der Natur der Coulomb-Wechselwirkung begriindet. Es ist bekannt, dass
in Systemen mit reiner Coulomb-Wechselwirkung, wie dem Wasserstoffatom
oder dem Fall eines Elektrons im Feld zweier Coulomb-Zentren, Symmetrien
vorhanden sind, die dazu fiithren, dass die quantenmechanische und die klas-
sische Beschreibung dieser Systeme fiir einige Eigenschaften zur gleichen Lo-
sung fithren. Ein beriithmtes Beispiel hierfiir ist die Ableitung des differenti-
ellen Wirkungsquerschnittes fiir die Rutherford-Streuung geladener Teilchen
an einem Coulomb-Potential, die sowohl klassisch als auch quantenmecha-
nisch zum gleichen Ergebnis fithren [LANDAU und LiFsHITZ, 1960]. Bei der
Beschreibung eines Elektrons im Feld zweier Atomkerne ist der Umstand
bemerkenswert, dass sich die Variablen der Bewegungsgleichung sowohl in
der klassischen als auch in der quantenmechachischen Beschreibung separie-
ren lassen, der wiederum auf die Besonderheit der Coulomb-Wechselwirkung
zuriickzufithren ist. Die hier angefithrten Argumente fiir den Erfolg klassi-
scher Modelle zur Beschreibung des Ladungsaustausches sind nach Ansicht
des Autors jedoch kaum mehr als der Versuch eine zuféllige Laune der Natur

verstehen zu wollen.

2.1.2 Das Bohr-Lindhard-Modell

Im Jahre 1954 schlugen Bohr und Lindhard ein rein klassisches Modell zur
Beschreibung des Elektroneneinfangs hochgeladener Ionen vor [BOHR und
LINDHARD, 1954]. Knudsen et al. greifen 1981 dieses einfache Modell wieder
auf und vergleichen es erfolgreich mit einer grofien Anzahl von Daten [KNUD-
SEN et al., 1981]. Es konnen damit gute Vorhersagen zum absoluten Wir-
kungsquerschnitt fir den Einfang eines einzelnen Elektrons (engl.: single

electron capture, SEC), dessen Abhéingigkeit von der Stoflenergie, der Bin-
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dungsenergie des Target-Elektrons und dem Ladungszustandes des Projek-
tils gemacht werden. Abbildung 2.3 zeigt als Beispiel dafiir die Energieab-
hingigkeit des SEC Wirkungsquerschnitts von Ionen im Ladungszustand
g > 4 mit Argon als Targetgas.
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Abbildung 2.3: Vergleich der Vorhersage des Wirkungsquerschnittes
nach dem Modell von Bohr und Lindhard mit experimentellen Daten zu
Ladungsaustausch zwischen Ionen des Ladungszustandes ¢ > 4 und Ar-
gon-Atomen als Funktion der Stoflenergie [KNUDSEN et al., 1981].

Bohr und Lindhard gehen in ihrem Modell von der einfachen Vorstellung aus,
dass sich das Elektron genau ab jenem Abstand R, vom Targetatom ablésen
lasst, bei dem sich die vom herannahenden g-fach geladenen Projektil aus-
geiibte anziehende Coulomb-Kraft und die vom Potential des Atomkernes
ausgehende bindende Kraft, gerade aufheben. Unter Verwendung atomarer

Einheiten kann man folgende Bedingung fiir das Abldsen angeben:

2
q Ve
R a (27)

a

Dabei sind v, und a die klassische Bahngeschwindigkeit und der Bahnradius
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wie sie im Bohrschen Atommodell definiert sind. Der Abstand R,, bei dem

das Abloésen des Elektrons moglich ist, ergibt sich daraus zu:

R, = @. (2.8)
Ve
Auflerdem wird noch ein weiterer Abstand R, eingefiihrt, bei dem das Elek-
tron vom Projektil eingefangen werden kann. Als Voraussetzung fiir einen
solchen Einfang muss die potentielle Energie des Elektrons im Ruhesystem
des Projektils grofler als dessen kinetische Energie sein. Sei v, die Geschwin-
digkeit des Projektils, dann ist der Grenzfall durch

a4 _ %U (2.9)

Re= = (2.10)

berechnen. Wenn R, < R, gilt, d. h. die Bedingung fiir den Einfang zum
Zeitpunkt des Ablésens des Elektrons erfiillt ist, folgt daraus direkt der
geometrische Wirkungsquerschnitt fiir den Ladunsaustausch bei langsamen
StoBlen:

=T (2.11)

Man sieht, dass fiir langsame Stofle, wenn die Projekilgeschwindigkeit v,

kleiner als die kritische Geschwindigkeit

vk = V20, (2)1/4 (2.12)

wird, der Ladungsaustauschwirkungsquerschnitt unabhéngig von der Stof3-
energie wird und linear mit dem Ladungszustand des Projektils ansteigt
(siehe Abbildung 2.3). Fiir hohere Stolenergien wird hingegen R, > R, und
es kann zum Ablosen des Elektrons kommen, bevor die Bedingung fiir den
Einfang erfiillt ist. Dies stellt den Schwellwert fiir Target-Ionisation, d. h.

die Emission des Elektrons ins Kontinuum dar. Wirde das Ablosen des
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Elektrons instantan beim Unterschreiten des Kernabstandes R, geschehen,
fiele der Wirkungsquerschnitt fiir den Elektroneneinfang auf Null. Da dieser
Prozess aber nur mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit statt-
findet, wiahrend sich das Projektil weiter annéhert, kann das Elektron auch
in diesem Bereich eingefangen werden. Zur Berechnung des Wirkungsquer-
schnittes fiir R, > R, wird nun 7R2 mit dem Verhiltnis aus der StoBzeit
(Re/vp) und der Periode des Elektrons beim Umlauf auf der Bohrschen Bahn
(a/ve) gewichtet:

0l = TR? (ff:) = 87rq3%6v;7. (2.13)
Daraus sieht man, dass fiir héhere Projektilgeschwindigkeiten v, > vj, der
Wirkungsquerschnitt fiir Elektroneneinfang mit der Projektilgeschwindig-
keit proportional zu v, 7 sehr steil abfillt. Dieser Abfall stimmt, wie in Ab-
bildung 2.3) zu sehen ist, gut mit dem experimentellen Befund iiberein. Diese
gute Ubereinstimmung sollte jedoch nicht iiber die Tatsache hinwegtéduschen,
dass wenn Aussagen liber komplexere Prozesse wie Mehrfachelektronenein-
fang oder differentielle Wirkungsquerschnitte gefragt sind, komplexere Mo-

delle angewandt werden miissen.

2.1.3 Das Classical-Over-Barrier-Modell

Das Classical-Over-Barrier-Modell (COB) stellt ein weiteres klassisches Mo-
dell fiir den Ladungsaustausch dar und ist aufgrund seiner guten Vorher-
sagen und seiner verhaltnismafig geringen Komplexizitat sehr beliebt. Die-
ses Modell basiert im Grunde auf der zuvor vorgestellten Beschreibung von
Bohr und Lindhard und wurde von Ryufuku etal. [RYUFUKU et al., 1980]
weiterentwickelt und mit Ergebnissen aus komplexeren Modellen (UDWA-
Rechnungen) [RYUFUKU und WATANABE, 1979], sowie mit einer Vielzahl an
experimentellen Daten verglichen. Dabei wurde im Allgemeinen gute Uber-
einstimmung gefunden. Mit dieser urspriinglichen Form des Modells sind
gute Abschitzung des Wirkungsquerschnitts fiir SEC und der Hauptquan-
tenzahl n des Zustandes, in den das Elektron eingefangen wird, moglich. Es
folgten Erweiterungen von Niehaus etal. [NIEHAUS, 1986] und Burgdorfer
etal. [BURGDORFER et al., 1986], die es ermoglichen Aussagen iiber Mehr-
Elektronen-Einfang und die Abhéngigkeit von der Drehimpulsquantenzahl
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¢ zu treffen. Die folgende Ableitung orientiert sich an der einfachen, auf
Wasserstoff als Target beschrinkten Variante von Ryufuku et al. und verall-
gemeinert diese auf eine beliebige Targetspezies. Abbildung 2.4 zeigte eine
anschauliche Darstellung der im folgenden Abschnitt beschriebenen Vorge-

hensweise.
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Abbildung 2.4: Tllustration des Classical-Over-Barrier-Modells. (a) Das
Projektil nihert sich dem Target an. (b) Die Hohe der Barriere nimmt
bei kleiner werdendem Abstand ab. (c) Beim Kernabstand R, kann das

Elektron die Barriere {iberspringen und der Wirkungsquerschnitt fiir CX

ist durch 0&Q” gegeben. (d) Ist die Bedingung I = I erfiillt, erfolgt der

Einfang resonant und der Zustand mit der gréfiten Einfangswahrschein-
lichkeit ist durch n. gegeben.

Dieses Modell beruht darauf, dass sich bei der Annéherung des geladenen
Projektils die Form des Coulomb-Potentials des Targetatoms in einer Weise
verformt, die es dem Targetelektron bei einem bestimmten Abstand R der
beiden Kerne erméglicht sich in dem vereinten Potential frei zu bewegen.
Diese Uberleitung in einen quasi-molekularer Zustand ist in der klassischen
Betrachtung dann moglich, wenn die Barriere zwischen den beiden Kernen
kleiner ist als die Bindungsenergie des Targetelektrons. Das herannahende

Ton verursacht dabei durch den Stark-Effekt eine Verschiebung der ungestor-
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ten Bindungsenergie I, des am schwiichsten gebundenen Targetelektrons!.

Die dadurch modifizierte Bindungsenergie des Elektrons kann durch

q
L(R) =1, — I (2.14)
abgeschitzt werden. In einer eindimensionalen Betrachtung ldsst sich das
Potential, das ein Elektron im Abstand r vom Targetkern erfihrt, aus der
Superposition des Targetpotentials Ur = —1/|r| und des Projektilpotentials

Up = —q/|R — r| gewinnen:

1
9 _ = fir 0<|r|<|R| (2.15)

O T

Das Maximum der zwischen den beiden Kernen liegenden Barriere ist durch
die Bedingung
oU(r) —q

— + 2L (2.16)
or  (R—r)?2 72 '

bestimmt. Durch Auflésen nach r erhélt man den Ort dieser Barriere (in

dieser Betrachtung das lokale Maximum zwischen den beiden Kernen)

R

maxr — 2.17
" Va+1 ( )
und dessen Abstand zum Kontinuum
— 2 1
Umaz = 7q - 7\/6_‘_ . (218)

R R
Die Bedingung fiir das Uberspringen der Barriere ist nun durch Upe, = I}
gegeben und man erhéilt aus

— 2 1
—a_2vatl _ . «q (2.19)

R R "R
den Abstand R, bei dem der Einfang des Elektrons durch das Ion stattfinden

kann:

! Anmerkung: Die Bindungsenergie ist fiir ein gebundenes System negativ definiert.
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2 1
R. = 2varl (2.20)
Iy

Dieser Abstand definiert den geometrischen Wirkungsquerschnitt, der noch
mit der Einfangwahrscheinlichkeit A, gewichtet werden muss. Dieser Fak-
tor lasst sich durch die Vorstellung veranschaulichen, dass das Elektron im
gemeinsamen Potential der beiden Kerne hin und her pendelt und beim
Ansteigen der Barriere (wenn sich das Projektil wieder entfernt) rein statis-
tisch mit einer Wahrscheinlichkeit von 1/2 bei einem von beiden verbleibt.
Tatsédchlich haben sowohl aufwendigeren theoretischen Berechnungen [BA-
EDE, 1975] als auch im Experiment [DIJKKAMP et al., 1985] Werte nahe
0,5 gefunden?. Der Einfangwirkungsquerschnitt ooy ergibt sich demnach im

Classical-Over-Barrier-Modell zu:

T (2q+ 1\
0S9% = A, TR? = 5 (\/|;b’> . (2.21)

Da sich das Elektron nach dem Einfang in einem Bindungszustand des Pro-
jektils befinden muss und dieser Ubergang moglichst resonant geschieht,
ldsst sich durch Ansatz einer Resonanzbedinung zum Zeitpunkt dieses Wech-
sels die Hauptquantenzahl n,, jenes Zustandes bestimmmen in den das Elek-
tron mit der grofiten Wahrscheinlichkeit eingefangen wird. Diese Bedingung

fir den Abstand R = R, zwischen den Kernen lautet:

Il/;(Re) = Ié(Re)' (2'22)

Dabei ist I(’I die Bindungsenergie des Elektrons im Projektil, die durch das
nach dem Ladungsaustausch geladene Target beeinflusst wird und I} die
schon weiter oben eingefiihrte Bindungsenergie im Targetatom, welche durch
das Potential des Projektils modifiziert wird. Diese Bedingung lasst sich wie

folgt schreiben:

q 1
Ly—==1,——=. 2.23
""RR (2.23)
Daraus erhélt man die Bindungsenergie des eingefangenen Elektrons lange

nach dem Stof3:

2Baede etal. : A, = 0,452; Dijkkamp etal. : A. = 0,46 £ 0,05
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Unter der Annahme von wasserstoffartigen Energieniveaus® erhéilt man un-

ter Verwendung der bekannten Rydberg-Formel

I, = —— (2.25)

den mit der hochsten Wahrscheinlichkeit besetzten Zustand

BEENTEIRS
"= <2|Ib|(q+2\/a>> | (2:26)

Im Allgemeinen geht man davon aus, dass die hochste Besetzungswahr-
scheinlichkeit bei der nachstkleineren ganzen Zahl n gegeben ist. Bei einem
groflem Dezimalteil von > 0,8 wird oft der ndchsthéhere Zustand bevorzugt
besetzt [DIJKKAMP et al., 1985]. In Abbildung 2.5 werden Vorhersagen des
Wirkungsquerschnittes fiir Ladungsaustausch und der Hauptquantenzahl
np, nach dem COB-Modell mit quantenmechanischen UDWA-Rechnungen
verglichen [RYUFUKU et al., 1980]. Dabei wurden Stoflenergien von 100 €V /u
und Wasserstoff als Target angenommen. Man sieht iiber weite Bereiche gute
Ubereinstimmung des einfachen klassischen Modells mit dem weitaus auf-
wendigeren quantenmechanischen Verfahren.

Als Beispiel fiir die Anwendung des COB-Modells soll hier nun der Ladungs-

18+) und einem neutralen

autausch zwischen einem nackten Argon-Kern (Ar
Argon-Atom betrachtet werden, da dieses Stoflsystem im experimentellen
Teil dieser Arbeit eingehend untersucht wird. Die lonisationsenergie von
Argon betriagt 15,8€eV [VELCHEV et al., 1999]. Unter Verwendung der Glei-

chungen (2.21) und (2.26) erhdlt man den Wirkungsquerschnitt
0S9% =1,2-10" " cm? (2.27)

bei einem Kernabstand R. = 16,0ag mit der hochsten Besetzungswahr-

3Diese Annahme stellt fiir hochgeladene Ionen im Allgemeinen und fiir die in dieser
Arbeit behandelten Ladungszustiande (nackte oder wasserstoffartige Ionen) im Speziellen
eine sehr gute Ndherung dar.
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Abbildung 2.5: Theoretische Vorhersage des Wirkungsquerschnittes fiir
Ladungsaustausch und der Hauptquantenzahl n, des Zustandes, in den
das Elektron mit der groffiten Wahrscheinlichkeit eingefangen wird, nach
UDWA-Rechnungen (durchgezogene Linie) und nach dem Classical-Over-
Barrier-Modell (links gestrichelt, rechts punktiert) aus [RYUFUKU et al.,
1980]. Es wurden Stoflenergien von 1006V /u und Wasserstoff als Target
angenommen.

scheinlichkeit im Zustand
n, = 10,0. (2.28)

Aussagen iiber die Verteilung des Drehimpulses des eingefangenen Elektrons
sind anhand dieser einfachen Variante des COB-Modells nicht moglich. Ei-
ne Erweiterung von Burgdorfer etal. erlaubt in einem relativ beschrankten
Geschwindigkeitsbereich (v = (0,2...0,5)vg) Vorhersagen iiber den Mittel-
werts der Drehimpulsverteilung zu treffen [BURGDORFER et al., 1986]. Der
mit Hilfe dieses modifizierten Modells bestimmte Trend, dass der Mittelwert
der Drehimpulsverteilung mit sinkender StoBgeschwindigkeit abnimmt und
sich dem Wert Eins annéhert, konnte durch experimentelle Untersuchungen
bestétigt werden. Fiir quantitative Aussagen zur Verteilung des Drehimpul-
ses muss jedoch auf aufwendigere Berechnungen zuriickgegriffen werden. Im
Folgenden wird eine klassische Methode vorgestellt, die in der Lage ist, diffe-
renzielle Wirkungsquerschnitte fiir vollstdndig bestimmte Quantenzustéinde

(n,¢,m) zu berechnen.
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2.1.4 Die Classical-Trajectory-Monte-Carlo-Methode

Der Ansatz der Classical-Trajectory-Monte-Carlo-(CTMC)-Methode beruht
auf der numerischen Losung der klassischen Bewegungsgleichungen aller am
Sto beteiligten Teilchen (im einfachsten Fall ein Elektron und zwei Ker-
ne) unter Berticksichtigung der Coulomb-Wechselwirkung zwischen ihnen.
Pionierarbeit auf diesem Gebiet wurde von Hirschfelder etal. geleistet, die
bereits im Jahre 1936 Reaktionen von Atomen und Wasserstoffmolekiilen
mit dieser Methode untersucht haben [HIRSCHFELDER et al., 1936]. Damals
musste noch jede einzelne Trajektorie von Hand berechnet werden und bis
zum Aufkommen erster Computer war die Leistungsfdhigkeit dieser Methode
stark eingeschréankt. Bei Ton-Atom-Stofen wurde dieses Verfahren erstmals
1966 angewandt [ABRINES und PERCIVAL, 1966] und hat sich in den darauf
folgenden Jahren auf diesem Gebiet schnell etabliert [OLSON und SALOP,
1977, OLsoON, 1981, HVELPLUND et al., 1983]. Gerade im letzten Jahrzehnt
hat dieses Verfahren wieder zunechmend an Interesse gewonnen [OTRANTO
et al., 2006, OLSON, 2006, OTRANTO und OLSON, 2008, OTRANTO et al.,
2008]. Diese Entwicklung ist unter anderem der Tatsache zuzuschreiben,
dass auch differenzielle Wirkungsquerschnitte — im Besonderen die Vertei-
lung der Drehimpulszustdnde der eingefangenen Elektronen — aus den Er-
gebnissen extrahiert werden kénnen. Auflierdem ist anzufithren, dass in der
urspriinglichen Doméne dieses Verfahrens, das ist der Bereich mittlerer Stof3-
geschwindigkeiten (25-200keV /u), viele sonst erfolgreiche theoretische Mo-
delle versagen. Wie bereits in der Einfiihrung erwéhnt, fiihrte die Ausdeh-
nung des Anwendungsbereichs auf niedrige Stoflenergien zu erheblichen Ab-
weichungen im Vergleich zu experimentellen Ergebnissen [WARGELIN et al.,
2005, ALLEN et al., 2007, ALLEN et al., 2008]. Auf diese Diskrepanzen wird

im Ergebnisteil dieser Arbeit ausfithrlich eingegangen.

Die Bewegung des Dreikorpersystems aus Targetkern, Targetelektron und
Projektil lasst sich in der klassischen Mechanik durch die hamiltonschen

Bewegungsgleichungen ausdriicken:

oOH OH
= G = —pi. 2.29
o " og b (2:29)
Hier sind ¢; und p; (i = 1,2, ..., 9) die verallgemeinerten Orts- und Impuls-

koordinaten der drei Korper. Nach Abzug der Schwerpunktbewegung erhélt
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man ein Gleichungssystem aus 12 gekoppelten Differentialgleichungen, die
fiir eine grofie Anzahl von Trajektorien (iiblicherweise einige 1000) numerisch
gelost werden. Die Anfangsbedingungen wie die Position und der Impuls des
Elektrons, das sich um den Targetkern bewegt, wird durch ein Zufallsver-
fahren aus einem mikrokanonischen Ensemble ausgewéhlt. Dieses Ensemble
ist so aufgebaut, dass die Orts- und Impulsverteilung des Anfangszustandes
entsprechend der Wahrscheinlichkeitsdichten |¢;(r)|?> und |¢;(p)|? nachge-
bildet wird. Um die Zahl der notwendigen Trajektorien moglichst klein zu
halten, ist der Bereich aus dem die moglichen StoBparameter ausgewéhlt
werden sinnvoll abzuschétzen. Diese Obergrenze by,q, wird so gewahlt, dass
Trajektorien mit grofleren Stofparametern keinen wesentlichen Beitrag zu
den berechneten Wirkungsquerschnitten liefern. Fiir jede Trajektorie wird
nun der Ausgang des Stofles berechnet. Dabei werden drei verschiedene Er-

eignisarten gezahlt:

1. Am Ende der Trajektorie befindet sich das Elektron nahe dem Projektil
und wurde von diesem eingefangen; der Ladungsaustausch wird unter
Ncx verbucht.

2. Das Elektron verbleibt beim Atom, es handelt sich um einen elasti-

schen Stof}, der unter Ng; registriert wird.

3. Nach dem Stof ist das Elektron von den beiden anderen Stof3partnern
weit entfernt, das Atom wurde ionisiert ohne dass es zum Einfang kam

und das Ereignis wird als N;,, gewertet.

Der Wirkungsquerschnitt fiir jedes dieser Ereignisse ist nun einfach durch

_ N b2
- mazxr
Ntot

o (2.30)
gegeben. Dabei steht ¢ fur einen der drei oben genannten Prozesse und Nyo
fiir die Gesamtzahl der berechneten Trajektorien. Auch der statistische Feh-

ler dieser Aussage lésst sich angeben:

1
Niot — N\ 2
t"tz> 2 (2.31)

Ao = o
7 ”’( NiotN;

Ublicherweise wird die Zahl der zu berechnenden Trajektorien so gewihlt,

dass der relative statistische Fehler unter 10% liegt. Durch die genauere
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Betrachtung der Ladungsaustauschereignisse lassen sich auch Riickschliisse
auf die Endzustidnde der eingefangenen Elektronen machen. Man betrachtet
die klassische Energie F und den Drehimpuls J des Elektrons im Bezugsys-
tem des Projektils und kann sie durch Verwendung der wasserstoffartigen
Naherung, die bei hochgeladenen Ionen durchgehend anwendbar ist, mit
der kontinuierlichen Hauptquantenzahl n. und Drehimpulsquantenzahl £,

in Verbindung bringen:

2

Nun miissen noch Quantisierungsbedingungen angwandt werden, um die-
sen klassischen Aquivalenten tatsichliche Quantenzahlen zuzuordnen. Nach
[BECKER und MACKELLAR, 1984] ldsst sich folgende Bedingung zur Fin-

dung der Hauptquantenzahl n benutzen:
1
[n(n— =)(n —1)]3 < ne < [n(n + S+ 1)]5. (2.33)

Sie lasst sich fiir groBe n (bei HCIs gegeben) vereinfacht schreiben [OLSON,
1981]:

1 1
n—§§n0§n+§. (2.34)

Zur Berechnung der Drehimpulsquantenzahl ¢ kann

(<l <l+1 (2.35)

benutzt werden.

Die Verteilung fiir my lasst sich nach [SCHIPPERS et al., 1995] durch

2my — 1 l, 2my + 1
—_— <= — .
20+1 — 4, T 2041 (2.36)

bestimmen. Dabei ist £, die z-Komponente des Drehimpulses ..

Nach Anwendung dieser Quantisierungsbedingungen und der vollstdndigen
Bestimmung des Quantenzustandes (n,¢,m) ldsst sich der differentielle Wir-

kungsquerschnitt wie folgt berechnen:
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Onbm — Wﬂ' max* (237)
Hier ist N(n,f,m) die Zahl der Ereignisse fiir den Einfang in den Zustand

ném.

Als Faustregel zur Abschatzung der Hauptquantenzahl n, des Zustandes mit
der hochsten Einfangwahrscheinlichkeit hat Olson in [OLSON, 1981] folgende
Gleichung aus der Skalierung der von ihm gefundenen Werte fiir Ladungs-

zustdnde zwischen ¢ = 4...20 angegeben:

13,6 eV
Iy

]

ny ~ q=. (2.38)
Dabei ist I;, das Ionisationspotential des Target-Atoms in Elektronvolt. Fiir
den im experimentellen Teil dieser Arbeit behandelten Modellfall Ar'8t+ Ar

erhélt man n, = 8,1.

Bei der Interpretation von Ladungsaustauschmessungen mit Bezug zu astro-
physikalischen Anwendungen erfahren CTMC-Rechnungen gerade in den
letzten 10 Jahren grofie Popularitit. Vor allem die Méglichkeit Drehimpuls-
verteilungen anzugeben hat dazu gefiihrt, dass diese Methode oft als einzige
Referenz fiir die Beurteilung von Photonenspektren herangezogen wurde.
Doch gerade bei sehr niedrigen Stoflenergien scheint die Anwendung dieses
klassischen Modells nur schwer rechtfertighar und fithrt in einigen Féllen
zu Ergebnissen, die im Widerspruch zum Experiment stehen [WARGELIN
et al., 2005, ALLEN et al., 2007, ALLEN et al., 2008]. Der Mangel an verlassli-
chen theoretischen Beschreibungen von Ladungsaustauschprozessen langsa-
mer hochgeladener Tonen macht umfassende experimentelle Untersuchen zur
Schaffung von Vergleichsdaten fiir astrophysikalischer Beobachtungen und

zur Verbesserung theoretischer Modelle unumgénglich.

2.2 Ladungsaustausch-induzierte Rontgenemission

Wie die Betrachtungen im letzten Abschnitt gezeigt haben, befinden sich
hochgeladenen Ionen nach dem Elektroneneinfang bevorzugt in hoch an-
geregten Zustdnden. Im einfachsten Fall regen sich diese Zusténde radia-

tiv, d. h. durch Aussenden von Photonen, ab. Die spektrale Form dieser

30



2.2 Ladungsaustausch-induzierte Rontgenemission

Emission hingt dabei stark vom Ausgangszustand des Ions ab und kann als
dessen charakteristische Signatur betrachtet werden. Die Drehimpulsverteil-
ung beim Einfang beeinflusst den Zerfallsweg der hochangeregten Zusténde
und damit auch die Energie der emittierten Photonen erheblich. Zustéinde
mit grofem Drehimpuls zerfallen nach den Auswahlregeln entlang der soge-
nannten Yrast-Kette, d. h. in Schritten von An = —1 und A¢ = —1 (siehe
Abbildung 2.6) und emittieren dabei eine Reihe von Photonen im sicht-
baren und vakuum-ultravioletten (VUV) Spektralbereich. Am Ende dieser
Kette wird bei freier K-Schale ein K-ao Photon im Réntgenbereich emit-
tiert. Der direkte Ubergang vom Ausgangszustand n, in den Grundzustand
kann nur aus dem p-Zustand (¢ = 1) erfolgen. Die Beobachtung hochener-
getischer Rontgeniibergénge ist daher ein Maf fiir die Besetzung niedriger
Drehimpulszustinde. Zu niedrigen Stoflenergien hin wird der mittlere Dre-
himpulstibertrag beim Stofl kleiner und die Besetzungswahrscheinlichkeit
des p-Zustandes nimmt zu. Die Intensitéit des Uberganges n = n, — 1 steigt

demzufolge an.

(= 0 1 2 3 (= 0 1 2 3
4 == 7
3
(4;&)%5)
2
Ly-a
(2p>1s)
n=1 @ =

Abbildung 2.6: Illustration des Zerfallsweges angeregter Zusténde nach
dem Ladungsaustausch bei (a) niedrigen und (b) hohen Stoenergien. Die
Verteilung der Einfangzustdnde wird dabei durch blaue Balken symboli-
siert, die verschiedenen Zerfallskanéle sind durch Pfeile angedeutet deren
Breite auf die Intensitit des Uberganges schlieBen lisst.

Abbildung 2.6 illustriert die Zerfallswege fiir schnelle und langsame Stéfe.
Fir langsame Stoflenergien dominiert der Einfang in ¢ = 1. Im Gegensatz
dazu ist die Besetzungswahrscheinlichkeit fiir schnelle St6fe entsprechend
der Einstellmoglichkeiten des Drehimpulses proportional zu 2¢ + 1. Man
spricht in diesem Fall von einer statistischen Besetzungswahrscheinlichkeit.

Die Auswirkung der Stoflenergie auf die Drehimpulsverteilung und die dar-
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aus resultierende Rontgenemission ldsst sich schon anhand dieses einfachen
Schemas erkennen. Berechnungen der Drehimpulszustandsverteilung mittels
CTMC-Rechnungen zeigen, dass sich das Photonenspektrum bei verschiede-
nen Stofenergien zwischen 1€V /u und 100 keV /u deutlich verdndert. Abbil-
dung 2.7 stellt den in [OTRANTO et al., 2006] berechneten Wirkungsquer-
schnitt fiir die Rontgenemission nach dem Ladungsaustausch zwischen O3+
und H>O in diesem Energiebereich dar. Man sieht deutlich, dass Uberginge

hoherer Energie (K- §,7,0) mit abnehmender Stoflenergie intensiver werden.

Abbildung 2.7: Vorhersage der Rontgenemission nach dem Ladungs-
austausch zwischen O%* und HoO durch CTMC-Rechnungen [OTRANTO
et al., 2006]. Der Wirkungsquerschnitt fiir Photonen-Emission o®™% ist
fiir StoBenergien von 16V /u bis 100keéV /u angegeben.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Beobachtung von Ladungs-
austauschprozessen mittels Rontgenspektroskopie Riickschliisse auf die Dre-

himpulsverteilung der eingefangenen Elektronen und somit auf die Stoflener-
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gie ermdglicht. Des Weiteren ist zu bemerken, dass ein umfassendes Ver-
sténdnis der Photonenemission fiir die Untersuchung weit entfernter astro-
physikalischer Objekte unverzichtbar ist, da Photonen in diesem Fall die

einzigen verfiigbaren Informationstriager sind.

2.2.1 Das Hardness-Ratio als Diagnostik

Bei Ladungsaustauschmessungen hat sich zum quantitativen Vergleich von
Rontgenspektren das sogenannte Hardness Ratio eingebiirgert. Dieses Ver-
hiltnis wird aus der summierten Intensitit aller Ubergiinge von n > 3 in

den Grundzustand und der Intensitit des Uberganges n = 2 — 1 gebildet:

Ns
Z In%l

H=1=2 (2.39)
Iy

Es ist ein Maf fiir die Harte der emittierten Rontgenstrahlung, woher auch
der Name Hérteverhéltnis rithrt. Bei Experimenten mit konventionellen
Halbleiterdetektoren liegt die Energieauflosung im Bereich von 100-200 €V,
daher sind die hoheren Ubergéinge n > 3 — 1 nicht mehr aufzulésen. Die
Einfiihrung des Hardness Ratio bietet den Vorteil, dass auch aus Spektren
mit beschrankter Auflésung ein Parameter gewonnen werden kann, der den
quantitativen Vergleich mit theoretischen Vorhersagen und anderen Experi-

menten ermoglicht.

2.2.2 Metastabile Zustinde in H- und He-artigen Systemen

Wie spéter in dieser Arbeit gezeigt wird, spielen langlebige metastabile Zu-
stande bei der Messung von Ladungsaustauschprozessen von H- und He-
artigen Ionen eine nicht zu unterschitzende Rolle. Deshalb sollen im fol-
genden Abschnitt Ursprung und Eigenschaften dieser Zustdnde dargestellt
werden. Dazu muss vorerst die Wahrscheinlichkeit des Uberganges vom Aus-
gangszustand V¥; (engl.: inital) in den Endzustand Wy (engl.: final) durch

spontane Emission eines Photons der Energie

E,=hw= E; — E; (2.40)
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betrachtet werden.

Aus Fermis Goldener Regel lisst sich die Ubergangswahrscheinlichkeit W; ¥
nach der Quantisierung des elektromagnetischen Feldes wie folgt angeben
[SAKURAL, 1967]:

€2w

2
= dQ. 2.41
2mhe ( )

Wiy

(|- e w;)

Dabei ist @ ein Dreiervektor der Diracschen @-Matrizen, € der Polarisati-
onsvektor und e* 7 steht fiir eine ebene Welle mit dem Wellenvektor k. Die

Multipolentwicklung dieser ebene Welle lasst sich wie folgt schreiben:

7 - ]_ pnd ]. g
e"“’:1+(ik-f‘)+§(ik-F)2+E(ik-F)?’nL... (2.42)

Dabei bezeichnet man die einzelnen Terme dieser Entwicklung der Reihe
nach als elektrischer Dipol- (E1), magnetischer Dipol- (M1), elektrischer
Quadrupol- (E2) usw. Ubergang. Dabei nimmt die Ubergangsrate im Allge-
meinen zu héheren Ordnungen hin ab, d. h. sie ist fiir den E1-Ubergang am

grofiten.

Allerdings unterliegen simtliche Ubergéinge bestimmten Auswahlregeln. Das

ist zum einen die Drehimpulsauswahlregel:

‘Ji—JffﬁLSJi—i-Jf. (2.43)

Wobei J; und Jy der Gesamtdrehimpuls des Anfangs- bzw. Endzustandes
sind und L fiir die Ordnung des Uberganges steht (Dipoliibergang: L = 1,
Quadrupoliibergang: L = 2, ...). Des Weiteren miissen die Paritdtsauswahl-

regeln befolgt werden:
P, Py = (-1)" fiir EL, (2.44)
P;- Py = (—-1)X fiir ML. (2.45)

Hier sind P und Py die Paritdten der beteiligten Zustande. Ist eine dieser
Auswahlregeln fiir den E1-Ubergang zwischen zwei bestimmten Zustinden

verletzt, spricht man von einem verbotenem Ubergang. Verbotene Ubergin-
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ge zerfallen vorrangig durch M1-Ubergiinge. Erst wenn auch das aufgrund
der Auswahlregeln unméglich ist, folgen Quadrupol-Ubergéinge und Uber-
gidnge hoherer Ordnung.

H-artig He-artig
, Singulett-Zustande Triplett-Zustande
s /7P, /s
"2 Pipa ——1P,
n=2
E1l w
M1+2E1 E1l E1l M1+2E1
n=1 —— s //1/
1/2 So

Abbildung 2.8: Vereinfachtes Termschema H- und He-artiger Ionen. Es
sind nur die Energieniveaus mit n=2 und der jeweilige Grundzustand
(n=1) dargestellt. Durchgezogene Pfeile zeigen strahlende Ubergiinge an,
strichpunktierte Pfeile deuten die Besetzung durch Kaskaden von hoéheren
Zustinden an. Die Art des Uberganges ist durch die graue Beschriftung
der Pfeile angegeben. Die gestrichelte Linie deutet ein virtuelles Zwischen-
niveau an. Die Bezeichnungen w, x, y und z sind in der Spektroskopie
gebrauchlich. Die Lage der Energie-Niveaus ist nicht mafstdblich darge-
stellt.

Betrachtet man die Drehimpulsauswahlregel fiir den Fall J; = J; = 0, dann
sieht man, dass hier L = 0 gelten miisste und daher kein direkter Ubergang
moglich ist. Uber den Umweg eines virtuellen Zwischenzustandes kann dieser
Ubergang unter Emission zweier Photonen (z.B. 2E1 oder E1IM1) trotzdem
stattfinden. Die Ubergéinge vom Ausgangszustand auf diesen virtuellen Zu-
stand und von diesem auf den Endzustand gehorchen dabei ebenfalls den
Auswahlregeln. Der Energieunterschied zwischen Anfangs- und Endzustand
wird auf die Energien der beiden Photonen aufgeteilt. Das daraus resultie-
rende Photonenspektrum gleicht einer kontinuierlichen Verteilung von Null
bis zur maximal méglichen Energie mit einer leichten Uberhéhung beim hal-
ben Maximalwert, d. h. die Photonenenergie wird bevorzugt zu annahernd
gleichen Teilen geteilt (z. B. [MOKLER und DUNFORD, 2004]).

Kann ein angeregter Zustand nur durch einen verbotenen Ubergang zerfal-

len, spricht man aufgrund seiner durch die relativ kleine Ubergangsrate be-
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dingte lange Lebensdauer von einem metastabilen Zustand. Bei der Messung
von Ladungsaustauschprozessen sind diese metastabilen Zusténde deshalb
von Interesse, weil sie durch den Einfang von Elektronen und der darauf

folgenden Kaskade zum Teil sehr effizient besetzt werden.

Fiir diese Arbeit sind Ubergénge in H- und He-artigen Ionen von Bedeutung,
davon vor allem jene von n = 2 in den Grundzustand, da nur bei diesen
Ubergiingen Photonen im Réntgenbereich emittiert werden. Diese Ubergéin-
ge sind Gegenstand zahlreicher Publikationen, die sich mit der Berechnung
deren Ubergangsraten und Ubergangsenergien auseinandersetzen. Hier sei
z. B. auf [DRAKE et al., 1969, DRAKE, 1971, DEREVIANKO und JOHNSON,
1997] verwiesen. Abbildung 2.8 zeigt die Zustinde und Uberginge dieser
beiden Systeme. Die Tabellen 2.2 und 2.3 listen die entsprechenden Lebens-
dauern und Energien fiir die im Ergebnisteil behandelten Elemente Argon
und Schwefel auf.
Tabelle 2.2: Lebensdauern und Energien der Ubergéinge H-artiger Ionen

von n = 2 in den Grundzustand. Werte fiir Schwefel und Argon: Lebens-
dauern aus [BEYER et al., 1997] und Energien aus [VERNER et al., 1996].

Niveau Ubergang 75 (s) Tar (8)  Eg (eV) Ey, (eV)

25 /5 M1 3,59E-07 1,10E-07 2619,804 3318,337
28 /9 2E1 7,31E-09 3,61E-09 - -

2Py 5 El 2,43E-14 152E-14 2619,699 3318,176
2Py )5 El 2,44E-14 1,53E-14 2622,699 3322,992

In H-artigen Systemen ist der 25, /2 der einzige metastabile Zustand mit
n = 2. Dieser kann durch einen M1-Ubergang oder durch einen Zwei-
Photonen-Ubergang (2E1) zerfallen. Wie die Werte der Tabelle 2.2 zeigen,
dominiert der 2E1-Ubergang jedoch deutlich. Aus dem Blickwinkel der hier
durchgefiihrten Experimente stellt dieser Ubergang aufgrund seiner breiten
strukturarmen Energieverteilung eine Art Untergrund fiir die Messung der

erlaubten Uberginge der 2P-Zustinde dar.

In He-artigen Systemen finden sich zwei metastabile Zustinde. Der !'Sp-
Zustand kann nur durch einen 2E1-Ubergang in den Grundzustand zer-
fallen (J = 0 — J = 0). Aus experimenteller Sicht gilt hier das Gleiche
wie fiir den 2E1-Ubergang in H-artigen Systemen. Ganz anders verhilt es
sich beim 3S;-Zustand, der bevorzugt durch einen M1-Ubergang mit einer

Energie von 3104,1€eV zerfillt. Die theoretisch vorhergesagte Lebensdauer
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Tabelle 2.3: Lebensdauern und Energien der Ubergéinge He-artiger Io-
nen von n = 2 in den Grundzustand. Werte fir Schwefel und Argon:
Lebensdauern aus [BEYER et al., 1997, DEREVIANKO und JOHNSON, 1997]
und Energien aus [VERNER et al., 1996]. (*) Diese Energie wird in einem
Zwei-Photonen-Ubergang aufgeteilt.

Niveau Ubergang 75 (s) Tar (8) Es (eV) Ear (eV)

1S, 2E1 4,95E-09 2,37E-09 2448,1265* 3124,5204*
1p El 1,52E-14 9,35E-15  2460,626  3139,552
3P, E1M1 2446,743  3122,887
3P El 1,72E-12 556E-13  2447,141 3123,521
3p, El 2,67E-09 1,51E-09 2448759  3126,283
351 M1 7,01E-07 2,09E-07  2430,348  3104,141
39, 2F1 1,88E-03 5,24E-04 - -

dieses Zustandes liegt fir Schwefel bei 701,3ns [JOHNSON et al., 1995] und
ist in sehr guter Ubereinstimmung mit dem experimentell bestimmten Wert
von (703 +4)ns [CRESPO LOPEZ-URRUTIA et al., 2006]. Auch bei Argon
stimmen Theorie mit (209,4 £+ 0,4) ns [LINDROTH und SALOMONSON, 1990]
und Experiment mit (203 £ 12) ns [HUBRICHT und TRABERT, 1987] inner-
halb der Fehler iiberein. In beiden Féllen ist die Lebensdauer vergleichbar
mit den Flugzeiten der Ionen entlang des hier verwendeten Messaufbaus.
Da sich das Ton nach der Besetzung des metastabilen Zustandes durch den
Einfang eines Elektrons bis zu 2m (fiir Schwefel) entlang des Strahlrohres
weiter bewegt ehe es ein Photon emittiert, der Photonen-Detektor den Pfad
des Ions aber nur auf einer 2cm langen Strecke beobachten kann, ist der
Zerfall dieses Zustands als nicht unwesentliche Quelle systematischer Fehler
zu identifizieren. Es ist anzumerken, dass der 2S;-Zustand nicht nur durch
einen einfachen Elektroneneinfang im H-artigen System, sondern auch durch
Doppeleinfang in nackten Projektilen besetzt werden kann. Gliicklicherwei-
se konnte bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen die
Photonenemission, die vom Zerfall des langlebigen metastabilen Zustandes

ausgeht, grofiteils von den prompt zerfallenden Zustdnden separiert werden.

Es ist bekannt, dass der natiirliche spontane Zerfall von metastabilen Zu-
stdnden durch duflere Einfliisse beschleunigt werden kann. Man spricht dabei
vom sogenannten Quenching®. Durch Elektronenstof kénnen Elektronen von

einem metastabilen Zustand in einen Zustand, dessen Zerfall erlaubt ist, an-

dengl. filr Abschrecken, Loschen
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gehoben werden. Dieser Collisional Quenching genannte Vorgang spielt vor
allem bei der Untersuchung astrophysikalischer Plasmen eine wichtige Rol-
le. So kann aus dem Verhéltnis der Zerfallsraten des 3.S;-Zustandes und des
3P172—Zustandes in He-artigen Ionen auf die Elektronendichte und Elektro-
nentemperatur von koronalen Plasmen geschlossen werden [VINOGRADOV
et al., 1975, PORQUET und DuBAu, 2000, PORQUET et al., 2001].

Auch duflere elektrische Felder kénnen metastabile Zustdnde schneller zer-
fallen lassen. Durch den Stark-Effekt kann es zum Mischen von S- und P-
Zustanden (Stark Mixing) und zum beschleunigten Zerfall dieses gemischten
Zustandes kommen. Im Zuge der Datenanalyse der hier durchgefiihrten Sto-
Bexperimente wurde die Méglichkeit des durch Wechselwirkung des Tons mit
dem Target-Atom verursachtes Quenching des 3S;-Zustandes eingehend un-
tersucht. Eine ausfiihrliche Diskussion dieser Analyse folgt im Ergebnisteil
dieser Arbeit.

38



Kapitel 3
Experimenteller Aufbau

Im folgenden Kapitel wird der Aufbau vorgestellt, der fiir die im Rahmen die-
ser Arbeit durchgefithrten experimentellen Untersuchungen eingesetzt wur-
de. Die Beschreibung folgt dem Weg der Ionen und beginnt am Ort ih-
rer Erzeugung in einer Elektronenstrahl-lIonenfalle. Anschliefend wird der
Transport des Ionenstrahls durch eine Reihe ionenoptischer Elemente dar-
gestellt. Der Hauptteil dieses Kapitels beschéftigt sich schliellich mit der
im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten Experimentierstation fiir langsame

hochgeladene Ionen.

3.1 Die Elektronenstrahl-Ionenfalle

Obwohl hochgeladene Ionen einen Grofiteil der sichtbaren Materie des Uni-
versums bilden, kommen sie auf der Erde nicht natiirlich vor. Zu deren
Untersuchung miissen daher Apparaturen ersonnen und gebaut werden, die
es ermoglichen, HCIs in ausreichendem Mafle zu produzieren. Zur Erzeu-
gung von Strahlen hochgeladener Ionen werden hauptséchlich folgende drei

Techniken eingesetzt:

e Stripper'-Folien-Technik

o Elektron-Zyklotron-Resonanz-Ionenquellen

(engl.: Electron Cyclotron Resonance, ECR)

Yengl. fiir Abstreifer
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o Elektronenstrahl-Ionenfallen bzw. Ionenquellen
(engl.: Electron Beam Ion Trap/Source, EBIT bzw. EBIS)

Alle drei Methoden basieren auf dem Prinzip der Elektronstofionisation,
lediglich die Art der Energieeinkopplung in das Stofisystem unterscheidet
sich im Kinzelnen. Bei der Stripper-Folien-Technik werden in einer Penning-
Ionenquelle oder einer sogenannten Metal-Vapor-Vacuum-Arc-Ionenquelle
(MEVVA) zunéchst ein- oder zweifach geladene Ionen erzeugt, welche an-
schlieBend mit Hilfe eines Van-de-Graaff- oder Linear-Beschleunigers auf ki-
netische Energien von mehreren MeV gebracht werden. Dieser hochenerge-
tische Tonenstrahl wird schliefllich durch eine Gaszelle oder eine sogenannte
Stripper-Folie? gelenkt, bei deren Durchquerung die Ionen einige oder sogar
alle Elektronen durch Elektronenstoflionisationen ,abstreifen“— daher der
Name Stripper-Folie. Im Gegensatz zu diesem Verfahren werden bei ECR-
Tonenquellen nicht die Ionen selbst beschleunigt, sondern es werden Elektro-
nen eines magnetisch eingeschlossenen Plasmas durch Mikrowellen resonant
geheizt, die in weiterer Folge fiir die Ionisation von Targetgas-Atomen sor-

gen.

Im folgenden Abschnitt wird ndher auf die in dieser Arbeit verwendete
Ionenquelle, eine Elektronstrahl-Ionenfalle (EBIT), eingegangen. Zunéchst
wird das Grundprinzip und der Aufbau einer solchen EBIT erklart und da-
bei Bezug auf die fiir diese Arbeit verwendete Heidelberg-EBIT genommen.
Anschlieend werden die Eigenschaften der Heidelberg-EBIT als Ionenquel-
le dargestellt. Weitere Ausfiihrungen zu Quellen hochgeladener Tonen finden
sich unter anderem in [WOLF, 1995, BEYER et al., 1997] und [CURRELL,
2003].

3.1.1 Prinzip und Aufbau

Das Grundprinzip einer EBIT geht auf die im Jahre 1969 in Dubna (damals
UdSSR) entwickelte Elektronenstrahl-Tonenquelle (EBIS) zurtick [DONETS
et al., 1969,DONETS, 1997]. In dieser Apparatur werden neutrale Atome oder
niedrig geladene Ionen durch sequentielle Elektronensto-Ionisation (engl.:
Electron Impact Ionization, EII') mit Hilfe eines energiereichen Elektronen-

strahls schrittweise bis zu hohen Ladungszustdnden ionisiert. In Anlehnung

2Dabei handelt es sich um eine wenige Millimeter dicke Festkorperfolie, meist aus Koh-
lenstoff.
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an das EBIS-Prinzip entstand in den spdten 1980ern am Lawrence Liver-
more National Laboratory (LLNL) die erste Elektronenstrahl-Ionenfalle,
deren Design speziell auf spektroskopische Untersuchungen von hochgela-
denen Tonen zugeschnitten war [LEVINE et al., 1988, LEVINE et al., 1989].
In den darauf folgenden Jahren wurde am LLNL weiter an der Verbesse-
rung dieses Konzepts gearbeitet. Nach der Vorstellung der EBIT II folg-
te 1993 die Super-EBIT [KNAPP et al., 1993], mit der es erstmals gelang
nacktes Uran (U%2F) in einer Tonenfalle zu erzeugen [MARRS et al., 1994].
Mittlerweile existieren weltweit mehr als ein Dutzend EBITSs, unter ande-
rem in Berlin, Dresden, Gaithersburg, Oxford, Shanghai, Stockholm, Tokyo
und Heidelberg. Die im Rahmen dieser Arbeit eingesetzte Heidelberg-EBIT
(HD-EBIT) wurde urspriinglich in Freiburg konstruiert und aufgebaut, be-
vor sie im Jahr 2001 an das Max-Planck-Institut fir Kernphysik verlegt
wurde. Sie zeichnet sich im Vergleich zu ihren Vorgingern am LLNL und
den meisten anderen EBITs durch die horizontale Lage des Elektronenstrahls

aus [CRESPO LOPEZ-URRUTIA et al., 1999].

Helmholtz-Spulen

Elektronen-
kanone Kollektor
= =T
- ——— | I B

Driftrohren

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Aufbaus einer EBIT; aus
[BERNITT, 2009].

Grundlegend fiir die Funktion einer EBIT ist der Elektronenstrahl. Er wird
in der Elektronenkanone erzeugt, durchquert die Fallenregion und wird von
einem Elektronenkollektor wieder aufgenommen. Abbildung 3.1 zeigt den
Weg des Elektronenstrahl entlang der wichtigsten Bauteile einer EBIT. Der
eigentliche Ursprung der Elektronen liegt in einer in der Elektronenkano-
ne untergebrachten Kathode. In den leistungsfihigsten EBITS der Welt, zu
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denen auch die Heidelberg-EBIT zéhlt, werden thermische Kathoden in der
sogenannten Pierce-Geometrie verwendet [PIERCE, 1954, BAKISH, 1962]. Die
Kathode liegt gegeniiber dem elektrischen Potential der Elektronenkanone
Uk anone Selbst auf negativer Spannung Ug,ineqe (Siehe Abbildung 3.2). Die
austretenden Elektronen werden durch die auf positivem Potential U 4,,,4. lie-
gende ringférmige Anode von der Kathode weg beschleunigt. Zwischen Ka-
thode und Anode befindet sich eine weitere ringformige Elektrode, die soge-
nannte Fokuselektrode. Es handelt sich hierbei der Funktion nach um einen
Wehneltzylinder, der es durch Anlegen einer positiven Spannung Upg,.. €r-
moglicht, den Strom des extrahierten Elektronenstrahls I, im Bereich von
wenigen mA bis zu 500 mA einzustellen und zusétzlich fiir die Fokussierung

des Strahls sorgt.

Elektronenkanone Driftrohren Kollektor
Fokus- -  Extrak-
Kathode clektrode Anode DT4 DT9 DT5 Kollektor torelek-

trode

— —_

Urokas Uprs | Upry UDTi Ugxtr.
| ] T T 7T | T

—|— UKat hode UAnQdu —|—

UDT

-T- UKauune _—|—_

Upr / \ Upr + Uprs

- Ukanone = Ukathode + Upt

Abbildung 3.2: Elektrische Potentiale der Heidelberg-EBIT. Im oberen
Teil der Abbildung ist ein vereinfachter Schaltplan, im unteren Teil eine
nicht mafstibliche Skizze des Potentialverlaufs innerhalb der EBIT dar-
gestellt.

Nach dem Verlassen der Anode wird der Elektronenstrahl in Richtung der

eigentlichen Ionenfalle, die aus einem Satz von mindestens drei — im Falle
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der Heidelberg-EBIT neun — Driftréhren (engl.: Drift Tubes, DT') besteht,
beschleunigt. An allen Driftréhren liegt zu diesem Zweck eine gemeinsame
positive Spannung Up, an. Die kinetische Energie des Elektronenstrahl be-

tragt daher:

By, = e (=Ukanone = Uxathode + Upr) - (3.1)
Ein koaxial zum Strahl verlaufendes Magnetfeld komprimiert diesen soweit,
dass in der Fallenmitte Stromdichten von einigen tausend A/cm? erreicht
werden. Durch das 8 T starke Magnetfeld der HD-EBIT (das weltweit stérks-
te Magnetfeld einer EBIT) wird der Elektronenstrahl auf einen Durchmes-
ser von bis zu 50 pm komprimiert. Damit werden Stromdichten von bis zu
15000 A /cm? erreicht.

Nach dem Durchqueren der Driftrohren weitet sich der Elektronenstrahl in
Folge des mit zunehmender Entfernung vom Fallenzentrum abnehmenden
magnetischen Feldes auf. Durch den Kollektor, der auf dem gleichen elektri-
schen Potential wie die Elektronenkanone liegt, wird der Strahl abgebremst

und schlussendlich von diesem aufgenommen.

Durch ein unter der Falle angebrachtes, mehrstufig differentiell gepumptes,
Injektionssystem kann ein kollimierter Atom- oder Molekiilstrahl im Fallen-
zentrum mit dem Elektronenstrahl gekreuzt werden. Dort kommt es durch
Elektronenstofie zur Ionisation der Atome bzw. Molekiile. Die so erzeugten
Ionen werden in radialer Richtung in erster Linie durch die Raumladung
des Elektronenstrahls in der Falle gehalten. Zusatzlich verursacht das Ma-
gnetfeld einen radialen Einschluss, der auch in Abwesenheit des Elektronen-
strahls erhalten bleibt. Der sogenannte Magnetic Trapping Mode (MTM)
entspricht dem Funktionsprinzip einer Penning-Falle [BEIERSDORFER et al.,
1996]. Der MTM wurde schon fiir eine Vielzahl von spektroskopischen Mes-

sungen, vor allem auch fiir Ladungsaustauschmessungen, verwendet.

Um die Ionen daran zu hindern, in axialer Richtung aus der Falle zu entkom-
men, werden die Driftréhren vor und nach dem Zentrum der Falle relativ
zur zentralen Driftrohre (DT9) auf positives Potential gelegt, sodass ein Kas-
tenpotential in axialer Richtung entsteht. Dabei stehen vier hintereinander
angebrachte Driftréhren vor (DT1-DT4) und genausoviele nach (DT5-DT8)

dem Fallenzentrum zur Verfiigung. Die Fallenldinge wird durch die grofite
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dieser Spannungen vor dem Fallenzentrum

U;:l{eang = max (Upr1, Upra, Uprs, Upra) (3.2)

und dem hoéchsten Potential nach diesem

Upmie = max (Uprs, Upre, Uprr, Uprs) (3.3)

bestimmt. Somit ldsst sich die Linge der Falle von 20 mm (U714 = Upry

und Ufe = Upypg) bis 200mm (UE"Y = Upps und ULM = Upps) variie-
ren. Durch den radialen und axialen Einschluss wird das Fallenvolumen in
Form eines langen, diinnen Zylinders gebildet, in dem die sogenannte Io-
nenwolke gefangen ist. Fin in der Falle eingeschlossenes Ion kann solange
vom Elektronenstrahl weiter ionisiert werden, bis die Ionisationenergie, die
aufgebracht werden muss um ein weiteres Elektron von seinem Bindungszu-
stand ins Kontinuum zu heben, die kinetische Energie der Strahlelektonen

iibersteigt.

Der schrittweisen Ionisation hin zu héheren Ladungszustanden wirken ver-
schiedene Prozesse entgegen. Zum einen kénnen die Ionen Strahlelektronen
einfangen und mit diesen rekombinieren. In Abhédngigkeit von der Elek-
tronenstrahlenergie dominiert dabei entweder die radiative Rekombinati-
on (RR) oder die resonante dielektronische Rekombination (DR). Durch
die permanente Zufuhr von Neutralgas konnen dariiber hinaus Ladungsaus-
tauschprozesse stattfinden, durch die Ionen von héheren in niedrigere La-
dungszustidnde gelangen. Gemeinsam mit dem Ionenverlust in radialer und
axialer Richtung stellt sich durch die oben beschriebenen Prozesse ein dyna-
misches Gleichgewicht der Ladungszustéinde in der Falle ein. Die Ladungszu-
standsverteilung lasst sich dabei durch Variation der Elektronenstrahlener-
gie, dem Elektronenstrom, der Gaszufuhr und der Form des Potentials in

der Fallenregion beeinflussen [CURRELL, 2003].

Zur Beobachtung der Ionenwolke besitzt die Heidelberg-EBIT zwei seitli-
che, mit Fenstern versehene Zuginge, die durch die an diesen Positionen
geschlitzte zentrale Driftrohre direkten Sichtzugang ins Fallenzentrum ge-
wéahren. Dabei wird in der Regel eines der Fenster fiir spektroskopische Un-
tersuchungen im sichtbaren Wellenlangenbereich verwendet, wéhrend das

andere fiir Rontgenspektroskopie mit einem Germanium-Detektor oder ei-
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nem Kristallspektrometer benutzt wird. Auflerdem ist oberhalb der Falle ein
Germanium-Detektor angebracht, der die stindige Uberwachung der Ionen-

produktion ermdglicht.

An hochgeladenen, in einer EBIT gefangenen Ionen kénnen eine Vielzahl un-
terschiedlichster Messungen durchgefithrt werden. Dazu gehéren zum Bei-
spiel die Bestimmung der Lebensdauer metastabiler Zustdnde [BRENNER
et al., 2009], Hochpriizisions-Spektroskopie von Ubergéingen im sichtbaren
[ORTS et al., 2006] bis zum Réntgenbereich [BRUHNS et al., 2007] des elektro-
magnetischen Spektrums, Untersuchungen zu di- und trielektrischer Rekom-
bination [BEILMANN et al., 2009], Resonanzspektroskopie an einem Freie-
Elektronen-Laser (FEL) [EppP et al., 2007], Ladungsaustauschmessungen
[BEIERSDORFER et al., 2003] und Photoionisation von hochgeladenen Io-
nen [SIMON et al., 2009]. Detaillierte Informationen iiber den Aufbau und
die Einsatzgebiete von EBITs finden sich in der umfangreichen Fachlitera-
tur [GILLASPY, 2001b, GILLASPY, 2001a, GILLASPY et al., 2007, CURRELL,
2003].

3.1.2 Die Heidelberg-EBIT als Ionenquelle

Neben den vielfiltigen Untersuchungsmoglichkeiten an gefangenen Ionen,
kann eine EBIT auch als Ionenquelle fiir Experimente auflerhalb der Falle
eingesetzt werden. Dazu muss der Potentialverlauf in der Fallenregion so
verandert werden, dass die Ionen die Falle in Richtung Kollektor verlas-
sen konnen. Im Anschluss werden sie durch den réhrenférmigen Kollektor
aus der EBIT extrahiert und durch ein Strahlrohr zu einer Reihe von Ex-
perimenten transportiert. Dabei konnen die Ionen sowohl gepulst als auch

kontinuierlich aus der Falle extrahiert werden.

Beim gepulsten Extraktionsmodus wird, nachdem geniigend Ionen in der
Falle erzeugt wurden, das Potential der zentralen Driftrohre Upre soweit an-
gehoben, dass es kurzzeitig jenes des Fallenendes U iberschreitet. Wird
zusitzlich das Potential vor der Falle U/ hoher als jenes dahinter ge-
setzt, verlassen die Ionen die Falle ausschliefflich in Richtung Kollektor. An-
schlieSend wird Up o wieder abgesenkt und die Erzeugung von lonen beginnt
von Neuem. Ionenproduktion und Entleerung der Falle werden zyklisch wie-
derholt. Je nach Ionensorte, Elektronenstrahlenergie und Elektronenstrom

sind Zyklenzeiten von einigen 100 ms bis zu einigen 10 s notwendig, um genii-
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gend Tonen im gewiinschten Ladungszustand zu produzieren. Dieser Modus
ist fiir die Extraktion besonders hoher Ladungszustinde vorteilhaft. Auf-
grund der schnell wechselnden Potentiale entsteht dabei jedoch gegeniiber
dem kontinuierlichen Extraktionsmodus eine breitere Energieverteilung der

extrahierten Ionen, die sich fiir einige Experimente als ungiinstig erweist.

Bei der kontinuierlich Extraktion, man spricht auch vom sogenannten Leaky
Mode, werden die Potentiale der einzelnen Driftréhren nicht geschaltet, son-
dern bleiben auf einem zeitlich festen Wert. Das Fallenende wird auf ein nur
wenig positiveres Potential (einige 10 V) als das Fallenzentrum gesetzt (fla-
che Falle) und der Eingang der Falle im Vergleich zum Ausgang auf stark
positive Spannung (>100V) gelegt. Durch Sté8e mit dem Elektronenstrahl
wird die eingeschlossene Ionenwolke aufgeheizt. Ubersteigt die kinetische
= Uinic — Upro,

koénnen sie die Falle in Richtung Kollektor verlassen. Die Ionenwolke wird

Energie der heiflesten Ionen die Potentialdifferenz AU, .
durch diesen Vorgang evaporativ gekiihlt [PENETRANTE et al., 1991]. Die ex-
trahierten Ionen werden durch das positive Fallenpotential beschleunigt und
gewinnen dabei unter Berticksichtigung des vom Elektronenstrahl verursach-

ten (negativen) Raumladungspotentials Uy, folgende kinetische Energie:

Eion =dq (Uliylil: + (1 - fkomp) URL)' (34)

kin

=Uextr

Dabei ist ¢ die Ladung der einzelnen Ionen und fy,,,, gibt die Kompensation
der Raumladung des Elektronenstrahls durch die Ladung der lonenwolke an.
Wie z. B. in [CURRELL, 2003, GONZALEZ MARTINEZ, 2005] gezeigt, kann das
Raumladungspotential auf der Achse des Elektronenstrahls durch Losen der

Poisson-Gleichung wie folgt geschrieben werden:

N 307.[4] ( re)? )
Upt[V] = In 1. (3.5)
- (Gl ) (=)
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Dabei ist r. der Durchmesser des Elektronenstrahls, der sich nach [HERR-
MANN, 1958] abschétzen léasst, und r,, der Radius der jeweiligen Driftrohre.
Die Radien der Driftrohren nehmen von auflen nach innen ab; mit Ausnah-
me der zentralen Driftréhre, welche die Grofite ist. Tabelle 3.1 enthélt eine

Aufstellung der Driftrohren-Radien und der daraus resultierenden Raumla-
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dungspotentiale fiir typische Betriebsparameter der EBIT (I, = 300mA
und Ef, = 11,5keV). Wie man sieht, entsteht durch die Variation der
Driftrohren-Radien bei dieser Einstellung auch ohne angelegter Spannung

ein Fallenpotential von etwa 100 V.
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10100 o —= —a— ohne externe Spannung -
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©
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Abbildung 3.3: Theoretischer Potentialverlauf entlang der neun Drift-
rohren bei einer Driftréhrenspannung Upr von 10,0kV. Dargestellt ist der
vereinfachte Verlauf fiir den Fall, dass keine externe Spannung an den
einzelnen Driftrohren anliegt und mit typischen Einstellungen zur kon-
tinuierlichen Extraktion hoher Ladungszustidnde von leichten Ionen wie
z. B. Ar'8*. Das Raumladungspotential wurde mit einer Kompensation
von 25% im Fallenzentrum und mit 20 % auflerhalb dessen berticksich-
tigt. Die weiteren Betriebsparameter der EBIT sind: I, = 300mA und
Eg, =115keV.

kin
Der grofie Vorteil des kontinuierlichen Extraktionsmodus liegt in der sehr
schmalen Energieverteilung der extrahierten Ionen. Da immer nur jene Io-
nen die Falle verlassen, die gerade genug Energie haben, um die fallenbegren-
zende Potentialbarriere zu iberwinden, ist die Halbwertsbreite der Energie-
verteilung des Ionenstrahls auf wenige eV beschrinkt. Im Gegensatz dazu
wird im gepulsten Extraktionsmodus bei jeder Fallenentleerung die gesamte
Energieverteilung des heilen Ionenensembles von der Falle auf den lonen-
strahl Ubertragen. Da sich beim darauf folgenden Abbremsen die Breite der
Energieverteilung der extrahierten Ionen direkt auf die Energiebreite nach
der Verzogerung libertrégt, aber relativ zur Energie der Ionen viel mehr ins
Gewicht féllt, wurde fiir die hier durchgefithrten Experimente ausschlie§lich

auf den kontinuierlichen Extraktionsmodus zuriickgegriffen.

Ein gewisser Nachteil dieses Modus entsteht aus der Tatsache, dass sich die
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Tabelle 3.1: Driftréhren-Radien und die daraus resultierenden Raumla-
dungspotentiale des Elektronenstrahls fiir typische Betriebsparameter der

EBIT (I, = 300mA und Ef,, = 11,5keV) und einem Elektronenstrahlra-
dius von 50 pm.

DT-Nr. 7pp (mm) Uz (V)

1&8 8,8 ~429
2%7 8,6 427
3&6 5,3 -386
4&5 3,0 -337

9 10,0 ~440

Falle bei fortdauerndem ungestorten Betrieb mit schweren Ionen fiillt und
die leichteren Ionen, die man eigentlich erzeugen will, zunehmend verdrangt
werden. Dabei spielen vor allem Barium- und Wolfram-Ionen, die permanent
in kleinen Mengen von der Kathode freigesetzt werden, eine dominante Rolle.
Da diese schweren Ionen bei gleicher Elektronenstrahlenergie weit hohere
Ladungszustande als z. B. Argon oder Schwefel erreichen, werden sie durch

das Fallenpotential viel starker gebunden.
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Abbildung 3.4: Verlauf der Ionenzihlrate von Ar'®+ bei einem Dump-
Intervall von 30s. Die Ionenzéhlrate erreicht ihren Maximalwert von

20kHz nach etwa 8s und fillt innerhalb von etwa 20s bis auf 15kHz
ab.

Entleert man die Falle in Abstdnden von einigen Sekunden bis einigen Minu-
ten, man spricht dabei vom sogenannten Dump, sind nach dem Entleeren vor

allem leichte Ionen in der Falle, die relativ schnell den gewiinschten Ladungs-
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3.2 Der Ionentransport

zustand erreichen. Erst nach einigen Sekunden beginnt die Verdringung
durch schwere Ionen erneut. Das optimale Dump-Intervall ist abhangig von
der Zufuhr von Neutralgas (dem Einlass-Druck), der Kathodentemperatur,
der Elektronenstrahlenergie, dem Elektronenstrom und dem Potentialver-
lauf in der Falle und muss empirisch ermittelt werden. Abbildung 3.4 zeigt
den Verlauf der Ionenzéhlrate bei einem Dump-Intervall von 30s. Man sieht,
dass die Zahlrate im Verlauf dieses Intervalls von 20 kHz auf 15 kHz fallt und
am Ende des Zyklus kurzzeitig sprunghaft ansteigt. Innerhalb dieses kurz-
en Anstiegs wird die Falle wie beim gepulsten Extrationmodus vollstdndig
entleert. Die Zahl der wahrend der kontinuierlichen Phase produzierten ener-

gieschérferen Ionen iiberwiegen integral jedoch deutlich.

3.2 Der Ionentransport

Haben die Ionen den Kollektor verlassen, werden sie durch ein mit einer Rei-
he von ionenoptischen und diagnostischen Elementen ausgestattetes Strahl-
rohr zu verschiedenen Experimenten gefiihrt. Die wichtigsten Komponenten

des Tonenextratktionssystems sind in Abbildung 3.5 schematisch dargestellt.

Unmittelbar hinter dem Kollektor ist eine elektrostatische Linse angebracht,
die nach ihrem Erfinder [SIKLER et al., 2009] Sikler-Linse (SL) genannt
wird [FROESE, 2006, MEISSL et al., 2008]. Das Funktionsprinzip der Sikler-
Linse basiert auf der im Bereich der Strahloptik niederenergetischer gela-
dener Teilchen weit verbreiteten Finzellinse. Diese besteht im einfachsten
Fall aus einer einzelnen réhrenférmigen Elektrode, die auf positives oder

negatives Potential gegeniiber dem sie umgebenden Strahlrohr gelegt wird.

In der Regel wird vor und nach dieser Elektrode je ein weiteres réhrenfor-
miges Element mit dhnlichen Abmessungen koaxial angebracht. Diese exakt
auf die Zentralelektrode ausgerichteten Randelemente verbessern den Feld-
verlauf und somit die ionenoptischen Eigenschaften erheblich. Abhéngig von
der Polaritdt des angelegten Potentials und der Ladung der zu fokussieren-
den Teilchen spricht man entweder von einer Beschleunigungs- oder Verzo-
gerungslinse. Beide Varianten kénnen zur Fokussierung von lonenstrahlen
verwendet werden. Bei einer Verzogerungslinse treten im Allgemeinen gro-
ere Aberrationen auf, dafiir geniigt eine im Vergleich zur Beschleunigungs-

linse kleinere Spannung, um eine bestimmte Brechkraft zu erreichen. Die
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EK: Elektronenkanone

e: Elektronenstrahl

DTs: Driftréhren

A%: lonenstrahl

KO: Elektronenkollektor

SL:  Sikler-Linse

EL:  Einzel-Linse

S1:  4fach-Schlitzblende (variable Breite/Hohe)
M1: Ablenkmagnet zur g/m-Selektion

S2:  2fach-Schlitzblende (2mm od. 8mm Breite)
PSD: Positionsempfindlicher Detektor

QT: Quadrupol-Triplett

M2: Schaltmagnet zur Auswahl d. Strahlrohres
A: Strahlrohr f. Oberflachenexp. (10 keV/q)

B: Strahlrohr f. StoRexp. (10 keV/q)

C Strahlrohr f. Exp. mit langsamen HCI (30 eV/q)

Heidelberg-EBIT

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der Ionenextraktion und der
anschlieBenden Strahlfithrung an der Heidelberg-EBIT. Die in der Abbil-
dung verwendeten Abkiirzungen werden auch im Text verwendet.

genauen Eigenschaften und Charakteristika von Einzellinsen werden in der
Literatur umfassend behandelt. Hier sei zum Beispiel auf folgende Werke ver-
wiesen: [SEPTIER, 1967, EL-KAREH und EL-KAREH, 1970a, EL-KAREH und
Er-KArEH, 1970b, CEREZO und MILLER, 1991, WOLLNIK, 1987, ORLOFF,
1997].

FEine Sikler-Linse kombiniert die fokussierende Funktion einer Einzellinse
mit der Moglichkeit einer zweidimensionalen Strahlablenkung. Zu diesem
Zweck wird die zentrale Elektrode durch zwei schréage Schnitte in vier Tei-
le geteilt. Abbildung 3.6 veranschaulicht die Vorgehensweise und zeigt die
vier geschnittenen Elektrodenteile des nach dem Kollektor eingebauten Ex-
emplars. Aulerdem ist das simulierte elektrostatische Potential dieser Linse
und dessen Wirkung auf einen Ionenstrahl dargestellt. Zur Ablenkung des

Strahls kénnen die einzelnen Teile wie zwei Ablenkplattenpaare, deren Ab-
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3.2 Der Ionentransport

(a) Elektrostatisches Potential und
simulierte Ionentrajektorien

(b) Geschnittene Elektro- (¢) CAD Modell
den

Abbildung 3.6: Die Konstruktion der Sikler-Linse.

lenkspannungen relativ zur gemeinsamen Fokussierspannung angelegt wer-
den, betrieben werden. Dazu setzt man die Ablenksspannungen fiir die bei-
den Ablenkrichtungen (vertikal und horizontal) paarweise symmetrisch zur
Fokussierspannung an. Zusétzlich zur Fokussierung und Ablenkung kann
auch der Astigmatismus des Strahls beeinflusst werden. Dazu wird der Span-
nungsmittelpunkt des horizontalen Elektrodenpaares unabhingig von dem
des vertikalen Elektrodenpaares angesetzt, wodurch in den beiden Raum-
richtungen von einander abweichende Brennweiten erreicht werden kénnen.
Ein weiterer Vorteil gegeniiber der herkémmlichen Kombination aus einer
Einzellinse und zwei Ablenkplattenpaaren stellt die Kompaktheit von Sikler-
Linsen dar. Unmittelbar nach dem Kollektor der Heidelberg-EBIT war die
kompakte Bauweise unbedingt notwendig, da dort eine Vorrichtung zur Ein-
kopplung von Laserstrahlen angebracht ist, und diese so nah wie moglich am
Ausgang der EBIT platziert werden musste. Eine detaillierte Beschreibung

des Funktionsprinzips, der bisherigen Entwicklungsstufen und der Einsatzor-
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Experimenteller Aufbau

te von Sikler-Linsen findet sich in der bei der Max-Planck-Gesellschaft ein-
gereichten Erfindungsmeldung [SIKLER et al., 2009] und in der Doktorarbeit
von Martin Simon [SIMON, 2010].

Nachdem die Sikler-Linse den divergent aus dem Kollektor austretenden
Strahl moglichst parallel gerichtet hat, kann er durch eine Einzellinse (EL)
weiter fokussiert werden. Durch die im weiteren Strahlgang angebrachte
4-fach Schlitzblende (S1) kann der Ionenstrahl von oben, unten und von
den Seiten beliebig beschnitten werden, bevor er durch einen Ablenkma-
gnet (M1) um 90° abgelenkt wird. Das senkrecht zur Flugrichtung der Ionen
gerichtete Magnetfeld des doppelt fokussierenden Dipolmagnets wird dazu
benutzt, die einzelnen Ionensorten aus dem Strahl zu separieren [PENNER,
1961, HINTERBERGER, 1997]. Es zeigt sich, dass beim Ablenken von Ionen
durch ein Magnetfeld der Starke B auf einem bestimmten Radius R das
Verhéltnis von Ionenladung ¢ und Ionenmasse m (q/m-Verhéltnis) sowie
das Potential U.,,,. von dem die Ionen extrahiert wurden, die entscheiden-
den Groflen zur Selektion der Ionensorte darstellen. Fiir das Verhéltnis von

Ladung zu Masse eines auf dem Radius R abgelenkten lons gilt:

2Ueztr

C/ke] = 5.

q
4 3.6
4 (36)
Es ist gebriauchlich, die Ionenladung in Elementarladungen e und die Io-
nenmasse in atomaren Masseneinheiten anzugeben. Unter Verwendung des
durch die Bauform des Magnets gegebenen Radius von etwa 520 mm erhélt

man folgende einfache Néherung fiir ein bestimmtes ¢/m-Verhéltnis:

Uesrr[V]
B2a)

In~16
m

(3.7)

Da die exakten Verhéltnisse, wie das Extraktionspotential, das effektive Ma-
gnetfeld und der Biegeradius, nicht mit ausreichender Genauigkeit bekannt
sind, um eine zweifelsfreie Identifikation einzelner Ionensorten zu ermog-
lichen, ist diese Gleichung jedoch nur als Faustformel zu verwenden. Um
die Komponenten des aus der EBIT extrahierten Ionenstrahls eindeutig zu
identifizieren, kann die Stdrke des Magnetfeldes durchgefahren werden und
mit Hilfe des hinter dem Magneten angebrachten positionsempfindlichen De-
tektors (PSD) der Auftreffort der abgelenkten Ionen gemessen werden. Bei

dem eingesetzten PSD handelt es sich um einen mit einer Delay-Line-Anode
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3.2 Der Ionentransport

ausgestatteten Detektor des Typs DLD40 der Firma RoentDek. Ein sehr
dhnlich aufgebauter Detektor wird in der Experimentierkammer fiir lang-
same Ionen zum Nachweis von Projektil-ITonen verwendet und in Abschnitt
3.3.4 detailliert beschrieben.

800 -
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300 -

x-Position in willkiirlichen Einheiten

200

1000 150 2000 250 3000 3500
Magnetfeld in willkurlichen Einheiten

Abbildung 3.7: Auftreffort der Ionen in Richtung der dispersiven Ach-
se (x-Richtung) gegen das Magnetfeld des Ablenkmagnets. Jeder der
schrég verlaufenden Streifen beinhaltet Ionen eines bestimmten Masse-zu-
Ladungsverhéltnisses. Ionensorten mit hohem ¢/m erscheinen bei niedri-
gen Magnetfeldwerten und umgekehrt. Der rot gerahmte Bereich wurde
zur Erzeugung des eindimensionalen ¢/m-Spektrums in Abbildung 3.8 auf
die Magnetfeldachse projiziert. Die Intensitdt ist auf 1 normiert darge-
stellt.

Mit steigendem Magnetfeld wandert eine Ionensorte nach der anderen (mit
abnehmendem ¢/m) von rechts nach links iiber den Detektor. Tragt man
nun den Auftreffort der detektierten Ionen in horizontaler Richtung (iibli-
cherweise als x-Richtung des Detektors bezeichnet) gegen das Magnetfeld
auf, erhédlt man ein zweidimensionales Spektrum, auf dem jede Ionensorte
als schrag verlaufender Streifen zu erkennen ist (siche Abbildung 3.7). Wahlt
man, wie in Abbildung 3.7 durch den rot umrahmten Bereich angedeutet,
einen schmalen Bereich von x-Positionen aus und projiziert diesen auf die
Magnetfeldachse, erhédlt man ein eindimensionales ¢/m-Spektrum, wie es in
Abbildung 3.8 dargestellt ist. Zur eindeutigen Identifikation der Tonen des
gewiinschten Elements, kann die Gaszufuhr zur EBIT unterbrochen und ein
Referenzspektrum aufgenommen werden. Anschlieflend stellt man die Injek-

tion von Neutralgas wieder her und wiederholt die Messung. Wie Abbildung
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3.8 zeigt, konnen die Ionen des injizierten Elements durch einfache visuelle
Inspektion identifiziert werden. Der héchstmogliche Ladungszustand dieses
Elements ist, wie in Abschnitt 3.1.1 erklart, durch die Elektronenstrahl-
energie der EBIT bestimmt. Bei der hier gezeigten Messung wurden die
Elektronenstrahlenegie auf 11,5keV eingestellt und Argon als Injektionsgas
verwendet. Da die Ionisationsenergie des letzten Elektrons in Argon nur

4,4keV betrigt, war die effiziente Produktion von nacktem Argon moglich.
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Abbildung 3.8: Spektrum des Masse-zu-Ladungs-Verhéltnisses (q/m).

Nach der erfolgreichen Identifikation der detektierten Ionensorten, kann der
fiir die Messung ausgewéhlte Ladungszustand durch Einstellen des entspre-
chenden Magnetfeldes mittig auf dem PSD positioniert werden. Bei Bedarf
konnen andere Ionensorten mit dhnlichem ¢/m durch die Verwendung einer
direkt vor dem Detektor montierten Schlitzblende (S2) blockiert und so ein

17+ WUr-

sortenreiner Ionenstrahl erzeugt werden. Bei den Messungen mit Ar
de von dieser Moglichkeit Gebrauch gemacht, um nahe gelegene N6*-Ionen

zu unterdriicken.

Hat der Ionenstrahl nach der Optimierung der EBIT-Parameter (Injektions-
druck, Fallenkonfiguration etc.) und der Ionenoptik die gewiinschte Quali-
tdt und Intensitédt erreicht, kann der PSD, der auf einem Vakuum-Linear-
Manipulator montiert ist, aus dem Strahlengang entfernt werden. Darauf-
hin wird der Tonenstrahl durch ein Quadrupol-Triplett (QT) gefiihrt. Dieses

Quadrupol-Triplett wird zur erneuten Fokussierung des Strahl benutzt und

54



3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

kann auch zur Astigmatismus-Korrektur herangezogen werden [SEPTIER,
1967]. Anschliefend kann der Ionenstrahl durch einen weiteren Magnet, der
als Schaltmagnet (M2) bezeichnet wird, in eines der drei (erweiterbar auf
fiinf) Strahlrohre abgelenkt und zu dem jeweils daran angeschlossenen Expe-
riment gefiihrt werden. Dabei handelt es sich um je eine Experimentiersta-
tion fiir Oberflachen- und Stoflexperimente mit ungebremsten Ionen sowie
die im Zuge dieser Arbeit aufgebaute Experimentierstation fiir die Untersu-

chung langsamer Ionen.

3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgela-

dene Ionen

Wie in der Einleitung dieser Arbeit ausfiihrlich dargelegt wird, sind die An-
wendungsgebiete langsamer hochgeladener Tonen duflerst vielfdltig. Die Ziel-
setzung fiir die im Zuge dieser Arbeit aufgebauten Apparatur war die Durch-
fiihrung von Messungen an Oberflaichen sowie die Untersuchung atomarer
Stofiprozesse an einer multifunktionalen Experimentierstation fiir Strahlen
hochgeladener Tonen mit kinetischen Energien unter 100 €V /q. Hierzu muss-
te eine Vorrichtung konstruiert werden, die es ermdglicht, die aus der EBIT
extrahierten Ionen von etwa 10keV /q auf Energien im gewiinschten Bereich
abzubremsen. In diesem Abschnitt werden die grundlegenden Bestandteile
dieser Apparatur vorgestellt (siche dazu auch [GINZEL et al., 2010]). Die
Beschreibung der in Abbildung 3.9 dargestellten Elemente folgt der ange-
deuteten Richtung des Ionenstrahls. In den darauf folgenden Unterabschnit-
ten wird detailliert auf das zur Abbremsung der Ionen konstruierte System,
die auf einer Hochspannungsplattform angebrachte Targetkammer und die

darin befindlichen Messsysteme eingegangen.

Nachdem der Ionenstrahl den im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen
Schaltmagneten (M) verlassen hat, kann seine Form und Lage im Strahlrohr
durch zwei aufeinander folgende Sikler-Linsen (SL1/SL2) verédndert werden.
Die Verwendung zweier hintereinander angebrachter Ablenkeinrichtungen
bietet den Vorteil, dass hierdurch nicht nur der Winkel des Strahls, sondern
auch die Lage relativ zur Achse des Strahlrohrs verdndert werden kann. So-
mit ist es moglich, sowohl einen Winkelversatz, als auch einen Parallelversatz

zwischen Strahlrohr- und Strahlachse zu korrigieren.
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M: Schaltmagnet S: 4fach-Schlitzblende TK:  multifunktionale Targetkammer

SV1/SV2: UHV-Schieberventil JAK: Justage- und Analysekammer IGL: /GLET-X Rontgendetektor

Ad*; lonenstrahl CH: Channeltron* PSD: posistionsempf. Projektil-lonen-Detektor*
SL1/SL2: Siklerlinsen T: Transportelektrode TOF: RickstoRionen-Flugzeitspektrometer*
TP1-TP3: Turbomolekularpumpen IS: Isolator A: Strahlrohr fiir Oberflaichenexperimente
B1/B2: Membranbilge AL: Abbremsline B: Strahlrohr fiir StoRexperimente
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Abbildung 3.9: CAD-Modell der Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionenstrahlen. Mit (*) markierte Bauteile
sind nicht dargestellt, es wird nur deren Position angedeutet. Die hier verwendeten Abkiirzungen werden auch im Text verwendet.
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3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

Da bei der Abbremsung des Ionenstrahls dessen zentrische Lage beziiglich
des verzogernden Potentials von entscheidender Bedeutung ist, wurde bei
der Konstruktion der Abbremseinrichtung besonderes Augenmerk auf fle-
xible ionenoptische Elemente zur Strahlmanipulation gelegt. Ein weiterer
Vorteil zweier aufeinander folgender Linsen besteht auch in der Moglich-
keit, durch die Schaffung eines gemeinsamen Zwischenfokus, in der Art eines
Kepler-Fernrohrs, eine Vergroferung oder Verkleinerung des Strahldurch-
messers zu erreichen. Ein derartiges teleskopisches System besitzt zudem
besonders glinstige optische Eigenschaften, da sich unter bestimmten Be-
dingungen die Abberationen der einzelnen Komponenten gegenseitig kom-
pensieren [HINTERBERGER, 1997]. Abbildung 3.10 zeigt ein Foto der beiden
baugleichen Sikler-Linsen sowie das zu deren Konstruktion erstellte CAD-
Modell. Gegeniiber der im vorangegangenen Abschnitt vorgestellten, nach
dem Kollektor angebrachten Sikler-Linse wurden hier einige konstruktive
Verbesserungen durchgefiihrt, die eine noch préazisere Ausrichtung und einen

stabilen Betrieb bei Fokusspannungen von bis zu 20kV erlauben.

Abbildung 3.10: Foto (links) und CAD-Modell (rechts) der Sikler-Linse
zur Strahljustage vor der Abbremsung.

Die im Rahmen dieser Arbeit betreute Diplomarbeit von Stuart Higgins be-
fasste sich unter anderem mit der Optimierung der Betriebsparameter der
beiden Linsen durch deren ionenoptische Simulation. Dazu wurde eine com-
putergestiitzte systematische Variation der beiden Fokusspannungen durch-
gefiihrt und die daraus resultierende Fokusgrofie in der Ebene des Targets
simuliert [HicGINs, 2009]. Das Ziel der Optimierung war — neben der Er-
zeugung eines besonders scharfen Fokuspunkts hinter der Abbremsung — vor
allem die Identifikation besonders stabiler Operationspunkte. Die Ergebnis-

se dieser Simulationen wurden bei der Durchfithrung der Experimente als
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Ausgangspunkt fiir die empirische Optimierung der Einstellungen verwendet

und sind in der angesprochenen Arbeit im Detail nachzulesen.

Abbildung 3.11: Foto der Justage- und Analysekammer auf dem dazu-
gehorigen Justagetisch und der rechts daran angeschlossenen Targetkam-
mer. In dem links oben dargestellten Bildausschnitt sieht man die in der
Targetkammer montierten Schlitzblenden und das Channeltron.

Nach dem Verlassen der zweiten Sikler-Linse kann der Strahl in einer Justage-
und Analysekammer (JAK) durch die Verwendung einer 4fach-Schlitzblende
von allen Seiten beschnitten werden. Hinter dieser Blende befindet sich ein
Channeltron (CH), das zur Beurteilung und Optimierung der Intensitit des
Tonenstrahls vor der Abbremsung dient. Die JAK dient auflerdem zur Auf-
hiangung der eigentlichen Abbremslinse (AL) und ist, um eine prazise Aus-
richtung der fast 700 mm langen Ionenoptik zu ermdoglichen, auf einem drei-
dimensional verstellbaren Justagetisch montiert. Die vier Ecken der Tisch-
platte lassen sich dazu durch Stellschrauben nahezu unabhingig voneinan-
der in alle Richtungen um bis zu 20 mm aus ihrer Mittelstellung bewegen.
Dadurch lassen sich sowohl Lage als auch Winkel der Abbremslinse genau
einstellen. Der Justagetisch mit der darauf montierten Justagekammer und
der darin angebrachten Abbremslinse ist auf einem Schlitten montiert, der
es mit Hilfe einer Spindel erméglicht, die gesamte Konstruktion um insge-
samt 420 mm entlang der Strahlachse vor und zuriick zu bewegen. Die JAK
ist zu diesem Zweck durch zwei Membranbélge mit dem Strahlrohr bzw. der

Targetkammer (TK) verbunden.
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3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

Durch diese Konstruktion kann die Abbremslinse einerseits beliebig nahe
an den Targetbereich herangefiihrt und andererseits soweit zuriickgezogen
werden, dass ein vor der Targetkammer angebrachtes UHV-Schieberventil
geschlossen werden kann. Die Vorteile der Abbremsung des Ionenstrahls un-
mittelbar vor dem Target und der Einstellbarkeit des Abstands zwischen
dem Ort der Abbremsung und dem Target wird im folgenden Unterab-
schnitt detailliert erldutert. Die Moglichkeit, die Vakuumbereiche des Strahl-
rohrs und der Targetkammer durch einen UHV-Schieberventil voneinander
zu trennen, ist vor allem von praktischem Nutzen. Aufgrund der in der
Zielsetzung vorgegebenen Flexibilitdt der Targetkammer miissen regelméfig
Umbaumafinahmen, wie z. B. der Austausch von Detektionssystemen oder
der Wechsel von Proben bei der Bestrahlung von Oberflichen durchgefiihrt
werden. Die dabei notwendige Beliiftung der Vakuumkammer kann durch die
Trennbarkeit der Vakuumbereiche auf die Targetkammer beschrankt blei-
ben. Dieses im Vergleich zum gesamten Strahlrohr verhéltnismafig kom-
pakte Vakuumgefafl kann nach abgeschlossenen Umbauarbeiten innerhalb
weniger Stunden wieder auf einen Druck von etwa 10~ mbar gepumpt wer-
den. Die Standzeiten der Anlage kénnen durch deutlich kiirzere Pumpphasen

erheblich gesenkt werden.

Die Targetkammer (TK) ist durch einen 160 mm langen hohlen Isolator mit
dem Strahlrohr verbunden. Dieser Isolator ist zwischen zwei sogenannten
ConFlat- (CF-) Flanschen mit einem Innendurchmesser von 160 mm einge-
lassen und ist in der Lage, Potentialdifferenzen von bis zu 30kV zwischen
diesen Flanschen zu iiberbriicken. Auflerdem ist die gesamte Vakuumkam-
mer mit all ihren Ein- und Anbauten wie Detektoren, Vakuumpumpen, der
Elektronik und dem Datenverarbeitungssystem auf einer Hochspannungs-
plattform montiert, die auf Spannungen von bis zu 25kV (hochster geteste-
ter Wert) gelegt werden kann. Die eingebauten elektrischen Gerédte werden
mittels zweier Trenntransformatoren mit einer maximalen Gesamtleistung
von 4 kW versorgt. Als Beriihrungsschutz ist diese Hochspannungsplattform
von einem Hochspannungskifig mit einer Grundfliche von 1,5m x 2,5 m und

einer Hohe von 3,0 m umgeben (sieche Abbildung 3.12).

Durch die Verwendung eines Justagefernrohrs, das iiblicherweise bei der
Montage von groflen Beschleunigeranlagen eingesetzt wird, gelang es, die
gesamte fast 3m lange Anlage inklusive der vor und zuriick fahrbaren Ab-

bremslinse mit einer Prézision von unter 100 pm auszurichten. Wie im folgen-
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\ T / M: Schaltmagnet

A: Experimentierstation fiir Oberflachenexperimente
B: Experimentierstation fiir StoRexperimente

@ (Reaktionsmikroskop)
C: Experimentierstation fur langsame lonenstrahlen

Abbildung 3.12: Ubersicht der an die Heidelberg-EBIT angeschlossenen
Experimentierstationen.

den Abschnitt gezeigt wird, ist eine derart genaue Ausrichtung notwendig,
um die Qualitét des Ionenstrahls nach dessen Verzogerung zu gewahrleisten.
Zur Veranschaulichung der Abmessungen der Anlage zeigt Abbildung 3.12
ein Foto der an die Heidelberg-EBIT angeschlossenen externen Experimen-

tierstationen.

3.3.1 Abbremssystem

FEin grundlegendes Theorem der Teilchenoptik wird durch den Satz von Liou-
ville formuliert. Er l4sst sich direkt aus der Liouville-Gleichung ableiten und
besagt, dass das Phasenraumvolumen eines Teilchenstrahl in konservativen
Kraftfeldern erhalten bleibt [HINTERBERGER, 1997]. Anders ausgedriickt,

bleibt die normierte Emittanz

€norm < Ar - A0 - V'E = konst. (3.8)
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3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

eines durch elektrostatische Felder abgebremsten Ionenstrahls konstant. Hier
ist Ar die Breite der Ortsverteilung, Af die Breite der Winkelverteilung und
FE die Energie des Ionenstrahls. Das bedeutet in der Praxis, dass ein durch
elektrostatische Felder gebremster Ionenstrahl entweder grofier im Durch-

messer wird oder sich seine Divergenz erhoht.

Neben den daraus definierten natiirlichen Grenzen der Strahlqualitat des
gebremsten Ionenstrahls wirken sich vor allem Imperfektionen der ionenop-
tischen Elemente, Linsenfehler und Abweichungen bei der Ausrichtung des
ankommenden Strahls beziiglich des verzogernden Feldes negativ auf den
verlangsamten Ionenstrahl aus. Die Minimierung dieser Einflussfaktoren war
das erklirte Ziel der hier durchgefiihrten konstruktiven Uberlegungen. Die
Moéglichkeiten zur Justage des einlaufenden Strahls durch die Doppelanord-
nung zweier Sikler-Linsen wurde schon im vorangegangenen Abschnitt be-
leuchtet. Unvermeidbare Linsenfehler wurden durch die (unter praktischen
Gesichtspunkten) grofitmogliche Wahl der Durchmesser der ionenoptischen
Elemente und die dadurch erfolgte Optimierung hinsichtlich der paraxialen
Néherung weitgehend minimiert. Zur Reduzierung von Ausrichtungsfehlern
wurde die Anzahl der auszurichtenden Elemente auf ein Minimum (also auf
zwei) verringert und auf die Verwendung eines mehrstufigen Abbremssys-
tems verzichtet. Viele konventionelle Abbremseinrichtungen benutzen ein in
Stufen steigendes Verzogerungspotential und reduzieren dadurch die kine-
tische Energie der Ionen Schritt fiir Schritt. Man verspricht sich von der
ysanften® Abbremsung eine geringere Stérung und eine bessere Kontrolle
iiber den lonenstrahl. In der Praxis addieren sich die Ausrichtungsfehler
und Imperfektionen vieler hintereinander angeordneter Elektroden jedoch
unweigerlich und fithren in Summe unter Umstidnden zu schlechteren Er-
gebnissen als einfache Anordnungen mit nur wenigen Elementen. Der unter
dem pointierten Titel Understanding ion deceleration lenses: what are the
simplicity /performance trade-offs? veroffentlichte Artikel [O’CONNOR et al.,

1991] diskutiert diese kontroversen Ansétze ausfiihrlich.

Zum eingangs angesprochenen Spagat zwischen dem erreichbaren Strahl-
durchmesser und der tolerierbaren Divergenz des Ionenstrahls ist zu sagen,
dass es sowohl bei den geplanten Ladungsaustauschexperimenten als auch
bei der Bestrahlung von Oberflachen vorteilhaft ist, die Ionendichte in einem
eng um das Zentrum des Reaktionsgebiets begrenzten Volumen zu maximie-

ren. Bei Oberflichenexperimenten ist die Flachendichte der Ionen, genauer
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gesagt die Zahl der erzeugten Defekte pro pm? entscheidend. Das ist in et-
wa die Fliche, die ein Atomkraftmikroskop bei einem Scanvorgang in der
entsprechenden Auflosung abgedecken kann. Allerdings sollte der bestrahlte
Bereich nicht viel kleiner als 1 mm? sein, da er sonst auf der makroskopi-
schen Probe sehr schwer zu finden ist. Fiir die rontgenspektroskopische Un-
tersuchung von Ladungsaustauschprozessen ist das ausschlaggebende Fokus-
volumen entweder durch die Verteilung des Targetgases oder die Grofie des
vom Rontgendetektor erfassten Bereichs begrenzt. Bei den hier durchgefiihr-
ten Experimenten wurde, wie im nédchsten Abschnitt genauer beschrieben
wird, eine effusive Gasquelle verwendet. Im Vergleich zu einem Uberschall-
Atomstrahl wie er in Reaktionsmikroskopen moderner Bauart [ULLRICH
et al., 2003] eingesetzt wird, ist die Verteilung des Targetgases bei dieser Art
von Quelle sehr viel breiter und diffuser. Es ist daher problemlos moglich
fiir die ausreichende Uberlappung von Ionenstrahl und Gastarget zu sorgen.
Die Begrenzung des Reaktionsvolumens ist daher hauptsichlich durch das
vom Rontgendetektor einsehbare Raumgebiet festgelegt. Der Durchmesser
des Rontgendetektors von 11 mm steckt somit auch die maximal erwiinsch-
ten Abmessungen des lonenstrahls ab. Im Falle der Aufriistung der Experi-
mentierstation mit einem Uberschall-Atomstrahl wiirde sich diese Grenzen

jedoch in den Bereich von 1-3 mm verschieben.

Die Divergenz des Strahls ist fiir die beiden hier skizzierten Anwendungen
von zweitrangiger Bedeutung. Sein Offnungswinkel 6 wirkt zwar verbreiternd
auf die Verteilung der Geschwindigkeit parallel zur Strahlachse mit dem
Faktor (1 — cos(0/2)), jedoch fillt dieser Beitrag bei Offnungswinkeln von

unter 20° mit unter 2 % verhaltnisméfig klein aus.

Als dritter wichtiger Parameter eines Ionenstrahls ist neben dessen Durch-
messer und Divergenz seine Energieverteilung im Besonderen bei Experi-
menten mit besonders langsamen Ionen von Bedeutung. Die Breite der Ener-
gieverteilung der aus der EBIT extrahierten Ionen ist, wie in Abschnitt 3.2
diskutiert, vor allem von der Art der Extraktion abhéngig. Wie schon aus-
fiihrlich besprochen, kommt bei den hier durchgefiithrten Messungen aus-
schliefSlich der in dieser Hinsicht vorteilhafte kontinuierliche Extraktionsmo-
dus zum Einsatz. Die dabei zu erwartende Breite der Energieverteilung von
bis zu 20 eV /q sollte, um Endenergien von unter 100 eV /q zu erreichen, durch
das Abbremssystem nicht wesentlich vergréfiert werden. Die Anspriiche an

den abgebremsten Ionenstrahl am Ort des Targets sind zusammengefasst:
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3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

Strahldurchmesser: d < 3mm

Offnungswinkel: § < 20°

Kinetische Energie: F,;, < 100V /q

Breite der Energieverteilung: AE < 20eV/q

Nachdem hier die Anforderungen an den abgebremsten Ionenstrahl und
grundsitzliche Uberlegungen zur Konstruktion der Abbremsanlage darge-
stellt wurden, folgt nun eine Beschreibung der gebauten Abbremslinse (sie-
he Abbildung 3.13). Wie schon im vorangegangenen Abschnitt erldutert, ist
die gesamte Abbremslinse in einer beweglichen und justierbaren Vakuum-
kammer montiert. Um den durch die Lange des Isolatorrohres, des Balges
und des Schiebervetils gegebenen Abstand zwischen dieser Kammer und der
Targetkammer zu tiberbriicken, ist die eigentliche Abbremsvorrichtung an
einem 400 mm langen Edelstahlrohr mit einem Durchmesser von 100 mm
angebracht. Zur Verbesserung der Saugleistung des Vakuumsystems ist die-
ses geschlitzt ausgefithrt. Die an dieses Rohr anschlieBende Konstruktion ist
zweischalig ausgefiihrt. Die innere Schale, in Abbildung 3.13 griin dargestellt,
besteht aus einem weiteren diinneren Rohr sowie einer sich trompetendhn-
lich 6ffnenden Elektrode an dessen Ende. Diese beiden Elemente sind mit
dem Erdpotential des Strahlrohrs verbunden, daher behélt der Ionenstrahl

bei der Durchquerung dieser Driftstrecke seine urspriingliche Energie.

(a) CAD-Modell (b) Foto der Abbremslinse

Abbildung 3.13: CAD-Modell und Foto der Abbremslinse. In der Zeich-
nung sind spannungsfithrende Elektroden rot, Isolatoren gelb und geerdete
Elektroden griin dargestellt. Im Foto ist auch die durch ein Keramikréhr-
chen umhiillte Spannungsversorgung der vordersten Elektrode zu sehen.

Die #uflere Schale (rot) ist durch einen aus PEEK® hergestellten Isolator-

3 Abkiirzung fiir Polyetheretherketon: Ein Hochleistungspolymer das in Vakuumappa-
raturen als gut bearbeitbares Isolatormaterial eingesetzt wird.
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ring, der fiir die Uberbriickung von Spannungen von bis zu 30 kV ausgelegt
ist, mit der inneren Schale verbunden. Sie besteht aus einem 150 mm langem
Rohr, das wiederum geschlitzt ist, und einer daran befestigten kappenférmi-
ge Elektrode. Diese beiden Elemente werden iiber einen Stahldraht, der in
einem Keramikrohrchen gefiihrt ist, durch eine Vakuumdurchfiihrung in der
Montagekammer mit der Abbremsspannung Up.,.., versorgt. Sie ist luftsei-
tig elektrisch mit der Hochspannungsplattform verbunden oder kann auch
von dort aus mit Spannungen relativ zur Targetkammer versorgt werden.
Bei den hier durchgefithrten Experimenten wurden Targetkammer und Ab-

bremslinse immer gemeinsam auf das Abbremspotential Up.,.., gelegt.

Abbildung 3.14: Simulation des elektrostatischen Potentials der Ab-
bremslinse und dessen fokussierende Wirkung auf den Ionenstrahl. Der
Ort des Fokuspunkts ist durch den Wechsel der Farbe des Ionenstrahls
von blau auf rot verdeutlicht. Elektrodenteile sind schwarz, Aquipotenti-
allinien rot dargestellt.

Das spannungsfiithrende &duflere Rohr (rot) dient lediglich der Abschirmung
der auf Erdpotential befindlichen Teile in dessen Innerem gegeniiber der Tar-
getkammer. Die ionenoptisch entscheidenden Teile sind die trompetenférmi-
ge Erdelektrode und die kappenférmige Abbremselektrode, deren Offnung
einen Durchmesser von 22,7 mm aufweist. Die beiden Elektroden sind durch
einen zweiten PEEK-Isolator passgenau miteinander verbunden. Diese drei

Elemente wurden als Drehteile ausgefiihrt, deren Passungen mit einer Tole-
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ranz von maximal 5/ 100 mm angefertigt wurden. Durch die kraftschliissige
Verbindung dieser Teile wurden Ausrichtungsfehler weitgehend vermieden.
Der anwachsende Durchmesser der Erdelektrode vergroflert an der Stelle
der stiarksten Feldgradienten das Verhéltnis zwischen Linsen- und Strahl-
durchmesser und fithrt dadurch zur Verringerung von Aberrationen. Auch
die Abbremselektrode hat an dieser Stelle ihren grofiten Durchmesser und
wird dann zur Verringerung des Felddurchgriffs der Erdelektrode in die Tar-
getkammer in parabolischer Form enger. Auflerdem lasst sich der Réntgen-
detektor durch den an der Spitze verkleinerten Durchmesser deutlich néher
an den Ausgang der Abbremseinrichtung bringen. Durch die Abbremsung
des Tonenstrahls erst unmittelbar bevor er die Ionenoptik verlésst, kann der
Strahl direkt nach der Abbremselektrode stark fokussiert werden. Zusammen
mit der Moglichkeit die Abbremsvorrichtung beliebig nahe an Targets (Gas
oder Oberflichen) heranzubringen, kénnen durch diese Anordnung sehr ho-
he Strahldichten erreicht werden. Abbildung 3.14 zeigt eine Simulation des
elektrostatischen Potentials und dessen Wirkung auf den Ionenstrahl. Man
erkennt den homogenen Ubergang zwischen den Potentialen an den regel-

mifBigen Abstinden der Aquipotentiallinien.

Die Entfernung des Fokuspunkts von der Spitze der Abbremslinse nimmt mit
steigender Abbremsspannung ab. Die Verschiebung des Fokus in Richtung
Abbremseinrichtung kann durch die Verringerung des Abstands zwischen
Tonenoptik und Target ausgeglichen werden, sodass dieser immer mit dem
Ort des Targets zusammen féillt. Der funktionale Zusammenhang zwischen
Brennweite* und Abbremsspannung wurden anhand einer ionenoptischen
Simulation untersucht. Abbildung 3.15 zeigt die Ergebnisse dieser numeri-
schen Berechnungen, welche durch eine rationale Funktion ersten Grades

gefittet werden kénnen:

_ ]- + CUDecel

f B a + bUDecel .

(3.9)

“Hier ist die Brennweite zur Vereinfachung der praktischen Anwendbarkeit als Abstand
zwischen Spitze der Abbremslinse und dem Fokuspunkt definiert.
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Abbildung 3.15: Simulierte Abhéngigkeit der Brennweite der Abbrems-
linse von der angelegten Abbremsspannung.

Die Fitparameter ergeben sich dabei zu

a=(-33+0,5)-10""mm™!,
b=(6,2%+0,7)-10""V  mm™1,
c=(-1,0440,01)-107*V~1L

Diese Funktion kann bei der Durchfithrung von Experimenten als Anhalts-
punkt bei der Optimierung der Lage des Fokuspunkts dienen. Die experimen-
tell ermittelten Kenngréfien des Abbremssystems, wie erreichte Strahldurch-
messer, Strahldivergenz sowie das Fokussierverhalten werden im Abschnitt

3.4 Charakterisierung des experimentellen Aufbaus dargestellt.

3.3.2 Multifunktionale Targetkammer

Nachdem der Strahl durch das Abbremssystem erfolgreich abgebremst und
fokussiert wurde, trifft er in der Targetkammer je nach Anwendung entwe-

der auf ein gasformiges Target oder auf die Oberfliche eines Festkorpers.
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Aus diesem Grund ist die Targetkammer mit einem Targethalter ausgestat-
tet, der fiir beide Zwecke einsetzbar ist. Zum einen bietet er die Moglichkeit
zur Montage von Festkorperproben, zum anderen ist daran eine Kapillare
mit einem Innendurchmesser von 0,1 mm befestigt, mit deren Hilfe beliebige
Gase in das Reaktionsvolumen eingebracht werden kénnen. Der Gasdurch-

fluss lésst sich dabei durch ein elektrisch angesteuertes Dosierventil sehr fein

|

regeln.

Gas-Injektion
Gas-Injektion

Abbremslinse

E Turbo-Pumpe

Fenster NEG-Pumpe
Projektildetektor

Rontgendetektor
Flugzeit-
Spektrometer

Abbildung 3.16: Multifunktionale Targetkammer. links: Dredimensiona-
les CAD-Modell. rechts: Foto aus der Sicht des Projektildetektors. unten:
Belegung der Zuginge. Die Richtung des Ionenstrahls ist durch rote, die
Gas-Injektion durch blaue Pfeile markiert.

Der Targethalter ist aulerdem mit mehreren verschieden grofien Lochblen-

den versehen, die zur Ermittlung des Strahldurchmesser und der Form des
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Strahls in der Targetebene eingesetzt werden kénnen. Im Anhang B findet
sich eine technische Zeichnung, die Form und Abmessungen des Targethal-
ters zeigt. Zur Ausrichtung der Targets und des Gasinjektionssystems ist
er der Halter an einem dreidimensional justierbaren Vakuum-Manipulator
montiert. Dieser ermoglicht die horizontale Bewegung des Halters um je-
weils £25 mm in Strahlrichtung sowie quer dazu und erlaubt seine vertikale
Position um 4+50 mm gegeniiber der Mittelstellung zu verédndern. Die Tar-
getposition kann mit Hilfe von Isolatorstangen zur Bedienung der Manipu-
latoren auch dann verdndert werden, wenn an der Hochspannungsplattform

Spannung anliegt.

Abbildung 3.17: Fotos der Reaktionszone. Man sieht den mit mehreren
Lochblenden versehenen Targethalter mit der daran befestigten Gaska-
pillaren von oben kommen. Der Ionenstrahl tritt durch die Offnung der
Abbremslinse. Die emittierte Rontgenstrahlung wird durch den Réntgen-
detektor nachgewiesen. links: Sicht aus Richtung des PSDs. rechts: Sicht
aus Richtung des Flugzeitspektrometers.

Das Reaktionsvolumen ist von der zylinderférmigen Targetkammer umschlos-
sen, die einen Durchmesser von 360 mm und eine Hohe von 370 mm besitzt
(siehe Abbildung 3.16). Sie ist aus Edelstahl gefertigt und besitzt in Sum-
me 26 Zugénge verschiedener Grofle. Die Zugénge auf den drei Hauptachsen
weisen einen Innendurchmesser von 160 mm auf und sind durch die Ab-
bremslinse, den Targetmanipulator, eine Turbomolekularpumpe und drei
Detektionssysteme fiir den Nachweis von Ionen und Photonen belegt. Der
Rontgendetektor zum Nachweis emittierter Photonen, der Projektildetekor
und das Flugzeit-Spektrometer zur Bestimmung des Ladungszustands des

RiickstoBions werden in den folgenden Abschnitten ausfiihrlich behandelt.

68



3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

Abbildung 3.17 zeigt ein Foto der Reaktionszone, auf dem der Rontgendetek-
tor, die Abbremslinse und die auf dem Targethalter montierte Gaskapillare

zu sehen sind.

Neben der schon erwdhnten Turbomolekularpumpe, die gegeniiber des Ga-
sinjektionssystems angebracht ist, wird die anfallende Gaslast durch ei-
ne zweite Turbomolekularpumpe und eine sogenannte NEG-Pumpe (engl.:
Non-Evaporative-Getter) abtransportiert. Zusammen weisen diese drei Pum-
pen eine nominelle Pumpleistung fiir Stickstoff von beinahe 20001/s auf und
sorgen so selbst bei grofier Gaslast fiir ausreichendes Vakuum. Boden und
Decke der Targetkammer sind mit je drei in konzentrischen Kreisen ange-
ordneten Gewindelochern (siehe Abbildung 3.16 unten) versehen, die zur
Montage von Einbauten wie z. B. ionenoptischen Elementen, zusétzlichen
Detektoren, Probenaufnahmen zum schnellen Wechsel von Festkorpertargets
verwendet werden kénnen. Zusammen mit der groflen Anzahl von Zugingen
ist es dadurch moglich die Targetkammer relativ einfach an die Anforderun-

gen verschiedensten Experimente flexibel anzupassen.

3.3.3 Photonendetektion

Zur Detektion der bei der Wechselwirkung von hochgeladenen Ionen mit
Oberflachen oder Gas-Targets emittierten Rontgenstrahlung wurde ein Ger-
manium-Halbleiter-Detektor vom Typ IGLET-X der Firma ORTEC einge-
setzt. Der als Detektormedium benutzte hochreine Germaniumkristall mit
einer aktiven Fliche von 100 mm? (11 mm Durchmesser) ist an einem mit
fliissigem Stickstoff gekiihlten Kéltefinger montiert. Der gesamte Detek-
toraufbau (sieche Abbildung 3.18) inklusive des Stickstoff-Dewars mit der
Bezeichnung CFG-JIMG lésst sich entlang der Achse des Kaltefingers mit
einem Linearmanipulator um 420 mm verschieben. Dadurch kann der De-
tektorkopf bis auf einige mm an die Strahlungsquelle, in diesem Fall das
Reaktionsvolumen, herangefithrt werden. Diese Moglichkeit ist vor allem fiir
Experimente mit niedrigen Zahlraten, wie sie in dieser Arbeit durchgefiihrt
wurden, zur Maximierung des Raumwinkels der Photonendetektion von er-
heblichem Nutzen.

Der Abstand des Detektorkopfes vom Reaktionsvolumen war im Laufe der
in Abschnitt 4.1 dargestellten Ladungsaustauschexperimente mit langsamen

Ionen vor allem durch die Qualitdt des Projektilstrahls begrenzt. Bei ver-
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héltnisméBig hohen Stoflenergien (/400€V /u) konnte die Divergenz des Io-
nenstrahls in Grenzen gehalten werden und der Detektor bis auf etwa 15 mm
an das Zentrum des Reaktionsvolumens herangefahren werden. Jedoch muss
bei der Abschétzung des Raumwinkels noch beachtet werden, dass der De-
tektorkristall nicht unmittelbar am Kopf des Detektors sondern um 7 mm
zuriickversetzt montiert ist. Fiir den resultierenden Abstand von 22 mm er-

gibt sich der durch die Ndherung

Q- 4#% (3.10)
abgeschatzte Raumwinkel zu 0,2 sr (1,6 % von 47). Dabei ist A die Detektor-
fliche und r deren Abstand von der Quelle. Bei den niedrigsten erreichten
Energien (~100€V/u) war es notwendig, den Detektorkopf bis zu 40 mm
entfernt vom Zentrum des Quellvolumens zu positionieren, um dessen di-
rekten Beschuss durch einzelne Ionen aus dem diffusen Randbereich des
Ionenstrahls zu verhindern. Der Raumwinkel féllt fiir diesen Abstand mit
0,04 sr (0,3 % von 4m) deutlich kleiner aus.

Bewegungsbereich: 420mm

< »

E=X

£
£
o
R UHV-Ventil
Vorverstarker Dewar
. . Detektorkopf
Linearmanipulator + Be-Fenster

Kurbel

Kaltefinger

560mm

&
<«

v

Abbildung 3.18: Konstruktionsskizze des Rontgendetektors inkl. Dewar
und Linearmanipulator (adaptiert von [ORTEC, 2010]).

Kompensation der Energieabhingigkeit der Transmissivitat

Der Detektor-Kristall liegt hinter einem 25pm dicken Beryllium-Fenster,
das das Vakuum des Detektors vor Lufteintritt schiitzt. Die optischen Ei-
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genschaften dieses Fensters verdndern durch Absorption und Reflektion von
Strahlung die Detektionseffizienz in Abhéngigkeit der Photonenenergie. Die-
se muss zur korrekten Interpretation der Rontgenspektren kompensiert wer-

den.

Der Verlauf des Transmissionskoeffizienten fiir eine Scheibe aus Beryllium
aus [HENKE et al., 2010] (basierend auf [HENKE, 1993]) kann durch folgende

empirische Gleichung parametrisiert werden:

a b

Dabei sind E, die Photonenenergie sowie a und b die Fitparameter, die fiir

eine Fensterdicke von 25 pm folgende Werte annehmen:

a=135e¢V und b=2805-10¢V3. (3.12)

Abbildung 3.19 zeigt die parametrisierte Funktion und vergleicht diese mit
den Werten aus [HENKE et al., 2010].
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Abbildung 3.19: Photonentransmission durch ein 25 pm dickes Beryl-
lium-Fenster. Parametrisierung nach Gleichung (3.11) und Vergleich mit
Werten aus [HENKE et al., 2010].

Zur Kompensation der Energieabhingigkeit der Transmissivitiat wurden die
gemessenen Photonenspektren mit dem Faktor 7! und dem aus der Varia-

tion der Fensterdicke um +2 pm abgeschéitzten Vertrauensbereich korrigiert.
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Abbildung 3.20 zeigt den Verlauf des Korrekturfaktors im fiir die durchge-
fiihrten Messungen relevanten Bereich. Die Energien einiger wichtiger Uber-

gange sind zur Orientierung markiert.
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Abbildung 3.20: Korrekturfaktor zur Kompensation der Transmissivitéat
des Beryllium-Fensters inkl. Vertrauensbereich.

Energiekalibration der Rontgenspektren

Die Kalibration des Rontgendetektors wird mit Hilfe einer radioaktiven
Quelle durchgefiihrt. Dazu wird der Detektor unter Vakuum zuriickgezo-
gen und die Quelle, die zu diesem Zweck an einem Linearmanipulator am
Verbindungsflansch zwischen Detektor und Targetkammer befestigt ist, vor
ihm positioniert. Das verwendete Kobalt-Isotop *"Co zerfillt durch Elek-
troneneinfang zu °“Fe. Der Tochterkern emittiert beim Ubergang in den
Grundzustand Gammastrahlung mit einer Energie von 14413,0eV ( [BHAT,
1998]). Durch das Auffillen des durch den Elektroneneinfang entstande-
nen s-Schalen-Lochs entsteht Sekundérstrahlung in Form der Fe-K-a und
Fe-K-g-Linien.

Bei etwa 45006V zeigt das Kalibrationsspektrum eine weitere Linie, den
sogenannten Germanium-Escape-Peak. Kommt es nahe der Oberfliche des
Germanium-Kristalls durch ein 14413,0 eV Photon zur K-Schalen-Ionisation
eines Germanium-Atoms, kann das daraufhin emittierte Ge- K ar1- oder K-
Photon (9886,42 €V bzw. 9855,32€V) mit einer bestimmten Wahrscheinlich-

keit aus dem Detektormedium entkommen (daher der Name). Die Energie
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Tabelle 3.2: Zur Kalibration der Rontgenenergie verwendete Linien der
57Co-Quelle. Die relativen Intensititen beziehen sich auf die jeweilige K-
aq-Linie. Quellen: [BHAT, 1998, THOMPSON et al., 2001]

Linie Energie (eV) relative Intensitat (%)
5Co 14413,0

Fe-Kf31 3 7058,0 17
Fe-Kayg 6403,8 100

Fe-Kao 6390,8 50
Ge-Escape-Kas 4557,7 50
Ge-Escape-Kay 4526,6 100

des entkommenen Photons wird nicht im Festkorper deponiert und somit
nicht zur Erzeugung von Elektron-Loch-Paaren aufgewandt. Daher wird ein
Teil der Gammastrahlung bei der Differenzenergie der urspriinglich auf den
Detektor auftreffenden und der wieder austretenden Photonen detektiert.
Tabelle 3.2 listet die zur Kalibration verwendeten Rontgenlinien auf und

gibt deren relative Intensitit bezogen auf die jeweilige K a;-Linie an.

Abbildung 3.21 zeigt die Kalibration des Réntgendetektors anhand eines et-
wa 293 Stunden lang aufgenommenen Spektrums. Man sieht, dass weder die
Fe- K a-Linien noch die aus den Ge-Kaj;— und Ge Kas-Linien resultieren-
den Germanium-Escape-Peaks einzeln aufgeldst werden kénnen. Die beiden
nahe beieinander liegenden Linien wurden daher jeweils mit einem einzi-
gen verbreiterten Peak gefittet, dessen Schwerpunktslage entsprechend der
in Tabelle 3.2 angegebenen Intensitétsverteilung berechnet wurde. Die De-
tektorauflosung wurde anhand der Fe- K 5-Linie zu 190 eV (Halbwertsbreite)
bestimmt. Da hier keine Linienverbreiterung durch benachbarte Ubergénge
zu erwarten ist, stellt dieser Wert die instrumentell bedingte Auflésung des
Detektors dar.

Die wiinschenswerte regelméflige Durchfithrung von Kalibrationsmessungen
im Laufe der Messkampagnen war aufgrund des groflen Zeitaufwands nicht
moglich. Die Aktivitdt der verwendeten Kalibrationsprobe hat sich als schon
so schwach herausgestellt, dass Messzeiten von mehreren Tagen notwendig
waren, um befriedigende Messstatistik zu erreichen. Daher wurde die Lang-
zeitstabilitat der Detektorkalibration anhand einer 15 Tage dauernden Kali-
brationsmessung untersucht. Diese Messung wurde in vier gleich lange Zeit-

abschnitte unterteilt. Fiir die einzelnen Bereiche wurde jeweils eine lineare
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Abbildung 3.21: Kalibration des Rontgendetektors mit °”Co; Die ver-
wendeten Kalibrationslinien sind in Tabelle 3.2 aufgelistet. Die Linien
Fe-Ka; und Fe-K-as sind im Kalibrationsspektrum nicht aufgelost. Sie
wurden mit einem einzigen Peak gefittet, dessen Schwerpunktslage ent-
sprechend der in der Tabelle angegebenen Intensitatsverteilung berechnet
wurde. Fiir die beiden Germanium-Escape-Peaks wurde genauso vorge-
gangen. Die Aufnahmedauer betrug 293 h.

Kalibrationsfunktion bestimmt und der zeitliche Verlauf der resultierenden
Ordinatenabschnitte und Steigungen untersucht. Die Langzeitstabilitat der
Kalibration wurde anhand dieser Daten nach zwei Gesichtspunkten unter-
sucht. Einerseits konnte gezeigt werden, dass die zeitliche Schwankung der
Steigung der Kalibrationsgeraden relativ gering ausféllt. Fiir den zur Inter-
pretation der hier durchgefithrten Messungen relevanten Bereich zwischen
2900 eV und 4100 eV wurde daraus der relative Fehler bestimmt:

AF
- = 8,7meV /eV. (3.13)
Andererseits musste festgestellt werden, dass der Ordinatenabschnitt der
Kalibrationsgeraden verhdltnisméflig groflen Schwankungen ausgesetzt war.
Die Analyse des zeitlichen Verlaufs hat eine Streuung von 56 €V ergeben.

Dieser Fehler wirkt sich direkt auf die Genauigkeit der absolut anzugeben-
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den Energie aus. Aus diesem Grund wurde die Kalibration fiir jedes Spek-
trum durch Anpassung des Ordinatenabschnitts so verschoben, dass eine
gut aufgeloste bekannte Linie auf dem dafiir aus der Literatur bekannten
Energiewert zu liegen kommt. Dabei handelte es sich je nach Ladungszu-
stand entweder um die Energie des Ubergangs 351 —! Sy in He-artigen Ar-
gon (3104,1eV) bzw. Schwefel (2430,3¢V) oder um die gemittelte Energie
der Ubergéinge n = 2 — n = 1 in H-artigen Argon (3320,6¢V). Die allge-
meine Form der Kalibrationsfunktion fiir die auf 1024 Kanile abgebildete

Energiemessung sieht wie folgt aus:

E(eV) = Kanal - (18,91 £0,16) + (77 £ 28) eV + AE .. (3.14)

Dabei ist (77 +28) eV der aus der Kalibrationsmessung bestimmte Ordi-
natenabschnitt und sein aus der Langzeitstabilitit ermittelte Fehler. Die
jeweilige Verschiebung der Kalibration um AE,,;;, wird fiir jedes Spektrum

einzelnen angeben.

Zusammenfassend ist zu sagen, dass es durch den hier verwendeten Ront-
gendetektor moglich ist, relative Energieunterschiede mit hoher Genauigkeit
anzugeben, die Moglichkeit zur Bestimmung von Absolutenergien jedoch be-
schrankt ist. Tabelle 3.3 fasst die Spezifikationen und einige Eckdaten des
IGLET-X zusammen.

Tabelle 3.3: Spezifikationen und Eckdaten des verwendeten Rontgende-

tektors. Die Werte im untersten Abschnitt der Tabelle beziehen sich auf
die im Ergebnisteil behandelten Ladungsaustauschmessungen.

Modellbezeichnung IGLET-X-11145
Dewar-Konfiguration CFG-JIMG
Vorverstérker 117POF
Detektorspannung (V) -1000
aktiver Kristalldurchm. (mm) 11

aktive Kristalldicke (mm) 10
Berylliumfenster (jum) 25,4

spezifizierte Auflésung
erreichte Auflésung

155€eV bei 5,9 keV
190 eV bei 7,1keV

Abstand Quelle-Kristall (mm)

Raumwinkel (sr)
relativer Raumwinkel (%)

22-47
0,04-0,2
0,3-1,6
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3.3.4 Detektion von Projektil-Ionen

Zur Detektion des Ionenstrahls ist in der Targetkammer ein positionsemp-
findlicher Ionendetektor (engl.: Position Sensitive Detector, PSD) installiert.
Abbildung 3.22(a) zeigt ein Foto des verwendeten Detektors inkl. dessen
Halterung und den zur Montage verwendeten Vakuum-Flansch. Die we-
sentlichen Bestandteile des Detektors sind zwei Mikrokanalplatten (engl.:
Micro-Channel Plates, MCPs) und eine sogenannte Delay-Line-Anode. Ein
MCP besteht aus einer wenige mm dicken Glasscheibe, die mit regelméBig
angeordneten Mikrokanélen (d = 5-30pm) versehen ist. Meist sind diese
Kanile gegeniiber der Oberfliche des MCPs geneigt. Zwischen Vorder- und
Riickseite, die mit einer leitfahigen Schicht iiberzogen sind, wird eine Span-
nung von etwa 1000V angelegt. Trifft ein Teilchen ausreichender Energie
(in diesem Fall ein Ion) auf die Innenseite eines Mikrokanals, 16st es dort
einige Sekundérelektronen aus. Diese Elektronen werden durch das angeleg-
te elektrische Feld in Richtung der Riickseite des MCPs beschleunigt und
16sen beim erneuten Auftreffen auf die Wand des Mikrokanals zusétzliche
Elektronen aus, welche wiederum beschleunigt werden und ihrerseits Sekun-
dérelektronen erzeugen. Durch diesen Vervielfachungsprozess entsteht aus
einem geladenen Teilchen eine Ladungswolke von durchschnittlich 10* Elek-
tronen, welche sich relativ leicht detektieren ldsst. Bei dem fiir die Messung
eingesetzten Detektor werden zwei aufeinander angepasste MCPs in Che-
vron-Konfiguration verwendet, d. h. die Mikrokanéle der beiden MCPs sind
beziiglich deren Oberfliche in entgegengesetzte Richtung geneigt. Bei die-
ser Anordnung sind im Vergleich zu einem einzelnen MCP deutlich héhere

Verstarkungsfaktoren von bis zu 106 méglich.

Der so verstarkte Elektronenschauer verlasst das MCP auf dessen Riickseite
direkt gegeniiber vom Auftreffort des detektierten Ions und wird von den
kreuzweise angeordneten Anodendrahten aufgesammelt. Dies erzeugt einen
Spannungspuls, welcher sich mit endlicher Geschwindigkeit zu den beiden
Drahtenden hin fortpflanzt. Fiir beide Dimensionen sind jeweils ein Signal-
draht und ein Referenzdraht vorhanden. Der Signaldraht liegt beziiglich
dem Referenzdraht auf einer positiven Spannung, weshalb die Elektronen
bevorzugt auf diesem auftreffen. Storsignale werden in den beiden paral-
lel gefithrten Drahten jedoch gleichermaflen eingekoppelt. Zur Elimination

dieser Storungen wird das Differenzsignal zwischen Signal- und Referenz-
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Abbildung 3.22: Positionsempfindlicher Detektor zur Detektion der
Projektil-Tonen. (a) Fotos des Detektors inkl. Halter und Vakuum-Flansch
zur Montage an der Targetkammer. (b) Prinzip der Positionsbestimmung
durch eine Delay-Line-Anode.

draht zur eigentlichen Detektion herangezogen. Diese Differenzbildung und
die Gleichspannungsentkopplung erfolgt durch eine luftseitig angebrachte

passive Schaltung aus Induktivitdten und Kapazitéiten.

Die Bestimmung des Auftreffortes mittels des Laufzeitunterschieds des Elek-
tronenpulses zu den beiden Enden des Anodendrahtes. Dabei gibt der in z-
Richtung gewickelte Draht Aufschluss iiber den Detektionsort in y-Richtung
und umgekehrt (sieche Abbildung 3.22(b)). Der Laufzeitunterschied kann di-
rekt durch Bestimmung der Zeitdifferenz der beiden Pulse mit Hilfe eines so-
genannten Time-to-Digital Converter (TDC) ermittelt werden. Dabei dient
ein Drahtende als Startsignal, das andere als Stoppsignal. Um sicherzustel-
len, dass immer das gleiche Drahtende das Stoppsignal liefert, d. h. spéter
vom Signal erreicht wird, wird das entsprechende Signal mit Hilfe eines so-

genannten Delays um einige 10 ns verzogert.

Der verwendete Detektor ist zusétzlich mit zwei vor den MCPs angebrachten
Gittern ausgestattet (sieche Abbildung 3.22(a)), die auf beliebige Spannun-
gen von bis zu 2kV gelegt werden konnen. Von dieser Moglichkeit wurde,
wie in Abschnitt 3.4 beschrieben wird, zur Messung der kinetischen Energie
der abgebremsten Ionen Gebrauch gemacht. Ein gewisser Nachteil stellt die
durch die Gittertransmissivitat von etwa 85 % pro Gitter reduzierte Nach-

weiseffizienz dar. Tabelle 3.4 fasst die Spezifikationen und technischen Da-
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ten des PSDs noch einmal zusammen. Dariiber hinaus werden die bei der
Detektion von Ionen typischerweise verwendeten Spannungen der einzelnen

Detektorteile angegeben.

Tabelle 3.4: Technische Daten des positionsempfindlichen Detektors. Im
untersten Teil der Tabelle sind typische Spannungen wie sie fiir die De-
tektion von Tonen verwendet werden angegeben.

Anzahl der MCPs 2 (Chevron)

aktive Flache d = 80 mm?
Verstarkungsfaktor 106
Gittertransmission (85 %)% = 72 %
MCP-Effizienz ~ 60 %
Gesamteffizienz ~ 43 %
Typ der Anode RoentDek DL-80
Ortsauflosung 100 pm
MCP-Vorderseite neg. 2400V
MCP-Riickseite neg. 400V
Signaldraht neg. 200V
Referenzdraht neg. 250V
Anodenhalter neg. 250V

3.3.5 Koinzidente Flugzeit-Rontgenspektroskopie

Bei der Untersuchung von Stoiprozessen steigt der Erkenntnisgewinn durch
die gleichzeitig Detektion mehrerer Stoffprodukte im Allgemeinen erheblich
an. Erst durch die Verkniipfung der auf mehrere Stoflpartner verteilten In-
formationen werden verschiedene Reaktionskanéle unterscheidbar und die
sich sonst gegenseitig iberlagernden physikalischen Prozesse kénnen im Ein-
zelnen verstanden werden. Um die Signale der verschiedenen Stofiproduk-
te einem einzelnen Stoflereignis zuordnen zu koénnen, kann die feste zeitli-
che Korrelation zwischen gleichartigen Ereignissen ausgenutzt werden. Man
spricht dabei von einer Koinzidenzmessung®. Ein groBer Vorteil dieser Mess-
methode ist, dass man durch das setzen von festen Zeitbeziehungen zwischen
verschiedenen Signalen fiir die Unterdriickung von zeitlich zuféllig auftreten-
de Storsignalen sorgen kann. Schon Walther Bothe und Hans Geiger setzten

die Koinzidenzmethode in der Atomphysik erfolgreich ein um bei der Un-

5Koinzidenz: aus dem lat. fiir zusammen fallen
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tersuchung des Compton-Effekts das gleichzeitige Auftreten eines Riickstof3-
elektrons und eines gestreuten Photons nachzuweisen [BOTHE und GEIGER,
1925].

Die meisten veroffentlichten Koinzidenzmessungen von Ladungsaustausch-
prozessen bei mittleren bis niedrigen Stoflenergien benutzten die Koinzi-
denz von Projektil und RiickstoBion [ABDALLAH et al., 1998, SHEVELKO
und TAWARA, 1999, FISCHER et al., 2002, KNOOP et al., 2008]. Dazu werden
sogenannte Reaktionsmikroskope [ULLRICH et al., 2003] eingesetzt, die es
erlauben neben dem Ladungszustand des umgeladenen Projektil-Tons auch
den auf das Riickstolion {ibertragenen Impuls sehr genau zu bestimmen.
Aus dieser Information ldsst sich das Verhéltnis von Einfach- und Mehrfa-
chelektroneneinfang bestimmen und fiir den ersten Fall berechnen, in welche
Hauptquantenzahl n das Elektron eingefangen wurde. In einigen wenigen Ex-
perimenten mit relativ niedrig geladenen Projektil-Tonen wie Ne™™ ist es ge-
lungen auch die Drehimpulsquanten einiger Zustédnde aufzulosen [FISCHER
et al., 2002]. An hochgeladenen Ionen, wie sie in dieser Arbeit verwendet
wurden (z. B. Ar'®t), konnte aufgrund der hohen Impulsiibertriige ein der-

art gute Impulsauflésung nicht erreicht werden [KNOOP et al., 2008].

Die Detektion der emittierten Photonen ist, wie schon in Abschnitt 2.2
ausfiihrlich erlautert, die einzige Moglichkeit, Vergleichsdaten fiir die Mo-
dellierung astrophysikalischer Umgebungen zu schaffen. Dennoch wurden
Koinzidenzmessungen von Ladungsaustauschprozessen mit Photonendetek-
tion bisher in vergleichsweise geringer Zahl durchgefithrt [BEIJERS et al.,
1994, ALI et al., 2005].

Abbildung 3.23 zeigt das Grundprinzip der im Zuge dieser Arbeit verwen-
deten Koinzidenzmessung. Die abgebremsten Projektil-Tonen durchqueren
das Gas-Target. Kommt es dabei zum Ladungsaustausch, wird die Energie
des emittierten Photons durch den Rontgendetektor bestimmt und gleich-
zeitig wird eine Uhr zur Bestimmung der Flugzeit des Projektils gestar-
tet. Das Ion fliegt mit durch den Ladungsaustausch praktisch unverdnder-
ter Geschwindigkeit weiter, wird auf dem positionsempfindlichen Detektor
nachgewiesen, worauthin die Flugzeitmessung gestoppt wird. Die gemesse-
ne Photonenenergie kann mit dieser Flugzeit zu einem zweidimensionalen
Datensatz verkniipft werden. Dadurch ist die nahezu untergrundfreie Spek-

troskopie von Ladungsaustausch-induzierter Rontgenemission moéglich. Eine
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Abbildung 3.23: Prinzip der Koinzidenzmessung

detaillierte Beschreibung der dazu notwendigen Vorgehensweise wird in den

beiden folgenden Abschnitten geliefert.

Der in Abbildung 3.23 grau dargestellte Detektor fiir RiickstoB-Ionen er-
moglicht die Durchfiihrung von Messungen mit einer dreifachen Koinzidenz.
Durch die Messung der Flugzeit des Riicksto-lons kann dessen Ladungs-
zustand und bei ausreichender Zeitauflosung auch der auf ihn iibertragene
Impuls bestimmt werden. Das Ziel der im Laufe dieser Arbeit betreuten
Diplomarbeit von Patrick Mrowczynski war die Konstruktion und der Auf-
bau eines Flugzeitspektrometers. Die Friichte dieser Arbeit kdnnen aufgrund

ihrer verzogerten Fertigstellung, trotz erster vielversprechender Testmessun-

gen, hier leider nicht dargestellt werden.
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3.3.6 Datenerfassung

Zur Datenerfassung wurde ein System der Firma FAST ComTec GmbH mit
der Bezeichnung MPA-3 (engl.: Multi Parameter Analyser) eingesetzt. Da-
bei handelt es sich um ein Multiparameter-Datenerfassungssystem, welches
in der Lage ist bis zu 16 Datenkanéle in Koinzidenz aufzunehmen. Zur Spei-
sung der Zentraleinheit werden Module des Typs 7072T Dual Timing mit
jeweils zwei Kanélen benutzt, die in drei verschiedenen Betriebsmodi be-
nutzt werden konnen. Dadurch ist die Verarbeitung von verschiedenartigen
Signalen mit einem einzigen System moglich. Diese Betriebsmodi sind im

Einzelnen:

o PHA (engl.: Pulse Height Analysis): Die Amplitude eines Spannungs-
pulses im Bereich von 0,025-10 V wird mit einer Auflésung von bis
zu 13 bit digitalisiert. Die entsprechende Konversion in 8192 digita-
le Kanéle gilt fiir alle Betriebsmodi. Dabei wird ein Analog-Digital-
Wandler (engl.: Analog-to-Digital-Converter, ADC) vom Typ Wilkin-

son eingesetzt.

o SVA (engl.: Sampling Voltage Analyzer): Ein Spannungssignal im Be-
reich von 0-10 V wird innerhalb eines zu setzenden Zeitfensters gemit-

telt und digitalisiert.

o TDC (engl.: Time-to-Digital-Converter): Im TDC-Modus wird die
Zeitspanne zwischen einem Start- und einem Stop-Signal mit einer
maximalen Auflésung von 25 ps ermittelt und digitalisiert. Das erfass-
bare Zeitfenster At,,., kann zwischen 50ns und 20ps gewéhlt wer-
den. Dieser Bereich wird wiederum auf maximal 8192 digitale Kanéle
abgebildet. Die Zeitauflosung ergibt sich daher zu At,,,,/8192. Das
System kann zu jedem Startsignal nur ein Stopsignal verarbeiten. Er-
folgt innerhalb von At,,,, kein Stop, wird das Ereignis in den letzten

verfiigharen Kanal geschrieben.

Abbildung 3.24 stellt die zur Messung von Ladungsaustauschprozessen ver-
wendete Datenaufnahme schematisch dar. Es werden insgesamt fiinf Signa-
le vom Projektil-Detektor verarbeitet. Die vier zur Bestimmung des Auf-
treffortes verwendeten Signale der Delay-Line-Anode werden, wie in Ab-
schnitt 3.3.4 beschrieben, verarbeitet und belegen zwei MPA-Module im
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TDC-Modus. Die Positionen in x- und y-Richtung werden in Koinzidenz
aufgenommen und durch die Software in einem zweidimensionalen Graphen

dargestellt.
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Abbildung 3.24: Schematische Darstellung der Datenaufnahme.

Das Signal des Rontgendetektors wird zuerst durch einen Vorverstirker
(ORTEC 117-POF) und dann durch einen ORTEC Spectroscopy Amplifier
verstarkt. Dieser Spektroskopie-Verstérker wird mit einer Shaping Time von
10 ps und einem Verstéarkungsfaktor von 200 betrieben. Das unipolare Aus-
gangssignal wird durch ein MPA-Modul im PHA-Modus digitalisiert. Das
schnelle Busy-Signal des Verstéarkers wird verwendet um die Flugzeitmes-
sung des Projektil-Ions zu starten. Der Verstarker gibt dabei ein logisches
Signal mit einer Amplitude von 5V aus, sobald das Eingangssignal eine ge-
wisse Schwelle iiberschreitet. Es ist notwendig diesen schnellen Ausgang fiir
die Messung der Flugzeit zu verwenden, da das verstirkte unipolare Signal
bei dieser Shaping Time mit einer Verzogerung von iiber 30ns ausgege-
ben wird. Die daraus entstehende Problematik der Energieabhéngigkeit des
Startzeitpunkts der Flugzeitmessung wird im néchsten Abschnitt ausfiihr-
lich beleuchtet.

Das Signal der MCP-Riickseite des positionsempfindlichen Detektors durch-
lauft vorerst einen schnellen Verstarker (ORTEC Fast Amplifier FTA 820).
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Das verstérkte Signal wird mit Hilfe eines sogenannten Constant-Fraction-
Disriminators (ORTEC Quad CFD 935) in einen NIM-Puls umgewandelt
und anschliefend mit einem sogenannten Delay (ORTEC Gate& Delay Gene-
rator 416A) verzogert. Letztendlich stoppt der verzogerte Puls die Flugzeit-
messung des Projektil-Tons und ein MPA-Modul im TDC-Modus bestimmt
die Flugzeit. Das dabei verwendete Zeitfenster und damit die erreichbare
Zeitauflosung ist von der maximal zu erwartenden Flugzeit und der Lange
der eingestellten Verzogerung abhéngig. Eine detaillierte Betrachtung der

notwendigen Verzogerung folgt im néchsten Abschnitt.

3.3.7 Datenauswertung

In diesem Abschnitt wird einerseits dargelegt, welche physikalischen Grofien,
aus der Messung der Flugzeit gewonnen werden konnen und andererseits be-
schrieben welche Mafinahmen ergriffen wurden, um bekannte systematische

Fehler bestmoglich zu korrigieren bzw. zu kompensieren.

Die Flugzeitmessung wird durch die Detektion des Photons gestartet und
durch die Detektion des Ions gestoppt. Dabei werden Start und Stopp von
sogenannten Triggern, die durch das Datenaufnahmesystem erzeugt werden,
ausgelost. Das gemessene und durch den TDC digitalisierte Zeitintervall

ergibt sich daher aus der Zeitdifferenz zwischen Start- und Stopp-Trigger:

At,,... = 79 — ¢irio (3.15)

ion photon*

Als Start der Flugzeitmessung wird der Zeitpunkt der Photonenemission
t*

*woton definiert. Der Zeitpunkt des Ionen-Triggers t;;, kann nun als Summe

COREY
aus der Startzeit ¢7, ..,

Detektors TOF;,, und der zur eigentlich Detektion und Datenverarbeitung

der Flugzeit zwischen Entstehung und Erreichen des

benétigten Zeitspanne At geschrieben werden:

tirie — ¢* +TOF,,, + AtP4<. (3.16)

ion photon ion

Gleiches gilt entsprechend fiir den Zeitpunkt des Photonen-Triggers:

s = trnoton + TOF poron + AtD42 (3.17)

photon photon*
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Da die Flugzeit der Photonen (x0,1ns) sehr viel kleiner als die Flugzeit
der Ionen (300-1000 ns) und auerdem fiir alle Ereignisse konstant ist, kann
sie hier vernachléssigt werden. Daher ergibt sich die Dauer des gemessenen

Zeitintervalls zu:

Atyess = TOF,,, + (A9 — At522 ). (3.18)

ion photon

Der TDC kann nur positive Zeitintervalle zwischen Start und Stopp-Impuls

messen. Deshalb muss sichergestellt werden, dass der Start-Trigger immer

vor dem Stopp-Trigger ankommt. Dazu wird die Datenverarbeitungszeit des

Tons durch die Verwendung eines sogenannten Delay-Generators um eine
delay

Zeitspanne At;,.", dem sogenannten Delay, soweit verlangert, dass idealer-

weise folgendes gilt:

Atpag = (At + ALY — AtEs,) > 0. (3.19)

ion photon

Da beide Datenverarbeitungszeiten unbekannt waren und deren direkte Mes-
sung nur mit sehr groffem Aufwand moglich gewesen wire, wurde Atp .o SO
gewahlt, dass die Flugzeiten aller bei der Messung auftretenden Ionensorten
grofler als Atpao waren. In der Praxis wurde dazu eine Testmessung mit
sehr groflem Delay (2 ps), mit dadurch bedingtem grofien Zeitfenster (5 ps)
und daher relativ geringer Zeitauflosung durchgefiihrt. Aus der Kenntnis des
Abstands zwischen Reaktionsvolumen und Detektor (s ~138 mm) und der
zuvor gemessenen kinetischen Energie der Ionen (siehe dazu Abschnitt 3.4),
lie3 sich deren Flugzeit einfach berechnen. Dieses Ergebnis konnte dann mit
dem gemessene Zeitintervall verglichen werden. Wiirde man die Differenz
der beiden Werte durch Variation des Delays auf Null einstellen, hitte man
den Idealfall der absoluten Messung der Flugzeit verwirklicht. Im Zuge der
Datenauswertung zeigte sich jedoch, dass der Vergleich der absoluten Zeiten
verschiedener Messungen nicht ohne Weiteres méglich war. Bei unverdnder-
ter Einstellung des Delays konnten Vorhersagen und Messwerte der Flugzei-
ten verschiedener Messungen nicht immer in Einklang gebracht werden. Die
chronologische Betrachtung dieser Abweichung zeigt eine Verdnderung des
Delays von einer Gruppe von Messungen zur anderen in der Gréflenordnung
von 30ns. Die relativen Zeitabsténde verschiedener Ionensorten innerhalb

einer Messung zeigten hingegen iiber alle Messungen hinweg eine maximale
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3.3 Experimentierstation fiir langsame hochgeladene Ionen

Abweichung von 45 ns von den berechneten Werten.

Der gemessene Zeitdifferenz At,pz zweier Ereignisse A und B ist nach den
Gleichungen (3.18) und (3.19) durch

At*? =TOFE —TOF: + AtD 40 — AtgAQ (3.20)

gegeben. Geht man davon aus, dass die Datenverarbeitungszeit unabhingig
von der Art des Ereignisses konstant ist, heben sich At} ,, und At} ,, zu
Null auf und der Messwert At*# entspricht der nur durch die Geschwindig-
keiten der Tonen A und B bestimmte Flugzeitdifferenz ATOF4Z.

11 . ; . ; . . .
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o ]
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2 ]
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Abbildung 3.25: Abhingigkeit des Triggerzeitpunkts von der Signalho-
he.

Bei genauer Analyse des Datenerfassungssystems ist zu bemerken, dass der
aus dem zur Verstirkung des Photonen-Signals verwendete Spektroskopie-
Verstérker ausgekoppelte Trigger fiir die Photondetektionszeit ¢,).5,,, genau
dann ausgelost wird, wenn der Messpuls einen bestimmten Schwellwert er-
reicht. Der Zeitpunkt, bei dem die ansteigende Pulsflanke den Schwellwert
Usechwene erreicht, ist bei gleicher Schwerpunktslage des Pulses von dessen
Hohe Ug abhéngig. Abbildung 3.25 veranschaulicht diesen Zusammenhang
anhand zweier unterschiedlich hoher Pulse der Hohe U; und Us. Bei dem hier
verwendeten Messaufbau ist daher die Ankunftszeit der Photonen mit einer

von der Photonenenergie abhéngigen Verschiebung, dem sogenannten Walk
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At behaftet. Filir niedrigere Photonenenergien ergibt sich eine ldngere
Photonen-Datenverarbeitungszeit und nach Gleichung (3.18) ein kleinerer
Messwert At,,.... Bei gleicher physikalischer Flugzeit erscheinen Ionen, die
mit Photonen niedrigerer Energie verkniipft sind, daher zu kleineren Zeiten

At,,.s, verschoben. Dieser funktionale Zusammenhang kann durch

Atmess = fwalk: E’y (321)

linear angenéhert werden.

Der Walk fir die im Ergebnisteil behandelten Ladungsaustauschmessun-
gen wurde anhand der Lage von Ereignissen mit unterschiedlicher Photo-
nenenergie bei dazugehorigen lonen gleicher Flugzeit bestimmt. Der daraus
ermittelte Wert

Jwar = (27T£4)ns/eV (3.22)

wurde zur Korrektur der zweidimensionalen Flugzeit-Energie-Spektren her-
angezogen. Diese Operation wurde als Scherung der zweidimensionalen Da-

tenmatrix entsprechend der linearen Abbildung:

E. E 1 E
L SN v = N & (3.23)
Atmess Atmess + fwalk E’y fwalk: ]- Atmess

durchgefiihrt.

Fiir die Ionendetektion ist der Walk aufgrund der Verwendung eines soge-
nannten Constant Fraction Discriminators (CFD) weitgehend vernachlissig-
bar. Die Spezifikationen dieses Gerétes garantieren einen maximalen Walk
von +50 ps bei Pulshéhen zwischen 0,05V und 5V [ORTEC, 2008].

Ein weiteres Phidnomen, dessen Auswirkungen im Zuge der Datenauswer-
tung korrigiert wurde, ist das Auftreten eines durch zufallige Koinzidenzen
verursachten Untergrunds, dessen Form sich wie folgt erklaren lasst. Trifft
zuféllig ein Ion auf den Projektildetektor nachdem eine Flugzeitmessung
durch ein Photon gestartet wurde, aber bevor das zu diesem Photon gehori-
ge Ton den Detektor erreicht, dann wird die Flugzeitmessung gestoppt und
ein Ereignis mit falscher Flugzeit registriert. Da solche falschen Ereignis-

se vollstdndig unkorreliert und mit konstanter Rate erfolgen, erzeugen sie
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bei Zeiten die kiirzer sind als die tatsédchliche Flugzeit im Flugzeitspektrum
einen exponentiell abfallenden Untergrund. Wird ein Photon, aber nicht das
zugehorige Projektil-Ton detektiert, dann wird die Flugzeitmessung wieder-
um durch ein zuféllig auftreffendes Ion gestoppt. Solche Ereignisse duflern
sich im Spektrum ebenfalls durch einen exponentiellen Verlauf, der sich in
diesem Fall auch zu Flugzeiten hin fortsetzt, die grofler sind als die tatséch-
liche. Das Spektrum setzt sich demzufolge aus einem exponentiellen Abfall,
einem Peak bei Flugzeiten echter Koinzidenzen und einem angeschlossenen

weiteren exponentiellen Abfall zusammen.

Flugzeit echter Ereignisse

durch falsches
Projektil zu friih
gestoppt

Anzahl Ereignisse

richtiges Projektil
nicht detektiert

gemessene Flugzeit

Abbildung 3.26: Auswirkung von zufélligen Koinzidenzen bei der Mes-
sung der Flugzeit.

Abbildung 3.26 illustriert den prinzipiellen Verlauf an einem Beispiel. Die
Proportionen hingen stark von den Raten und Detektionseffizienzen im Ex-
periment ab. Zum Beispiel ist die Stufe nach dem Peak in diesem Bild sehr
viel ausgeprégter als in den im Rahmen dieser Arbeit aufgenommenen Spek-
tren, weshalb der Untergrund nur durch einen einzelnen exponentiellen Ab-
fall modelliert werden konnte. Zu dessen Korrektur wurde die zugehorige
Zeitkonstante aus dem iiber alle Rontgenenergien aufsummierten Flugzeit-
spektrum bestimmt und anschliefend von der zweidimensionalen Datenma-

trix abgezogen.

Zusammenfassend wurden im Zuge der Datenauswertung folgende Mafinah-
men zur Verbesserung der Datenqualitidt und zur Reduktion der systemati-
schen Fehler durchgefiihrt:

o Walk-Korrektur
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¢ Abzug des Untergrunds durch zuféllige Koinzidenzen
o Kompensation der Energieabhéngigkeit der Transmissivitét

e Verschiebung der Rontgenkalibration auf bekannte Linien

3.4 Charakterisierung des experimentellen Aufbaus

In diesem Abschnitt wird die Leistungsfahigkeit der aufgebauten Apparatur
in Bezug auf erreichbare kinetische Energien, Fokusgrofien, Divergenz und
Ladungszusténde gezeigt. AuBerdem sollen die Eigenschaften und Funkti-

onsweise der ionenoptischen Elemente dargestellt werden.

Der erste grundlegende Test, dem die Ionenoptik unterzogen wurde, war die
Untersuchung der fokussierenden Wirkung der Abbremslinse. Hierzu wurde
ein Strahl aus Ar!"*-Ionen mit einer kinetischen Energie von etwa 9850 eV /q
durch die beiden Sikler-Linsen vorfokussiert und anschlieend das elektrische
Potential der Abbremslinse zusammen mit dem der Targetkammer schritt-
weise bis auf 10kV erhoht. Die Spitze der Abbremslinse wurde dabei in
der Mitte der Targetkammer positioniert und der etwa 135 mm entfernte
positionsempfindliche Detektor zur Beurteilung der Auswirkungen auf den
Ionenstrahl herangezogen. Abbildung 3.27 zeigt wie sich der durch den PSD
aufgenommene Strahlquerschnitt in Abhéngigkeit der angelegten Spannung
verandert. Bis auf die Abbremsspannung wurden wihrend der Aufnahme

dieser Bildserie keine weiteren Einstellungen der Ionenoptik verdndert.

Man sieht, dass sich die rdumliche Ausdehnung des Strahls ab einer Span-
nung von 4kV langsam verringert und bei 7,2kV ihr Minimum erreicht.
Durch den Vergleich der vom lonenstrahl getroffenen Fliache mit der durch
die Dunkelzéhlrate sichtbaren Umrandung des Detektors, dessen Durchmes-
ser 80 mm betragt, lassen sich die Abmessungen des Strahlquerschnitts er-
mitteln. In Abbildung 3.27(f) hat der Querschnitt die Form einer Ellipse,
deren Achsen horizontal und vertikal liegen und eine Lénge von 6,5 mm
bzw. 2,5 mm aufweisen. Die ausgeprigte astigmatische Form lasst sich durch
das Auftreffen einer zweiten Ionensorte mit ahnlichem g/m-Verhéltnis er-
kldren. In den Abbildungen 3.27(a-c) sind diese Ionen abgegrenzt rechts
neben dem ,Hauptstrahl“ zu erkennen. Bei steigender Spannung verschmel-

zen die beiden Teilchenstrahlen zunehmend und es bildet sich schliefllich

88



3.4 Charakterisierung des experimentellen Aufbaus

(a) OkV (b) 4 kV (c) 5kV
(d) 6 kV (e) TkV (f) 7.2 kV
(g) 8 kV (h) 9 kV (i) 10 kV

Abbildung 3.27: Veranschaulichung des Fokussierungseffekts der Ab-
bremslinse. Bei 7,2kV erreicht der Strahldurchmesser in der Ebene des
Detektors seinen Minimalwert von etwa 2,5 mm. Bei 9kV wird der Strahl
an den Rand des Detektors gedriickt und bei 10kV ist er nicht mehr auf
diesem zu sehen. Die Aufnahmezeit betrug jeweils 90s.
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ein gemeinsamer elliptischer Umriss aus. Bei den spéter durchgefiihrten La-
dungsaustauschexperimenten konnten stérende Beimischungen von anderen
Tonensorten durch die Verwendung der Schlitzblenden unmittelbar nach dem

ersten Ablenkmagnet weitgehend unterdriickt werden.

Durch weitere Erhohung der Abbremsspannung verschiebt sich der Fokus in
Ubereinstimmung mit den in Abschnitt 3.3.1 beschriebenen ionenoptischen
Simulationen von der Detektorebene zuriick in Richtung Abbremslinse. Wie
in Abbildung 3.27(g) zu sehen, wird der Strahlquerschnitt wieder grofier. Die
Imperfektion in der Ausrichtung des Strahls beziiglich des bremsenden elek-
trostatischen Feldes fithrt im darauf folgenden Bild zu dessen Ablenkung,
sodass bereits ein Teil des Strahls nicht mehr auf dem PSD detektiert wer-
den kann. Diese Ablenkung wurde in den spéter durchgefithrten Messungen
effektiv durch den Einsatz der Sikler-Linsen verhindert. Die in dieser Weise
empirisch durchgefithrte Ausrichtung des Ionenstrahls wurde in dieser Bild-
serie zur Veranschaulichung des Verhaltens des Strahls bei der Abbremsung
unterlassen. Wie zu erwarten treffen bei einer Abbremsspannung von 10 kV
(die Ionen wurden von einem Potential von etwa 9,85kV extrahiert) keine
Ionen mehr auf dem Detektor auf. Die wenigen in 3.27(i) zu sehenden De-
tektorereignisse sind vermutlich auf vor der Abbremsung entstandene Elek-
tronen zuriickzufiihren, die durch das positive Potential der Targetkammer
effektiv beschleunigt werden und daher die auf —2400V liegende Vorderseite

des MCPs erreichen koénnen.

Y-POSITION (CHANNELS)
COUNTS
Y-POSITION (CHANNELS)
COUNTS

X-POSITION (CHANNELS) X-POSITION (CHANNELS)

(a) ohne Abbremsspannung (b) bei 8,6kV

Abbildung 3.28: Schatten der von oben vor den PSD positionierten
Gaskapillare (a) ohne Abbremsspannung (unfokussierter Strahl) und (b)
8,6 kV Abbremsspannung. Die Abbildung wird durch die Verschiebung des
Fokuspunkts invertiert und vergrofert.
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Die fokussierende Wirkung der Abbremslinse ist in den beiden Aufnahmen
in Abbildung 3.28 nochmals veranschaulicht. Die Gaskapillare wurde unmit-
telbar vor der Offnung der Abbremslinse positioniert und der Ionenstrahl fiir
die erste Aufnahme unfokussiert auf diese gerichtet. In Abbildung 3.28 (a)
ist der Schlagschatten der von oben ins Bild kommenden Kapillare zu sehen.
Man erkennt auch die leichte Verdrehung der Achsen des PSDs gegeniiber
der vertikal montierten Kapillare um 9° (1/2 Lochabstand des Montageflan-
sches). Das bei einer Abbremsspannung von 8,6 kV aufgenommene Bild des
Tonenstrahls ist in Abbildung 3.28 (b) dargestellt. Der Fokuspunkt kommt
bei dieser Spannung zwischen dem PSD und der Kapillare zu liegen. Dadurch

wird der Schatten der Kapillare invertiert und vergroflert abgebildet.

Zur Untersuchung der Divergenz des Strahls wurde eine Versuchsreihe durch-
gefiihrt, bei der die Abbremsspannung konstant auf 7,2kV gehalten und der
Abstand zwischen der Spitze der Abbremslinse und dem PSD systematisch
variiert wurde. Wie schon weiter oben beschrieben, liegt der Fokus bei die-
ser Spannung etwa dann in der Ebene des Detektors, wenn der genannte
Abstand 135 mm betragt, d. h. die Spitze der Abbremslinse im Zentrum der
Targetkammer positioniert wird. Diese Position stellt zugleich die konstruk-
tiv bedingte Grenze des Fahrbereichs der Abbremslinse dar. Vergrofiert man
den Abstand der Linse zum Detektor von diesem Punkt ausgehend, nimmt
der Strahlquerschnitt auf dem Detekor, wie in Abbildung 3.29 zu sehen ist,
zu. Geht man von einem parallel einfallenden Strahl aus, lisst sich seine
Divergenz nach der Fokussierung direkt aus der Steigung der an den Verlauf
gefitteten linearen Funktion ermitteln. Der Zusammenhang zwischen dem
vollen Offnungswinkel 6 des Strahls und der Steigung der Geraden B ist
durch folgende Gleichung gegeben:

6 = 2 arctan (B) = 10,3 + 0,5°. (3.24)

Der absolute Abstand zwischen Abbremslinse und Detektor ist aufgrund der
unbekannten Abbildungseigenschaften im Bereich unmittelbar vor dem De-
tektor (Nachbeschleunigung durch Detektorspannung, Einfluss von Mikro-
Linsen-Effekten durch die davor montierten Gitter, etc.) mit einer realtiv
groflen Unsicherheit behaftet. Zur Bestimmung der Divergenz sind jedoch
nur die Relativabstande der einzelnen Punkte von Bedeutung und diese kon-

nen mit ausreichender Genauigkeit (£0,5 mm) bestimmt werden.
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Abbildung 3.29: Mittlere Ausdehnung des Strahlquerschnitts als Funk-
tion des Abstands zwischen der Spitze der Abbremslinse und dem posi-
tionsempfindlichen Detektor. Der Verlauf wurde bei einer Abbremsspan-
nung von 7,2kV aufgenommen. Der Fokusabstand bei dieser Spannung
ist etwa 135 mm. Der zu kleineren Abstédnden wieder zunehmende Strahl-
durchmesser ist durch die gestrichelte Linie angedeutet. Die Divergenz des
Strahls kann aus der Steigung der Geraden bestimmt werden.

Nachdem die geometrischen Eigenschaften des Strahls durch eine Reihe
von Testmessungen festgestellt wurden, ist die Bestimmung der kinetischen
Energie der abgebremsten Ionen Gegenstand des folgenden Abschnitts. Wie
in Abschnitt 3.3.4 beschrieben, ist der positionsempfindliche Detektor mit
zwei davor angebrachten Gittern ausgestattet, die getrennt voneinander auf
beliebige Potentiale von bis zu 2kV gelegt werden kénnen. Abbildung 3.30

zeigt den fiir die Messungen verwendeten Aufbau schematisch.

Delay-Line-

Y lonenstahl

MCPs
Gitter 2
Gitter 1

Anode

+

-ﬁ | ﬁ

-0.4kV -2.4kV  0>2kV ov ,%7
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Abbildung 3.30: Retarding-Grid-Methode zur Bestimmung der kineti-
schen Energie des Ionenstrahls.
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Belédsst man das aus Sicht des Ionenstrahls erste Gitter auf dem Potential
der Targetkammer und legt an das zweite Gitter relativ dazu eine positive
Spannung an, konnen langsame Ionen durch ausreichend hohe Spannungen
am Erreichen des Detektors gehindert werden. Variiert man die Spannung
des zweiten Gitters von Null bis zu jenem Wert, der notwendig ist um den
Ionenstrahl vollstdandig zu blockieren, und misst in Abhéngigkeit davon die
Rate mit der Ionen den Detektor erreichen, ergibt sich daraus eine mit der
Energieverteilung gefaltete Stufenfunktion wie sie in Abbildung 3.31 dar-
gestellt ist. Diese Funktion ldsst sich durch eine Boltzmann-Funktion fit-
ten. Aus der Ableitung des Verlaufs erhdlt man direkt die Energieverteilung
der Ionen im Strahl. Diese Methode zur Bestimmung der kinetischen Ener-
gie wird auch Retarding-Grid-Methode (RGM) genannt [VANCURA et al.,
1993]. Abbildung 3.31 zeigt das Ergebnis einer derartigen Messung, wobei
Ar'™ von ihrer urspriinglichen kinetischen Energie von etwa 10 keV /q durch
das Abbremssystem auf (30,9 4 0,5) eV /q abgebremst werden konnte. Dabei
betrug die Halbwertsbreite der Energieverteilung 17,3 eV /q.
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Abbildung 3.31: Messung der kinetischen Energie unter Einsatz der
sogenannten Retarding-Grid-Methode. Diese Messung zeigt Ar!”*-Ionen,
die von 10keV /q auf (30,9 &+ 0,5) éV/q abgebremst wurden. Die Halbwerts-
breite der Energieverteilung betrug 17,3€V/q.

Durch die mit steigenden Abbremsspannungen zunehmende Verschiebung
des Fokuspunkts in Richtung Abbremslinse wird der Strahlquerschnitt am

Ort des Detektors immer grofler und iibersteigt ab Spannungen von etwa
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9kV dessen Durchmesser. Dadurch treffen bei héheren Abbremsspannungen
anteilig immer weniger Ionen auf den Detektor. Die RGM ist daher rein
geometrisch bedingt bei kleiner werdenden Ionenenergien nur mehr bedingt
anwendbar. Die in Abbildung 3.31 dargestellte Messung zeigt den unter die-
sem Gesichtspunkt erreichten Grenzwert dieser Messung, das heifit jedoch
nicht, dass niedrigere Ionenenergien nicht prinzipiell erreichbar sind. Die be-
wegliche Montage des PSDs mit der Moglichkeit der Positionierung in der
Fokusebene wire unter anderem aus diesem Grund eine wiinschenswerte
Verbesserung des Aufbaus. Auch kdnnten sowohl das Strahlprofil am Ort
des Targets, als auch die Divergenz des Strahls deutlich einfacher und zu-
dem genauer untersucht werden. Unter den gegebenen Umstédnden mussten
daher die einzelnen Strahleigenschaften wie beschrieben bei verschiedenen
Abbremsspannungen vermessen werden und konnten nicht gleichzeitig be-

stimmt werden. Daraus ergaben sich folgende Strahlparamter:

Strahldurchmesser: d = 2,5 mm
o Offnungswinkel: § = 10,3°
o Kinetische Energie: E,,;, = 30,9¢V/q

o Breite der Energieverteilung: AE = 17,3¢V/q

Abschlielend soll hier gezeigt werden, wie die Moglichkeit der Photonen-
detektion zur untergrundfreien Identifikation der extrahierten Ionensorten
genutzt werden kann. Zu diesem Zweck wurde der Targethalter in einem Ab-
stand von etwa 20mm von der Offnung der Abbremslinse positioniert und
soweit nach unten bewegt, bis er den Strahl vollstdandig blockiert. Der Ront-
gendetektor wird so nah wie moglich an den Targethalter heran gebracht.
Anschlielend werden die Magnetfelder der beiden Ablenkmagnete derart
synchron verfahren, dass jeweils Ionen eines bestimmten ¢/m-Verhéltnisses
in beiden Féllen genau die richtige Ablenkung erfahren um in gewiinschter
Weise am Experiment anzukommen. Beim sogenannten Doppelmagnetscan
muss das Verhéltnis der benétigten Magnetfelder und die mogliche Scange-

schwindigkeit empirisch ermittelt werden.

Ahnlich wie bei dem in Abschnitt 3.2 erliuterten g/m-Scan erreichen Ionen
entsprechend ihrem Masse-zu-Langsverhéltnis nacheinander die Targetkam-
mer und prallen dort auf die Stahl-Oberfliche des Targethalters. Die bei der
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dabei stattfindenden Neutralisation der Ionen emittierte Photonen kénnen,
wenn ihre Energie ausreichend ist, durch den Rontgendetektor nachgewie-
sen werden. Dabei kann der Energiebereich der Photonendetektion den zu
identifizierenden Ionensorten angepasst werden und so zwischen Ionen mit
gleichem oder dhnlichem g/m aber deutlich abweichender Ladung und somit
verschiedener Photonenenergie unterschieden werden. Diese Messmethode
ist besonders zur Identifikation von hohen Ladungszusténden schwerer lo-
nen niitzlich, da diese bei einem , gewohnlichen® ¢/m-Scan oft von leichten
Ionen (vor allem C, N, O) iiberlagert sind. Abbildung 3.32 zeigt das Ergeb-
nis einer solchen Messung bei dem Xenon-Ionen in Ladungszustdnden von
bis zu ¢ = 52+ auf 870eV/q abgebremst wurden und durch die Detektion
der Ubergange von n = 3 auf n = 2 praktisch untergrundfrei identifiziert

werden konnten.

80 . , . , . , . , . , .
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Abbildung 3.32: Intensitdt der Ubergéinge von n = 3 auf n = 2 von
Xenon-Ionen in verschiedenen Ladungszustdnden beim Auftreffen auf eine
Stahlplatte als Funktion des Masse-zu-Ladung-Verhéltnisses.

95






Kapitel 4
Ergebnisse

Die in dieser Arbeit préasentierten Ergebnisse behandeln zwei verschiedene
Aspekte der Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit neutraler Materie.
Im ersten Teil dieses Kapitels wird eine systematische Reihe rontgenspek-
troskopischer Untersuchungen von Stéfen zwischen Ionen und Gasatomen
gezeigt, deren Ergebnisse erstmals den massiven Einfluss von metastabilen
Zustédnden auf die Ergebnisse von Ladungsaustauschmessungen unter La-
borbedingungen aufzeigen konnten. Darauf folgt die Darstellung einer Mes-
sung zum Ladungsaustausch von Ionen in sehr hohen Ladungszustanden. Im
zweiten Abschnitt dieses Kapitels folgt in Ankniipfung an diese Messungen
die Untersuchung der Wechselwirkung des gleichen Tons mit der Oberfliche
eines Festkorpers. Im Speziellen wird gezeigt wie sich die Rontgenemission,
die bei der Neutralisation dieses lons an einer Oberfliche entsteht, von je-
ner beim Ladungsaustausch unterscheidet. Am Ende dieses Kapitels folgt
die Beschreibung einer, mit Hilfe eines Atomkraftmikroskops durchgefiihr-
ten Untersuchung an Oberflichenstrukturen, die zuvor durch den Beschuss

einer Isolatoroberfliche mit der selben Ionensorte erzeugt wurden.

4.1 Ladungsaustauschmessungen

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der systematische Untersuchung
von Ladungsaustausch einer Reihe von Tonen mit neutralem Argon bei Stof3-
energien zwischen 100 €V /u und 400 €V /u vorgestellt. Dabei wird besonderes

Augenmerk auf die Energieabhéingigkeit der daraus resultierenden Photo-
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nenemission innerhalb dieses fiir die Untersuchung des Sonnenwinds rele-
vanten Energiebereichs gelegt. Im Speziellen wurden mit Hilfe von Koin-
zidenzmessungen die Photonenspektren der Ionensorten Ar'™*, Ar'®+ und
S+ bei jeweils drei bzw. vier verschiedenen StoBenergien vermessen. Aus
diesen Spektren wird das jeweilige Hardness-Ratio unter Beriicksichtigung
des Einflusses metastabiler Zustdnde im Ionenstrahl bestimmt. Im Anschluss
wird dieser Einfluss durch die Modellierung der Populationsdynamik der be-
teiligten Zustédnde analysiert und Riickschliisse auf Diskrepanzen zwischen
existierenden Messungen gezogen. Am Ende dieses Abschnitts werden Mes-
sergebnisse prasentiert, die den Ladungsaustausch von Ionen in sehr hohen
Ladungszustinden betreffen. Dazu wurde das StoBsystems Xe*$t+ Ar bei

einer Energie von 260 €V /u untersucht.

4.1.1 Ladungsaustausch von Ar'™"

Argon ist das elfthdufigste Element im Universum [ANDERS, 1989]. Spuren
davon sind als Ionen in mittleren Ladungszustdnden (¢ < 16) im Sonnen-
wind zu finden [SCHWADRON und CRAVENS, 2000, BOCHSLER, 2007]. Es ist
jedoch anzunehmen, dass Sternwinde von heifleren Sternen oder Supernova-
Uberreste Signaturen von Ubergingen in H- und He-artigem Argon zeigen.
Die praktischen Vorteile bei der Verwendung von Argon sind vielfiltig, es
soll aber nicht verschwiegen werden, dass es sich aus Sicht der Anwend-
barkeit auf astrophysikalische Objekte um einen Kompromiss handelt. Im
Gegensatz dazu ist Argon fiir den Bereich der Fusionsforschung, sei es bei
der Neutralstrahlinjektion zur Plasmaheizung oder als Marker bei der Plas-
madiagnostik, von grofler Bedeutung. Als Edelgas ist es im Laborbetrieb
besonders einfach zu handhaben, zudem betrigt die Ionisationsenergie der
K-Schale nur etwa 4,1keV und liegt damit fiir die Ionenproduktion in ei-
nem giinstigen Energiebereich um hohe Z&hlraten zu erreichen. Des Wei-
teren kann die beim Ladungsaustausch emittierte Ka-Strahlung mit einer
Energie von 3,1keV durch den verwendeten Rontgendetektor mit einer De-

tektionseffizienz von iiber 90 % nachgewiesen werden.

Der Hauptgrund fiir die Wahl von Argon fiir die ersten systematischen Un-
tersuchungen mit der aufgebauten Anlage liegt in der Vergleichbarkeit mit
existierenden Daten und den schon mehrmals angesprochenen Diskrepan-

zen der Ergebnisse, die mit verschiedenen Messmethoden gewonnen wurden.
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Argon ist das einzige Element, fiir das Vergleichswerte in dem fiir den Son-
nenwind relevanten Energiebereich vorhanden sind. Als Erstes sollen hier die
Ergebnisse der mit H-artigem Argon durchgefithrten Messungen beschrieben
werden, da hier der in dieser Arbeit gefundene Einfluss von metastabilen Zu-
stdnden bei der Ermittlung des Hardness-Ratios besonders deutlich zu sehen

ist.

Die Ergebnisse einer im Mai 2009 durchgefiihrten ersten Testmessung an
Ar'™ wurden bereits in der im Rahmen der vorliegenden Arbeit betreu-
ten Diplomarbeit von Stuart Higgins [HIGGINS, 2009] ausfithrlich beschrie-
ben und werden aus diesem Grund hier nicht im Detail behandelt. Dabei
wurden Ar!'"*-Tonen auf 404eV/u abgebremst und der Ladungsaustasuch
mit neutralen Argonatomen beobachtet. Zur systematischen Untersuchung
der dort gefundenen Hinweise auf den Einfluss von metastabilen Zustén-
den wurde im Juni und Juli des gleichen Jahres der selbe Prozess bei vier
weiteren Stoflenergien zwischen 109€V /u und 280€V /u vermessen. Die Er-
gebnisse dieser Kampagne werden im Folgenden detailliert dargestellt. Da-
bei wird besonders auf die Rolle von metastabilen Zusténden eingegangen
und letztendlich unter Beriicksichtigung dieses Gesichtspunkts der Verlauf
des Hardness-Ratios im untersuchten Stoflenergiebereich mit Werten aus der

Literatur verglichen.

Zuerst wurde der Ionenstrahl, wie in Kapitel 3 ausfiihrlich besprochen, ¢/m-
selektiert, durch die Beschneidung des Strahls grofitenteils von Verunreini-
gungen befreit, mit Hilfe der beiden Sikler-Linsen entsprechend ausgerich-
tet und schliefSlich auf die gewiinschte kinetische Energie abgebremst. Dazu
wurden vier verschiedene Abbremsspannungen Up.,.., zwischen 9200 V und
9600V verwendet. Vor der eigentlichen Messung wurde jeweils die kineti-
sche Energie des Primérstrahls, wie in Abschnitt 3.4 beschrieben, durch die
Retarding-Grid-Methode bestimmt. Die Ergebnisse dieser Messung sind in
Abbildung 4.1 dargestellt, die dazugehorigen Fitergebnisse zur Bestimmung
der mittleren kinetischen Energie F,;, und der Halbwertsbreite der Energie-
verteilung dFE,;, sowie die Zahlraten vor und nach der Stufe wurden durch
die Anpassung einer Boltzmann-Funktion ermittelt und sind in Tabelle 4.1

zusammengefasst.

Die kinetische Energie der Ionen E);, lasst sich direkt aus der angegebenen

Spannung Ugg,, berechnen:
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Abbildung 4.1: Bestimmung der kinetischen Energie von Ar'”* bei ver-
schiedenen Abbremsspannungen mit Hilfe der Retarding-Grid-Methode.

Eiin = qUpgu. (4-1)

Die Halbwertsbreite der Energieverteilung dFE,, ergibt sich in gleicher Weise

aus dUgcu-

Auffillig an den gezeigten Verldufen ist, dass die Ionenzdhlrate nach dem
Erreichen der Tonenenergie immer auf die selbe Hohe abfillt, das Ausgangs-
niveau der Zéhlrate jedoch mit steigender Abbremsspannung abnimmt. Der
konstante Untergrund rithrt vermutlich von vor der Abbremsung entstan-
denen Elektronen her, die durch das positive Potential der Targetkammer
effektiv beschleunigt werden und daher die auf —2400V liegende Vorder-
seite des MCPs erreichen kénnen. Eine andere mogliche Erklarung fiir die
Entstehung des Untergrunds stellt die Detektion von Photonen dar, die bei
der Neutralisation der vom Gitter reflektierten Tonen an der Targetkammer-
wand erzeugt werden. Dabei liefle sich jedoch eine Abhéngigkeit von der

Abbremsspannung, und somit von der Zahl der Ionen, die den Detektor
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4.1 Ladungsaustauschmessungen

Tabelle 4.1: Fitergebnisse zur Bestimmung der kinetischen Energie fiir
Ar'™ mit Hilfe der Retarding-Grid-Methode (RGM). Eii, = qUgan-
MDie kinetische Energie bei der zur spiteren Messung verwendeten Ab-
bremsspannung von 9600V wurde aus den bei 9500V und 9700V be-

stimmten Werten interpoliert.

UDecel (V) URG]W (V) dURGIM (V) Al (kHZ) AQ (kHZ)

9200  659,3+£02 222404 14724005 3,1140,01
9400  457,7+02 188404 1349+0,02 3,1140,02
9500 358,002 18,1404 13554003 3,1240,01

96000 2574+0,3 17,2405
9700  156,8+02 1634+0,6 9,21+£0,04 3,1340,01

erreichen, erwarten. Wie man in Abbildung 4.1 sieht, nimmt nédmlich die
Zéhlrate am PSD mit steigender Abremsspannung deutlich ab. Dieser Ef-
fekt ergibt sich, wie schon in Abschnitt 3.4 erlautert, durch die zu héheren
Spannungen hin kiirzer werdende Brennweite der Abbremslinse und den da-
durch zunehmenden Strahldurchmesser am Ort des Detektors. Des Weiteren
fallt bei der Betrachtung der Fitergebnisse auf, dass die Breite der Energie-
verteilung mit steigender Abbremsspannung abnimmt. Dies ldsst sich damit
erkldren, dass bei héheren Abbremsspannungen zunehmend nur noch die Io-
nen nahe dem Zentrum des Strahls detektiert werden und deren kinetische

Energie schérfer definiert ist.

Nach der Bestimmung der kinetischen Energie wurde das Dosierventil zur
Injektion von neutralem Argon geéffnet und dessen Regelung so eingestellt,
dass sich im Strahlrohr ein konstanter Druck von 1,2 - 10~7 mbar ergab. Im
Anschluss wurden bei den vier verschiedenen Abbremsspannung die Energie
der emittierten Photonen, wie in Abschnitt 3.3.5 beschrieben, in Koinzidenz
mit der Flugzeit der Ionen gemessen. Tabelle 4.2 fasst die Eckdaten dieser
Messungen zusammen. Die kinetische Energie von Stofiprozessen wird in der
Literatur oft in ¢V /u angegeben!. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden die
Werte aus Tabelle 4.1 hier entsprechend umgerechnet. Die folgenden Spek-
tren werden jeweils durch diese Grofle gekennzeichnet. Auflerdem enthélt
diese Tabelle die Aufnahmezeit der einzelnen Messungen sowie die hier dar-
gestellte Zeitauflosung, die nachtraglich entsprechend der Zahlstatistik der

einzelnen Spektren angepasst wurde. Zusétzlich ist noch die Verschiebung

'Hierbei handelt es sich den Einheiten nach nicht um eine Energie, sondern um eine
quadratische Geschwindigkeit.
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der Photonenenergiekalibration um den Wert AFE,,;;,, die wie in Abschnitt

3.3.3 erldutert durchgefiihrt wurde, angegeben.

Tabelle 4.2: Ubersicht der Messreihe mit Ari7t.

Upecel E... Aufnahmezeit Zeitauflosung AE,,;;,

(V) (eV/u) (h) (ns/Kanal) (eV)
9200 280 42.3 3,9 8,4
9400 195 15,3 3,9 2.0
9500 152 10,3 7.8 12,0
9600 109 21,1 7.8 11,9

Die Ergebnisse der Koinzidenzmessung werden hier zuerst in ihrer zweidi-
mensionalen Form dargestellt (Abbildungen 4.2 bis 4.5). Bei der Betrachtung
dieser Diagramme sieht man, dass sich die detektierten Ereignisse sowohl in
der Flugzeit als auch in der Photonenenergie in zwei voneinander getrenn-
ten Bereichen haufen. Qualitativ fillt die Verteilung der Ereignisse entlang
der Photonenenergie wie erwartet aus. Wie in Abschnitt 2.1 ausfiihrlich
beschrieben, verbleibt He-artiges Argon, das durch Elektroneneinfang aus
Ar'™ entstanden ist, nach dem Ladungsaustausch in einem hoch angereg-
ten Zustand. Nach der Kaskade des Elektrons in tiefere Zustéinde, kénnen
diese entweder durch Emission von Photonen mit Energien von etwa 3120 eV
(Ubergang n = 2 — 1) oder durch héherer Ubergéinge (n >= 3 — 1) un-
ter Aussendung von Photonen im Bereich von 3500-4100 ¢V zerfallen. Diese
beiden Energiebereiche werden in den genannten Abbildungen mit o und 3

bezeichnet.
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Abbildung 4.2: Koinzidenzspektrum von Ar'”* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 2806V /u.
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Abbildung 4.3: Koinzidenzspektrum von Ar'”* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 1956V /u.

103



Ergebnisse

800

700

600

500

400

Flugzeit (ns)

300

200

100

2600 2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 4200 4400
Photonenenergie (eV)

Abbildung 4.4: Koinzidenzspektrum von Ar'”* in StéB8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 152 €V /u.
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Abbildung 4.5: Koinzidenzspektrum von Ar'”* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 109 €V /u.
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Die Einteilung der Flugzeiten in zwei Gruppen scheint hingegen bei ers-
ter Betrachtung iiberraschend und bedarf einer detaillierten Erklarung. Der
folgenden eingehenden Analyse sei hier vorweggenommen, dass der Peak
bei ldngeren Flugzeiten durch ,normale“ Ladungsaustauschereignisse, also
durch den Einfang eines Elektrons in Ar'”* und den Zerfall des daraus ent-

standenen angeregten Ar!'6+

, zustande kommt. Jener bei kiirzeren Flugzeiten
entsteht hingegen durch Ar'"*-Ionen, die schon auf dem Weg zur Reaktions-
zone jeweils ein Elektron eingefangen haben, welches einen metastabilen Zu-
stand im He-artigen Argon besetzt, der schliefilich durch Photonenemission
bei 3014 eV zerfallt. Die beiden Bereiche des Flugzeitspektrums werden ent-

sprechend der einlaufenden Ionensorten mit Ar'™" und ArlS} bezeichnet.

Zur genaueren Analyse werden die vier in den zweidimensionalen Darstellun-
gen markierten Bereiche auf die jeweils zugehorige Achse projiziert, wodurch
reine Flugzeit- bzw. Rontgenspektren entstehen. Im Folgenden werden zu-
néchst die Flugzeitspektren analysiert und miteinander verglichen. Die Flug-
zeitspektren der einzelnen Messungen sind, fiir die Réntgenenergiebereiche

o und [ jeweils getrennt, in den Abbildungen 4.6 bis 4.9 dargestellt.

Zunichst wird gezeigt, wie die angesprochene Trennung zwischen Ar'™* und
metastabilem Ar'6t zustande kommt und verifiziert, dass die beobachtete
Flugzeitdifferenz in Abhéngigkeit der Abbremsspannung mit der zu erwar-
tenden ibereinstimmt. Die Entstehung zweier Gruppen von Ionen unter-
schiedlicher Flugzeit ist offensichtlich durch eine Geschwindigkeitsdifferenz
auf der Strecke zwischen dem Reaktionsvolumen und der Ionendetektion
(Flugstrecke) zuriickzufithren. Die betrachtete Flugstrecke ist praktisch feld-
frei, daher muss angenommen werden, dass die Geschwindigkeitsdifferenz
zwischen den beiden Gruppen schon vor dem Erreichen des Reaktionsvo-
lumens gegeben ist. Da die Strahlablenkung durch den Schaltmagnet, der
den Ionenstrahl in das zur Targetkammer fithrende Strahlrohr leitet, neben
der g/m-Selektivitdt auch auf den Impuls der abgelenkten Teilchen sensitiv
ist, ist der Grund fiir den Geschwindigkeitsunterschied auf der Strecke zwi-
schen diesem Magneten und der Reaktionszone zu suchen. Der Druck auf
dieser Strecke steigt, wie eingangs erwédhnt, wahrend der Messung durch das
aus der Targetkammer stromende Neutralgas auf 1,2 - 10~7 mbar an. Daher
konnen Ionen bereits beim Durchfliegen des Strahlrohrs mit einer nicht zu
vernachldssigenden Wahrscheinlichkeit Ladungsaustausch mit diesem Gas

vollziehen. Eine detaillierte Betrachtung der durch Ladungsaustausch ange-
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triebene Populationsdynamik entlang des Wegs des Tonenstrahls folgt in der

abschlieSenden Diskussion dieses Abschnitts.

Durch den Einfang von i Elektronen verringert sich die urspriingliche La-
dung ¢ dieser Ionen entsprechend und die angelegte Abbremsspannung Up,...,
kann sie nicht im gleichen Ausmaf} verzégern wie jene Ionen, deren Ladung
unverdndert blieb. Aus diesem Grund zeichnen sich in den Flugzeitspektren
zwei Peaks ab. Wie spéter ausfithrlich erldutert wird, kann es sich bei den im
Réntgenspektrum sichtbaren, umgeladenen schnelleren Ionen nur um Ar!'6+

in einem metastabilen Zustand handeln.
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Abbildung 4.6: Flugzeitspektrum von Ar!”* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 280V /u.
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Abbildung 4.7: Flugzeitspektrum von Ar!”* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 1956V /u.
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Abbildung 4.8: Flugzeitspektrum von Ar'™* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 152 €V /u.
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Abbildung 4.9: Flugzeitspektrum von Ar'™* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 109 ¢V /u.
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Die Peaks in den Flugzeitspektren wurden durch Gaufiverteilungen gefit-
tet. Die Ergebnisse dieser Fits sind in Tabelle 4.3 zusammengefasst, wobei
die ermittelten Flugzeiten entsprechend der Bezeichnung des Energie- und
Flugzeitbereichs (ta17+4, tai6+, tpi7+) benannt wurden. Wie in Abschnitt
3.3.7 diskutiert, sind die absoluten Flugzeiten von den Einstellungen des
Datenverarbeitungssystem abhingig und es lassen sich nur relative Zeitab-
stande aus den Spektren gewinnen. Daher ist in der Tabelle auch die bei den
verschiedenen Stoflenergien gemessene Flugzeitdifferenz At = to164 — ta17+

angegeben.

Tabelle 4.3: Fitergebnisse der Flugzeitspektren von Ar'™*. Die Flugzeit-
differenz At ergibt sich aus dem Abstand der Peaks fiir Ar'"+ und Arild
der n = 2 — 1 Ubergiinge. Alle Werte sind in ns angegeben.

Eyi. (eV/u) ta17+ ta16+ At
280 1665+1,1 3172405 150,7+1,2
195 2109+1,4 438,7+0,8 2278+1,6
152 184,74+ 1,8 486,8+1,6 302,1+24
109 213,7+ 3,1 633,7+3,9 420,0+£5,0

Im Folgenden soll zum Vergleich die aus der Kenntnis der kinetischen Energie
der Tonen zu erwartende Flugzeitdifferenz abgeleitet werden. Die kinetische
Energie eines vom Potential U,,,, extrahierten und anschlieffend durch die
Abbremsspannung Up..., verzogerten Ions der Ladung ¢ ist durch folgende

einfache Gleichung gegeben:

Egm =eq (Ueztr - UDecel) . (42)
N——— e —

Urcm

Die beiden einzelnen Potentiale miissen dabei nicht absolut bestimmt wer-

den, da das Differenzpotential in der RGM-Messung direkt bestimmt wurde.

Ein Ion der Ladung ¢, das vor der Abbremsung ¢ Elektronen einfangt besitzt
anfanglich die gleiche kinetische Energie, wird jedoch durch die Abbrems-

spannung um den Faktor (¢ — i)/q weniger stark verzogert:

Eg”:’b =€ qUeactr - [6 (q - i)UDecel] = (43)
=eqUprcn + €iUpecer (4.4)
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Daraus ergibt sich die Flugzeitdifferenz At = t{,, —t{. " zu:

kin kin

mu

At =d 2 {(qURGM)_l/2 — (@Uren + Z'UDecel)_l/z} ’ (4.5)

Dabei ist d die Lange der Strecke, die die Ionen zwischen dem Aussenden
des Photons und der Detektion durch den PSD zuriick legen. Unter der

Verwendung der Substitution

UDecel — Ueztr - URG}W (46)
kann diese Gleichung auch wie folgt geschrieben werden

At = d % {(qUR(;]w)_l/Q - ((q - Il‘)URGM + iUeztr)_l/Z} . (47)

Da in Gleichung 4.6 sowohl Up.,..; als auch Ugg,, direkt gemessen wurden,
kann das Extraktionspotential daraus fir jede Messung bestimmt werden.
Wiéhrend der hier analysierten Messreihe wurde dieses Potential nicht ver-

dndert. Der aus den einzelnen Messungen berechnete Mittelwert betragt

U = 98544V £ 0,8 V. (4.8)

Nimmt man an, dass ein Teil der Ar'"*-Ionen jeweils ein Elektron einge-
fangen hat, sind alle Unbekannten in Gleichung 4.7 bestimmt. Abbildung
4.10 zeigt die gemessenen Flugzeitdifferenzen in Abhénigigkeit der zuvor be-
stimmten kinetischen Energie der Tonen (ausgedriickt als Upg,,). Zur Uber-
priifung der hier aufgestellten These wurde in der in Gleichung 4.7 angege-
benen Funktion die Flugstrecke d als freier Paramter angesetzt und damit
an die Messwerte gefittet. Die Lange der Flugstrecke ergibt sich aus die-
sem Fit zu 137mm £ 1 mm. Dieses Ergebnis ist in guter Ubereinstimmung
mit dem geometrisch abgeschitzten Wert von 135 mm 4+ 5 mm. Die unter
Verwendung dieses Werts berechneten Flugzeitdifferenzen sind in den Flu-
zeitspektren durch schwarze Balken angedeutet, die jeweils am Maximum
des Ar!'"*-Peaks ansetzen. Die tatsichliche Lage des AriSf-Peaks beziiglich
des linken Endes dieses Balkens deutet die &uflerst geringe Abweichung von

dessen vorhergesagter Lage an.

Nachdem gezeigt wurde, dass es sich bei den beiden im Flugzeitspektrum
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Abbildung 4.10: Differenz der Flugzeiten von Ar'”* und metastabilem
Ar16+

zu sehenden Ionensorten um Ar'”T und Ar'6* handelt, soll im Folgenden
erlautert werden, warum die Beobachtungen nur durch einen metastabilen
Zustand von Ar'®* erklirt werden konnen. Bei den detektierten Ereignissen
muss es sich um Ar'6* in einem angeregten Zustand handeln, da im Grund-
zustand die K-Schale besetzt ist und somit kein Ubergang im Detektions-
bereich des Rontgendetektors (>1keV) moglich ist. Die Flugzeit von einem
Punkt unmittelbar vor der Abbremsung bis zum Sichtbereich des Detektors
(50 mm) ergibt sich bei einer Ionengeschwindigkeit von maximal 0,31 mm /ns
zu etwa 160 ns. Im He-artigen Argon besitzt lediglich der 3S;-Zustand eine
mit dieser Zeitspanne vergleichbare Lebensdauer von 209 ns. Daher kénnen
nur lonen in diesem Zustand die Strecke zwischen der Abbremsung und der

Detektionszone iiberwinden, ohne vorher in den Grundzustand zu zerfallen.

Die in den Abbildungen 4.11 bis 4.14 dargestellten Rontgenspektren geben
einen weiteren Hinweis auf den Zerfall des 3S;-Zustands. Man sieht deutlich,
dass die Energie der dabei emittierten Photonen (rote Datenpunkte) klei-
ner ist als die beim eigentlichen Ladungsaustausch (blau) gemessene Pho-
tonenenergie. Dies ist insoweit verstdndlich, dass jene Photonen, die vom

Ladungsaustausch im Sichtbereich des Rontgendetektors stammen, vorran-
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gig von den erlaubten Ubergéingen von den Niveaus 3P1,2 und ! P; stammen.
Diese Energien liegen mit 3123 eV bzw. 3140 eV messbar hoher als die Ener-
gie des Ubergangs ®P; 2 in den Grundzustand, welche 3104 eV betrigt.

112



4.1 Ladungsaustauschmessungen

Photonenzahl

Photonenzahl

1200 T T T T T T T T T
3 16+ E

B ArMS
1000 o AT
800 | -
L Seriengrenze |
600 |- 1s6p -
_ 1s5p: _
400 1S_4p .
| 1s3p o |
200 | i
b oG ]

0 20 : I I * 1 ’

1 : ;
2600 2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 4200 4400

Photonenenergie (eV)

Abbildung 4.11: Rontgenspektrum von Ar'”* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 280 ¢V /u.

700

600 |-

500 |-

400 1 Serie?grenze
1s6p : ]

300 | 1s5p; | i

200 | 1sdp .

1s3p

100

2600 2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000 4200 4400
Photonenenergie (eV)

Abbildung 4.12: Roéntgenspektrum von Ar!7* in Stéfen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 195V /u.
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Abbildung 4.13: Réntgenspektrum von Ar!7* in StéSen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 152 €V /u.
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Abbildung 4.14: Rontgenspektrum von Ar!”* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 109 €V /u.
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Wie in Abschnitt 3.3.3 beschrieben, wurde die Kalibration der gezeigten
Rontgenspektren so verschoben, dass der Zerfall des metastabilen Zustands
exakt bei dieser Energie liegt. Die Schwerpunktslage der anderen Ubergénge

kann relativ dazu auf wenige €V genau angegeben werden.

Das offensichtlichste Unterscheidungsmerkmal der beiden Rontgenspektren
ist das vollige Fehlen von héheren Ubergéngen (n >= 3 — 1) im Spektrum
der Arl8F-Tonen. Diese Tatsache zeigt, dass das emittierte Photon nicht et-
wa durch den Einfang eines weiteren Elektrons, das an dem im metastabilen
Zustand sitzenden Elektron vorbei kaskadiert, entsteht, sondern nur vom
Zerfall dieses Zustands selbst stammen kann. Im Laufe der Analyse der vor-
liegenden Daten wurde die in Abschnitt 2.2.2 beschriebene Moglichkeit des
beschleunigten Zerfalls durch das sogenannte Quenching des metastabilen
Zustands eingehend untersucht. Eine weiterfithrende Diskussion dieses The-

mas ist in Abschnitt 4.1.4 Modellierung der Populationsdynamik zu finden.

Im Folgenden soll der Einfluss des Zerfalls des metastabilen Zustands auf
die Bestimmung des Hardness-Ratios besprochen werden. Vorerst wird da-
zu in Anlehnung an andere Experimente, bei denen lediglich die Energie
der emittierten Photonen gemessen wurde, das Hardness-Ratio unter Ver-
nachléssigung der durch die Flugzeitmessung gewonnenen Information durch
Summation der Spektren von Ar!”* und ArlS} bestimmt. Dieser Wert wird
mit dem Hardness-Ratio verglichen, das aus dem reinen Ar!'"t-Spektrum
ermittelt wurde. Abbildung 4.15 zeigt diesen Vergleich in Abhédngigkeit der
Stoflenergie und stellt die relative Abweichung des ohne die Flugzeitinforma-
tion bestimmten Hardness-Ratios dar. Man sieht, dass dessen Wert um bis
zu 35 % tiefer liegt als der aus den Ereignissen mit der passenden Flugzeit

bestimmte.

Auflerdem ist zu erkennen, dass dieser Effekt zu niedrigeren Energien hin
tendenziell zunimmt. Dieses Verhalten wird beim Vergleich der Flugzeitspek-
tren besonders deutlich, welcher mit fallender Stoflenergie die zunehmende
Dominanz der Ereignisse aus dem Zerfall des metastabilen Zustands ge-
geniiber der durch Ladungsaustausch verursachten Photonenemission zeigt.
Diese Beobachtung entspringt zweierlei Ursachen. Ein Grund ist in der Kon-
zeption des experimentellen Aufbaus zu suchen. Wie schon mehrfach aus-
gefihrt, verkiirzt sich die Brennweite der Abbremslinse bei steigender Ab-

bremsspannung und der vom Ionendetektor erfasste Anteil des Strahls sinkt.
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Abbildung 4.15: Vergleich des Hardness-Ratios von Ar'”* mit und ohne
der Bestimmung der Flugzeit. Der unkorrigierte Wert liegt um bis zu 35 %
niedriger.

Dies wirkt sich weniger stark auf die schnelleren Ar!6t aus, sodass diese mit
groflerer Effizienz detektiert werden. Andererseits benotigen auch diese Io-
nen durch die zunehmende Verzégerung mehr Zeit um den Sichtbereich des
Rontgendetektors zu durchqueren. Daher ist fiir sie die Wahrscheinlichkeit
auf diesem Weg zu verfallen erhéht. Hingegen bleibt die Wahrscheinlichkeit

fiir Ladungsaustausch innerhalb dieses Energiebereichs unverandert.

Der Einfang eines Elektrons und die Besetzung eines metastabilen Zustands
kann nicht nur vor der Abbremsung, sondern auch auf dem kurzen Wegstiick
zwischen Abbremsung und Detektionszone (50 mm) sowie beim Durchque-
ren des 20mm langen Sichtbereich des Rontgendetektors stattfinden. Die
dadurch bedingte Verinderung des Hardness-Ratios ist stark von der Gas-
dichte in diesem Gebiet abhéngig. Da der genannten Bereich wie bereits er-
wahnt quasi feldfrei ist, schligt sich dieser Prozess nicht in der Verdnderung
der Flugzeit nieder und kann daher im Rahmen dieses Experiments nicht

direkt angegeben werden. In Abschnitt 4.1.4 wird versucht, diesen Einfluss
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durch die Modellierung der Dynamik der zugrunde liegenden Populationsme-
chanismen in Abhéngigkeit des Verlaufs der Gasdichte abzuschétzen. Dabei
flieBen neben den bereits dargestellten Ergebnissen auch die im Folgenden

prisentierten Datensitze fiir S'5* und Ar'®* ein.
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4.1.2 Ladungsaustausch von S'°*

Im Anschluss an die Ergebnisse der mit H-artigem Argon durchgefiihrten
Messungen folgt hier zum direkten Vergleich die Darstellung der bei der
Untersuchung von H-artigem Schwefel gewonnenen Daten. Schwefel ist mit
einer Ordnungszahl von 16 der iibernédchste Nachbar von Argon. Da sich
die Elektronenkonfigurationen der beiden Projektile gleichen und ihre La-
dungszustdnde dhnlich sind, ist der aus den theoretischen Betrachtungen
von Ladungsaustauschprozessen zu erwartende Unterschied in den Mess-
ergebnissen gering. Dabei ist jedoch zu beachten, dass die Ubergangsrate
des M1-Ubergangs vom 1s2s 3S;-Zustand in den Grundzustand etwa mit
Z'0 skaliert. Daher fillt die Lebensdauer des metastabilen Zustands mit
(703 £ 4) ns [CRESPO LOPEZ-URRUTIA et al., 2006] bei Schwefel entsprech-
ned grofer aus als bei Argon mit (203 + 12) ns [HUBRICHT und TRABERT,
1987]. Die zu erwartende Besetzung dieses Zustands ist auf Grund dieser lan-
gen Lebensdauer im Vergleich zu Argon deutlich erhéht. Die Verwendung
von S'* als Projektil bietet somit die Méglichkeit den gefundenen Einfluss
des metastabilen Zustands auf die Bestimmung des Hardness-Ratios unter

extremeren Bedingungen zu untersuchen.

Die Bestimmung der kinetischen Energie der Ionen wurde analog zu der
Messung an Ar'™* durchgefithrt. Daraufhin wurden der Ladungsautausch
von S'®* mit neutralem Argon bei StoBenergien von 330¢V/u, 190¢V /u
und 96 eV /u untersucht. Die Eckdaten dieser Messreihe sind in Tabelle 4.4
zusammengefasst. Die Abbildungen 4.16 bis 4.18 zeigen die dazugehdrigen

Datenséatze als zweidimensionale Koinzidenzspektren.

Tabelle 4.4: Ubersicht der Messreihe mit S5+,

Upecel E,.. Aufnahmezeit Zeitauflosung AE,,;;,

(V) (eV/u) (h) (ns/Kanal) (eV)
9200 330 46,6 7.8 395
9500 190 46,6 7,8 96,6
9700 96 46,8 7.8 59.3
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Abbildung 4.16: Koinzidenzspektrum von S'5* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 3306V /u.
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Abbildung 4.17: Koinzidenzspektrum von S'5* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 190V /u.
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Abbildung 4.18: Koinzidenzspektrum von S'5* in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 96 ¢V /u.
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Die relative Lage der Peaks in den Flugzeitspektren (Abbilungen 4.16 bis
4.18) wird, wie bei der fiir Ar'™* durchgefiihrten Analyse, mit den aus
den zuvor gemessenen kinetischen Energien berechneten Flugzeitdifferenzen
zwischen St und metastabilen S'¥*-Tonen verglichen. Die so bestimmten
Zeitdifferenzen sind in diesen Spektren wieder durch schwarze Balken an-

gedeutet. Im Vergleich zu den an Ar!'"*

gemessenen Flugzeiten, féllt hier
besonders der deutlich hohere Anteil an metastabilen Ionen auf. Beim lang-
samsten der untersuchten Stéfe mit einer Stoflenergie von 96 €V /u tibertrifft
die Zahl der detektierten Zerfille von Si*d-Tonen die Zahl der beim Ladungs-
austausch nachgewiesenen lonen sogar um das 3,7-fache. Der Grund fiir den
Anstieg des Beitrags an metastabilen Zustdnden ist im Vergleich zu den

Messungen von Ar!7+

vor allem auf die 3,5-fache Lebensdauer bei Schwefel
zuriickzufiihren. Der Einfluss der ldngeren Lebensdauer und das Verhalten
bei unterschiedlich starker Abbremsung der Ionen wurde eingehend durch
die Modellierung der Dynamik der beteiligten Zusténde analysiert. Die Er-

gebnisse dieser Untersuchung folgen in Abschnitt 4.1.4.

100 + S14+ S15+ e o:nN=2—1 A
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Abbildung 4.19: Flugzeitspektrum von S'°* in Stéfen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 3306V /u.
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Abbildung 4.20: Flugzeitspektrum von S'®* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 190 €V /u.
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Abbildung 4.21: Flugzeitspektrum von S'®% in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 96 €V /u.
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Die Abbildungen 4.22 bis 4.24 zeigen die bei den drei verschiedenen Stof3-
energien aufgenommenen Rontgenspektren. Dabei wurden die durch die
Flugzeiten separierten Zerfille von S+ (rote Kurve) getrennt von den
Ladungsaustausch-Ereignissen von S'°* (blaue Kurve) dargestellt. Auch die-
se Spektren wurden analog zu den bereits vorgestellten Ladungsaustausch-
messungen analysiert. Die Energiekalibration wurde derart verschoben, dass
der Zerfall des metastabilen 1s2s 3S;-Zustand in den Grundzustand bei der
aus der Literatur bekannten Energie von 24306V liegt. Auch in dem be-
trachteten Fall sind im Rontgenspektrum der metastabilen Ionen kaum von
héheren Energieniveaus ausgehenden Ubergiinge beobachtbar. Einzig bei der
genauen Betrachtung des bei einer Stoflenergie von 96 €V /u aufgenommenen
Flugzeitspektrums ist an der Position von SI*f eine schwache Signatur fiir
Ubergénge von n > 3 auf n = 1 zu erkennen. Diese Photonen kénnten vom
bei der Bildung des metastabilen Zustands stattfindenden Elektronenein-
fang gefolgt von der Abregung des eingefangenen Elektrons vorbei an dem
im metastabilen Zustand befindlichen Elektron stammen. Dieser Prozess ist
aber anscheinend deutlich unwahrscheinlicher als der Zerfall des metastabi-
len Zustands. Ob dieser Zerfall rein statistisch entsprechend der Lebensdauer
des metastabilen Zustands stattfindet, oder ob dessen Zerfallswahrschein-
lichkeit moglicherweise durch Stéfe mit dem Targetgas erhoht ist, wird in
der abschlieflenden Diskussion der Ladungsaustauschmessungen ausfiihrlich

erortert.
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Abbildung 4.22: Réntgenspektrum von S!5* in Stéflen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 330¢V /u.
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Abbildung 4.23: Réntgenspektrum von S!'%* in Stéflen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 190 €V /u.
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Abbildung 4.24: Réntgenspektrum von ST in Stéfen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 96 €V /u.
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Der Einfluss der metastabilen Zustdnde auf das Hardness-Ratio wird wieder-
um untersucht, indem dieses auf zwei Arten bestimmt wird. Das Hardness-
Ratio wird einerseits unter Vernachlissigung der Flugzeiten, d. h. fir die
Rontgenspektren von S und S!#F gemeinsam, und andererseits unter
Beachtung der Flugzeit ausschlieflich fiir S'* berechnet. Abbildung 4.25
zeigt wie auch in diesem Fall das aus den gemischten Ereignissen berechnete

Hardness-Ratio um bis zu 60 % kleiner ausféllt als der korrigierte Wert.

0,25 — ¥t

+ ® S15+ durch Flugzeit bestimmt |
° 0,20 |- B S15+ und S14+ gemischt i
T L J
x | _
5 0,15 i o
o}
_E 0,10 | ﬁ -
CU - -
T 005 | % : i

0,00 —tt+t——t——+——+—F—+—F—

S\CL F ]
= 8| l i
c I ]
2
5 6ot \ I -
o L ]
§ 40 l .
o I g ]
2 20t i
K] L _
e 0 L | L | L | L | L | L | L | L

50 100 150 200 250 300 350 400 450

StolRenergie (eV/u)

Abbildung 4.25: Vergleich des Hardness-Ratios von S'°* mit und ohne
der Bestimmung der Flugzeit. Der unkorrigierte Wert liegt um bis zu 60 %
niedriger.
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4.1.3 Ladungsaustausch von Ar!®*t

Zum Vergleich mit den bisher prasentierten Messungen zum Ladungsaus-

17+ und S+, folgt in diesem

tausch von H-artigen Ionen am Beispiel von Ar
Abschnitt die Darstellung der an Ar!'®* durchgefiihrten Untersuchungen.
Der Hauptunterschied des ,nackten“ Ar'®*t-Kerns im Vergleich zu den H-
artigen Projektilen liegt im Hinblick auf die réntgenspektroskopische Un-
tersuchung von Ladungsaustauschprozessen in den zwei Vakanzen in der K-
Schale des Tons. Dadurch ist es im Unterschied zu H-artigen Projektilen mog-
lich nach dem Einfang zweier Elektronen, gleich zwei n > 2 — 1 Ubergénge
im Rontgenbereich zu beobachten. Dieser zweifache Einfang kann entweder
simultan stattfinden (Doppeleinfang) oder sequenziell ablaufen. Im ersten
Fall ist ein moglicher Zerfall des doppeltangeregten Zustands durch Autoio-
nisation zu beriicksichtigen, dessen Wahrscheinlichkeit von den Zusténden,
in die beide Elektronen jeweils eingefangen wurden, abhéngt. Intuitiv ist ver-
standlich, dass bei asymmetrischem Einfang, bie dem sich die Hauptquan-
tenzahlen der Einfangzustéinde deutlich unterscheiden, die Wahrscheinlich-
keit fir Autoionisation geringer ausféllt, als bei benachbarten Zusténden.
Bei der radiativen Abregung des doppeltangeregten Zustands kann es auch
zur Besetzung von metastabilen Zustdnden im He-artigen Ion kommen. Da-
bei kann zum Beispiel nachdem eines der eingefangenen Elektronen in den
Grundzustand kaskadiert ist, das andere den 1s2s 2S;-Zustand besetzen.
Es ist aber auch die Existenz langlebiger Zustdnde moglich, bei denen bei-
de Elektronen aufgrund niedriger Auger- und radiativer Zerfallsraten hoch
angeregt bleiben. Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Zahl der
durch Rontgenspektroskopie beobachtbaren Prozesse und somit der zu er-
wartende Grad an Komplexitit der Ergebnisse bei 18-fach geladenem Argon
hoher ausfillt als bei den beschriebenen Messungen an H-artigen Ionen.

18+ wurden nicht wie die Untersu-

Die Ladungsaustauschmessungen an Ar
chungen an Ar'”* und S'* in Form einer geschlossenen Messreihe durchge-
fiihrt, sondern wurden auf drei Messkampagnen von April bis August 2009
verteilt vorgenommen. Tabelle 4.5 listet die Eckdaten dieser Messungen in
der Reihenfolge in der sie durchfiihrt wurden auf. Bei den in Zeile zwei und
drei aufgefiihrten Untersuchungen wurde versucht die Produktionsrate von
Ar'®t durch die Verdnderung der Potentiale der EBIT-Driftréhren zu er-

hoéhen. Um die Lange des Fallenbereichs zu vergréflern wurde die positive
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Spannung der ausgangsseitigen Driftrohre angehoben. Dadurch lag bei die-
sen beiden Messungen das Extraktionspotential U.,,, um 170 V hoher als bei
den anderen beiden Messungen. Somit fallt bei gleicher Abbremsspannung
auch die endgiiltige kinetische Energie der abgebremsten Ionen entsprechend
hoher aus. Da fiir die Ergebnisse der Messungen jedoch nur diese Energie
ausschlaggebend ist und im Folgenden die Datensétze durch diesen Parame-

ter gekennzeichnet sind, ist dieser Unterschied rein technischer Natur.

Tabelle 4.5: Ubersicht der Messreihe mit Ar'8+. MBei diesen beiden
Messungen wurde die EBIT bei anderen Driftréhrenspannungen betrieben
als bei den anderen Aufnahmen. Das Extraktionspotential lag in diesem
Fall um 170V hoher. @ Vor dieser Messung wurde das Vakuumsystem
umgebaut (Details siehe Text).

Upecel E... Aufnahmezeit Zeitauflosung AE,,;;,

(V)  (eV/u) (h) (ns/Kanal) (eV)
8990 392 20,1 9,8 38,4
920000 377 57.7 7.8 38,0
9600 196 31,2 7,8 34,3
9600 120 46,9 7,8 59,8

Anders verhilt es sich bei der zweiten Anderung am Messaufbau, einem Um-
bau am Vakuumsystem, welche vor der letzten Messung vorgenommen wur-
de. Dabei wurde unter dem Reaktionsvolumen ein nach obenhin konisch zu-
laufendes, trichterférmiges Bauteil aus diinnem Edelstahlblech angebracht.
Dieser Trichter sollte durch seine nahe am Gasaustrittsort sitzende Offnung
den Gastransport zur darunter liegenden Turbomolekularpumpe verbessern
indem er die Expansion der Gaswolke in die Targetkammer verringert. Wie
die Darstellung der genannten Messung zeigen wird, konnte die angestrebte
Erhohung des Verhéltnisses zwischen den Targetdichten im Reaktionsvo-
lumen und im Gebiet vor der Abbremsung durch diese Mafinahme nicht
erreicht werden. Der stark erhéhte Anteil an Ionen in metastabilen Zustén-
den lasst darauf schlieflen, dass dadurch eher der gegenteilige Effekt herbei-
gefithrt wurde. Durch die Gegeniiberstellung der bei verschiedenen Druck-
verhéltnissen durchgefiihrten Messungen konnen allerdings weitere wichtige
Erkenntnisse iiber die Entstehung und den Zerfall dieser Zustidnde sowie

deren Einfluss auf die Bestimmung des Hardness-Ratios gewonnen werden.
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Abbildung 4.26: Koinzidenzspektrum von Ar'®t in St68en mit Argon
bei einer kinetischen Energie von 392 €V /u.
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Abbildung 4.27: Koinzidenzspektrum von Ar'®t in StéSen mit Argon
bei einer kinetischen Energie von 377 ¢V /u.
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Abbildung 4.28: Koinzidenzspektrum von Ar'®t in Sté8en mit Argon
bei einer kinetischen Energie von 196 €V /u.
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Abbildung 4.29: Koinzidenzspektrum von Ar'®+ in StéSen mit Argon
bei einer kinetischen Energie von 120 €V /u.
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Die Abbildungen 4.26 bis 4.29 stellen die Koinzidenzspektren der genannten
Messungen an Ar'®+ dar. Die ersten drei Spektren zeigen im Unterschied zu
den fiir Ar'™ und S'* gezeigten Untersuchungen, die deutliche Dominanz
der aus dem Ladungsaustausch des Projektils resultierenden Rontgenemis-
sion. Dabei sind nur schwache Beimischungen von Ereignissen bei kleineren
Flugzeiten zu erkennen. Ganz im Gegensatz dazu sieht man in Abbildung
4.29 bei einer Flugzeit von etwa 200 ns eine im Vergleich zu den Ladungsaus-
tauschereignissen stark ausgepriagte Anhdufung von Ereignissen, die anschei-
nend von schnelleren Ionen stammen. Bei der Analyse der dazugehorigen
Flugzeitspektren (Abbildungen 4.30 bis 4.33) und dem Vergleich mit dem
aus der Messung der kinetischen Energie vorhersagbaren Flugzeitabsténden,
sieht man aber, dass die Flugzeitdifferenz zu den Ladungsaustauschereignis-
sen nicht durch einfache, sondern durch doppelte Elektroneneinfiange vor der

Abbremsung erklért werden muss.

Das Verhéltnis von Einfach- zu Doppelelektroneneinfang wurde von Ali et al.
an Ar'™ zu 2,7 4 0,3 bestimmt [ALI et al., 1994]. Andere in der Literatur zu
findende Ergebnisse weichen erheblich von diesem Wert ab. So erhélt man
aus der Interpolation zwischen den in [SAKAUE et al., 2004] veroffentlich-
ten Messungen an I'®* und I?°* einen Wert von 8,3. Erste Testmessungen
mit dem im experimentellen Teil dieser Arbeit erwdhnten Flugzeitspektro-
meter fiir RiickstoBionen (Abschnitt 3.3.5) haben diese Gréfe fiir Ar'7* zu
1,54+ 0,2 bestimmt. Theoretische Berechnungen ergeben unter der Benut-
zung des Classical-Over-Barrier-Modells sowohl fiir Ar!'7* als auch fiir Ar'®+
einen deutlich kleineren Wert von 1,4 [XUE, 2009]. In jedem Fall kann an-
genommen werden, dass auf dem Weg zum Reaktionsvolumen mehr einfach
als zweifach umgeladene Ionen gebildet werden. Die deutlich héhere Zahl
der in Koinzidenz gemessenen Ereignisse fiir den Fall des Doppeleinfangs
muss daher durch einen anderen Prozess als Ladungsaustausch in der Tar-
getregion zustande kommen. Die eingangs angesprochene Besetzung und der
anschlieBende Zerfall von metastabilen Ar'®*-Tonen stellt dabei anscheinend

den dominanten Emissionsprozess dar.
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Abbildung 4.30: Flugzeitspektrum von Ar'®t in Stéflen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 392 ¢V /u.
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Abbildung 4.31: Flugzeitspektrum von Ar'8t in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 377 €V /u.
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Abbildung 4.32: Flugzeitspektrum von Ar'®t in Sté8en mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 196 €V /u.
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Abbildung 4.33: Flugzeitspektrum von Ar!®* in StéSen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 120€V /u.
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Die ersten drei Rontgenspektren (Abbildungen 4.34 bis 4.36) sind jeweils auf
den in den Koinzidenzspektren angedeuteten Flugzeitbereich eingeschrénkt
und zeigen auf den ersten Blick den beim Ladungsaustausch von Ar'®* zu
erwartenden Verlauf. Die Mehrzahl der Photonen liegt bei der Energie der
Ubergiinge von 2p QP%,% in den Grundzustand. Eine zu niedrigeren Stoflener-
gien hin steigende Anzahl von Photonen stammt von Ubergingenn > 3 — 1.
Bei genauer Betrachtung der Spektren erkennt man an der linken Flanke
des n = 2 — 1 Ubergangs eine asymmetrische Verbreiterung, welche sich
auf einen Ubergang im He-artigen Argon zuriickfiihren lisst. Diese bei ei-
ner Energie von etwa 3100 €V emittierten Photonen stammen entweder von
metastabilen Zustdnden, die auf dem kurzen Abschnitt nach der Abbrem-
sung entstanden und darauf in der Detektionszone zerfallen sind, oder von
Doppelelektroneneinfang und anschliefendem radiativen Zerfall innerhalb
des Reaktionsvolumens. Es ist davon auszugehen, dass beide Prozesse zur

detektierten Intensitdt beitragen.

Das bei einer Stofenergie von 120V /u aufgenommene Rontgenspektrum
(Abbildung 4.37) wurde fiir die Flugzeitbereiche von Ar'®* und AriS} ent-
sprechend den in Abbildung 4.29 gezeigten Grenzen getrennt von einander
analysiert. Das Spektrum fiir Ar'®* (blau) zeigt den aus den drei zuvor
beschriebenen Spektren bekannten Verlauf.

Das in rot dargestellte Spektrum fiir AriSS dhnelt jenem, das beim Zerfall
von metastabilen Ar'®*-Tonen bei den Ladungsaustauschmessung an Ar'7+
aufgenommen wurden. Auch hier liegt der Grofiteil der detektierten Pho-
tonen beim Ubergang des 152s 25;-Zustands in den Grundzustand des He-
artigen Systems, allerdings zeichnet sich bei der Energie von etwa 3320 eV
ein deutlich sichtbare Schulter ab. Diese Photonen missen aufgrund der
Flugzeit von Tonen stammen, die zum Zeitpunkt der Abbremsung He-artig
waren. Fir die anschlieBende Emission von Photonen bei der genannten
Energie kommen zwei Prozesse infrage. Einerseits kann eines der hoch ange-
regten Elektronen nach der erfolgten Abbremsung autoionisiert werden und
das andere danach durch einen Ubergang vom n = 2 auf n = 1 im daraus re-
sultierenden H-artigen Argon zerfallen. Die andere mogliche Erklarung sind
sogenannte Hyper-Satelliten im He-artigen System. Wéahrend eines der bei-
den Elektronen in einem hochangeregten Zustand verbleibt, kaskadiert das
andere Elektron nach n = 2. Zuletzt findet von dort der Ubergang in den

Grundzustand statt. Die Energie des dabei emittierten Photons liegt dabei
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in Abhéngigkeit des Zustands des ,,Zuschauer-Elektrons“ nur wenig unter

der Energie dieses Ubergangs im H-artigen System.

Gerade eine solche durch langlebige hochangeregte Zusténde erzeugte, ver-
zogerte Photonenemission kénnte die bereits mehrfach angesprochene Ab-
weichung zwischen Ergebnissen von Hardness-Ratio-Messungen erklaren, die
in einigen Féllen mit gefangenen Ionen und in anderen Experimenten mit
Ionenstrahlen durchgefiithrt wurden. Diese mogliche Erklarung wird in der
abschlieBenden Diskussion der Hardness-Ratio-Messungen (Abschnitt 4.1.5)

detailliert eingegangen.
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Abbildung 4.34: Rontgenspektrum von Ar'®* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 392V /u.
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Abbildung 4.35: Rontgenspektrum von Ar'8* in StéSen mit Argon bei

einer kinetischen Energie von 377 ¢V /u.
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Abbildung 4.36: Rontgenspektrum von Ar'®* in Stéfen mit Argon bei

einer kinetischen Energie von 196 €V /u.
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Abbildung 4.37: Rontgenspektrum von Ar'®* in StéBen mit Argon bei
einer kinetischen Energie von 120 €V /u. Die Ladungszustande der emittie-
renden Tonen (AriSd bzw. Ar'®t) wurden anhand der Flugzeit bestimmt.
Das in rot dargestellte Spektrum der aus Umladung vor der Abbremsung
entstandenen metastabilen Ar'®*-Tonen zeigt deutlich den Zerfall lang-
lebigen Zustands durch Emission bei einer Energie von 3320eV £ 50eV
(Hyper-Satellit).

Wie in der Analyse der Flugzeit- und Rontgenspektren gezeigt wurde, lassen
sich Photonen von Ladungsaustauschereignissen und von Zerfillen metasta-
biler Zustinde bei den an Ar'®+ durchgefiihrten Messungen gleich in zwei-
facher Weise voneinander trennen. Einerseits lassen sich jene Arl%-Tonen,
die schon vor der Abbremsung entstanden sind, wie bei Ar'™* und S+
durch eine Bedingung in der Flugzeit diskriminieren. Andererseits ergibt sich
hier zusétzlich die Moglichkeit diese beiden Emissionsprozesse durch deren
Photonenenergie zu unterscheiden. Daher wird das Hardness-Ratio in die-
sem Fall fiir drei verschiedene Félle bestimmt. Abbildung 4.38 vergleicht die
Hardness-Ratios, die ohne Bedingungen (rot), mit eingeschrénkter Flugzeit

(griin) sowie mit Flugzeit- und Energiebedingung (lila) bestimmt wurden.
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Abbildung 4.38: Vergleich des Hardness-Ratios von Ar!®* mit Korrek-
turen durch die Bestimmung der Flugzeit und der Photonenenergie. Der
untere Graph in dieser Abbildung gibt die relative Abweichungen der un-
korrigierten (rot) bzw. der nur durch die Flugzeit korrigierten Werte (griin)
bezogen auf die unter Anwendung beider Korrekturen errechneten Ergeb-
nisse (lila) an.

Jener Datenpunkt, der bei der niedrigsten Stoflenergie ermittelt wurde, wird
durch die Flugzeitbedingung am deutlichsten nach oben verschoben. Hinge-
gen fillt diese Verschiebung bei den anderen drei Messungen sehr gering
aus. Die eingangs beschriebene Verdnderung der Druckverhéltnisse in und
vor der Targetregion scheinen hauptverantwortlich fiir diesen Unterschied
zu sein. Der Einfluss der nach der Abbremsung gebildeten und innerhalb
des Reaktionsvolumens zerfallenden metastabilen Zusténde bleibt {iber den

betrachteten Energiebereich weitgehend konstant.

Abschlieflend kann gesagt werden, dass sich unter Anwendung von Bedin-
gungen fiir die Flugzeit und die Photoenenergie ein deutlich verdnderter
Verlauf des Hardness-Ratios ergibt. Die experimentelle Differenzierung ver-
schiedener Erzeugungs- und Zerfallsprozesse scheint daher fiir eine sinnvolle

Bestimmung dieses Parameters unerlasslich.
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4.1.4 Modellierung der Populationsdynamik

Zur Erklarung der unerwartet hohen Photonenemission aus Zerfillen me-
tastabiler Zustinde, wurde die Populationsdynamik der beim Ladungsaus-
tausch H-artiger Projektile beteiligten Zusténde in einem einfachen, eindi-
mensionalen Modell untersucht, in dem die Bewegung der Ionen mit einer
Geschwindigkeit v entlang der Flugrichtung stattfindet. An jedem Ort z
entlang der Flugstrecke kann sich ein Ion in einem von drei moglichen Zu-
stdnden befinden und die Anderung der Besetzung dieser Zusténde lisst sich

beschreiben durch ein System gekoppelter linearer Differentialgleichungen.

. ni(z) = —o G(z)ni(z) (4.9a)
a% nms(z) = fo Gz)ni(z) — Zf(“xg"f (4.9b)
0 Nms ()
5p Mes(@) = (1= f) o G(a) m(z) + (@) 7 (4.9¢)

Hierbei sind n; die Anzahl Ionen im Ausgangszustand sowie 7,5 und ngs
jeweils die Zahl der Ionen, die sich nach einem Ladungsaustausch in einem
metastabilen Zustand beziehungsweise im Grundzustand befinden. Die La-
dungsaustauschrate ist bestimmt durch den Wirkungsquerschnitt o und die

Targetgasteilchendichte G.

Der angenommene Verlauf von G ist in Abbildung 4.39 gezeigt. Er basiert
auf gemessenen Driicken und zusétzlichen plausiblen Annahmen, wobei dar-
auf geachtet wurde, dafl die ermittelten Gesamtphotonenzéihlraten mit den
experimentellen Werten vertréglich blieben. Der Faktor f bezeichnet den
Anteil der Ladungsaustauschprozesse die zu einem metastabilen Zustand
fiihren und wurde als 0,5 angenommen. Durch eine durch die Lebensdauer 7
charakterisierte Abregung gelangen Ionen vom metastabilen Zustand in den

Grundzustand.

Am Beginn der Flugstrecke befinden sich alle Ionen im Ausgangszustand
und bewegen sich mit gleicher Geschwindigkeit. Auch durch einen Ladungs-
austausch &dndert sich diese Geschwindigkeit nicht. Findet nun aber eine
elektrostatische Abbremsung statt, so werden Ionen, die durch einen bereits
erfolgten Ladungsaustausch eine geringere Ladung aufweisen, weniger stark
abgebremst und bewegen sich demzufolge nach der Abbremsung schneller

als diejenigen, die sich noch im hoéher geladenen Ausgangszustand befinden.
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Abbildung 4.39: Fiir die Simulation angenommener Verlauf der Target-
gasdichte entlang der Flugstrecke der Ionen.

Durch die Abbremsung teilt sich die Ionenpopulation also in zwei Geschwin-
digkeitsgruppen. Um dies zu beriicksichtigen wurde in der Simulation so
verfahren, daf§ die Gleichungen (4.9a) bis (4.9c) numerisch vom Beginn der
Flugstrecke bis zur Abbremszone aufintegriert wurden. An diesem Punkt
wurde die Population unterteilt in schnelle und langsame Ionen, fiir die
die Integration dann mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten v fortgesetzt
wurde. In Abbildung 4.40 sind die Ergebnisse einer solchen Simulation fiir
Ar'™ als Ausgangsion, das von 10keV /q auf 2506V /q abgebremst wird, zu
sehen. Der Ort der Abbremsung, der als singuldr betrachtet wurde, ist als

gepunktete Linie eingezeichnet.
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Abbildung 4.40: Simulation der Populationsdynamik fiir von 10keV/q
auf 250 6V /q abgebremste Ar!7*-Projektile als Funktion der Position ent-
lang der Flugrichtung. (a) Gasdichte; (b) Besetzungsanteil der metastabi-
len Ionen vor und nach der Abbremsung; (c¢) Besetzungsanteil des Grund-
zustands; (d) Verzogerte Photonenemission durch Abregung metastabiler
Zustande und prompte Emission nach Ladungsaustausch.
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Abbildung 4.41: Vergleich der fiir Ar!”* (oben) und S!** (unten) aus
dem Experiment gewonnenen Verhéltnisse von Photonenzihlraten, die
auf schnelle (wenig abgebremste) beziehungsweise langsame (stérker ab-
gebremste) Tonen zuriickzuftihren sind, mit dem aus den durchgefithrten
Simulationen erwarteten Verlauf. Die experimentellen Verhéltnisse sind
sowohl ohne als auch mit Korrektur gegen die energieabhingige Nach-
weiseffizienz dargestellt.

Zum Vergleich mit den Experimenten wurden die zu den moglichen Uber-
giangen gehorigen Ortsableitungen der Zustandsbesetzungen iiber den zwei
Zentimeter breiten, vom Rontgendetektor erfassten, Bereich aufintegriert.
Dieser Bereich ist in Abbildung 4.40 durch zwei senkrechte gestrichelte Lini-
en markiert. Es ergaben sich fiir alle Prozesse und Geschwindigkeitsgruppen
getrennt die zu erwartenden Photonenzahlraten. Das Verhéltnis der Zahl-
raten die von langsamen beziehungsweise schnellen Ionen herrithren kann
direkt mit den experimentellen Befunden verglichen werden. Die experi-
mentellen Zahlratenverhéltnisse fir Ar'”* und S'°* sind zusammen mit
den Ergebnissen der durchgefithrten Simulationen in Abbildung 4.41 dar-

gestellt. Die experimentellen Werte wurden gegen die Energieabhéngigkeit
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der Nachweiseffizienz fiir langsame Ionen korrigiert.

Der genannte Vergleich ldsst deutliche Abweichungen zwischen den aus der
Simulation gewonnen Vorhersagen und den experimentellen Beobachtungen
erkennen. Die experimentell bestimmten Verhéltnisse fallen generell grofer
aus als die Ergebnisse der Simulation, d. h. es werden deutlich mehr Pho-
tonen von metastabilen Zustdnden in der Gruppe der weniger stark abge-
bremsten Ionen detektiert, als erwartet. Die absoluten aus den Simulationen
gewonnenen Werte zeigten jedoch eine starke Abhingigkeit vom angenom-
menen Druckverlauf. Die Verwendung einer deutlich flacheren Druckvertei-
lung in der Targetkammer bewirkt eine Anhebung der durch die Simulati-
on vorhergesagten Verhéltnisse und damit eine Anndherung an die experi-
mentellen Resultate. Allerdings scheint eine solche Verteilung nicht mit der
Verwendung einer Kapillare als effusive Gasquelle vereinbar. Uberdies lief3
sich selbst fiir den Extremfall eines géinzlich flachen Druckverlaufs in der
Targetkammer keine Ubereinstimmung mit den experimentellen Befunden

herstellen.

Eine mogliche Erklarung der unerwartet hohen Photonenemission von me-
tastabilen Zustdinden wére durch das Auftreten von Quenching dieser Zu-
stande gegeben. Durch diesen, in Abschnitt 2.2.2 erlduterten, Prozess kann
der vorzeitigen Zerfall dieser Zustdnde durch verschieden geartete Wech-
selwirkung mit den Targetatomen induziert werden. Zum Beispiel koénnte
es durch den kurzzeitigen Einfang eines Targetelektrons, zur Bildung eines
Li-artigen Ions und schliellich zum prompten Zerfall durch einen erlaubten
Ubergang vom 1s 2s nl- in den Grundzustand kommen. Auch die Wirkung
duflerer Felder, z. B. das durch das Ion induzierte Dipolfeld eines Target-
atoms, kann durch Stark Mixing zum beschleunigten Zerfall metastabiler

Zustande fiithren.

Eine solche Interpretation dieser Resultate ist angesichts der momentanen
Datenlage nicht zwingend und nur weitere Messungen konnen eine Klarung
der beschriebenen Diskrepanz herbeifithren. Eine fiir diesen Zweck taugli-
che Erweiterung des experimentellen Aufbaus zur von der Targetgasdichte
unabhéngigen Erzeugung metastabiler Zustdnde ist bereits in Planung und

wird im Kapitel Zusammenfassung und Ausblick ndher beschrieben.
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4.1.5 Diskussion der Hardness-Ratio-Messungen

Zum Abschluss der Darstellung, der in dieser Arbeit durchgefiihrten Messun-
gen des Hardness-Ratios von Ladungsaustauschprozessen, soll die Gesamt-
heit der gewonnenen Ergebnisse im Folgenden mit den Resultaten d&hnlicher
Untersuchungen verglichen werden. Diese lassen sich in zwei Gruppen mit
jeweils grundséatzlich verschiedenen Messanordnungen unterteilen.

Einerseits existieren Messungen, die wie die hier durchgefiihrten mittels ei-
nes Ionenstrahls und eines gekreuzten Gasstrahl realisiert wurden. Fiir Ar'7+
sowie Ar'®t sind dies einerseits die am National Institute of Standards and
Technology (NIST) bei einer Stoflenergie von etwa 1800 €V /u aufgenomme-
nen Daten [TAWARA et al., 2001, TAWARA et al., 2006] und andererseits exis-
tiert fiir diese Ionensorten eine an der Berlin-EBIT durchgefiihrte Messreihe,
die einen Energiebereich von 2-1000 €V /u abdeckt [ALLEN et al., 2008]. Die
zweite Gruppen von Messergebnissen stammen aus Messungen an in einer
EBIT gefangenen Ionen. Bei diesen Messungen an der LLNL-EBIT und der
Berlin-EBIT befinden sich die Ionen nahezu in Ruhe. Ihre Energie ist haupt-
séchlich durch Sto8e mit dem Elektronenstrahl bestimmt und wird in den
entsprechenden Publikationen mit etwa 5eV/u angegeben [BEIERSDORFER
et al., 2000, ALLEN et al., 2008]. Abbildung 4.42 stellt die Resultate die-
ser Messungen zusammen mit den in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnissen

dar.

Die Werte fiir Ar'™ sowie S wurden in den im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Messungen, wie in den entsprechenden Abschnitten dieses
Kapitels gezeigt, unter Verwendung einer Flugzeitbedingung zur Diskrimi-
nierung von Photonen aus dem Zerfall metastabiler Zustdnde, die vor der
Abbremsung besetzt wurden, bestimmt. Diese Moglichkeit bestand in den
erwihnten Experimenten anderer Arbeitsgruppen nicht. Im Fall von Ar'®+
wurde das Hardness-Ratio zusétzlich zu dieser Bedingung gegen den Einfluss
metastabiler Zustdande korrigiert, die nach der Abbremsung entstanden sind.
Der direkte Vergleich zwischen diesen Ergebnissen und jenen aus Berlin zeigt
sowohl fiir Ar!”* als auch fiir Ar'®* ein dhnliches Bild. Bei etwa 1006V /u
stimmen die beiden Resultate innerhalb der Fehlerbalken iiberein. Der hier
gemessene Verlauf weicht jedoch zunehmend mit gréfleren Stoflenergien von
der direkten Verbindung zwischen den aus Berlin stammenden Datenpunk-
ten bei 100 €V /u und 1000 €V /u ab. Die im vorangegangenen Abschnitt dar-
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Abbildung 4.42: Vergleich des Hardness-Ratios aus verschiedenen Mes-
sungen im fiir den schnellen (FSW) und langsamen (SSW) Sonnenwind
relevanten Energiebereich.

gestellte Modellierung der Populationsdynamik der beim Ladungsaustausch
beteiligten Zustande hat ergeben, dass die Form eines Rontgenspektrums,
das durch eine Momentaufnahme eines kurzen Abschnitts entlang der Flug-
bahn eines Ionenstrahl aufgenommene wurde, stark von dieser Dynamik
und damit vom Verlauf der Targetgasdichte, der Entfernung zwischen Ab-
bremsung und Photonendetektion und der Ionengeschwindigkeit abhéngt.
Stark vereinfacht stellt sich dieser Sachverhalt wie folgt dar. Der Zerfall
metastabiler Zusténde, die vor der Detektionszone besetzt wurden und ver-
zogert erst vor dem Rontgendetektor zerfallen verkleinern das beobachtete
Hardness-Ratio. Hingegen fiithren diese Zusténde, wenn sie innerhalb des Re-
aktionsvolumen gebildet werden und erst nach dem Verlassen des Detektor-
sichtbereichs zerfallen, zur Erhohung des gemessenen Werts. Welcher dieser
beiden Effekte iiberwiegt hidngt neben den oben aufgefiihrten Gréflen wie
Druckverteilung und Ionengeschwindigkeit zusétzlich von der Lebensdauer
der beteiligten Zustédnde ab. Eine detaillierte Untersuchung und Modellie-

rung der Besetzung beteiligter Zustande, wie sie in dieser Arbeit gezeigt

145



Ergebnisse

wurde, scheint in jedem Fall unerlésslich, um die Ergebnisse aus Stoflexpe-

rimenten dieser Art richtig deuten zu kénnen.

Im Verlauf dieser Arbeit wurde bereits mehrfach auf die Diskrepanz zwischen
Ergebnissen von Hardness-Ratio-Messungen, die einerseits mit gefangenen
Tonen und andererseits mit lonenstrahlen durchgefiihrt wurden, hingewiesen.
Bei einer StoBenergie von etwa 5¢eV /u liegen die aus dem StoBexperiment in
Berlin gewonnenen Ergebnisse fiir Ar'®* um einen Faktor 2 niedriger als die
innerhalb der beiden EBITs gemessenen Werte. Neben einer Reihe weiterer
Erklarungsversuche (z. B. hohes Magnetfeld in der EBIT und dadurch verén-
derte Besetzung) ist in einem Ubersichtsartikel von Wargelin et al. von dem
méglichen Einfluss eines hochangeregten metastabilen Zustands im Ar'8+
auf das im Ionenstrahlexperiment gemessene Hardness-Ratio die Rede. Es
wurden Atomstrukturberechnungen verwendet um mogliche Kandidaten fiir
diese Zustdnde zu finden. In dieser Suche konnten jedoch nur einfach an-
geregte Zustidnde beriicksichtigt werden. Zum Abschluss wird explizit die
Frage gestellt ob metastabile Zustande existieren, die in einer verzogerten

Roéntgenemission von Niveaus n > 3 resultieren.

Im hier durchgefithrte Experiment konnte das Koinzidenzmessverfahren auf-
grund der abnehmenden Projektilnachweiseffizienz nicht bis in die hier zur
Diskussion stehenden Energiebereiche angewandt werden. Nichts desto trotz
wurde in einer Messung an Ar'®8+ bei einer Stoflenergie von 120 eV /u zweifels-
frei gezeigt, dass nach einem Doppelelektroneneinfang eine derart verzoger-
te Photonenemission stattfindet. Der Entstehungsort der doppeltangeregten
Ionen konnte anhand deren Flugzeit eindeutig vor der Abbremsung und
somit mindestens 150 ns vor der Emission des detektierten Photons ausge-
macht werden. Dabei wurde auch ein betrichtlicher Anteil an Ubergéingen
hoherer Energie registriert. Diese verzogerten Photonen werden in einem
StoBexperiment nur teilweise detektiert. Die Frage ob der hier beobachtete
Effekt das Ausmafl der Abweichung erkldren kann héngt von der Lebens-
dauer und dem Hardness-Ratio dieser Ionen ab und kann im Rahmen der

hier gemachten Beobachtung nicht beantwortet werden.

Abschlieend kann gesagt werden, dass bei der Bestimmung des Hardness-
Ratios aus einem Stoflexperiment die zeitliche und réumliche Trennung von
Entstehung und Zerfall hochangeregter Ionen zu starken Verzerrungen der

detektierten Intensitatsverhéltnisse kommen kann. Die experimentelle Diffe-
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renzierung aller Erzeugungs- und Zerfallskanéle scheint daher fiir eine sinn-
volle Bestimmung dieses Parameters unerldsslich. Die zusétzliche Detekti-
on des beim Ladungsaustausch erzeugten Riickstoflions und damit verbun-
den die Unterscheidung zwischen Einfach- und Mehrfachelektroneneinfangen
scheint nach den durch die Photon-Projektil-Koinzidenz-Messungen in die-
ser Arbeit gewonnenen Erkenntnissen der néchste logische Schritt zu einem
umfassenden Verstandnis aller beteiligten Prozesse. Auf die geplanten Mes-
sungen mit einem Fluzeitspektrometer fiir diesen Zweck wird im Kapitel

Zusammenfassung und Ausblick ndher eingegangen.
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4.1.6 Ladungsaustausch von Xe**

Neben den hier gezeigten Ergebnissen zum Ladungsaustausch von nackten
und H-artigen Ionen mittelschwerer Elemente wurden im Zuge dieser Ar-
beit auch Sté8e sehr hochgeladener schwerer Ionen mit Argon untersucht.
Zu diesem Zweck wurde die EBIT mit isotopenangereichertem 2?Xe betrie-
ben und es wurden, wie in Abschnitt 3.4 gezeigt, bis zu 52-fach geladene
Ionen dieses Elements extrahiert. Die Fallenkonfiguration und die Gaszu-
fuhr zur EBIT wurden mit dem Ziel der Produktion mdéglichst hochgelade-
ner Ladungszustinde eingestellt. Dabei wurde der in der hochsten Intensi-
tiat produzierte Ladungszustand Xe*®* mit einer Zihlrate von etwa 2kHz
auf dem PSD detektiert. Der g/m-selektierte Strahl aus 48-fach geladenem
Xenon wurde mit Hilfe des Abbremssystems auf 259 €V /u verzogert und
durch das Argon-Gastarget geleitet. Die innerhalb einer Messdauer von et-
wa 23 Stunden aufgenommenen Koinzidenz-, Flugzeit- und Réntgenspektren
sind in den Abbildungen 4.43 bis 4.44 dargestellt.
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Abbildung 4.43: Koinzidenzspektrum von Xe*8t bei einer kinetischen
Energie von 259 €V /u.

Das aufgenommene Roéntgenspektrum ist im Vergleich mit den Messungen

an Argon und Schwefel strukturreicher. Da Xe*®*t vier L-Schalen-Locher be-
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Abbildung 4.44: Koinzidenzspektrum von Xe*®* bei einer kinetischen
Energie von 259 ¢V /u.

sitzt, findet der letzte im Réntgenbereich beobachtbare Ubergang eines nach
dem Einfang kaskadierenden Elektrons vom Zustand n = 3 auf n = 2 statt.
Dieser liegt bei etwa 4,8 keV und weist, wie deutlich zu sehen, mit Abstand
die hochste Intensitéit auf. Er ist umgeben von schwicheren Ubergéingen zwi-
schen den Niveaus n = 4 und n = 3 bei etwa 2,2keV sowie zwischen n = 4
und n = 2 bei ca. 6,2keV. Aulerdem sieht man zwei Gruppen von Ereignis-
sen, die von hoheren Ubergiingen zwischen den Zustéinden n > 5 und n = 2
sowie zwischen n > 5 und n = 3 stammen. Deren einzelnen Komponenten
kénnen jedoch mit der beschrankten Auflésung des Rontgendetektors nicht

mehr getrennt werden.

Das Flugzeitspektrum weist nur einen klar aufzulésenden Peak auf. An des-
sen Flanke l4sst sich jedoch eine gewisse asymmetrische Verbreiterung erken-
nen. Das Auftreten von Elektroneneinfang auf dem Weg des Ions zur Target-
kammer ist auch in diesem Fall méglich und durch die im Vergleich zu den
Messungen mit Argon oder Schwefel deutlich erhohte Ladung des Projektils
auch wahrscheinlicher. Es wére sogar denkbar, dass der Grofiteil der Xe*¥+-
Ionen auf dieser Strecke zumindest ein einzelnes Elektron einfangt und die
Intensitét des urspriinglichen Ladungszustands deutlich kleiner ausfallt, als

die des umgeladenen Strahls. Da auch die Uberginge in den aus der Umla-
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Abbildung 4.45: Koinzidenzspektrum von Xe*8t bei einer kinetischen
Energie von 259¢V /u.

dung resultierenden Ladungszustdnden direkt nachgewiesen werden koénnen,
ist die Beteiligung eines metastabilen Zustands fiir die Beobachtbarkeit der

emittierten Strahlung nicht notwendig.

Sollten die aufgenommenen Spektren auch Ereignisse beinhalten, die von der
beschriebenen Umladung stammen, miissten die detektierten Photonen al-
so von einem zweiten Ladungsaustausch in der Targetregion stammen. Die
dabei zu erwartende Flugzeitdifferenz fallt fiir den einfachen Elektronen-
einfang mit 65ns jedoch geringer aus als das Zeitauflosungsvermogen des
Messaufbaus. Da die Breite der Flugzeitpeaks durch die Zeitspanne gege-
ben ist, innerhalb der sich die Ionen im Sichtbereich des Rontgendetektors
aufhalten, miisste zum eindeutigen Nachweis dieser Separation die einseh-
bare Strecke durch die Verwendung einer Blende verkleinert werden. In An-
betracht der ohnehin niedrigen Ereignisraten wurde dieser Ansatz jedoch
nicht weiter verfolgt. Des Weiteren kann davon ausgegangen werden, dass
die Wahrscheinlichkeit des sequentiellen zweifachen Ladungsaustauschs bei

derart niedrigen Targetdichten klein ausfillt.

Als abschlieflendes Ergebnis dieser Messung wird zur Beschreibung des Pho-

tonenspektrums in Anlehnung an das Hardness-Ratio von H- und He-artiger
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Ionen auch hier das Verhiltnis der Intensitéiten verschiedener Ubergénge an-
gegeben. Aus dem aufgenommenen Spektrum wurde einerseits das Intensi-
tatsverhiltnis der Uberginge zwischen den Niveaus n = 4 und n = 2 sowie

zwischen n = 3 und n = 2 ermittelt:

I
Haps = % = 0,036 % 0,005. (4.10)
3—2

Auflerdem kann die summierte Intensitiit hoherer Uberginge (n > 5 auf
n = 2) bezogen auf die Zahl der Photonen, die vom Ubergang n = 3 auf

n = 2 stammen, angegeben werden:

Hyys = =2 = 0,065 =+ 0,006. (4.11)
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4.2 Wechselwirkung von hochgeladenen Ionen mit
Oberflachen

Die Beschreibung der Wechselwirkung von hochgeladenen Ionen mit Ober-
flichen von Festkérpern kann in ihrer einfachsten Form als Verallgemeine-
rung des Ladungsaustauschs zwischen Ionen und einzelnen Atomen gesehen
werden. Die Oberflidche stellt fiir herannahende Ionen dabei eine praktisch
unerschopfliche Elektronenquelle sehr hoher Dichte dar. Die Neutralisati-
on von Jonen durch Elektroneneinfang in hochangeregte Rydbergzustinde
beginnt bereits in einigem Abstand vor der Oberfliche. Dabei entstehen
exotische Zustédnde, die sich dadurch auszeichnen, dass weit auflen liegen-
de Bindungszustéinde stark besetzt sind, wohingegen tiefere Zustande vollig
unbesetzt bleiben. Diese sogenannten hohlen Atome (engl.: Hollow Atom,
HA) zerfallen bereits unmittelbar nach ihrer Entstehung durch Elektronen-
und Photonenemission. Erreichen hochgeladene Ionen die Oberfliche und
dringen schliellich in das Innere des Festkorpers ein, wird ihre potentielle
Energie von oft mehr als 100 keV, die bei ihrer Erzeugung durch sequentielle
Ionisation in Summe aufgebracht wurde, in einem sehr begrenzten Volumen
freigesetzt. Diese wird auf nur wenige 100 Atome verteilt, wodurch es lokal
zu einer Art Schmelzen des Festkorpers kommen kann [MEISSL et al., 2008].
Dadurch kann es auf Oberflichen von Isolatoren zur Entstehung von Nano-
strukturen kommen, deren Form und Groéfle sich je nach Art des Festkorpers

sowie der kinetischen und der potentiellen Energie der Ionen unterscheidet.

In den folgenden Abschnitten werden Messungen zu zwei verschiedenen
Aspekten in der eben beschriebenen Ereigniskette préasentiert. Zuerst wird in
Ankniipfung an die Ladungsaustauschmessungen des vorangegangenen Ab-
schnitts gezeigt, wie sich die Rontgenemission beim Stof 48-fach geladener
Xenon-lonen mit einzelnen Atomen von jenem Photonenspektrum unter-
scheidet, das bei der Neutralisation des gleichen Ions an Oberflichen zu be-
obachten ist. Zum Abschluss dieses Kapitels folgt die Darstellung einer mit
Hilfe eines Atomkraftmikroskops durchgefithrten Untersuchung von Ober-
flichenstrukturen, die durch den Beschuss einer Isolatoroberfliche mit der

selben Ionensorte erzeugt wurden.
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4.2.1 Rontgenemission bei der Neutralisation von hochgela-
denen Xe-Ionen an Oberflichen

Die Neutralisation von hochgeladenen Ionen an Oberflichen und damit ein-
hergehend die Entstehung und der Zerfall von sogenannten hohlen Ato-
men wurde erstmals von Briand etal. an Ar!”*-Tonen beobachtet [BRIAND
et al., 1990]. In der Zwischenzeit wurde in einer groen Anzahl von Verof-
fentlichungen sowohl von theoretischer als auch experimentieller Seite ver-
sucht, Einblick in die komplexe Dynamik dieses Prozesses zu gewinnen;
z. B. [BURGDORFER et al., 1991, PAGE et al., 1995, STOLTERFOHT et al.,
1995, WINTER und AUMAYR, 1999]. Abbildung 4.46 illustriert stark verein-
facht die dabei ablaufende Kette von Ereignissen an dem Beispiel eines auf
die Oberflache auftreffenden Ions. Hier ist die zeitliche Abfolge der auftre-
tenden Prozesse von links nach rechts dargestellt. Bei der Anndherung des
Tons an die Oberfliche ist das untere Limit der Geschwindigkeitkomponente
normal zur Oberfliche durch die beschleunigende Wirkung dessen Bildla-

dung gegeben.

Oberflache
& a- i
Elektronen- Energietbertrag und
Spiegel- Resonante und mogliche
ladung Neutralisation Photonen- Entstehung von

emission Nanostrukturen

Abbildung 4.46: Entstehung und Zerfall eines hohlen Atoms. In modi-
fizierter Form aus [AUMAYR und WINTER, 2007].

Die bereits weit vor der Oberfliche beginnende resonante Neutralisation des
Tons durch den Einfang von Elektronen aus dem Festkorper in Rydbergzu-
stdnde des Ions und die anschlieende Abregung der so entstandenen hohlen
Atome stehen dabei in direkter Konkurrenz zu den violenten Prozessen, die

beim Eindringen des Ions in den Festkorper stattfinden. Hier werden vie-
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le der zuvor in hohere Schalen eingefangenen Elektronen wieder abgestreift
und die Neutralisation beginnt von Neuem. Aufgrund des geringen Abstands
zwischen den Ionen und den Gitteratomen werden dabei bevorzugt Elektro-
nen aus dem Valenzband des Festkorpers in Bindungszustinde der Ionen
transferiert, die viel tiefer gebunden sind als es bei der erstmaligen Neutrali-
sation der Fall war [FOLKERTS und MORGENSTERN, 1990]. Dadurch bedingt
unterscheiden sich die bei der Abregung entstehende Photonenemission vor
und in der Oberfliche deutlich voneinander [BRIAND et al., 1996]. Es ist
dabei davon auszugehen, dass die spektrale Verteilung der vor der Oberfla-
che emittierten Photonen jenem Spektrum, das beim Ladungsaustausch an
Gasatomen zu beobachten ist, deutlich mehr &hnelt als der aus dem Inneren

des Festkorpers kommenden Photonenemission.

I T I T I T I T I T I T I T I T I

T

n=4—-3 nz5-3 n=3-2 n=4-2 n=5-2 2y-Koinzidenz |
3s

LB R R |
Ll

T
1

10

LB R R |
o anl

T

normierte Photonenzahl

LB B R R R |

T

IR SR [N U NNY SN [N N N AT L. 1
2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000

Photonenenergie (eV)

Abbildung 4.47: Vergleich des Photonenspektrums bei der Wechsel-
wirkung von Xe?®T mit einer Stahloberfliche (schwarze Kurve) und mit
Argon-Gas (rote Kurve). Die Positionen der ns — 2p Ubergénge und die
Ionisationskante von Xe*"* sind in blau dargestellt.

In diesem Abschnitt soll nun das bereits gezeigte, bei der Wechselwirkung
zwischen Xe*®+ mit Argon aufgenommene Réntgenspektrum mit einem Spek-

trum verglichen werden, das beim Beschuss einer Edelstahloberfliche mit
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dem gleichen Ion beobachtet wurde. Abbildung 4.47 stellt diese beiden Rént-
genspektren gegeniiber, deren Intensitéit auf die Amplitude des Ubergangs
n = 2 auf n = 3 normiert wurde. Die deutlich geringer Zahlstatistik des
Gas-Experiments ist auf dessen weit geringere Targetdichte zuriickzufiihren.
Der augenscheinlichste Unterschied der beiden Spektren liegt in der beim
Beschuss der Oberfliche deutlich hoheren Fluoreszenz der Ubergéinge n > 4
auf n = 2. Dabei dominiert vor allem der von n = 4 ausgehende Ubergang.
Diese Beobachtung kann mit der erhohten Besetztungswahrscheinlichkeit
dieses Zustands durch den zuvor beschriebenen Prozess innerhalb des Fest-
korpers erkldrt werden. Durch den geringen Abstand zwischen Projektil-
und Targetkern ist der zu erwartende Drehimpuls des eingefangenen Elek-
trons verhéltnisméflig niedrig und die angeregten Zustande konnen mit einer
erh6hten Wahrscheinlichkeit direkt in den n = 2 Zustand zerfallen.

Die Ausdehnung des an der Oberfldche detektieren Spektrums zu Energi-
en, die iiber der Tonisationskante von Xe!™ bei 83826V liegen (dies ist die
maximal zu erwartende Photonenenergie), ist auf die gleichzeitige Detekti-
on zweier bei der Neutralisation eines einzelnen lons emittierten Photonen
zuriickzufithren. Die gemessene Energie entspricht dabei der Summe der
einzelnen Photonenenergien. Die meisten Ereignisse dieser Art werden in
diesem Fall bei der doppelten Energie des n = 3 — 2 Ubergangs detektiert.
Die Verbreiterung des Ubergangs von n = 3 auf n = 2 im Vergleich zum bei
EinzelstoBbedingungen gemessenen Spektrum kann auch durch die koinzi-
dente Detektion zweier Photonen erklart werden. Allerdings wird in diesem
Fall ein Photon niedrigerer Energie zusammen mit einem von n = 3 — 2

stammenden Photon registriert.

Zur naheren Betrachtung der Dynamik des hier untersuchten Prozesses wird
in der folgenden Abschatzung die Lebensdauer der vor der Oberfliche ge-
bildeten hohlen Atome, die im Bereich von 10fs [SUN et al., 2008] liegt
mit jener Zeit verglichen, die zwischen ihrer Entstehung und dem Auftref-
fen auf der Oberflache verbleibt. Der Einfang von Elektronen aus dem Lei-
tungsband von Stahl (Austrittsarbeit W, = 5,5¢V) findet bei Xe?®* nach
dem auf die Wechselwirkung mit Oberflichen angepassten Classical-Over-
Barrier-Modell [BURGDORFER et al., 1991] in sehr schwach gebundene Zu-

stdnde mit n = 40 statt. Dies geschieht bei einem Oberflichenabstand von

156



4.2 Wechselwirkung von hochgeladenen Ionen mit Oberflachen
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=49a.u. = 2,6 nm. (4.12)
Bei der verwendeten kinetischen Energie von 330 €V /u betrigt die Geschwin-
digkeit der Ionen etwa 0,26 nm/fs. Die Flugzeit des hohlen Atoms von des-
sen Entstehung bis zum Auftreffen auf der Oberfliche betriagt demnach
etwa 10fs und liegt somit im selben Bereich wie dessen durch strahlende
Uberginge und Auger-Prozesse bedingte Zerfallszeit. Durch Anderung der
Tonengeschwindigkeit konnte das Verhaltnis dieser beiden Zeiten und somit
der Anteil der vor und in der Oberfliche emittierten Photonen systema-
tisch variiert werden. Solche Untersuchungen kénnten zusétzliche Einblicke
in die Dynamik der beteiligten Prozesse geben, wurden jedoch aufgrund
des beschriankten Zeitrahmens dieser Arbeit auf zukiinftige Messkampagnen

verschoben.
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Abbildung 4.48: Photonenenergie beim Neutralisieren auf einer Stahl-
oberflache als Funktion von m/q.

Als Ergénzung dieses Vergleichs zwischen der durch die Wechselwirkung von
Xe®t mit gasformigen und festen Targets verursachten Rontgenemission
wird im Folgenden gezeigt, wie sich diese Emission durch die Variation des

Ladungszustands verdndert. Dazu wurde eine Edelstahloberfliche mit hoch-
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geladenen Xenon-Ionen in Ladungszustianden von ¢ = 44 bis ¢ = 52 beschos-
sen und die dabei emittierte Rontgenstrahlung detektiert. Die Magnetfelder
der beiden Ablenkmagnete wurde dazu wie in Abschnitt 3.4 beschrieben
synchron verfahren, sodass ein Ladungszustand nach dem anderen auf die
Oberfldche traf. Das aufgenommene Rontgenspektrum wurde mit Hilfe des
MPA-Systems (siehe Abschnitt 3.3.6) mit dem anliegenden Magnetfeld ver-
kniipft und, wie in Abbildung 4.48 zu sehen, in Abhéngigkeit von diesem

zweidimensional dargestellt.

Dieser Messaufbau kann dhnlich wie eine am MPI-K entwickelten Metho-
de [MEISSL et al., 2006], bei der statt der Rontgenemission die Zahl der
emittierten Elektronen in Abhéngigkeit des Magnetfelds detektiert wird,
zur untergrundfreien Identifikation der das Target erreichenden Ionensor-
ten verwendet werden. Auf diese Moglichkeit wurde bereits in Abschnitt
3.4 ndher eingegangen. Diese Messung ist aber nicht nur durch ihre prakti-
sche Anwendbarkeit bei der Analyse der Zusammensetzung des Ionenstrahls
interessant. Durch den Vergleich der detektierten Rontgenstrahlung jedes
einzelnen Ladungszustands fiir sich kénnen auch Riickschliisse auf die elek-

tronische Struktur der Ionen dieser isonuklearen Sequenz gezogen werden.

Abbildung 4.49 zeigt die aus der zweidimensionalen Darstellung projizierten
Rontgenspektren fiir die Ladungszustinde Xe*** bis Xe5'+. Deren Intensi-
tit wurde jeweils auf die Gesamtzahl der von einer Ionensorte emittierten

52+

Photonen normiert. Der Ladungszustand Xe’*™ wurde nicht in diese Zusam-

menstellung aufgenommen, da die erreichte Zéhlstatistik zu gering war.

Die Identifikation der beobachteten Ubergéinge entspricht im Wesentlichen

der am Spektrum von Xe*8+

gezeigten Zuordnung. Die Energie des jeweils
stirksten n = 3 — 2 Ubergangs wurde theoretischen Rechnungen (Cowan-
Code) [CowaN, 1981] entnommen und fiir jeden Ladungszustand durch ei-
ne vertikale gestrichelte Linie markiert. Das Experiment zeigt, dass sich die
mittlere Energie dieser Ubergéinge in guter Ubereinstimmung mit den theo-
retischen Vorhersagen mit steigendem Ladungszustand zu héheren Werten
verschiebt. Des Weiteren ist zu bemerken, dass die Breite dieser beiden Peaks

deutlich mit der Zahl der Vakanzen in der L-Schale zunimmt.

Die Existenz vpn Ubergingen von n = 3 auf n = 2 im Ne-artigen Xenon
(Xe*4T) iiberrascht vorerst, da hier eigentlich kein Loch in der L-Schale zu

erwarten ware. Dieser Effekt kann durch eine bei der Neutralistation des
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Abbildung 4.49: Rontgenspektrum von Xed™ (¢ = 44...51) beim Auf-
treffen auf Stahl. Die Spektren der einzelnen Ladungszusténde sind auf
einer logarithmischen Skala vertikal gegeneinander verschoben.

Ions auftretende Anregung in die M-Schale und dem anschlieenden Zer-
fall des angeregten Zustands erklart werden. Die Anregung eines Elektrons
aus der gefiillten M-Schale in die N-Schale eines Ions ist in der Litera-
tur bekannt und wird als Internal-Dielectronic-Excitation (IDE) bezeich-
net [SCHUCH et al., 1993]. Dieser Prozess wurde jedoch in &hnlichen mit
Ne-artigen Xenon- und Bismut-lIonen mit einer gefiillten L-Schale durchge-
fithrten Experimenten nicht beobachtet [MACHICOANE et al., 2002, WATANA-
BE et al., 2007]. Auch die Existenz von langlebigen metastabilen Zustédnden

dieser Ionen wurde in diesen Publikationen ausgeschlossen.

In Anbetracht der verhéltnisméBig niedrigen Zéhlrate dieser Ereignisse sowie
der groflen Breite des Festkorpertargets (35 mm) und des damit verbundenen
relativ geringen g/m-Auflosungsvermogens, konnte auch eine geringfiigige
Beimischung von Xe** die Beobachtungen erkliren. Durch eine Wiederho-
lung dieses Experiments unter Verwendung eines schmalen Targets (z. B.
der Gaskapillare) konnte man diese Moglichkeit abkliaren. Entsprechende

Messungen sind im Zuge zukinftiger Kampagnen geplant.

159



Ergebnisse

4.2.2 Nanostrukturen auf Isolatoroberflachen

Beim bereits beschriebenen Prozess der Neutralisation von hochgeladenen
Tonen vor und in Oberflichen wird nur etwa ein Viertel der potentielle Ener-
gie dieser Ionen durch Photonen- und Elektronenemission freigesetzt und der
Grofiteils dieser Energie vom Festkorper aufgenommen [KOST et al., 2007].
Neben der radiativen Relaxation der hohlen Atome wird vor allem durch
deren Abregung in Form von energiereichen Auger-Elektronen Energie in
das Festkorpergitter transferiert. Dabei kommt es durch diese Elektronen,
wie in Abbildung 4.46 angedeutet, zur Sekundérionisation des Valenzbands
wodurch in Folge der Elektron-Phonon-Kopplung der Festkorper lokal auf-
geheizt wird. Ist die lokale Energiedichte entlang der Ionenpfade dabei hoch
genug, kann es in diesen Gebieten zum Schmelzen des Festkorpers und in
Folge dessen zur Bildung von Oberfichenstrukturen im Gréfenbereich von
einigen nm kommen. Die zur Verfiigung stehende Gesamtenergie ist dabei
proportional zur potentiellen Energie. Die Eindringtiefe und somit das Vo-
lumen, auf das diese Energie verteilt wird, hangt jedoch direkt von der ki-

netischen Energie ab.

Kiirzlich hat eine Studie an Kalziumfluorid, die teilweise ebenfalls am MPI-K
durchgefiihrt wurde, gezeigt, dass ein und derselbe Ladungszustand eines
Tons (Xe?®*) bei einer kinetischen Energie von 33eV/u in der Lage ist to-
pologische Verdanderungen der Oberfliche (in diesem Fall die Entstehung
von Hiigel) zu verursachen, wiahrend bei einer Energie von 2170 eV /u keine
Oberflachenmodifikation zu beobachten war [EL-SAID et al., 2008]. Abbil-
dung 4.50 zeigt eine im Rahmen dieser Veréffentlichung présentierte Simula-
tion der Energiedichteverteilung an dem eben genannten Beispiel. Die heifle
Kernzone, in der die kritische Energiedichte, die zur lokalen Schmelze des
Festkorpers notwendig ist, erreicht wird (etwa 0,55¢€V pro Atom), ist in die-
ser Abbildung gelb dargestellt. Aulerdem hat die genannte Untersuchung
ergeben, dass das Volumen der erzeugten Nanostrukturen direkt proportio-
nal zur potentiellen Energie der eingesetzten Projektile ist und deren Ent-
stehung dabei erst nach Uberschreitung eines Schwellwerts von etwa 12keV

moglich ist.

Zur Untersuchung des Zusammenhangs zwischen der kinetischen Energie
der hochgeladenen Ionen und der Bildung von Oberflichendefekten wur-
den im Rahmen dieser Arbeit Proben aus Polymethylmethacrylat (PMMA)
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Abbildung 4.50: Simulierte Verteilung des Energieeintrags in einen
Kalziumfluorid-Kristall durch schnelle und langsame Ionen am Beispiel
von Xe?8t und Xe33*t bei Energien von jeweils 1506V /q und 10keV /q.
Die heifle Kernzone, in der die kritische Energiedichte von etwa 0,55€V
pro Atom erreicht wird, ist gelb dargestellt. Entnommen aus [EL-SAID
et al., 2008].

mit Xe*®*-Tonen bei drei verschiedenen kinetischen Energien beschossen und
anschlieffend mit Hilfe eines Atomkraftmikroskops (engl.: Atomic Force Mi-

croscope, AFM) auf Oberflichenverianderungen untersucht.

PMMA wird unter anderem in der Halbleitertechnik als Photoresist bei
der Herstellung integrierter Schaltkreise verwendet, ist jedoch im Alltags-
gebrauch besser als Acryl- oder Plexiglas bekannt. Ende der 1990er gelang
Gillaspy etal. die Erzeugung von Nanostrukturen durch den Beschuss von
PMMA mit langsamen hochgeladenen Ionen [GILLASPY et al., 1998]. Dabei
wurden auf den mit Xe*** bestrahlten Proben erst nach deren Behandlung
mit einer Entwicklerfliissigkeit etwa 24 nm breite Krater gefunden. Da seit
dieser erstmaligen Entdeckung bis heute keine weiteren Studien zur Ent-
stehung von Nanostrukturen an diesem Material durchgefiihrt wurden, sind
die diesem Phinomen zugrunde liegenden Mechanismen derzeit noch unge-
klart. Systematische Untersuchungen in Abhéngigkeit der kinetischen und
potentiellen Energie sind fiir ein tieferes Verstandnis dieser Prozesse jedoch

unerlésslich.

Die hier vorgestellten Messungen wurden im Rahmen des européischen Netz-

werks ITS-LEIF? in enger Zusammenarbeit mit der Atom- und Plasmaphy-

?Europiisches Projekt ITS-LEIF (Ton Technology and Spectroscopy at Low Energy Ton
Beam Facilities), offizielle Bezeichnung: RII3 - 026015.
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sik-Gruppe der Technischen Universitat Wien (TUW) unter der Leitung
von Friedrich Aumayr durchgefiihrt. Die verwendeten Proben wurden von
der Firma IMS Nanofabrication AG [IMS NANOFABRICATION, 2010] be-
reitgestellt. Bei deren Herstellung wurde ein Silizium-Wafer mit einer 60 nm
dicken Lage PMMA unter Einsatz des sogenannten Rotationsbeschichtungs-
verfahrens iiberzogen. Die Proben wurden vor Beginn der Messkampagne an
der TU Wien mit Hilfe eines AFMs auf ihre Oberflichenbeschaffenheit un-

tersucht.

Die Bestrahlung der Proben am MPI-K erfolgte mit Xe?®*-Ionen bei ki-
netischen Energien von 3720€V/u, 900eV/u und 330€V/u. Bei der ersten
genannten Energie wurden die von einem Potential von 10kV aus der EBIT
extrahierten Ionen nicht abgebremst. Bei den beiden anderen Messungen
wurden Abbremsspannungen von 7,6 KV bzw. 9,0kV verwendet. Die Proben
wurden jeweils ca. 10 Stunden bestrahlt, die abgeschétzten Fluenzen lagen

dabei im Bereich von 2 - 10°-3 - 10° Ionen pro cm?.

Nach dem Abschluss der Bestrahlungen wurden die Proben an der TU Wien
unter dem AFM auf Oberflichenverdnderungen untersucht. Die Abbildun-
gen 4.51 bis 4.53 zeigen die dabei gefundenen Defekte in farbkodierten Ho-

hendarstellungen.

Abbildung 4.51: AFM-Bild einer PMMA-Probe nach dem Beschuss mit
Xe®F mit einer kinetischen Energie von 37006V /u (10,0keV /q).
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Abbildung 4.52: AFM-Bild einer PMMA-Probe nach dem Beschuss mit
Xe*®F mit einer kinetischen Energie von 900eV /u (2,4keV/q).

Abbildung 4.53: AFM-Bild einer PMMA-Probe nach dem Beschuss mit
Xe*®+ mit einer kinetischen Energie von 330eV /u (0,9keV/q).
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Die gezeigten Bilder wurden mit Hilfe eines AFMs des Typs Asylum Re-
search MFP3d unter Verwendung eines Olympus AC240TS Cantilever im
sogenannten Tapping-Mode aufgenommen. Die Abmessungen der dargestell-
ten Bereiche betragen jeweils 1 pm x 1pm. Die Oberflichen weisen Krater
mit typischen Abmessungen von einigen Nanometern auf, deren Zahl pro
Flacheneinheit in etwa der abgeschétzten Flachendichte der Targetbestrah-
lung entspricht. Man kann also davon ausgehen, dass jedes Ion fiir die Ent-
stehung eines einzelnen Kraters verantwortlich ist. Die gefundenen Krater
wurden mit Hilfe des AFMs in Durchmesser und Tiefe vermessen. Abbildung
4.54 zeigt ein Histogramm der Kratertiefen auf den mit Ionen verschiedener
Geschwindigkeiten beschossenen Oberflichen. Man sieht deutlich, dass die

Tiefe der Krater mit steigender kinetischen Energie zunimmt.

60 . , . , ; , ; , ; , ;
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Abbildung 4.54: Tiefenverteilung der Krater auf PMMA durch den Be-
schuss mit Xe?®* mit kinetischen Energien von 0,9keV/q, 2,4keV /q und
10,0keV/q.

Zur Untersuchung des Einflusses der Geschwindigkeit der Ionen auf die Gro-
Be der erzeugten Defekte stellt Abbildung 4.55 das Volumen, den Durch-
messer und die Tiefe der untersuchten Krater in Abhéngigkeit von der Ge-

schwindigkeit dar. Das aus dem Durchmesser und der Tiefe berechnete Kra-
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tervolumen? scheint innerhalb des Fehlers iiber den betrachteten Geschwin-
digkeitsbereich konstant zu sein. Der quadratisch abfallende Durchmesser
scheint dabei in etwa durch die linear ansteigende Kratertiefe ausgeglichen

zu werden.
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Abbildung 4.55: Kratervolumen, -durchmesser und -tiefe als Funktion
der Projektilgeschwindigkeit.

Durch den gezeigten Verlauf kann die eingangs beschriebene Annahme ge-
stlitzt werden, dass das Volumen der erzeugten Nanostrukturen unabhéngig
von der kinetischen Energie ist, deren Form jedoch sehr wohl durch die-
sen Parameter variiert werden kann. Die enorme potentielle Energie, die in
hochgeladenen Ionen gespeichert ist (bei Xe?®*t sind dies etwa 83 keV), kann
durch die Verdnderung der kinetischen Energie der Ionen unterschiedlich
weit in das Innere des Festkorpers getragen werden. Das Volumen der er-
zeugten Nanostrukturen ist anscheinend vorrangig durch die zur Verfiigung

stehende potentielle Energie gegeben, hingegen bestimmt die Geschwindig-

3Dabei wurde von einer Kegelform ausgegangen.
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keit der Tonen die Tiefenverteilung dieser Energie. Schnellere Tonen dringen
anscheinend tiefer in den Festkorper ein, ihre potentielle Energie wird auf
einer grofleren Strecke an den Festkorper abgegeben und es entstehen rela-
tiv schmale, tiefe Krater. Bei besonders langsamen Ionen verteilt sich diese
Energie, wie auch in Abbildung 4.50 zu sehen, nahe der Oberfliche eher in

Kugelform, dabei werden etwas grofiere dafiir aber flachere Krater gebildet.

An der im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten experimentellen Anlage konn-
te die kinetische Energie des Ionenstrahls ein in praktischen Anwendungen
verhdltnisméfig einfach zu variierender Parameter zur gezielten Beeinflus-
sung der Form von oberflichennahen Nanostrukturen identifiziert werden.
Das Verstindnis dieser Beeinflussbarkeit stellt eine wichtige Voraussetzung
fiir die technische Einsetzbarkeit hochgeladener Ionen zur Modifikation von

Oberflachen im Nanometerbereich dar.
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Kapitel 5

Zusammenfassung und
Ausblick

Ziel dieser Arbeit war es, die Wechselwirkung niederenergetischer hochge-
ladener Tonen mit neutraler Materie zu untersuchen. Diese Untersuchungen
sollten Messungen an St6flen langsamer Ionen mit Atomen in der Gasphase
aber auch an Oberflichen einschlieen. Der dabei angestrebte Geschwindig-
keitsbereich war jener, der auch fiir den Ladungsaustausch der im langsamen
Sonnenwind enthaltenen HCIs mit astrophysikalischen Gasen relevant ist.
Fiir Experimente mit Festkorpern ist dieser Bereich wiederum interessant,
weil die Eindringtiefe bei derart niedrigen kinetischen Energien nur weni-
ge Nanometer betrigt und die dadurch entstehenden Nanostrukturen somit

sehr oberflichennah gebildet werden.

Zu diesem Zweck wurde eine experimentelle Anlage aufgebaut, die es erlaubt,
den aus der Heidelberg-EBIT extrahierten Ionenstrahl von etwa 4500€V /u
auf bis zu 30eV /u abzubremsen und dabei auf ein festes oder gasformiges
Target zu fokussieren. Das eigens fiir diese Arbeit entwickelte ionenoptische
System zur Abbremsung des Ionenstrahls und eine auf einer Hochspannungs-
plattform angebrachte multifunktionale Targetkammer, die mit einer Reihe
von Detektionssystemen ausgestattet wurde, stellen die wesentlichen Ele-
mente dieses Aufbaus dar. Durch den Einsatz einer Koinzidenzmethode zur
gleichzeitigen Detektion der beim Ladungsaustausch emittierten Photonen
und den dazugehoérigen Projektil-Ionen konnten erstmals Reaktionskanéle

getrennt werden, die in anderen bisher durchgefithrten Experimenten mut-
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mafBlich zu groflen Unsicherheiten und systematischen Fehlern gefithrt ha-

ben.

18+ wurde zum ersten Mal zweifels-

In Ladungsaustauschmessungen an Ar
frei der Zerfall langlebiger durch zweifachen Elektroneneinfang gebildeter
doppeltangeregter Zustidnde nachgewiesen. Dabei konnten die Vorteile einer
Koinzidenzmessung voll ausgenutzt werden. Der Zeitpunkt der Entstehung
dieses Zustands wurde durch die Bestimmung der Flugzeit des Ions mindes-
tens 150 ns vor der Emission des detektierten Photons ausgemacht. Durch die
gleichzeitig gemessene Photonenenergie konnte dieser Ubergang als Hyper-
Satelliten-Linie im He-artigen System identifiziert werden. Bei StoBexperi-
menten zur Untersuchung von Ladungsaustausch decken die dabei verwen-
deten Rontgendetektoren nicht die gesamte Flugstrecke der Ionen ab. Durch
eine verzogerte Photonenemission kommt es daher unter Umsténden gegen-
iiber an astrophysikalischen Objekten aufgenommenen Rontgenspektren zu
einer erheblichen Verfilschung der beobachteten Intensitdtsverteilung. Es
wurde bereits versucht Abweichungen innerhalb existierender Labormessun-
gen durch einen derartigen bis jetzt unbeobachteten Prozess zu erkliaren. Die
Existenz der vorhergesagten Zustéinde konnten durch die hier gewonnenen

Ergebnisse erstmals experimentell nachgewiesen werden.

Die an H-artigen Argon- und Schwefelionen (Ar'™* und S'5*) durchgefiihr-
ten Messungen haben einen iiberraschend hohen Beitrag des metastabilen
1525 3S;-Zustands im Spektrum Ladungsaustausch-induzierter Rontgene-
mission gezeigt. Dieser Einfluss konnte durch die zusétzliche Bestimmung
der Flugzeit erheblich reduziert werden. Die experimentell festgestellte In-
tensitat der Zerfille dieser langlebigen Zustdnde wurde mit den Ergebnissen
einer Modellierung der Populationsdynamik der beteiligten Zustdnde ver-
glichen. Dabei wurden deutliche Abweichungen zwischen den aus der Si-
mulation gewonnen Vorhersagen und den experimentellen Beobachtungen
gefunden. Die unerwartet hohe Photonenemission aus metastabilen Zustén-
den wére durch das Auftreten von Quenching (durch die Wechselwirkung
mit dem Gastarget induzierter Zerfall) dieser Zusténde erklarbar. Allerdings
ist eine dahingehende Interpretation dieser Beobachtungen angesichts der

momentanen Datenlage nicht zwingend.

Sowohl die Eigenschaften der oben beschriebenen langlebigen doppeltan-

geregten Zustdnde als auch der unerklarlich starke Zerfall des 1s2s 38:-
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Zustands konnten durch Experimente nadher untersucht werden, die eine
von der Targetgasdichte unabhéngige Erzeugung metastabiler Zustdnde er-
moglichen. Hierfiir scheint der Einbau einer Gaszelle in ausreichendem Ab-
stand zur Targetkammer sinnvoll, die dazu benutzt wird eine gezielte Um-
ladung des Ionenstrahls und damit die massive Besetzung metastabiler Zu-
stinde herbeizufithren. Durch die zusitzliche Verwendung eines Uberschall-
Atomstrahls in der Targetkammer liefle sich die Kreuzkorrelation zwischen
der Gasdichte im Reaktionsvolumen und der Druckverteilung auf dem Weg
der Tonen zum Target deutlich verringern. Durch die Entkopplung der Pro-
duktion der untersuchten Zustdnde von der Dichte des Gastargets, welches
mutmaflich zu deren Zerfall fithrt, konnte die Existenz eines induzierten

Zerfalls eindeutig verifiziert werden.

Eine Dreifach-Koinzidenz-Messung mit gleichzeitiger Detektion von Photo-
nen, Projektil- und Riickstoionen scheint der néchste logische Schritt auf
dem Weg zu einem vollstdndig bestimmten Stofiprozess. Durch die zuséitz-
liche Detektion des beim Ladungsaustausch erzeugten Riickstoflions wiére
erstmals die Unterscheidung von Photonenemission aus Einfach- und Mehr-
fachelektroneneinfingen moglich. Angesichts der Fertigstellung eines Flug-
zeitspektrometers zum Nachweis von Riickstofiionen kurz vor der Vollendung
der vorliegenden Arbeit (sieche Anhang B) steht die Implementierung eines

solchen Experiments unmittelbar bevor.

Der zweite Themenkomplex, mit dem sich diese Arbeit beschéftigt, die
Wechselwirkung von hochgeladenen Ionen mit Oberflichen, birgt eine Reihe
von potentiellen Anwendungsmoglichkeiten, unter anderem in der Modifika-
tion von Isolatoroberflichen auf der Nanometerskala. Die im Zuge dieser Ar-
beit geschaffene, weltweit einzigartige Kombination aus Ionen in besonders
hohen Ladungszustidnden (¢ > 44) mit dadurch bedingt groBer potentiellen
Energien (> 60keV), und sehr niedrigen kinetischen Energien (< 500€V /u),
eroffnet fiir die Erzeugung von oberflichennahen Nanostrukturen véllig neue
Moglichkeiten.

An der im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten experimentellen Anlage konn-
te die kinetische Energie des Ionenstrahls als ein in praktischen Anwendun-
gen verhaltnisméaBig einfach zu variierender Parameter zur gezielten Beein-
flussung der Form von oberflichennahen Nanostrukturen identifiziert wer-

den. Das Verstdndnis dieser Beeinflussbarkeit stellt eine wichtige Vorausset-
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Zusammenfassung und Ausblick

zung fir die technische Einsetzbarkeit hochgeladener Ionen zur Modifikation
von Oberflichen im Nanometerbereich dar. Weitere Untersuchungen sowohl
systematischer als auch explorativer Art sind bereits fiir die nahe Zukunft
geplant. Dabei sollen erstmals sogenannten Nanodiamanten und Graphen-
schichten! mit mehr als 70-fach geladenen Bismut-Ionen bestrahlt werden.
Die Ergebnisse der Untersuchung der dabei entstehenden Oberfléchenstruk-

turen diirfen mit Spannung erwartet werden.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass durch die im Zuge dieser Ar-
beit aufgebaute experimentelle Anlage Untersuchungen der Wechselwirkung
hochgeladener Ionen mit neutraler Materie auf einen Energiebereich erwei-

tert wurde, der bisher wenig erforscht ist.

1Zweidimensionale hexagonale Kohlenstoffkristalle, die analog zu einzelnen Graphit-
schichten (sp?-Hybridisierung) aufgebaut sind.
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Anhang A

Atomare Einheiten und

Energieniveaus

A.1 Atomare Einheiten

In der Atomphysik kommen meist atomare Einheiten zur Anwendung. Die

Basiseinheiten dieses Einheitensystems leiten sich aus dem Bohrschen Atom-

modell ab und beziehen sich auf die Eigenschaften eines Elektrons im Grund-

zustand des Wasserstoffs. In Tabelle A.1 sind die entsprechenden Grundgro-

Ben definiert.

Tabelle A.1: Definition der atomaren Einheiten. Es sind jeweils die Ent-
sprechungen fiir 1a.u. angegeben.

Physikal. Grofle

Definitionsgrofie

in SI-Einheiten

Lénge
Geschwindigkeit
Masse

Ladung
Drehimpuls

Te
Ve
Me

Ge
A= MeUeTe

Radius der K-Schale im
Bohrschen Atommodell
Geschwindigkeit auf der
Bohrschen Bahn
Ruhemasse des e~
Elementarladung
Drehimpulsquantum

5,2918 - 10~ 1'm
2,1877-10m/s
9,1095 - 1073 kg

1,6022- 1071 A s
1,0546 - 10734 J s
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Atomare Einheiten und Energieniveaus

Weitere wichtige Umrechnungen in andere Einheitensysteme sind:

Energie: la.u. = 27,26V, (A.1)

Impuls: la.u. = 1,995-10"**kgm/s,
2,1877-10°m/s & 24,8 keV /u. (

I

Geschwindigkeit: 1a.u.

A.2 Atomare Energieniveaus

Tabelle A.2: Atomare Energieniveaus von S'4* [VERNER et al., 1996].

Konfiguration Term J Energie (eV)
1s2s 3S 1 2430,348
1s2p 3P0 0  2446,743
1 2447141
2 2448,759
1s2s 1S 0  2448,127
1s2p 1P0 1  2460,626
1s3s 3S 1 2875,586
183p 3P0 0 2880,1
1 2880,221
2 2880,702
1s3s 1S 0  2880,288
1s3d 1D 2 2883,525
1s3p 1P0 1 2883,924
1s4s 3S 1 3029,07
1s4p 3P0 0 3030,938
1 3030,988
2 3031,19
1s4s 1S 0 3030,972
1s4p PO 1 3032,51
1s5s 3S 1 3099,601
1s5p 3P0 0  3100,546
1 3100,572
2 3100,675
1s5s 1S 0  3100,548
1s5p 1P0 1 3101,341
Serienlimit 3223,777

172



A.2 Atomare Energieniveaus

Tabelle A.3: Atomare Energieniveaus von Ar!6* [VERNER et al., 1996].

Konfiguration Term J Energie (eV)

1s2s 3S 1 3104,141
1s2p 3P0 0 3122,887
1 3123,521
2 3126,283
1s2s 1S 0 3124,52
1s2p 1PO 1 3139,552
1s3s 3S 1 3674,064
1s3p 3P0 0 3679,23
1 3679,424
2 3680,243
1s3s 1S 0 3679,456
1s3p 1PO 1 3683,84
1s4s 3S 1 3870,77
1sdp 3P0 0 3872,935
1 3873,02
2 3873,364
1s4s 1S 0 3873,03
1sdp 1P0O 1 3874,89
1s5s 3S 1 3961,25
1s5p 3P0 0 3962,356
1 39624
2 3962,575
1s5s 1S 0 3962,41
1s5p 1P0 1  3963,35
Serienlimit 4120,658

Tabelle A.4: Atomare Energieniveaus von Ar!”* [VERNER et al., 1996].

Konfiguration Term J Energie (eV)

2p 2P0 1/2 3318,176
3/2  3322,992
28 28 1/2  3318,337
3p 2P0 1/2  3934,293
3/2 393572
4p 2P0 1/2  4149,738
3/2  4150,34
5p 2P0 1/2  4249,374

3/2  4249,682

Serienlimit 4426,223
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Anhang B

Technische Zeichnungen

Abbildung B.1: Kurz vor der Vollendung der vorliegenden Arbeit fer-
tiggestelltes Flugzeitspektrometer zur Detektion von Riickstoflionen. Da-
durch werden zukiinftige Untersuchungen von Ladungsaustauschprozes-
sen in einer Dreifach-Koinzidenz-Messung (Photon-Projektil-Riickstoflion)
moglich.
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Technische Zeichnungen

Abbildung B.2: Technische Zeichnung des Targethalters. Die daran be-
festigte Gaskapillare weist einen Innendurchmesser von 0,1 mm auf und
ist durch die strichpunktierte Linie angedeuted.
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