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Ladungsaustausch zwischen Ionen und Atomen der Edelgase
bei Stoflenergien unterhalb 200 eV
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(Z. Naturforsch. 24 a, 1716—1720 [1969] ; eingegangen am 19. August 1969)

Charge exchange cross sections for the four systems He*, Ne*+ Ar, Kr have been measured, ap-
plying slow ions gathering techniques. The values are several 1071 c¢m? and are almost constant
between 20 and 200 eV collision energy. The comparison with previously published data for charge
exchange into optically excited higher states of the ions show that these reactions prefer at least at
25 to 30% endothermic channels instead of the exothermic one without excitation. — Additionally
the cross section of the endothermic process Ar*+Ne was measured. Above a threshold energy of
17 eV it shows a strong increase and a constant value of 7-10—17 cm? between 20 and 200 eV.

Das bei StoBenergien im keV-Bereich benutzte
einfache Verfahren zur Ausmessung der totalen
Wirkungsquerschnitte fiir Ladungsaustausch! lie-
fert bei StoBenergien unterhalb etwa 100 eV keine
sicheren Ergebnisse. Mit abnehmender StoBenergie
nimmt ndmlich bei der elastischen Streuung der
Primédrionen an Targetgas-Atomen der Ablenkungs-
winkel im Laborsystem zu, und elastisch gestreute
Primérionen geraten zunehmend auf den Auffin-
ger, an dem die Ladungsaustauschionen registriert
werden, und verfalschen die gewonnenen Mefdaten.
Daraus wird verstandlich, daB3 bisher nur wenige
Messungen sich bis zu niedrigen Energien erstrecken
und diese teils starke Diskrepanzen untereinander
zeigen27%. — Eine weitgehende Abtrennung der
gestreuten Primérionen von den durch Ladungsaus-
tausch gebildeten Ionen sollte aber mit einem ver-
feinerten Stofkammeraufbau mit mehreren Elek-
troden, wie er in  benutzt wurde, moglich sein.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Messung
der totalen Wirkungsquerschnitte fiir Ladungsaus-
tausch mehrerer Ion-Atom-Kombinationen der Edel-
gase bei StoBenergien zwischen etwa 10 und 200 eV
und der Vergleich mit den Werten anderer Auto-
ren27 6%, Ein weiteres Ziel ist es, diese Werte mit
den Wirkungsquerschnitten fiir Ladungsaustausch
mit optischer Anregung der gebildeten Ionen? 8 zu
vergleichen.

* Jetzt Ruhr-Universitdt Bochum, Institut fiir Experimental-
physik.
Sonderdruckanforderungen erbeten an Prof. Dr. H. ScHLUM-
BOHM, Institut fiir Experimentalphysik der Universitit Bo-
chum, D-4630 Bochum, Buscheystrafe.
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Apparatur und MeBverfahren

Die verwendete Apparatur bestand aus der Ionen-
quelle, einer elektrostatischen Strahlfokussierung und
einer StoBkammer. Ionenquelle und Strahlfokussierung
wurden bereits in einer vorangehenden Arbeit® be-
schrieben. Der erzeugte Strahl unangeregter Ionen
hatte eine Intensitdt zwischen 1071 und 1078 A. Die
Stoflenergie war kontinuierlich von etwa 2 eV aufwirts
einstellbar, die Energiebreite betrug 0,7 eV.

Das zur Messung der Ladungsaustausch-Wirkungs-
querschnitte benutzte Verfahren geht davon aus, daf
die gebildeten Tonen nur geringe kinetische Energien
haben. Die Elektrodenanordnung der StoBkammer hat
daher die Aufgabe, alle langsamen Ionen aufzusam-
meln und die schnelleren elastisch gestreuten Primir-
ionen abzutrennen. Hierzu wurden dhnlich wie in ©
konzentrisch um den primiren Ionenstrahl zwei Gitter
und in groflerem Abstand eine zylindrische Mantel-
elektrode angeordnet, siche die schematische Abb. 1.
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Abb. 1. Zylindrische Stofkammer zur Messung der Wirkungs-

querschnitte fiir Ladungsaustausch (schematisch). Der Pfeil

(links) zeigt den Eintritt der Primérionen an. Es bedeuten:

a Eintrittsblende fiir Primérstrahl, b Ionenkollektor fiir Pri-

marstrahl, c inneres Gitter, d duBleres Gitter, f Mantel der
Kammer.
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LADUNGSAUSTAUSCH ZWISCHEN IONEN UND ATOMEN DER EDELGASE

Das innere Gitter (c) befand sich auf Grundpotential,
das duBlere (d) wurde schwach negativ (0 bis —4 V)
vorgespannt und der Mantel der Kammer (f) war posi-
tiv (0 bis +10 V) gegen Grundpotential. Bei geeigne-
ter, experimentell ermittelter Einstellung der Potentiale
wurde erreicht, daf} alle in den Gitterbereich eintreten-
den langsamen Ionen auf dem duBleren Gitter (d) ge-
sammelt wurden. Die unter groBen Winkeln elastisch
gestreuten Primérionen gelangten dagegen wegen ihrer
hoheren kinetischen Energien auf den #duferen Man-
tel (f) und wurden somit von den langsamen durch
Ladungsaustausch gebildeten Ionen abgetrennt. Durch
zusitzliche Registrierung der Strome am inneren Gitter
(¢) und der Mantelelektrode (f) lieBen sich Verfil-
schungen der Messung ausschlieBen, die durch Emis-
sion von Sekundirelektronen bei der Neutralisation der
langsamen Ionen auftreten konnten.

Der Strahl der Primérionen trat durch eine auf
Grundpotential liegende Blende (a) in die StoSkam-
mer ein und wurde zur Messung in dem Faraday-Kifig
(b) am Ende der Kammer aufgefangen. Das Targetgas
wurde durchstromend in die Kammer eingelassen. Der
Druck wurde bei einigen 1074 Torr gehalten, um Ein-
zelstoBbedingungen zu gewihrleisten. Die Druckmes-
sung geschah mit einem durch McLeod-Vergleich ge-
eichten Tonisationsmanometer.

Der gesuchte Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Ladungs-
austausch wurde aus der Beziehung

Ico=01ny plp:

ermittelt. [Igec ist der Strom der langsamen Ionen,
Ipr der Strom der Primérionen, [ die wirksame Linge
der Kammer, n, die Teilchendichte bei 1 Torr (20 °C)
und p der Druck des Target-Gases.] Diese Beziehung
ist nur bis zu Drucken giiltig, bei denen der am Kol-
lektor gemessene Strom der Primirionen gegeniiber
dem Vakuumwert noch nicht merklich abgesunken ist;
bei hoheren Drucken sind Korrekturen erforderlich.

Die Unsicherheit der in der vorliegenden Arbeit an-
gegebenen Wirkungsquerschnitte diirfte iiberwiegend
von Fehlern der Druckmessung herrithren und sollte
insgesamt unterhalb *30% liegen.

Die untere Grenze der StoBenergie der Primérionen,
bei der die Anordnung noch verldflliche Werte liefert,
héngt von der Wahl der Stolpartner ab. Diese Grenze
wird durch die Hohe der kinetischen Energien der
durch Ladungsaustausch gebildeten langsamen Ionen,
durch das Verhiltnis von elastischer Streuung zum La-
dungsaustausch und durch die Massen der Stopartner
bestimmt. Aus den Erhaltungssdtzen 1df8t sich folgern,
daB fiir exotherme und auch fiir endotherme Systeme
mit einem Unterschied der inneren Energien vor und
nach dem Ladungsaustausch von etwa 10 eV die kineti-
schen Energien der Ladungsaustauschionen bei einigen
eV liegen. Bei der elastischen Streuung treten grofle
Winkel im Laborsystem besonders bei leichten Primar-
ionen und schweren Target-Atomen auf. Bei primédren
Stoflenergien von 10 bis 20 eV hat ein Teil der ge-
streuten lonen ebenfalls kinetische Energien von eini-
gen eV. Die untere Grenze der StoBenergie ist hier
demnach bei 10 bis 20 eV zu erwarten, was vom Ex-
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periment bestétigt wird. — Alle Meflreihen wurden bei
den StoBenergien abgebrochen, bei denen die vollstédn-
dige Abtrennung der elastisch gestreuten Primirionen
nicht mehr gewihrleistet erschien. Diese Grenze ist ex-
perimentell dadurch gegeben, dal der Strom am Sam-
melgitter stark von den gewéhlten Vorspannungen ab-
héngig wird und ein als erforderlich angesehenes ,,Pla-
teau” fehlt.

Ergebnisse der Messungen und Diskussion
Ar* auf Ar

Uber den symmetrischen Resonanzladungsaus-
tausch der Edelgase sind bisher am hédufigsten Unter-
suchungen durchgefiihrt worden. Zum Test der be-
nutzten Anordnung wurde daher in der vorliegen-
den Arbeit das System Ar* + Ar gewahlt.

Die erhaltenen Ergebnisse wurden als /o gegen
In E in Abb. 2 aufgetragen, da in diesem Diagramm
der Vergleich mit den Angaben anderer Autoren be-
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Abb. 2. Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Resonanzladungsaustausch

Ar*+ Ar, aufgetragen als }/o logarithmisch gegen die StoB-

energie E (Lab.). 0 0 0 eigene Werte, und x nach 1,

— — — — neue Messung nach ¢b, —-—.— theoretischer Ver-
lauf nach °.

sonders tbersichtlich ist. Die gewonnenen Daten
liegen auf einer Geraden und geniigen damit der
theoretisch begriindeten ® Relation Yo=a—bInE.
In das Diagramm wurden zum Vergleich zusitzlich
zwei neuere Messungen und Ergebnisse der Theorie
eingetragen. Innerhalb weniger Prozent stimmen
die in der vorliegenden Arbeit erhaltenen Wirkungs-
querschnitte mit denen nach 1% iiberein und inner-
halb der beiderseitigen Fehlergrenzen ebenfalls
mit . Ubereinstimmung mit den theoretischen Wer-
ten nach ? ist innerhalb 10% vorhanden.

¢ D.Rarp u. W. E. Francrs, J. Chem. Phys. 37, 2631 [1962].
10 S, M. TrujiLro, R. H. NEYNABER u. E. W. ROTHE: a) Rev.
Sci. Instr. 37, 1655 [1966]; b) Phys. Rev. 157, 101 [1967].



1718

Tabelle 1 gibt die aus dem Diagramm ermittelten
Konstanten a und b fiir die verschiedenen Messungen
wieder.

Autor a-108  b-108 Energie-
bereich
cm cm eV
eigene Messung 6,6 0,355 5—200
NEYNABER u.a.10b 6,7 0,368 0.2— 40
MAHADEVAN u.a. 6P 6,9 0,25 2,5— 50
Rapp u. Fravcis?® 6,95 0,37

Tab.1. Die Konstanten @ und b fiir Resonanzladungsaustausch
Ar*+Ar der Relation Yo=a—bInE.

He* und Ne* auf Ar und Kr

In den Abb. 3 bis 6 sind die Wirkungsquerschnitte
aufgetragen, die die Messungen fiir die folgenden
unsymmetrischen Nichtresonanzsysteme

He' + Ar — He + Ar™*

He' + Kr — He + Kr*
und

Ne® + Ar — Ne + Ar*
Ne* +Kr— Ne + Kr*
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Abb. 3. Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Ladungsaustausch He* + Ar,
aufgetragen gegen die Stolenergie E (Lab.) des He".
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Abb. 4. Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Ladungsaustausch He*+Kr,
aufgetragen gegen die Stolenergie E (Lab.) des He".

ergeben haben. Samtliche Verlaufe zeigen von der
oberen Grenze des Mefibereiches bei 200eV bis

herab zu einigen 10 eV anndhernd konstante Werte.
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Abb. 5. Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Ladungsaustausch Ne*+-Ar,
aufgetragen gegen die Stoflenergie E (Lab.) des Ne*.
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Abb. 6. Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Ladungsaustausch Ne*+Kr,
aufgetragen gegen die StoBenergie E (Lab.) des Ne*.

Unterhalb etwa 15 eV zeigten die Messungen fiir
jedes System mit abnehmender Stofenergie einen
starken Anstieg der Wirkungsquerschnitte. In die
Diagramme wurden diese Anstiege nicht eingetra-
gen, da in diesem Bereich die elastisch gestreuten
Primérionen nur noch unvollstandig von den durch
Ladungsaustausch gebildeten Ionen abgetrennt sind
und daher die gesuchten Wirkungsquerschnitte unter-
halb 15 eV fehlerhaft sind.

System o abb b2 ch
eigene o o o
Messung
Het -+ Ar 2,7 2.3 2,25 1.8 0,683
Het+ Kr 9,0 — — 2,8 0,553
Net + Ar 1,9 — — — 0,584
Ne* 4 Kr 7,5 — — — —

Tab. 2. Werte der Wirkungsquerschnitte fiir Ladungsaustausch

verschiedener Ion/Atom-Kombinationen der Edelgase. Die An-

gaben sind in 10~ ¢cm? und beziehen sich auf eine Stofener-
gie der Primidrionen von 200 eV (Lab.).

In der Tab. 2 sind neben den eigenen Werten die
von anderen Autoren erhaltenen Ergebnisse einge-
tragen. Fiir He" + Ar stimmen die eigenen Werte mit
denen der Spalten a und b innerhalb der Fehlergren-
zen gut tiberein. Auflerdem wurde in ° die gleiche
Energieabhingigkeit des Wirkungsquerschnitts ge-
funden. Damit kann dieser Proze als quantitativ
gesichert angesehen werden. — Nur fiir das System
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He* +Kr liegt aulerdem ein kiirzlich gemessener
Vergleichswert vor (Spalte c), der jedoch erheblich
niedriger als der neue Wert ist. Uberraschend bei
dieser Diskrepanz ist, daf} der eigene Wert fiir das
System He* + Ar mit der Angabe des gleichen Autors
noch innerhalb der beiderseitigen Fehlergrenzen
von 20 bis 30% iibereinstimmt. — Eine mogliche
Fehlmessung des Stofkammerdruckes bei Krypton
wurde untersucht und kann ausgeschlossen werden,
so daB die Ursache dieser Diskrepanz nicht aufge-
klart werden konnte. — Die in der letzten Spalte
aufgezeichneten ilteren Werte nach 3 und * liegen
erheblich unter den anderen Daten. Dies ist vermut-
lich auf eine unvollstindige Sammlungseigenschaft
fiir die langsamen Ionen bei der in diesen Arbeiten
benutzten Anordnung zuriickzufithren.

Die vier untersuchten Systeme sind exotherm,
falls von méglichen Anregungen des Ions und des
Atoms nach dem Ladungsaustausch abgesehen wird.
Die Uberschiisse der inneren Energie liegen zwi-
schen 5,8 und 10,5eV und miissen nach dem Stof}
in kinetische Energie iibergefiihrt werden. Bei den
vorliegenden Systemen gibt es keine Anregungsmaog-
lichkeiten, durch die dieser Energieiiberschufl zwar
verringert wird, aber die Prozesse noch exotherm
bleiben oder zufillige Energieresonanz erreichen.
Schon das System He* + Kr wird bei Anregung des
niedrigsten Zustandes des entstehenden Kr*-Ions endo-
therm und erhalt ein Defizit an innerer Energie von
3,6 eV. (Berechnet mit den Tabellen der Energie-

niveaus aus 11.)

Wie nun die Untersuchungen der Lichtemission
gezeigt haben’ & 12, erfolgt fiir die untersuchten
Systeme der Ladungsaustausch aber zumindest teil-
weise endotherm mit optischer Anregung. In Tab. 3
sind die Wirkungsquerschnitte fiir die endothermen
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Kanile (d. h. fiir verschiedene Anregungsniveaus der
Ionen) mit den totalen Wirkungsquerschnitten bei
200 eV StoBenergie verglichen. In der dritten Spalte
ist das Verhiltnis o6,pt/01t eingetragen und liefert
iiberraschend innerhalb enger Grenzen Werte von
25 bis 30%. Die hier erfaflten Emissionen liegen
iiberwiegend im Sichtbaren und daher handelt es
sich um hohere Anregungsstufen der Ionen. Die
Strahlung der tiefsten Anregungsstufen liegt im
Vakuum-UV-Bereich und ist daher hierin nicht ent-
halten. — In den beiden letzten Spalten sind abge-
schitzte Werte? fiir die Bereiche 200 bis 1200 A
und 1050 bis 3500 A eingetragen. Der Vergleich
von 6o, mit dem Wert fiir den Vakuum-UV-Bereich
zeigt, dal} fiir He" + Ar der Ladungsaustausch mog-
licherweise vollstandig endotherm und mit Anregung
erfolgt.

Ar* auf Ne

Als Beispiel fiir einen schon ohne Anregung des
sekundiren Ions endothermen ProzeB wurde die
Reaktion

Ar* +Ne— Ar + Ne*

untersucht. Diese hat ein Defizit an innerer Energie
von AE =1(Ar) —I(Ne) = —5,81 eV, das aus der
kinetischen Energie des primaren Ions gedeckt wer-
den muB. (I(Ar) =15,75eV, I(Ne) =21,56eV 11,)
In der Abb. 7 ist der ermittelte Wirkungsquerschnitt
gegen die StoBenergie aufgetragen. Oberhalb 20 eV
ist er konstant und hat mit 6,6-10717 cm? einen
etwa dreimal niedrigeren Wert als der umgekehrte
exotherme Proze8 Ne* + Ar. Unterhalb etwa 20 eV
fillt der Wirkungsquerschnitt dann mit abnehmen-
der StoBenergie steil ab und erreicht zwischen 16
und 18 eV seine Einsatzschwelle. Die erforderliche

System Otot Gopt 8 fiir A-Bereich [A] Gopt/Otot Gopt? Gopt”?
1050—3500 A 200—1200 A

He*™ + Ar 2.7 0,63 3500—5700 0,23 0,05 2,1

Het + Kr 9,0 2,3 3500—5200 0,25 0,14 3,2

Net + Ar 1,9 0,55 3500—5000 0,29 - —

Net + Kr 7,5 1,8 3500—5200 0,24 — —

Tab. 3. Vergleich der totalen Wirkungsquerschnitte otot fiir Ladungsaustausch mit den fiir optische Anregung verschiedener
Spektralbereiche gemessenen Werten oopt. Alle 6 in 10718 cm?. Die Daten beziehen sich auf 200 eV StoBenergie der Primir-
ionen.

11 CH. MOORE, Atomic Energy Levels, Vol. I, II; National
Bureau of Standards, Washington 1949, 1952.

12 Siehe auch D. JAEcks, F. J. DE HEER u. A. SaLop, Physica
36, 606 [1967]. Da in dieser Arbeit nur Messungen ober-
halb 300 eV angestellt wurden, konnten sie hier nicht her-
angezogen werden.
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Abb. 7. Wirkungsquerschnitt ¢ fiir Ladungsaustausch fiir das
endotherme System Ar*-Ne, aufgetragen gegen die Stof3-
energie E (Lab.) des Ar*.

MindeststoBenergie berechnet sich aus dem zu dek-
kenden Energiedefizit AE als Eyy,=|AE | (ma,+
mye) /mxe zu 17,43 €V. Dieser Wert stimmt mit der
experimentell erhaltenen Energieschwelle innerhalb

H. SCHLUMBOHM

der experimentellen Unsicherheit iiberein. Dies zeigt,
daB3 der Prozel bereits bei der niedrigst moglichen
StoBenergie einsetzt. — Das gleiche Ergebnis wurde
fir das ebenfalls endotherme System Ar* + He in %
gefunden.

Die Beobachtung der Schwelle fiir dieses Ladungs-
austauschsystem bestitigt, dal der primire Ar*-Ionen-
strahl wie erwartet frei von angeregten Ionen war. Fiir
angeregte Ar'-Ionen verliefe die Reaktion nidmlich
exotherm und wiirde dann sicherlich schon im Gegen-
satz zur Beobachtung unterhalb der Schwelle auftreten.
AuBlerdem zeigt das Ergebnis, daB offenbar eine voll-
stindige Abtrennung der elastisch gestreuten Primir-
ionen erreicht wird.

Herrn Professor Dr. H. RAETHER danke ich fiir die
Uberlassung von Institutsmitteln zur Durchfithrung die-
ser Untersuchung.

Dissoziativer Ladungsaustausch von He"- und Ne'-Ionen mit den Molekiilen
N,, O, und CO, bei Stoflenergien von 3 bis 200 eV

H. ScHLUMBOHM *

Institut fiir Angewandte Physik der Universitait Hamburg

(Z. Naturforsch. 24 a, 1720—1724 [1969] ; eingegangen am 19. August 1969)

Cross sections for the dissociative charge transfer reactions He*+N,, O, and Ne*+N,, O, , CO,
have been measured over an energy range from 3 to 200 eV and are compared with values given
by other authors. The values were determined from measurements of the current of the slow charge

exchange ions formed within a collision chamber.

Fiir den Ladungsaustausch von Edelgasionen mit
Molekiilen liegen mehrere massenspektrometrische
Messungen vor, die zeigen, daf} diese Prozesse bei
Stollenergien im 100 eV-Bereich iiberwiegend disso-
ziativ ablaufen. So werden bei He*+N, und O,
tiberwiegend die Atomionen N* und O* gebildet?,
bei Ne*+ N, ebenfalls N*23 und bei Ne*+ CO,
iberwiegend CO*%. Die mit massenspektrometri-
schen Anordnungen ermittelten Wirkungsquerschnit-
te konnen erhebliche Unsicherheiten enthalten, die
mit der Anbringung des Nachweismassenspektro-
meters an die StoBkammer verbunden sind, und
demzufolge zeigen die von den verschiedenen Auto-
ren angegebenen Werte starke Diskrepanzen.

* Jetzt Ruhr-Universitdt Bochum, Institut fiir Experimental-
physik.
Sonderdruckanforderungen erbeten an Prof. Dr. H. SCHLUM-
BOHM, Institut fiir Experimentalphysik der Universitdt Bo-
chum, D-4630 Bochum, Buscheystrafle.

Ziel der vorliegenden Arbeit ist die experimen-
telle Bestimmung der Wirkungsquerschnitte fiir die
genannten Prozesse bei Stoflenergien zwischen etwa
3 und 200eV. Hierzu wird eine Anordnung mit
einer Stokammer ohne Massenspektrometer ver-
wendet, die gerade daher recht verldBlliche Wir-

kungsquerschnitte zu messen gestatten sollte.

Apparatives

Die benutzte Anordnung ist ausfiihrlich in einer
vorangehenden Arbeit beschrieben®, in der iiber die
dort durchgefithrten Messungen an Edelgassystemen
berichtet wird.
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