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1 Einleitung

"Einstein sagte, die Welt kann nicht so verriickt sein. Heute wissen wir, die Welt ist so
verrickt.” (Daniel M. Greenberger)

Friiher erschien es selbstverstandlich, dass sich die Bewegung aller Teilchen durch die
Gesetze der klassischen Mechanik beschreiben lasst. Mittlerweile ist bekannt, dass Teilchen
Welleneigenschaften haben.

Zuerst belegte Albert Einstein durch den Photoeffekt, dass Licht sowohl Teilchen als
auch Welleneigenschaften hat und je nachdem welche Eigenschaft gemessen wird, eines
der beiden Modelle die bessere Beschreibung liefert; Wellenmodell (Interferenz, Beu-
gung) und Teilchenmodell (Absorption, Emission). Diese beiden Modelle des Lichtes
widersprechen einander nicht. Aus dieser Erkenntnis folgerte Louis de Broglie, einer
der bedeutendsten Physiker des 20. Jahrhunderts, dass ebenfalls Teilchen Welleneigen-
schaften haben miissten. Drei Jahre spéter (1927) wurde dieses Postulat durch Davisson
und Germer mit Elektronen am Doppelspalt bewiesen [Dem05]. Kurz darauf gelang es
Estermann und Stern die Beugung von Hs- und He-Molekularstrahlen zu beobachten
[Fri33]. Aktueller wurde die Beugung von massiveren Fullerenen Cgy und C7y von der
Experimentalphysik—Arbeitsgruppe der Universitat Wien aufgenommen [ArNai].

In der vorliegenden Arbeit wird die Welleneigenschaft von Neon- und Wasserstoff durch
Beugung eines Gasstrahles an einem Transmissionsgitter mit 100 nm Gitterperiode de-
monstriert. Die de Broglie Wellenldngen der Teilchen betragen wenige Pikometer. Der
Gasstrahl wird durch eine adiabatische Expansion erzeugt und an einem beweglichen
Gitter gebeugt. Bei tiefen Temperaturen, weist der Gasstrahl besondere Eigenschaften
auf. Aus den atomaren Teilchen bilden sich molekulare Verbunde, auch Cluster genannt,
die sehr schwach gebunden sind. Der kleinste Verbund wird als Dimer bezeichnet und hat
die doppelte Masse des Atoms. Edelgase und Molekiile, die unter Normalbedingungen
keine Bindung eingehen kénnen, kommen in einem gekiihlten Gasstrahl in Verbindungen
vor. Deshalb werden Beugungsbilder fiir Neon und Wasserstoff bei jeweils zwei unter-
schiedlichen Temperaturen aufgenommen um deren Bindungsverhalten bei verschiedenen
experimentellen Parametern zu untersuchen. Je nach Wellenldnge, wobei diese von dem
Impuls also Masse und Geschwindigkeit abhéngt, werden die Teilchen unterschiedlich
gebeugt und kénnen rdumlich separiert werden.

Die Detektion der Teilchen erfolgt nach dem COLTRIMS-Prinzip. Die Beugungsordnungen
werden nacheinander durch Verfahren des beweglichen Gitters auf die Spektrometerachse
projiziert und mit einem Laser iiberlappt. Die durch die Ionisation entstandenen geladenen
Fragmente werden mit einem elektrischen Feld auf die Detektoren beschleunigt. Anhand
der gemessenen Flugzeiten und Auftrefforte kénnen Riickschliisse iiber die Struktur und
Groflen der urspriinglichen Molekiile gemacht werden.

In dem Beugungsbild fiir Wasserstoff hat sich die erste Beugungsordnung fiir Wasserstoff-
molekiil-Dimere erkennen lassen. Deshalb hat sich eine weitere Zielsetzung der Bachelorar-
beit ergeben und zwar die Untersuchung des Dimers hinsichtlich seines intermolekularen
und internuklearen Abstandes, seiner Aufbruchsenergie und seiner Struktur. Im Folgenden
ist die Arbeit so gegliedert, dass zuerst die Theorie erkldrt wird um den physikalischen
Hintergrund zu verstehen. Darunter werden Begriffe wie Molekiile, Beugung und Ionisation



KAPITEL 1. EINLEITUNG

erlautert. Im Anschluss wird der experimentelle Aufbau vorgestellt mit der dazugehorigen
Elektronik und zum Schluss werden die Ergebnisse vorgestellt.



2 Theoretischer Hintergrund

2.1 Molekiile

Atome bilden Molekiile, wenn es energetisch giinstig, also deren potentielle Energie im
Molekiil niedriger ist. Es gibt theoretische Modelle die zur Beschreibung der Molekiile
dienen wie zum Beispiel die LCAO Néaherung oder die Methode von Heitler-Londen, die
in der Literatur [Hak02] ausfithrlich nachzulesen ist. Die Idee bei der LCAO Néherung ist
die, das Molekiilorbital durch die linear Kombination der Wellenfunktionen der atomaren
Orbitale @,, der beteiligten Atome zu beschreiben.

U => cy®n (2.1)
n
demnach resultiert fiir die bekannte Schrédinger-Gleichung
HY = EW (2.2)
fiir ein diatomares Molekiil:
H(ca® + caPa) = E(caPy + caPa) (2.3)

wobei H der molekulare Hamilton-Operator ist. Versucht man diese Schrodinger Gleichung
zu losen, so ergeben sich zwei unterschiedliche Energieeigenwerte, die einer bindenden und
antibinden Wellenfunktion zugeordnet werden konnen [ATO14]. Die bindende Wellenfunk-
tion wird auch als die gerade Wellenfunktion bezeichnet, bei der die Wellenfunktionen
der Atome addiert werden. Dementsprechend wird die Wellenfunktion bei ungerade
subtrahiert. Fiir die Energieeigenwerte folgt:

axf

EL = TS (2.4)
Dabei nimmt S Werte zwischen 0 und 1 an und ist die Uberlappung der Atomorbitale;
S = 0 bei unendlichem Abstand, S = 1 bei vollstindiger Uberlagerung. « ist die Energie
im atomaren Zustand und f ist das Bindungsintegral und entspricht der Ubergangswahi-
scheinlichkeit.
Das einfachste Beispiel fiir eine solche Bindung bildet das Wasserstoffmolekiil. Das Was-
serstoffatom hat ein Elektron im 1s Zustand. Die Addition der Wellenfunktionen der zwei
Atome fithrt zu einem bindenden Molekiilorbital, bei dem die Elektronendichte zwischen
den Kernen lokalisiert ist (siehe Abb.2.1 unten). Die Subtraktion der Wellenfunktionen
fihrt zu einem antibindenden Molekiilorbital, was zu einer Knotenebene zwischen den
Kernen und damit eine gerine Elektronendichte zufolge hat. Dies fiihrt zu einer Abstoflung
der Kerne (Siehe Abb. 2.1) [Dem05].
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Abbildung 2.1: Mogliche Uberlagerungen zweier Atomorbitale. Unten bei gerader Wellen-
funktion, oben bei ungerader Wellenfunktion (aus [CheDi])

Ob sich nun Molekiile bilden, hédngt von der Lage der Energieniveaus der Molekiilorbitale
ab. Nach dem Pauli-Prinzip miissen sich die Spins der beiden 1s Elektronen unterschei-
den. Sie besetzen in erster Stelle den energetisch niedriegen Zustand und bilden ein
o-Molekiilorbital. Wie aus der Abb. 2.1 zu erkennen ist, ist es energetisch giinstiger, dass
ein Wasserstoff bevorzugt in einen Molekiil iibergeht als in dem atomaren Zustand zu
bleiben. Zu erwéhnen ist, dass hierbei auch der Abstand der Atome zueinander eine
wichtige Rolle spielt, im Kapitel 2.1.1 wird darauf genauer eingegangen.

Betrachtet man statt des Wasserstoffes ein Edelgas wie Helium, so ist dariiber zu sa-
gen, dass Helium vier Elektronen hat und diese auch das antibindenden Sigma Orbital
vollstandig besetzen, was energetisch sehr ungiinstig ist. Deshalb gehen Edelgase keine
kovalenten Bindungen ein. Dennoch wirkt zwischen den Edelgasen eine andere Art von
Kraft und zwar die van-der-Waals Kraft, diese wird nun genauer erlédutert.

2.1.1 Van-der-Waals-Bindung

In diesem Kapitel geht es um die Bindungsfdhigkeit von nichtgeladenen Teilchen und
Molekiilen, die keine kovalenten Bindungen eingehen konnen. Hierzu zéhlen unter anderem
Edelgase und Molekiile ohne permanentes Dipolmoment. Diese kdnnen sich durch die van-
der-Waals Wechselwirkung zu Clustern verbinden und bilden die Untersuchungsobjekte
dieser Arbeit. Ein neutrales Atom hat im zeitlichen Mittel kein elektrisches Dipolmoment,
jedoch ist zu jedem festen Zeitpunkt ein momentanes Dipolmoment zu finden, dessen
Richtung sich andauernd éndert [Jah05]. Dieses momentane Dipolmoment kommt durch
Elektronenfluktuation in einem Atom zustande, wodurch ein momentanes Feld [DemO05]

1

Ey = (3pacos(04)R —pa) ~ =5 (2.5)

1
dmeg R3
entsteht. Dieses induziert ein momentanes Dipolmoment pg ~ aF4 am Nachbaratom.
Dabei ist R der Abstand der Atome voneinander und « die Polarisierbarkeit. Die Polari-
sierbarkeit ist fiir homonukleare Molekiile viel geringer als fiir heteronukleare Molekiil,
was zur Folge hat, dass das Dipolmoment sehr viel kleiner ist und eine geringe Reichweite
hat [Dem05]. Die anziehende Wechselwirkungsenergie zwischen den ungeladenen Teilchen
nimmt mit der 6. Potenz des Molekiilabstandes ab.

Epot ~ _l (26)

76
Insgesamt ist zu sagen, dass diese Bindung nur dann Zustande kommen kann, wenn
sich zwei Molekiile oder Atome sehr nahe kommen. Entwickelt man das E-Feld in einer



Multipolentwicklung, fallen bei grofien Absténden die ersten zwei Terme (ionisch und
permanenter Dipol) fiir van-der-Waals gebundene Cluster weg. Fiir kleinere Abstédnde
machen sich dieser Term bemerkbar; es kommt zu einer Abstoflung. Zur Beschreibung
der Wechselwirkung zwischen ungeladenen und ungebundenen Atomen wird das Lenard-
Jones-Potential verwendet, das sowohl die langreichweitige Anziehung, als auch die
kurzreichweitige Abstofung beriicksichtig.

Bpor(R) = 4e( ()~ (3)°) (2.7)
~—— ~——

abstolend  anziehend

Dabei ist o die Position des Tiefpunktes des Potentials angibt (V(R) = 0) und Ryin =
21/65 der Gleichgewichtsabstand ist [Ulrll]. Zu erwiihnen ist, dass die van-der-Waals
gebundenen Teilchen eine Bindungsenergie im Bereich von einigen meV haben, im Vergleich
dazu ist die Bindungsenergie des Wasserstoffmolekiils tausenfach grofier (eV).

Da in dieser Arbeit Messungen mit Neon und Wasserstoff durchgefiithrt wurden, geht es
nun um die Eigenschaften dieser Teilchen.

2.2 Neon und seine Cluster

Das Neon-Atom ist ein Edelgas, mit der Elektronenkonfiguration: 1522522p5 im Grundzu-
stand, wobei es in einem Singulett Zustand ist. Auf der Erde ist Neon ein sehr seltenes
Element und taucht mit der Masse 20 mit einer Wahrscheinlichkeit von 90,51 % aulf,
ansonsten ist es als Isotop 2! Ne und 22 Ne mit einer Haufigkeit von 0,27 % Prozent und
9,22 % vorhanden [PerNe].

Neondimer

Molekiile besitzen im Vergleich zu Atomen zusétzliche Freiheitsgrade, da sie entlang ihrer
Molekiilachse schwingen und in alle drei Raumrichtungen zur Rotation um den Mole-
kiilschwerpunkt angeregt werden kénnen. Das Neondimer welches aus zwei Neonatomen
besteht und van-der-Waals gebunden ist, hat einen internuklearen Abstand von 3,1 A
[Jah05]. Der Grundzustand des Neon-Dimers ist gegeben durch 1' 3¢ oder durch die
Nomenklatur Ne"t(25F1L;) /Nent (2941 L;) die fiir zwei getrennte schwach gebundene
Atome stehen [Ulrl1].

Der elektronische Grundzustand des Neondimers hat zwei Vibrationszustdnde mit einer
Energie von 3 meV bzw. 4,4668 meV.? .

2 Vertiefend dazu die Dissertation von Till Jahnke. ”Interatomic Coulombic Decay” - Experimentelle
Untersuchung eines neuartigen, interatomaren Abregungsmechanismus (2005)



2.3 Wasserstoffatom, Molekiil und Cluster

Das Héufigste Element im Universium mit 88, 6% ist Wasserstoff [Gre88]. Es ist das Erste
und einfachste Element mit der Elektronenkonfiguration 1s' im Periodensystem. Es hat
einen atomaren Radius von 0,53 A [Len12] [Dem05]. Aufgrund seiner Bestandteile aus
einem Proton und einem Elektron wird das Wasserstoff dazu verwendet den Aufbau und
die Eigenschaften aller Teilchen anzundhern. Das Elektron befindet sich im kugelsym-
metrischen Coulombfeld des Atomkerns und ist das einzige neutrale System, fiir das die
quantenmeschanische Schrédinger-Gleichung analytisch gelost werden kann.

Wasserstoffmolekiil

Auf der Erde ist Wasserstoff iberwiegend als Wasserstoffmolekiil vorhanden. Wie im
Kapitel 2.1 bereits erklart, ist es energetisch giinstiger, dass Wasserstoffatome sich zu
Molekiilen verbinden. Es besteht aus zwei Wasserstoffatomen, die einen internuklearen Ab-
stand von 0,742 A haben [Dem05]. Genau wie das Wasserstoff ist das Wasserstoffmolekiil
ein Prototyp fiir Molekiilsysteme. Es ist das einfachste Molekiilsystem und kann durch die
LCAO Néherung, Heitler London und weiteren Modellen gendhert werden. Desweiteren
wurden bereits 1929 die Beugungsphdnomene von Wasserstoffmolekiilen beobachtet. O.
Stern und Estermann erforschten Beugung von Helium und Wasserstoff-Molekiilen an
Festkorperoberflichen (NACI und LiF) [Iba09].

Ende des 20. Jahrhunderts wurde die Beugung von einem Wasserstoffstrahl von Wieland
Schollkopf und Peter Toennies mit einem Nanogitter durchgefiihrt.
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Abbildung 2.2: Beugungsbild aufgenommen mit einem Gitter der Periodizitdt von 100 nm,
einer Temperatur von 40 K und einem Druck von 10 bar (aus [Toe94])

Der Wasserstoffgasstrahl wurde durch eine adiabatische Expansion erzeugt und an einem
Gitter gebeugt. Die verschiedenen Beugungsmaxima wurden von einem Massenspektrome-
ter in einer separaten Vakuumkammer aufgenommen. Dabei wurde das Massenspektrome-
ter um kleine Winkel um eine Achse parallel zu den Schlitzen verfahren. Zu beobachten
sind Beugungsordnungen von Wasserstoff und seinen Clustern bis hin zu (Hz)g [Toe94].



Wasserstoffmolekiil-Dimer

Das Wasserstoffmolekiil-Dimer ist ein typisches van-der-Waals Komplex, das schwach
gebunden ist. Es existiert nur in der Gasphase.

10%
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Abbildung 2.3: Phasendiagramm vom Wasserstoffmolekiil; der Tripelpunkt und der krit-
sche Punkt liegen sehr nahe (aus [Hydh2]).

Das Wasserstoffmolekiil-Dimer ist im Bereich der Gasphase bei niedrigem Druck und
Temperatur vorhanden. Die Existenz des Wasserstoff-Dimers wurde durch viele Experi-
mente belegt. Der erste Nachweis des Dimers wurde bereits 1956 von Becker et al. durch
eine adiabatsiche Expansion mit einem Elektronen Impact Ionisations-Spektrometer
durchgefiihrt [Toe08]. Desweiteren wurde wie bereits erwdhnt, bei einem Experiment
von W. Schéllkopf und Toennies et al. ein Wasserstoffstrahl mit einem Gitter gebeugt
und dabei das Ha-Dimer nachgewiesen [Toe94]. Zusétzlich wurde 2008 eine Messung
von Toennies und Kornilov durchgefiithrt. Auch hier wurde ein Gasstrahl durch eine
adiabatische Expanison erzeugt. Die Temperatur wurde auf 29,5 K und der Druck auf
0,7 bar eingestellt [Toe08]. Die Parameter der Expansion sind hierbei sehr wichtig, da
die verschiedenen Phasen von Wasserstoff in diesem Bereich sehr nahe beieinander liegen
(siche Abbildung 2.3).

FEine interessante Frage zum Dimer ist die mogliche Struktur der zwei Molekiile zueinander
und deren intermolekulare und internuklearer Abstand. Mehrere Experimente haben sich
der Untersuchungen des Dimers gewidmet. Darunter wurden bereits 1964 Messungen
von Wanabe und Welsh durchgefiihrt. Die Feststellung aus den Messungen ist, dass das
Dimer einen Vibrationszustand mit einer Dissozisationsenergie von weniger als 3,5 cm ™!
hat. Aufgrund der nicht harmonischen Schwingung der Vibration der beiden Hs Molekiile
wurde der intermolekulare Abstand mit 4,2 - 4,6 A gemessen. Die Werte sind groBer als
man beim Lennard-Jones Potential (3,3 A) erwarten wiirde [Wat64].

Es gibt auch theoretische Untersuchungen zum Dimer. Mit der Struktur haben sich Tapia
und Bessis 1971 beschéaftigt und folgende Konfigurationen vorgeschlagen:
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Abbildung 2.4: Konfiguration des (Hz)2 a) parallel b) senkrecht c) linear d) T-férmig,
Parameter: R der intermolekular Abstand (center to center), r1, ro der
internuklear Abstand (aus [Tap71] ).

Dabei haben Tapia und Bessis beriicksichtigt, dass eines oder beide Molekiile im ersten
Vibrationszustand sein kénnen. Dabei konnte die internuklearen Absténde grofier sein.
Der internukleare Abstand betrigt im Grundzustand 1,4166 a.u. und fiir ein gestrecktes
Molekil ist r = 1,6 a.u. [Tap71]. Des Weiteren hat Grzegorz Chalasinki sich mit der
intermoleklaren Korrelation und der Wechselwirkungsenergie beschéftigt. Nach seinen
Berechnungen ist die bevorzugte Konfiguration ebenfalls die T-Struktur [Grz86]. Dabei
wurde eine Korrektur aufgrund der intramolekularen Korrelation auf die 1. Ordnung
der Wechselwirkungsenergie zwischen den zwei Hy Molekiilen beriicksichtigt. Fiir die
vier verschiedenen Geometrien: wie bei Tapia und Bessis, sind die intermolekularen
Absténde im Bereich von 4-8 a.u., mit einer Wechselwirkungsenergie von 6,5 a.u.. Die
Wechselwirkungsenergie der T-Struktur hat ein Minimum bei der Tiefe von 18 pH fir
den intermolekularen Abstand von 8 a.u. (center to center Abstand).

Des Weiteren wurden Simulationen fiir die Wechselwirkungsenergie des Dimers von
Masanori Tachikawa, Kazunari Suzuki, Kaoru Iguchi und Tomo Miyazaki mit der zweiten
Ordnung der intermolekularen und intermonomeren Stérung durchgefithrt. Dabei wurde
fiir Berechnungen der Potentiale der experimentelle internukleare Abstand (vibrations
Mittelwert) 1,449 a.u. und fiir R der Abstand zwischen dem Massenschwerpunkt der zwei
Molekiile im Intervall von 5,0 a.u. bis 8.0 a.u angenommen [Mas94].
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Abbildung 2.5: Simulation der Potentialkurven fiir vier Strukturen des Wasserstoffmolekiil-
Dimers (aus [Mas94])

Die Strukturen sind die aus Abb. 2.4. Die T-Struktur ist die stabilste Struktur, danach
kommt die X, P und zum Schluss die L Struktur. Dabei ist die letzte instabil. Die
Potentialtiefe ist bei einem Abstand fur 7,0 (T), 7,5 (X), 6,5 (P) und 7,0 (P) minimal.
Ein aktuelleres Paper (Jahr 2000) wurde von der Gruppe: Changsihn Kim, Sang Joon
Kim, Yongsik Lee, und Yongho Kim veroffentlicht. Es wurden theoretische Berechnungen
der Struktur und der Energie des Wasserstoffmolekiil-Dimers mit der Density functional
theorie , Multi-Coefficient G2/ G3 durchgefiihrt. Nach den Rechnungen der MCG2/ MCG3
und DFT-Methode ist die T-Struktur die préaferierte Geometrie. Der intermolekulare
Abstand fiir MCG2-Methode ist 0,7424 A und nach der MCG3 0,7417 A, mit einem
Intermolekularen Abstand von 3,4467 A und 3,4247 A. Hierzu sind keine experimentellen
Daten vorhanden. Fiir die beste Struktur sind Werte fiir die Tiefe mit 23 em ™! und

27 em™!, MCG2 und MCG3 gegeben [Kim00].

11
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2.4 Beugung
2.4.1 Licht

,Was ist Licht? Eine Welle oder ein Teilchen oder etwas anderes?’ Mit dieser Frage haben
sich viele Wissenschaftler und Philosophen beschéiftigt, darunter auch Albert Einstein.
1917 schreib er dazu: "Den Rest meines Lebens werde ich dariiber nachdenken, was Licht
ist!". Es gibt unterschiedliche Meinung dazu [Sex168]:

e Licht ist ein Strom von Lichtteilchen, die sich geradlinig ausbreiten, vermutete
Newton (1669)

e Licht ist eine Welle die sich dhnlich wie eine Wasserwelle verhélt, nach Christian
Huygen (1677)

e Licht ist eine elektromagnetische Welle, vermutete James Clerk Maxwell (1864)

Eine Antwort auf die Frage fand Albert Einstein im Jahre 1905 und postulierte den
Welle-Teilchen-Dualismus.

e ’'Licht ist eine Welle und besitzt — ohne jemals beide Naturen zugleich zu zeigen —
auch einen atomaren Aufbau’

Seitdem wird das Licht sowohl als Welle als auch als Teilchen angesehen. Je nachdem
welche seiner Eigenschaften man misst verhélt sich das Licht wie eine Welle oder ein
Teilchen.

12
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Was ist nun Licht?
"Am Montag Mittwoch und Freitag ist es eine Welle, am Dienstag, Donnerstag und
Samstag ist es ein Teilchen und am Sonntag ruht es’

13
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2.4.2 Materiewelle

Gleichermaflen folgerte Louis de Broglie, wenn Photonen Teilchen und Welleneigenschaften
besitzen, dann miissten auch klassische Teilchen ein solches Verhalten aufweisen. Dabei
wird das Teilchen durch die Welle der Form

Y = Aexp(i(wt — k7))

beschrieben, wobei 77 der Ortsvektor im dreidimensionalen, A die Amplitude und w die
Kreisfrequenz und k der Wellenvektor ist der Richtung und Wellenldnge der Welle festlegt,
ist. Die de Broglie Wellenldnge, die dem Teilchen mit dem Impuls p zuordnet ist gegeben
durch

A=
b

wobei h das Plancksche Wirkungsquantum und p der Impuls ist, welcher das Produkt
aus Ruhemasse (m) und Geschwindigkeit (v) des Teilchens ist. Da in dem Gasjet Cluster
aus N Atomen erzeugt werden folgt fiir die de Broglie Wellenldnge

b b
p N'U'matom

(2.8)
Aus der Gleichung lasst sich verstehen, dass je hoher die Anzahl der Konstituenten
im Cluster sind, desto kleiner die Wellenldnge wird, was bei Beugungsexperimenten
durch die Beugungsordnungen (kleinere Ablenkungen) sichtbar wird. Die de Broglie
Wellenlédnge der Cluster bzw. Atome ist zusétzlich abhingig von Temperatur, die sich in

der Geschwindigkeit wiederspiegelt.

2.4.3 Materiebeugung

Im letzten Kapitel wurden die Welleneigenschaften der Teilchen eingefiihrt, wobei diese
Erkenntnis bereits durch Beobachtung belegt wurden. Im Jahre 1802 beobachtete T.
Young das Interferenzbild von Licht an einem Doppelspalt [Ber93]. Statt zwei Flecken
hinter dem Doppelspalt, waren Streifen mit unterschiedlichen Intensititen zu erkennen,
die auch als Interferenzerscheinungen bezeichnet werden. Die Welle wird durch das
Hindernis, den Spalt gebeugt, wodurch nach dem Huygen’sches Prinzip Elementarwellen
entstehenden, die sich {iberlagern. Je nach dem wie die Phasen der Wellen sind, entstehen
Maxima und Minima. Die Position der Maxima lasst sich {iber die geometrische Optik
herleiten. Es gilt
nA

sin(a) = g (2.9)

Dabei steht A fiir die Wellenldnge, nA ist der Wegldangenunterschied der zwei Wellen mit
n=1,2,3..., d ist die Spaltbreite. Wenn der Weglangenunterschied nun ein ganzzahliges
Vielfaches der halben Wellenlénge ist dann tritt destruktive Interferenz auf, das heifit,
die Wellen heben sich auf. Fiir kleine Winkel etwa bis 11° kann die Ndherung gemacht
werden, dass sina ~ a. [Dem05] Weitere Experimente zeigten, dass Beugungsphédnomene
nicht nur auf Licht beschriankt sind. Bereits 1929 beobachteten Davisson und Germer,
dass durch Reflexionen eines Elektronenstrahles an einer Kristalloberfliche Beugungsringe
bzw. Interferenzphinomene zu erkennen sind [Hak02]. 1956 demonstrierte Mollenstedt
und Diiker ebenfalls die Welleneigenschaft von Elektronen an einem elektrostatischen
Biprisma. Das elektrische Feld hat zur Folge, dass die Teilchen abgelenkt werden [Dem05].
Des Weiteren belegten Stern, Frisch und Estermann 1929 diese Eigenschaft von Helium
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2.4. BEUGUNG KAPITEL 2. THEORETISCHER HINTERGRUND

und Wasserstoff durch Reflexion von Molekiilstrahlen an einem LiF-Kristall [Fri33]. Auch
diese Experimente standen in Einklang mit der Entdeckung de Broglies. Obendrein gelang
es vor 15 Jahren am Institut fiir Experimentalphysik der Universitdt Wien Interferenz-
experimente mit massiveren Fullerenen Cgg und C7y durchzufiihren. Dabei wurde ein
intensiver Molekularstrahl erzeugt und an einem Beugungsgitter mit 100 nm gebeugt.
Trotz ihrer hohen Massen zeigen die Fullerene eine besonders hohe Stabilitédt [ArNai]. Bei
einem Beugungsgitter gilt fiir die Maxima die Beziehung

Y
sina = -2 (2.10)
g

wobei d durch die Gitterkonstante g ersetzt wird. Statt einem Doppelspalt hat man nun
n Spalte. Der Unterschied der Interferenzbilder ist, dass es beim Gitter abgesehen von

den hohen (Hauptmaxima) noch kleinere Maxima gibt, diese werden auch Nebenmaxima
genannt.

=

— . i i s e enl

|

|

|

I

|

' |
[
1 |
I
! ' rh |
| ! | i i
| | | i !
| | | | .
| 'l | pet | !
[

: ]I | |
| |
| | |
| I | I : |
! [ I I i I
I | | | | |
| I | :; ﬁ
AL b L L
W RPN e AR R

Abbildung 2.6: Intensitétsverteilung fiir 2, 4, 8 Spalte (aus [Ber93])
Fiir die Anzahl der Nebenmaxima gilt Z = n-2, wobei n die Zahl der Spalte ist. Ne-

benmaxima werden erst fiir n>2 beobachtet. Mit zunehmender Spaltzahl werden die
Hauptmaxima immer enger und schérfer.
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2.4. BEUGUNG KAPITEL 2. THEORETISCHER HINTERGRUND

Um die Intensitdten der Beugungsmaxima zu beschreiben kann die Fraunhofer-Beugungs-
theorie verwendet werden. Dabei wird angenommen, dass die Quelle parallel einféllt, dies
ist der Fall wenn sie quasi als im unendlichen betrachtet wird [Dem05]. Die Herleitung
der Intensitdtsverteilung ist, verglichen mit der des Lichts, nicht so einfach, da es sich bei
Materiewellen nicht um eine em-Welle handelt. Wenn das Beugungsbild in der x,y-Ebene
gemessen wird und die z-Richtung die Ausbreitungsrichtung der Wellen angibt, gilt fiir
die komplexe Amplitude an einem beliebigen Punkt: [Bec12]
a a

Ax,y,z) x /OQn(§,§)e_ikrdx’

a ist die Spaltbreite, @ is die Heavyside Funktion. Wobei iiber das Beugungsobjekt
integriert wird. Dabei wird angenommen, dass entlang der Spalte N identische kohérente
Huygens’sche Elementarwellen loslaufen (in z-Richtung) (Term mit der e-Funktion). Die

a,a
Summe aus der Funktion @ mit den Kompotenten (= /=), was der gesamten Spaltbreite

entspricht, ist eine Heaviside Funktion, die das Gitter beschreibt [Bec12]. Davon ausgehend,
dass alle Spalte identisch sind, und dementsprechend die Winkel, so gilt ©,, ~ @ kann
die Funktion vereinfacht werden zu

a
N bt
A(@) x Z e—z‘~k~(n~d~sin9)' /2a e—i~k~sin9~:c’dx/
n—1 5
2
sodass die Summe aus dem Intergral genommen werden kann. Desweiteren kann die
mx
-1
Summe durch die Geometrische Funktion ergénzt werden ) ;_; = c —
6 —
efi-k-(N-d-sin@) -1 ) ak .
A(O) x R (dsne) ] [a- o eind SZTL(2SZTL(@SZTL@))] (2.11)

Um nun die Intensitétsverteilung zu erhalten muss das Betagsquadrat der Gleichung 3.8
normiert werden.

2
. rd-k , . rak
1 ) 1 (Szn(7~N-sm(@)) 2 sm(j-sm(@))
IO =I5 VO =15y — a5 | dk
sm(T' sm(@)) o sin(O)
Gitterfunktion Spaltfunktion

Insgesamt setzt sich die Intensitét aus der Gitterfunktion und der Spaltfunktion zusammen.
Beim Spalt gilt nur der rechte Term.

Im Vergleich zum Licht gibt es bei Atomen, Molekiilen und Clustern leichte Unterschiede in
der Intensitédtsverteilung. Zwischen dem Spalt und den Teilchen kommt es beim Passieren
der Teilchen zu einer Wechselwirkung. Der Grund ist dir schwache atomare elektrische
Dipol-Dipol-Wechselwirkung. Beim Durchfliegen wird das Teilchen durch das Potential

Cs
V - _li?’
abgelenkt. Dabei ist 1 der Abstand von der Oberflache eines Gittersteges und C5 ein
teilchenabhéngiger Parameter [Gri00]. Dabei muss die Wechselwirkung durch eine zusétz-
liche Funktion ergéanzt werden, und zwar die Spaltfunktion fg;:(©), welche ebenfalls in

Betragsquadrat gesetzt werden muss [Gri99]. Dadurch ergibt sich fiir die Intensitét
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2.5. COULOMB-EXPLOSION KAPITEL 2. THEORETISCHER HINTERGRUND

sin M-N-ssin(@) 2 rsin %-sin(Q) 2
(@) = U] ( ((gk ‘ (9)) )] [ (k2 )] | fait(©))?
sin| =~ sin

a
—-sin(6
5 sin(O)

Genauere Beschreibungen zur Streutheorie ist in der Quelle [Gri99] nachzulesen.

2.5 Coulomb-Explosion

Zum Schluss wird in diesem Kapitel noch die Coulomb Explosion erklart, um die
COLTRIMS-Methode zu verstehen. Durch den Laser werden Teilchen ionisiert, sodass
nach der Reaktion positiv geladene Fragmente vorliegen. Diese stoflen sich wegen der
gleichnamigen Ladung ab, was aufgrund der Coulomb Wechselwirkung dazu fithrt, dass
sie sich explosionsartig voneinander entfernen. Betrachtet im Schwerpunkt fliegen die
Fragmente aufgrund der Impulserhaltung im Falle eines diatomaren Molekiis in entgegen-
gesetzter Richtung voneinander weg. Vor der Reaktion haben die Teilchen die potentielle
Energie [Zelll]

I @12 _ q1g2
Vot = = . 2.12
pot dmeg T r a-u ( )
Dabei ist g = ﬁ in atomaren Einheiten. Die potentielle Energie wird nach der Kollision

in die kinetische Energie der Teilchen umgewandet. Die bei der Reaktion freiwerdende
Energie wird kinetic energy release (KER) genannt. Wenn es sich um zwei identische
Teilchen handelt teilt sich die kinetische Energie gleich auf. Die kinetische Energie der
freiwerdenden Elektronen wird dabei wegen der geringen Masse vernachléssigt.
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3 Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel geht es um den experimentellen Aufbau. Zunéchst wird erklart wie der
Gasstrahl mit Edelgasclustern erzeugt wird. In Kapitel 3.2 wird das Transmissionsnano-
gitter vorgestellt, mit dem die Edelgascluster massenselektiert wurden. Anschlieflend wird
in Unterkapitel 3.3 der Laser beschrieben, mit dem die Molekiile und Cluster ionisiert
wurden. Des Weiteren wird die COLTRIMS-Methode eingefiihrt, die in Frankfurt am
Main entwickelt wurde. Da der Laser Teilchen ionisiert, werden diese durch ein elektri-
sches Feld auf zwei Detektoren beschleunigt. Die einzelnen Komponenten des Detektors,
die Delayline-Anode und das Multi Channel Plate (MCP), werden zusammen mit der
Signalverarbeitung und der Datenaufnahme in Kapitel 4.6 kurz erldutert.

3.1 Gasstrahl

Cluster konnen mit verschiedenen Methoden erzeugt werden. In diesem Experiment wurde
der Clusterstrahl durch eine adiabatische Expansion erzeugt. Dabei wird ein Gas unter
hohem Druck Py und bei der Temperatur T;; durch eine kleine Offnung ins Vakuum
ausgestromt (siehe Abb. 3.1). Eine Uberschallexpansion entsteht erst ab einer bestimmten
Bedingung: Der Druckunterschied zwischen dem Vordruck und Umgebungsdruck muss
drei Grolenordnungen betragen [Wall2]. Der Vordruck betrégt bei diesem Experiment
etwa pgr = 1 — 10 bar und der Druck in der Expansionskammer p, = 10~ bis 1074
mbar. Der Prozess lauft so schnell ab, dass der Wéarmetransport iiber die Gefaiwand
vernachldssigbar ist und man daher einer adiabatischen Situation ausgeht, d.h. Q) = 0.
Fiir den ersten Hauptsatz der Thermodynamik

SU = —6W +6Q (3.1)

resultiert in diesem Fall U = —dW. Aus dieser Gleichung geht hervor, dass die innere
Energie U = % in gerichtete Arbeit W = %va umgewandelt wird. Dies bewirkt eine
Kithlung des Gases und fithrt zur Bildung von Clustern. Bei hohen Temperaturen ist die
thermische Energien der Teilchen grofer.

BACKGROUND PRESSURE P,

COMPRESSION
WAVES.. M>1
REFLECTED SHOCK
EXPANSION MACH DISK SHOCK
FAN M>>1 M<1
Py Ty, = FLOW

ZONE OF SILENCE
SLIP LINE

M>1

BARREL SHOCK

a)

JET BOUNDARY

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Uberschallexpansion. Das Gas expandiert
durch eine 5 pum Offnung ins Vakuum (aus [Zell1])

Im Anschluss an die Expansion bewegen sich die Atome und Molekiile im Gasstrahl
kollisionsfrei weiter. Die Geschwindigkeit des Gasstrahls kann dabei seine eigene lokale
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3.1. GASSTRAHL KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

Schallgeschwindigkeit tiberschreiten (vreiichen >> VUschall), das ist im Bereich der Zone
of Silence (M >> 1) gegeben [Wall2]. Im Experiment ist das Vakuum nicht unendlich
gut. Im Bereiche mit einem hohen Druckgradienten bilden sich soganannten Stoffronten
aus. Diese sind in Abb. 3.1 dargestellt und mit ‘Mach-Disk-Shock’ bzw. ‘Barrel-Shock’,
gekennzeichnet. Da fiir die Messung der wechselwirkungsfreie Bereich die ‘Zone of Silence’
relevant ist, wird dieser mit einem sogenannten Skimmer, einem Hohlkegel mit einer
spitzen Offnung von 300 pum herausgeschilt. Nach der Expansion haben fast alle Teilchen
die gleiche Geschwindigkeit, welche in Expansionsrichtung gegeben ist durch:

5kTy
Vjet = m

Dabei ist k& die Boltzmann-Konstante, Ty die Temperatur und m die Masse der Atome.
Fiir die Messungen entspricht das der Teilchengeschwindigkeiten von:

Teilchen ~ Temperatur in [K] Geschwindigkeit in [7]

Neon 300 789,68
Neon 120 499,44
Wasserstoff 29,5 783,07
Wasserstoff 300 2497,20

In dem Gasstrahl befinden sich iiberwiegend Monomere, sodass die Dimere, Trimere und
grofere Cluster die Geschwindigkeit des Monomers annehmen.
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3.2. TRANSMISSIONSGITTER KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

3.2 Transmissionsgitter

Nachdem nun Cluster jeglicher Grofle erzeugt sind, wird das Gas an einem Transmissi-
onsgitter gebeugt. Aufgrund der unterschiedlichen de Broglie-Wellenlange der Teilchen
sind die Beugungsordnungen der Teilchen an unterschiedlichen Positionen, so dass sie
gefiltert werden koénnen. Dadurch kénnen Aussagen dariiber gemacht werden welche
Cluster gemessen wurden. In diesem Experiment wurde ein Transmissionsnanogitter
verwendet, welches am MIT mit einem interferometrischen Lithographieverfahren mit
einem 193 nm ArF Laser erzeugt wird [ST94]. Es besteht aus drei identischen Gittern
mit einer Gitterkonstante von 100 nm. Die Abstdnde der Gitter voneinander sind 1 mm.
Jedes der Gitter hat ein trapezférmiges Stegprofil und wird alle 5 yum von einer Strebe
verstarkt [Voil4].

Schlitz
und
Gitter

Laserfokus

Abbildung 3.2: Unten: Schematische Darstellung des Beugungsprinzips (aus [Voil4]).
Oben: Zwei Nahaufnahmen des Gitters mit einem Elektronenmikroskop
(aus [Gri00]). Rechts: Gitter mit zwei Strebe. Links: Das Beugungsgitter
mit trapezféormigem Stegprofil. Die schmalere Kante wird in Richtung der
Diise plaziert.

Das Beugungsgitter ist auf einem Tréager fixiert und wurde durch ein Linearmotor ver-
fahrbar angebracht. Durch das Programm COBOLD wird der Linearmotor gesteuert.
Zusétzlich ist vor dem Nanogitter eine Halterung von drei unterschiedlichen Spalten mit
Breiten von 25 pm, 50 um und 100 pum angebracht, welche ebenfalls mit dem Linear-
motor verfahren werden. Der Spalt hat die Aufgabe den Strahl zu kollimieren um eine
ausreichende rdumliche Kohéarenz zu erzielen. Fiir die Messungen wurde der Spalt mit
25 um verwendet. Derjenige Anteil des Gastrahls, welches im Winkel o auf den Spalt,
der sich an der Position x befindet, auftrifft gelangt zum Gitter (siehe Abb. 3.2). Er
wird in einem Winkel 2a zur Spektrometerachse gebeugt. Je nach Position des Gitters
und Spaltes kann so das Beugungsmaxima einer Teilchensorte mit dem Laserfokus zum
Uberlapp gebracht werden. Das hat insgesamt den Vorteil, dass die Position des Lasers
nicht verdndert werden muss. Messungen mit dieser Anordnung wurde durchgefiihrt von
Jasper Becht, Jorg Hahnenbruch, Jorg Voigtsberger und Stefan Zeller in Frankfurt am
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3.3. LASERSYSTEM KAPITEL 3. EXPERIMENTELLER AUFBAU

Main. Eine dhnliche Anordnung mit Gitter jedoch ohne COLTRIMS-System wurde bei
den Messungen von Heliumatomen und Cluster von Schollkopf und J.P.Toennies 1994
durchgefithrt. Dabei wurde ein Massenspektrometer verwendet, welches in der Beugungs-
ebene um kleine Winkel beweglich gelagert ist. Eine genauere Beschreibung des Versuches
ist in der Literatur [Toe94] zu finden.

3.3 Lasersystem

Das im Experiment verwendete Laser ist ein Titan Saphir Laser (kurz Ti:Sa), mit kurzen
Laserpulsen. Unter kurzen Laserpulsen sind Pulse von Picosekunden- bis hin zu wenigen
Femtosekunden gemeint [Cos07]. Dadurch wird eine hohere Intensitét im Fokus erreicht
und kann Teilchen aufgrund des Tunneleffekts leichter ionisieren. Diese Pulse werden im
Lasersystem aus einem Oszillator und einen Verstérker erzeugt. Im Wesentlichen erzeugt
der Oszillator kurze Laserpulse im femtosekunden Bereich. Zu diesem Zeitpunkt haben
die Pulse eine Breite von etwa 10-20 fs und eine Energie von 5 nJ [Voil4]. Im Anschluss
gelangen sie zum Verstarker der die Pulse nachverstarkt. Eine genaue Beschreibung ist
hier zu finden: [Voil4], [Cos07]. Am Ende hat der Laserpuls eine Breite von 30 fs und
eine Energie von 0,9 mJ.

3.4 COLTRIMS

COLTRIMS, steht fiir Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy und ist ein
Messverfahren, mit dem die Impulsvektoren der in dem Ionisationsprozess entstehenden
Fragmende vermessen werden kénnen. Mit der COLTRIMS Technik ist mit dem man
in der Lage, mehrere Fragmente, wie Ionen und Elektronen mit 47 Raumwinkel zu
detektieren [Sch02]. Anhand der gemessenen Fragmente kann man auf verschiedene
Merkmale der Reaktion zurtickschlieen. Zunéchst wird ein Gasstrahl (das Target) mit
einem Projektilstrahl, dem Laser, unter einem 90° Winkel iiberlappt. Der Laser ionisiert
das Target, so dass Ionen und Elektronen als Fragmente entstehen [Sch02]. Durch Anlegen
eines elektrischen Feldes, das senkrecht auf der von beiden Strahlen aufgespannten Ebene
steht, werden die geladenen Teilchen zum Detektor beschleunigt.

3.5 Spektrometer

Das Spektrometer besteht aus einer Reihe paralleler Kupferplatten, die in einem kon-
stanten Abstand zueinander stehen. Die Kupferplatten (11,5 ¢m x 11,5 em x 0,5 mm)
[Voil4] haben eine kreisférmige Aussparung, sodass ein zylindrischer Hohlraum gebildet
wird. Durch den Hohlraum koénnen die in der Reaktion entstandenen Fragmente auf die
Detektoren zufliegen kénnen (sieche Abb. 3.5). Der Abstand zwischen Reaktionszone und
Detektor betragt etwa 37,95 mm.

Im Spektrometer wird ein elektrisches homogenes Feld durch Anlegen einer Potentialdiffe-
renz durch Widerstandsketten zwischen den Platten ermdglicht. Die elektrische Feldstarke
betrug 3,12 V/em. Nach den Kupferplatten befindet sich ein feinmaschiges Edelstahlgitter,
welches das elektrische Feld des Spektrometers abschlieffit und Feldeingriffe durch das
Nachbeschleunigungsfeld verhindert. [Voil4]. Der Abstand zwischen dem Gitter und dem
Detektor betriagt 6 mm. In diesem Bereich werden die Ionen von einem elektrischen Feld
der Stérke E= 4266,7 V/cm nachbeschleunigt.
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11,5cm

Abbildung 3.3: Querschnitt eines Spektrometers aus [Cza04], die y—Achse entspricht der
Ausbreitung des Jets, die x-Achse entspricht der Laserachse. Die nach
der Reaktion entstandenen Fragmente fliegen auf die Detektoren in z-
Richtung. Das Ion bewegt sich auf das Detektor auf die rechten Seite (rot)
und das Elektron die linke Seite (aus [Cza04])

3.6 Detektoren

Die Detektoren setzen sich im Wesentlichen aus zwei Komponenten zusammen: zum
einen die Micro-Channel-Plates (MCP) und zum anderen die dahinter angebrachte
hexagonale Delayline-Anode. Das MCP dient dabei als Elektronenvervielfacher und ist
fir die Flugzeitmessung. Die Delayline-Anode ermoglicht zusétzlich eine ortsauflésende
Messung. Im Folgenden werden die Funktionsprinzipien dieser Einheiten genauer erlautert.

3.6.1 Micro Channel Plate (MCP)

Beim MCP handelt sich dabei um eine ca. 1 mm dicke Bleiglasscheibe, welche von
mikroskopischen Kandlen mit wenigen pm Durchmessern durchsetzt ist. Die Innenseite der
Kanéle sind mit einem hochohmigem Material beschichtet, das eine geringe Austrittsarbeit
fiir Elektronen hat. Die Oberfliche des Micro-Channel Plates ist mit einem niederohmigem
Material bedeckt, damit beim Anlegen einer Spannung zwischen Vorder- und Riickseite
ein homogenes elektrisches Feld innerhalb der Kanéle entsteht. Die Kanéle stehen parallel
zueinander und sind 5° bis 12° gegen das Lot zur MCP-Oberfliche gekippt. Damit die
Teilchen nicht stoffrei durch die Kanéle fliegen.

P
i

v =
o N

Sckundirelekireaen

Abbildung 3.4: Links unten: Darstellung eines MCPs von vorne betrachtet. Links Oben:
Vergroflerung der Kanéle. Rechts: Funktionsweise des MCP am Beispiel
eines Kanals (aus [FP11])
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Die Signalverstarkung geschieht dabei wie folgt: Betrachtet man einen einzelnen Kanal
kollidiert ein geladenes Teilchen zunéchst mit der Kanalwand. Besitzt das Teilchen
geniigend kinetische Energie, 16st es Elektronen heraus, welche durch die angelegte
Spannung zwischen Vorder- und Riickseite des MCPs beschleunigt werden. Es kommt
insgesamt pro MCP zu einer Verstirkung von 103. Statt einem MCP kénnen auch drei
MCP’s in eine Z Anordnung (Z-Stack) angebracht werden, wie in diesem Experiment,
was zu einer Verstirkung von 10® bis 10® fiihrt [Sch02].

3.6.2 Delayline-Anode

Mit der Delayline-Anode ist man in der Lage zweidimensionale Ortsinformation der
Elektronenlawine mittels Laufzeitbestimmung zu erhalten. Sie befindet sich ungeféahr
im Abstand von 1 cm zum MCP. Im Wesentlichen besteht sie aus einer metallischen
Halterplatte auf der jeweils zwei parallel verlaufende Kupferdriahte aufgewickelt wurde.
Die Anordnung der aufgewickelten Driahte bezeichnet man als Layer.

Abbildung 3.5: Funktionsweise der Delayline-Anode (aus [Trill]). Nachdem Auftreffen
der Elektronen auf die Leitung treffen werden Pulse gelost die sich auf
beiden Seiten ausbreiten. Quelle

In Abb. 3.5 ist eine eindimensionale Delayline-Anode dargestellt. Das Prinzip fiir einen
Layer ist: Die aus dem MCP ausgetretene Elektronelawine trifft auf die Delayline-Anode
und erzeugt einen elektromagnetischen Puls in beiden Seiten des Layers. Die Signale
werden an den Drahtenden 1 und 2 zu den Zeitpunkten ¢; und ¢ gemessen. Die Summe
der beiden Laufzeiten, die man an beiden Drahtenden misst ist konstant. Da auflerdem die
Lange des Drahtes konstant ist, kann man aus den Zeitdifferenzen eine Ortsberechnung
durchfiithren. Die genaue Berechnung ist im Kapitel 4.0.1 zu finden.
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3.7 Signalverarbeitung und Datenaufnahme

Die gemessenen analogen Signale, zum einen durch das MCP und zum anderen durch die
Delayline-Anode, miissen in digitale Signale umgewandelt werden, um verarbeitet werden
zu konnen. Dies geschieht durch ein Time-to-Digital-Converter (TCD). Dazu werden die
Signale in mehreren Schritten aufbereitet (siche ABB. 3.6) [FP11].

Detektor Fast Amplifier Constant Fraction Discriminator Computer

@ —\[L = D
— — — o
—

£ 1 FFFEE ERY

Abbildung 3.6: Signalverarbeitung in Einzelschritten (aus [FP11])

In erster Linie wird jedes Signal, dessen zeitliche Ausdehnung im Nanobereich liegt, durch
einen Fast-Amplifier (FA) um einen Faktor 20-100 verstérkt. Im Anschluss werden diese
Signale mit unterschiedlichen Pulshéhen durch einen CDF in einen digitialen Normpuls
(Rechteckpuls) mit einer festen Pulshohe umgewandelt. Um eine genaue Zeitauflosung
der jeweiligen Pulse zu bekommen, die unabhingig von der Pulshoéhe ist, wird der
CFD verwendet. Im Folgenden werden die Signale durch den TDC digitalisiert und
in den Messrechner eingespeist. Mit dem Programm COBOLD ist es moglich sich die
Visualisierung der Daten durch Spektren am PC anzuschauen [FP11].

24



4 Datenanalyse und Kalibration

4.0.1 Flugzeiten und Auftrefforte

Um den Auftreffort der Tonen zu berechnen sind die absoluten Flugzeiten der Teilchen
notwendig, diese miissen zuerst einmal durch die Flugzeitdifferenzen und Laufzeitdifferen-
zen berechnet werden. Bekannt ist, dass die Léangen der Anodendréahte einen konstanten
Wert haben. Daraus resultiert eine konstante Zeitsumme fiir den jeweiligen Layer (u,v
oder w), die gegeben ist durch:

tusum = (tur — tmep + tuz —taep) = tur +tue — 2 - tmep
to,sum = (tv1 — tamep +to2 — taep) = tor +tv2 — 2 - tucp
tw,sum = (twl — tmep + tw2 — tmep) = twl +tw2 — 2 - tyep

Die Zeitsumme ergibt sich aus der Addition der Zeitensignale an den Anoden-Enden t,7, ty2
wobei in beiden Féllen die Zeitsignale des MCPs subtrahiert werden miissen, da diese
den Zeitpunkt des Aufftreffens des Primérteilchen festlegen. Die Ortsberechnung entlang
der Raumrichtung der drei Drahtebenen erfolgt aus der Zeitdifferenz der Anodensignale

u = Cu(tul - tu2)
V= Cv(tvl - tv?)
w = Cv(twl - tw2) + wo

Dabei sind ¢, ¢, und ¢,, Umrechnungskonstanten mit der Dimension einer Geschwindigkeit.
Sie geben die Ausbreitungsgeschwindigkeit in Wicklungsrichtung an. Da zwei der drei
Layer bereits einen Ort eindeutig festlegen, bendtigt man die Konstante wp, um einen
Versatz der drei Layer zueinander zu korrigieren. Zuletzt muss noch eine Umrechnung in
kartesische Koordinaten durchgefiihrt werden. Dabei wird die Transformation [Ulrl1]:

Xuw=1u Xuw = U Xy =1 Xow =v+w
verwendet, sodass sich fir die Auftrefforte ergibt:

1
Yiw = —=(u—2v) Yiw

7 7 (2w — u) Yiw

1 1 ( )

= — =—(w-—v
V3 V3

4.0.2 lonenimpulse
Nach dem nun die Flugzeiten der Teilchen bekannt sind, kann man durch die einfache
Bewegungsgleichung die Startimpulse der Reaktionspartner bestimmen. Dazu sollte man
sich die Koordinaten aus Kapitel 3.5 im Hinterkopf behalten. Im Spektrometer erfihrt
das geladene Teilchen durch das elektrische Feld eine Coulombkraft, die gegeben ist durch

F,=qE (4.1)
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KAPITEL 4. DATENANALYSE UND KALIBRATION

Auf das Teilchen wirkt dabei die Beschleunigung

)

o (4.2)

a=
wobei m die Masse des Teilchens ist. Da das elektrische Feld parallel zur Spektrometerachse
ist, wirkt die Beschleunigung nur auf diese Komponente und somit gilt: @ = (0,0,a) = a.
Deshalb werden die beiden Raumkoordinaten (z,y) als eine gleichférmige Bewegung
betrachtet. Stattdessen wird die z-Komponente analog wie ein schiefer Wurf behandelt.
Insgesamt ergeben sich fiir die drei Komponenten die Bewegungsgleichungen:

x:pﬂt
m

y:pﬂt
m

o Poz,  1aBl
m 2 m
Dabei ist die z-Komponente die Flugzeitrichtung der Ionen, die der Spektrometerlange
von 37,95 mm (siehe Abb.3.3) entspricht. Nun kann man durch einfache mathemathische
Umformung, den Impulsvektor mit seinen Komponenten bestimmen:

mx
Pox =

Poy = —/—

Relativimpulse des Zweiteilchenaufbruchs

Die eben eingefithrte Rechnung wurde im Laborsystem durchgefithrt. Um jedoch Aussagen
iiber die Stellung der Molekiilachse im Raum und die Aufbruchsenergie (KER) zu machen,
miissen die Impulse in das Schwerpunktssystem transformiert werden. Damit bekommt
man eine bessere Messgenauigkeit und vereinfacht die Rechnung. Mit der Impulserhal-
tung kann man leicht tiberpriifen, ob die ionischen Fragmente aus dem selben Aufbruch
stammen. Fir den Fall des Zweilteilchenaufbruches gilt p1 + p2 = 0 dabei wird der Riick-
stoflimpuls der Elektronen in erster Naherung vernachlissigt. In Schwerpunktkoordinaten
sind die Anfangsimpulse gegeben durch [Ulrl1]

r1 — T2 (43)

Prela = mlQO
(Y1 — y2) + vjes(t2 — t1)

(4.4)
tomy + t1ma

Drely = M11M2

E (3gam1 — t3q1mo)

S — 4.5
Prel,z 2 tomy + t1mo ( )
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KAPITEL 4. DATENANALYSE UND KALIBRATION

Relativimpulse des Vierteilchenaufbruchs

Fiir die Analyse der geometrischen Struktur des (Hz)2 wird der Vierteilchenaufbruch
angesehen. Dazu sind ebenfalls die Impulse im Schwerpunktsystem notwendig. In der
Arbeit von [Ulrll] wurde eine Rechnung fiir die Relativimpulse des Dreiteilchenaufbruchs
durchgefithrt. Daran orientiert, ergibt sich fiir die Transformation von laborfesten Impulsen
zu Relativimpulsen: .

pem, = Ppi — miVou (4.6)

n o -
> Dbi
Vem =2 -

=1 v

Dabei ist Vo die Geschwindigkeit der Tonen im Schwerpunktsystem. Aus der Formel
l&sst sich erkennen, dass der Relativimpuls das Ergebnis der Subtraktion des jeweiligen
Schwerpunktsimpulses m; Vo vom laborfesten Impuls ist.

4.0.3 KER

Nachdem nun die Relativimpulse bekannt sind, kann der KER (die kinetische Energie
aller Reaktionsfragmente) berechnet werden.

2
KER = rd
2p
mim
dabei ist u = i :_ ;2 und p,; der Betrag des Relativimpulses p,¢; = \/pzem + p?ew + pfel,z.

Fiir den Fall bei mehr als zwei Teilchen wird die kinetische Energie durch die Impulse
jedes einzelnen Teilchens im Schwerpunktsystem ausgerechnet.
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5 Auswertung

5.0.4 Flugzeitspektren

Mit dem Datenaufnahmeprogramm COBOLD wurden die Rohdaten der Flugzeiten-
spektren aufgenommen. Je nach Masse-zu-Ladungs Verhéltnis unterscheiden sich die
Flugzeiten. In einem eindimensionalen Flugzeitspektrum wird die Flugzeit des ersten
Recoils gegen die Zahl der Ereignisse auf dem Detektor geplottet. Recoils sind Ionen.
Anhand der H&aufigkeit der Ereignisse bei einer bestimmten Flugzeit, ist es moglich
herauszufinden, welche Teilchensorten vorhandenen sind. Unter anderem koénnen Teilchen
wie Protonen oder Sauerstoff vorhanden sein, da das Vakuum nicht unendlich gut ist.
Diese Teilchen werden ebenfalls ionisiert.

1000000

100000

10000

Counts/ 10s

1
800 2800 4800 TOFlin[ns] & 8300 10800

Abbildung 5.1: 1D Flugzeitspektrum fiir Neon bei 120 K, die gestrichelte Linie zeigt die
TOF-Bedingung i6_ TOFgate Ne_ 120K

Zu sehen sind viele Peaks mit unterschiedlichen Intensititen. Besonders auffallend ist der
Peak bei der Flugzeit von 7070 ns; dieser wird Neon 20 zugeordnet. Der nichstgréfite Peak
bei 7415 ns gehort ebenfalls zu Neon, aber zum Neon-Isotop der Masse 22. Bei kleineren
Zeiten machen sich kleinere und breitere Peaks bemerkbar: Diese werden unter anderem
Protonen t = 1590 ns und zugeordnet. Um nun den Untergrund fiir die Beugungsbilder
zu sdubern, werden Flugzeitbedingungen gesetzt. Damit ist gemeint, wie in der Abb. 5.1
zu sehen ist, dass ein Flugzeitfenster gesetzt wird und nur Teilchen mit der passenden
Flugzeit im Beugungsbild dargestellt werden.

In dem abgebildeten Flugzeitspektrum fiir Neon bei tiefer Temperatur wurde die Flugzeit

auf
e Flugzeitbedingungen i6_ TOFgate_Ne_ 120K: ¢ € [6800, 7600]

gesetzt. Das ist der Bereich, den die Flugzeit des Neons abdeckt (von 6800 ns bis 7600
ns). Ebenfalls wurden fiir Neon und Wasserstoff Flugzeitbedingungen gesetzt.
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e Flugzeitbedingungen i2_TOFgate_ H2_30K: ¢ € [500, 2550]
e Flugzeitbedingungen i4_TOFgate_ H2_ 300K: t € [500, 2550]
e Flugzeitbedingungen i5_TOFgate_Ne_300K: ¢ € [6900, 7600]

Die Flugzeiten des Wasserstoffs sind im Vergleich zum Neon viel geringer, da die Flugzeit
von geladenen Teilchen der Masse m und der Ladung q in einem elektrischen Feld mit

) /m skalieren. Wie sich nun diese Bedingungen auf das Beugungsbild auswirken, ist im
q

néichsten Kapitel zu sehen. Bevor die Beugungsbilder analysiert werden, wird iiberpriift,
ob Dimere oder Molekiile im Flugzeitspektrum vorhanden sind. Dazu ist es sinnvoll, sich
ein korreliertes Flugzeitspektrum (2D) anzuschauen. Es wird auch als PIPICO (Photoion-
Photoion-Coincidence) bezeichnet. Dabei werden die Flugzeiten der beiden bei Reaktion
entstandenen Ionen gegeneinander dargestellt.

10000 [

8000

2Nelt/ X

ZONel+ /.ZONel+
6000 | X /| ®Nelt |
3 ¥
o™
u
(o]
L}
4000 - X/ 0Ne2t
2000 i 8
i + +
| HT/H
0 2000 4000 6000 8000 10000

TOF1 [ns]

Abbildung 5.2: Pipico-Spektrum fiir Neon bei 300 K: TOF1 ist die Flugzeit des Teil-
chens welches zuerst detektiert wird und dementsprechend TOF2 die
Flugzeit des zweiten Teilchens. Die Diagonale Linie bei 7070 steht fiir den
Neondimeraufbruch.

Es existiert der Zusammenhang, dass die Zeitsumme der Recoils einen konstanten Wert
hat, sodass im Pipico-Spektrum eine Diagonale zu erkennen ist. Je nachdem wie der
Aufbruch zum Detektor orientiert ist, verdndern sich die Flugzeiten beider Recoils. Wenn
beide Recoils gleichzeitig auf den Detektor treffen, war die Molekiilachse wahrend des
Aufbruchs parallel zum Detektor orientiert. Wenn der Aufbruch senkrecht zum Detektor
stattgefunden hat, so ist die Flugzeit des ersten Recoils minimal und die des 2. maximal.
Die Diagonale beginnend bei einer Flugzeit von 7070 ns fiir beide Recoils steht fiir das
Neon-Dimer 22 Net /20 Net. Des Weiteren sind im Spektrum horizontale und vertikale
Linien zu erkennen. Das ist zu erkldren durch zuféllige Koinzidenzen, welche durch das
Restgas verursacht werden.
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5.0.5 Beugungsbilder

Als Erstes wurden Beugungsbilder fiir Neon bei zwei verschiedenen Temperaturen ge-
messen. In beiden Féllen wurde der Spalt mit 25 pum und Gitter 2 benutzt und ein
sogenannter Scan durchgefiihrt. Damit ist gemeint, dass Gitter und Spalt parallel auto-
matisiert durchfahren wurden. Alle 2 Schritte wurden 10 s lang gemessen; wobei 1 Schritt
1,56 um entspricht.

Beugungsbild von Neon bei 300K Beugungsbild von Neon bei 120K
35000 70000
30000

Counts/ 10s
Counts/ 10s

25000'
& le ,'"\

e VIV | NS

05 04 03 0.2 01 0 01 02 03 04 05 05 04 03 02 01 0 01 02 03 04 05

Abbildung 5.3: Links: Beugungsbild fiir Neon bei 300 K
Rechts: Beugungsbild fiir Neon bei 120 K

Wie erwartet, wurden Beugungen beobachtet, welche nun miteinander verglichen werden.

e In dem ersten Beugungsbild links sind Maxima von Neon bis zur 2. Beugungs-
ordnungen zu sehen. In dem rechten Bild sind ebenfalls Beugungsordnungen bis
zur 2. Ordnungen deutlich zu erkennen, wobei das 2. linke Maximum nicht ganz
zu erkennen ist. Dies ist zum einen auf die Temperatur zuriickzufiihren: Je héher
die Temperatur ist, desto mehr Maxima sind feststellbar. Dies lasst sich mit der
Gleichung 2.8 erkldren. Die Temperatur wiederspiegelt sich in der Geschwindigkeit.
Dadurch néhern sich die Maxima an die 0. Ordnung. Zum Anderen spielt auch die
Anordnung des Gitters und des Spaltes eine Rolle, da diese nicht unendlich weit
durchfahren werden.

e AuBerdem ist bei gleicher Grofle eines einzelnen Verfahrschrittes zu beobachten,
dass bei hoheren Temperatur die Intensitdt und damit die Anzahl der Teilchen
weniger wird, was sich durch den Teilchenfluss durch die Diise erklaren lédsst. Es
gilt der Zusammenhang:

p
Z~N 1
T (5.1)

Diese Beziehung ist aus der idealen Gasgleichung pV = NkpgT abgeleitet, dabei ist
p der Druck, T die Temperatur, N die Teilchenanzahl, kp die Avogadro-Konstante

und V das Volumen. Die Parameter in der Messung waren: fiir T = 120 K ist p = 3
bar und fir T = 300 K ist p = 3,1 bar.

e Des Weiteren ist die absolute und relative Intensitédt der Beugungsordnungen zu
vergleichen. Ordnung zu vergleichen. Fiir Neon bei 300 K ist sie etwa bei 2750
Counts und fiir Neon bei 120 K etwa doppelt so hoch. Jedoch ist die Intensitét
1. Ordnung fir Neon bei 120 K nicht so stark gesunken wie fiir Neon bei 300 K,
analog dazu sieht es fiir die Maxima 2. Ordnung aus.

e Ein weiterer Punkt, der deutlich wird ist, dass es in beiden Féllen eine leichte
Verschiebung nach links gibt, obwohl die 0. Ordnung auf Position 0 kalibriert wurde.
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Durch mehr Messwerte wére vielleicht eine bessere Kalibrierung moglich. Die Punkte
oberhalb des Intereferenzbildes sind die aus der Formel 3.9 errechneten Erwartungen
der jeweiligen Ordnungen. Fiir das rechte Bild stimmen die errechneten Positionen
bis zur 1. Ordnung sehr gut liberein. Fiir das linke Bild gibt es schon ab der 1.
Ordnung leichte Abweichungen. Im einen Fall ist sie etwas zu viel und im anderen
Fall zu wenig, was auf den vorigen Punkt zuriickzufiihren ist.
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Zudem wurden Beugungsbilder fiir Wasserstoff bei 300 K und 29,5 K gemessen und diese
ebenfalls analysiert. Zu erwédhnen ist, dass im Pipico-Spektrum fiir Wasserstoff bei 29,5
K eine Diagonale oberhalb der H-Diagonalen zu erkennen ist. Diese Flugzeit entspricht
der des H; , was darauf hindeutet, dass Wasserstoffmolekiil-Dimere ((Hz)2) vorhanden
sind (siehe Anhang). Es wurde - wie bereits zuvor - ein Scan mit dem 25 pm Spalt und
Gitter 2 durchgefiihrt. Die Schrittweite! betrug 5 Schritte und wurde 10 s lang bei 300 K
und 6 s lang fiir 29,5 K gemessen. Die Schrittweite bei Wasserstoff wurde hoher gesetzt,
da die Beugungsordnungen im Vergleich zu Neon bei gréfleren Abstdnden zu erwarten

sind.

Counts/ 10s

NI

Beugungsbild von Wasserstoff bei 300K Beugungsbild von Wasserstoff bei 29,5K

25000 25000

20000

15000

ints/ 6s

03 01 01 03 05 07 0,9 0,7
Position in [mm]

Abbildung 5.4: Links: Beugungsbild fiir Wasserstoff bei 300 K

Rechts: Beugungsbild fiir Wasserstoff bei 29,5 K

In den Beugungsbildern sind Beugungsordnungen bis zur 2. Ordnung (rechte Seiten)
zu erkennen. Die linke Hélfte der Beugungsbilder ist im linken Bild nur im Ansatz
und im rechten Bild nicht zu erkennen. Das liegt daran, dass an dem Kammereingang
eine Blende mt 2 mm Durchmesser ist, welche die Scanweite beschréankt.

Dariiber hinaus sind, die im Pipico-Spektrum (7.1) fiir das rechte Bild zu erken-
nenden Wasserstoffmolekiil-Dimere (Diagonale bei t = 2270 ns) im Beugungsbild
sichtbar. Die 1. Beugungsordnung liegt im halben Abstand von 0. und 1. Ordnung
des Wasserstoffmolekiils.

Des Weiteren ist die Intensitat der Beugungsmaxima zu vergleichen. Die Intensitét
der 0. Ordnung bei 300 K ist mehr als bei 29,5 K. Normalerweise erwartet man - wie
davor auch - mehr Counts bei tiefer Temperatur. Hier gilt ebenfalls die Beziehung
9.1. Die Statistik bei 29,5 K ist mehr, da pro Schrittweite 10 s lang gemessen wurde;
fiir 300K wurde pro Schrittweite 6 s lang gemesen. Bei 300 K betrug p = 2,18 bar
und bei 29,5 K p = 1,46 bar.

In dem linken Beugungsbild ist ebenfalls eine leichte Verschiebung nach links zu
erkennen. In dem rechten Bild ist diese Verschiebung nicht zu sehen, da nur die
eine Hélfte des Beugungsbildes gemessen wurde.

Durch die tof-Bedingungen ist bei Wasserstoff kaum Untergrund zu erkennen, sodass
die Beugungsordnungen fiir das Monomer und das Dimers sehr gut zu erkennen
sind.

11 Schritt =1,56 um
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e Vergleicht man nun die gemessenen Positionen der Maxima mit den erwarteten
Positionen, so ist zu erkennen, dass die Beugungspeaks etwas deformierter aussehen.
Die Beugungsordnungen fiir Wasserstoff bei 29,5 K stimmen sehr gut iiberein. Dies
liegt eventuell daran, dass ausreichend Statistik vorhanden ist. An den Messwerten ist
zu vermuten, dass die vertikalen Linien die Spiegelachse des jeweiligen Maxiumums
sind.

Da das letzte gemessene Beugungsbild am besten gelungen ist und fiir die weitere Messung
relevant ist, wird dieses logarthmisch dargestellt.

(Hz)s (H3), (Hz) (Hz)

Counts/ 6s (log)

-0,5 0 0,5 1 15 2 2,5 3 35
Position in (mm)

Abbildung 5.5: log-Darstellung des Beugungsbildes fiir Wasserstoff bei 29,5 K

e Durch diese Darstellung ist das Dimer noch besser zu erkennen und Trimere 1. und
2. Ordnung zu erahnen. Diese befinden sich zwischen der nullten und 1. Ordnung
des Dimers und der 1. Ordnung des Dimer und der 1. Ordnung des Monomers.

Insgesamt ist zu sagen, dass mit dieser Methode die Beugungsbilder sehr gut gelungen
sind und Wasserstoff-Dimer nachgewiesen werden konnten. Deshalb hat sich die Frage
nach den Eigenschaften des Dimers gestellt. Da die Position des Dimers bekannt ist, kann
man das Gitter und den Spalt fest positionieren, sodass nur Dimere auf den Laserfokus
treffen und mit der COLTRIMS-Methode analysiert werden. Um die Messung wird es in
Kapitel 5.0.6 gehen.
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Als néchstes wurden die Beugungsbilder beziiglich ihrer Halbwertsbreit (FWHM) unter-
sucht. Unter der Maximumshalbwertsbreite versteht man die Breite der Verteilung bei
halbem Maximalwert der Verteilung.

uuuuu

Counts

e 7 -——
f \ o= H,= 300K

Counts*2,4 == H,=29,5K

R j\ Counts*2,7

= Ne : 120K

-0,5 -0,3 -0,1 0,1 0,3 0,5 0,7 0,9
Position in [mm]

Abbildung 5.6: Zum Vergleich der vier aufgenommenen Beugungsbilder. Dabei wurden
die 0. Ordnung auf eine Hohe von 50000 Counts normiert.

Die Gaufifunktion weist eine Symmetrie auf und ist glockenférmig. Da die Beugungspeaks
ebenfalls symmetrisch sein sollten, werden sie mit einer Gaufl-Funktion gefittet, und dabei
die Halbwertsbreite (FWHM) ermittelt.

60000

Lt

03 -02 -0 02 03
Position in [mm]

Abbildung 5.7: Die Messwerte der 1. Ordnung des Hs (rot) wurden durch eine eine
GaufB-Funktion aus gendhert (blau) [MaEn]

Neon bei Raumtemperatur hat die schmalsten Beugungspeaks mit einer Halbwertsbreite
von 46, 4 pm fiir die 0. Ordnung. Dabei wird der FWHM-Wert mit hoherer Ordnung breiter
(1. Ordnung: links: 68,8 pm, rechts: 59,3 um). Wasserstoff bei 29,5 K hat die breitesten
FWHM wobei die 0. Ordnung 110 pum breit ist. Insgesamt ist in den Beugungsaufnahmen
zu erkennen, dass mit hoherer Beugungsordnung die FWHM breiter werden, was mit der
Speedratio’ zu erkldren ist, die im Weiteren noch erklart wird.

Als Néchstes wurden die gemessenen FWHM-Werte dazu genutzt, Informationen iiber
die Quellbreite zu erhalten. Wie in Abbildung 5.8 dargestellt erhdlt man die Breite der
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Quellregion mittels Strahlensatz aus der gemessenen Halbwertsbreite, der Spaltgrofie und
der Abstinde von Quelle, Spalt und Nachweisvolumen. Mit dieser Methode wurde in
der Bachelorarbeit von Jorg Hahnenbruch [Hah14] fiir He eine Quellgréfie von 58,5 um
ermittelt.

?

Spalt Gitter '

l A C [
- - — — — — — Fle— — ¢ I

. T |
|

| | |
- | |

Abbildung 5.8: Strahlenverlauf bei einer punktférmigen Quelle und bei einer Quelle der
Breite 300 um.

Bevor nun die genaue Quellbreite berechnet wird, stellt sich die Frage, welchen maximale
und minimale Gréfle die Quelle annehmen kann. Minimal kann die Breite 0 sein, mit
anderen Worten: Die Quelle kann punktférmig sein. Nach dem Strahlensatz gilt demnach
die Relation

BSpalt o Bmax,Q:O
D1 Di+Ds
dabei ist Byaz,0=0 = 64,2 pm und die Breite des Spaltes 25 um, das Gitter wird
vernachlassigt. Da der Durchmesser des Skimmers 300 um ist, kann die Quelle maximal
300 pm sein. Die dazugehorige Maximumsbreite auf der Messebene kann durch die
Relation

% _ & _ Brax

A C C+H+Dy
beschrieben werden. Durch Einsetzen der bekannten Grolen folgt fiir Byngqz,0—=300 =
535 pum. Damit liegt Bnq, im Intervall von [64,2;535] fiir einen Spalt der Breite 25
um. Durch die Gleichung (9.2) kann die Quelle jeglicher Breite bestimmt werden. Die
bekannten Grofien im Experiment sind: Die Abstédnde zwischen Quelle und Spalt und der

gesamte Abstand zwischen Quelle und Schirm. Durch das Einsetzen der Gréflen und das
Umformen der Gleichung mit der Relation A + C' = D; folgt [Hah14]

(5.2)

Bg = —(Bmaz — Bs) — Bs (5.3)

Nun kénnen die erwarteten Quellbreiten berechnet werden. Dabei ist zu beachten, dass
fiir die geometrische Maximumsbreite By, der doppelte FWHM-Wert genommen werden
muss. Fiir den Idealfall wird die gesamte Maximumsbreite mit doppeltem FWHM-Wert
angenommen Biqz gemessen ~ 2 FWHM. Im néchsten Schritt wird das Augenmerk auf
die 0. Beugungsordnungen gelegt. Damit ergeben sich Quellbreiten von:

35



KAPITEL 5. AUSWERTUNG

Spaltbreite FWHM in [um] Bg in [um)]

Neon bei 120 K 94,3 79,3
Neon bei 300 K 46,4 18,2
Wasserstoff bei 29,5 K 110,1 99,4
Wasserstoff bei 300 K 84,2 66,4

In der Arbeit von J.Hahnenbruch wurden Messungen mit der gleichen Apparatur fiir drei
unterschiedlichen Spalte (25 pum, 50 um, 100 pm) durchgefithrt. Dazu wurde eine lineare
Regression der drei Spalte gegen die gemessenen Halbwertsbreiten geplottet, um die
FWHM-Werte bei keinem Spalt herauszubekommen und damit die Quellgréie bestimmt.
Da in dieser Arbeit Messungen mit einem Spalt durchgefithrt wurden, wird anhand der
Werte nachgeschaut, inwiefern der ermittelte Wert aussagekriftig ist.
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Abbildung 5.9: FWHM bei verschiedenen Spaltgrofien. Bestimmung der Quellgréfe durch
eine lineare Regression. Die roten Punkte sind die in der Arbeit gemessenen
FWHM

Die von ihm bestimmte Quellbreite mit der Halbwertsbreite von 91,8 um entspricht nach
Formel 7.3 einer Quellbreite von 58,5 pum und liegt im Intervall [0; 300]. Anhand der
gemessenen Punkte sieht man, dass drei der Punkte relativ nahe der Geraden liegen. Diese
Punkte entsprechen von oben: Wasserstoff bei 29,5 K, Neon bei 120 K und Wasserstoff
bei 300 K. Der vierte Punkt fiir Neon bei 300 K liegt sehr weit unten.

Nach Referenz [Will] ist die Quellbreite von dem Speedratio und Diisendurchmesser
abhangig. Das Speedratio gibt das Verhéltnis der mittleren Geschwindigkeit des Gasstrahls
zur internen Geschwindigkeitsverteilung an

S = \/Z (5.4)

Dabei hingt die Geschwindigkeitsverteilung von der Temperatur und vom Druck ab.
Bei tiefen Temperaturen ist die Geschwindigkeitsverteilung des Gasstrahls sehr schmall
(Uberschallexpansion) und bei hohen Temperaturen dementsprechend sehr breit [Voil4].
Die Quellbreite, auch leuchtende Fléache in der Referenz genannt, ist gegeben durch:

a=0,66-d-VS (5.5)
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Dabei ist d der Diisendurchmesser und betrégt im Experiment 5 um. Fir die Quellbreiten
sind folgende Werte errechnet:

Spaltbreite S Bgin [gm] Awvin [m/s|

Neon bei 120 K 15 12,78 41,62
Neon bei 300 K 8,0 9,33 98,71
Wasserstoff bei 300 K 8,8 9,8 283,77

Aus der Tabelle ist abzulesen, dass die relativ Geschwindigkeiten der Teilchen sehr
breit sind. Damit sind im Gasstrahl Teilchen mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten
vorhanden. Daraus resultiert durch die de-Brogli-Wellenlédngen eine gewisse Breite in den
Beugungsordnungen. Dies ist in den aufgenommenen Beugungsbildern zu erkennen. Mit
ansteigender Ordnung werden die Beugungsordnungen breiter. Bei tiefen Temperaturen
ist die Quellbreite grofier als bei hohen.

Nun koénnen die errechneten Werte aus den Formeln 5.0.5 und 5.0.5 verglichen werden.
Die Grofienordnungen in beiden Féllen ist im um Bereich. Auch hier spiegelt sich diese
Tendenz, dass bei tiefen Temperaturen die Quellbreite gréfer ist wieder, wobei es starke
Unterschiede gibt. Die Quellgréfien unterscheidet sich maximal um einen Faktor 8.
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5.0.6 Messungen am (H,)-Dimer

In dem Beugungsbild fiir Wasserstoff ist die 1. Beugungsordnung des Wasserstoffmolekiil-
Dimers zu erkennen. Da noch wenig iiber das Dimer bekannt ist, hat sich die Frage
nach der KER-Verteilung und dem intermolekulare Abstand des Dimers gestellt. Dazu
wurde eine Messung mit den gleichen Parametereigenschaften durchgefiihrt: das E-Feld
betrug 3,12 V/ecm, Diisentemperatur 29,5 K und der Vordruck von 1,46 bar. Der Laser
hat eine Fokusintensitit von etwa 2-10'® W/em? und war linear in y-Richtung polarisiert
(¢ = 0 bwz. 180). Der Unterschied zu den vorigen Messungen ist, dass das Gitter und
der Spalt ortsfest positioniert sind und nur Dimere nach dem Beugungsprinzip in den
Laserfokus abgelenkt. Dadurch werden die Dimere vom Untergrund (Monomere und
anderer Cluster) getrennt. Der Dimer-Anteil wird dann mit dem Laser gekreuzt und
mittels COLTRIMS-Methode analysiert. Die Positionen des Gitters und des Spaltes sind
aus der vorigen Messungen bestimmbar. Das gemessene Pipico-Spektrum ist in Abb. 5.10
links dargestellt.
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Abbildung 5.10: Links: gemessene Rohdaten Pipico-Spektrum
Rechts: die Erwartung der Pipico-Linie nach der Simulation

Im Pipico-Spektrum ist der Aufbruch des Wasserstoffmolekiils zu (Hy)* + (Hz)™ zu
erkennen. Die Flugzeit der H"-Tonen betrigt 1650 ns. Bei héheren Flugzeiten (2279 ns)
ist eine weitere Diagonale zu erkennen, die zum (Hj)2-Dimer gehort. Bei der Reaktion
entstehen zwei H; -Ionen. Es sind viele Ereignisse in den Rohdaten vorhanden, die nicht
zu dem Wasserstoff-Dimer Aufbruch gehéren. Deshalb muss der Untergrund aussortiert
werden. Zum einen werden nur diejenigen Teilchen verwendet, die zu einem Zweiteilchen-
Aufbruch gehéren, zum anderen wird fiir das Dimer-System Impulserhaltung gefordert.
Nachdem die Bedingungen gesetzt wurden, sieht die Diagonale folgendermafien aus:
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Abbildung 5.11: Pipico-Spektrum nach Forderung von Impulserhaltung fiir den Hy + H. -
Aufbruch

Des Weiteren kann die Aufbruchsenergie (KER) betrachtet werden.
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Abbildung 5.12: Links: KER-Verteilung mit der Bedingung von mindestens 0,5 eV. Rechts:
Der internukleare Abstand aus dem KER

Der KER betrégt minimal 1 eV, maximal 6 eV und im Mittel 3,006 eV mit einer Standard-
abweichung von oxpr = 0,6953. Die Elektronen, die in der Reaktion entstehen, werden
vernachlédssigt. Da es sich um einen symmetrischen Aufbruch handelt, tragen die Ionen
im Mittel eine kinetische Energie von 1,5 eV. Nach der Reflexion Approximation lasst
sich aus der KER-Verteilung der intermolekulare Abstand der zwei H -Molekiilionen
berechnen. Dieser ist gegeben durch die Inverse des KERs in atomaren Einheiten

(R = 1/KER). Der Abstand betragt minimal 4 a.u., maximal 20 a.u. und im Mittel 9,225
a.u., in SI-Einheiten umgerechnet sind das 10,58 A und 4,88 A, wobei die Standardabwei-
chung op = 2,419 betrégt.

Des Weiteren kann der Einfluss des Lasers auf die Fragmentationsdynamik analysiert
werden. Dazu schaut man sich am besten die Position der Teilchen auf dem Detektor an.

39



KAPITEL 5. AUSWERTUNG
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Abbildung 5.13: Position des 1. Tons in der xy-Ebene. Der Detektor ist kreisférmig und
hat einen Druchmesser von 60 mm

Wie in Kapitel 3.5 entspricht die x-Achse der Ausbreitungsrichtung des Lasers. Da der
Laser linear polarisiert ist, senkrecht zur Ausbreitungsrichtung, wird die Ionisation und
damit der Aufbruch in y-Richtung bevorzugt. Bildlich gesehen bewirkt die Laserpolarisa-
tion eine starke Verzerrung des Coulomb-Potentials des Teilchns in der y-Ebene. Damit
koénnen die Ionen die Bariere leichter durchtunneln. Daraus ist zu entnehmen, dass der
Aufbruch abhéngig von der Polarisation ist.
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5.0.7 Geometrische Struktur des (H,)-Dimers

Im Folgenden soll die Struktur des (Hz)-Dimers analysiert werden. Dazu betrachen wir
den Aufbruch des Dimers in vier Protonen:

(Hy)p = Ht+Ht+H"+H"

Bei dem Vierteilchen-Aufbruch entstehen vier ununterscheidbare Protonen. Mit Hilfe
der Impulse der vier Fragmente wird versucht die Struktur zu analysieren, denn falls die
Protonen aus einer Reaktion stammen, miissen sie die Impulserhaltung erfillen. Da sich
die Teilchen nach der Reaktion in unterschiedlichen Richtungen bewegen, kann mit Hilfe
ihrer Impulse eventuell Aussagen {iber ihre Struktur getroffen werden. Um zu {iberpriifen,
ob der Prozess stattfand, wird das Vierteilchen-Pipico-Spektrum analysiert.
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Abbildung 5.14: Vierteilchen-Pipico-Spektrum

Im Vierteilchen-Pipico-Spektrum ist eine Diagonale der Winkelhalbierenden bei einer
Flugzeit von 3300 ns fiir zwei Teilchen zu erkennen (siehe Abb. 5.16); die Flugzeit eines
Protons betrdagt 1650 ns. Damit ist belegt, dass Vierteilchen-Aufbriiche aus vier Protonen
vorhanden sind. Der Aufbruchskanal ist jedoch tiberlagert von vielen zufilligen Koinziden-
zen, wie dem Aufbruch eines Wasserstoffmolekiils und zwei auftreffenden unkorrelierten
Protonen und Ahnlichem. Deshalb miissen die Ereignisse des Vierteilchenaufbruchs von
diesen separiert werden. Es werden folgende Bedingungen auf die Flugzeit gesetzt wie in
Abb. 77 dargestellt.
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Abbildung 5.15: Bedingung auf die Flugzeiten, tof1+tof2+tof3+tof4 € [6200ns; 7200ns]
und tofl + tof — (tof3 + tof4) € [Ons; —2700ns]

Uberdies miissen geméf Formel 4.0.2 die Impulse in das Schwerpunktsystem iiberfiihrt
werden um internukleare Abstédnde und KERs zu bestimmen. Nachdem die Impulse
definiert sind, kénnen die Bedingungen auf die Impulse gelegt werden. Gefordert wird, dass
der Summenimpuls im Intervall von: pzsum € |7|, pysum € [—9;11] und pzsum € [—9; 5]

liegt.
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Betrachtung des Aufbruchs in Koordinatensystem A

Um die Struktur der Dimers herauszufinden wird eine Ebene aus den zwei Impulsvektoren
zweier Teilchen definiert und die Lage des dritten und vierten Impulses im Bezug auf diese
Ebene analysiert. In Abbildung 5.16 sind die Impulsvektoren der Teilchen dargestellt.

L
P

\

Abbildung 5.16: Impulsvektoren beim Vierteilchen-Aufbruch. Beim Aufbruch des Dimers
in zwei Molekiile Hy stofien sich die Molekiile im Winkel von 180° ab.
(kleine gestrichelte Pfeile). Beim Wasserstoffmolekiil-Aufbruch stofien
sich beide Atome ebenfalls im 180° Winkel ab (groBe gestrichelte Pfeile).

Im (H3)2 befinden sich jeweils 2 der 4 Konstituenten nahe beieinander, wihrend die 2
Paare relativ weit voneinander entfernt sind. Werden alle Konsitituenten ionisiert, so
erhélt jedes Ion den grofiten RiickstoBfimpuls von seinem naheliegensten Nachbarn. Ein
kleiner Riickstof§ kommt es von dem entfernter gelegenen Ionenpaar (siehe 5.16). Mit der
Vektoraddition kommt es insgesamt zu einer Verschiebung der Impulse.

Zur Vereinfachung wird eine Transformation der Impulse in ein neues Koordinatensystem
durchgefiihrt. Die Vektoren werden in das Laborsystem durch eine Lorentztransformation
tiberfiihrt. Im neuen Koordinatensystem (A) definiert der Impulsvektor des ersten Teilchen
die x-Achse und das zweite Teilchen wird in die xy-Ebene gedreht.

Um herauszufinden welche Teilchen zu den einzelnen Molekiilen des Dimers gehorten
werden die Relativimpulse der Teilchen betrachtet. Hierbei wird ausgenutzt, dass der
Relativimpuls innerhalb eines Ho grofler ist als der zwischen den Teilchen des Dimers.
Dariiber wird eine Zuordnung der Teilchen gemacht, so dass Teilchen 1 und 2, sowie
Teilchen 3 und 4 je ein Molekiil wiedergeben.

Um diese Sortierung zu kontrollieren wird getestet, ob Teilchen 1 und 2 bzw. 3 und 4
unter einem nahezu gestreckten Winkel, fast unter 180° , aufbrechen.
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Abbildung 5.17: Winkelverteilung zwischen den Molekiilen; Die x-Achse ist der Winkel
zwischen Teilchen 1 und 2; Die y-Achse ist der Winkel zwischen Teilchen
3 und 4

Der Vierteilchen-Aufbruch ist bei kleineren Winkeln unter 180° zu erkennen. In dem
Aufbruch entstehen vier Protonen, die wie in Abb.5.16 bereits erklart, sich in einem
bestimmten Winkel voneinander entfernen. Des Weiteren ist ein Maximum bei -1 also
einem Winkel von 180° zu erkennen. Dieser gehort zum Untergrund und entsteht durch
andere Ionisationen, bei denen Protonen entstehen.

Um nun die Orientierung der einzelnen Molekiile herauszufinden wird eine Ebene durch die
Impulsvektoren des 1. und 2. Teilchens festgelegt. Dazu wird die Lage des Normalenvektors
zu den zwei Impulsvektoren des 3. und 4. Teilchen tiberpriift.
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Abbildung 5.18: Links: Der Winkel zwischen dem Normalvektor und dem Impulsvektor
des 3. Teilchens; Rechts: Der Winkel zwischen dem Normalenvektor und
dem Impulsvektor des 4.Teilchen.

Der Winkel beim 3. Teilchen ist um eine Verteilung um 90° , damit liegt Teilchen 3 um die

durch Teilchen 1 und 2 aufgespannten Ebene. Beim 4. Teilchen ist keine direkte Struktur
erkennbar.
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Um Aussagen iiber die Giite der gesetzten Bedingungen zu treffen, soll das Vierteilchen-
PIPICO unter Anwendung unterschiedlicher Bedingungen vergleichen werden. Das bishe-
rige PIPICO-Spektrum ist an Abb.5.19 dargestellt.
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Abbildung 5.19: Vierteilchen-Pipicospektrum mit den bisherigen Conditions

Auffallend sind die zwei parallelen Linien zur Diagonalen, die ein Indiz fiir eine Haufung
von Koinzidenzen darstellen, die nicht durch den zu betrachtenden Prozess entstanden
sind. Diese kénnen durch Reflexionen am Anodenende zustande kommen. Deshalb werden
im folgenden weitere Bedingungen gesucht, um diese von den echten Ereignissen zu
trennen.

Wenn die Fragmente aus einem Aufbruch sind, dann muss die Aufbruchsenergien fiir
beide Molekiile gleich grof} sein. Dies wird mit dem Spektrum Abb. 5.20 links iiberpriift.
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Abbildung 5.20: Links: KER-Verteilung des 1. Teilchen gegen die des 2. Teilchens.
Rechts: mit einer KER-Bedingung

Dabei ist KER1 die KER-Verteilung des 1. und 2. und KER2 die des 3. und 4. Teilchen.
Auffallend ist, dass der KER1 besonders hohe Werte annimmt. Deshalb wurde fiir die
KER-Verteilungen eine Bedingung gesetzt: KER1 = 4-7.5 a.u, KER2 = 2-9 a.u. Der
Einfluss dieser Bedingung auf das Pipico-Spektrum ist in der Abb. 5.20 zu sehen.
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Abbildung 5.21: Vierteilchenpipico-Spektren; links: aus Abb.5.19, rechts mit zusétzlicher
der KER-Bedingung

Auch nach Anwendung dieser Bedingung sind die Linien noch zu erkennen. Diese Be-
dingung hat zu keinem gewiinschten Untergrundabzug gebracht. Schaut man sich die
Winkelverteilungen an, so ist erkennbar, dass bei der cos-Verteilung bei -0,6 und 0,6 zwei
leichte Maxima zu sehen sind; das entspricht einem Winkel zwischen 60° und 160°. Das
Maximum bei 90° ist nicht mehr zu erkennen.
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Abbildung 5.22: Die Winkel zwischen dem Normalvektor und den Impulsvektoren Teilchen
3 (links) und 4 (rechts)

Es zeigt sich, dass die Bedingung auf den KER zu keinem guten Untergrundabzug fiithrt.
Deshalb wird diese Bedingung in der weiteren Analyse nicht mehr verwendet.
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Nachfolgend betrachten wir die Ortsdifferenzen (Positionsdifferenzen) und Zeitdifferenzen
der Fragmente auf dem Detektor. Durch Totzeiten des Detektors konnen falsche Signale
entstehen.
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Abbildung 5.23: Positionsdifferenz des 1. und 2. Teilchens.

Der Detektor ist kreisférmig und hat einen Durchmesser von 80 mm. Damit kann die
maximale Positionsdifferenz zwischen den Teilchen nicht gréfler als 80 mm sein. Schaut
man sich das linke Bild genauer an, so ist festzustellen, dass eine Haufung von Ereignissen
fiir kleinere Positionsdifferenzen und Zeitdiffrenzen zu erkennen sind. Was auf Reflexionen
andeutet. Bei den Positionsdifferenzen fiir das Teilchen 3. und 4. ist ebenfalls eine leichte
Héufung von Ereignissen zu erkennen. Dieser Untergrund wird durch anlegen eines kleinen
Kasten an den Stellen gefiltert. Damit sieht das Pipico Spektrum folgendermafien aus:
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Abbildung 5.24: Vierteilchenpipico-Spektren; links: aus Abb.5.19, rechts mit zusétzlicher
Positionsdifferenz-Bedingung fiir Teilchen 1 und 2

Durch diese Bedingungen wurde erreicht den Untergrund zu reduzieren.

47



KAPITEL 5. AUSWERTUNG

cos_alpha cos_beta

450

Mean -0.006746
RMS 0.5058

n Mean 0.00580! 250

W RMS 0.4154 TIH

DR P AR

400

350

N
o
i=]
T T T T

300

250 - L I

200 [ —L‘ L

T T e
150 J‘d L( C
100 [ L r

;J ulu’j sor
50 ‘ = r

1 1 L L L 1 1 L L 1 L 1 C L 1 L 1 L 1 1 1 L L 1 1 1 L
04 05 0 05 03 05 0.
cos_alpha cos_beta

Abbildung 5.25: Die Winkel zwischen dem Normalvektor und den Impulsvektoren Teilchen
3 (links) und 4 (rechts) mit der Bedingung auf die Positionsdifferenzen

Auch in den Winkelvereilungen macht sich das bemerkbar. Die Maxima der cos-Verteilungen
bei 0° werden ausgepragter. Demnach liegen alle vier Teilchen nahezu in einer Ebene.
Dazu kann man sich die Auswirkung dieser Bedingung auf den internukearen Abstand
anschauen.
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Abbildung 5.26: Internukleare Abstéinde, links: fiir das 1. Molekiilsystem, rechts: fiir das
2. Molekiilsystem

Der internuklearen Abstand zwischen Teilchen 1 und 2 betrégt 2,424 a.u. mit einer
Standardabweichung von 0,8158 a.u..

Fiir Teilchen 3 und 4 ist der internukleare Abstand 3,027 a.u. mit einer Standardab-
weichung von 1,217 a.u., wobei dieser internukleare Abstand nicht die real vorliegenden
Verteilungung wiederspiegelt, da die Impulspaaren nach der Grofie des Impulses sortiert
wurden.

Vergleicht man den gemessenen internuklearen Abstand fiir das erste Teilchenpaar mit der,
in der Literatur erhaltenen Werte fiir die T-Struktur so ist zu sagen, dass der gemessene
Abstand hoher ist als der Literaturwert. Der maximalste internukleare Abstand in
der Literatur ist gegeben mit 1,6 a.u. von [Tap71]. Abschliefend ist zu sagen, dass zu
berticksichtigen ist, dass der Winkel zwischen Teilchen 1 und 2, sehr nahe an 180° ist und
dementsprechend Fehler in der Rekonstruktion der Ebene, welche durch diese Teilchen
aufgespannt wird, entstehen kénnen.
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Betrachtung des Aufbruchs in Koordinatensystem B

Eine andere Methode zur Bestimmung der geometrischen Struktur des (Hz)s ist, mit
Hilfe des Vierteilchenaufbruch die Lage der Molekiilachsen zueinander zu iiberpriifen. Das
Koordinatensystem (B) wird durch folgende Vektoren festgelegt: Der Vektor @ = pi — p3
wird durch die Molekiilachse des ersten Teilchens bestimmt. Die 2. Komponente ist
b= (p3+ pi) — (pi + P3) und beschreibt den Relativimpuls zwischen den Molekiilpaaren.
Die 3. Komponente beschreibt die Molekiilachse des dritten und vierten Teilchens und
damit des zweiten Molekiils ¢ = p3 — pa.

Abbildung 5.27: Bildliche Darstellung der Ebene

Die Ebene wird aufgespannt durch die ersten zwei Vektoren: Die x-Achse ist die Mole-
kiilachse der Teilchen 1 und 2 und die y-Achse der Relativimpuls der Molekiilpaare. Ziel
ist es die relative Lage der Molekiilachse des 3. und 4. Teilchens zur Ebene zu untersu-
chen. Dazu wird der Winkel zwischen dem Normalenvektor der Ebene zur Molekiilachse
analysiert. Die Verteilung des Winkel ist in Abb. 5.28 dargestellt.
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Abbildung 5.28: cos y-Verteilung, «v ist der Winkel zwischen dem Normalenvektor und
der Achse des 2. Molekiils

In diesem Spektrum sind fiir alle Winkel Ereignisse vorhanden, allerdings sind zwei
Héufungen bei -1 und 1 zu erkennen. Dies entspricht einem Winkel von 0° bzw. 180°.
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Fiir diesen Fall steht die zweite Molekiilachse steht parallel zum Normalenvektor, der
durch die Ebene der Molekiilachse des 1. und 2. Teilchen und Relativimpuls zwischen
den Paaren definiert wird. Demnach ist die Struktur des Dimers eine X-Struktur.

In den Quellen aus dem Kapitel 2.3 ist die bevorzugte Struktur die T-Struktur. In
Koordinatensystem A ist das Ergebniss, dass die beiden Molekiile in einer Ebene liegen.
Deshalb kommen die T-Strukur und P-Struktur in Frage. Im Koordinatensystem B zeigt
sich, dass die Struktur des Dimers eine X-Struktur ist.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wird die Beugung von Neon- und Wasserstoff mit einer de
Broglie Wellenldnge von wenigen Pikometern an einem Transmissionsgitter der Gitter-
konstante 100 nm demonstriert. Durch eine adiabatische Expansion wurde ein Gasstrahl
erzeugt, der bei tiefen Temperaturen Cluster bildet. Dieser wird an einem Nanogitter
gebeugt, mit einem Laser gekreuzt und die entstehenden Ionen mit der COLTRIMS-
Methode nachgewiesen. Die Positionen der gemessenen Beugungsmaxima zeigen sehr
gute Ubereinstimmungen mit der berechneten Lage der Beugungsmaxima. Des Weiteren
wurden die Intensitdten und Halbwertsbreiten der verschiedenen Beugungsmaxima analy-
siert, wobei die Intensitdt von der Einstellung der Temperatur und Lénge der Aufnahme
abhéngt. Aus den Halbwertsbreiten wurde die Quellgréfie des Targetstrahls ermittelt
und mit den Ergebnissen vorheriger Messungen verglichen. Hier konnte nur eine partielle
Ubereinstimmung gefunden werden.

Des Weiteren hat sich die Frage nach der Struktur des Wasserstoffmolekiil-Dimers gestellt.
Das Ho-Dimer besteht aus zwei kovalent gebundenen Molekiilen, die untereinander van-
der-Waals gebunden sind. Es wurde versucht die Stuktur durch den Vierteilchen- Aufbruch
mit Hilfe der Impulse der Ionen heraus zu bestimmen. Diese unterscheiden sich in ihren
Richtungen und Groéflen. Werden alle Konsitituenten ionisiert, so erhélt jedes Ion den
grofiten Riickstoflimpuls von seinem Molekiilnachbarn. Desweiteren bekommen die Ionen
einen kleinen Riickstofl durch das andere ionisierte Molekiilpaar, so dass die Ionen eines
Molekiils sich in einem kleineren Winkel als 180 Grad fortbewegen. Die Idee ist nun, eine
Ebene aus den Impulsen zweier Teilchen zu definieren, wobei diese Teilchen zu einem
Molekiil gehoren. Mit dem Normalenvektor der Ebene wird die Lage des 3. und 4. Teilchen
analysiert. Anhand der Ergebnisse ist zu vermuten, dass die vier Teilchen nahezu in einer
Ebene liegen.

Fiir eine genauere Strukturanalyse wurde eine weitere Uberlegung gemacht. Dazu werden
die zwei die Molekiilachsen in Gebrauch genommen. Die Idee ist eine Ebene durch
die Molekiilachse eines Hs sowie die Verbindungslinie der zwei Molekiilschwerpunkte
aufzuspannen. Durch den Winkel zwischen dem Normalenvektor auf dieser Ebene und der
Molekiilachse des zweiten Hy kann die Lage der Molekiile zueinander bestimmt werden.
Als Resultat ist eine Winkelverteilung mit zwei Maxima bei 0 und 180° zu erkennen, was
darauf hindeutet, dass es sich um eine X-Struktur handelt.

Ingesamt ist zu sagen, dass durch die Kombination der COLTRIMS-Methode mit einem
Nanogitter viele neue Erkenntnisse gewonnen werden kénnen. Durch das Filtern der
Teilchen mit dem Gitter ist es moglich auch exotische, selten vorkommende Systeme zu
untersuchen. Zum einen durch das Filtern der Teilchen durch das Nanogitter und zum
anderen durch die Rekonstruktion der Teilchen durch die COLTRIMS-Methode.

Mit dieser Arbeit wurde gezeigt, dass zukiinftig nicht nur Heliumcluster, sondern auch
weitere Systeme mit der vorgestellten Apparatur gemessen und untersucht werden kénnen.
Dies wurde anhand der Strukturanalyse des (Hz)s belegt. Die Grenze der Apparatur
wurde mit Neon getestet. Im Vergleich zu Helium hat das Neon eine kleinere Wellenldngen,
dementsprechend eine kleinere Ablenkung. Trotzdessen konnen die Beugungsordnungen
vom Neon-Dimer und Monomer getrennt werden. Demnach kénnen Beugungsbilder fiir
Teilchen mit groflerer Wellenldnge aufgenommen werden.
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7 Anhang
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Abbildung 7.1: Pipico-Spektrum fiir Wasserstoff bei 29,5 K. Die Diagonale fir hohere
Flugzeiten steht fiir den Wasserstoffmolekiil-Dimer Aufbruch
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