EINDHOVEN
e UNIVERSITY OF
TECHNOLOGY

Eindhoven University of Technology

MASTER

Penning ionisatie van molekulen : invloed van electron-orbitalen op energie-afhankelijkheid

Schonenberg, J.H.M.

Award date:
1986

Link to publication

Disclaimer

This document contains a student thesis (bachelor's or master's), as authored by a student at Eindhoven University of Technology. Student
theses are made available in the TU/e repository upon obtaining the required degree. The grade received is not published on the document
as presented in the repository. The required complexity or quality of research of student theses may vary by program, and the required
minimum study period may vary in duration.

General rights
Copyright and moral rights for the publications made accessible in the public portal are retained by the authors and/or other copyright owners
and it is a condition of accessing publications that users recognise and abide by the legal requirements associated with these rights.

» Users may download and print one copy of any publication from the public portal for the purpose of private study or research.
* You may not further distribute the material or use it for any profit-making activity or commercial gain


https://research.tue.nl/nl/studentTheses/5dfb0cd3-0f35-4759-a53a-c044b76a6cc7

Technische Hogeschool Eindhoven

Afdeling der Technische Natuurkunde

Vakgroep Deeltjesfysica

Onderwerpgroep Atomaire en Optische Wisselwerking

6580712

Penning ionisatie van molﬁkulen:
Inviced van electron-@rbitalen op
energie-afhankelijkheid

J.H.M. Schonenberg

afstudeerverslag VDF/no 86-01

januari 1986



SAMENVATTING

In dit afstudeerverslag staan gekruiste bundelexperimenten beschre-
ven die leiden tot de bepaling van absolute totale botsingsdoorsneden
3P2) - M (M

en Ar). Deze botsingsdoorsneden zijn

*
voor ionisatie van molekulen M voor de systemen Ne (BPO,
NZ’ 02, Hz, No, co, NZO’ COZ’ CH4
gemeten als functie van de botsingsenergie (0,7 - 6 eV; voor HZ: 0,7 -1

*
eV) en zijn geselecteerd naar de toestand van het metastabiel Ne (3P0en

3

P - atoom.

2)

Voor de bepaling van absolute totale botsingsdoorsneden is het nood-
zakeli jk de dichtheid van de dwarsbundel ter plaatse van het interactie-
centrum nauwkeurig te kennen. Met behulp van drukdalingsmetingen en
intensiteitsmetingen zijn de <nl>-produkten voor de botsingspartners M
ter plaatse van het interactiecentrum bepaald.

De experimenteel bepaalde absolute totale botsingsdoorsnedes komen
goed overeen met de - in het thermische energiegebied gemeten - werkzame
doorsnedes van West et. al. [WES 75]. De verhouding van onze waarden
voor de totale werkzame doorsnede voor ionisatie en de niet toestandsge—
selgcteerde resultaten van West is gelijk aan Q/Qwe = 1,035 % 0,03 voor

st
N,O0, NO, Ozen COZ' Voor deze molekuul-systemen vinden we ionisatie-werk-

zime doorsneden die slechts weinig afhankelijk zijn van de botsingsener—
gie in het thermische energiegebied (0,05 - 1 eV). De verhouding 2Q/OQ
van de toestandsgeselecteerde resultaten geven voor lage energieén een
tendens naar verhoudingen 2Q/OQ die overeenkomen met de resultaten van
Yokoyama [YOK 81].

Voor het systeem Ne —H2 is een reéle potentiaal van Na —H2 aange-
nomen zoals berekend door Botschwina et. al. [BOT 81]. Uit deze reéle
potentiaal en de gemeten cross—secties 1s een voorstel voor een imagi-
naire potentiaal berekend.

Er zijn analyses uitgevoerd om het lokale maximum in de cross—sec-
ties van Ne*(Ar, N,, CO en CHA) te verklaren. Dit maximum kan verklaard
worden uit een "kink”™ in de reéle potentiaal. Daarnaast is er een studie
verricﬁt naar de electronorbitalen van de molekulen. Ook uit het karak-—
ter van de electronorbitalen kan het optreden van een lokaal maximum
verklaard worden. Het karakter van de electronorbitalen kan beschreven

worden door een "knik"” in de imaginaire potentiaal.
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HOOFDSTUK 1. INLEIDING

Binnen de onderwerpgroep Atomaire- en Optische Wisselwerking is de
afgelopen jaren een onderzoeksprogramma gerealiseerd, waarin de nadruk
lag op onderzoek aan de wisselwerking tussen metastabiele edelgasatomen
en grondtoestand edelgasatomen en het molekuul NZ' Dit onderzoek werd
uitgevoerd in een aantal experimentele opstellingen, ieder gericht op
é8n aspect van de wisselwerking.

In de opstelling Looptijd II wordt de totale absolute waarde van de
totale cross—sectie voor elastische verstrooiing gemeten als functie van
de energie. Deze energie—~afhankelijke cross—-sectie wordt voornamelijk
bepaald door de attractieve tak en de put van de potentiaal [KRU 85].

In de opstelling Klavertje IV worden absolute totale cross—secties
voor ionisatie gemeten (zoals Penning- en associatieve 1lonisatie) die
gevoelig zijn voor de repulsieve tak van de potentiaal.

In Kist II wordt aan stralingsverval van geéxciteerde molekuulion-
toestanden gemeten. Uit deze metingen kunnen vertakkingsverhoudingen
ionisatieporces en de bezetting van de vibratienivo's berekend worden
(He*+ N, [VLI 85]).

"In de Minibundel I worden fluorescentie—experimenten gedaan aan
kortlevende geéxciteerde dubbel aangeslagen edelgas—atomen. ‘

In de nieuw te bouwen Minibundel II worden experimenten gedaan die
veel overeenkomen met de experimenten van Kist II. Het verschil is dat
er slechts bij &&n energie gemeten wordt, maar de resolutie van deze
metingen is zo groot dat rotatietemperaturen gemeten kunnen worden [JAS
84, BOG 85].

In dit verslag worden experimenten voor de bepaling van absolute
totale botsingsdoorsnedes voor ionisatie van molekulen voor de systemen
Ne*(3PO, 3P2) -M M= Hy, N,, 0,, N0, CO, N,0, CO,,
ven. Deze experimenten zijn uitgevoerd in de opstelling Klavertje IV.

CH, en Ar) beschre-

Uit absolute botsingsdoorsneden - gemeten als functie van de energie -

kunnen optische potentialen berekend worden. Deze potentialen beschrij-
%

ven enerzijds de wisselwerking tussen Ne en M en anderzijds dragen zij

bij tot een beter begrip van de processen die aan deze wisselwerking ten



grondslag liggen. In deze experimenten zijn de totale botsingsdoorsneden

3

*3
voor ionisatie gemeten voor Ne ( PO’ Pz]-molekuul systemen naar toe-

stand geselecteerd en als functie van de energie in het energiegebied 50

meV tot 5 eV (voor H,: 50 meV tot 1 eV).

2
In het verleden zijn door West, Yokoyama en Brom metingen verricht
*:3 3

aan Ne | Py
kelijk gemeten. West [WES 75] heeft in een bundelopstelling gemeten,

Pz)-molekuul-systemen, maar zij hebben niet energieafhan—

*
maar niet toestandsopgelost. Brom [BRO 78] heeft alleen Ne (3P ~mole~

2)
kuul-systemen gemeten. Zo'n experiment middelt over een snelheidsverde-
ling. Yokoyama [YOK 81] heeft wel toestandsopgelost gemeten. Brom en
Yokoyama hebben flowing—afterglow-experimenten gedaan, waardoor gemid-
deld wordt over een snelheidsverdeling.

Eerder zijn door Verheijen [VER 84c] in dezelfde experimentele opstel-
ling experimenten gedaan voor onder andere Ar. De resultaten van deze
Ne*-Ar metingen zijn hier gebruikt als referentie voor onze metingen.

In hoofdstuk 2 wordt de theorie van Penning~ en associatieve ionisa-
tie behandeld. Daarnaast wordt de berekening wvan theoretische cross-
secties uit de optische potentiaal behandeld.

In hoofdstuk 3 wordt een overzicht gegeven van de voor deze experi-
menten relevante eigenschappen van Ne in de grondtoestand en de enkel en
dubfel aangeslagen toestanden. Daarnaast worden de relevante eigenschap—
pen van de molekulen behandeld (met name de electromorbitalen van de
molekulen).

De experimentele opstelling en de meetstrategie worden besproken in
hoofdstuk 4.

Voor de bepaling van absolute botsingsdoorsneden is het noodzakeli jk
een goede beschrijving van de dwarsbundel te hebben. De theorie en de
experimenten die voor een goede bepaling van de dichtheid in het inter—-
actiecentrum gebruikt zijn worden behandeld in hoofdstuk 5.

In hoofdstuk 6 worden de resultaten van de experimenten, zoals be-
handeld in hoofdtuk 4, besproken. Daarnaast worden er analyses op de
resultaten uitgevoerd.

In hoofdstuk 7 wordt een overzicht gegeven van toekomstige experi-
mentenidie een aanvulling vormen op deze experimenten en die de theorie
van Penning- en associatieve ionisatie kunnen verfijnen en/of aanvul-

len.



2.1.

HOOFDSTUK 2. PENNING~ EN ASSOCIATIEVE IONISATIE: THEORIE

Inleiding

*
De botsing tussen een geéxciteerd atoom A en een molekuul B in de

grondtoestand kan inelastisch of elastisch verlopen. In het geval van

: %
elastische verstrooiing wordt alleen kinetische energie tussen A en B

*
overgedragen. De wisselwerking tussen A en B wordt in dat geval be-

schreven door de zogenaamde reéle potentiaal. In het geval van inelas-

*
tische verstrooiing wordt interne energie van A aan B overgedragen. De

voornaamste processen hiervoor zijn:

1.

Penning ionisatie (PI) (genoemd naar de ontdekker F.M. Penning

*
[PEN 27]). Bij dit proces wordt deeltje B door deeltje A gefoni-

seerd:

%* + -
PI: A +B+A+B +e + AE (2.1)

*

Associatieve ionisatie (AI). Bij dit proces vormen A en B &&n mole-
"kulaire toestand (AB)+:

* + -
Al: A + B+ (AB) + e + AE (2.2)

Dissociatieve ionisatie (DI). Dit proces kan alleen optreden bij

molekulen. We nemen aan dat B uit de delen B, en B, bestaat. Het

1 2
proces wordt beschreven door:
* + -
DI: A +B>A+3B +B, +e +U4E (2.3)
Recombinante ionisatie (RI):
* + - .
RI: A + B > (AB)) + B, +e + AE (2.4)
Ion paar formatie (IF):
* + -
IF: A +B *>A+ 3B + B, + AE (2.5)

1 2



In hoofdstuk 3 zal blijken dat voor N,0 en H, circa 75 % van de

2 2
ionisaties via PI en AI verloopt. Voor de andere molekulen (NZ’ 0,, NO,

2,
co, CO2 en CH4 verlopen alle processen via PIL en Al.
*
Bij PI en AI verdwijnen deeltjes A en B. De absorptie van deeltjes

kan beschreven worden met behulp van de optische potentiaal:
V(r) = Vo(r) - 1.Vim(1‘) (206&)

In de literatuur wordt het imaginaire gedeelte vaak geschreven als

34T(r), met T'(r) de zogenaamde "autoionisation width":

(de naam "optische potentiaal™ is gekozen in analogie met de complexe

brekingsindex in de optica). In deze potentiaal wordt de wisselwerking
*
van A en B beschreven door het reéle deel V (r) van de potentiaal. De

kans op ionisatie van B door A (oftewel de overgang van het systeem A -
B naar het systeem A - B ) wordt beschreven door het imaginaire deel van
de potentiaal: Vim(r).

In paragraaf 2.2 wordt een semi-klassieke beschrijving gegeven van
PI én AlL.

In paragraaf 2.3 worden de potentiaalmodellen voor de Ne*~ B syste-
men toegelicht. Uit analyses van Gregor en Siska blijkt de IAMMSV-poten—
tiaal een goede beschrijving te zijn voor Vo(r).

In paragraaf 2.4 wordt aangegeven hoe uit de semi-klassieke uitdruk-
king, gegeven in paragraaf 2.2, de totale lonisatie cross-—sectie bere-
kend wordt.

In paragraaf 2.5 wordt een voorbeeld van zo'n berekening behandeld,
voor de IAMMSV-potentiaal van Ne* - Ar, zoals voorgesteld door Gregor en
Siska.

2.2, Beschriijving van Penning— en associatieve ionisatie: theorie

Penning ionisatie en associatieve ionisatie kunnen beide door de-

zelfde theorie beschreven worden, omdat ze beide een gevolg zijn van



hetzelfde proces. Bij associatieve ionisatie blijven de deeltjes na de
botsing in een gebonden toestand. In geval van Penning lonisatie is er
geen binding tussen A en B+. Voor het mechanisme van PI1 en AL zijn twee
modellen in omloop:

. *
1. Stralingsmechanisme. Tijdens de botsing vervalt A naar de grond-

toestand en zendt daarbij straling uit. Deze straling wordt door B

geabsorbeerd, waardoor B geloniseerd wordt.
B B*

A¥* A

figuur 2.1l.a. Stralingsmechanisme

A¥* A
figuur 2.1l.b. Uitwisselingsmechanisme

. *
2. Uitwisselingsmechanisme. A heeft in de aangeslagen toestand een gat

in &&n van de p-orbitalen. Dit gat is ontstaan omdat het electron
dat in de grondtoestand in een p-orbital zit, nu in een aangeslagen

*
baan - ver van de kern verwijderd - beweegt. Wanneer A en B elkaar
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dicht genoeg naderen, kan er overlap optreden tussen een electronor-
bital van B en de "orbital” van het gat van A*. Er is dan een kans
dat het electron van B in het gat van A* "springt” en dat het bui-
tenste electron van A* niet meer gebonden wordt, en uitgeworpen
wordt. Na de botsing is A weer in de grondtoestand, en B+ is &én

electron kwijt.

In figuur 2.1 zijn A en B voorgesteld als bollen. Zo'n bol is de omhul-
lende van alle electronorbitalen. A* is weergegeven door dezelfde omhul-
lende bol, maar nu is een binnen de bol gelegen p-orbitaal slechts half
gevuld. Het electron dat ontbreekt, zit in een s—orbitaal dat zich tot
ver buiten de omhullende bol uitstrekt. " mist &&n electron in &&n van
zijn p—-orbitalen. In het algemeen is de bijdrage van het stralingsmecha-
nisme aan Penning—~ en associatieve ionisatie te verwaarlozen [HOF 79,
GRE 81].

Aangezien het electron “"oneindig” snel beweegt ten opzichte'van de

beweging van de kernen, kunnen we de processen PI en Al als een "verti-
* +
cale overgang” tussen twee potentiaalcurves voor A- B en A - B be-

schouwen (zie figuur 2.2). In figuur 2.2. zijn de potentiaal V (r) voor
het systeenm A - B, en de potentiaal V (r), voor het systeem A - B+, ge-
tekend.

M \

)
R N | Es

N e EWRi EgEx™

£ (R gé.e(‘u
[

energielarb eenh)
j=]
f
|
|
{
|
|
1
T
|
t ',
[ x
|
\i

Fir)

|

figuur 2.2. Potentiaalmodel van Penning ionisatie [NIE 73]
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Indien er tijdens de electron-uitstoot geen impulsoverdracht is naar de
zware deeltjes A en B zullen de kinetische energie in het massamiddel-

puntssysteem Ek’ en het impulsmoment £ behouden grootheden zi jn:
= 1 = ' .
Ek(Ri) Ek (Ri) L =2 (2.7)
+ =F '+
Eo Vo(Ri) Eo V+(Ri)

De vetgetekende pijl geeft de overgang van de ene naar de andere poten—
tiaal weer, waarbij A* en B op een afstand Ri genaderd zijn. De lengte
van de pijl geeft de energie € van het electron weer. Deze energie is
gelijk aan het verschil in potenti8le energie plus het verschil in in-

wendige energie, voor en na de botsing van beide deeltjes:
= - <+ - R
€ Vo(Ri) V+(Ri) E, E+ (2.8)

De energie van het electromn wordt dus bepaald door de afstand R, waarbij

i
de ionisatie optreedt. De totale energie is altijd een behouden groot-

heid:

E.oe “Ex VE =E _+E'+¢ (2.9)
Hieruit volgt dat de kinetische energie van het systeem A - B+ volledig
door de internucleaire afstand R bepaald wordt. Indien E '> 0 gaan A
en B uiteen en spreken we van Penning ionisatie. In het geval E '<0
kan het systeem A = B niet uit de potentiaalput van V (r), waardoor er
een gebonden toestand (AB) ontstaat, we spreken in dat geval van asso-
ciatieve ionisatie.

De waarschijnlijkheid dat ionisatie optreedt is evenredig met de
mate van overlap van de electrongolffunctie van het p-gat in Ne* en een
electrongolffunctie van het molekuul. Op grote afstand nemen de elec—-
trongolffuncties exponentieel af zodat we in eerste orde benadering voor

de ionisatiekans W(r) kunnen schrijven:

W(r) ~ exp[-B.r] -~ (2.10)
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In plaats van W(r) wordt vaak de corresponderende energiebreedte TI'(r)

gebruikt:
I'(r) = h.W(r) (2.11)
%*
Wanneer we het hele proces in de tijd bekijken zien we een deeltje A

dat vanuit het oneindige een baan langs deeltje B beschrijft, en weer in

het oneindige verdwijnt (zie figuur 2.3).

db

*
figuur 2.3. Schematische tekening van het botsingsproces van A en B

*

Langs deze baan heeft het systeem A — B per tljdseenheid een kans W(t)
*

om gefoniseerd te worden. Wanneer ns(t) systemen A — B deze baan s(t)

doorlopen, zal op een tijdsstip t de ionisatiesnelheid gegeven worden

door:

- s‘_n.ﬁé_tl = W(e).n (t) (2.12)

*
Het aantal systemen A - B dat nog over is na de baan doorlopen te heb-

ben wordt gegeven door:
+

n (=) = ns(-m).exp[ [ =W(t).dt] (2.13)

~00

waarin ns(-w) randvoorwaarde 1is voor het aantal systemen op t = -
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*
De fractie systemen A - B die geIoniseerd wordt, wordt gegeven door:

+co
A=1-exp[ [ -W(t).d1] (2.14)

-0

We passen een transformatie van T naar r toe, omdat W als functie van r

bekend is (vergelijking 2.10). Hiervoor hebben we de Jacobiaan |%§' =

vrad(r) nodig. Deze kunnen we afleiden uit de kinetische energie Erad

voor de beweging in radi¥le richting:

2
2 L
bewev o, =E .= (E, v (r) ;_:_;f) (2.15)
waarin L = y.g.b het totale impulsmoment
b impactparameter
Hieruit volgt:
dr 2 L2 3
7 By W - =)} (2.16)
ellel
Combinatie van 2.14 en 2.16 levert:
= -W
A(E)=1-exp [ 2./(8). [ (r): ] (2.17)
b o 2 r LZ %
c (E -V (r) - )
o o
Z.u-r

waarbij geIntegreerd wordt vanaf het klassieke omkeerpunt, omdat de baan
- en dus de integrand ~ symmetrisch is ten opzichte van r = 0. We zien
in vergelijking 2.17 een afhankelijkheid van Ab van de impactparameter
b. Voor de totale verzwakking, die de cross—sectie wordt genoemd, moeten

we integreren over alle impactparameters b, resulterend in:

Q(E,) = A (E ).2.7.b.db (2.18)

O-— 8

In de klassieke mechanica is dit het eindresultaat. Voor de vergelijking
met de semi-klassieke benadering in de quantum—mechanische aanpak wordt

deze integraal herschreven met behulp van de relaties:
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L=(2+%).h (2.19)
b=(L+ 3 =(L+ bk (2.20)
db = A.dg = d&/k

waarin k = 1/X het golfgetal
A = A/21 A is de de Broglie golflengte

De quantummechanische berekeningen [VER84c, MIC 76] leiden tot:

QE,) = f:r ] G+ 1).{1 - exp(-4z,)} (2.21)
_omy Ll I(r).dr
Z, /(-2-).%. £ Tl (2.22)
c (E -V (r) - ——2)
o o

Z.u-rz

wat volledig in overeenstemming is met vergelijking 2.18, wanneer we
2.19 en 2.20 combineren met 2.18 en de integratie over de impactparame—
ters b vervangen door een sommatie over het quantumgetal £. In onze

berekeningen maken we gebruik van de quantummechanische uitdrukkingen
2.21 en 2.22.

%
2.3. Potentialen voor de systemen Ne - M

Voor de berekening van de ionisatie cross-secties moet een reéle
potentiaal Vo(r) bekend zijn, naast de imaginaire potentiaal Vim(r) =
3.T(r). Voor deze potentiaal wordt een Ion-Atom—Morse-Morse-Spline-
Vanderwaals-potentiaal (IAMMSV) gekozen. Deze potentiaal is een combina-
tie van een atoomatoom(of molekuul)-potentiaal en een ion—atoom(mole-
kuul)-potentiaal. De keuze voor zo'n soort potentiaal wordt ingegeven
door de volgende beschrijving van het botsingsproces. Wanneer het atoom
(molekuul) het Ne* zeer dicht genaderd is, dan zal het buitenste aange-
slagen electron geen invlioed meer hebben op de wisselwerkingspotentiaal

* * -+
van Ne en M. Het Ne wordt waargenomen als Ne en we hebben te maken met
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een wisselwerking tussen een ion en een atoom/molekuul, die beschreven
wordt door de potentiaal V+(r). Op grote afstand geldt een Morse-Morse-—
Spline~Vanderwaals-potentiaal (MMSV) V,(r). De IA- en MMSV-potentiaal
vloeien in elkaar over via een switch-over—-functie f(r).

De functievoorschriften voor V_(r), V+(r) en f(r) luiden:

Vo(r) = £(r).V,(r) + {1 - f(r)}.V+(r) (2.23)
-1
£(r) = {1 + exp[(r - r_)/d]} (2.24)
*
v, MV () = € zu(2-2) (2.25)
r
z = exp[~81.(?; - l)] 0<r« rm
r
z = exp[—Bz.(?— - 1)] r <r<r
V*MMSV(r) = cubic spline polynoom r, <r < r,
vy = - e /e - cg/e® - oy /et r>r,
IA
V+ (r) = e+.z.(z-2) : (2.26)
z=exp[—8+.(£¥—l)] 0<rXK rl
Tn
IA .
V+ (r) = cubic spline polynoonm r, <r K[ r,
IA 4
V+ (r) C4/r r > r,

Een voorbeeld van een MMSV- en IAMMSV-potentiaal is gegeven in figuur
2.4. De potentiaal ViA(r) is ongelijk aan V+(r) in de vergelijkingen
2.7 en 2.8 en beschrijft de wisselwerking van Ne+ en M. De potentiaal V+
beschrijft de wisselwerking van Ne en M+. De superscripts MMSV en IA

worden in het vervolg weggelaten.
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vtk —

figuur 2.4. Voorbeeld van een MMSV- en IAMMSV-potentiaal
volgens Verheli jen [VER 84c]

Voot de imaginaire potentiaal Vim(r) wordt de volgende vorm gekozen:

r
Vim(r) = sim.exp[—sim.(-z_; - l)] r > LT, (2.27)
= - r -
eim.exp[ Bim'( %z— 1)] r<r

Vim(r) krijgt een konstante waarde voor r < T Dit sluit geheel
aan bij ons beeld van het ionisatieproces, omdat de overlap van golf-
functies niet aldoor toe kan nemen. Deze verzadiging blijkt noodzakeli jk

te zijn om een goede overeenstemming tussen theorie en experiment te

krijgen [VER84c, KRO 85].
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2.4, Berekening van de totale cross—sectie voor ionisatie uit de opti-

sche potentiaal

De totale cross—sectie voor ionisatie wordt berekend door numerieke
integratie en sommatie van vergelijking 2.21. De integraal levert een
numeriek probleem op omdat de integrand niet gedefinieerd is in r = r,.

Dit probleem wordt opgelost door de integraal te splitsen in twee de~

len:
2 = Cstart T Srest (2.28)
z = /(%).i. ?C-i- St I‘(r).dr
start 5 r_ (E SV oy - E%(£+§)2)
0 ° Z.UOr
1 I'(r).dr
frest /(%).-E:.rf+ st - Re( o)
O (Bgm Vo) - L)
Zouor
De integraal voor ;start benaderen we met een analytische uitdrukking.

We nemen voor de snelheid vl(r) als benadering:

Vot

2 -3
v, (x) = /(i.._s.}_‘e £ x=0.x) (2.29)
r—-r
waarin: X = e———C
rm
'ﬁ%(ui)z

Vg =E -V () -
2-u-r
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gecombineerd met het uitschrijven van [I(r) en de transformatie van r

naar x levert dit:

8x
- )L oexp[-B (xtx - D] 4.
Coeare = 73 [ L ¢ -dx (2.30)
h O 2 -3V
V(& —leff—.x)
H 99X
“UeT
= /{2 5 (_av ff_g:l)}'r(xc).erf(/(sim'(sx)) vOoOor xX > xim
’ im:u.%xe
. /{2 B C:Ezefﬁiil)}.r(xc). MBS voor ® < Xip
“Pim®V ox
waarin: x =r /r
8x = 6r/rm
Numerieke analyses [VER 84] leren dat Sstart— < 3 %.
rest

*
2.5. Berekening van de totale ionisatie cross—sectie voor Ne - Ar

'In figuur 2.5 is het resultaat getekend van een IAMMSV-potentiaal
voor het systeem Ne*- Ar, volgens Gregor en Siska [GRE 81]. De parame-
terwaarden staan vermeld in tabel II.l. We kiezen het systeem Ne*-Ar
omdat van dit systeem de optische potentiaal het best bekend is. Door
Gregor en Siska is een potentiaal berekend uit eigen experimenten, en
uit experimenten van Tang, Neynaber, Brom en West. De Ion-Atom—Morse-
Morse-Spline-Vanderwaals—potentiaal (IAMMSV) bleek de enige potentiaal
te zijn die voor alle experimentele resultaten voldoet.

Aguilar [AGU 83] heeft ook een Vim(r) bepaald, met als resultaat:
v, (r) = 0,107 [eV].exp[ -1,643.r] (2.31)
waarin r in A

De berekeningen met de Vim(r) volgens Aguilar en met de Vim(r) van Gre-—

gor en Siska geven nagenoeg gelijke resultaten.
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figuur 2.5.a. IAMMSV-potentiaal voor Ne - Ar volgens Gregor en Siska
[GRE 81]
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1

Botsingsenergie

figuur 2.5.b. Totale cross—sectie voor ionisatie voor de optische po-

tentiaal van Gregor en Siska geschaald op Qrefa Q0,1 &V)

v () V,e(r) v, (0
*
€ 5,45 meV € 4,17 meV €im 30,27 pev
*
r 5,0 A r 5,229 A Bim | 7233
m m
rim 0 A
v, (r) B, 5,98
et 187 meV 82 3,333
6
r; 2,65 A C6/e.rm 1,436 f(r)
8
B+ 4,83 Ca/eorm 0,955 T, 3,6 A
+4 10
04/61:m 1,284 ClO/e.rm 0,831 d 0,69 A

Tabel II.1.

*
Parameterwaarden voor IAMMSV-potentiaal van Ne - Ar volgens

Gregor en Siska [GRE 81]
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*
HOOFDSTUK 3. Ne EN MOLEKULEN

3.1. Inleiding

In onze experimenten bestuderen we botsingen van metastabiele

*

Ne (BPO, 3P2)— atomen met een achttal molekulen: N2, 02, HZ’ NO, CO,

NZO’ CO2 en CH4. In paragraaf 3.2 worden de toestanden en notaties van
* %k

Ne en Ne  besproken.

Naast Penning~ en associatieve lonisatie treden er bij botsingen van
Ne*met molekulen ook andere reacties op, waarbij iomen geproduceerd
worden. Deze reacties worden beschreven in paragraaf 3.3.

In paragraaf 3.4 wordt een overzicht gegeven van een aantal voor oms
relevante eigenschappen van de molekulen. Met name zal aandacht besteed

worden aan de electronorbitalen van de molekulen.

% %k
3.2. Energienivo's van Ne en Ne ; notatie/conventies
2

Neon heeft 10 electronen. In de grondtoestand is de electronconfigu—-
ratie (ls)z(Zs)Z(Zp)s. In de eerste aangeslagen toestand van Ne is een
2p—electron in een 3s toestand overgegaan. De electronconfiguratie voor
Ne*luidt (ls)z(Zs)z(Zp)S(3s). Door Coulomb wisselwerking en spin-baan-
koppeling is deze toetand in 4 toestanden opgesplitst (zie figuur 3.1).
De toestanden worden in de Paschen notatie weergegeven door 152 tot en
met ls5 (zeer waarschijnlijk heeft Paschen zich bij de nummering van

deze toestanden vergist, waardoor de reeks met ls, in plaats van ls

2 1

begint).
In het geval van een tweemaal ge¥xciteerd Ne zit het aangeslagen
dek
electron in een 3p baan. De electronconfiguratie voor Ne luidt nu
(15)2(25)2(2p)5(3p)- Er zijn tien fijnstructuur toestanden, genummerd
Zpltot en met 2p10.
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25+1
Paschen LJ Eexcitatie
Ne - lso 0 eV
* 1
Ne 132 Pl 16,847 eV
ls 3p 16,715
3 0 ’
Is o | 16,670
4 1 ’
3
185 P2 16,619
*k 1
e 25, S, | 18,965 eV
3
2p2 Pl 18,725
) 3
p3 PO 18,710
3
25, p, | 18,703
1
2p, p, | 18,692
1
2p, D, | 18,636
2 3
b D, | 18,612
2p 3, | 18,575
8 2 ’
3
2p, D, | 18,554
3
2, s, | 18,380

Tabel III.l.

* %%
Notaties en energieén van Ne, Ne en Ne . Alleen

het totale impulsmoment J is een goed quantumgetal.



23

Een veel gebruikte notatie wordt verkregen wanneer we de toestanden
28+1

volgens de LS—koppeling beschri jven: LJ. Omdat Ne in het overgangs-—
gebied tussen LS— en jl-koppeling ligt, kan Ne eigenlijk niet door een
zuivere LS-koppeling beschreven worden. In feite is alleen J een goed
quantumgetal [MAR 84]. De Paschen- en LS-notaties staan vermeld in tabel
III.1. Tevens zijn daar de energieén gegeven van de verschillende toe-
standen.

De 153- en de lss-toestand zijn langlevend. Volgens de selectiere-
gels kan er namelijk alleen een stralingsovergang plaatsvinden indien AJ
= *] of O terwijl de J = 0 +» J = 0 ook verboden is. De grondtoestand van

Ne is lS Zoals in figuur 3.1 is getekend, vervallen de toestanden

0.
lsz(lP ) en 134(3P ) naar de grondtoestand onder uitstraling van een uv-
foton (A = 75 nm). De 133(3P )= en lss( P )- toestand kunnen niet naar
de grondtoestand vervallen. Indien echter een wisselwerking met de omge-—

%*
ving optreedt - zoals een botsing -~ kan het Ne ~ atoom naar de grondtoe-

stand overgaan.
e *
In figuur 3.1 zijn tevens de vervalsmogelijkheden van Ne naar Ne

aangegeven. Een overzicht van de branching-ratios, en de golflengte van

het licht dat bij dit verval wordt uitgezonden, wordt gegeven in appen-
Rk
dix K. De Ne -toestanden hebben een levensduur van ongeveer 20 ns.

190+
18,9+
188
18,7
18,6
8,51
1846
18,3

168+
16,7~

299

Energie [eV]

16,6

J=0 J=1 J=2 J=3
* k%
figuur 3.1. Energienivo's en vervalsschema voor Ne en Ne



3.2. Ionisatieénergiedn van molekulen; geéxciteerde ionen

De processen van Penning— en associatieve ionisatie treden op indien
%
de excitatie energie van Ne groter is dan de ionisatieénergie van het

molekuul. Een overzicht is gegeven in tabel III.2 [HER 50] waarin ook de

minimale energie van het vrijkomende electron is vermeld.

Naast Penning- en associatieve ionisatie kunnen er ook andere reac-
ties plaatsvinden (zie vergelijking 2.1 t/m 2.5). In tabel III.3 is de

verdeling van de ionisatiereacties vermeld, gemeten door West e.a. bij

thermische energieén [WES 75].

+
Gas Ionisatieénergie Ne(3P0) Ne(3P2)
Ar 15,7 eV 1,02 eV | 0,92 eV
H, 15,4 1,32 1,22
Ny 15,6 1,12 1,02
0, 12,2 4,52 4,42
NO 9,5 7,22 7,12
co 14,0 2,72 2,62
N,0 12,9 3,82 3,72
co, 13,8 2,92 2,82
CH, 13,0 3,72 3,62

Tabel III.Z2. Ionisatieénergieén [HER 50], met de minimale energie van

het vrijkomend electron volgens vgl. 2.9.

24
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molekuul { produkt fractie
/atoom
+
Ar Ar 0,69 * 107
NeAr™ | 0,31 # 10%
H, H2+ 0,78 + 10%
NeH' 0,22 + 10%
+
NeH,
+
+
N, N, 0,941 * 1%
NeN 0,059 + 10%
2
o, 02+ 0,997 £ 1%
Ne02+ 0,003 + 15%
+
NO NO 0,993 * 1%
NeNoT | 0,007 * 25%
+
co co 0,925 + 2%
Necot 0,085 * 10%
+
N,0 N,0 0,76 + 10%
not 0,17 + 12%
ot 0,063 + 12%
NeN20+ 0,007 * 15%
+
co, co, 0,99 + 1%
Neco," | 0,0055  15%

*
Tabel III.3. Reactieproducten van de reactie Ne - M, zoals geme-
ten door West [WES 75] bij een energie van Eo = 43 meV

(voor H, bij E = 35 meV)

2
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Uit dit overzicht blijkt dat ionisatie bijna altijd door Penning—~ of

associatieve ionisatie geschiedt. Uitzonderingen zijn NZO en HZ. Bij

deze molekulen verloopt een aanmerkelijk deel van de ionisatieprocessen

via dissociatieve ionisatie. Voor HZ is de fractie die dissociatief

geioniseerd wordt 22 7%, voor NZO is dit 23 Z. In onze experimenten wor-
den alle soorten ionen geteld. We kunnen dus geen onderscheid maken

tussen PI, AI en DI.
*
Bij Penning ionisatie gaan we uit van het systeem Ne - M. Voor de

potenidle energie van dit systeem geldt:

% = %*
ENe - ENe + EM + Vo(r) (3.3)
*
waarin ENe* = excitatie energie van Ne = 16,7 eV
EM = energie van het molekuul M in de grondtoe-
stand = 0
*
Vo(r) = potentiéle energie van Ne en M
Vo(w) =0 eV

Een molekuul bevindt zich in een vibratietoestand die beschreven
wordt door het vibratiequantumgetal v. Voor de molekulen M verwachten
we,  op grond van de temperatuur van de molekulen (15 K = 1,3 meV), al-
leen molekulen in de laagste vibratietoestand v = 0.

Door Penning ionisatie krijgen we het systeem Ne - M+. De potentiéle

energie van dit systeem wordt gegeven door:

ENe _ M+ = ENe + EM+ + V*(r) (3.4)
waarin ENe = de energie van Ne = 0 eV

+
EM+ de energie van M

V+(r) = potentiéle energie van Ne en M+
V+(w) 0 ev
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De inwendige energie wvan het molekuulion kunnen we opsplitsen in

drie delen:

EM+ = EI + EE + EV (3.5)
waarin EI = jonisatie—energie (zie tabel 1I1I.2)

EE = excitatie—energie

EV = vibratie—energie, gequantificeerd door het vi-

bratiequantumgetal v

De rotatie—energie wordt buiten beschouwing gelaten.
De ionisatie—energieén uit tabel III.2 zijn gegeven voor de grond-
toestand (X-toestand) van de molekulen (EE= 0 eV) met v'= 0 (EV=0 ev).

T T T Y v

0b 1 ! 0; — ]
vi(rl ) itz;;”/’
8} Lo AT )
. E TT \
167 AN 1 N— i" 7
el l
I

Potentiéle energie [eV]

6

1%> +
\ v,(r}
\

12 =

fout: —mea——< 0,02 8V
1050 R s s 0,2 eV d

i 1 . A " . " - -
0 25 S 08 12 16 20 2%
"Ne-o, I fog A

*
figuur 3.2. Potentialen voor Ne - 02, Ne - 02+ en intramolekulaire

potentiaal van 02

In figuur 3.2 is een voorbeeld van de wisselwerkingspotentialen voor
*
de systemen Ne —02 gegeven. In de linkerhelft van de figuur zijn de

*
potentiéle energiedn ten gevolge van de wisselwerking tussen Ne en 02

+
*
(ENe + Vo(r)) en tussen Ne en 0, (EM+ + V+(r)) getekend als functie

van hun onderlinge afstand.
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In de rechterhelft is de potentiéle energie ten gevolge van de
wisselwerking van de twee O—atomen binnen het O;- molekuul getekend als
functie van de afstand tussen die twee O-atomen [GIL 65]. Het molekuul
02 is in het rechterdeel van figuur 3.2 buiten beschouwing gelaten omdat
de inwendige energie van M: EM = 0 eV.

De potentigle energie van het systeem Ne - M+ is ENe + Vo(r) = 16,7
eV + Vo(r). Dit systeem kan overgaan Tfar het systeem Ne -~ M , mits de
poteniéle energie van het systeem Ne ~ M groter is dan de potentiéle
energie van het systeem Ne - M+. Deze voorwaarde wordt “"fysisch"” duide-

lijk als we de energiebalans voor het ionisatieproces opschrijven:

L3 = \j )
Ekin + ENe + Vo(r) Ekin + EM+ + V+(r) + ¢ (3.6)
waarin € = de kinetische energie van het vrijkomende
electron
Ekin = Eiin kinetische energie voor en na de botsing

Na herschrijven vinden we:

e =E *+V(r) - (EM+ +V (1)) (3.7)

Wanneer de electronenergie € < 0 treedt er geen ionisatie op. De
overgang in het potentiaalplaatje van figuur 3.1 moet dus altijd op een
lager gelegen potentiaal uitkomen.

Ter wille van het overzicht zijn alleen de potentiaalkrommes voor
v'=0 getekend. Indien de overgang naar de grondtoestand (= X—-toestand)
zou plaatsvinden zou er voldoende potentiéle energie beschikbaar zijn om
één van de vibratietoestanden v'#0 aan te slaan, zonder dat daardoor ¢
negatief wordt. Door de redelijk lage ionisatie—energie van O2 is het
zelfs mogelijk om een (M+)* te vormen. Een voorbeeld van zo'm ge®xci-~
teerd ion 1s de, boven de grondtoestand gelegen, aAHu—toestand (zie
rechterhelft van figuur 3.2). Voor deze toestand is in de 1linkerhelft
van figuur 3.2 weer de potentiéle energie voor de vibratietoestand v'=0
geteken&. Uit de ligging van de potentiaalcurves kunnen we afleiden dat
het mogelijk zal zijn de laagste vibratietoestenden van de aAHu-toestand

te bereiken.
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*
In figuur 3.3 zijn de potentialen voor de systemen Ne - N, en

Ne - N; getekend. We zien dat de grondtoestand van N;, met vibratietoe—
standen v'=0 tot en met v'=4, bereikt kan worden. Voor hogere energieén,
met kleine indringdiepte rc, is het mogelijk de laagste toestand (v'=0)
van de aAHu-toestand te bereiken.

In figuur 3.4 is een overzicht voor de systemen Ne*— NO en Ne - NO+
gegeven. Van NO+ zijn de X12+- en de a32+-toestanden voor verschillende
vibratienivo's bereikbaar. De 3A—toestand is alleen voor hogere energie-
en bereikbaar.

De waarschijnli jkheid waarmee het systeen Ne*— M overgaat in Ne - M+
wordt gegeven door I'(r). De waarschijnlijkheid waarmee het molekuul in
vibratietoestand v overgaat naar de vibratietoestand v' wordt gegeven
door de Franck—Condon-factor Mvv"

In de experimentele opstelling Klavertje 1V, waarin deze experimen-—
ten gedaan zijn, kan geen onderscheid gemaakt worden tussen de verschil-
lende excitatie— en vibratietoestanden van de ionen. Dit is wel mogeli jk
in de opstelling Kist II. In Kist II zijn echter nog geen Ne*- M metin-

gen gedaan.

3.4, Electronorbitalen van molekulen

In paragraaf 2.2 is beschreven dat de kans op ionisatie evenredig is
met de mate van overlap van de golffuncties van het "gat"” van het Ne*—
atoom en de golffuncties van de electronen van het molekuul. In onze
experimenten hebben we steeds een Ne*-atoom met &&n van de molekulen N

02, HZ’ NoO, CO, N,0, CO

2)
2 5 en CH4 laten wisselwerken. De molekulen hebben
verschillende golffuncties, die een verschillende ionisatie cross—sectie
zullen opleveren. Daarom is het zinvol de golffuncties van de molekulen

nader te beki jken.
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*
figuur 3.5. Golffuncties 1s voor H, en o: en g voor H2

De golffunctie van een electron beschrijft de waarschijnlijkheid
waarmee we een electron op een bepaalde plaats kunnen aantreffen. De

omhullende van alle mogelijke plaatsen waar we een electron aan kunnen
treffen wordt electronorbitaal genoemd. In figuur 3.5 is een voorbeeld

van electronorbitalen gegeven voor het Hz-molekuul. Een Hz-molekuul

bestaat uit 2 H-atomen, die hier met a en b aangeduid worden. De twee H-
atomen hebben ieder &&n electron, dat zich in een ls—-orbital bevindt.

In het molekuul zijn de twee golffuncties ?(1sa) en ¥(ls,) van de orbi-

)

talen 1saen ls. gecombineerd tot de genormeerde golffunctie W(GZ):

b

¥(62) = o [¥(1s,) + ¥(15,)] (3.8)

Er is nog een combinatie van de twee golffuncties Y(lsa) en ¥(ls

1ijk:

b) moge~—

¥(o,) = oy [¥(1s,) - ¥(1s, )] (3.9)
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De orbital c: wordt de "bonding™ orbital genoemd. De orbital o: wordt de
"antibonding™ orbital genoemd. De o:;golffunctie is symmetrisch onder
verwisseling van de electronen. De os-golffunctie is antisymmetrisch.
Er is in het geval van de symmetrische golffunctie een grote waarschi jn-
11 jkheid het electron midden tussen de H-atomen aan te treffen. Bij de
anti-symmetrische goffunctie is deze waarschljnlljkheid nul. De cb-orbi-
tal heeft een lagere potentiele energie dan de ¢ -orbital, en zal dus
eerder gevuld worden dan de g, —orbital. Iedere orbital kan twee elec—
tronen bevatten: &&n electron met spin up en &&n electron met spin down
(Pauli principe). In het geval van het Hz-molekuul zullen beide electro-
nen in het laagste orbital: de o:-orbital gaan zitten. De electronencon—

figuratie van H, luidt dus (o:)z.

figuur 3.6. 2pz-orbitalen van atomen en oz—orbitalen van molekulen

GOSN
<v

figuur 3.7. 2px—orbitalen van atomen en ﬂx-orbitalen van molekulen
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De overige molekulen bevatten elementen met valentie-elektronen in
de 2s- en 2p-orbitalen. Bij deze atomen gaat de ruimtelijke oriéntatie
een rol spelen. Er wordt een loodrecht assenstelsel x, y, z gedefini-
eerd. De z—as wordt gevorm door de verbindingsas van de molekulaire
atomen (voor lineaire molekulen zoals 02, NZ’ HZ’ NO, CO en COZ' Van NZO
zijn (nog) geen electronorbitalen bekend, zodat N20 noodgedwongen buiten
beschouwing wordt gelaten). De 2s- en 2pz—orbitalen combineren tot o¢-
orbitalen (zie figuur 3.5 en figuur 3.6). De vier genormaliseerde o-

orbitalen worden gegeven door:

Yog) = gy [ ¥(2s,) + ¥(2s,) ] (3:10)
¥(o)) = o[ ¥(2s,) - ¥(2s,) ] (3.11)
V(cz) = -,177-[ q'(ZPZa) + W(szb) ] (3-12)
o) = 7L ¥p, ) - ¥z, ) ] (3-13)

Deze og-orbitalen zijn symmetrisch voor rotatie om de z—-as. Bij de bon—
ding orbitalen zien we weer dat de lading tussen de atomen geconcen-
treerd is. Bij de antibonding orbitalen zijn er de knoopvlakken waar
geen lading aanwezig is weer aangegeven met de stippellijn.

De p,~ en py-orbitalen kunnen combineren tot T en ny—orbitalen.
Deze orbitalen hebben de x—as respectievelijk de y-as als rotatie~symme-

trie—~as. De T~ en ny—orbitalen worden gegeven door:

HCORE ARCIDRR CIOD (3.14)
OIEE IR CIPESCIDY (3.15)
W(ry) = 77l ¥(2py )+ ¥(2p, ) ] (3.16)
CORE AR C SRR C Y (3.17)
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Het kan voorkomen dat een electronenpaar van een atoom geen interac—
tie aangaat met een naburig atoom. Dit is het geval voor C02. COZis een
lineair molekuul met het C—atoom op de centrale positie. Het C-atoom
heeft vier valentie—electronen: 2822p2- Ieder O-atoom heeft zes valen-
tie—electronen: 2322p4- We duiden deze twee atomen weer aan met a en b.

De combinatie (pr - 2pxb) heeft geen netto overlap met de pr-orbital
a
van het C~atoom (zie figuur 3.8).

figuur 3.8. Electronorbitalen voor diverse molekulen
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De genormaliseerde golffunctie voor deze "nonbonding"-orbitalen, die

geen binding opleveren, luidt:

o(r,) = e [¥(20, ) - v(szb)] (3.18)

a

1
en evenzo Y(nx) =.77.[W(2pya) - Y(Zpyb)] (3.19)

Methaan CH, is geen lineair molekuul. Het loodrecht assenstelsel

4
X,¥,2 wordt toch gehandhaafd waarbij de oorsprong samenvalt met het
koolstofatoom.

In tabel III.4 staan de elektronorbitalen van de molekulen vermeld.

Gas | Electronenconfiguratie Ionisatie~orbital
i, ()2 b

N, (o P)? (s, ") (Trx‘,’y ) (0,2 o

co (osblz(cs*)z(vx‘,’y)"(czb)z o P

cH, (Osb)z(cxb)z(cyb)z(dzb)z onbekend

A N A CR IO CRIICRI I

No | (oo Vo (n 2 ) (0,2 (n, ) Ty

co, | (oPP (o Plm > ), ) onbekend

Tabel III.4. Electronenconfiguratie en ionisatie-orbitalen van moleku-

len [GRA 64]
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De notatie (“x,y) geeft aan dat er sprake is van een LS of ny—orbi-
tal. Het ionisatie-orbital is dat orbital waaruit een electron verwi j-
derd wordt bij ionisatie.

De figuremn 3.5 tot en met 3.8 geven aan dat het electron dat bij
ionisatie verwijderd wordt zich bij HZ’ NZ’ CO en CH4 met de grootste
waarschijnlijkheid tussen de atomen bevindt. In het geval van 02, NO en
CO2

molekuul.

bevindt het te verwijderen ion zich meer aan de buitenkant van het
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HOOFDSTUK 4.  EXPERIMENT

4.1. Inleiding

De experimentele opstelling is een bundelopstelling waarin een pri-
maire bundel metastabiele Ne—atomen gekruist wordt door een secundaire
bundel molekulen in de grondtoestand.

Voor het meten van de energie—afhankelijkheid van de totale ionisa-
tie cross—sectie hebben we de beschikking over twee metastabiele bronnen
die tesamen een groot energiegebied omvatten (zie paragraaf 4.2). De
relatieve botsingsenergie wordt bepaald door de snelheid van de hoofd-
bundelatomen en de snelheid van de dwarsbundeldeeltjes. De snelheid van
de hoofdbundel wordt gemeten door middel van een looptijdspectrum. De
snelheid van de dwarsbundel volgt uit de dwarsbundel parameters. Een
beschrijving van de dwarsbundel (4) en een overzicht van de belangri jk—-
ste parameters van de dwarsbundel worden gegeven in hoofdstuk 5.

In paragraaf 4.3 worden de eigenschappen van de detectoren voor de
detectie van ionen, metastabielen en uv-fotonen besproken.

Voor de toestandsselectig van de metastabielen in de primaire bundel
wordt gebruik gemaakt van een laserbundel (7) (zie paragraaf 4.4).

In paragraaf 4.5 wordt de meetstrategie beschreven. De keuze van de
golflengte van het ingestraalde laserlicht blijkt van invloed te zijn op
de statistische fouten.

In feite meten we geen cross-—secties, maar ionisatiekansen. De rela-
tie tussen cross—sectie en ionisatiekans wordt in paragraaf 4.6 beschre-
vein.

In Appendix C is een overzicht gegeven van de benodigde besturings-
software voor de experimenten en de software voor de verwerking van

data.
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4.2, Plasmabron en thermische bron

Een schematisch overzicht van de experimentele opstelling is gegeven
in figuur 4.1.

R

8l 7

-

L 2

!
'
}
1
!
1
1
1
1
i
!
i

ed e = — - —

2c

~
~
3

figuur 4.1. Schematische tekening van de opstelling.
-1l:hoofdbundel; 2:chopper; 3:diafragma; 4:dwarsbundel
5:diafragma; 6:metastabielendetector; 7:laserbundel;

8:spiegel; 9:spiraltron; l0O:repeller.

De hoofdbundel (1) bestaat uit Ne*(ls3,lss)—metastabielen die ge-
produceerd worden met een zogenaamde thermische bron [VER84d] of een
plasmabron (holle kathode boog ontlading) [THE 81]. Deze bronnen be-
strijken een energiegebied van respectievelijk 10-250 meV en 1-10 eV.
Voor Ne* betekent dit sunelheden van respectievelijk 300-1550 m/s en
3100-11000 m/s. Typische snelheidsverdelingen voor de beide bronmen zijn
gegeven in figuur 4.2.

In de hoofdbundel is 75 % van de metastabielen in de lss;toestand;
15 % is in de 133-toestand (Paschen—-notatie); 10 % van de Ne metasta-
bielen is afkomstig van Neon isotopen (voornameli jk 2zNe).

In de hoofdbundel is een chopper (2) geplaatst. Een chopper is een
schijf met aan de rand twee spleten, die twee keer per omwenteling de
hoofdbundel heel even doorlaat. De chopper draait met een toerental van
ongeveer 125 omw/s, dus de doorlaatfrequentie is 250 Hz. Iedere 4 ms

wordt er dus een "plukje” hoofdbundel doorgelaten, met een snelheidsver-
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deling die representatief is voor de bron. Dit plukje zal op zijn weg
naar de metastabielendetector uiteenwaaieren: de snelle metastabielen
zullen de detector het eerst bereiken; de langzamere komen later aan.
Wanneer we nu het aantal op de metastabielendetector vallende metasta-
bielen als functie van de tijd meten, krijgen we een looptijd- of TOF-
spectrum (TOF = Time Of Flight). Omdat de looplengte tussen chopper en
metastabielendetector bekend is (2744,6 mm) kan de aankomsttijd naar
snelheid omgerekend worden, door de looplengte door de vluchttijd te
delen. De resultaten van TOF-metingen, voor de thermische bron en de
plasmabron, zijn de snelheidsverdelingen, die gegeven zijn in figuur

4.2.
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*
figuur 4.2. Snelheidsverdeling van Ne - hoofdbundel uit de
thermische bron en holle kathode boog.

Door de eindige openingstijd van de chopper is er een bovengrens aan
de resolutie in de vluchttijd, en dus ook in de snelheid en in de kine-
tische energie. De resoluties AE/E voor de thermische~ en plasmabron
worden berekend in appendix A, en zijn voor de typische snelheden van
beide bronnen 5,48 % respectievelijk 20,1 %, waarbij wel verschillende
breedtes van de chopperspleet zijn gebruikt.

De typische waarde voor de druk in de buurt van de chopper is 10~

Torr. Rond het interactiecentrum is de druk typisch 10-7 Torr.
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4.3. Detectoren; efficiéncy's

Voor de in dit hoofdstuk beschreven experimenten zijn twee detector-
en belangrijk: de spiraltrondetector (9) voor het tellen van ionen en
uv-fotonen, en de metastabielendetector (6) voor het tellen van metasta-
bielen.

De metastabielendetector is aan het eind van de hoofdbundel ge-
plaatst en bestaat uit een roestvrij stalen plaatje met daaronder een
electron-multiplier. De werking van de detector berust op secundaire
emissie: een metastabiel atoom of molekuul wvalt op het RVS-plaatje en
vervalt daardoor naar de grondtoestand. De inwendige energie die hierbij
vrijkomt wordt gebruikt om een electron uit het RVS-plaatje vrij te
maken. Dit electron wordt met behulp van de electron—multiplier gedetec-—
teerd.

Op 10 mm van het botsingscentrum is een spiraltrondetector (9) ge-
plaatst, die geschikt is om ionen en uv-fotonen te detecteren. Om een
onderscheid te kunnen maken tussen uv-fotonmen en ionen is een repeller
aangebracht (10). Deze repeller kan op een spanning van +328 Volt of
-328 Volt gezet worden. Wanneer de spanning een negatieve waarde heeft,
zullen alle ionen naar de repeller getrokken worden en zullen alleen uv-
fotonen gedetecteerd worden. Wanneer de repeller een positieve spanning
heeft zullen alle ionen naar de detector gestuwd worden (ruimtehoek door
de detector waargenomen 1s dan 47m). Aangezien het telsignaal voor de
ionen veel hoger ligt dan voor de uv-fotonen (verhouding ionen/uv-foto-
nen = 7/00) worden in dat geval voornamelijk ionen geteld.

De efficiéncy van het spilraltron voor de detectie van ionen N on
blijkt een functie van het massagetal van het opvallende ion te zijn.
Deze afhankeli jkheid is weergegeven in figuur 4.3 [POT 72].

In onze berekeningen zijn we ultgegaan van detectorefficiéncy's voor
ionen n 0 1 en voor uv—~fotonen N 5,66.10-4. De detectorefficiéncy

wordt voornamelijk bepaald door de geringe ruimtehoek

Nuv (= Z;“nqe'nT) 3

die door de detector wordt waargenomen: { = 7,27.10- * 4n. Daarnaast

wordt de efficiéncy nuv bepaald door de quantumefficiéncy nqe = 0,21 en
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de transmissie-efficiéncy Np = 0,37. De efficidncy nqe geeft aan welke
fractie van de ionen, die op de detector vallen, resulteert in een puls.
De efficiéncy o geeft aan welke fractie van de uv-fotomen door de ver-

snellingsroosters van de detector doorgelaten worden.

He' ¢ HO'NE 05 Ar
- i
0.5 -
L. o #1 -
L o #2 4
1 i 1 |
0 10 20 30 .40

jon massa getal

figuur 4.3. Detectorefficiéncy N on als functie van het mas-
sagetal van het opvallende ion voor twee ver-

schillende spiraltrons #1 en #2 [POT 72].

*
4.4, Modulatie van de Ne (3Pn, 3P,,) bundel: Optisch pompen

De totale ionisatie cross—sectie wordt bepaald door botsingen van
metastabiele Ne—atomen in de 3PO- en de 3P2- toestand. De cross—secties
voor deze toestanden zullen in het algemeen niet gelijk zijn. Om de
waarden voor beide toestanden te bepalen worden er drie metingen ge—-
daan:

- &&n meting waarbij de bundel de natuurlijke bezetting van 75 7
metastabiel 2ONe in de 3P2-toestand en 15 % in de 3Po-toestand
heeft.

- twee metingen waarbij de bezettingen van de 3PZ-- en de 3Po—toe-
standen met verschillende bedragen gemoduleerd worden.

De bezetting van de 3P2— en de 3P0-toestand kan gemoduleerd worden door

instraling van laserlicht met de juiste golflengte (zie figuur 4.4).
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Door instraling van dat laserlicht komt het metastabiel in een hoger,
kortlevend (levensduur = 20 ns) nivo. Het geéxciteerde Ne** in de 2p-
toestand kan terugvallen naar drie verschillende toestanden:

- het oude metastabiele nivo (3P (133) of 3Pz(lss)).

- het andere metastabiele nivo ( P2 of PO).

- via het 1Pl(lsz)— of 3P1(lsa)-nivo naar de grondtoestand. Bij
verval van de Pl- of Pl-toestand naar de grondtoestand wordt een
uv-foton uitgezonden (Auv = 75 nm). De fractie die vanuit het
bovennivo naar de grondtoestand vervalt wordt EA genoemd.

Voor het optisch pompen naar de 2p-toestand moet men niet een zodanige
golflengte kiezen, dat het kortlevende Ne** alleen terug kan vallen naar
de toestand waaruit het opgepompt is. In dat geval wordt de bezetting
van de metastabiele toestanden niet gemoduleerd.

In ons experiment snijdt de hoofdbundel op het punt z, de laserbun-
del, die een diameter van circa 3 mm heeft (cirkel waarbinnen de inten-—
siteit groter is dan l/e2 maal de maximale intensiteit). Het totale
vermogen van de laser bedraagt 12 ~ 18 mW. In figuur 4.2 zien we dat de
maximale snelheid van het Ne* 11000 m/s is. Ieder Ne* zal dus minimaal
250 ns in de laserbundel verblijven. Wanneer een metastabiel naar zijn
oude nivo terugvalt is er tijd genoeg om het nogmaals naar een bovennivo
te brengen, waardoor het alsnog naar een andere toestand kan vervallen.
De verblijftijd in de laserbundel is ten opzichte van de levensduur van
het bovennivo zo groot dat het nivo van waaruit gepompt wordt asympto-
tisch leeggepompt wordt.

Het blijkt dat de keuze van de golflengte — en dus de keuze van de modu—
latiediepte - doorspreekt in de statistische fouten in de meetresulta-
ten. Een beschouwing over de juiste keuze van de golflengte voor de
experimenten wordt gegeven in appendix B. Een volledig overzicht van de
vertakkingsverhoudingen voor het verval vanuit het 3s— naar het 3p-mul-
tiplet wordt.gegeven in appendix K. Op grond van deze beschouwingen
kiezen we golflengtes van 594,4 nm en 597,5 nm.

Aldus wordt in deze experimenten voor de modulatie iedere keer de lss-

toestand leeggepompt. E&n maal wordt de 3P —toestand volledig leegge-

2
pompt naar een nivo met J'= 2 door instralen van laserlicht met een
golflengte van 594.4 nm (zie nivoschema in figuur 4.4 en figuur 3.1),

waarbij de bezetting van het 133—nivo onaangetast blijft. Voor de tweede
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figuur 4.4. Nivoschema van de Neon ls— en 2p-multipletten.

A 153 153 135 ls5

zonder laser met laser zonder laser met laser

594.4 nm 15 7% 15 Z 75 % 02z
597.6 nm 15 % 50 % 75 % 07

tabel 1IV.1. Ideale modulatie van de bezetting van de 153— en de 135-

toestand, uitgaande van de vertakkingsverhoudingen volgens

appendix K en een verhouding van 1:5 voor de bevolking van

3P0 en 3P2 en 10 % isotopen.

meting wordt de bezetting gemoduleerd door instraling van laserlicht met

een golflengte van 597,5 nm. Hiermee wordt de ls_~toestand ontvolkt,

5
maar de lsB-toestand wordt aangevuld met metastabielen die via het bo-

vennivo overgepompt zijn. Een overzicht van de aangebrachte modulaties

is gegeven in tabel IV.l.
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Bij het instralen van laserlicht moet er voor gezorgd worden dat de
laserbundel (7) en de metastabielenbundel (1) onderling een rechte hoek
maken, om aldus een snelheidsonafhankelijke pompefficidncy te krijgen.
Wanneer de laserbundel niet loodrecht op de hoofdbundel ingestraald
wordt zal er Dopplerverschuiving in de golflengte van het ingestraalde
laserlicht optreden: het door het metastabiel waargenomen licht zal met
name voor hogere snelheden af gaan wijken van de golflengte waarmee
ingestraald wordt. Hierdoor zullen de snellere metastabielen niet meer
gepompt worden.

De laatste spiegel (8) in de laserbundel heeft twee vrijheidsgra-
den [VER 85]:

- Transleren evenwijdig aan de hoofdbundel, om zo precies in het
botsingscentrum 3f ver voor het botsingscentrum in te kunnen stra-
len.

- Roteren om een as loodrecht op de laserbundel (en hoofdbundel), om
de laserbundel loodrecht op de hoofdbundel uit te kunnen 1ijnen.

Voor de uitlijning van de laserbundel richten de laserbundel zo goed
mogelijk in het strooicentrum, loodrecht op de hoofdbundel. Vervolgens
meten we bij een aantal hoeken - tussen -2 mrad en +2 mrad - het totale
aantal metastabielen dat op de metastabielendetector valt. Wanneer de
lasérbundel loodrecht op de hoofdbundel staat zullen alle metastabielen
in de 1ss-toestand verdwijnen (en in het geval A = 597,5 nm gedeeltelijk
terugkomen in de 193-toestand). Wanneer laserbundel en hoofdbundel on-
derling loodrecht staan zal er altijd een minimum aantal metastabielen
geteld worden, dat op grond van de vertakkingsverhoudingen berekend kan

worden.

4.5, Meetstrategie

Bij totale cross-sectie metingen wordt alleen gebruik gemaakt van de
spiraltrondetector. De spiraltrondetector wordt gebruikt om het aantal
ionen dat in het botsingscentrum geproduceerd wordt te meten. Daarnaast

wordt deze detector gebruikt om metastabielenflux in het botsingscentrum
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te bepalen. Daartoe schakelen we de dwarsbundel uit en geven we de
repeller een negatieve spanning. Door de spiraltrondetector zullen nu
uv—fotonen gédetecteerd worden. De bijdragen van negatieve ionen, die
bij ion paar formatie (IF) geproduceerd worden, zijn te verwaarlozen
(zie tabel IIL.3). De elastische terugstrooiing van metastabielen wordt
buiten beschouwing gelaten omdat de telfrequentie voor metastabielen
zeer veel kleiner is dan de telfrequentie voor uv-fotonen. We richten de
laserbundel nu precies in het botsingscentrum (zl= zS = 0) en pompen
daarmee een gedeelte fA naar de grondtoestand (zie figuur 4.4). Het
aantal getelde fotonen is nu gelijk aan fk maal het aantal metastabielen
in de lss-toestand (zie ook paragraaf 4.6). Hieruit kan het aantal
metastabielen in het botsingscentrum eenvoudig bepaald worden.

Een meetcyclus voor &&n golflengte bestaat uit het opnemen van vijf

looptijdspectra bij de volgende instellingen van laser, repeller en

dwarsbundel:
signaal laser- laser- repeller | dwarsbundel
positie bundel

1 ionen - 14 mm uit + 328 V ) aan

2 ionen - 14 mm aan + 328 V aan

3 av 0 mm aan - 328 v uit

4 ionen - 14 mm uit + 328 V uit
achtergrond

5 ionen - 14 mm aan + 328 V uit
achtergrond

Tabel IV.2. Instellingen van laser, repeller en dwarsbundel bij vijf

looptijdspectra van &&n meetcyclus.
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De looptijdspectra 1 en 2 leveren ionenspectra die niet gecorrigeerd
zijn voor de wisselwerking van Ne* met achtergrondgas of Ne. De correc~
tie wordt met de looptijdspectra 4 (als correctie op 1) en 5 (als cor-
rectie op 2) gemeten. Looptijdspectrum 1 wordt opgenomen met een hoofd-
bundel in de natuurlijke bezetting. Looptijdspectrum 2 wordt opgenomen
met een gewljzigde bezetting van de hoofbundel. Het verschil van de
gecorrigeerde looptijdspectra 1 en 2 geeft de invloced van de modulatie
op de ionenproduktie. Looptijdspectrum 3 bepaalt het aantal metastabie—
len. Hoe deze gegevens mathematisch verwerkt worden staat aangegeven in

paragraaf 4.6.

4.6. Totale ionisatie cross—secties uit looptijdspectra

In deze paragraaf zal aangegeven worden hoe uit looptijdspectra
crogs—gsecties berekend kunnen worden. We gaan daarbij uit van de volgen—
de veronderstellingen en gegevens:

- Wanneer we optisch pompen met een golflengte A, dan vervalt een
fractie fk naar de grondtoestand. Een fractie (l-fx) vervalt naar
de andere metastabiele toestand.

- Het pompen vanuit het ls-niveau naar het 2p-multiplet gebeurt met
een efiiciéncy n+(vl) die afhankelijk is van de snelheid vl van
het Ne , maar onafhankelijk van de plaats waar laserbundel en
hoofdbundel elkaar sni jden.

- Isotopen van Ne worden niet door de laserbundel naar een bovennivo
aangeslagen.

- De ionisatiekans voor de dwarsbundeldeeltjes wordt niet belnvloed
door de mate waarin restgas aanwezig is.

-~ De bezetting van 153-toestand is gelijk aan de fractie 8y van het
totale aantal deeltjes in de bundel. Voor het lss-nivo is dit s5.

- De kans voor een Ne*(BPO:J=0) en Ne*(3P2:J=2) met snelheid v. om
een dwarsbundelmolekuul te ioniseren is respectieveli jk 0Kjen Kj'

- De metastabielenflux door het botsingscentrum bedraagt N*. De
openingstijd van de chopper is Tch' Per chopperslag passeren er

dus N T metastabielen het botsingscentrum (in het vervolg wordt

h
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ter wille van de duidelijkheid de superscript * weggelaten).
- Er worden twee metingen gedaan. Beide keren wordt vanuit de 135-
toestand gepompt met golflengtes Al= 594,4 nm en A2= 597,5 om.
Per chopperslag meten we per tijdseenheid de volgende signalen in kanaal

j (de index j wordt hierna weggelaten):

. 2 0
1: Tch'N'nion'[SS' K+ s,. K] + I,+1 (4.1)
2: WMo, o [(1-£, )en,(v;)esc- K + 5. 0k + 1+ 1 (4.2)
* “ch ion A 4717775 3 aa 0
3: suladu = Tch'N'nuv'n+(vl)°fx'55 (4.3)
: +
4 Iau Io
: +
5 Iaa IO
Met:Iau = aantal ionen tengevolge van interactie met achtergrondgas
met laser uit.
Iaa = aantal lonen tengevolge van interactie met achtergrondgas
met laser aan.
*
IO = gantal ionen dat geproduceerde wordt door Ne isotopen.

suladu = signaal uv laser aan dwarsbundel uit

De verschilsignalen van 1 en 4 en van 2 en 5 leveren de ionensigna-
len gecorrigeerd voor achtergrond en isotopen:
x|

. . 2
ionsiglu = rch.ﬁ.nion.[ss. K + 3. K {laser uit} (4.4)

. 0 0 2
ionsigla = Tch'N'nion°[(l—fl)°n+(vl)'55' K+ s, K+ (l-n+(vl))'55' K]
[1laser aan} (4.5)

Het verschilsignaal ionisgA van ionsiglu en ionsigla geeft de bij-
drage aan de cross—sectie van metastabielen die door optisch pompen uit
de bundel zijn verwijderd, of hierdoor juist aan de bundel zijn toege-

voegd:
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N.n, .[n+(v1).35.2K + (£ —1).n+(vl).ss.0K] =

ionsigh = Ton fon A

=1 . .Nen 0

2
ch oy (v)esg [ K+ (£,-1)-

fon K] (4.6)

De gemeten ionisatiekans KM, wordt gegeven door:

A

M. = Nyv. ionsigd _

A T, suladu

ion

T h.N.n+(v]).sq.[2K + (fl—l).oK] -
T h.N.n+(v1).fA.s

5

1%k + (£,-1).%K]

£\

(4.7)

Deze uitdrukking is onafhankelijk van n*(vl) (De pompefficiéncy n (vl)
heeft echter wel invloed op de statistische fouten in de meetresulta-
ten).

Wanneer we twee metingen uitvoeren met twee verschillende fl's, £
2

1
en f2, dan vinden we twee vergeli jkingen met twee onbekenden OK en K:

1 2 Ly0

KM, = _?;. K+ (1- ‘f;)' K (4.9)
_ 1 2 _ 1,0
KMZ-_.E_Z..K+(1 _f._z.).K

Uit dit stelsel kunnen we 2K en OK oplossen:

0

-f £
K = }.;_.%_1. RM, + ??:%_1- . KM, (4.10)

2 - _f_]_;(f -1 qq - (f
271

%

Samenvattend: er worden twee metingen KM1 en KMé uitgevoerd bij twee

verschillende golflengtes A, en A,. Deze twee golflengtes moeten twee
1 2

verschillende vervalsfactoren fl en f2 hebben. Vanuit statistisch en

experimenteel oogpunt gezien, blijkt het verstandig te zijn bij de golf-

lengtes Al= 594,4 nm en A ,= 597,6 nm te meten (zie appendix B).

2
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Voor deze golflengtes geldt:

£, =1 £, = 0.482
O = 1,931.K4, - 0,931.KM, (4.11)
% = KM

1

De waarden voor fx die hier gebruikt worden zijn van Kandela [KAN 81].
In het verleden zijn NBS~waarden gebruikt. De invloed die dit heeft op
het resultaat van OK en 2K wordt gegeven in appendix L.

De relatie tussen ionisatiekans en totale ionisatie cross—sectie

wordt gegeven door [KAA 83]:

i
I = QQ (1 - exp[<g/vl.nl>.Qtot]) (4.12)
tot
waarin iQ = de totale botsingsdoorsnede voor ionisatie
Qtot = de totale botsingsdoorsnede voor elastische— en
inelastische verstrooiing
g = relatieve snelheid = (vi + vi);‘e

*
Vi = gnelheid van hoofdbundel Ne

vy = gnelheid van dwarsbundel molekuul

nl = nl-product: dichtheidslengte van de dwarsbundel

(zie hoofdstuk 5) = 3,72.10%° m™2 (voor Ar)

Een eerste orde benadering voor Qtot is de totale boisingsdoorznede
voor de harde bol verstrooiing, die voor het systeem Ne — Ar 65 A" be-
draagt. De verzwakking - gegeven door de factor exp[<g/v1.nl>.Qt°t] is
daarmee kleiner dan 1 %Z. We kunnen iK nu benaderen door:

% - iQ.<g/v1.nl> (4.13)

3f in woorden:

ionisatiekans = effectief oppervlak*aantal deelt jes per oppervlak
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HOOFDSTUK 5. DE DWARSBUNDEL: HET NL-PRODUKT

5.1. Inleiding

Zoals in de voorgaande hoofdstukken vermeld is, bestaat tussen de

i ;
ionisatiekans K, de cross-sectie 1Q en het nl-produkt de volgende rela-
tie:

iQ.(g/vl.nl> - (5.1)

In onze experimenten worden ionisatiekansen gemeten. Voor de bepaling
van absolute botsingsdoorsnedes moeten we dus het nl-produkt ter plaatse
van het interactiegebied, de hoofdbundel- en dwarsbundelsnelheid kennen.
Het nl-produkt is de integraal van de dwarsbundeldichtheid n [m-3] ter

plaatse van het interactiecentrum over de lengte 1 [m] van het interac-

tiecentrum (zie figuur 5,1):

nl = [n(z).dz (5.2)

figuur 5,1, Het interactiecentrum van hoofd- en dwarsbundel.
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Voor de berekening van dit nl-produkt gebruiken wij een beschrijving van
de bron volgens een supersone expansie (toegelicht in paragraaf 5.2).
Deze bron is geen puntbron, maar heeft een ruimtelijke uitgebreidheid
die beschreven wordt middels de bimodale bronverdeling. Op de wand van
de nozzle vormt zich een grenslaag, waardoor de flux door de nozzle
kleiner is dan verwacht op grond van de straal van de nozzle en de druk
(vermeld in paragraaf 5.3). Tussen de bron in het interactiecentrum zijn
een skimmer en een collimator aangebracht. Deze combinatie zorgt voor
een goed gedefinieerde lengte van het interactiecentrum, maar dit ver-
mindert tevens de deeltjesflux door het botsingscentrum. Tussen de skim—
mer en de collimator, en in de expansiekamer vindt verstrooiIng van de
dwarsbundelatomen uit de centrale bundel plaats, waardoor een gedeelte
van de dwarsbundelatomen het interactiecentrum niet bereikt. De theore-
tische berekening van deze verzwakking staat beschreven in paragraaf
5.4. Er zijn twee experimenten uitgevoerd. E&n voor bepaling van de
grenslaag (beschreven in paragraaf 5.5) en &&n voor bepaling van de
transmissie van de bundel door de skimmer en collimator (vermeld in
paragraaf 5.6).

De programmatuur voor de experimenten en dé verwerking van de meet-

resultaten wordt gegeven in appendices G en H.

5.2, Theoretische beschrijving van de supersone bron

De dwarsbundel wordt gemaakt door middel van een supersone expansie.
Een dergelijke bron 1is een Laval-tuit die afgekapt is in het sonische
vlak (zie figuur 5.2). Het dwarsbundelgas expandeert supersonisch door
deze Laval—-tuit, die nozzle wordt genoemd, in de expansieruimte. Voor de
uitstroming door deze nozzle is een model opgesteld [BEY 81], dat hier
samengevat behéndeld wordt.

Voor een effusie bron, bestaande uit een reservoir met een oneindig
dunne wand met daarin een gaatje waarvan de diameter klein is ten op-

zichte van de vrije weglengte van het dwarsbundelgas, geldt:

N
Ieff(o) == (5.3)
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stroomiijn

figuur 5.2. Supersone expansie door een Laval-tuit

Voor een supersone expansie geven zowel theorie [SHE 63] als experi-
ment [HAB 77, BEY 81, HEN 82] de volgende uitdrukking voor de ideale
intensiteit in de bundelrichting Iid(O):

N
L0 = x.2 (5.4)

(de ideale intensiteit is in het algemeen een functie van 8)

Iid(e) = Iid(O).cos3(9). Voor ons is alleen de intensiteit onder zeer
kleine hoeken van belang: 6 = 0; cos 6 = 1)

In bovenstaande uitdrukking is k de piekfactor. Deze is voor de ver—
schillende gassen zowel theoretisch als ook experimenteel bepaald [BEY
81]. Een overzicht van deze resultaten is gegeven in tabel V.l. De the-

oretische afleiding van k, gegeven in appendix D, geeft de volgende

uitdrukking:
Y 3 2
L E 5.5)
3 2 \1/(y1
waarin £(y) =(?%TJ2'(§:EJ /(1)

De waarden voor Yy en f£(Y) staan gegeven in tabel V.2. In onze later uit

te voeren berekeningen worden voor de niet experimenteel bepaalde «'s

schattingen gebruikt. Voor H,Z nemen we de waarden voor Ar, omdat H_ in

2 2

de supersone expansie als een &&n—atomig gas beschreven kan worden.



Tabel V.l.

Gas K K K
theorie experiment schatting

Ar 1,98 2,07

H2 1,98 2,07
N, 1,38 1,47

0, 1,38 1,48

co 1,38 1,48
NO 1,38 1,48
CO2 1,08 1,20

N,0 1,08 1,20
CH, 1,08 1,17
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Theoretisch—~ en experimenteel bepaalde piekfactoren [BEY 81]

2ERY

aantal atomen Gas Y £(Y) (7:TJ
1 Ar,H2 5/3 0,513 1,5811
2 0,,N,,C0,N0 | 7/5 | 0,484 | 1,8708
meer dan 2 COZ’NZO’CH4 9/7 0,470 2,1213
Tabel V.2. vy, f(y) en (?%T)i voor diverse gassen

De deeltjesflux N in 5.3 wordt gegeven door:

o 2
N = f(Y).no.ao.ﬂ.Rn (5.6)

n, = dichtheid van het dwarsbundelgas in het reservoir
ao = karakteristieke snelheid voor de nozzle = /(EEE)
Rn = effectieve nozzle—-straal

cp/cv
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Het nl-product <g/v1.nl> is onder andere afhankelijk van de rela-
tieve snelheid g. Voor de berekening van g hebben we naast v, de snel-
heidsverdeling van vy nodig om de verwachtingswaarde voor g te kunnen
berekenen.

Uit numerieke analyses [SHE 63] blijkt dat na enige nozzle—diameters
de stroomlijnen uit &&n punt lijken te komen (zie figuur75.2; z=d), ter-
wijl de snelheid van de deeltjes dicht bij de snelheid Vow = die uit
enthalpiebehoud volgt - ligt:

1
Vo = (7;T)=.a0 (5.7)

Voor de verwachtingswaarde vamn vy wordt de bovenstaande snelheid Yom
gebruikt.

Voor het nl-product moeten we de dichtheid n (in het interactiecen-
trum) berekenen. In het gebied van de rechte stroomlijnen kunnen we n(r)

berekenen uit de wet van behoud van massa. Op de bundelas geldt:

n(z) = 1(0)/[2°+v,(2)] (5.8)
z = afstand tot de nozzle

Een supersone bromn is geen puﬁtbron, maar heeft een ruimteli jke
uitgebreidheid, beschreven door de bimodale bronverdeling. Dit model
hebben we nodig om in paragraaf 5.3 te bepalen welk deel van de expansie
door de skimmer/collimator—combinatie wordt afgekapt, en hoe het profiel
van de dwarsbundel er in het interactiecentrum uit ziet. Gedetailleerde
berekeningen [REY 78] en experimenten [BEY 81] geven de volgende be-
schrijving (in het xy-vlak, loodrecht op de bundelas):

2 ci x2+y2
f(x,y) = Z ——Z.exp(- --7T.) (5.9)
i=1 wRi Ri

g = weegfactor voor bron i met y + c, = 1.

Ri = virtuele straal van bron i.
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In dit model wordt uitgegaan van een bron die opgebouwd is uit twee
bronnen (beide met een gausische verdeling met een straal Ri):

l. Een smalle bron die de botsingsloze expansie beschrijft. Deze heeft
straal Rl'

2. Een brede bron, die dat deel van de expansie beschrijft waarin bot-
singen voorkomen waarbij energie wordt overgedragen van de evenwi jdi-
ge naar de loodrechte snelheidsverdeling.

Bij het verlaten van de nozzle is de karakteristieke snelheid al(T) veel

kleiner dan de evenwijdige karakteristieke snelheid a"(T). Wanneer we op

een afstand z naar een deeltje kijken (zie figuur 5.3) dan 1lijkt het
alsof dit deeltje uit een punt naast het middelpunt van de nozzle komt.

Wanneer het deeltje tijdens de expansie botst met een ander deeltje, dan

zal in het algemeen de loodrechte component van de snelheid v, van dat

deeltje toenemen. Ook dit deeltje kan weer beschouwd worden als een
deeltje dat afkomstig is uit een punt op afstand r van het middelpunt

van de nozzle verwijderd. Voor r geldt:

r=zev, /v, (5.10)

z = afstand tot de bron

nozzle

flx,y)

figuur 5.3. Bimodale bronverdeling

Iedere bron kan beschreven worden door een dimensieloze parameter =

[BEY 81] gegeven door:

- 1/3
g = 3,189.(?§T).zref.no.(c6/kT) / (5.11)

z = a(Y).Rn is een geschikte schalingsparameter

ref
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Rl’ R2 en c, uit 5.10 worden dan beschreven door de modelfuncties:

R, = zref.ql,l.(E/IOO)ql,Z (5.12)

, = zref.qz’l.(s/loo)qz,z

9 q3.(5/100) +4q,

0
[}

Een overzicht van de waarden voor de C6’ a en de zes q-parameters is
gegeven in tabel V.3.

De g—-parameters zijn voor Ar, N2 en 02 bepaald uit profielmetingen
van de dwarsbundel [BEY 81]. De waarden voor NO en CO zijn gelijk aan 02
en N2 verondersteld. De waarden voor COZ’ NZO en CH4 zijn verkregen door

schatting (zie appendix M). -

Gas | C, {KAs] a

ar | 4,45.10° | 0,802 | 4,40 | 0,28 | 17,6 | 0,17 | 0,22 | 0,26
o, 7,39.10° | 0,598 | 10,1 | 0,42 | 34,0 | 0,41 | 0,08 | 0,44
N, 6,61.10° | 0,598 | 10,1 | 0,462 | 34,0 | 0,41 | 0,08 | 0,44
cozi 10,33.10° | 0,496 | 15,87 | 0,562 | 47,61 | 0,652 | 0 0,583
ca, | 6,84.10° | 0,496 | 15,87 | 0,562 | 47,61 | 0,562 | 0 0,583

H, ,837.10° | 0,802 | 4,40 | 0,28 | 17,6 | 0,17 | 0,22 | 0,26
N,0 30,0.10° | 0,496 | 15,87 | 0,562 | 47,61 | 0,562 | 0 0,583
5

co | 9,42.10° { 0,598 | 10,1 | 0,42 | 34,0 | 0,41 | 0,08 | 0,44

No | 8,32.10° | 0,598 | 10,1 | 0,42 | 34,0 | 0,41 [ 0,08 | 0,44

Tabel V.3. C6’ a en g—-parameters voor diverse gassen [HIR 54]
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5.3 Verkleining van de effectieve nozzlestraal door grenslaagvorming

in de nozzle

In deze en de volgende paragrafen wordt een samenvatting gegeven van
eerdere publicaties die voor onze experimenten van belang zijn [BOL 78,
RUY 81, KAM 81].

Uit de uitdrukking voor de flux door de nozzle N (vgl. 5.4):

(] 2
N = f(Y).nO.aO-TI’.Rn (506)

blijkt dat deze evenredig is met het oppervlak van de effectieve nozzle-
opening. Afhankelijk van de viscositeit van het gas vormt zich een
grenslaag aan de binnenkant van de nozzle, waardoor het gas een kleinere
uitstroomopening heeft. Op grond van eenvoudige beschouwingen over
grenslagen [FTV 81] verwachten we een grenslaag met een dikte Gn ~
R .Re (onder de aanname van een laminaire grenslaag), waarmee de

n,o0
effectieve nozzlestraal Rn gegeven wordt door:

R =R -6 (5.13)
n n,o -3
6y = CeRy ,Re (5.14)
c = evenredigheidsconstante
R = de optische nozzlestraal. Dat wil zeggen de nozzlestraal

n,0
die we met bijvoorbeeld een meetmicroscoop kunnen meten.

Het Reynoldsgetal is gedefinieerd volgens:

2.R eMell QO
n n

dichtheid in het reservoir voor de nozzle

=]
]

3
(]

temperatuur voor de nozzle

n(Tn) = dynamische viscositeit wvan het gas
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omdat G/Rn << 1 kan voor Rn geschreven worden:

R = Rn’o.(l - c/Re’**) (5.16)
TR> = wRi,o.(l - 2.0/Rel) = n.thl,o.(l - 8/p%) (5.17)
De flux is: RN = f(y).no.qo.n.RIZI 0.(1 - B/p%) (5.18)

Gas | A [kg%s-l] A [torrium%] £ [K-l]
—
Ar 0,1364 11,81 0,0020
0, 0,1375 wso |
N2 0,1319 11,42 voor
co, 0,1104 9,558 alle
CH4 0,1225 10,61 gassen
NZO 0,1104 9,558 wordt
co 0,1318 11,41 0,0020
NO 0,1350 11,69 aange~
Hz 0,0651 5,636 nomen

Tabel V.4. Waarden voor A en € bij Tref = 320 K
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De grenslaagparameter R kan na omschrijven van 5.19 geschreven worden

als:
B(T_) = ;-9-2.("(T zi: (T (5.19)
n,0

Voor temperaturen Tn’ die slechts weinig afwijken van een in de

-literatuur gegeven referentietemperatuur Tref = 320 K [TOU 75], geldt:

C
B(Tn) ;——%’

n,o

JA.(l + £.AT) (5.20)

= [T Jea (T )13
A {—_“f—(_Y-?—D_} (5.21)

=3 (T .o (T )14
e = g5 Boads } (5.22)

De gasafhankelijkheid van B wordt beschreven door A. De paramater €
geeft de temperatuurafhankelijkheid van A. De waarden voor n(Tn) zijn

voor Tr = 320 K getabelleerd [TOU 75]. De waarden voor A en € staan

ef
getabelleerd in tabel V.4.
De experimentele bepaling van de grenslaagparameter B wordt beschre-

ven in paragraaf 5.5.

5.4.1. Invloed van skimmer en collimator op het nl-product

In de voorgaande paragrafen is de supersone expansie door de nozzle
beschreven. Deze beschrijving leverde een flux N, en de verdeling van de
flux in termen van de bimodale bronverdeling. In deze paragraaf wordt
beschreven hoe de expansie met behulp van een skimmer en een colimator
afgekapt wordt tot een smalle bundel met flux N. De bundel is smal ge-
maakt om er voor te zorgen dat de openingshoek van de detector het in-

teractiecentrum zoveel mogelijk omvat.
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In figuur 4 1s aangegeven hoe skimmer en collimator (in feite &é&n
geheel) tussen de nozzle en de hoofdbundel geplaatst zijn. (De ruimte
tussen de skimmer en collimator - de differentiBle trap - wordt afge—~
pompt met een pompsnelheid van 10 1/s). De aanwezigheid van de skimmer/-
colimator-combinatie leidt tot verzwakking van de bundel, uitgedrukt in
twee factoren:

I _(0) = Iid(O).T (5.23)

exp skim® Tdif

T en T ., _ zijn transmissiefactoren, beide kleiner dan 1. De trans—-
skim dif

missiefactor Ts beschrijft de verzwakking ten gevolge van de geome-

kim
trie: door afkap wordt slechts een gedeelte van de virtuele bron van de

dwarsbundel doorgelaten. De transmissiefactor T beschrijft de ver-

dif
strooiing van de dwarsbundel aan het restgas, dat altijd aanwezig is in
de buurt van skimmer en collimator. Deze twee transmissiefactoren wor-—

den in de rest van de paragraaf toegelicht.

A

nozzle skimM collimator  |hoofdbundel

/

10.5mm 30 mm 20 mm

figuur 5.4. Schematische tekening van de dwarsbundel

S5.4.2. De geometrische transmissiefactor Ts

kim

Als start voor de berekening van TS n bekijken we het nl-product

ki
wanneer. er alleen een skimmer in de dwarsbundel is geplaatst en we al-
leen naar de verzwakking ten gevolge van de geometrie kijken. In figuur

5.5 is een schets van de situatie gegeven.
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\-1/2 ‘0 lIZ/ hoofdbundel

skimmer

nozzie

figuur 5.5. Schematische tekening van de dwarsbundel met skimmer

Volgens vergelijking 5.8 geldt voor de dichtheid n(zhb) ter plaatse van
de hoofdbundel, op de bundelas:

b, = G FP (5.24)

d
vzw.zth

Wanneer de skimmeropening dSk klein is ten opzichte van de afstand

nozzle-skimmer Z ko geldt deze dichtheid voor de hele lengte £ van het

interactiecentrum:

dsk
L= T %ub (5.25)
sk
Het nl-product wordt nu gegeven door:
nl(z, ) = .‘;—I_S(;L.-‘_ziek- (5.26)
2=""hb sk

De rechtvaardiging van deze benadering wordt gegeven in appendix D.
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flxy)
P Plzsit Zeot X)
nozzle §
T % skimmer
X,r” - collimator
Zgk Zeol

figuur 5.6. Profielen van de dwarsbundel

In figuur 5.6 is de dwarsbundel schematisch getekend. Ter plaatse
van de nozzle, skimmer en collimator zijn de profielen van de dwarsbun-

del getekend. Wanneer we nét voor de collimator naar het profiel P(zsk+
zcol’X) van de dwarsbundel ki jken, dan zien we dat in dit punt X er -

ten gevolge van de aanwezigheid van de skimmer - bijgedragen wordt door
een traject X tot X, rond de nozzle. De functie P(zsk+ zcol,X) is de
fractie van de flux N die in het punt (zsk+ zcol’x) terecht komt en

wordt gegeven door:

!

P(z g+ 2 ;5 X) =x] £(x,y).dx = (5.27)
2
% . 2 42
=[ 73 -i,z.exp(- ——-Z—).dx =
Xy i 'ITRi Ri

= ]z- c-[er(x /R ) - erf(x,/R )]

. z _ _
waarin x, = -z-ilgl-. (x dsk/Z] dsk./z

X

_ 2
, = —sk—(x + d_ /2) +d_ /2

col
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N.B. Eigenlijk moet de integraal van vergelijking 5.27 over de hele
skimmeropening genomen worden; omdat we hiet een ideale spleetskimmer
veronderstellen wordt hier alleen het &&ndimensionale geval behandeld.
De transmissiefactor van de skimmer wordt gegeven door het profiel
P(zsk+ zcol,X) van -« pnaar +« te integreren. De transmissiefactor van de
skimmer/collimator—combinatie wordt gegeven door de integratie van het

profiel over de collimatoropening:

/2

P(z_ + z,.1 X).dx

sk
dc01/2

dccl

Tskim = (5.28)
col

waarin dcol = collimator diameter

5.4.3. De verzwakking ten gevolge van de aanwezigheid van restgas:T if

Door de afkap van de dwarsbundel door de skimmer en collimator is er
rond de skimmer en collimator eem verhoogde concentratie van restgas. We
nemen aan dat de expansie voor z < Z i1 volledig afgeschermd is voor
restgasdeelt jes [VER84b]. Voor z > Zoi1 is er in het geheel geen af-
scherming.

De verzwakkingsfactor T ten gevolge van de aanwezigheid van rest-

dif
gas kan opgesplitst worden in twee factoren:

T (5.29)

aif = Tas'Tse
waarin Tns = de verzwakking tussen nozzle en skimmer

Tsc = de verzwakking tussen skimmer en collimator

Deze opsplitsing is logisch omdat de dichtheid van het restgas tus-—
sen de nozzle en de skimmer verschilt van de dichtheid tussen de skimmer

en collimator.
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De transmissiefactor Tns wordt gegeven door:

Tos = exp(-<g/v2.nres-(zsk- zsil)>'Qeff) (3-30)

waarin <g/v2.nres.(zsk- zsil)> = het effectieve nl-produkt: we
nemen aan dat de dwarsbundel

alleen tussen z en z verstrooid wordt. (Voor
sil sk

z < Z.i1 is de expansie niet doordringbaar)

Qeff = de effectieve cross—-sectie voor botsingen van
expansiedeeltjes met restgasdeeltjes, die een
verstrooihoek opleveren die groot genceg 1is om

expansiedeelt jes uit de bundel te verwi jderen.

Vergelijking 5.30 wordt herschreven tot:

No(l - w_N)] (5.31)

T = exp[-f ns

ns ns

waarin £ = <g/v2'nres>°zsk'Qeff/N

ns
Vas zsil/(N'zsk)

(In de rest van dit hoofdstuk is g de relatieve snelheid van een dwars-
bundeldeelt je ten opzichte van een restgasdeeltje. De snelheid wvan de
dwarsbundeldeelt jes is vy (vl is hier de snelheid van de restgasdeel-
tjes)) De twee parameters fns en w o zijn alleen afhankelijk van sys-
teemparameters zoals gassoort en nozzletemperatuur. fns en w zijn
onafhankelijk van N omdat nog oM Zoiq evenredig zijn met N [VER84a].

De transmissiefactor Tsc wordt geheel analoog gegeven door:

TSc = exp(-<g/v2.nsc.(zcol— zsk)>'Qeff) (5.32)

d3fwel T .N) (5.33)

it
5
)
—
[}
(2}

waarin fSC = <g/V2-nsc-(Zcol‘ sz)>.QEff/N
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fSc is eveneens onafhankelijk van N omdat ook . evenredig is met N.

Combinatie van 5.30, 5.32 en 5.34 levert:

Tyge = TpgeTge = exp[£  Ne(1 - w .N) - £ .N] = (5.34)
= exp["ftot.N- (1 - wtot.N)] (5:35)
waarin £ = f + f
tot ns sc
w = -——f-ns———ow
tot (f + ) us
ns sc

5.5. Theoretische intensiteit I(0): Resultaat

Voor de theoretische centrale intensiteit hebben we de volgende

uitdrukkingen en benaderingen gevonden:

' K
Ideale bron: Iid(o) = ;«N (5.4)
Experimenteel: Iexp(o) = Iid(o)'Tskim'Tdif (5.24)

In figuur 5.7 is een voorbeeld gegeven van I(0) als functie van de flux
N, zoals gegeven in vergelijking 5.6. Volgens vergelijking 5.6 is f£(¥y)
afhankelijk van het gebruikte gas (zie 5.53); ao is afhankelijk van de
temperatuur (ao = /(2kT/m); n is afhankelijk van de druk voor de noz-
zle; Rn is afhankelijk van B (zie vgl. 5.17). De grenslaagparameter B
wordt in een experiment bepaald. Het experimentele verloop van I1(0) als
functie van N wordt bepaald in een experiment, en de transmissiefactoren

Tskim en Tdif worden hieruit opgelost.
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ideaal
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ideaal. Tskim Tdif

experimenteel

figuur 5.7.

5.6 Bepaling van de grenslaagparameter 8

1(0) als functie van N

De experimentele opstelling voor de bepaling van de grenslaagparame-

ter B 1s geschetst in figuur 5.8.

l schuifdetector

(

skimmer

1
l
1

Reduceerventiet

nozzle ]

I
_

I barocel I

LSI 11/02

figuur 5.8.

N

WeT
manometer

kraan

hulp-
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In dit experiment laten we een hulpvolume V, gevuld met gas onder een
druk van 800 Torr, door de nozzle leegstromen. Voor een ideaal gas

geldt:

.V
P-T—— = n_.k (5.36)

Wanneer we aan de beide kanten differentiéren naar de tijd, vinden we:

-V dp
N = I(_-T.h. ulp.—..aE (5.37)
hulp
waarin: k = konstante van Boltzmann
v = hulpvolume (= 0,182 liter)

hulp
Thulp = temperatuur van het hulpvolume (= 293 K)

Vergelijking 5.36 moet voor niet—-ideale gassen gecorrigeerd worden met
de tweede virlaalcoéfficiént. Daarnaast moet een correctie ingevoerd
worden omdat het volume V niet constant is. De manometer en barocel die
ook bijdragen aan V hebben namelijk een volume dat drukafhankelijk is.
In de hierna volgende berekeningen verwaarlozen we de tweede viriaal-
codfficiént en het‘drukafhankelijke volume van de druk manometer en de
barocel (rechtvaardiging in appendix F). We verwachten voor N:

S

N = f(Y).no.ao.n.Ri’o.(l - B/p*®) (5.18)

Combinatie van 5.18 en 5.36 levert:

N = :_Yhulp-.ill = £f(y).a(T ).1r.R2 2. - B/P%) (5.38)
k'Thulp dt n n,o k.Tn
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Hiermee vinden we de volgende differentiaalvergeli jking:

dp _ -1 _ 3
£ = Zp.d - /o) (5.39)
T v
waarin T = ~nozzle— hulp-

2
Thulp f(Y)oa(Tn)o'ﬂ'oRn,o

T = temperatuur van de nozzle
nozzle

met als oplossing:

p(t) = [B + (/p - 8).exp %)]2 (5.40)

waarin p(t=0) = P, begindruk

We meten nu in de experimentele opstelling - zoals geschétst in
figuur 8 - de druk voor de nozzle als functie van de tijd. t is bekend
omdat de temperatuur van hulpvolume en de nozzle (Tn = 328 K) bekend
zijn. Op de nozzle is een stookweerstand aangebracht. De temperatuur
wordt gemeten met een koper/constantaan—thermokoppel. Daarmee is ook

a(Tn) bekend. De grootheden V f(y) en Rn o zijn van te voren be-

s
paald zodat in vergeli jking 5.4guigleen B als anekende overblijft. De
resultaten uit het experiment worden aan vergelijking 5.41 gefit met B
als parameter. De grenslaagparameter B mag constant verondersteld worden
omdat ATn/Tn kleiner is dan 0,00l. In tabel V.4 zijn de resultaten van
de experimenten vermeld. In deze tabel zijn tevens de werkdruk p, en de
snelheid V2°° (ver van de nozzle) vermeld.

De waarde B/A.(l + €.AT) zou voor alle gassen konstant moeten zijn
(zie vgl. 5.20). Ruyten [RUY 81] vindt een overeenstemming binnen 6 %,
maar heeft daarvoor ook veel meer metingen uitgevoerd. Bovendien heeft

hij alleen edelgassen gebruikt, die veel beter aan het hier beschreven

model voldoen, en waarvan de modelparameters veel beter bekend 2zijn.
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Gas | B [Torri] N(pw) [s-l] P, [Torr] vzm[m/s] %«(1+8.AT)
Ar 0,676 7,70.108 205 445 5,04

H, 2,061 35,90 225 2601 32,2

N, 0,781 9,59 224 826 6,02

0, 0,774 8,37 211 772 5,72

NO 0,494 8,88 220 798 3,72

co 0,989 19,75 469 826 7,62

N0 | 0,774 8,15 243 747 7,12

co, | 0,508 7,47 219 747 4,68

c, | 0,671 13,0 234 1237 5,57

Tabel V.5. Grenslaagparameters B, N(pw) en v, Vvoor diverse gassen

5.6, Bepaling van ftot enw, .

Uit de vergelijkingen 5.23 en 5.35 volgt dat Iexp(O) berekend wordt

met behulp van:

K
Loxp(® = —N.T_ . cexp[-f .N.(1-w_ .N)] (5.24)
In appendix J zijn de resultaten weergegeven voor de diverse gassen. In
de experimentele opstelling meten we met de schuifdetector (ionisatiema-

nometer), gepositioneerd in het centrum van de dwarsbundel, een stroom



70

i , die evenredig is met die intensiteit Iexp(O):

exp
ieXp = B.N-exp[-ftot-No (1 - wtot'N)] (5'41)
. k 1 - K
waarin B #* —i—-exp~ = ?b
1 (0)
exp

b = buisfactor

De buisfactor b geeft de verhouding van ionisatiestroom en intensiteit.
De parameter B wordt bepaald door, bij wijze van spreken, een raaklijn
aan de experimentele kromme (zie figuur 5.7) te trekken, in het punt N =
0 (en Iexp(o) = 0). De helling van deze raaklijn is:

di
—~=XP . (5.42)
dN

We meten in dit experiment de detectorstroom als functie van de druk

voor de nozzle. De druk is met vergelijking 5.18 voor N(p) om te rekenen

naar N. De resultaten worden gefit aan vergelijking 5.41 met B,ftot en
Voot als parameters. In tabel V.6 is een overzicht gegeven van de resul-
taten voor ftot’ Veop 0 [« De buisgevoeligheid I is een aan B verwante
grootheid:
2 7 .
I =7(2.rmk.T,  )/{133,322.2 ,.~B} pd/lexp (5.43)
waarin (Z.w.m.k.Tdet)% = typische impuls van deeltjes in de schuif-
detector
133,322 = conversiefactor Pa + Torr
z = afstand tussen de nozzle en de detector

nd

De eenheid van T is [Torr/ampére] en geeft de verhouding tussen de druk
en de ionisatiestroom. De buisfactoren I wijken af van de door de fabri-
kant opgegeven buisfactoren Pr. Dit verschil kan verklaard worden uit

het feit dat B (en dus I') sterk gecorreleerd is met ftot en w_ .. .
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Gas ftot [s] Vot [s] T [Torr/A] Pr[Torr/A] <nl> [ij]
ar | 5,2.1072% | 0,86.107%° 130 75 3,72.10%°
Hy | 5,625 1,63 145 258 2,59
N, | 4,470 1,75 178 83 2,31
02 4,554 1,58 279 75 2,24
NOo | 4,562 1,70 227 2,23
co 3,833 1,02 220 3,15
NZO 3,400 2,13 152 1,82
co, | 3,975 1,75 141 1,82
cu, | 3,053 0,911 114 1,73

Tabel V.6. £ r, Pr en <nl> voor diverse gassen

tot’ “tot’
De verwachtingswaarde voor het totale nl-produkt <nl> wordt berekend met

behulp van:
<nl> = <nl>id.TSkim.exp[-ftot.N.(l - wtot.N)] (5.44)

De <nl>-produkten van de verschillende gassen bij de werkdrukken P,
(zie tabel V.5) zijn gegeven in tabel V.6. Deze <nl>-waarden worden
gebruikt in de bepaling van de absolute ionisatie cross—secties in
hoofdstuk 6.
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De hier vermelde waarden voor het mnl-produkt hebben een nauwkeurig-
heid van 5 % voor edelgas Ar, 10 % voor de molekulaire gassen waarvan de
zes q-parameters al eens eerder gemeten zijn (NZ’ 02), en 20 7 voor de
gassen met geschatte g-parameters (NO, co, C02, NZO en CH4). De grootste
nauwkeurigheid van 1,5 7% is bereikt door van der Kam [KAM 81] die nl-
produkten bepaald heeft voor edelgassen in een opstelling met slechts
é8n skimmer en met een grotere pompcapaciteit dan in onze opstelling.

In deze paragraaf is al vermeld dat de waarden voor I, en dus B, en
ftot sterk gecorreleerd zijn. Deze correlatie heeft echter geen invloed
op het uiteindelijke resultaat voor het nl-produkt, zoals dat berekend
wordt met behulp van vergelijking 5.44. Uit de fit van de experimentele
resultaten volgen de waarden voor de parameters B, fto en w « Met

t tot
behulp van vergelijking 5.42 kan N berekend worden:

i
== (4.45)
Uit de resultaten van de fit volgt dat zowel f als w gecorre~
tot tot

leerd zijn met N met een factor die ongeveer gelijk is aan 1. Voor het
nl-produkt betekent dit het volgende. Indien het fitresultaat voor B
niet redel is, dan wordt volgens vergelijking 5.44 deze fout opgevangen

door de parameters ftot en w_ . die evenredig met B veranderen.
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HOOFDSTUK 6. TOESTANDSGESELECTEERDE TOTALE IONISATIE CROSS-SECTIES:
ANALYSE, RESULTATEN EN DISCUSSIE

6.1. Inleiding

In dit hoofdstuk zullen de resultaten van de experimenten, zoals
beschreven in hoofdstuk 4, gepresenteerd worden. In paragraaf 6.2 worden
absolute totale ionisatie cross—secties als functie van de botsingsener—

gie gegeven voor de systemen Ne(3PO, 3P2) - HZ’ N2, 02, No, €0, N,0, CO

2
en CHA. Deze absolute cross—secties worden vergeleken met waarden uit de

2

literatuur.

Op de resultaten van het systeem Ne*-H2 zijn analyses uitgevoerd,
die een voorstel voor een optische potentiaal opgeleverd hebben (vermeld
in paragraaf 6.3). Voor de reéle potentiaal zijn we uitgegaan van de

reéle potentiaal voor Na-H_,, zoals berekend door Botschwina [BOT 81].

2
In paragraaf 6.4 staan de analyses beschreven, die uitgevoerd zijn
om de vorm (met name de locale maxima) van de gemeten cross—secties te

verklaren.

6.2, Toestandsgeselecteerde totale ionisatie cross—secties

In de figuren 6.1 tot en met 6.8 zijn de toestandsgeselecteerde
*
totale ilonisatie cross—-secties gegeven voor de systemen Ne - M (M =

02, NZ’ HZ’ NO, CO, N_O, CO CH4). In deze figuren zijn de experimen-

s
teel bepaalde punten w;irgeg;ien, alsmede een polynoomfit aan die meet—
punten (de getrokken 1lijn). Daarnaast is de verhouding van de cross-
sectie voor de twee metastabiele toestanden 2Q/OQ gegeven. In deze figu-—
ren zijn de cross—secties getekend, geschaald op de cross—sectie voor

%
Ne (J=2) voor Eref= 0.1 ev.
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De polynoompresentatie van vergelijking 6.1 is gefit aan de cross-
secties 0Q(E) en 2Q(E).

J J J
Q(E) = Q. ¢+ £(E) (6.1a)
J 3 J n
£(E) = exp[nzl a {1n(E/E__)}"] (6.1b)
Waarin: J = 0 of 2 (voor de twee metastabiele toestanden)
E = referentie-energie = 0,1 eV
Jref J
Qref = referentie cross—sectie = Q(0,1 eV)
Jf(E) = yormfunctie voor de cross-sectie
3 3 -
PO J=0 P2 J =2
0 0 0 0 0 0

Gas al[-l] az[-l] a3[—2] al[-l] az[-l] a3[-2]
Ar 4,158 -1,484 1,075 3,044 -1,496 1,288
H2 9,117 -6,387 14,52 5,087 -3,842 10,38
N2 6,767 -2,189 1,800 5,756 -1,812 1,263
02 -1,497 -,8698 -2,521 -,4139 -,1424 -0,737
NO 1,465 -,6768 -0,070 -,3023 ~-,0250 -1,046
co 5,815 -2,120 1,872 5,712 -2,287 2,326
Nzo -1,494 ,6394 -1,724 -1,141 -,6546 -2,006
002 -1,379 ,9953 -1,559 -,7978 -,3071 -1,120
CH, 4,117 -,7343 -0,840 -4,677 -1,878 1,556

Tabel VI.1.

J
Coéfficiénten voor de vormfuncties £(E)

De getallen tussen rechte haken geven de macht van

tien waarmee de getallen in de desbetreffende ko-

lom vermenigvuldig moeten worden.
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In de figuren 6.1 tot en met 6.8 zijn de cross—secties getekend, die
geschaald zijn op de cross—sectie ZQref'
De resultaten van de fits zijn gegeven in tabel VI.l en tabel VI.2.
In tabel VI.1 zijn de polynoomcoéfficiénten van de vormfuncties Jf(E)
gegeven. In tabel VI.2 zijn de absolute waarden van de cross-secties
0 2
voor de referentie gnergie gegeven: Qref en Qref'
In tabel VI.2 worden de resultaten in twee groepen verdeeld op grond
29 co, H2 en CH4 -
heeft een lokaal maximum in de cross-sectie. Groep II (NZO, NO, 02en

van de vorm van JQ(E). Groep I -~ bestaande uit Ar, N

COZ) heeft voor de lagere energieén een nagenoeg constante cross—sectie

terwijl de cross—sectie voor hogere energieén afneemt. Indien we

Gas 0Qref eref *Qref QWest Qref/QWest
Referentie | Ar | 24,7 | 18,9 | 19,9 | 14,7 | &% 1,35
Groep I: N, | 18,6 | 14,0 | 14,8 | 10,4 32 1,42
lokaal
maximum in | c0 | 18,0 | 13,4 | 14,2 | 11,2 | A% 1,26
thermisch
energle- H, | 12,2 | 8,20 | 8,87 | 2,65 A2 3,33
gebied

ci, | 19,9 | 16,6 | 17,2 - a2 -

_______ Lol bl 1o L __d

Groep II: N0 | 30,0 | 23,6 | 26,7 | 24,8 | A 0,996
vlak
verloop in | Mo | 24,1 | 22,8 | 22,9 | 21,4 | A% 1,08
thermisch
energie- o, | 38,6 |265 |269 |255 A% 1,05
gebied

co, | 48,0 | 35,3 | 37,4 |37,1 | A 1,01

Tabel VI.2. Totale ionisatie cross—secties bij Eref= 0,1 eV vergeleken

met metingen van West [WES 75] bij energie E0 = 43 meV (HZ:
* 10 .52 4
35 meV) Qer =3 Uer t 7 et
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onze resultaten willen vergelijken met die van West - die gemeten heeft

bij 43 meV (voor H, bij 35 meV) - kunnen we in eerste instantie alleen

een vergelijking maien voor NZO’ NO, 02 en COZ' Deze cross—secties zijn
voor E < 0,1 eV redelijk constant en kunnen dus vergeleken worden met de
door West gemeten cross—secties QWest' West heeft niet toestandsopgelost
gemeten en daarom berekenen we ult onze meetresultaten een “gemengde"
cross—sectie. De bundel bestaat uit 15 % Ne*(J=0) en 75 % Ne*(J=2). De

weegfactoren voor de cross—sectie zijn dus 1/6 en 5/6, resulterend in:

* 10 52

Uer =5 et ¥ 77 et (6.2)

*
Wanneer we Qref en Q vergeli jken voor bovengenoemde molekulen vin—-

West

den we een verhouding 1,035 * 0,03 voor » Deze verhouding

Qref/QWest
is nauweli jks verschillend van 1, en is onafhankelijk van het gebruikte
systeem. De oorzaak van dit kleine verschil in cross—sectie tussen de
experimenten van West en deze experimenten is gelegen in het niet nauw-
keurig bekend zijn van de detectorefficiéncy's N on &0 U In vergelij-
king 4.7 zien we dat de gemeten cross—sectie een term nion/nuv bevat,
die ook doorspreekt in de afgeleide toestandsgeselecteerde cross—sectie.
Door onze resultaten te schalen op de resultaten van West, bepalen we in
feite de factor nion/nuv. Metingen, die in de toekomst gedaan worden,
kunnen de waarde van deze factor nauwkeuriger toetsen.

De factor nion/nu wordt weggedeeld in het quotidént 2Q/OQ. De waar-—

den voor "Q/ Q, die Zit onze experimenten berekend zijn, zijn absoluut
en kunnen dus zonder schaling met andere meetresultaten vergeleken wor-
den. Yokoyama [YOK 81] heeft toestandsgeselecteerde metingen gedaan voor
ander andere Ne*(J=0,J=2)-molekuul—systemen. Zijn resultaten worden in

tabel VI.3 vergeleken met onze resultaten.
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Gas | Yokoyama (23,4 meV) dit werk (100 meV) Brom
0 2 2,0 0 2 2. ,0 2
Q Q Q/Q Q Q Q/7Q Q
Referentie | Ar 16 14 0,875 | 24,7 | 18,9 { 0,761 | 16
N2 8,9 8,6 | 0,966 | 18,6 | 14,0 | 0,748 | 17,6
Groep I co 14 10 | 0,714 | 18,0 | 13,4 | 0,748 | 11,8
H2 3,5 3,5 {1,000 | 12,2 | 8,20 | 0,673 4,3
CH4 - - - 19,9 | 16,6 | 0,829 -
—————— _-'-_----——.—-ﬂ.-—--r—-—--—jl’—_—-L—_-—J
N20 43 49 1,140 | 30,0 | 23,6 | 0,786 | 51,2
Groep II NO 27 29 1,074 | 24,1 | 22,8 | 0,946 -
02 25 21 0,840 | 38,6 | 24,5 | 0,633 -
CO2 54 46 0,852 | 48,0 | 35,3 | 0,736 -
22 | A% - 22 | a2 - 3%

Tabel VI.3. Totale ilonisatie cross—secties volgens Yokoyama [YOK 81]
en Brom [BRO 78]

De waarden van Brom zijn door Gregor en Siska gecorrigeerd met een

factor 1,6. De waarden van Brom zijn voor Ar, N, en CO redelijk in over-

eenstemming met onze metingen. :

De experimenten van Yokoyama zijn uitgevoerd bij kamertemperatuur (T
= 293 K: Eo = 23,4 meV) en zijn daardoor moeilijk met onze resulta;enote
vergeli jken. Voor HZ’ NZ’ NO, CO en Ar gevenzonge waarden voor Q/ Q,
bij Erefa 0,1 eV, tesamen met de tendens in Q/ Q, die uit de figuren
6.l.a tot en met 6.9.a spreekt, een goede overeenkomst met de waarden

van Yokoyama. Nemen we bijvoorbeeld N, dan volgt uit deze experimenten

2
(zie figuur 6.2.a) een waarde van 2Q/OQ van 0,748 (bij 0,1 eV) en een

tendens naar 0,9 voor (0,03 eV). Yokoyama vindt 0,966 bij 23,4 meV.
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In figuur 6.9 zijn de resultaten voor het systeem Ne*- Ar getoond.
Voor dit systeem zijn door Verheijen [VER 84] al eerder metingen gedaan
in dezelfde experimentele opstelling. Wij hebben deze metingen nog eens
overgedaan om te controleren of onze metingen consistent zijn met zijn
metingen. Onze metingen aan Ne*— M systemen hebben enige weken geduurd.
We hebben voor en na iedere serie metingen voor &én Ne*~ M systeem, &é&n
Ne*— Ar meting met de plasmabron uitgevoerd om te controleren op drift
van de experimentele ométandigheden. De resultaten voor Ne*— Ar bleken
geen drift te vertonen.

Naast de metingen zijn er door Verheijen berekeningen uitgevoerd
voor de reéle en imaginaire potentiaal voor het systeem Ne*- Ar. Hij is
daarbij uitgegaan van de potentiaal, die door Gregor en Siska wordt

gegeven (zie paragraaf 2.4). Hij vindt de volgende potentiaalparameters.

J=0|J=2
%*
€ 5,62 5,62 | meV
B, 3,75 | 3,75 | -
r; 2,04 | 2,06 | A
gt 3,4 | 8,00 | -
T 1,14 | 1,14 | A
e, | 454 | 20,87 | uev
B, | 16,32 | 9,24 | -
r,o | 2,6 2,1 A

*
Tabel VI.4. Potentiaalparameters voor Ne — Ar [VER 84c]
de overige parameters zijn volgens Gregor en Siska
(zie tabel II.l)
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In figuur 6.10 zijn onze experimentele resultaten vergeleken met de
resultaten uit de berekeningen en experimenten van Verheijen. Het meest
opvallende verschil tussen de resultaten van Verheijen en onze resulta-
ten is het verschil in helling in het thermische energiegebied. Na be-—
studering van de door Verheijen gebruikte computerprogrammatuur is het
zeer waarschijnlijk dat de factor g/v1 van vergelijking 4.13 niet in de
berekeningen is meegenomen. Hierdoor valt met name in het thermische
energiegebied de cross—-sectie te hoog uit. Toch is het mogelijk zijn
resultaten met onze resultaten te vergelijken, door de quoti¥nten ZQ/OQ
te vergelijken. In dit quotlént vlat de factor g/v weg. VerheiJen vindt
als resultaat voor Q/ Q = 0,755. Deze experimenten geven voor Q/ Q =
0,765. In hoofdstuk 4 is al opgemerkt dat de waardem voor fx invloed
hebben op de cross—secties 2Q en 0Q en dat de waarden voor de verschil-
lende f)\ uiteenlopen. Uit appendix L blijkt dat de waarig van Verheyen,
wanneer hij met de fk van Kandela gerekend had, 5,4.10 lager uit zou
vallen. Indien de door ons berekende waarde met de NBS-waarde voor fl
was uitgerekend, dan zou ons quotiént 4,53.10“2 lager uit zijn gevallen.
In het eerste geval stemt de waarde van Verheyen niet overeen met onze

waarde, in het tweede geval is er - binnen de correctie - wel overeen-

stemming.

~—— experimenteel dit werk
051 -——— experimenteel Verheijen ;

P ST | " L P T SR ST |

Eref =07 1
Botsingsenergie (eV)

*
figuur 6.10. Experimentele resultaten van Ne - Ar vergeleken met

resultaten van Verhei jen [VER 84]
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*
6.3. Bepaling van de imaginaire potentiaal voor Ne - H,

In de theorie van hoofdstuk 2 1s aangegeven hoe met behulp van de
redle potentiaal Vo(r) en een imaginaire potentiaal Vim(r), de totale
ionisatie cross—-sectie Q(E) berekend wordt. We kunnen daarentegen ook
uit de gemeten totale ionisatie cross—sectie Q(E) een imaginaire poten—
tiaal I'(r) berekenen voor J=0 en J=2. Voor de re&le potentiaal wordt een
door Botschwi:a e.a. berekende Na - H2 potentiaal gebruikt [BOT 81],
omdat voor Ne - H2 geen potentialen bekend zijn. We hebben voor Na - H2
gekozen op grond van de volgende overweging. Na bestaat uit een core van
10 electronen met daaromheen &&n valentie-electron. Ne* heeft een core
van 9 electronen met daaromheen ook &&n electron. Ne* 1ijkt op grote
afstand dus erg veel op Na. In figuur 6.1l is de Na - H2 potentiaal
getekend. De berekende potentiaalcurve van Botschwina is gefit aan de

analytische uitdrukking:

Vo(r) = a.r:b (6.3)

T

10

———

3,

—
o

Veecet (X} /€

10"

102

T

1073

107

- e ————— e ———

x{=rlrp) —=

*
figuur 6.11. De reéle potentiaal voor Ne - HZ’ volgens Botschwina
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c -4,917
met als resultaat: Vo(r) = 5,83 [eV].L?—) (6.4)
m

waarin r = de afstand tussen Na en H2 in A

De variabelen r oencEe zijn schalingsparameters. Deze hebben in dit
geval geen betekenis omdat we hier met een zuiver repulsieve potentiaal
te maken hebben. In onze berekeningen wordt aan L de eis gesteld dat
voor r > r geldt —5o— = 0. Voor H2 is dit het geval voor r = 5 A.

We hebben nu een reéle potentiaal, die de baan van de deeltjes tij-
dens de botsing beschrijft. De afstand van dichtste nadering rc en de
snelheid tijdens de botsing worden door de reéle potentiaal bepaald. De
imaginaire potentiaal T(r) geeft in feite de ionisatiekans wanneer Ne*
en H2 op een afstand r van elkaar verwijderd zijn.

De reéle potentiaal is puur repulsief. Op grond van deze vorm kunnen
we - bij een normaal verloop van T'(r) - een voorspelling doen voor de
vorm van de cross—sectie. Wanneer de botsingsenergie van laag (= 0,03
eV) naar hoog (= 8 eV) laten toenemen, dan zal er in het begin een ster-
ke toename van de indringdiepte rc in de potentiaal zijn. Dit gaat door
tot de botsingsenergie Eo = g = 5,83 meV: de indringdiepte 1is dan r, =
r, = 5 A. Door de sterke toename van de indringdiepte zal de cross-sec—
tie snel toenemen omdat:

- de verblijftijd in de invloedssfeer groter is. De botsingsenergie
is nauweli jks toegenomen, dus ook de snelheid is nauweli jks toege-
nomen. De indringdiepte is wel aanmerkelijk toegenomen, waarmee de
totale verblijftijd toegenomen is.

= voor grotere indringdiepten neemt - in het algemeen - de ionisa-
tiekans belangrijk toe.

Voor hogere energieén Eo > € zal de indringdiepte rc nauweli jks meer
toenemen. Daardoor zal de ionisatiekans niet meer significant toenemen.
De interactietijd neemt door de hogere energie - en dus de hogere snel-
heid - af. Met toenemende energie zal de cross—sectie dus afnemen.

De vorm van de cross—sectie die besloten ligt in de vorm van de

reéle potentiaal kan beInvloed worden door de parameters € en r

in’ Bim @ Tig
van de imaginaire potentiaal T(r) te variéren. De invloed van de varia-

ties van deze drie parameters op de cross-secties en het resultaat voor

*
het systeem Ne ~ H, worden in de rest van deze paragraaf besproken.

2
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€in varidren. Vergelijking 2.21 geeft de invlioed van €m °P Q(Eo):

QE,) = 12. T o@er). L - eXp(—A.r,z)} (2.21)
k° 2
oy 1 7 I'(r).dr
T, = /(-2-).%. £ = (z+§)2 (2.22)
c (E. -V (r) - — )
o o sUeT

I'(r) = aim.exp[~61m.(§; - 1)] voor t > r . (2.26)

r
im'(?im_ 1)] wvoor r < T

= €, +€XP [-8

Een verandering van eim geeft een evenredige verandering in I(r),
onafhankelijk van r. De variatie in €im werkt in dezelfde mate door

in ¢  van vergelijking 2.27, omdat €im buiten de integraal gehaald

L
kan worden.

Voor kleine veranderingen in Cz verandert de cross-—sectie Q(Eo)
evenredig met Cz en dus evenredig met €in® In figuur 6.12 is de

cross-sectie voor een aantal waarden voor €in getekend. De absolute

waarden voor de diverse cross-secties zijn geschaald op de waarde

voor de cross-sectie voor Eo= 0,1 eV met eim= 10,4 pev.

r, variéren. De imaginaire potentiaal I'(r) krijgt voor r <r een

im im
constante waarde (zie 2.26). Lage botsingsenergieén gaan gepaard met
grote rc's. De cross sectie zal -vanaf een energie waarbij de in-

dringdiepte r, <r o -minder snel toenemen, omdat de ionisatiekans

i
voor r < rim niet meer toeneemt. De totale ionisatiekans neemt dan
voor r < Tim af omdat de interactietijd afneemt. Het resultaat van

berekeningen waarbij r gevarieerd is, wordt getoond in figuur

6.13. (n.b. dit is tei:ns een manier om de indringdiepte r, als
functie van de energie EO te scannen. De invloed van de constante
I'(r) wordt pas merkbaar voor energieén waarvoor de indringdiepte r,
< rim). De absolute waarden voor de diverse cross—secties zijn
geschaald op de waarde voor de cross—sectie voor E°= 0,1 eV met T

2,8 A.
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1
t €im=20 peV
, 15
102 7
= 10,4
2 1
-3 L 4
x 10 5
>§" 1074 _
0° T
0° _ )
07T .
1078 '
0 1 2
x(=r/ry) —=
figuur 6.12.a. Imaginaire potentialen voor verschillende waarden van
eim

T T T T T T T T T T

. 1 S peV
Epef =01 1
Botsingsenergie (eV)
figuur 6.12.b. Totale ionisatie cross-sectie voor verschillende

waarden van £,
im
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figuur 6.13.a. Imaginaire potentialen voor verschillende waarden van
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figuur 6.13.b. Totale ionisatie cross—sectie voor verschillende

waarden van r,
im
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figuur 6.l4.a. Imaginaire potentialen voor verschillende waarden van
B:i.m
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figuur 6.14.b. Totale ionisatie cross—sectie voor verschillende

waarden van 8 {
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3o By
6.14 en vergelijking 2.25:

variéren. T(r) heeft r als "draaipunt”, zoals blijkt uit figuur

V(o) = eim.exp[—sim.(;; -1)] voor r > r, (2.25)
De parameter Bim toe laten nemen betekent de steilheid van T(r)
vergroten en tevens F(rm) constant. Dit heeft voor grotere r. > T
(dus voor lagere energieén) een verlaging van de cross—-sectie tot
gevolg. Voor kleinere rc < rm(dus voor hogere energieén) betekent
dit verhoging van de cross—sectie. Parameter Bim laten toenemen,
geeft een cross—sectle die voor lagere energieén sneller toeneemt en
bij hogere energieen minder snel afneemt. Daarnaast heeft toename
van Bim ook nog een toename van de cross—sectie tot gevolg. Hieruit
kan geconcludeerd worden dat de indringdieptes T, < r het meest aan
de cross—-sectie bijdragen. De resultaten van de berekeningen zijn

getekend in figuur 6.15.

Met behulp van de drie parameters €im

absolute waarde van de cross—sectie variéren. We hebben berekeningen

», B. en r, kunnen we de vorm en
im im

uitgevoerd - waarin we eim’ Bim en r zodanig gevarieerd hebben - dat

im
de berekende cross—secties zo goed mogelijk overeenstemmen met de geme-
ten cross—-secties van figuur 6.1. Het resultaat van de berekende cross—
secties en de imaginaire potentialen zijn getekend in figuur 6.18. De

resultaten voor €, , B en r, staan vermeld in tabel VI.3.
im im im



figuur 6.18.a.
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Botsingsenergie (eV)

voor Ne - HZ

: Em= 35 paV
Bim = 18

. i = 10,4 peV
Bim = 13

i = 2.8 A

figuur 6.18.0.

x{(=rilry) —=

*
Imaginaire potentiaal T'(r) voor Ne - H

2
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Theoretisch berekende en experimentele cross—secties
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%* %*
Ne (J=0) - H Ne (J=2) - H
2 2
Q0,1 ev) 11,78 7,66 A2
€ 3,50 10,4 uev
By 18 13 -
T, 2,80 2,80 A

%
Tabel VI.4. Cross—secties en parameterwaarden van I'(r) voor Ne - H

6.4, Invloed van "kink" in reéle potentiaal op de cross—sectie

2

*
De resultaten voor Ne - Ar in paragraaf 2.4 komen qua vorm van de

cross—sectie niet goed overeen met de cross-secties zoals ze in onze

expérimenten en door Verheijen gemeten zijn. In de berekende cross—-sec-

tie volgens de IAMMSV-potentiaal van Gregor en Siska (zie par. 2.4) is

een maximum aanwezig, maar dit maximum is niet zo duidelijk als in onze

metingen voor Ar, CO, N, en CH, wordt waargenomen (zie figuren 6.9, 6.2,

2 4
6.5 en 6.8). Verheijen [VER 84c] gebruikt voor zijn berekeningen

*
Ne - Ar een IAMMSV-potentiaal, die zodanig gemodificeerd is, dat er
een duidelijk maximum in de cross—sectie ontstaat. Voor de analyses
dit maximum maken we gebruik van een MMSV-potentiaal, waarin we via

kunstgreep een kink aanbrengen volgens:

Vo(r) rechts

<r <
cubic spline polynoom “1inks ° F ° Trechts

MMSV(r + 4r) < rlinks

MMSV potentialen met een kink zijn getekend in figuur 6.19.

aan
wél
van

een

MMSV(r) T>r (6.5)
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figuur 6.19.a. MMSV-potentialen met kink
€ =30 meV, r_ =54
m
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Q7 Qpef

05}

PO S S | i i n L TR | e
Epes =01 1
Botsingsenergie (eV)

figuur 6.19.b. Totale ionisatie cross—secties voor de potentialen van

figuur 6.19.a en vergeli jking 6.7
Voor deze potentialen definieren we de volgende hulpvariabelen:

= MMSV(r = 300 meV (6.6)

Ehoog links)

MMSV ( ) = 30 meV

Elaag - Trechts

8r = n.0,04 A met n=0,1, 2, 3, 4

De gebruikte imaginaire potentiaal Vim(r) volgens Verhei jen [VER 84c]

wordt gegeven door:

v, (r) = 20,87 [ueV].exp[-9,24.(£-;— - 1)] (6.7)

waarin r, = r_,
im links



100

Deze potentialen resulteren in de cross—secties van figuur 6.19.b. De
eerste conclusie die we kunnen trekken is dat de cross—sectie een gepro-
nonceerder maximum gaat vertonen, naarmate de kink in de potentiaal
scherper 1is (8r groter). Dit is heel begrijpelijk, zoals de volgende
overwegingen duidelijk zullen maken. Voor botsingsenergieén Eowaarvoor

< E

E < E
laag o hoog
ionisatiekans belangrijk toeneemt terwijl de interactietijd ook toe-

is er een plotselinge afname van r. waardoor de

neemt. Deze twee factoren resulteren in een toename van de cross—sectie.
Deze toename is groter naarmate de potentiaal verder inspringt. De in-
vloed van de kink is pas merkbaar voor botsingsenergieén Eo> Elaag'

We hebben nu twee factoren die tot een maximum in de cross-—sectie
kunnen leiden. We kunnen de invloed van de langere interactietijd door
een kleinere rc onderzoeken door de cross—sectie te berekenen voor de

volgende imaginaire potentiaal:

V, (r) = 20,87 [uev].exp[- 9,24.({; - 1)] (6.8)

waarin r,o = 3,825 A = T oechts

Q/ Qpef

051

PR S | n L " I RS | " " f e
Epef =01 1
Botsingsenergie (eV)

o

figuur 6.20. Totale ionisatie cross—-secties berekend met de

potentialen van figuur 6.19.a en vgl. 6.8
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De reéle potentiaal is weer volgens figuur 6.19.a. De imaginaire poten-
tiaal krijgt nu precies daar een constante waarde, waar de redle poten—
tiaal een knik vertoont. In de berekende cross—secties zien we voor Eo >
een toename. Deze toename kan alleen het gevolg zijn van een lan~

E1aag

gere interactietijd, aangezien de ionisatiekans voor r. <r een con-

im
stante waarde heeft.

Uit deze anaﬁ?ses kunnen we nu conluderen dat Ar, CO, N2 en CH4
verder in het Ne doordringen, waardoor deze molekulen/atomen Ne als
het ion Ne+ zien, resulterend in een maximum in de cross-sectie. De
molekulen COZ’ NZO’ 02 en NO naderen het Ne* niet zo dicht, en de inter-

actie verloopt via een MMSV-potentiaal.

6.5, Invlioed van de electronenconfiguratie op de cross—sectie

De analyse van paragraaf 6.4 is verricht op historische gronden. In
het verleden is door Gregor en Siska [GRE 81], Verhei jen [VER 84c] en
Kroon [KRO 85] de toename van de cross-sectie bij toenemende botsingse—
nergle toegeschreven aan het ion—~karakter van Ne* op kleine afstanden
van de kern. In deze paragraaf zullen we nagaan of de vorm van de cross-
sectie voor de systemen Ne*- N2, 02, Hz, NO, cCo, NZO’ CO2 en CHA een
gevolg kan zijn van de electronenconfiguratie van de molekulen.

In tabel III.4 staan de electronenconfiguraties van de molekulen
vermeld. We kunnen op grond van deze configuratie twee categorieén on-—
derscheiden:

l. molekulen die bij ionisatie een electron uit een o-orbital verliezen.
99 Hz, CO en CHA'

2. molekulen die bij ionisatie een electron uit een m—orbital verliezen.
99 NO en C02.

Deze indeling in twee categorieén komt precies overeen met de indeling

Deze categorie bestaat uit N

Tot deze categorie behoren O

zoals die gemaakt is in tabel VI.2. In tabel VI.2 maken we onderscheid
tussen systemen met een constante cross—sectie voor lage energieén en
systemen met een lokaal maximum in de cross—sectie. De volgende beschou—
wing zal duideli jk maken dat er een verband is tussen de indeling van de
tabellen III.4 en VI.2.
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Op grond van de vergelijkingen 2.21 en 2.22 kunnen we de algemene

vorm van de cross—sectie Q als functie van de botsingsenergie Eo bepa-

len.

Q(e,) = iz- 22 22 + 1).{1 - exp(- ¢,)} (2.21)
1 < I'(r)

co= /(L)1 .dr (2.22)
2 (2—) -H {_c szr;

De snelheid vz(r) neemt toe met toenemende botsingsenergie en geeft
aanleiding tot een afnemende cross—sectie bij toenemende botsingsener-
gie. De ionisatiekans T'(r) neemt toe bij toenemende botsingsenergie. We
hebben dus enerzijds een afname van de cross—sectie door een hogere
snelheid vz(r) (kortere interactietijd). Anderzijds is er een toename
van de cross—sectie door een toenemende ['(r) voor kleinere indringdiep—

tes.

T ~-orbitaal

o-orbitaal

toenemende cross-sectie —w

toenemende botsingsenergie —=

figuur 6.21. Vorm van de cross—sectie voor de verwijdering van een

electron uit een m= en een o—-orbitaal

Voor lage en hoge botsingsenergieén is de invloed van vg(r) groter dan
de invloed van TI(r). Voor het tussenliggende energiegebied compenseren
beide toenames elkaar. Zoals al eerder gezegd bevindt het te verwijderen
electron zich in een meer naar buiten gelegen w~orbitaal bij de moleku-
len 02, NO en COZ. I'(r) zal toenemen met de toename in overlap van de

*
golffuncties van het "gat™ van Ne en de golffuncties van de electronen
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van een van de molekulen. Deze toename is zoals vermeld in paragraaf 2.2
venredig met exp[-B.r].
Bij de molekulen O
figuur 6.21.

Bij de molekulen N

23 NO en CO2 verwachten we een vorm zoals geschets in

99 H2, CO en CH4 moet voor lonisatie een electron
uit een meer naar binnen gelegen o-orbital verwijderd worden. Bij een o-
orbital is de lading sterk geconcentreerd in een gebied tussen de atomen
van het molekuul. De verwachting is dat voor lagere energieén -dus
kleiner indringdieptes - er alleen een overlap is van de golffunctie van
het "gat” van Ne* en de flanken - met een lage waarschi jnli jkheid voor
de aanwezigheid van een electron - van het o—-orbital van het molekuul,
waardoor er een kleine ionisatiekans voor het molekuul is.

Vanaf een bepaalde energie is de overlap met het binnengebied - met een
hoge waarschi jnlijkheid voor de aanwezigheid van een electron - van de
o~orbital wél mogelijk, waardoor er een grotere ionisatiekans voor het
molekuul is. We zouden de imaginaire potentiaal I'(r) een aangepaste vorm
moeten geven 2zoals geschetst in figuur 6.22. In dit model is er eerst
een langzaam toenemende ionisatiekans vanwege de overlap met de flank
van de golffunctie, die aangegeven wordt door de zwakke helling. Voor
grotere indringdieptes is er de overlap met het centrale deel van de
golffunctie met hoge electrondichtheid, resulterend in een snellere
toename van de ionisatiekans en dus resulterend in een steilere helling.
In figuur 6.21 is de vorm van de cross—-sectie voor deze imaginaire po—

tentiaal geschetst.

Pir)

r ———

figuur 6.22. Imaginaire potentiaal voor de verwijdering van een

electron uit een o—-orbital



104

Voor lage botsingsenergieén is de cross—sectie van de o~orbital kleiner
dan voor de m—-orbital. Vanaf een zekere energie is de o—-orbital ook goed
bereikbaar en de toename van [(r) gaat de toename van vz(r) overheersen.
Voor hogere energieén gaat de toename van vz(r) overheersen (I'(r) raakt
in verzadiging) waardoor de cross—sectie weer afneemt.

Mathematisch gezien hebben de invoering van de kink in de reéle
potentiaal en de knik in de imaginaire potentiaal eenzelfde invloed op
de cross-sectie: een lokaal maximum in de cross-sectie. De kink in de
redle potentiaal veroorzaakt een vrij plotselinge afname van r,, waar-
door de ionisatiekans vrij plotseling toeneemt. De knik belnvloedt de
ionisatiekans dus indirect. In het model met een knik in de imaginaire
potentiaal wordt de cross—sectie direct beInvloed.

Wanneer we aannemen dat het maximum in de cross=—sectie voor Ne*- Ar
niet veroorzaakt wordt door de kink in de re#le potentiaal maar door een
knik in de imaginaire potentiaal, dan geldt dat het maximum niet toege-
schreven moet worden aan het ion—~karakter van Ne* op korte afstand, maar

aan de electronenconfiguratie van Ar.

figuur 6.23. Valentie—-electronorbitalen van Ar

In figuur 6.23 zijn de valentie-electromobitalen van Ar geschetst. We
zien zes uitstekende 3p—orbitalen en een meer naar binnen gelegen bol-
symmetrische 3s-orbital. Bij lage botsingsenergie¥n zou er alleen een
3p—electron verwijderd kunnen worden. Bij hogere botsingsenergieén zou
er in plaats van een 3p—electron ook een 3s—electron kunnen verdwi jnen.
De ionisatiekans zou door twee factoren toenemen. Ten eerste is de over—

lap groter door een dichter nadering. Ten tweede is er een extra toename
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van overlap van golffuncties door de extra overlap met de 3s—orbital.
Deze twee factoren resulteren in een sterkere toename van [(r) en een
toename in de cross—sectie (in overeenstemming met de resultaten). Wan-
neer we echter een 3s~electron verwijderen houden we (Ar+)* over. De
excitatie—energie van Ar+ naar de eerste aangeslagen toestand is 10 eV,
en is dus in onze experimenten niet bereikbaar (zie paragraaf 3.3).
Derhalve moeten we concluderen dat het maximum in de cross—sectie het
gevolg is van het ion-karakter van Ne* op korte afstande van de kern.

Voor de hier onderzocht Ne*- molekuul systemen 1lijkt het aannemeli jk
de vorm van de cross-sectie toe te schrijven aan de o— of mw-oritaal
waarin het te verwijderen electron zich bevindt.

In paragraaf 3.4 is vermeld dat voor N20 (nog) geen electronencon-
figuraties bekend zijn. Op grond van de vorm van de cross—sectie (zie
figuur 6.6) lijkt de verwachting gerechtvaardigd dat het laatsgevulde
orbital - waaruit bij ionisatie een electron verwijderd wordt - een ﬂx-
of ny—orbitaal is. Daarnaast zagen we in tabel 1I1.4 dat voor CH4 en 002
geen ionisatie-orbital bekend is. Op grond van de vorm van de cross-
secties verwachten we voor CO2 een m—orbital en voor CH4 een g—-orbital.
Dit is geheel in overeenstemming met de tendens in tabel III.4, dat het
electron altijd uit het laatste orbital verwijderd wordt.
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HOOFDSTUK 7

Slotopmerkingen

De analyses van hoofdstuk 6 kunnen geen uitsluitsel geven of de vorm
van de cross—sectie een gevolg is van het ion karakter van Ne* 0f van de
electronorbitalen van de molekulen. Uit elastische terugstrooiing =
gemeten als functie van de energie - kan, tesamen met de resultaten uit
de hier beschreven experimenten, de repulsieve tak van de reéle potenti-
aal nauwkeuriger bepaald worden. Hiermee zou een eventuele "kink" in de
potentiaal aangetoond moeten kunnen worden.

Deze experimenten geven via de vorm van de totale cross—-sectie voor
ionisatie informatie over het orbital waaruit bij ionisatie een electron
verwi jderd wordt. De vertakkingsverhoudingen voor ionisatie naar geéxci-
teerde molekuuliontoestanden kan gemeten worden in Kist II. De metingen
aan aangeslagen molekuul~ionen kan meer informatie geven over de rol van
electronorbitalen bij Penning—en associatieve ionisatie. Bij ionisatie
van een grondtoestand molekuul wordt namelijk een ander electromn verwij—
derd dan bij geéxciteerde ionisatie van een molekuul.

Een andere manier om meer te weten te komen over electronorbitalen
is het meten van cross—sectie als functie van de oriéntatie van het
molekuul ten opzichte van het metastabiel. Het molekuul wordt georién-
teerd door het in @é&n bepaalde oriéntatierichting te laten adsorberen op
een geschikt oppervliak. De metastablelen worden geselecteerd door in-
stralen van laserlicht.

Een ander richtpunt van onderzoek 1s de electronspectroscopie, waar-
mee de energie van het vrijkomende electron gemeten kan worden. Hiermee
is het mogelijk de wisselwerkingspotentiaal V+(r) van het systeem Ne -
M+ te bepalen.

Daarnaast 1is het interessant de reactieproducten na de botsing te
bekijken, en dan liefst als functie van de energie. In de hier beschre-
ven experimenten worden namelijk alle ionisatieprocessen integraal geme-
ten. Voor een goed begrip van deze processen is het noodzakelijk de

bl jdragen van ieder proces apart te meten.
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In de toekomst moeten referentiemetingen niet met het systeem Ne*-
Ar, maar met het systeem Ne*(J=2) - 02 uitgevoerd worden. Dit systeem
heeft de meest constante waarde voor de cross—sectie in het thermische
energiegebied en leent zich derhalve zeer goed voor extrapolatie naar
lagere waarden voor de botsingsenergie. Dit geeft de mogelijkheid om,
door schaling met andere experimenten, absolute waarden voor de cross—
~sectie te berekenen.

Voor het systeem Ne*- HZ hebben we de potentiaal voor Na - H2 van
Botschwina aangenomen. Deze potentiaal is puur repulsief, en heeft dus
geen put, zoals we zouden verwachten. Met Ne*- H

% *
zijn He - Ar en He - N

2 vergeli jkbare systemen

99 die door Kroon zijg onderzoch: [KRO 85]. De
experimenteel bepaalde cross—secties voor He - Ar en He - 22, die qua
vorm veel gelijkenis vertonen met de cross—secties van Ne - HZ’ zijn
door Kroon geanalyseerd met een potentiaal mét put en zonder put. Bij
deze analyse bleek de invloed van de put nihil. De invloed van de put is
pas merkbaar bij lage botsingsenergieén, die helaas zo laag zijn, dat ze

experimenteel niet te verwezeli jken zijn.
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LIJST VAN GEBRUIKTE SYMBOLEN

a Eﬁef—-: schaalparameter uit beschrijving van supersone
n

bron

coéfficiént voor polynoomrepresentatie van JQ(E)

vervalskonstante vanuit nivo k naar nivo i

- e

atoom/molekuul in grondtoestand; geéxciteerd atoom/molekuul
impactparameter

tweede viriaalcodfficiént in [cm3/mol]

tweede viriaalcoéffici¥nt in {Torr-l]

atoom/molekuul in grondtoestand; geioniseerd atoom/molekuul

gewichtsfactor van bron i in bimodale bronverdeling
potentiaalparameter voor Vanderwaals—achtige potentialen
diameter van de skimmer

afstand van de nozzle tot de hoofdbundel

afstand van de nozzle tot de skimmer

afstand van de skimmer tot de collimator

bewegingsenergie in het massamiddelpuntssysteem: botsings—~

energie

referentie~energie = 0,1 eV

JQ(E)/eref:vormfunctie van de experimenteel bepaalde cross—
sectie

bimodale bronverdeling

fractie van de metastabielen die vanuit het 2p-multiplet
naar de grondtoestand vervalt

verzwakkingsfactor voor de intensiteit van de supersone
expansie ten gevolge van skimmer/collimator

switch~over functie van IAMMSV-potentiaal

relatieve snelheid in massamiddelpuntssysteeem = /(vi + v%)
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= h/2n = 1,0546.107%

constante van Planck = 6,6262.10-34
voorwaartse intensiteit van effusie bron
voorwaartse intensiteit van ideale bron

hoekafhankeli jke intensiteit van niet ideale bron

achtergrondsignaal voor ionen met laser aan

achtergrondsignaal voor ionen met laser uit

*
signaal voor ionen geioniseerd door isotopen van 20Ne

ionisatiekans voor Ne*(J)—M

gemeten ionisatiekans bij instraling van laserlicht met
golflengte A

constante van Boltzmann = 1,3807.10—23

golfgetal

lengte van het interactiecentrum van dwarsbundel en hoofd-
bundel

quantumgetal voor baanimpulsmoment

massa

molekuul = Hz, NZ’ 02, NO, CO, N,O0, CO, of CH

2 2 4

aantal chopperslagen voor het tellen van uv-fotonen
aantal chopperslagen voor het tellen van ionen

deelt jesdichtheid als functie van de plaats op de hoofd-
bundel

deelt jesflux

druk

profiel van de dwarsbundel ter plaatse X

parameters voor bimodale bronverdeling

%
totale botsingsdoorsnede voor ionisatie voor Ne (J)-M als
functie van de botsingsenergie

*
totale botsingsdoorsnede voor ionisatie voor Ne (J)-M voor

E Eref »1 eV

afstand
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hulp

par

V(r)

V (r)
o)

v, ()

v, ()
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straal

straal voor bron i uit bimodale bronverdeling
*
afstand tussen Ne en M waarbij ionisatie optreedt

= 8,3144 = gasconstante

positie van potentiaalput van Vo(r)
klassieke omkeerpunt

optische nozzlestraal

effectieve nozzlestraal

Reynoldsgetal

fractie Ne*(J=0) atomen in de hoofdbundel
fractie Ne*(J=2) atomen in de hoofdbundel
nozzle temperatuur

referentietemperatuur

temperatuur van het hulpvolume

transmigssiefactor
}:emperatuur

loodrechte snelheidscomponent
snelheid van dwarsbundeldeeltjes

snelheid van dwarsbundeldeelt jes die ver van de nozzle ver—
wijderd zijn
snelheid van de hoofdbundeldeelt jes

loodrechte snelheidscomponent

parallelle snelheidscomponent
volume

hulpvolume
parasitair volume

optische potentiaal
Ion—-Atom-Morse-Morse—~Spline-Vanderwaals—potentiaal (IAMMSV)

Morse-Spline-Vanderwaals-potentiaal (MSV)

Morse-Morse~Spline-Vanderwaals—-potentiaal (MMSV)
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vibratie-quantumgetal voor begintoestand resp. eindtoestand
ionisatiekans

verzwakkingsfactor uit beschrijving van supersone expansie

codérdinaat in het vlak loodrecht op de nozzle
codrdinaat in het vlak loodrecht op de nozzle
codrdinaat in de richting van de dwarsbundelas

codrdinaat van het silencevlak

karakteristieke snelheid als functie van de temperatuur

potentiaalparameters van MMSV-potentiaal
potentiaalparameter van MSV -potentiaal
potentiaalparameter van de imaginaire potentiaal

grenslaagparameter
imaginaire potentiaal

cp/cv

potentiaalparameters van MMSV-potentiaal
potentiaalparameter van MSV-potentiaal
potentiaalparameter van imaginaire potentiaal

electronenergie
- 9A
dT

imaginaire faseverschuiving ten gevolge van optische poten-—
tiaal

kinematische viscositeit

transmissiefactor van de versnellingsroosters van de
spiraltrondetector voor uv—fotonen

quantumeffici8ncy van de spiraltrondetector
ruimtehoek van spiraltron voor detectie van uv-fotonen

totale efficiédncy van het spiraltron voor de detectie wvan
uv-fotonen

totale detectie—efficiéncy van het spiraltron voor ionen
snelheidsofhankeli jke pompefficiéncy

hoek

halve openingshoek van de skimmer
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piekfactor
golflengte

= \/27
gereduceerde massa

dimensieloze bronparameter
=n /n,
uv' ion
bolsymmetrisch orbital
orbital met z-as als symmetrie-as voor rotatie
orbital met x—-as resp. y—as als symmetrie—as voor rotatie
openingstijd van de chopper

= tan ©
max

golffunctie

ruimtehoek



119

APPENDIX A

Resolutie AE/E in TOF-spectrum

De aankomsttijd t van een metastabiel deeltje wordt gemeten met een

onzekerheid At (halve openingstijd van de chopper). De snelheid Vi die
uit de aankomsttijd t bepaald wordt, heeft een onzekerheid Avlz
v, + Ay, = % (A.1)
1 1 T F At '

4?4 - At.l
B 2T T T A (a-2)

N.B. We mogen hier geen eerste orde benadering toepassen omdat de onze-
kerheid in de aankomsttijd At niet veel kleiner is dan de vluchttijd.

De energie E in het massamiddelpuntssysteem wordt gegeven door:

2 2 2
E+ AE = }oueg” = foue((vy+ 4v)" +v,7) = (a.3)
2 : 2 2
= %.u.(vl + 2.y, 0v) + v T+, )
AE = %.u.(z.v LAV, + Av 2) (A.4)
1°°1 1

Combinatie van (A.4) en (A.2) levert:

2 At.(2.t + At)

AE = -%.u.vl > (A.5)
(t + AL)
en de resolutie wordt gegeven door:
v 2
I_ég_' - 1 _At.(2.t + At) (A.6)
Bl v 24 9.2 (¢t +ar)?
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Vergelijking A.6 geeft de indruk dat AE onafhankelijk is van de
gebruikte looplengte. De looplengte zit echter verscholen in de vlucht-
tijd t (=£/v1)- Voor de looplengte £ nemen we de afstand van chopper tot
spiraltrondetector (% = 860,0 mm). In tabel A.l1 zijn de resultaten van

de berekening vermeld. Voor de dwarsbundelsnelheid nemen we v, = 700

2
m/s.
systeemgegevens thermische bron | plasma bron
van de chopper
spleetbreedte d 4,5 1,6 mm
spleetpositie R 76,5 73,5 mm
openfractie %E 18,7.10-3 6,93.10-3
open tijd (250 Hz) 74,9 27,7 us
At 37,5 13,8 us
thermische bron plasmabron
min typ max min typ max
vy 300 1000 1550 | 3100 | 7500 | 11000 | m/s
t = l/v1 2870 | 860 555 277 115 78,2 Hs
V2
—E-J-E- 0,16 | 0,67 | 0,83 | 0,95 | 0,99 1,00 | -
vl+ v2
AE/E ,410 | 5,48 | 10,2 | 8,80 | 20,1 27,8 | %
Tabel A.l. Systeemgegevens van de chopper en resolutie AE/E in TOF-

spectrum voor de minimale-, de typische- en de maximale
snelheid bij een doorlaatfrequentie van 250 Hz.
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APPENDIX B

Afschatten van statistische fouten voor verschillende golflengtes

B.1.0. Inleiding

Voor het bepalen van de totale Penning cross—sectie van Ne* metasta-
bielen in de lss- en 153 toestand moeten we minstens twee metingen doen.
We kunnen met behulp van een laser modulaties aanbrengen in de bezettin-
gen van de 185- en ls3 toestanden. Het is mogelijk en zinvol &&n meting

te doen waarbij alle ls. metastabielen (757 van alle metastabiele ato-

5
men) naar de grondtoestand gepompt worden. Bij de tweede meting kan men
kiezen uit twee mogeli jkheden:

1. Of de ls3

naar de lss-toestand (de ls3-toestand kan op grond van vertakkings-

toestand leegpompen naar zowel de grondtoestand alsook

verhoudingen (zie figuur 3.1) niet in zijn geheel naar de grondtoe-
stand gepompt worden).

2. De lss-toestand leegpompen, maar nu slechts voor een gedeelte fA
naar de grondtoestand, en voor de resterende fractie (1-fl) naar
de 1s3-toestand.

De manier waarop uit deze metingen de totale Penning cross—secties 2Q

(voor J=2:135) en oQ (voor J=0:ls3) berekend worden, alsmede de invloed

die de keuze tussen het pompen van de lss- of de 1s3-toestand heeft op

de fouten in de resultaten 2Q en 0Q worden in de volgende paragrafen

besproken. In deze paragrafen wordt aangenomen dat de bundel uit 75 7

ls_-metastabielen en 15 7 ls —metastabielen bestaat. De resterende 10 7

5 3
22
metastabielen is afkomstig van Neon isotopen (met name Ne).
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B.l.l. Tweemaal uit ls_ pompen

In deze meting wordt gebruik gemaakt van &&n golflengte waarbij alle

metastabielen uit de ls_-toestand naar de grondtoestand gepompt worden,

5
en &én golflengte waarbij een gedeelte fk van deze metastabielen in de
135-toestand naar de grondtoestand gepompt wordt en waarbij het reste-
rende deel (l-fx) in de ls3

Voor de meting wordt uitgegaan van de volgende meetsituatie:

-toestand terecht komt.

- Yion = aantal meetslagen voor &&n ionenspectrum.
- Yuv = aantal meetslagen voor &&8n uv-spectrum.
-X = 4.Y + Y = totaal aantal meetslagen voor &én meting.
tot ion uv
Dit aantal wordt in de praktijk bepaald door de beschikbare

meettijd (Ytots 25.000, komt overeen met ca. 1 uur).

- p = YuV/Yion waaruit volgt:

1 - p
Yion = TF p'Ytot Yuv L + p'Ytot (B.1)

- Tch'N = het aantal metastabielen dat per chopperslag (=meetslag)
wordt doorgelaten.

Tch = de openingstijd van de chopper.

N = de flux van de hoofdbundel, die effectief door de chopper en

de stroomafwaarts geplaatste diafragma's gaat.

Per chopperslag zullen we nu de volgende aantallen ionen in kanaal j
meten (we beschouwen alleen opbrengsten in kanaal j, daarom wordt de

index j weggelaten):

. . 2 0
ionsiglu tch.N.nion.[ss. K + Sqe K] + IO { laser uit } (B.2)

3 { laser aan } (3.3)

ionsigla = Tch.N.n,

1on'[ 0

waarin:

~ Mon = efficiéncy van de iomendetector (spiraltron).

= 8 = relatieve bezetting van de 185- toestand.

Sy = relatieve bezetting van de ls3— toestand.
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- 2K = ionisatiekans voor de 135- toestand.
- 'K = ionisatiekans voor de ls3- toestand
- I0 = bijdrage aan het signaal van isotopen.
¢ enl k=1
Het verband tussen en Q wordt gegeven door = Q.<g/v1.n.1>. In de

berekeningen wordt aangenomen dat de bijdrage I, van isotopen aan de

0
signalen ionsiglu en ionsigla gelijk is. De aanwezigheid van isotopen
zal op het verschil van ionsiglu en iomsigla geen invloed hebben.

Dit verschilsignaal verschaft ons informatie over de ionisatiekansen OK

en 2K (en dus over de cross—secties 0Q en 2Q):
ionsigA = T , N.n .[é .ZK + (£,-1).s .OK] {per choppersla } (B.4)
8 ch’ " “ion"t75 A 5 g

0f wanneer we het totale signaal IonsigA voor het totale aantal chopper—-

slagen Y, beki jken:
ion

Y
tOtoT oNon

IonsigA = ¥ 5 ‘ch

2 0
. . + - o -
ton S5 [ K * (£,-1). K] (B.5)
Naast een ionensignaal wordt ook een UV-signaal gemeten ter bepaling
van_ het aantal weggepompte metastabielen. Het gemeten aantal pulsen per
chopperslag is:

suladu = 7 .N.nuv.s .f (B.6)

ch 5°7A

waarin: -~ nuv = de effici€ncy van het spiraltron voor het tellen van

UV=-£fotonen.
Voor het totale aantal pulsen Suladu geldt:

Y
tot
Suladu z_irﬁ"rch'N'nuv'SS'fA (B.7)

Op deze wijze meten we een ionisatiekans voor de metastabielen in de

135- toestand die gegeven wordt door:
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[aantal ionen laser uit - aantal ionen laser aan]/nion

KMA - [aantal metast. laser uit - aantal metast. laser aanJ/nuv

(B.8)

IonsigA/(Yion.nion)
Suladu /{Y _ .n . ] Suladu.n,

IonsigA.nuv.p

(B.9)

Wanneer we bij twee verschillende golflengtes met twee verschillende
fA'S meten dan kunnen we uit twee gemeten KM's de OK en 2K oplossen:
2 0
KM1 = l/fl. K + (l-l/fl). K (B.10)

2

KM, = 1/£,.°K + (1-1/f2).oK

2

geeft als oplossing [mits fl*fz):

(£, £ -£ ) (£, .£.~£, )
oy - (B-11)
2" 1 27 1
-f £
0 1 2
K= « KM, + . KM
£,-f 2 £,-f; 2

Voor de absolute fouten in de gemeten aantallen pulsen (Ionsigla,
Ionsiglu en Suladu) nemen we aan dat deze gelijk zijn aan de wortel uit

hun aantal (/N statistiek), resulterend in:

- 2 Op112 :
dIonsiglu = {Yion.Tch.N.nion.[ss. K+ s, K]} (B.12)
dIonsigla = {Y T, N.n [(1-£, ).s % + s OK]}% (B.13)
& ion" "ch’ " ion’ AJTT5° 3° ’

2 o122 -

dlonsigA = (dIonsiglu + dlonsigla” )® =
2 0 _ O, 113

{Yion.rch.N.nion.[ss. K+ 2.8, K+ (1-f, J.s.. K]} (B.14)
dSuladu = {Yuv.Tch.N.nuv.ss.fk}% (B.15)

dkM, 2 2 2
( A) = (dIonsigA) + (dSuladu)

KMA IonsigA Suladu
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= S:-ZK + ZOS,JOOK + (l_f.\)csqooK + l =
D> 3 3 A D 03
. eNoe . . + - . . . olNs . Y
Yion Tch i nion (SS K (fk 1 SS K) Yuv Tch B nuv SS fk
2 0
- 4 + p {s « K+ 253,. K + ( ) + nio } (B.16)
L] [ ] - L] + . L]
Ytot Tch i nion s5 5 ( K (= f ) P nuv fl

In het voorafgaande is al gesteld en in het vervolg zal blijken dat
het verstandig is &&n golflengte te kiezen waarvoor fk = f1 = 1. De an-

dere golflengte moet dan zodanig gekozen worden dat 0 < f2 <1l.

Hiermee vinden we:

2
dKkM 2 0
() = S (ubp) {25280 Xy Dyon—} (B.17)
KM1 Sg 35.( K) PNy
dRM, : o+ 2 % + (1-£.) Og
(——=) = 2=.(4+p). {25 523 5-2525= + —Dion—]}
KM, sg 85.( K + (1-f2) K) Pen
waarin C = 1
tot ch'N°nlon
2
én KM1 ="K (B.138)
2 0
De absolute fouten worden nu:
2 0 2.2
are, %= S (hrp) {S52 B T 2%y Ry Dyone K} (22 (8.19)
S5 85 p'ﬁuv
2 0 0 0
dKMZ2= . (ap). (55 K+2. ;,. K+(1-f, ).si. K N on—]. | K+(f2—l). K}Z
s 5.( K + (£5,-1) K) penyy £y £,

Na herschrijven vinden we voor bovenstaande vergeli jking:

2 0 0
2 _ C.(4+p) (S5 K+2.5,. K+{1-£, ).s.. K + Do (2K+(f -1) oK)z}
2 2 d - - e - Il——‘c 2 -

85-f3 S5 PNy fa

dKM
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0 2 0 -1 £ '
Voor K en "K geldt: K 3 o KM, + Lee KM
32 1 ifz T) 2 (B.20)

2

k=R

waaruit voor doK en de volgt:

0,2 1 2 £ 2
(dk)E = (z_f_z_:.ldg )© o+ {-2._.dKM()EZ_l)(B.21)2

2,2 _ 2
(a°k)" = axe

Invullen van de vergeli jkingen (B.20) in (B.22) levert:

2 0 2.2

2
(fz-l) *Sg Sg PNy

} + (B.22)

N on— (2K + (f.-1).%%)2
s .(f —1)2 s pem 0?;‘ ( ( 2 ‘ ) }
5 2 5 uv 2

Met behulp van deze uitdrukking kan de minimale fout bij een bepaalde p

gezocht worden. Voor de berekeningen gaan we uit van de volgende meet-

situatie:
=8, = 0,15; 85 = 0,75;
- 0% = 2.%;% = 6.107%;% = 3.107%;
-4
~MNon = 0,9; Ny = 5,67.10

Deze waarden invullen levert voor (dZK)Z:

4 4

2 )2 _ C.(4+p) {0,75.3.10‘

(a% + 0,9.(3.10‘4)2} -

+ 0,30.6.10
A

- (3.23)
0,75 0,75 5,67.10 '.p

-4

- 70,75
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(de)z heeft een minimum 4,55.10_3.C voor p = 1,029, Dat p slechts
weinig invloed heeft op dZK blijkt uit:

P (a%k )% /c
0,5 | 4,95.10

3

1,0 4,55.10"3

3

2,0 | 4,89.10

Tabel B.I. dez als functie van p

(doK)z wordt met deze gegevens gegeven door:

(%)% = —Lel4tp) 2.{5,4.10’4 +1,429.10 % /p + 11,4.10 %= £_.6.107% +
2
0,75.(f2-1)
-4 2
1,429.10 .(2.£,-1) ! (B.24)
p.f
2
0,12 0, ,,2 0,2 0, ,.2
A (nm) £, |win[(a'K)7/e]) o . | (a'k/dK])|[(d°K)"/c]|d R/dK
p=1
588,2 | 0,660 | 8,24.107% | 0,72 4,26 8,36.1072] 4,29
597,6 | 0,482 | 3,73.107% | 0,60 2,68 | 3,81.1072| 2,89
621,7 | 0,772 | 0,18 0,80 6,29 0,181 6,31

Tabel B.2. Fouten in dOK voor verschillende golflengtes waarmee het

aantal metastabielen in de lss— toestand gemoduleerd

wordt
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B.1.2 FEénmaal uit ls_ en &&nmaal uit ls, pompen

Wanneer we uit ls3 pompen met fractie f2 (f, = 1 is niet toegestaan)

2
vinden we voor de signalen ionsiglu, ionsigla en suladu (per chopper—

slag):
. 0
ionsiglu = .N ni on' [ 5. K + Sq» K] + I8
ionsigla = [ Sg % + S, (l—fz). K] + I, (B.25)
suladu = .N Nav' 53 f2
Ionsigh = Trot s.-[°%K + (£,-1).%] (B.26)
g Z+p ‘ch’ Mon'%3° 2 U0 :

De gemeten ionisatiekans KM, wordt nu gegeven door:

2

% + (£,-1 ).ZK 2

5 = fz- geldt KM1 = K} (B.27)
OK kan uit de twee metingen berekend worden met behulp wvan:

KM

{voor KM1

%k = (1-f£,).KM, + £,.002

" De fouten in 2K en KM1 blijven ongewijzigd. De fout in OK wordt

berekend met behulp van:

Y
2 “tot 2 0 2
dIOﬁSigA = morch-Noniono [2.85. K + 330 K + 530(1 fz)o K] (3028)
Y P
2 tot
dSuladu -TZ$37.TCh.N.an.S3.f2 (B.29)
drM,, 2 0 2 2
( 2) = SQ. K + 2-5:- K + (l-f,) OSQ- K + l
KM, Yeot 20, L . 2 Y ot
morchoNaniOnoS3 o( K + (fz-l)o K) W-TchoN-nuvoSB-fz
hp 82.0K + 2.5..2K + (1-£,).s n
= .{=3 5= 5 2 L ion—} (B.30)
Yoo Ten NNy o053 S5 LKk + (£,-1). K) pen £,
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Met behulp van B.30 wordt dit:

JKM 2 _ 4+p {EQ‘OK + 2.s§.2K + (1-f2).33.0K +
2 Y T . Nen, os,.f 2 s
tot’ ch’ " 'ion""3"72 3
( K + (£,-1). K)z
+ Dione 2 } (B.31)
Pe 'ﬂ V. 2
0,2 2 2
Combinatie van (B.22) en d'K ((1 f ) .dKM ) (fz.dKMz) levert:
2 2 0 2 2 )
(dOK)Z = Co(4+p)e<1-f7) {Sq- K + ZOSq- K + -iO K } + (B-32)
s s P ﬂ
5 5 uv
0 2 0 0 242
+ 4+p {SQ’ K+ Z.Sq. K+(].-f?)osq- K + -U-ior"( K+(f.7-l)- K)
Ytot'rch'ﬂ'nion°s3 53 p'nuv'fZ
Met de gegevens zoals eerder vermeld wordt dit:
0,12 1-£,)° % 1,429,107
(%)% = c.(a+p). [ %...{5,4.10 oA (B.33)
b4
(1+f )2 -4
———_.{3 6.10" + (1-£f ) 6. 10 o2 e 1,429.10 }

0,15 2



De minima voor dOK zijn gegeven in tabel B3:
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0,12 0, ;.2
A(nm) £, | min[(dK)"/C]| o , | dK/AK
616,3 | 0,716 0,145 0,80 5,65
626,6 | 0,863 0,141 0,79 5,67
653,2 | 0,851 0,141 0,80 5,67

Tabel B.3. Fouten in dOK voor verschillende golflengtes waarmee de

bezetting van de ls

B.2.1. Conclusie

3

—~toestand gemoduleerd wordt

Uit deze berekeningen kunnen we twee conclusies trekken:

1. De parameter p ( = Y

ion

/Yuv) heeft nauwelijks invloed op de fout in

de en dOK zolang p niet teveel van 1 afwijkt (0.5 < p < 2).

2. De beste golflengte om de ls3 bijdrage aan de cross—sectie te bepa-

len is A = 597,5 nm.
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APPENDIX C

Benodigde software voor het bepalen van toestandsgeselecteerde totale

ionisatie cross—secties

Voor het meten van looptijdspectra voor de bepaling van toestands—
geselecteerde totale ionisatie cross—secties moeten de volgende program—

ma's gebruikt worden:

- load aow:pakxl5.mvc laser stabilisatie en basisprocedures
- load aow:pnSini.mvec procedures voor spiegelbesturing, TOF-spectrum
binnenhalen etc.. Initialisatie van parameters.
- run aow:contin.mve uitlijnen van laserbundel
arm ? 1190 mm afstand spiegel-strooicentrum
meettijd ? 1000 = 1 s per spiegelpositie is meestal voldoende
bij gangbare intensiteit.
aantal te onderdrukken kanalen ? 55 onderdrukken van UV-fotonen

(licht-piek) in eerste 55 kanalen van spectrum.

Het programma scant een gebied rond de oude spiegelstand af en bepaalt
de beste stand (beste = stand waarbij de meeste metastabielen weggepompt
worden. Dit betekent dat de laserbundel dan loodrecht op de hoofdbundel
staat en dat er geen Dopplerverschuiving optreedt) en vraagt of daarop

ingesteld moet worden.

- run aow:pn3 .mve  pompfractie n+(v1) bepalen.

Dit programma bepaalt de pompfractie n¢(v1) als functie van de snelheid.
Op de monitor verschijnen twee 1looptijdspectra (laser aan, en laser
uit)en hun quotignt. Wanneer dit quoti®nt onafhankelijk is van de snel-
heid zal het in het algemeen maximaal zijn, en staat de laserbundel

loodrecht op de hoofdbundel.
- run aow:pnd .mve vijf looptijdspectra volgens tabel IV.2

Deze meting dient uiteindelijk als input voor verwerking op de B7900.



132

APPENDIX D

Theoretische berekening van «

Voor een adiabatische supersone expansie van een ideaal gas kan men

afleiden dat de flux alleen afhankelijk is van v, 0y @, en Rn:

N = f(Y).nO.ao.ﬂ.Ri (b.1)

( Y )%_( 2 )l/(Y‘l)

waarin £(y) ?:T ?:T

n, = dichtheid van het gas wvoor de nozzle
@, = karakteristieke snelheid voor de nozzle (= Y(2kT/m))
Rn = effectieve nozzlestraal

Y = cp/cv (zie tabel D.I)
Men kan afleiden dat:
2 2
n(z).u(z).z = DyeUyeZ. ¢ (D.2)
waarin z = a.R
ref n

Verder geldt: n(z) = I(O)/(u(z).zz) (D.3)

Combinatie van D.l, D.2 en D.3 levert voor I(0):

I(0) = n(z).u(z).z2 = no.uw.aZ.Ri (D.4)
gecombineerd met u_ = [-I-)%-a levert dit:
. = v-1 0
- Y _\2 2 52
1(0) no.(Y_l] -ag.a” R (D.5)

Wanneer we (5.2) combineren met (D.l) vinden we:

1(0) = 5. £(y)-ny-apen-B2 (D-6)

0°%



Hieruit kan « opgelost worden:
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Y 13 2
(';::f) -a
TTEm @7
De waarden voor «k, v, £(Y), a en (7%T)§ staan vermeld in tabel D.I
Y 3
aantal atomen Gas Y £(v) G?:T) a K
1 Ar,H, 5/3 | 0,513 | 1,5811 | 0,598 | 1,38
2 OZ,NZ,CO,NO 7/5 | 0,484 | 1,8708 | 0,490 | 1,08
meer dan 2 co, ,N,0,CH, 9/7 | 0,470 | 2,1213 | 0,802 | 1,98
Tabel D.I. Y, £(Y), C;;f)%’ a en k voor diverse gassen [BEY 81]
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APPENDIX E

Transmissiefactor voor &&n skimmer :rechtvaardiging van benadering

Een schets van de situatie voor &&n skimmer is gegeven in figuur

E'l.

\\—1/2 ’0 l/2/ hoofdbundel

skimmer

Zhb Zsk
L e -

nozzle

figuur E.l. Schematische weergave van de dwarsbundel met &&n skimmer

Wanneer we het nl-produkt berekenen, integreren we de deeltjesdichtheid

n(z) langs de hoofdbundel:

2/2 8
max 46
nl = [ a(x,z).dx = [ n(8) .z, (E.1)
-9 cos ©
-2/2 max
d
waarin tan 6 = gk = ¢
max 2.z
sk
2
- I(6) = L(8).cos 8

n(8)
u(x2+ 22)3/2 U Zun
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Volgens Habets [HAB 77] geldt:

1(8) = 1(0).cos (8) (E.2)

8
zodat n.l =—&)—- . J'maxc 3

| 0s°6.d0 = (E.3)
max

- gt F(9)
=" “hb" “sk
2
waarin F(¢) = l_i;31§;§77 =1 - §w¢2 + ;m¢4 — eeeeees

(1+¢)

Wanneer emax << 1 kunnen we de bijdrage van ¢ verwaarlozen en vinden we

voor het nl—-produkt:

.1 o= Q) _dg (E.4)
Yo Zhp Zsk



APPENDIX F

De invloed van de tweede viriaalcoéffici¥nt en het parasitair

136

volume

In vergelijking 5.38 ontbreken twee correctiefactoren:

1. De invloed van de tweede viriaalcoéffici®nt (voor gassen die niet aan

de ideale gaswet voldoen).
2. De invloed van de drukafhankelijkheid van het volume. De
in het circuit (zie figuur 5.8) vormen een bepaald volume,

kelijk is van de druk volgens:

vV = vpar + thlp + €.p

waarin Vpar = parasitair volume, gevormd door leidingen
ters

€ = volume coéfficiént van alle drukmeters in

laatsysteem

In tabel C.I zijn de waarden voor £ gegeven.

e [1/Torr]
-7
Barocel 0,53.10
-7
W&T 6,29.10
manometer
-7
Totaal 6,82.10

Tabel F.I. Volume coéfficiénten € voor drukmeters

drukmeters

dat afhan-

(F.1)

en drukme-

het gasin-
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Voor vergelijking 5.38 vinden we nu:

-V d €
hulp hulp
De invloed van de tweede viriaalcodfficiént heeft - mathematisch

gezien - dezelfde vorm. Voor niet ideale gassen geldt:

%'1"'?‘\(72 (F.3)

waarin B(T) = de tweede viriaalco&ffici¥nt. De waarden voor de di-

verse gassen staan getabelleerd in tabel F.II

Voor N gaat nu gelden:

. "V Z-B d
N = —hulp=. (1l - ===——.p).5F = (F.4)
k.’fhulp R, P a
-V : d
= ﬁulp—.(l + B'.p)..a.%

*“hulp

B' staat getabelleerd in tabel F.II. De correctiefactoren uit de verge-

1i jkingen F.2 en F.4 kunnen gecombineerd worden tot:

N = £z¥ulp-ug%.(l + V—E-—'p + B'.p) = (F.5)
*“hulp hulp

Met het gegeven dat V > = 0,1802 en een druk p, die maximaal 470 Torr

-3
'P + B"p < 7,5.10 .

hul -5 e
is (€0,), en B' < 1,22.10 vinden we voor
2 v
hulp
Deze bijdrage wordt in de berekeningen verwaarloosd.




Tabel F.II.

Gas | B [cm3/mol] B' [Torr‘l]
Ar - 17,0 1,86.107°
H, 15,17 | -1,66

N, - 0,52 0,0569

0, - 11,91 1,30

NO - 19,0 2,08

co - 3,40 0,372

N,0 -111,51 | 12,2

Co2 71,82 -7,86

cH, - 34,72 3,80

Waarden voor B en B' [DEY 80] bij T
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APPENDIX G

Programmatuur voor bepaling van dwarsbundelparameters

G.l. Drukdalingsmetingen: bepaling van B, V en R
par 1,0

G.l.1. Software voor het experiment (PEP)

De volgende programma's moeten gebruikt worden:

- load aow:pakxl5.mvce
- load aow:drdini.mvec

- load aow:drdpro.mve

aow:drdini.mvc bevat de procedures ten behoeve van aow:drdpro.mvc en
vult het koparray volgens appendix I. Het programma aow:drdpro.mvc meet
de druk voor de nozzle als functie van de tijd (equidistante tijdstap—

pen) met behulp van de barocel.

G.l.2. Software voor de verwerking (B7900 Algol)

Voor de verwerking van de meetresultaten is er het programma
(TNNDAW20)SUPS/S/DRUKDALING/MARTIN/2. Dit programma bepaalt door middel

van een kleinste kwadratenfit B, V R en Ap en biedt de mogeli jk—

par’ 'n,o

heid om elk van deze parameters een voorgeschreven waarde te laten hou-
den (fixen). Daarnaast kan voor maximaal 10 voordrukken de waarde voor N
berekend worden (Ap is de drukoffset van de barocel: de afwijking van

het nulpunt: in onze experimenten Ap = -5 Torr).
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APPENDIX H

Software voor de intensiteitsmetingen

H.l. Bepaling van f“ot' wtot en I

emtivtet———
L3

Software voor de experimenten (PEP)

~ load aow:pakxl5.mvc

- load aow:cddini.mve o.a. initialisatie van KOP-array

- load aow:cddscn.mvc neemt de intensiteit als functie van de schuif-
detectorpositie op en berekent de positie mid-
den voor de nozzle

- run aow:cddpra.mvc meet achtergrondintensiteit (correctie)

- run aow:cddpro.mve meet centrale intensiteit

- run aow:cddpra.mvc

In de laatste drie metingen wordt de intensiteit als functie wvn de

voordruk gemeten (druk in equidistante stappen).

Software voor de verwerking (B7900 Algol)

De meetresultaten worden verwerkt met het programma
(TNNDAW20)SUPS/S/SKIMMERINTERACTIE/CHRIST. Dit programma maakt gebruik
van de datafile (TNNDAW20)SUPS/D/SKIMMERINTERACTIE. Deze file bevat per
gas en opstelling een set van drie regels:

l. Gasnummer, opstellingsnummer, molukuulmassa [kg], C6/k*1060, halve

skimmerbreedte X [m], skimmer—-detector—afstand [m], nozzlestraal R

[m].

2. De virtuele bronparameters Q1 9990 Iygo 9pq0 4, en q,-
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3. De drukdalingsparameters: — Ap drukoffset
-V parasitair volume
par
- B grenslaagparameter

- R optische nozzlestraal
n,o0

Opmerking: Rn uit regel 1 dient ter berekening van Z g = a.Rn. De opti-
sche nozzlestraal R ,0 is uit de drukdalingsmetingen verkre-
gen, en kan dus afwijken van Rn.De effectieve nozzlestraal Rn
kan zelfs per gas verschillen omdat deze door de grenslaag-
vorming in de nozzle (afhankelijk van B) bepaald wordt.

- Voor Ap nemen we -5 Torr

-V =0,182 dn° = 0,182 liter
par
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APPENDIX I

Het KOP-array

Het KOP-array bevat 20 elementen met algemene informatie over de

opstelling, waarbij de volgende indeling aangehouden wordt:

KOP[ 1] = datum [jjmmdd]
[ 2] = volgnummer [nn]
[ 3] = 2 type nummer voor DECO/PEP-file op Burroughs
[ 4] = aantal elementen van data-array 1
[ 5] =7
[ 6] = gasnummer (He=l,Ne=2,Ar=3,Kr=4,N2=5,H2=6,.0....)
[ 7] = gchaal electrometer van schuifdetector
[ 8] = eventueel de effectieve nozzlestraal Rn [m]
[ 9] = eventueel de halve skimmerbreedte X [m]
[10] = bloknummer in de file [blok]
[11] = opstelling nummer [KistII = 1, LooptijdII = 2, Klavertje4= 3]
[12] = pozzle-skimmerafstand z_= 10.5 mm
[13] = nozzle temperatuur T__ .  [K]
[14] = temperatuur schuifdetector Touis = 400 K

[15] .. [20] worden niet gebruikt



le intensiteitsmetingen getoond.

APPENDIX J
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Resultaten van de centrale intensiteitsmetingen

In de figuren J.1 tot en met J.9 worden de resultaten van de centra-

In iedere figuur is de experimenteel

bepaalde intensiteit als functie van de druk weergegeven. Daarnaast zijn

de ideale intensiteit en de — voor de buisgevoeligheid gecorrigeerde -

intensiteit getekend. De verticale streepjes op de horizontale as geven

het gebied aan waarvoor de fit is uiltgevoerd.

Het residu van de fit,

vermenigvuldigd met een factor 20, is bovenin de figuur weergegeven. Het

werkpunt voor onze cross—sectie metingen is aangegeven met de letter W.

|
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figuur J.1.

Centrale intensiteit voor Ar
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*

K. Gegevens voor optisch pompen voor Ne
begin- eind- A A [s-l] f
pomp fluor Aki A
toestand toestand
s, 1s, 616,3 om | 659,9 nm | 2,312 10’
ls4 603,0 0,550 0,716
155 588,2 1,138
153 132 626,6 671,7 2,281
1s4 612,8 0,068 0,863
155 597,6 0,374
q
1s3 152 653,2 702,4 0,792
ls4 638,3 3,297 0,851
ls5 621,7 0,611
*
Tabel K.II. Apomp’ Afluor’ Aki en fl voor Ne (ls3) gebaseerd

op de metingen van Kandela [KAN 81]
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-1
- - A
begin eind pomp £luor Aki [s ] £)
toestand toestand
ls5 ls2 588,8 nm | 659,9 nm | 2,312 107
ls3 616,3 1,475 0,660
ls4 603,0 0,550
1s5 132 594,5 609,6 1,805 1
1s4 667,8 2,305
ls5 152 597,6 671,7 2,281
ls3 626,6 2,525 0,482
ls4 612,8 0,068
ls5 ls2 614,3 692,9 1,754 1
1s4 630,454 0,407
135 ls2 621,7 702,4 0,192
ls3 653,3 1,031 0,772
1s4 638,3 3,297
135 132 633,4 717,4 0,303 1
ls4 650,7 2,982

Tabel K.I. A

pomp’

*
Afluor’ Aki en fA voor Ne (155)
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5
2p toestand gepompt. Wanneer deze 2p—toestand terugvalt naar een ls—-

Met laserlicht met een golflengte Apomp wordt een ls_-toestand naar een

toestand wordt een foton met golflengte A r (fluorescentie-foton)

fluo

uitgezonden. De konstante Aki is de vervalssnelheid voor verval van een

%

Ne = atoom van de toestand k naar de toestand i. De factor fx is de

*
fractie van de Ne *-atomen, die vanuit het 2p-multiplet naar de grond-

toestand vervalt.
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APPENDIX L

De invloed van de onzekerheid in f£f. op de de cross—sectie
(AN

In het verleden is gerekend met de NBS-waarden voor fA [WIE 66],
terwijl de resultaten van deze experimenten verkregen zijn met fx-
waarden van Kandela. Bij het vergelijken van onze resultaten met
resultaten van anderen moeten we dus rekening houden met de invloed van

fx’ 1
tabel L.I staan de door ons en door Verheijen gebruikte A

en met name met f2 (zie vgl. 4.10) omdat f. gelijk is aan 1. In

, Overgangen,

met daarachter de waarden voor fA volgens NBS en Kandela.

f2 NBS f2 KAN 81

Dit werk | 597,5 nm 0,482 0,545

Verheijen | 616,3 0,716 0,710

Tabel L.I. fk's voor twee overgangen volgens NBS en Kandela

We zullen nu de invlioed van f2 op het quotiént 2Q/OQ gaan berekenen, met

behulp van vergeli jking 4.10:

2 2
=5 = =1 . - = (L.1)
KT (TR - ()R, el
: s 2_,0
In eerste orde benadering geldt voor de afwijking van “Q/ Q:
KM
-2 -1
2_,0 9 2.,0 KM
A"/ Q) = z=("e/ Q). af, = —1 e AL, (L.2)
2 (£, 2 = 1)

1
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Het quotiént KMZ/KM
4.9:

1 kan berekend worden met behulp van vergelijking

-l S
T + (1 ) (L.3)

De invloed op de onze resultaten en de resulaten van Verheijen staat

samengevat in tabel L.II.

2_,0 2.0 |2 ,0
ag, | a(%e/"q) Q| "/ + A
dit werk | 0,063 | =4,5.107% | 0,765 0,720
Verheijen | 0,006 -5,4.1073 | 0,755 0,750
J

Tabel L.II. Invloed van afwijking in f2 op 2Q/OQ

Onze resultaten gaan met de NBS-waarde van 0,765 naar 0,720. De
waarde 2Q/OQ van Verheijen ligt in dit interval. De invloed van de cor-
rectie op de waarde van Verheijen geeft een lagere waarde voor 2Q/OQ en
sluit dus niet aan bij onze resultaten. Op grond van deze resultaten
kunnen we geen uitsluitsel geven of de resultaten van onze experimenten
en de experimenten van Verhei jen verschillen door de onzekerheid in de
fx—waarden 0f door een andere oorzaak. Wel blijkt uit tabel L.I dat de
fk—waarde voor de 616,3 nm overgang nauwkeuriger bekend is dan de 597,5

nm overgang.
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Appendix M

Voor de beschrijving van het bundelprofiel voor een supersone bron is
door Beijerinck en Verster [Bey 81] een bimodale bron-verdeling voor-

(R, van de smalle en brede virtuele bron

gesteld, waarin de bronstralen R1 9

en de relatieve bezetting c, en c, van beide bronnen gegeven worden door:
92,1
R,/Z = = !
1/%per =9,y (27100
(M1)
= E . + =

=H a5 (z /100) + d, P cyte, 1

met Zref een schalingsafstand en £ de dimensieloze bron-parameter

(vgl. 24 in Beij 81).

Voor één en twee-atomige gassen zijn door Habets [Hab.77len Beijerinck/
Verster [Bey 81] bundelprofiel-metingen gedaan, waaruit de g-parameters
in (M1l) bepaald worden.

Deze g-waarden zijn in tabel M gegeven

Gas Ri/Z e R/ et ¢
Y =5/3 Ar, Kr q1 = 4.4 q1 = 17.6 q3 = 0.22
q, = 0.28 q, = 0.17 q, = 0.26
Y=7/5 N0, g =10.1 q, = 34 q, = 0.03
a, = 0.42 a, = 0.41 q, = 0.44

Tabel M: g-parameters voor de virtuele bronbeschrijving (uit Beij 81)
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Voor de meer-atomige gassen met vy > 7/5 zijn geen bundelprofielen bekend
zodat we voor deze gassen de g-parameters slechts kunnen schatten uit de voor
y =5/3, 7/5 bekende gegevens.

A priori kunnen we uit tabel M al enkele conclusies trekken over de grootte
van de g-parameters voor Y = 9/7:

1) Uit de experimentele resultaten voor N2,O blijkt dat de relatieve

2

bezetting c, van de snelle bron slechts weinig afhankelijk is van E.

1
Eenzelfde trend verwachten we voor moleculen met Y > 7/5 . We kiezen daarom

q5 = 0.
2) De verhouding van de bronstralen Rl/Rl’ is voor Y = 5/3 gelijk aan 4.0

en voor Y = 7/5 gelijk aan 3.4. Voor Y = 9/7 zal R2/R1 niet sterk afwijken

van de waarde voor = 7/5. We veronderstellen nu R2/R1 ~ 3 voor = 9/7.
3) Voor ¥ = 7/5 wijken de ql—waarden van de brede bron nauwelijks af van de
q2—waarden voor de smalle bron. Dus q2'1 = q2’2.
Samenvattend: ql’2 = 3 x q1,1 ; qz'1 = q2’2
3 = 0.

Uit de eigenschappen van de smalle virtuele bron (zie onder) kunnen we nu
ql,l' q2,1 en q, bepalen, waarmee de virtuele bron voor Y = 9/7 volledig
gakarakteriseerd is.

We maken van de beschrijving van de smalle bron gebruik van de door Klots
en bezetting P

e.a. [KLO 80] afgeleide straal R , die onafhankeliijk

lcs lcs
zijn van de afstand tot het sarisch vlak voor afstanden groter dan een zekere

geschaalde afstand z = Clcs waar zich de "last collision surface" bevindt:
v-1 % : 5 - (Y=2) /Y+2)
= — . T 2
Rlcs/zref Y i Clcs l(clcs)
M2
B 1/6 -1
Ples = exp(1-1.561 'T//’m 'Clcs)

waarin G en T geschaalde afstanden en temperaturen zijn volgens:

_ z =3/ (Y+2)
L= (z/zref)'H

M3
6(Y-1)/(Y+2)

—
It

(T/T ) .2
O



155

TO is de reservoir-temperatuur. T// en T, zijn karakteristieke temperaturen

1

loodrecht op en evenwijdig aan de (rechte) stroomlijnen. Deze temperaturen
zijn afhankelijk van de geschaalde afstand (. Voor ¢ - « zal T// een constante

eindwaarde bereiken, terwijl T, gelijk aan 0 wordt. Voor de meer-atomige gassen

1
nemen we nu aan dat er volledige rotatie-translatie relaxatie optreedt tijdens

T . Die volledige relaxatie wordt door Klots uit-

// = ‘rot

gedrukt in een parameter £ gelijk aan 1. (£ = 0: geen relaxatie).

de expansie, dwz T
Door vergelijking van formules (ml) en (M2) vinden we dat voor de smalle bron geldt:
q, = -3(y-2)/(y+2) M4

De parameters q, en q, kunnen uit M2 bepaald worden indien de positie van het
"last collision" oppervlak bekend is. Voor y = 5/3 is deze positie door
Beijerinck/Verster [Bey 81] experimenteel bepaald: ClCSCY=5/3)= 5.8.
Anderzijds wordt deze positie bepaald door de relative energie-overdracht
Ae_L/e_L van en naar de loodrechte component van de translatie-energie van

de atomen. Voor één-atomige gassen kan afgeleid wordt dat [Beij 81]

4
= — - T
beyfey =15 Ty = T/Ty M
waarin T//,l een funktie zijn van C.

Voor ¢ = 5.8 geldt een relatieve energie-overdracht Ael/el =2.7 [ Bey 811

lecs
Nemen we nu deze Aei/el_als maat voor de positie van het "last-collision"
oppervlak dan kunnen we Clcs voor Y = 9/7 bepalen indien voor deze Y de
Ael/ei_ bekend is.

Klots heeft afgeleid dat

Bejfe) =15 (T~ TP/T + 15 (T - /0L

M6

Uit de door Klots berekende waarden voor T en T voor Y = 8/6
//; L rot

hebben we m.b.v. (M6) Ael/el_berekend als funktie van & wvoor & = 1 en voor

€ =0.1.
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De resultaten zijn weergegeven in Fig. M
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Fig.M. De relatieve energie-overdracht Ael/el als funktie van C voor
Y =5/3, 7/5 en 8/6. De waarden van Ae_L/e_Lvoor Y = 8/6 zijn berekend
voor volledige rotatie-translatie relaxatie C = 1 en voor niet-volledige
rot.-trans. relaxatie Z = 0,1 . De waarden G voor Y = 7/5 en 8/6

lcs
volgen uit de exp. bepaalde waarde van Clcs =5/3) | Beij 811

Uit Fig. M zien we dat voor Ael/el = 2.7 de positie Clcs (8/6) ligt tussen ~ 1
en 4, afhankelijk van de mate van relaxatie. Eveneens is te zien dat de resul-
taten van Y = 8/6 (met &= 1) en Y= 7/5 (& = 1) maar weinig afwijken. Voor

¥ = 9/7 voorspellenwe nu eenzelfde gedrag als voor Y = 8/6 . Voorts nemen we

aan dat de relaxatie bij Y = 9/7 niet zo gemakkelijk gaat als voor Y = 8/6.

Op grond van deze beschouwing lijkt de keuze van Clcs (9/7) = 3 gerechtvaardigd.

De geschaalde tempetaturen T, (L CS) en T// w in vgl. (M2) veronderstellen

171
we voor Y = 9/7 gelijk aan de waarden voor Y = 8/6 die door Klots e.a. [ x10 801

bepaald zijn:
Tl=0'31 ,T//,m’ = 1.25

Hiermee vinden we uiteindelijk voor (M2):
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Hiermee vinden we uiteindelijk voor (M2):

Rlcs/zref = 15.871. (Z /100)0-652
Plcs = 0.583
ofwel:
Rl/zref » R2/Zref } c
Y = 9/7 q = 15.871 q, = 3x15.87} = 47.612 a5 = 0
- 0.562 g, = 0.583
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