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Kurzzusammenfassung

Im interstellaren Medium sind chemische Reaktionen zwischen Ionen und neu-
tralem Gas von grofser Bedeutung. Da sie iiblicherweise deutlich geringere Bar-
rieren besitzen als Reaktionen zwischen zwei neutralen Partnern, sind sie bei
niedrigen Temperaturen bevorzugt.

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit Untersuchungen an den endothermen
Reaktionen von CH,D™, Hy,D'T und N* mit Hy. Sie werden bei tiefen Tem-
peraturen stark von der Translationsenergie und von der internen Anregung der
Reaktionspartner beeinflusst. Diese empfindliche Abhéngigkeit kann beispiels-
weise dazu verwendet werden, Informationen tiber Lage oder Besetzung der Ener-
gieniveaus der Reaktanden zu erhalten.

Die hier vorgestellten Untersuchungen wurden mit Hilfe eines 22-Pol Ionen-
speichers durchgefiihrt, der bei Temperaturen zwischen 10 und 300 K betrieben
werden kann. Im Speicher konnen Driicke eingestellt werden, die niedrig genug
sind, um chemische Prozesse unter typischen astrophysikalischen Bedingungen zu
untersuchen. Der Aufbau dieser Apparatur, sowie drei verschiedene Arten von
Messungen, die mit ihr durchgefithrt werden kénnen (Massenspektroskopie, Reak-
tionskinetik, Spektroskopie an Ionen), werden in Kapitel 4 erldutert. Aukerdem
enthélt dieses Kapitel eine kurze Beschreibung der Konstruktion von neuen Daly
Detektoren fiir die beiden neuen Ionenspeicher-Experimente in Koln.

Alle endothermen Reaktionen mit Wasserstoff werden bei tiefen Tempera-
turen unter anderem von der Kernspinkonfiguration von Hy beeinflusst. Daher
ist es fiir solche Untersuchungen von grofer Bedeutung, die Zusammensetzung
der Wasserstoffprobe aus den beiden moglichen Konfigurationssymmetrien ortho
und para zu kennen und diese gezielt beeinflussen zu koénnen.

Kapitel 5 beschreibt die durchgefiihrten Untersuchungen des ortho-zu-para
Verhéltnisses und Verbesserungen am Kolner Para-Wasserstoff-Generator, die im
Rahmen dieser Arbeit vorgenommen wurden. Um das ortho-zu-para Verhalt-



nis zu bestimmen, wurden zwei verschiedene Methoden angewandt, zum Einen
Raman Spektroskopie, zum Anderen der Einfluss der Rotationsenergie von ortho-
Wasserstoff auf chemische Gleichgewichte bei tiefen Temperaturen (HoDT + Ha,
N* + H,). Die Ergebnisse der Raman Spektroskopie und des Gleichgewichts
der Reaktion von HyD™ mit Hy werden ebenfalls in Kapitel 5 vorgestellt. Die
Ergebnisse der Reaktion von N mit H, sind in Kapitel 6 beschrieben, da dieses
Reaktionssystem detaillierter untersucht wurde.

Die Reaktion von Nt mit Hy ist der erste Schritt zur Bildung von interstel-
larem Ammoniak. Sie wird seit drei Jahrzehnten mit verschiedenen Methoden von
einer Reihe von Gruppen untersucht. Dennoch sind nach wie vor viele Fragen of-
fen. So ist beispielsweise ungeklart, ob die Reaktion tatsdchlich endotherm ist,
oder ob sie lediglich von einer Barriere behindert wird. Auch ist nicht eindeutig
geklart, in welchem Mafe die Feinstruktur-Energie von Nt zur Unterstiitzung
der Reaktion verfiigbar ist. Messungen zu diesem Reaktionssystem finden sich in
Kapitel 6.

Zu Beginn dieser Arbeit stand die mutmakliche Entdeckung von CH;D* im
All.  Die bisher verfiigharen Vorhersagen fiir seine Rotationsiiberginge waren
nicht prazise genug, um die Entdeckung zu bestitigen. Da die Methode der
Laserinduzierten Reaktionen (LIR) hochaufgeléste Spektren von Ionen liefern
kann, wurde CH,D™ im Ionenspeicherexperiment LIRTrap spektroskopisch un-
tersucht. In Kapitel 7 werden die durchgefiihrten Infrarot-Messungen an zwei
Vibrationsbanden von CHyD™ und die resultierenden Vorhersagen fiir reine Ro-
tationsiibergidnge vorgestellt.

Héaufig beobachtet man bei LIR-Linien Abweichungen von der Gauss’schen
Linienform. Solche Abweichungen behindern gliicklicherweise nicht die Frequenz-
bestimmung, da die mathematische Beschreibung der beobachteten Linienformen
qualitativ bekannt ist. Der Zusammenhang zwischen den Parametern der Funk-
tion, die solche gesédttigten Linien beschreibt, und denen des Experiments ist
jedoch unbekannt. Daher ist es noch nicht moglich, weitere Informationen wie
Translations- oder Rotationstemperatur der Ionen aus den geséttigten Linien zu
bestimmen. Kapitel 8 befasst sich mit der quantitativen Beschreibung des LIR
Prozesses und stellt numerische Simulationen sowie Messungen an CH; vor, die
zu diesem Thema durchgefiihrt wurden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die erwihnte Empfindlichkeit endothermer
Reaktionen gegeniiber internen Anregungen der Reaktionspartner fiir zwei ver-
schiedene Untersuchungtypen genutzt. Sie ermdoglichte hochauflésende Infrarot-
spektroskopie an CHyD™ und damit verbesserte Vorhersagen fiir reine Rotations-
iibergénge dieses Ions. Erste Schritte zum detaillierten Verstdndnis der Prozesse
bei laserinduzierten Reaktionen wurden gemacht. Auferdem ermoglichte diese
Empfindlichkeit, die Bestimmung der Qualitdt von selbst hergestellten para-
Wasserstoff-Proben und Einblicke in die Reaktionskinetik des Systems N* + H,.



