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Kapitel 1

Einleitung

Die Wechselwirkung langsamer, hochgeladener Ionen mit Ober
�achen stellt ein neues,

attraktives Gebiet in der Physik der atomaren Kollisionen dar. Unter langsamen Io-

nen versteht man dabei im allgemeinen Ionen, deren Relativgeschwindigkeit zur Ober-


�ache unterhalb 2:18� 106 m/s, d.h. der atomaren Geschwindigkeitseinheit, liegt. Bei

diesen niedrigen Geschwindigkeiten laufen elektronische �Uberg�ange deutlich schneller

ab, als die �Anderung der Position des Projektils zum Target. Oder anschaulicher, die

Elektronen sind in der Lage, zwischen den einzelnen Kollisionen mehrere Uml�aufe zu

vollenden.

Die mit experimentellen und theoretischen Methoden untersuchten Ph�anomene sind

beispielsweise der Austausch von Elektronen zwischen Projektil und Festk�orper, Ener-

gieverlust des Projektils, die Emission von sekund�aren Elektronen und Photonen im

Zuge der Neutralisation des hochgeladenen Ions [1, 2, 3, 4, 5], sowie die Emission ioni-

sierter und neutraler Atome aus dem Festk�orper [4, 6, 7]. Die meisten der Ph�anomene

bei der Wechselwirkung mit dem Festk�orper sind eng mit der ungew�ohnlichen elektroni-

schen Besetzungstruktur der Ionen verkn�upft. Bei der Ann�ahrung des Projektils an die

Ober
�ache werden Elektronen zun�achst in hochliegende Niveaus eingef�ullt, bevor die

weitere Relaxation in den Grundzustand statt�ndet [8]. F�ur kurze Zeit bildet sich ein

vollst�andig neutrales oder gar negativ geladenes Atom/Ion, das zahlreiche unbesetzte

Zust�ande in den inneren Schalen besitzt. Atome mit einer solchen Besetzungstrukur

werden h�au�g als Rydberg- oder hohle Atome bezeichnet [14, 3] (siehe auch Abbil-

dung 1.1).

Langsame, hochgeladene Ionen stellen damit ein ausgezeichnetes Werkzeug zur Un-

tersuchung der Dynamik von solchen exotischen Viel-Teilchensystemen dar.

Von Interesse ist ebenso die Reaktion des Festk�orpers auf die Deposition von in ei-

nigen F�allen �uber 100 keV potentieller Energie, die in wenigen Femtosekunden durch

die Neutralisation des Ions statt�nden. Zahlreiche sekund�are Elektronen, Ionen und

neutrale Atome werden emittiert und geben Aufschlu� �uber Materialeigenschaften und
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Abbildung 1.1: Szenario der Ionen-Ober
�achen Wechselwirkung. Elektronen aus dem
Target werden in hochliegende Projektil-Niveaus eingefangen und bilden ein hohles
Atom (hollow atom). Die weitere Neutralisation f�uhrt zur Deposition der gespeicherten
potentiellen Energie in den obersten Lagen des Festk�orpers und zur Emission zahlrei-
cher Sekund�arteilchen.

Zusammensetzung. Langsame hochgeladene Ionen �nden somit auch Anwendung in

der Materialanalyse und Modi�kation auf der Nanometer-Skala.

Zentraler Punkt dieser Arbeit ist die Lebensdauer eines hohlen Atoms unter einer Ober-


�ache. In einer vorausgehenden Studie wurde ein obere Schranke f�ur die Relaxationszeit

von hochgeladenen Ionen bis zu Th65+ bestimmt [9, 7]. Dazu wurde die Ladungszu-

standsverteilung der Ionen nach der Transmission einer 10 nm dicken Kohlensto�-Folie

gemessen. Der mittlere Endladungszustand der Ionen zeigte dabei keine deutliche Ab-

weichung von einem de�nierten Gleichgewichtsladungszustand. Als obere Schranke f�ur

die Lebensdauer eines hohlen Atoms in einem Festk�orper wurde eine Zeit von 21 fs

angegeben [9, 7].

Durch die Verringerung der Foliendicke auf 5 nm und der Verwendung etwas h�oherer

Projektilgeschwindigkeiten konnte die e�ektive Zeit, die dem Ion in der Folie zur Neu-

tralisation und Relaxation zu Verf�ugung steht, weiter verk�urzt werden. Durch die Be-

obachtung von Nicht-Gleichgewichtsladungszut�anden konnte daraus erstmals eine Le-

bensdauer f�ur langsame, hochgeladene Xenon- und Gold-Ionen mit Ladungszust�anden

33+ bis 68+ in einem Festk�orper bestimmt werden. Die Zeit, die zum vollst�andigen

Ladungsausgleich ben�otigt wird, betr�agt demnach nur etwa 7 fs.



Kapitel 2

Theorie

2.1 De�nition des

Gleichgewichtsladungszustandes

Ionen tauschen bei der Passage durch Gas oder Festk�orper Elektronen mit dem jeweili-

gen Targetmaterial aus. Nach gegebener Zeit stellt sich ein dynamisches Gleichgewicht

aus Einfang- und Verlustprozessen ein, das im wesentlichen durch die Ionengeschwin-

digkeit und Kernladungszahl bestimmt ist [10]. Aufgrund der statistischen Natur der

Austauschprozesse wird sich ein Ionenstrahl bei der Passage aus verschiedenen La-

dungszust�anden zusammensetzen. Der mittlere Ladungszustand �q ist dabei durch

�q =
X
q

q'(q) (2.1)

gegeben [10]. Hierbei ist '(q) die auf 1 normierte Verteilungsfunktion, bzw. die je-

weiligen Bruchteile der Ladungszust�ande q an �q.

In einer Theorie f�ur schnelle Ionen in Gasen l�a�t sich die Ann�ahrung des Ladungszu-

standes an ein Gleichgewicht durch ein System von linearen gekoppelten Di�erential-

gleichungen, sogenannten Ratengleichungen, beschreiben [10]

dYq(x)

dx
=
X
q0 6=q

[�(q0; q)Yq0(x)� �(q; q0)Yq(x)] (2.2)

Dabei ist Yq(x) der Anteil des Ladungszustandes q am mittleren (Nicht-) Gleich-

gewichtsladungszustand und x die durchquerte Fl�achendichte. �(q; q0) steht f�ur den

Wirkungsquerschnitt der Reaktion, die die Ladung von q zu q0 �andert. Hierf�ur wird an-

genommen, da� zwischen jeder Kollision das Ion in seinen Grundzustand zur�uckkehrt

und da� es sich tats�achlich um eine ladungs�andernde Reaktion handelt, ein einge-

fangenes Elektron also nicht z.B. wieder �uber einen Auger-Prozess verloren geht. Ein

Gleichgewicht stellt sich ein, wenn dYq=dx = 0.

3



4 KAPITEL 2. THEORIE

Bohr stellte f�ur die Absch�atzung des mittleren Gleichgewichtszustandes das Kriterium

auf, da� Elektronen, deren Orbitalgeschwindigkeit kleiner als die Ionengeschwindig-

keit im Target ist, durch Kollisionen verloren gehen [11]. Diese anschauliche Bedingung

f�uhrte zu der als Bohrsches Kriterium bekannten Formel

�q =
vion
v0

Z1=3; (2.3)

wobei

v0 = �c =
e2

4��0�h

die Geschwindigkeit des Elektrons auf der ersten Bohrschen Bahn im Wasserstof-

fatom ist (Bohrsche Geschwindigkeit). Dar�uber hinaus kam es zu der Entwicklung

einiger empirischer Formeln f�ur die Berechnung des mittleren Endladungszustandes

in Kohlensto�-Folien (z.B. [12]). Diese Formel liefert brauchbare Ergebnisse f�ur Ge-

schwindigkeiten im Bereich von 1 < vion=v0 < Z2=3. Bei Geschwindigkeiten deutlich

unterhalb von v0 ist die Wechselwirkungszeit der Elektronen mit dem Ion zu lang, um

von einem einfachen "momentanen" Abstreifvorgang auszugehen. Da die in dieser Ar-

beit verwendeten Geschwindigkeiten alle im Bereich von 0:2v0 bis 0:4v0 liegen, kann das

Bohr-Kriterium daher lediglich als eine qualitative Aussage dienen. Demnach liegen die

h�ochsten zu erwartenden Gleichgewichtswerte in dem hier betrachteten Geschwindig-

keitsbereich f�ur �q, selbst im Fall von Uran Ionen, bei 1.8+.

Darin �ndet sich auch die Begr�undung f�ur die Bezeichung "langsame, hochgeladene"

Ionen. Die Geschwindigkeit, bei der das Ladungsgleichgewicht eines Xenon Ions bei

z.B. 44+ liegt, betr�agt etwa 3.4 MeV/Nukleon.

2.2 Neutralisation vor und im Festk�orper

Erste ausf�uhrliche Untersuchungen zur Wechselwirkung von langsamen Ionen mit Ober-


�achen wurden in den 50'er Jahren von Hagstrum [13] durchgef�uhrt. Die Neutralisation

eines Ions an einer Ober
�ache verl�auft danach durch schrittweisen Einfang von Elek-

tronen aus dem Leitungsband des Festk�orpers und unter Abregung �uber den Auger

E�ekt.

2.2.1 Zum Auger E�ekt

Im Allgemeinen versteht man unter einem Auger-Prozess die strahlungslose Relaxation

eines Atoms (Ions), bei der die durch die Abregung eines Elektrons freiwerdende Energie
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auf ein weiteres Elektron �ubertragen wird, das das Atom (Ion) verlassen kann. Findet

der �Ubergang des "ersten" Elektrons aus dem Niveau I in II statt und be�ndet sich

das "zweite" Elektron zun�achst in Niveau III so ergibt sich die kinetische Energie des

emittierten ("zweiten") Elektrons aus

Ekin,2 = EI,1 � EII,1 � EIII,2 (2.4)

Die in der Zeiteinheit dt statt�ndenden Auger-Prozesse lassen sich in erster Ordung

St�orungstheorie als

bndt =
2�

�h

�����
Z Z

��f(r1) 
�
f(r2)

e2

jr1 � r2j�i(r1) i(r2)dr1dr2
�����
2

dt (2.5)

berechnen [15]. Dabei ist �i;f(r1) und  i;f (r2) die Wellenfunktionen der Elektronen

im Anfangs- bzw. Endzustand und e2=jr1 � r2j die Wechselwirkungsenergie zwischen

den beiden Elektronen. Typische �Ubergangsraten liegen im Bereich von 1014 s�1 bis

1015 s�1 und sind nur schwach von der Kernladungszahl abh�angig (etwa Z1=2). Auger-

Spektroskopie bietet sich damit als Werkzeug zur Untersuchung des Zustands eines

Atoms auf einer Zeitskala von Femtosekunden an. Die Energie der emittierten Elektro-

nen ist charakteristisch f�ur einen bestimmten �Ubergang. Beispielsweise lassen sich KLL

Auger Elektronen beobachten, d.h. es �ndet ein �Ubergang von der L in die K Schale

statt, wobei das andere Elektron aus der L Schale emittiert. Des weiteren k�onnen auch
�Uberg�ange statt�nden, bei denen sich der Anfangs- und Endzustand des verbleiben-

den Elektrons in der gleichen Schale be�ndet. Diese Prozesse werden Coster-Kronig-
�Uberg�ange genannt.

Ein Modell zum Transfer von mehreren Elektronen bei langsamen Ion-Atom-

Kollisionen wurde von B�ar�any et al. sowie von Niehaus aufgestellt [16, 17]. Dabei

handelt sich es um ein "classical-over-the-barrier"-Modell zur Beschreibung des Trans-

fers. Der �Ubergang der Elektronen vom Target-Atom zum Projektil wird in diesem

Bild m�oglich, wenn sich Projektil und Target in einem kritischen Abstand be�nden,

bei dem die Potentialbarriere unter den Wert der Bindungsenergie der einzufangenden

Elektronen im Festk�orper f�allt.

Dieses Modell wurde nun von Burgd�orfer et al. auf das Ionen-Ober
�achen-Szenario

angewandt, um die Neutralisation des Ions oberhalb der Ober
�ache zu beschreiben [8].

Dieses soll im folgenden vorgestellt werden.
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2.2.2 Das Classical-Over-The-Barrier Modell

Die Beschreibung des Ionen-Ober
�achen-Wechselwirkungszenarios im Rahmen des

"classical-over-the-barrier"-Modells beginnt mit der Erzeugung einer Bildladung auf

der Ober
�ache durch das sich ann�ahernde, hochgeladene Ion [8]. Solange der Abstand

des Ions gro� genug im Vergleich zur Abschirml�ange � der Ober
�achenplasmonen ist

�s =
vFermi

!S

(Ober
�achenplasmonenfrequenz !S und Fermi-Geschwindigkeit der Elektronen im

Leitungsband des Festk�opers vFermi), so kann von einem klassischen Bildladungspoten-

tial

Vimage(z) = � q

4z
(2.6)

ausgegangen (siehe z.B. [18]) werden [8]. Die Bildladung f�uhrt zur Beschleunigung

des Projektils bis zum Erreichen eines kritischen Abstandes, wenn der Transfer von

Targetelektronen in das Ionenpotential m�oglich wird. Die Beschleunigung durch die

Bildladung stellt so eine untere Schranke f�ur die Einfallsgeschwindigkeit und damit

auch f�ur die zur Neutralistion oberhalb der Ober
�ache zur Verf�ugung stehenden Zeit

dar. Der kinetische Energiegewinn eines Xe44+ Ions durch den Bildladungse�ekt be-

tr�agt etwa 300 eV [19].

Der Transfer von Elektronen in das Ionenpotential wird klassisch m�oglich, wenn

ab einem kritischen Abstand rc die Potentialschwelle zwischen Elektronengas des

Festk�orpers und Ionenpotential unter den Wert der Austrittsarbeit W� sinkt,

d.h.Vc(rc) = W�. Das Potential Vc, das auf ein Elektron zwischen Ober
�ache und Ion

wirkt, setzt sich aus mehreren Anteilen zusammen. Zun�achst das Coulomb-Potential

des Projektils Vpe, das vom Projektil erzeugte Bildladungspotential V I
pe, sowie das Bild-

ladungspotential des Elektrons V I
e selbst . Unter der Annahme, da� der Abstand von

der Ober
�ache gro� genug ist und keine quantenmechanischen Korrekturen n�otig sind,

l�a�t sich Vc folgenderma�en darstellen

Vc(z) = Vpe + V I
pe + V I

e = � q

j~r � Rẑj +
q

j~r +Rẑj �
1

(z + z0)
(2.7)

Dabei ist z der Abstand des Elektrons zur Ober
�ache, ẑ der Einheitsvektor entlang

der Fl�achennormalen und R der Abstand des Projektils zur Ober
�ache. z0 wird dabei

so gew�ahlt, da� f�ur kleine Abst�ande z V I
e gerade stetig in das Hintergrundpotential

des Festk�orpers �ubergeht. Des weiteren mu� noch ber�ucksichtigt werden, da� aufgrund

der hohen auftretenden Feldst�arken zwischen Ion und Ober
�ache, die elektronischen
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Niveaus im Ion durch den Stark E�ekt verschoben werden. Der kritische Abstand rc

bis zum Einfang des ersten Elektrons l�a�t sich damit zu

rc =

p
8q + 2

2W�
(2.8)

absch�atzen. Prinzipiell w�are der �Ubergang von Elektronen aus dem Festk�orper auch

schon vor Erreichen des kritischen Abstandes durch den Tunnele�ekt m�oglich. Aller-

dings ist dieser Beitrag vernachl�assigbar im Vergleich zur klassischen Betrachtung [8].

Der Transfer (RN, resonante Neutralisation) �ndet nun in ein Niveau statt, dessen

Energie mit der Austrittsarbeit �ubereinstimmt. Die Quantenzahl nc der als ersten

gef�ullten Schale l�a�t sich mit

nc � qq
2W�

 
1 +

q � 1

2p
8q

!�1=2

(2.9)

angeben [20]. Im Fall von z.B. Xe44+ und einer typischen Austrittsarbeit f�ur Metalle

von 5 eV betr�agt nc � 40. Das eintre�ende Ion wird so durch einen Strom von Target-

elektronen in kurzer Zeit (wenige fs) vollst�andig neutralisiert. Die resultierende inverse

Besetzungstruktur (neutrales Atom mit zahlreichen unbesetzten inneren Schalen) wird

als Rydberg-Atom oder auch hohles Atom (hollow atom) bezeichnet. Die Relaxation des

Projektils kann nun �uber verschiedene Kan�ale geschehen (siehe Abbildung 2.1).

Auger-Ionisation (AI) ist ein reiner inneratomarer �Ubergang, bei der ein Elek-

tron das Projektil verl�a�t und den Ladungszustand um eins erh�oht. Bei der Auger-

Neutralisation (AN) wird ein Elektron aus dem Leitungsband eingefangen, w�ahrend

ein weiteres das Leitungsband verl�a�t. Auger-Abregung (AD, Auger Deexcitation) ent-

fernt ein Elektron aus einem hohen Projektilzustand durch Besetzen eines freien tieferen

Zustandes mit einem Leitungsband-Elektron. Des weiteren kommt es zur resonanten

Neutralisation (RN) und resonanten Ionisation (RI). Hierbei wird ein Elektron reso-

nant in ein Projektilniveau eingefangen bzw. aus diesem entfernt. Schlie�lich k�onnen

noch strahlende �Uberg�ange statt�nden (RD) sowie Einf�ange von Elektronen, die eine

kollektive Anregung des Elektronengases (Plasmonen) zur Folge haben.

Allerdings sind die �Ubergangsraten f�ur Auger oder strahlende �Uberg�ange nicht schnell

genug, um alle unbesetzten Zust�ande schon oberhalb der Ober
�ache zu f�ullen. Daher

erreicht das Atom die Ober
�ache noch bevor die gesamte gespeicherte potentielle Ener-

gie abgegeben wurde.

Beim Auftre�en werden Elektronen, deren Orbitale gr�o�er als die Ober
�achenab-

schirml�ange �s = vFermi

!S
sind, abgestreift, w�ahrend sich gleichzeitig eine neue, kom-

paktere Abschirmwolke aus Targetelektronen um das Projektil bildet.
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Abbildung 2.1: Die verschiedenen Abregungs- und Neutralisationsmechanismen
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2.2.3 Relaxation im Festk�orper

Die weitere Abregung des durch die Leitungsbandelektronen zwar abgeschirmten, aber

trotzdem noch hoch angeregten Atoms, verl�auft weiterhin �uber die oben genannten

Prozesse. �Uber mehrstu�ge Kaskaden werden schrittweise die verschiedenen Niveaus

gef�ullt [21]. Zus�atzlich kann es zur Ausbildung von quasi-molekularen Orbitalen (MO)

kommen [22, 21]. Dieser Vorgang erlaubt das e�ektive F�ullen von Elektronen direkt

in tiefer liegende Zust�ande ("side feeding") im Fall einer symmetrischen Projektil-

Target-Kon�guration (�ahnliche oder gleiche Kernladungszahl) ohne den Umweg einer

Auger-Kaskade.

Die Berechnung von Auger- oder strahlenden �Ubergangsraten gestaltet sich aufgrund

der gro�en beteiligten Teilchenzahl recht schwierig. Zus�atzlich kann das pl�otzliche Auf-

treten einer Ladung von q � 1 nicht mehr einfach als kleine St�orung angesehen werden.

Eine h�au�g angewendete Methode, um ein solches Vielteilchenproblem anzugehen, ist

die Dichte-Funktional-Theorie (DFT) [23, 20]. Dieser Formalismus wurde in den 60'er

Jahren von Hohenberg-Kohn [24] bzw. Kohn-Sham [25] entwickelt, um den Grund-

zustand eines Viel-Teilchen Systems zu berechnen. Der Ausgangspunkt des Kohn-

Sham-Ansatzes ist die iterative, selbstkonsistente L�osung der Ein-Teilchen-Schr�odinger-

Gleichungen

n
� 1

2
r2 + veff [n(r)]

o
�i = �i�i (2.10)

wobei veff ein e�ektives Potential ist, das sich aus einem externen Potential (z.B.

durch die Kernladung), einem induzierten Potential sowie einem Austausch- und Kor-

relationspotential zusammensetzt. Die elektronische Dichte n(r) ergibt sich aus der

Summe der besetzten Zust�ande

n(r) =
X
i2occ

j�ij2 (2.11)

In diesem Formalismus wird das eintre�ende Ion als statische Punktladung in ei-

nem freien Elektronengas (FEG) behandelt. Die Verwendung des Dichte- Funktional-

Formalismus wird dadurch gerechtfertigt, da� die Geschwindigkeit des Ions deutlich

unterhalb der Bohr-Geschwindigkeit liegen mu�.

Berechnungen der �Ubergangsraten f�ur die hier verwendeten Projektil-Target Kon�-

gurationen (Neon-artiges Xe und Au auf C) sind zur Zeit noch nicht verf�ugbar. F�ur

die Lebensdauer eines Ne9+-Ions unter einer Al-Ober
�ache werden etwa 10 fs angege-

ben [2].
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Kapitel 3

Experiment

Ziel dieses Experiments ist es, die Ladungszustandverteilung von hochgeladenen Ionen

nach der Transmission durch d�unne Folien zu messen. Der einfachste Weg, dies zu

erreichen, ist die Separation der verschiedenen im transmittierten Strahl vorhandenen

Ladungszust�ande mit Hilfe eines elektrostatischen Analysators und der Messung der

Strahlintensit�at entlang der Ablenkungsrichtung. Im folgenden sollen die verschiedenen

verwendeten Einrichtungen und Aufbauten beschrieben werden.

3.1 Experimenteller Aufbau

Das hier vorgestellte Experiment wurde an der EBIT-Einrichtung des Lawrence Li-

vermore National Laboratorys durchgef�uhrt. Teile des Aufbaus zur Separation der La-

dungszust�ande wurden schon in einem f�uheren Experiment verwendet [9]. Um auch bei

h�oheren Projektilgeschwindigkeiten eine ausreichende Trennung der Ladungszust�ande

zu erreichen, wurde die Driftstrecke der Ionen nach dem elektrostatischen Analysator

verl�angert.

3.1.1 Erzeugung von langsamen, hochgeladenen Ionen in einer

EBIT

Eine seit Jahrzehnten erfolgreich angewendete Methode zur Erzeugung hochgelade-

ner Ionen, ist das "strippen" von Elektronen von hochenergetischen (niedriggeladenen)

Ionen beim Durchgang durch Materie. Um beispielsweise ein Xe44+ Ion zu erzeugen,

mu� eine Energie von ca. 3.4 MeV pro Nukleon erreicht werden. Um langsame, hochge-

ladene Ionen zu erzeugen, die zur Untersuchung der Ionen-Ober
�achen-Wechselwirkung

verwendet werden, bedient man sich anderer Techniken wie der ECRIS (Electron Cyl-

cotron Resonance Ion Source), EBIS (Electron Beam Ion Source) oder EBIT (Electron

Beam Ion Trap). Hierbei werden hohe Ladungszust�ande durch die wiederholte Sto�io-

11
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Abbildung 3.1: Funktionsprinzip der Electron-Beam-Ion-Trap (EBIT).

nization mit energetischen Elektronen erreicht.

F�ur die hier durchgef�uhrten Experimente wurden hochgeladenen Ionen in einer Elec-

tron Beam Ion Trap am Lawrence Livermore National Laboratory erzeugt. Das Ar-

beitsprinzip einer solchen Ionenquelle basiert wie auch bei der EBIS auf der schritt-

weisen Sto�ionisation von neutralen oder einfach geladenen Prim�arteilchen durch einen

energetischen Elektronenstrahl. Mit einer Pierce-Elektronenkanone wird ein Elektro-

nenstrahl mit Energien von 0.5 kV bis 20 kV bei einem Strahlstrom von bis zu 160 mA

erzeugt. Entlang des eigentlichen Fallenvolumes von nur etwa 2 cm L�ange (im Gegen-

satz zu 1m in einer EBIS), wird der Elektronenstrahl durch das 3 T starke Magnetfeld

zweier supraleitender Helmhotzspulen auf einen Durchmesser von 40-70 �m kompri-

miert. Die e�ektive Elektronenstrahldichte betr�agt im Fallenbereich damit bis zu 4000

A/cm2. Erzeugte Ionen werden radial durch die Raumladung der Elektronenstrahls im

Fallenvolumen eingeschlossen (siehe Abbildung 3.1).

Ein axialer Einschlu� der Ionen wird durch die ober- und unterhalb des Fallenvo-

lumens angebrachten Driftr�ohren erreicht, die eine zus�atzliche Barriere von ca. 100 V

bilden. Innerhalb der Falle f�uhren die Ionen zahlreiche St�o�e mit den Elektronen durch,

was zu schrittweisen Erh�ohung der Ladung f�uhrt. Die maximal erreichbare Ladung ist

durch die Energie des Elektronenstrahls gegeben, sowie durch die Rekombination mit

den Restgasatomen in der Falle. Nach Verlassen der Falle wird der Strahl durch einen

weiteren Magneten wieder aufgef�achert und mit Hilfe des Kollektors terminiert. Dieser

mu� durchgehend mit 
�ussigem Sticksto� gek�uhlt werden, um eine Aufheizung durch
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Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau der Electron-Beam-Ion-Trap am Lawrence Li-
vermore National Laboratory
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den Elektronenstrahls zu vermeiden. Das erforderliche Vakuum von 10�11 Torr wird

einerseits durch die auschlie�liche Verwendung von Ultrahochvakuum tauglichen Ma-

terialen und Pumpenaufbau erreicht, als auch durch die K�uhlung der Ober
�achen der

Driftr�ohren auf die Temperatur von 
�ussigem Helium (das gleichzeitig zur K�uhlung

der supraleitenden Magnete dient), die somit als Kryopumpe wirken.

Hochgeladene Ionen k�onnen von fast jedem beliebigen Element erzeugt werden. H,C,N

und O be�nden sich im Restgas in der Falle. Ein seitlicher, di�erentiell gepumpter

Gasinjektor erlaubt das Einbringen von Edelgasatomen. Metallionen k�onnen mit ei-

ner Funkenquelle (Metal Vapour Vacuum Arc Source, MEVVA) erzeugt und in die

EBIT eingeschossen werden. Das Kathodenmaterial der Elektronenkanone liefert Ba-

rium und Wolfram. Um eine Anh�aufung von der Verunreinungen, insbesondere durch

die Ionen des Kathodenmaterials, zu vermeiden, mu� die Falle periodisch geleert wer-

den. Insbesondere verdr�angen schwere Elemente (Ba, W) die leichteren. Dieser E�ekt

wird gleichzeitig auch verwendet, um die Ionen in der Falle zu k�uhlen. Da Fallene�ekti-

vit�at von der Ionenladung abh�angig ist (Fallentiefe = Ionenladung � Raumladung des

Elektronenstrahls), k�onnen leichte (bzw. niedrige Kernladungszahl) Elemente der Falle

schneller entkommen. Dabei wird die Energie, die sie durch St�o�e mit den schwereren

Ionen aufnehmen, abgef�uhrt.

Die EBIT wurde zun�achst f�ur die spektroskopische Untersuchung hochgeladener Ionen

entwickelt. Mit Hilfe eines zus�atzliches Extraktionssystem stehen die Ionen nun auch

weiteren Studien zur Verf�ugung. F�ur die Erzeugung eines Schwerionenstrahls kann die

EBIT in zwei Modi betrieben werden, dem "leaky mode" und "pulsed mode". Im "leaky

mode" bleibt die Spannung an den Driftr�ohren konstant. Die Ionen werden durch den

Elektronenstrahl aufgeheizt und k�onnen die Falle verlassen, wenn sie genug kinetische

Energie besitzen, um den Potentialwall der Driftr�ohren zu �uberwinden. Danach werden

sie auf die Energie beschleunigt, die durch das e�ektive Fallenpotential gegeben ist. Auf

diese Weise erh�alt man einen Strahl mit etwa 3 � 106 Ionen/s (Xe44+). Im gepulsten

Modus wird die Spannung an der mittleren Driftr�ohre kurzzeitig erh�oht, um die Ionen

�uber die Potentialschwelle der oberen Driftr�ohre zu heben und aus der Falle zu entlas-

sen. Damit werden Pulse mit ca. 60000 Ionen und 10 �s L�ange erzeugt. Fallentiefe und

Ionisationsdauer k�onnen f�ur die Bev�olkerung eines gew�unschten Ladungszustandes op-

timiert werden. Anschlie�end passiert der Ionenstrahl verschiedene ionenoptische Ele-

mente (Einzellinsen, Quadrupollinsen, Aperturen), die zur Fokussierung des Strahles

dienen. Der Strahldurchmesser betr�agt typischerweise 1-3 mm. F�ur die Auswahl eines

bestimmten Ladungszustandes wird der Strahl durch einen 90 Grad Analysiermagne-

ten gelenkt, der eine Trennung nach dem Masse zu Ladung Verh�altnis durchf�uhrt. Die

aparativen Einrichtungen zur Ablenkung in der Stahlf�uhrung begrenzen die maximal
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m�ogliche Extraktionsenergie auf etwa 14 keV pro Ladung. In Abbildung 3.3 ist das

Signal auf dem Enddetektor in Abh�angigkeit des Magnetfeldes des Analysiermagneten

aufgezeichnet. Das Maximum der Ladungsverteilung liegt bei Xe44+.

Zur Identi�kation der hohen Ladungszust�ande wird eine Magnetfeld-Eichung mit

niedriggeladenen Ionen aus dem Hintergrundgas der EBIT erstellt. Durch Gleichsetzen

von Lorentz- und Zentrifugalkraft

FLorentz = FZentr:

m
v2

r
= qvB ) mv

qr
= B

und mit v =
q
2 q
m
Uex ergibt sich

B =

p
2Uex

r

s
m

q

Bei festgehaltener Extraktionsenergie Uex kann das Magnetfeld als eine Gerade

in Abh�angigkeit der Quadratwurzel aus dem Masse zu Ladungsverh�altnis des Ions

dargestellt werden. Bei bekannter Projektilmasse l�a�t sich so leicht der gew�unsch-

te Ladungszustand au�nden. Als Projektile wurden 136Xenon-Ionen und Gold- und

Thorium-Ionen verwendet. Xenon wurde durch den Gasinjektor eingebracht, Gold und

Thorium mit Hilfe der MEVVA.

3.1.2 Die Streukammer

Nach der Ladungszustandsanalyse und weiterer Fokussierung erreicht der Strahl

schlie�lich die Streukammer (Abbildung 3.4) durch eine ca. 3 mm gro�e �O�nung in

der Mitte eines Micro-Channel-Plate-Detektors. Die Kammer hat einen Durchmesser

von etwa 40 cm und fa�t ein Volumen von ca. 300 l. Durch ausschlie�liche Verwendung

von UHV tauglichen Materialien und einem Pumpenaufbau aus mehreren Turbomo-

lekularpumpen, lassen sich Dr�ucke bis in den 10�10 Torr Bereich erreichen. Zus�atzlich

wird die Kammer nach jedem �O�nen mittels Quarzkristalllampen ausgeheizt, um am

den W�anden kondensiertes Wasser und andere Verunreinigungen zu desorbieren. Des

weiteren ist es m�oglich eine LN2-K�uhlfalle und eine Titan-Getterpumpe ("titanium


ush") hinzu zu schalten.

In Abbildung 3.5 ist der experimentelle Aufbau im einzelnen dargestellt. Im Zen-

trum der Kammer be�ndet sich ein Targethalter, der an einem von au�erhalb des

Vakuums bedienbaren Manipulator befestigt ist. Die Targets bestehen aus amorphen
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Abbildung 3.3: Magnetfeld-Scan der Ionenspecies von EBIT.

Kohlensto�-Folien mit 5 und 10 nm Dicke, die auf einem Kupfergitter hoher Trans-

mission (�95 %) aufgebracht sind. Die Foilen wurden von "The Arizona Carbon Foil

Company" in einem Elektronenstrahl Verdampfungsverfahren hergestellt. Die nomiale

Fl�achendichte betrug nach Herstellerangaben 0.5 �g/cm2 bzw. 2.0 �g/cm2 (2.5 nm bzw.

10 nm). Die Dicke der Folien wurde mit Hilfe des Energieverlusts von Protonen mit

Energien im Bereich von 6 keV bis 14 keV und Vergleich mit Literaturwerten [28] �uber-

pr�uft. Es stellte sich heraus, da� die Foliendicken tats�achlich (5�0:6)nm (� 1:0�g/cm2)

und (10� 0:7) nm (� 2:0�g/cm2) betrugen.

Der Targethalter kann auf Hochspannung gelegt werden, um Sekund�arteilchen, d.h.

die beim Einschlag eines Ions enstehenden Sekund�arelektronen und Ionen, auf den

Durchschu�detektor zu projezieren. Um eine besser de�nierte Feldgeometrie zu erhal-

ten, be�ndet sich zwischen Target und Durchschu�detektor ein auf Erdpotential lie-

gendes Gitter.

Nach dem Target wird der transmittierte Strahl erneut vertikal auf 1 mm Durchmesser

kollimiert. Anschlie�end erreicht der Strahl das elektrische Feld zweier paraleller Plat-

ten, die zur Trennung der verschiedenen Ladungszust�ande dienen. Die Platten bestehen

aus Keramik mit aus Gold aufgedampften Elektroden. Der Abstand betr�agt 4.5 cm,

die L�ange in Flugrichtung 7.5 cm und die Breite 2 cm. Die auf Hochspannung liegenden
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Abbildung 3.4: Die UHV-Kammer zur Untersuchung der Ionen-Ober
�achen-
Wechselwirkung.

Elektroden sind zus�atzlich von einer weiteren rechteckigen auf Erdpotential liegenden

Elektrode umgeben, was zu einer Verbesserung der Feldgeometrie f�uhrt.

Zum Me�prinzip

Zur Absch�atzung der Ablenkspannungen, die zur Trennung der verschiedenen Ladungs-

zust�ande im transmittierten Strahl ben�otigt werden, kann die Ablenkung eines gelade-

nen Teilchens im Feld eines idealen Plattenkondensators leicht berechnet werden.

Das Teilchen mit der Ladung qf (nach Wechselwirkung in der Folie) bewegt sich ent-

lang der x-Achse mit der Geschwindigkeit vx. Zum Zeitpunkt t = 0 tritt es in das

senkrecht zur Bewegungsrichtung stehende (entlang der z-Achse) elektrische Feld der

Platten ein. Ausgehend von der Newtonschen Bewegungsgleichung [26]

dpz
dt

= Fz (3.1)

und der auf das Ion wirkenden Kraft Fz = qfEz, kann die �Anderung des Impulses

in Richtung des Feldes durch

pz =
Z t1

0

Fz(t) dt =
Z t0

1

qfEz dt (3.2)

dargestellt werden. Da vom Feld eines ideales Plattenkondensators ausgegangen

wird, ergibt sich Ez einfach zu Ez =
Uab
d

[18], wobei Uab die Potentialdi�erenz zwischen
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus.

den Platten und d deren Abstand ist. Nach Integration ergibt sich (mit pz = mvz) die

Geschwindigkeit in z Richtung zu

vz =
Z t1

0

qf
m

Uab

d
dt =

qf
m

Uab

d
t1; (3.3)

wobei die Integrationskonstante Null gesetzt wurde (verschwindender anf�anglicher

Transversalimpuls). Die Wechselwirkungszeit im Feld der Platten berechnet sich aus

t1 = l1=vx, mit der Projektilgeschwindigkeit (in x-Richtung) vx und der L�ange der

Platten in Flugrichtung l1. Weitere Integration von (3.3) ergibt die erreichte Ablenkung

in z Richtung direkt nach dem Austritt aus dem Plattenkondensator

z1 =
Z t1

0

qf
m

Uab

d
t dt =

1

2

qf
m

Uab

d
t21 =

1

2

q

m

Uab

d

l21
v2x
: (3.4)

Nach dem Verlassen des Ablenkfeldes tritt das Teilchen in den feldfreien Raum der

Driftstrecke. Bis zum Auftre�en auf dem Enddetektor kann es damit unter Beibehal-

tung der in (3.3) berechneten Geschwindigkeit in z Richtung die Strecke

z2 = vzt2 = vz
l2
vx

(3.5)

zur�ucklegen (l2 L�ange der Driftstrecke). Die Projektilgeschwindigkeit kann nun noch

durch die anf�angliche Ionenladung qi (vor der Wechselwirkung in der Folie) und die

Extraktionsspannung Uex ausgedr�uckt werden

Ekin =
1

2
mv2P = qiUex ) vx =

r
2
qi
m
Uex: (3.6)

Wird (3.6) in (3.4) und (3.5) ingesetzt, so ergibt sich die vollst�andige Ablenkung z

des Teilchens am Ende der Driftstrecke zu
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z = z1 + z2 =
1

2

qfUab

qiUex

l1
d

 
l2 +

l1
2

!
: (3.7)

Da die Strecke l1 im Kondensatorfeld vernachl�a�igbar gegen�uber der Driftstrecke l2

ist, kann (3.7) noch weiter vereinfacht werden zu

z =
1

2

qfUab

qiUex

l1l2
d
: (3.8)

Mit Hilfe dieser Formel k�onnen die ben�otigten Ablenkspannungen auf den Platten

abgesch�atzt werden. Fordert man einen Abstand von 5 mm zwischen den einzelnen

Ladungszust�anden auf dem Detektor (z(qi = 1) = 5mm) im Fall eines mit 14 kV pro

Ladungszustand beschleunigten Xe44+ Ions, so folgt mit den oben genannten Abmes-

sungen der Platten eine erforderliche Potentialdi�erenz zwischen den Elektroden von

etwa 6 kV beziehungsweise � 3 kV pro Platte.

Am Ende des Flugarmes be�ndet sich schlie�lich ein positionsemp�ndlicher Micro-

Channel-Plate Detekor mit einem Durchmesser von 40 mm zum Nachweis der Ionen

(siehe n�achster Abschnitt). Da aufgrund der Breite des Strahles und der Anzahl der ver-

schiedenen Ladungszust�ande nicht alle Strahlanteile gleichzeitig auf der Detektorober-


�ache abgebildet werden k�onnen, wurde direkt nach den Ablenkplatten ein bewegliches

Glied in das Strahlrohr eingebaut, so da� der Flugarm der Ablenkung der Ionen folgen

kann. Eine von au�en montierte Vorrichtung erlaubt die stufenlose und reproduzierbare

H�oheneinstellung des Flugarms. Das Spektrum einer Ladungszustandsverteilung kann

so schrittweise an verschiedenen Positionen aufgenommen werden. Prinzipiell k�onnen

mit dieser Apparatur Ladungszust�ande bis zu ca. 35+ gemessen werden. In der sp�ateren

Auswertung werden die verschiedenen Ausschnitte verbunden, indem die gemessenen

Verteilungen auf die Zahl der mit dem Start-Detektor aufgezeichneten Ereignisse nor-

miert werden. Da zwischen den Ausschnitten stets ein �Uberlapp besteht, kann so auch

�uberpr�uft werden, ob sich die Nachweiswahrscheinlichkeit mit der Position auf dem

Detektor �andert. Die gesamte Flugstrecke der Ionen zwischen Folie und Enddetektor

betr�agt etwa 130 cm.

Der mit dem Detektor abgedeckte Raumwinkel ergibt sich aus der vertikalen Begren-

zung auf 1 mm durch den Kollimator in 50 cm Entfernung von der Foile, sowie der

horizontalen Ausdehnung (40 mm) des Detektors am Ende des Flugarmes (130 cm).

Der Raumwinkel berechnet sich daraus zu

�
 =
1 � 10�3 � 40 � 10�3

4�1:32
4� � 6:1� 10�5 sterad:

Aufgrund des kleinen Akzeptanzbereichs werden nur Ionen detektiert, die in der

Folie nur eine geringe Ablenkung erfahren haben. Die hier vorgestellte Me�aparatur
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Abbildung 3.6: a) Verst�arkungsprinzip eines Micro-Channel-Plates, b) Micro-
Channelplate in "Chevron"-Anordnung mit Anode, c) Geometrie der Anode

stellt damit eine Einschr�ankung auf Ionen dar, die unter gro�en Sto�parametern die

Folie passieren.

3.1.3 Die Detektoren

F�ur den Nachweis der Ionen werden Micro-Channel-Plate-Detektoren verwendet (Ab-

bildung 3.6). Diese basieren auf dem gleichen Prinzip wie einfache Photomultiplier

durch Vervielfachen eines durch das Prim�arteilchen erzeugte Sekund�arelektron. Ein

Micro-Channel-Plate besteht aus 106 � 107 d�unnen Kan�alen mit Durchmessern im

Bereich von 10 �m bis 50 �m. Die Kan�ale werden aus Bleiglas hergestellt, das mit

einem Material hohen Widerstands und geringer Austrittsarbeit f�ur Elektronen �uber-

zogen ist. Micro-Channel-Plates besitzen �ublicherweise einen Durchmesser von 25-55

mm und Dicken von ca. 1 mm. An Vorder- und R�uckseite ist eine leitende Schicht

aufgebracht, die als Elektrode dient.

Tri�t ein Ion (oder anderes zu detektierendes Teilchen) in einen der Kan�ale, wer-

den Sekund�arelektronen erzeugt. Durch Anlegen einer positiven Spannung relativ zur

Vorderseite (ca. 1 kV pro Channel-Plate), werden diese in den Kanal hineinbeschleu-

nigt und l�osen beim erneuten Auftre�en aus den W�anden weitere Elektronen aus,

die dann wiederum beschleunigt werden und weitere Elektronen erzeugen. Mehrere

solcher Channel-Plate Einheiten k�onnen hintereinander geschaltet werden und so das

eintre�ende Signal verst�arken. Mit einer Anordnung aus zwei Micro-Channel-Plates

("Chevron-Anordnung") lassen sich Verst�arkungen von 106 bis 107 erreichen. Nach den

Channelplates folgt eine Anode auf einer nochmals um wenige hundert Volt h�oher lie-



3.1. EXPERIMENTELLER AUFBAU 21

genden Spannung, auf der der Elektronenpuls aufgesammelt wird. Dieser erzeugt einen

Spannungspuls, der an einem Kontakt abgegri�en und weiter elektronisch verst�arkt

werden kann (siehe n�achster Abschnitt). Die Kan�ale der Channel-Plates sind dabei

stets um einige Grad gegeneinander geneigt, um den direkten Weg eines Prim�arteil-

chens zur Anode zu blockieren.

Des weiteren ist es m�oglich den Auftre�ort des Teilchens auf dem Channelplate zu

bestimmen. Je nach Anforderungen im Bezug auf Ortau
�osung und Z�ahlrate, bie-

ten sich hier verschiedene Methoden an. Die Ortsbestimmung erfolgt im Allgemeinen

durch die Anode. Zur Zeit existieren drei verschiedene Anodentypen. Zum einen gibt

es Widerstandsanoden bei denen die Ortsbestimmung �uber die elektronische W�agung

des Elektronenpulses erfolgt. Des weiteren existieren Wedge-and-Strip-Anoden, die die

Ortsbestimmung durch ein geometrisches Muster auf der Anode erreichen, sowie Delay-

Line Anoden, die die Position des Pulses durch die Laufzeit auf einem Drahtgitter be-

stimmen. Mit Wedge-and-Strip- und Delay-Line-Detekoren lassen sich Ortsau
�osungen

von < 100 �m erreichen und Z�ahlraten bis zu 10 MHz detektieren.

Da die hier erforderliche Ortsau
�osung lediglich im Bereich von mm liegt und eben-

falls die zu erwartende Z�ahlrate bei maximal 10 kHz liegt, ist die Verwendung einer

Widerstandsanode ausreichend. Der Elektronenpuls tri�t hierbei auf eine quadratische

Anode hohen Widerstands (siehe Abbildung 3.6c) und beginnt auseinander zu 
ie�en.

Aus der H�ohe der Spannungspulse, die an den vier Seiten abgenommen werden k�onnen,

l�a�t sich der Auftre�ort berechnen (z.B. y = (A + B)=(A + B + C + D)). Die Nach-

weiswahrscheinlichkeit f�ur die in diesem Experiment verwendeten Teilchen erreicht die

maximal m�ogliche von ca. 60 % auf dem positionsemp�ndlichen Detektor und 100 %

auf dem Durchschu�detektor. Die 60 % enstprechen der aktiven Ober
�ache eines Micro-

Channel-Plates, denn nur Teilchen, die in einen Kanal tre�en, werden nachgewiesen.

Die Wahrscheinlichkeit f�ur niedriggeladene Ionen oder neutrale Atome mit kinetischen

Energien >100 keV dort auch tats�achlich weitere Sekund�arelektronen auszul�osen, ist

wiederum ausreichend hoch. F�ur den Durchschu�detektor betr�agt die Nachweiswahr-

scheinlichkeit sogar nahezu 100 %, da der beim Einschlag eines hochgeladenen Ions auf

dem Target erzeugte Sekund�arelektronenpuls gro� genug ist, um mehrere Kan�ale auf

dem Start-Detektor zu �uberdecken. Die Zahl der Elektronen, die beim Einschlag des

Ions emittiert werden ist zu gro� (bis zu einigen hundert) und erreicht den Detektor in

einem zu kurzen Zeitraum (ps), um zeitlich aufgel�ost zu werden. Der Detektor erzeugt

also lediglich ein Signal, das von der Anzahl der emittierten Elektronen abh�angig ist.

Damit wird auch gleichzeitig die Messung der (relativen) Elektronenausbeute m�oglich.

Durch das Anlegen einer negativen Spannung an die Frontseite des Channel-Plates wird
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verhindert, da� driftende (niederenergetische) Elektronen das Channel-Plate erreichen.

Front -600 V
Mid +500 V
Rear +1600 V
Anode +1800 V

Tabelle 3.1: Typische Spannungswerte an den Mirco-Channel-Plates des Stop-Detektors

3.1.4 Die Elektronik und Auslesesoftware

Die Elektronik soll in der Lage sein, den Puls der sekund�aren Elektronen (Start) und das

Auftre�en des transmittierten Ions auf dem positionsemp�ndlichen Enddetektor (Stop)

in Koinzidenz zu messen. Diese Korrelation wird durch die Flugzeit der Ionen zwischen

Folie und Enddetektor erreicht (bzw. der Zeit zwischen Sekund�arelektronenpuls auf

dem Durchschu�detektor und dem Enddetektor). Dadurch lassen sich Ereignisse ohne

zugeh�origen Start oder Stop aus der sp�ateren Auswertung ausschlie�en. Beispielsweise

k�onnen Ionen beim Aufprall auf den Halter oder auf das die Folien tragenden Kupfergit-

ter einen Startpuls erzeugen, ohne ein zugeh�origes Stopsignal zu erzeugen. Andererseits

k�onnten hochgeladenen Ionen die Folie durch Mikrol�ocher passieren, ohne ein Startsi-

gnal zu erzeugen, und dann beim Auftre�en auf die Strahlrohrwand Sekund�arelektro-

nen ausl�osen, die zum Enddetektor driften und ein unkorreliertes Stopsignal ergeben.

Ebenso k�onnten Dunkelpulse des Detektors ein unkorreliertes Signal erzeugen.

Zur Bearbeitung der Signale wird Standard-NIM-Elektronik verwendet. Der (etwas

vereinfachte) Aufbau der Elektronik ist in Abbildung 3.7 dargestellt.

Die Signale werden zun�achst kapazitiv mit einem RC-Glied von der Hochspannung

tragenden Leitung entkoppelt. Der Anodenpuls des Durchschu�-Detektors von eini-

gen 10 mV wird mit Hilfe eines spektroskopischen Vor- (Canberra 2005) und Haupt-

verst�arkers (Canberra 2020) verst�arkt und bis zum Eintre�en des Ions auf dem Endde-

tektor mit einem "Linear Gate and Stretcher" (LGS, Ortec 542) zwischengespeichert.

Das "Rear" Signal des Channelplates wird nach Bearbeitung mit einem schnellen (kurze

Anstiegszeit, <3 ns) Vor- (Ortec VT120) und Hauptverst�arker (Fast Timing Ampi�er,

Ortec 474) und geeigneter Formung in einem "Constant Fraction Discriminator" (CFD,

Ortec 473A) zum Starten eines "Time to Analog Converters' (TAC) verwendet. Die

Positionssignale A,B,C und D des positionsemp�ndlichen Detektors werden mit einem

spektroskopischen Vor- und Hauptverst�arker verarbeitet und auf die Eing�ange eines
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Abbildung 3.7: Schaltbild der verwendeten Elektronik

Analog-Digital-Wandlers (ADC) gegeben. Das "Strobe" Signal zur Auslese wird da-

zu vom "Rear" Ausgang des Channel-Plates produziert. Da die Verarbeitungszeit der

Positionssignale mit den spektroskopischen Verst�arkern l�anger dauert, als die Verar-

beitung des zum Timing verwendeten "Rear"-Signals, mu� dieses verz�ogert werden, so

da� die zu analysierenden Signale und der Strobe gleichzeitig am ADC anliegen. Diese

Verz�ogerung wird mit einem "Gate & Delay Generator" (Ortec 416A) erreicht. Das

"Rear"-Signal des positionsemp�ndlichen Channel-Plates dient zus�atzlich als Stopsi-

gnal f�ur den TAC. Dieser erzeugt ein der Flugzeit proportionales Signal, das zusammen

mit dem Anodenpuls auf einen weiteren ADC gegeben wird. Als "Strobe" Signal dient

hier das ebenfalls von TAC generierte Stopsignal. Die vom ADC aufgenommenen Pulse

werden digitalisiert und in einem Listprozessor zwischengespeichert. Dieser wird nun

wieder mit einem angeschlossenen PC ausgelesen. Da nicht jedes einen Startpuls er-

zeugende Ion auch ein Stopsignal produziert, wird der TAC und LGS im Fall eines

fehlenden Stops mit einer weiteren Schaltlogik nach einer festgesetzen Zeit zur�uckge-

setzt, um wieder aufnahmebereit zu sein.

Das Analyseprogramm des PCs erlaubt die Darstellung der augenommenen Daten unter

verschiedenen Gesichtspunkten. Da f�ur jedes Stop-Ereignis die Position auf dem End-

detektor, die Pulsh�ohen des Start- und Stop-Detektors sowie die Flugzeit aufgezeichnet

wurden, k�onnen bestimmte Beschr�ankungen (Gates) auf die Darstellung angewendet

werden. So lassen sich beispielsweise Stop-Ereignisse mit unkorrelierter Flugzeit oder

zu kleiner Start-Pulsh�ohe unterdr�ucken.
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3.2 Datenreduktion

Abbildung 3.8 zeigt das vom positionsemp�ndlichen Detektor aufgenommene Bild der

Ladungsverteilung von Xe44+ Ionen nach der 10 nm dicken Kohlensto� Folie.

Abbildung 3.8: Bild der Ladungsverteilung von Xe-Ionen nach der Passage der (10
nm)-Kohlensto�-Folie bei einer Anfangsladung von 44+

Klar ist dabei die Trennung des Strahles in die verschiedenen Ladungszust�ande zu

erkennen; beginnend (von unten) mit der Ladung 0,1+,2+,... . Die Kr�ummung am

linken und rechten Bildrand r�uhrt von der nicht idealen Feldform des Ablenkkondensa-

tors. Mit Hilfe der Analysesoftware lassen sich diese Bereiche herausschneiden und der

verbleibende Streifen f�ur die quantitative Auswertung auf die vertikale Achse proje-

zieren. Durch Ausz�ahlen der Counts pro Ladungszustand Nq und Normierung werden

die Anteile der einzelnen Ladungszust�ande im transmittierten Strahl bestimmt, woraus

sich wiederum nach der Formel (siehe auch (2.1))

�q =

P
q qNqP
qNq

der mittlere Endladungszustand berechnet. Um die Verf�alschung des Ergebnisses

durch eventuelle Verunreinigungen im Strahl durch niedriger geladene Ionen aus dem

Hintergas (C,N,O) zu vermeiden, k�onnen weitere Gates gesetzt werden. Die Verunrei-

nigungen k�onnen bei der Trennung der verschiedenen Ladungszust�ande nach dem 90�
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Analysiermagneten durch Ionen aus dem EBIT-Hintergrundgas entstehen, die ein �ahn-

liches oder gleiches Masse zu Ladungsverh�altnis besitzen. Da jedes Start-Stop Ereignis

einzeln aufgezeichnet wird (event mode), lassen sich sp�ater mit Hilfe der Auswerte-

Software ung�ultige Ereignisse aussortieren. Beschr�ankungen lassen sich zum Beispiel

auf die H�ohe der Start- und Stop-Pulse anwenden sowie auf die Flugzeit der Ionen.
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Kapitel 4

Ergebnisse und Diskussion

4.1 Experimentelle Ergebnisse

Abildung 4.1 zeigt die Ladungsverteilung von Th75+-Ionen nach dem Durchqueren der

Folien bei einer Geschwindigkeit von 1.04�106 m/s.

Abbildung 4.1: Ladungsverteilung von Th-Ionen nach den Folien bei einer Anfangsla-
dung von 75+

Deutlich ist dabei die Verschiebung des Maximums der Ladungsverteilung zu er-

kennen. Au�allend ist ebenfalls die deutliche Verbreiterung der Verteilung nach der (5

nm)-Folie gegen�uber der (10 nm)-Folie. Es handelt sich dabei um die erste Beobach-

27



28 KAPITEL 4. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

tung von Nicht-Gleichgewichtsladungszust�anden langsamer Ionen nach der Transmis-

sion durch einen Festk�orper. Bisherige Untersuchungen mit Targets � 10 nm und/oder

Ionenladungen �44+ fanden die Ionen stets im Ladungsgleichgewicht, unabh�angig von

der Targetdicke und anf�anglicher Ionenladung [10, 29, 7, 9].

Die aus dieser Verteilung berechneten mittleren Endladungszust�ande sind 8.2+ f�ur

die (5 nm)-Folie und 2.9+ nach der (10 nm)-Folie. Das Bohr Kriterium (2.3) sagt

zum Vergleich f�ur diese Geschwindigkeit einen mittleren Ladungszustand von nur etwa

2+ voraus. Die Zeit, die dem Ion f�ur Neutralisation und Abregung in der Folie zur

Verf�ugung steht, betr�agt 5 fs bzw. 10 fs (Foliendicke/Ionengeschwindigkeit). Diese Zeit

ist im Fall der (5 nm)-dicken Folie nicht mehr ausreichend, um die freien Innerscha-

lenpl�atze e�zient zu f�ullen, bevor die Elektronenzufuhr aus dem Target beim Austritt

abgeschnitten wird.

In Tabelle 4.1 sind die experimentell bestimmten Endladungszust�ande f�ur einige aus-

gew�ahlte Ionenspezies und Geschwindigkeiten aufgef�uhrt. Der maximal auftretende

Fehler in �q liegt bei etwa 15% .

Ion v [vBohr] �q(10 nm) �q(5 nm)

H+ 0.75 0.1 0.1
O6+ 0.46 0.1 0.2
O7+ 0.50 0.3 0.5
Xe33+ 0.37 1.8 2.5
Xe44+ 0.23 0.9 1.1
Xe44+ 0.43 2.3 5.5
Xe50+ 0.24 0.9 1.0
Xe50+ 0.45 3.1 5.6
Au33+ 0.31 1.0 1.2
Au55+ 0.23 0.7 1.2
Au68+ 0.24 0.6 1.0
Au68+ 0.44 2.0 7.4
Th75+ 0.43 2.9 8.2

Tabelle 4.1: Einige gemessene Endladungszust�ande f�ur ausgew�ahlte Ionenspezies. Der
maximal auftretende Fehler liegt bei etwa 15%.

Im folgenden werden die Ergenisse der systematischen Untersuchungen der End-

ladungszust�ande in Abh�angigkeit der Anfangsladung und Ionengeschwindigkeit vorge-

stellt.
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4.1.1 Abh�angigkeit von der Ionengeschwindigkeit

Abbildung 4.2 zeigt den mittleren Ladungszustand von Xenon nach der Transmissi-

on der Folien gegen die Ionengeschwindigkeit. Die Anfangsladung betrug dabei 44+

(Neon-artig). Klar zu erkennen ist die deutlich st�arkere Zunahme des mittleren Endla-

dungszustandes mit der Geschwindigkeit f�ur Ionen, die die (5 nm)-Folie passiert haben

im Vergleich zur (10 nm)-Folie. Bei einer Geschwindigkeit von 0.23 vBohr liegt der

mittlere Endladungszustand nach beiden Folien etwa bei 1+, was auf die vollst�andige

Relaxation des Ions in der Folie schlie�en l�a�t. Mit zunehmender Geschwindigkeit spal-

ten die Kurvenverl�aufe f�ur die beiden Folien deutlich auf. Bei einer Geschwindigkeit

von 0.43 vBohr liegt der mittlere Endladungszustand nach der (5 nm)-Folie bei etwa

5.5+. Nach der (10 nm)-Folie wird dagegen nur ein Ladungszustand von etwa 2.3+

erreicht. Das Verk�urzen der e�ektiv in der Folie verbrachten Zeit au�ert sich also im
�Uberleben weiterer freier Innerschalenpl�atze.

Abbildung 4.2: mittlerer Ladungszustand von Xe-Ionen nach den Folien in Abh�angig-
keit der Geschwindigkeit. Der Ladungszustand vor der Folie betrug 44+.

Ein �ahnliches Ergebnis erh�alt man f�ur Au68+ Ionen (s. Abb. 4.3). Auch hier ergibt

sich bei einer Ionengeschwindigkeit von 0.24 ein mittlerer Ladungszustand von ca. 1+

f�ur beide Folien. Bei einer Geschwindigkeit von 0.44 dagegen erreichen die Ionen nach
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der (5 nm)-Folie einen Ladungszustand von 7.4+, nach der (10 nm)-Folie dagegen nur

2+.

Abbildung 4.3: mittlerer Ladungszustand von Au-Ionen nach den Folien in Abh�angig-
keit der Geschwindigkeit. Der Ladungszustand vor der Folie betrug 68+.

Die Geschwindigkeit der Ionen wurde hierbei direkt aus der Extraktionsenergie von

der Ionenquelle bestimmt. Tats�achlich �andert sich aber die Geschwindigkeit der Ionen

bei der Wechselwirkung mit der Folie aufgrund des Energieverlustes. Allerdings ist

der Energieverlust der hochgeladenen Ionen im Bereich von 10% [30]) und damit die

Geschwindigkeits�anderung im Bereich von 5%, so da� auf eine Korrektur verzichtet

wurde.

Es f�allt auf, da� der mittlere Ladungszustand von Au im Vergleich zu Xe bei der

gleichen Geschwindigkeit nach der 10 nm Folie stets etwas niedriger ist. Nach dem

Bohr Kriterium w�are das Gegenteil zu erwarten. Diese kleine Abweichung l�a�t sich

wahrscheinlich auf die unterschiedliche Schalenstruktur f�ur die Valenzelektronen von

Xe und Au zur�uckf�uhren.
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Abbildung 4.4: Abh�angigkeit des mittleren Endladungszustandes von der einfallenden
Ladung f�ur Xe-Ionen bei einer Geschwindigkeit von 0.38vBohr.

4.1.2 Abh�angigkeit von der Ionenladung

Einen weiteren Hinweis auf den Ein
u� der anf�anglichen Ionenladung auf den mittleren

Endladungszustand wird durch Abbildung 4.4 gegeben.

Hier sind der mittlere Endladungszustand gegen�uber der Anfangsladung aufgetra-

gen. Die Projektilgeschwindigeit ist f�ur alle Ionenspezies konstant 0.38 vBohr. Die Wer-

te f�ur die (10 nm)-Folie demonstrieren deutlich das Erreichen eines Gleichgewichtsla-

dungszustandes von ca. 1.8+ unabh�angig von der Anfangsladung. Im Gegensatz dazu

liegen die Werte f�ur die (5 nm)-Folie h�oher und nehmen mit zunehmender Projektil-

ladung ebenfalls zu. F�ur eine Projektilladung von 33+ ergibt sich 2.5+, sowie 4.7+

f�ur eine Projektilladung von 50+. Ebenfalls dargestellt ist ein Wert von 2.5+ f�ur Xe1+

Ionen nach der Transmission einer etwa 35 nm dicken Kohlensto�-Folie [31].

4.1.3 Emission von Sekund�arelektronen

Die ebenfalls aufgezeichneten Pulsh�ohen des Startdetekors k�onnen als eine Messung

der relativen Sekund�arelektronen Ausbeute verwendet werden. Abbildung 4.5 zeigt

die mittlere Pulsh�ohe gegen die Ladung des eintre�enden Ions. Wieder l�a�t sich ein

deutlicher Unterschied zwischen den beiden Folien beobachten. Die Elektronenemission



32 KAPITEL 4. ERGEBNISSE UND DISKUSSION

Abbildung 4.5: Pulsh�ohe des Startdetektors in Abh�angigkeit des einfallenden Ladungs-
zustandes.

nimmt f�ur beide Folien nahezu linear mit der Ionenladung zu, im Einklang mit fr�uher-

en Messungen [6]. Der Anstieg ist aber f�ur die (5 nm)-Folie deutlich geringer als im

Fall der (10 nm)-Folie. Ein expliziter Fehlerbalken ist nicht gezeigt. Eine Absch�atzung

des Fehlers in dieser Darstellung ergibt sich aber aus der statistischen Verteilung der

verschiedenen Me�reihen. Die Breite dieser Verteilung f�ur die jeweilige Folie bei einem

festgehaltenen Ladungszustand kann daher als Fehlerabsch�atzung angesehen werden.
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4.2 Diskussion

Mittlere Ladungszust�ande

Die hier dargestellen Ergebnisse sind die erste direkte Beobachtung von Nicht-

Gleichgewicht-Ladungszust�anden langsamer, hochgeladener Ionen nach der Transmis-

sion durch einen Festk�orpers. Dieses Ergebnis wird dahingehend gedeutet, da� die

Zeitspanne zum F�ullen der freien Innerschalenpl�atze nicht ausreicht. Zun�achst k�onnte

auch angenommen werden, da� der h�ohere Ladungszustand nach der 5 nm Folie le-

diglich dadurch zustande kommt, da� das Ion aufgrund der geringeren Dicke der Folie

nicht ausreichend Kollisionen mit den Targetatomen durchf�uhren konnte, um Elektro-

nen einzufangen. Daf�ur ist es zun�achst hilfreich, sich die Gr�o�e der hier vorliegenden

Wirkungsquerschnitte zu verdeutlichen. Die Einfangrate berechnet sich folgenderma�en

�c = �cnvP : (4.1)

Dabei ist �c der Wirkungsquerschnitt f�ur den Einfang eines Elektrons. Das Pro-

dukt aus der Dichte der Targetatome n und Projektilgeschwindigkeit vP entspricht

einer Kollisionsfrequenz. Die Einfangrate kann aus den experimentellen Daten �uber die

Wechselwirkungszeit t im Target von ca. 5 fs und der Zahl der eingefangenen Elektronen

ne � 60 f�ur Gold bei 0.46 vBohr abgesch�atzt werden. Es ergibt sich

�c � �c

nvp
=

ne
tnvp

� 1:2� 10�19m2: (4.2)

Der Wirkungsquerschnitt ist also so gro�, da� gleich mehrere Targetatome inner-

halb des Gebietes liegen. Es ist daher nicht unbedingt zweckm�a�ig von einzelnen Kol-

lisionen mit den Targetatomen zu sprechen, da gewisserma�en gleichzeitig mehrere

ladungs�andernde Reaktionen m�oglich sind. Aus diesen Gr�unden wird davon ausgegan-

gen, da� nicht die Zahl der Kollisionspartner, sondern tats�achlich die Zeit, die zur

Relaxation zu Verf�ugung steht, den beobachteten E�ekt verursacht.

Es soll im folgenden ein einfaches Modell zur Beschreibung des Relexationsvorgangs

des hochgeladenen Ions aufgestellt werden, um daraus diese charakteristische Zeit zu

bestimmen.

F�ur die Modellierung wird angenommen, da� sich der (e�ektive) Ladungszustand des

Projektils beginnend mit dem Auftre�en auf die Ober
�ache erniedrigt und nach eini-

ger Zeit einem Gleichgewicht ann�ahrt, das durch das Bohrsche Kriterium (Gleichung

(2.3)) gegeben ist. Nicht ber�ucksichtigt wird dabei die vor dem Auftre�en zur Verf�ugung

stehende Zeit. Dies l�a�t sich damit rechtfertigen, da� Elektronen zun�achst in sehr hoch-

liegende Niveaus gef�ullt werden, die beim Aufprall wieder abgestreift werden. Die Zeit

ist nicht ausreichend, um freie Innerschalenpl�atze e�zient zu f�ullen, so da� das Ion
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zwar beim Aufprall neutral ist, sich aber trozdem noch im hochangeregten Zustand

be�ndet. Der eigentliche Relaxationsprozess beginnt damit erst unter der Ober
�ache.

Um die Ann�ahrung des Anfangsladungszustandes qi an das Gleichgewicht qf zu be-

schreiben, wird nun als erstes sehr einfaches Modell angenommen, da� die �Anderung

des Ladungszustandes dq=dt linear von der Di�erenz �q zwischen der e�ektiven Ladung

q(t) und dem Gleichgewichtsladungszustand qf mit der Proportionalit�atskonstante �

abh�angig ist. Ein �ahnlicher Ansatz wurde ebenfalls in einer Neutralisationsstudie mit

schnellen Ionen gew�ahlt [27].

Dies kann durch die folgende lineare Di�erentialgleichung ausgedr�uckt werden :

d�q

dt
= ���q: (4.3)

Diese l�a�t sich sehr einfach durch Trennung der Variablen l�osen mit dem Ergebnis

�q(t) = �q0e
��t: (4.4)

Nimmt man nun noch an, da� sich die zur Neutralisation zur Verf�ugung stehende

Zeit durch t = d=v mit der Ionengeschwindigkeit v und der Foliendicke d ausdr�ucken

l�a�t, sowie den Rahmenbedingungen q(t = 0) = qi und q(t =1) = qf gen�ugt, so ergibt

sich

q(v) = qf + (qi � qf) e
�� d

v : (4.5)

In Abbildung 4.6 ist eine Anpassung der Formel mit dem Paramter � an die Me�-

werte nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate f�ur den mittleren Endladungs-

zustand von Xe44+ gegeben. Der Trend der Me�werte zu h�oheren Ladungszust�anden

bei h�oherer Geschwindigkeit l�a�t sich dabei gut reproduzieren. F�ur � ergibt sich ein

Wert von � = 4:7�1014 s�1 (siehe auch Tabelle 4.2). Ebenfalls dargestellt ist die durch

das Bohr-Kriterium gegebene Enwicklung des mittleren Ladungszustandes mit der Ge-

schwindigkeit. Die Werte f�ur �q nach der (10 nm)-Folie lassen sich damit qualitativ gut

beschreiben. Es kann daher davon ausgegangen werden, da� sich die Ionen nach der

(10 nm)-Folie im wesentlichen im Ladungsgleichgewicht be�nden. Die leichte Abwei-

chung zu h�oheren Geschwindigkeiten hin k�onnte durch den Ein
u� einzelner �uberleben-

der freier Innerschalenpl�atze, sowie die, schon in der Herleitung des Bohr-Kriteriums

begr�undeten, Unzul�anglichkeit der Formel in diesem Geschwindigkeitsbereich erkl�art

werden.

Die deutliche Schw�ache dieses einfachen Modells liegt allerdings in der Annahme einer

konstanten Neutralisationsrate. Die unterschiedlichen zu besetzenden Niveaus werden

im allgemeinen auch mit verschiedenen Raten gef�ullt werden.
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Datensatz Gleichung Parameter �2

Xe44+ (4.5) � = (4:65� 0:04)� 1014 s�1 5.38
(4.7) � = (4:3� 1:4)� 1014 s�1 0.56


 = (7:6� 1:1)� 1014 s�1

Au68+ (4.5) � = (5:17� 0:05)� 1014 s�1 20.9
(4.7) � = (2:63� 0:82)� 1014 s�1 6.32


 = (1:07� 0:21)� 1015 s�1

Tabelle 4.2: Ergebnisse eines Kleinste-Quadrate-Fits der Gleichungen (4.5) und (4.7)
an die Me�werte

Um zu ber�ucksichtigen, da� es sich bei der Neutralisation um einen mehrstu�gen

Prozess handelt, wird nun angenommen, da� der Prozess mindestens �uber zwei ver-

schiedene Niveaus mit unterschiedlichen Raten verl�auft. Zu Beginn wird ein Level mit

der Rate � gef�ullt, von dem aus das Au��ullen eines weiteren Niveaus mit der Rate 


geschieht. So lange das erste Niveau nicht besetzt ist, k�onnen keine �Uberg�ange in das

zweite Niveau statt�nden. Dies l�a�t sich aus der linearen Di�erentialgleichung

d�q

dt
= �


�
1� e��t

�
�q (4.6)

herleiten. Die L�osung �uber Trennung der Variablen mit den Randbedingungen q(t =

0) = qi und q(t =1) = qf sowie t = d=v liefert

q(v) = qf + (qi � qf) e
�
 d

v e
�


�

�
e��

d
v�1

�
(4.7)

In Tabelle 4.2 sind die Ergebnisse einer Anpassung der Parameter an die Datens�atze

f�ur Xe44+ und Au68+ dargestellt. Durch die Annahme eines zweistu�gen Prozesses l�a�t

sich die Anpassung deutlich verbessern. Zust�atzlich wurde ein �2-Test durchgef�uhrt,

um eine quantitive Aussage �uber die Verbesserung machen zu k�onnen.

In Ref. [27] wurde � als dynamische Abschirmrate der Targetelektronen eingef�uhrt.

Der Aufbau einer Abschirmwolke um das eindringende Projektil erfolgt mit der Rate

�, bevor die �Uberg�ange in tiefere Projektilzust�ande einsetzen. Der Begri� Abschirm-

wolke umfa�t dabei gleichermassen die durch die positive Projektilladung hervorgeru-

fene Polarisation des Festk�orpers, als auch die Besetzung der �au�ersten Niveaus im

Projektil durch Targetelektronen. � l�a�t sich so aus einem Linear-Response-Ansatz

berechnen und ist im wesentlichen durch die Plasmonenfrequenz !P des Festk�orpers

bestimmt [27]. Die weiteren inneratomaren �Uberg�ange werden nun als so schnell ange-

nommen, da� der vollst�andige Neutralisationsprozess nur durch die Reaktionsgeschwin-

digkeit des Festk�orpers auf die pl�otzlich auftretende St�orung begrenzt ist.
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Abbildung 4.6: Vergleich der experimentellen Daten mit den Gleichungen (4.5) und
(4.7). Ebenfalls dargestellt sind die mittleren Ladungszust�ande, die sich aus dem Bohr-
Kriterium ergeben.

Gleichung 4.7 beinhaltet nun beide Vorg�ange : Aufbau einer Abschirmwolke um

das Projektil mit der Rate �, sowie die weitere Abregung mit der Rate 
. 
 kann

dabei als eine integrierte atomare �Ubergangsrate angesehen werden, die die weiteren

Schritte beinhaltet. F�ur vollst�andige Behandlung des Problems m�u�ten die einzelnen

zu f�ullenden Niveaus und alle Zwischenschritte mit einbezogen werden. Dies ist aber

im Rahmen der zug�anglichen, beobachtbaren Parameter nicht sinnvoll m�oglich.

Eine korrekte De�nition der "Lebensdauer" eines hohlen Atoms in einem Festk�orper

ist etwas schwierig, da der Begri� "hohles Atom" keine de�nierten Grenzen hat. Wann

ist ein hohles Atom kein hohles Atom mehr ? Wenn keine, nur noch eine oder f�unf freie

Zust�ande in den inneren Schalen vorhanden sind ? Die verschiedenen freien Pl�atze

k�onnen auch nicht alle gleich behandelt werden, da sie mit Sicherheit im einzelnen

verschiedene Lebenszdauern besitzen. Da die beiden hier vorgestellten Modelle aus Ex-

ponentialfunktionen bestehen, kann man sofort eine Lebensdauer de�nieren, bei der ein

anf�anglicher Wert auf den e�1 Bruchteil abgefallen ist. Die charakteristische (1/e)-Zeit

f�ur den Aufbau von Ladung in der Abschirmwolke und das F�ullen der inneren Schalen
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ergibt sich damit aus dem inversen der jeweiligen Rate. Es ergibt sich f�ur den Aufbau

im Fall von Xe44+ eine charakteristische Zeit von ca. 2.2 fs und f�ur die weitere Neutra-

lisation 1.3 fs. Im Fall von Au68+ ist die Aufbauzeit etwas l�anger, 3.8 fs, w�ahrend die

weitere Neutralisation innerhalb von nur 0.9 fs abl�auft. Diese Zahlenwerte sind im Ein-

klang mit Absch�atzungen von Neutralisationzeiten von ca. 5 fs, die aus der Messung

von ladungsabh�angigen Energieverlusten gewonnen wurden [7, 9]. Die Zeit, die zum

vollst�andigen Ladungsausgleich, d.h. Besetzen aller freien Innerschalenpl�atze, ben�otigt

wird, betr�agt ca. 7 fs. F�ur Wechselwirkungszeiten �7 fs sind die Ladungszust�ande nach
der (5 nm)-Folie stets h�oher als nach der (10 nm)-Folie.

Die Beobachtung eines Endladungszustandes von z.B. 8.2+ im Fall von Th75+ bedeutet

dabei nicht, da� das Projektil die Folie tats�achlich in diesem mittleren Ladungszustand

verl�a�t. Vielmehr wird das Projektil die Foile im (nahezu) neutralen Zustand verlassen,

da Elektronen auch von der R�uckseite der Folie eingefangen werden k�onnen. Allerdings

werden die noch immer vorhandenen freien Innerschalenpl�atze (hier die M-Schale) zu

einer weiteren Autoionisation �uber Auger-Prozesse f�uhren, die den am Ende des Flug-

arms gemessenen asypmtotischen Ladungszustand bestimmen.

In Abbildung 4.7 ist die Entwicklung des mittleren Ladungszustandes in Abh�angig-

keit der Zeit dargestellt (f�ur ein ruhendes Ion in einem Festk�orper, dessen Ladung zu

Zeit t=0 "eingeschaltet" wird). Der Abfall ist im Fall einer rein exponentiellen Enwick-

lung st�arker als f�ur den zweistu�gen Prozess.

Dies ist auch einleuchtend, da zun�achst erst etwas Zeit vergeht, bis das Ion

vollst�andig von den Targetelektronen abgeschirmt wurde und die Kaskaden in tiefere

Zust�ande statt�nden k�onnen. Nach ca. 4.5 fs wird dieser Vorsprung allerdings einge-

holt. Das ist der Bereich, der mit diesem Experiment untersucht werden konnte. Leider

begrenzen die apparativen Einrichtungen in der Strahlf�uhrung die Extraktionsenergie

derzeit auf etwa 14 keV/q, sonst k�onnte gekl�art werden, welchen Weg die Ladungszu-

standsentwicklung tats�achlich einschl�agt. Der einzige Datenpunkt hinter der Kreuzung

aus der Messung f�ur Au68+ deutet jedenfalls auf eine st�arker zunehmende Steigung,

entsprechend dem zweistu�gen Modell, hin.

In Abbildung (4.8) stehen nun noch einmal die modellierte Zeitentwicklung f�ur das

zweistu�ge Modell und die gemessenen Ladungszust�ande (Xe44+) gegen�uber. Zum bes-

seren Vergleich der Daten der beiden Folien, wurde die Geschwindigkeitsabh�angigkeit

des Gleichgewichtsladungszustandes mit Hilfe des Bohr Kriteriums herauskorrigiert.

F�ur k�urzere Zeiten l�a�t sich der Trend zu den h�oheren Ladungszust�anden wieder sehr

gut reproduzieren. Es f�allt allerdings auf, da� die Werte f�ur die (10 nm)-Folie nicht

direkt an die der (5 nm)-Folie anschlie�en. Trotz der fast identischen Zeit in der Fo-
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Abbildung 4.7: Zeitliche Entwicklung der Ladungszustandes im Festk�orper nach den
beiden Modellen. Die Ladung des ruhenden Ions wird zum Zeitpunkt t = 0 eingeschal-
tet.

lie, unterscheiden sich die mittleren Ladungszust�ande voneinander. Darin werden die

Grenzen des Modells deutlich. Es wurde zu Beginn angenommen, da� nur die Zeit in

der Foile der entscheidende Parameter ist. Die Zeit, die das hochgeladene Ion vor der

Ober
�ache verbringt, wird nicht ber�ucksichtigt, da dort die �Ubergangsraten nicht aus-

reichend hoch sind, um schon innere Schalen vor dem Aufprall zu f�ullen. Hierin liegt

wohl auch die Erkl�arung fur die beobachtete Abweichung. Zwar ist die Zeit, die in der

Folie verbracht wurde, nahezu identisch, aber die Geschwindigkeit des Ions unterschei-

det sich um etwa einen Faktor zwei. Demzufolge ist auch die Zeit zwischen dem ersten

Einfang eines Elektrons und dem Aufprall auf die Ober
�ache (und damit dem Ab-

streifen der Elektronen, die noch nicht bis in die innersten Schalen vorgedrungen sind)

deutlich voneinander verschieden. M�oglicherweise kann doch ein kleiner Bruchteil der

schon au�erhalb des Festk�orpes eingefangenen Elektronen, bis in die inneren Schalen

relaxieren, so da� dieser Ober
�achen-E�ekt sichtbar wird.

Emission von Sekund�arelektronen

�Uberraschend ist auch das Ergebnis der Messung der Sekund�arelektronenemission, die

aus den Pulsh�ohen des Startdetektors gewonnen wurde (siehe Abbildung 4.5). Die

Emission von Elektronen folgt f�ur beide Folien im wesentlichen einer nahezu linearen

Abh�angigkeit von der Ladung des einfallenden Ions. Allerdings ist die Zunahme f�ur
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Abbildung 4.8: Vergleich der modellierten und gemessenen Zeitentwicklung der mittle-
ren Ladungszust�ande f�ur Xe44+.

die (5 nm)-Folie deutlich geringer als f�ur die (10 nm)-Folie. Da es sich um identische

Materialien handelt, ist dieses Ergebnis zun�achst unerwartet.

Es ist zwar eine Abh�angigkeit der Sekund�arelektroneneemission von der Foliendicke

zu erwarten nur aufgrund kinetischer E�ekte (kinetic electon emission, KE), allerdings

sollte dieser Beitrag aus den folgenden Gr�unden zu vernachl�a�igen sein. Das Ion erzeugt

auf seinem Durchgang durch die Folie einen Ionisationspfad, entlang dessen sekund�are

Elektronen produziert werden. Dies w�urde zun�achst zu einer linearen Abh�angigkeit der

KE von der Foliendicke f�uhren. Da die freie Wegl�ange dieser niederenergetischen Elek-

tronen lediglich wenige nm betr�agt [32], werden Elektronen, die in tieferen Schichten

erzeugt wurden, durch Kollisionen Energie verlieren und die Ober
�achenbarriere nicht

mehr �uberwinden k�onnen. Die Zahl der beobachteten Elektronen l�a�t sich unter der

Annahme einer exponentiellen D�ampfung folgenderma�en darstellen


(d1) =
Z d1

0

�e�
z
d dx = �d

�
1� e�

d1
d

�
: (4.8)

Mit der Eindringtiefe z, Foliendicke d1, Abschw�achungsl�ange d und einer Propor-

tionalit�atskonstante �. Das Verh�altnis 
(10nm)=
(5nm) l�a�t sich dann mit d=3 nm

zu
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(10nm)


(5nm)
=

�
1� e�

d1
d

�
�
1� e�

d2
d

� � 1:2 (4.9)

absch�atzen. Die gesamte Ausbeute an Elektronen von der Folie, 
, kann man sich

aus den Beitr�agen der kinetischen (KE) und "potentiellen" Elektronenemission (PE)

zusammengesetzt denken


 = 
KE(d) + 
PE: (4.10)

Da in dem hier untersuchten Geschwindigkeits- und Ladungszustandsbereich, die

E�ekte durch die Ladung des Projektils im Allgemeinen �uberwiegen, so sollte 
KE(d)�

PE gelten. Da die Neutralisation des Ions in den obersten Schichten der Folie statt�n-

den soll, sollten die Beitr�age zur Elektronenemission durch PE deshalb das Verh�altnis


(10nm)=
(5nm) weiter nahe 1 verschieben. Aus den Messungen dagegen geht f�ur die

h�ochsten Ladungszust�ande ein Verh�altnis bis zu 3 hervor.

Eine m�ogliche Erkl�arung f�ur dieses Verhalten wird durch die Annahme gest�utzt, da�

die Ionen in der (5 nm)-Folie nicht ausreichend Zeit haben, um ihre gesamte potentielle

Energie (Summe der Bindungsenergien der fehlenden Elektronen) abzugeben. Abbil-

dung 4.9 zeigt die gemessene relative Elektronenausbeute in Abh�angigkeit der im Ion

gespeicherten potentiellen Energie .

Der Verlauf der Kurven folgt in �Ubereinstimmung mit fr�uheren Messungen einer

E
1=2
pot Abh�angigkeit [33]. Eine Anpassung der Daten an die Funktion

Y �
e = A

q
Epot;

ergibt f�ur den Parameter A10nm = 146� 3 keV�1=2 und A5mn = 62� 3 keV�1=2. Die

Zunahme der Elektronenemission von der (10 nm)-Folie mit der potentiellen Energie

des Ions nimmt also um mehr als einen Faktor 2 st�arker zu als f�ur die d�unnere Fo-

lie. Der Unterschied zwischen den beiden Folien k�onnte so verstanden werden, da� im

Fall der (5 nm)-Folie nicht die gesamte potentielle Energie abgegeben wurde. Insbe-

sondere konnten die innersten (freien) M-Schalen Pl�atze noch nicht vollst�andig gef�ullt

werden, die den gr�o�ten Teil der im Ion gespeicherten Energie enthalten. Wenn das

Projektil die Folie verl�a�t, steht diese Energie nicht mehr zur Erzeugung von weiteren

Sekund�arelektronen in der Folie zur Verf�ugung. Die Folge ist die deutlich niedrigere

Sekund�arelektronenausbeute bei der (5 nm)-Folie im Vergleich zur (10 nm)-Folie.

Dieses Verhalten ist zwar qualitativ zu erwarten, da die Beobachtung der h�oheren La-

dungszust�ande nach der (5 nm)-Folie ebenfalls f�ur das �Uberleben einiger freier Inner-

schalen Pl�atze spricht, die sp�ater zur Autoionisation f�uhren. Die Menge der fehlenden
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Abbildung 4.9: Relative Sekund�arelektronenausbeute in Abh�angigkeit der potentiellen
Energie des Projektil-Ions.

Energie ist allerdings au�allend. Um die Kurve f�ur die (5 nm)-Folie mit der der (10

nm)-Folie zur Deckung zu bringen, m�u�te man annehmen, da� z.B. Au68+ nur etwa

25-30 keV in der (5 nm)-Folie f�ur die Elektronenemission abgegeben hat. Dies w�urde

bedeuten, da� beim Austritt aus der Folie die M-Schale noch v�ollig unbesetzt ist und

in der N-Schale 10-12 weitere Elektronen fehlen. �Ahnliches ergibt sich auch f�ur Xe44+

Ionen, die mindestens die M-Schale beim Austritt noch v�ollig unbesetzt sein m�u�ten.

Eine so gro�e Anzahl von freien Zust�anden sollte sich durch einen wesentlich h�oher-

en Endladungszustand bemerkbar machen, da diese wieder �uber Auger-Prozesse zur

Autoionisation f�uhren. Des weiteren w�are es dann �uberraschend, da� das Projektil die

verbleibende Energie in den n�achsten 5 nm abgibt. Nach der (10 nm)-Folie be�ndet sich

das Ion ja bereits im Gleichgewicht. Es ist daher zu vermuten, da� die beiden Folien

unterschiedlich auf die pl�otzlich auftretende St�orung reagieren. Desweiteren w�are ein

Unterschied in der Energieverteilung der sekund�aren Elektronen zu erwarten.

Ein weiterer m�oglicher Ein
u� auf die Zahl der emittierten Elektronen k�onnte des-

halb durch die Eigenschaften des Festk�orpers selbst gegeben sein. Unter Umst�anden

k�onnen die zur Neutralisation des Ions ben�otigten Elektronen nicht schnell genug von

der Folie geliefert werden. Die zur Neutralisation zur Verf�ugung stehenden Elektronen
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k�onnen h�ochstens aus einem Gebiet stammen, dessen Gr�o�e durch die Geschwindigkeit

der Leitungselektronen vF (Fermi Geschwindigkeit, in der Gr�o�enordnung der Bohrge-

schwindigkeit vBohr = 2:19� 106 m/s) und der Neutralisationszeit � bestimmt ist. Im

halbmetallischen Kohlensto� stellt etwa jedes 100. Atom ein Leitungselektron. Bei ei-

nem als zylindrisch angenommenen Volumen mit der H�ohe h = 5 nm (entsprechend der

Foliendicke), einer Dichte von Kohlensto� � � 2 g/cm3 und einer Neutralisationszeit

von etwa 3 fs l�a�t sich die Zahl der verf�ugbaren Leitungselektronen ne� folgendermassen

absch�atzen

ne� =
�� (vF �)

2 d

100mC
� 680: (4.11)

Absolute Elektronenemissionsraten f�ur die hier betrachteten Ladungszust�ande lie-

gen bei 100-250 Elektronen pro einfallendes Ion [34, 19, 33]. Da davon ausgegangen

werden kann, da� ebenso viele Elektronen in die Folie emittiert werden, sowie zus�atz-

lich noch Elektronen zur Neutralisation selbst ben�otigt werden, w�are ein Engpa� bei

der Versorgung denkbar. In der 10 nm dicken Folie dagegen k�onnen Elektronen aus

tieferen Lagen zur Neutralisation des Projektils beitragen. Zudem stellt das pl�otzli-

che Auftreten einer Ladung von 44+,68+ oder 75+ in einem Festk�orper eine deutliche

St�orung des Systems dar. Es kann daher auch nicht unbedingt davon ausgegangen

werden, da� sich der Festk�orper innerhalb dieser kurzen Zeitspanne weiterhin wie ein

Leiter verh�alt. M�oglicherweise mu� erst ein "Anfangsschock" �uberwunden werden, bis

die Zufuhr von Elektronen einsetzen kann.

Trotz allem ist die au�erordentlich kurze Zeitspanne von weniger als 10 fs zur vollst�andi-

gen Neutralisation von Au68+ oder Th75+ in der (10 nm)-Folie, inklusive der Besetzung

im wesentlich aller M-Schalen-Pl�atze, beeindruckend. Geht man davon aus, da� jedes

bis in den Grundzustand eingefangene Elektron mindestens zwei Schritte machen mu�-

te, um dort hin zu gelangen, so bleibt nur eine Zeit von etwa 7� 10�17s pro �Ubergang,

entsprechend einer �Ubergangsrate von etwa 1:4 � 1016s�1. Diese Rate liegt um meh-

rere Gr�o�enordnungen �uber den Berechnungen, die von Burgd�orfer et al. durchgef�uhrt

wurden. F�ur die Auger-Raten wurde dort als Faustformel

An;n0 =
2:1� 1014

jn� n0j3:46 s
�1 (4.12)

angegeben [8]. Selbst bei einer Auger-Schrittweite von �n = 1 liegt die beobachte

Rate noch fast 70 mal h�oher. Es liegt daher nahe, da� noch weitere Mechanismen zur

raschen Neutralisation des Ions beitragen m�ussen.
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Die Relaxation �uber einen strahlende �Uberg�ange wird f�ur leichte Ionen aufgrund der

niedrigen �Ubergangsraten fast ausgeschlossen. Allerdings skaliert die �Ubergangswahr-

scheinlichkeit f�ur eine strahlende Relaxation mit Z4, k�onnte also bei den hier verwende-

ten Projektilen Xe (Z=54) und Au (Z=79) eine bedeutendere Rolle spielen. Trotzdem

liegen die Floureszenzausbeuten f�ur freie M-Schalen Pl�atze bei weniger als 1 % f�ur Xe

und Au [35]. Durch das Vorhandensein mehrerer freier M-Schalen-Pl�atze wird zwar die

e�ektive, auf ein Elektron wirkende Ladung verst�arkt und damit die �Ubergangswahr-

scheinlichkeit weiter erh�oht, aber dieser E�ekt ist ebenfalls vernachl�a�igbar [35].

Ein weiterer Prozess, der zur Erkl�arung der raschen Neutralisation und Relaxation von

leichten Ionen (N, O, Ne) herangezogen wird, ist das F�ullen von Innerschalenl�ochern

durch die Formierung von quasi-molekularen Orbitale des Projektils mit Targetato-

men [22]. Dabei k�onnen bei �ubereinstimmenden atomaren Niveaus e�ektiv Elektronen

direkt in die L-Schale transferiert werden. Im Fall von Gold oder Xenon auf Kohlensto�

ist dies allerdings nicht zu erwarten. Selbst beim Einfang aus der C K-Schale mit einer

Bindungsenergie von etwa 0.5 keV, liegt das entsprechende Niveau in Gold und Xe in

der O bzw. N Schale.

Wie ist es dann trotzdem m�oglich, das Ion in so kurzer Zeit vollst�andig zu neutralisie-

ren ? O�ensichtlich behindern sich die vielen Elektronen, die gleichzeitig auf das Ion

einstr�omen, nicht gegenseitig. Die �Uberg�ange m�ussen massiv parallel statt�nden oder

weitere schnelle Mechanismen vorliegen, um eine so hohe Relaxationsrate zu erkl�aren.

Die genauen Vorg�ange innerhalb eines hohlen Atoms in einem Festk�orper sind noch

nicht vollst�andig verstanden. Nur ein geringer Teil der im Ion gespeicherten potentiel-

len Energie konnte bisher in den verschiedenen Kan�alen (niederenergietische Elektro-

nen, Auger-Elektronen, Plasmonen, charakteristische R�ontgenstrahlung und sekund�are

Ionen) nachgewiesen werden [36]. Es ist daher zu erwarten, da� auch zuk�unftige Expe-

rimente noch neue Informationen �uber die Wechselwirkung langsamer, hochgeladener

Ionen hervorbringen.
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Kapitel 5

Zusammenfassung

Es wurde eine Apparatur zur Messung der Ladungszustandsverteilung von langsamen,

hochgeladenen Ionen nach der Wechselwirkung in d�unnen Foilen aufgebaut und ange-

wendet.

Die Ladungszustandsverteilung von Ionen mit Ladungszust�anden von 1+ (H) bis 75+

(Th) wurden im Geschwindigkeitsbereich von 0.2 bis 0.75 vBohr nach einer 5 nm und

10 nm dicken amorphen Kohlensto� Folie bestimmt. Ionen, die die (10 nm)-Folie pas-

sierten, befanden sich im wesentlichen in einem Gleichgewichtsladungszustand (1-2+),

der sich grob durch das Bohr-Kriterium beschreiben l�a�t. Die mittleren Endladungs-

zust�ande von Ionen mit Anfangsladungen � 33+ zeigten nach der 5 nm dicken Folie

eine deutliche Abweichung von diesem Gleichgewicht. Mittlere Ladungszust�ande bis zu

8.2+ (Th) wurden beobachtet. Es handelt sich dabei um die erste Beobachtung von

Nicht-Gleichgewichtsladungszust�anden langsamer Ionen nach der Transmission durch

einen Festk�orper. Dieses Ergebnis wird dahingehend gedeutet, da� die Zeitspanne, die

zur Neutralisation und Relaxation der Ionen in der 5 nm Folie zur Verf�ugung steht,

nicht ausreichend ist. Aus den Ergebnissen der Sekund�arelektronen Ausbeute wird ge-

schlossen, da� ein Teil der Innerschalen-Pl�atze bis zum Austritt aus der Folie nicht

gef�ullt werden konnte. Desweiteren k�onnte eine Verarmung des Festk�orpers an Elek-

tronen im Einschlagsbereich des hochgeladenen Ions vorliegen.

Anhand der gesammelten Daten wurde ein semi-empirisches Modell zur Beschreibung

des Ladungszustandes eines hochgeladenen Ions in einem Festk�orper aufgestellt. Es

zeigt sich, da� die Daten gut durch einen zweistu�gen F�ullprozess beschrieben wer-

den k�onnen, der aus einem Aufbau einer Abschirmwolke um das Projektil, sowie der

weiteren Abregung besteht. Die charakteristischen Zeiten f�ur Aufbau und Abregung

bewegen sich im Bereich von 2 fs. Nach etwa 7 fs kann von einer vollst�andigen Relaxa-

tion des Projektils ausgegangen werden.

Die Ergebnisse dieser Arbeit zum Ladungsausgleich der hochgeladenen Ionen wurden

in [37] ver�o�entlicht.
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