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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde der Zusammenhang der ICD-Peaks (ICD - “Interatomic Cou-
lombic Decay“) in der KER-Verteilung fiir unterschiedlich groie Heliumcluster un-
tersucht. Die Daten stammen aus einem Experiment am FLASH-Laser in Hamburg.
Hier wurden Heliumcluster erzeugt, selektiert und mit Hilfe jenes Lasers ionisiert,
um zu Zerféllen, speziell zum ICD, anzuregen. Es stellt sich heraus, dass der ICD-
Peak jeder Clustergrofie an der gleichen Position liegt und {iber die gleiche Form
verfiigt.






Inhaltsverzeichnis

Zusammenfassung \)
Abbildungsverzeichnis IX
1 Motivation 1
2 Theoretischer Hintergrund 3
2.1 Helium und seine Cluster . . . . ... ... ... ... .. ...... 3
2.1.1 Das Heliumatom . . . . ... ... ... ... ......... 3

2.1.2 Die Van-der-Waals-Bindung . . . . . . ... ... ... .... 4

2.1.3 Bildung von Clustern . . . . . . ... ... ... .. ..... 5

2.1.4  Selektion der Cluster durch Materiewellenbeugung . . . . . . 8

2.1.5 Das Heliumdimer . . . . . . ... ... .. ... ........ 10

2.1.6 Das Heliumtrimer . . . ... ... ... ... ......... 12

2.2 Interaktionen zwischen Atomen und elektromagnetischer Strahlung . 14
2.2.1 Photoionisation . . . . . ... ... .. oL 15

2.2.2  Angeregte Zustdnde und Arten von Zerfdllen . . . ... . .. 17

3 Experimenteller Aufbau 23
3.1 Aufbau des Vakuumkammersystems . . . . .. ... ... ... ... 23
3.2 Das Nanogitter . . . . . .. ... . . 25
3.3 Der COLTRIMS-Detektor . . . . ... ... ... ... .. ...... 25
331 DasMCP . . .. ... . . . e 26

3.3.2 Die Delay-Line-Anode . . . . . .. ... ... ... ...... 27

3.4 Signalverarbeitung . . . . . .. ... oo 29

4 Datenauswertung 31
4.1 Bestimmung des Flugzeitversatzes . . . ... ... ... ... .... 31
4.2 TImpulsrekonstruktion . . . . . . . . ... Lo 33
4.3 Sortieren der Daten nach relevanten Ereignissen . . . . . . . . .. .. 35
4.4 Die KER-Verteilung verschiedener Clustergroflen . . . . . . . . . .. 41

5 Zusammenfassung und Ausblick 45
Danksagung 47
Literaturverzeichnis 49
Appendix 52

VII






Abbildungsverzeichnis

2.1
2.2
2.3

24

2.5

2.6

2.7

2.8
2.9

2.10

2.11

Schematische Darstellung der “Zone of Silence* [Sch02] . . . . . . .. 6
Parameter fiir Gleichung 2.15 [Brell] . . . . . ... ... ... .... 12

Wahrscheinlichkeitsdichte des Grundzustandes und des angeregten
Zustandes des Heliumtrimers in Abhéngigkeit des effektiven Hyper-
radius [KT07]. Der Hyperradius R hangt von Abstédnden r;; von je

zwei Kernen i und j wie folgt ab: R = /rfy +r{s+7r35 . . . . . . .. 12

Bressanini und Morosi berechneten die Winkelverteilung zweier Win-
kel zwischen den gedachten Geraden, welche je zwei Atome des Tri-
meres verbinden. Zwei der drei Winkel sind ausreichend, um die Form
festzulegen. Im rechten Bild ist die Winkelverteilung im Heliumtrimer
dargestellt und es wird ersichtlich, dass alle Formen bis zur Linearitat
angenommen werden kénnen. Im Vergleich dazu ist im linken Bild die
Verteilung fiir ein Neontrimer zusehen, welche einen scharfen Peak bei

(5, 5) aufweist und somit oszilliert dieses Trimer geringfiigig um die
Form eines gleichseitigen Dreiecks.[BM11] . . . . ... ... ... .. 13
Emissionswinkelverteilung fiir linear polarisiertes Licht und verschie-

dene Anisotropieparameter 8 [JahO5] . . . . . ... ... ... 16
Schematische Darstellung der beiden ICD-Abregungsprozesse im Neon-
dimer [JahO5] . . . . .. . ..o 18
Schematische Darstellung der ICD-Prozesse im Neondimer fiir “Shake-
up“-Zustande [Hav10] . . . ... ... ... ... .. 19
Schematische Darstellung des ICD-Prozesses im Heliumdimer [Hav10] 20
Schematische Darstellung des ICD-Zerfalls anhand der Potentialkur-

ven im Heliumdimer [Hav10]. In Schritt a) wird das System durch
Photoionisation vom Potential des neutralen Heliumdimers in das Po-
tential des einfach positiven Dimerions gehoben. Dieses Potential ist
starker gebunden, so dass in Teil b) eine Kernbewegung zu kleineren
internuklearen Absténden hin einsetzt. Dabei steigt die Wahrschein-
lichkeit fiir ICD mit % bis dieser Zerfall in c¢) stattfindet. Abschlie-
Bend dissoziieren die beiden Kerne in d) auf der Kurve des Het-He™-

Potentials. . . . . . . . ..o 21
Theoretische Berechnung der KER-Verteilung fiir Heliumcluster bis
zur Grofle n=7 [Sis] . . . . . ..o 21
Vergleich einer quantenmechanischen Berechnung des ICD in der KER-

Verteilung bei Heliumimeren ,dargestellt als rote Linie, mit der &dqui-
valenten semiklassischen Berechnung in Form von schwarzen Balken
nach Dr. Nicolas Sisourat. [Sis13] . . . . . .. ... ... ... .... 22

IX



ABBILDUNGSVERZEICHNIS

3.1

3.2

3.3
3.4
3.5

4.1

4.2
4.3

4.4
4.5

4.6
4.7
4.8
4.9

4.10
4.11
4.12

NSQEJCR R

Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus mit Jetrichtung von

links nach rechts [Hah14] . . ... ... ... ... ... ....... 24
Abbildung des Versuchsaufbau mit Jetrichtung von rechts nach links

[Hahl4] . . . . . . 24
Schematische Darstellung des Spektrometers. . . . . . . . . ... .. 26
MCP, Funktionsweise, aus [Sch06] bearbeitet . . . . . ... ... .. 27
Delay-Line-Anode bestehend aus 3 Schichten [Ato] . . . . ... ... 28
Flugzeitdiagramm einer Heliumtrimermessung mit Gauffit fiir den

Peak bei tof = 1160ns welcher dem Heliumtrimer entspricht . . . . . 32
Bestimmung des Zeitversatzes . . . . . . . ... 33

Anpassung der Parameter Feldstirke, Auftreffort, Spektrometerlénge
und Flugzeitversatz dargestellt in Diagrammen, vor (oben) und nach

(unten)der nétigen Korrektur . . . . . ... ..o 36
PIPICO-Spektrum vor und nach der Aussortierung von Daten. . . . 37
Vergleich der Summen- und Relativimpulse vor (oben) und nach (un-

ten) der Datenselektion . . . . ... .. ... ... L. 39
KER-Verteilung von Hey (links) und Heg (rechts) . . .. ... ... 40
KER gegen ¢ fiir Heliumdimere . . . . . . . ... ... ... .. ... 40
dt-dr-Diagramm von He2 vor und nach Datenaussortierung . . . . . 40

Vergleich der KER-Vertelungen aus Heliumdimerdaten aus drei ver-
schiedenen Experimenten: Dr. Tilo Havermeier (blau-rote Kurve) [Hav10],
Stefan Zeller (blaue Kurve) [Zel], Daten des in dieser Arbeit présen-

tiereten Experimentes (schwarze Kurve) . . . . ... ... ... ... 41
KER-Verteilungen verschieden groer Cluster im Vergleich . . . . . . 42
Clustergrofienabhéngigkeit des ICD bei Heliumclustern . . . . . . . . 43

Differenzen zwischen den KER-Verteilungen von Dimeren und Trime-
ren (links), von Dimeren und Tetra- und Pentameren (rechts, sowie

von Dimeren und Heliumcluster der Gréfie n = 6, 7, 8, 9 (unten) . . 44
KER-Verteilung der Heliumdimere . . . . . . .. ... ... ... .. 56
KER-Verteilung der Heliumtrimere . . . . . . . ... ... ... ... 56
KER-Verteilung der Heliumtetramere und -pentamere . . . . . . . . 57
KER-Verteilung der Heliumcluster mit n =6,7,8,9. . . . . . .. .. 57




1 Motivation

Seit Jahrhunderten dienen die Naturwissenschaften dem Wissenszuwachs und damit
auch dem technologischen und medizinischen Fortschritt. Ohne Alexander Fleming
und die Entdeckung des Penicillins im Jahre 1928 wéren vielleicht noch heute zahl-
reiche bakterielle Infekte nicht heilbar [20115]. Ohne Wilhelm Conrad Rontgen der
1895 die Rontgenstrahlung entdeckte kénnten wir heute keine Knochenbriiche und
dhnliche innere Verletzungen von aufien untersuchen [DES15]. So lésst sich die Rei-
he wichtiger medizinischer Errungenschaften beliebig fortsetzen. Auch heute ist die
medizinische Forschung sehr bedeutend und aufgrund des heutigen umfangreichen
Wissens in den Naturwissenschaften nimmt die Zusammenarbeit verschiedener na-
turwissenschaftlicher Disziplinen im Rahmen der Medizin zu, was die Entstehung
von Fachrichtungen wie Medizinphysik zeigt.

Krebserkrankungen stellen einen Bereich dar, in welchem man intensiv nach neuen
Therapiemdglichkeiten sucht. Bisher werden vor allem Chemo-Therapie und Strah-
lentherapie mit Rontgenstrahlung oder Protonen- und Schwerionenstrahlung, er-
zeugt in einem Beschleuniger, oder mit radioaktiver Strahlung angewandt [Krel5].
Allerdings greifen diese Methoden das umliegende Gewebe oder den gesamten Korper
stark an. Besser wére es, wenn man einen kleinen Strahler, welcher nicht dauerhaft
von auflen versorgt werden muss, direkt zum Tumor bringen kénnte. Von Vorteil
ist hierbei, dass Untersuchungen gezeigt haben, dass auch Elektronen mit geringen
kinetischen Energien als Zellgift wirken [BCH'00]. Wie kénnen jedoch niederener-
getische Elektronen im Koérper erzeugt werden?

Einen Weg konnte der 1997 von Cederbaum et al. [CZT97] prognostizierte und
mittlerweile fiir verschiedene Stoffe nachgewiesene “Interatomic Coulombic Decay*
(ICD) bieten. Hierbei handelt es sich um eine Zerfallsart von angeregten schwach-
gebundenen Molekiilen, bei welcher niederenergetische Elektronen erzeugt werden.
Mit kinetischen Energien von weniger als 10 eV konnen diese Einzel- oder Doppel-
strangbriiche der DNA verursachen und somit Zellen zerstéren [BCHT00].
Aufgrund des hohen Potentials des ICD fiir die Krebsheilung ist es notwendig, diesen
Effekt so gut wie moglich zu verstehen. Einen Beitrag hierzu liefert auch das in dieser
Arbeit beschriebene Experiment, welches zudem mehr Aufschluss iiber das Element
Helium gibt. Es wurde ICD bei verschieden grofien Heliumclustern am FLLASH-Laser
in Hamburg untersucht mit dem Ziel, die Unterschiede in der Verteilung des soge-
nannten “kinetic energy release“ (der beim Zerfall frei werdenden Energie) zwischen
den unterschiedlich groflen Clustern zu ermitteln.

In dieser Arbeit wird zunéchst auf die Beschaffenheit und Bildung von Heliumclu-
stern, sowie auf Zerfallsarten eingegangen. Daran schlief3t sich die Beschreibung des
experimentellen Aufbaus an, bevor in detaillierten Schritten beschrieben wird, wie
die gewonnenen Daten verarbeitet wurden und welche Ergebnisse erzielt werden
konnten.







2 Theoretischer Hintergrund

2.1 Helium und seine Cluster

2.1.1 Das Heliumatom

Helium ist das leichteste unter den Edelgasen und besitzt die Kernladungszahl 2.
Dieses Element kommt in zwei verschiedenen stabilen Isotopen vor, als §He und als
3He. Zudem existieren 6 weitere kurzlebige Radioisotope.

Unter den stabilen Isotopen ist das 3He-Isotop das mit 99,99986 % am hiufigsten
auftretende der Isotope. Es verfiigt im Kern tiber zwei Protonen und zwei Neutronen,
welche im Grundzustand jeweils entgegengesetzte Spins haben und das 1s-Orbital
fiir Protonen oder Neutronen besetzen. Somit ist sowohl der Gesamtspin S gleich
Null als auch der Gesamtbahndrehimpuls L. Der *He-Kern ist folglich ein Boson.
Das Isotop He tritt dahingegen nur mit einer Haufigkeit von 0,00014 % auf und
sein Kern besteht aus zwei Protonen und nur einem Neutron. Der Spin des Neutrons
ist ungepaart und es ergibt sich ein Gesamtspin von S = % fiir den Kern, welcher
daher ein Fermion ist.

Das Heliumatom besitzt zwei Elektronen in seiner Hiille, welche interessanterweise 2
verschiedene Termsysteme bilden. Eines dieser Systeme ist als Singulett-System oder
auch als Parahelium bekannt. Die Spins der Elektronen sind hier antiparallel ausge-
richtet, so dass der Gesamtspin S und das magnetische Moment pg jeweils Null sind.
Der Grundzustand dieses Systems hat die Konfiguration 1! Sy. Beide Elektronen be-
finden sich in diesem Zustand im 1s-Orbital und die &uflere Schale ist abgeschlossen.
Das andere System bezeichnet man als Triplett-System oder als Orthohelium. Die
Elektronenspins sind hier parallel ausgerichtet, so dass der Gesamtspin S gleich
eins und das magnetische Moment pg von Null verschieden ist. Der Grundzustand
dieses Systems hat die Konfiguration 23Sy. Aufgrund des Pauli-Prinzips kénnen in
diesem Grundzustand nicht beide Elektronen im 1s-Orbital verbleiben, wenn ihre
Spins parallel sind. Das beruht darauf, dass die Ortsanteile antisymmetrisch wer-
den miissen, wenn die Spinanteile der Wellenfunktion unter Teilchenvertauschung
symmetrisch sind. Daher weicht eines der Elektronen in das 2s-Orbital aus. Der Ge-
samtspin S hat in diesem System drei Einstellmdglichkeiten gegeniiber dem inneren
Magnetfeld ? Aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung fithrt dies zu einer dreifachen
Feinstrukturaufspaltung, welche dem System auch seinen Namen gibt.[HHO0O]

Neben den faszinierenden atomaren Eigenschaften verfiigt das Element Helium eben-
falls {iber seltene Charakteristika im makroskopischen Bereich. Helium wird erst bei
sehr niedrigen Temperaturen und hohen Driicken fliissig und ist daher ein sehr gutes
Kihlmittel fiir tiefste Temperaturen. Zudem verfiigt es iiber zwei fliissige Aggregat-
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zustdnde: Helium I und Helium II. Helium II ist superfluid und weifit somit keine
Viskositiat mehr auf. Diese superfluide Phase kann als makroskopischer Quantenzu-
stand aufgefasst werden.

Das Heliumatom kann quantenmechanisch als ein Drei-Teilchen-System bestehend
aus dem Kern und zwei Elektronen, in welchem nur Coulombwechselwirkung auf-
tritt, beschrieben werden. Der Hamiltonoperator eines solchen Systems ist [BJO3]:

~ 2
2 pi
H= Z (2 + Vi e (n)> + Ve e~ (2.1)
i=12 \ “H
Ve (i) = (4557602)” ist hierbei das Potential des Kerns, welches beide Elektronen

spiiren. Zudem sieht jedes Elektron das Potential V- .- (r12) aufgrund

2
= Tz
der Anwesenheit des anderen Elektrons. ris = |7>1 - 72] ist der Abstand zwischen
den Elektronen. p steht fiir die reduzierte Masse eines Elektrons unter Einfluss des
Kerns: p = % Da die Masse des Kerns wesentlich groflier ist, als die des
Elektrons, ldsst sich ndherungsweise annehmen, dass p = m.. Somit ergibt sich die

folgende Schrédingergleichung [BJ03]:

h? Ze? e2
Z < ) + ( W(71,T2) = By(T1,72) (2.2)

i=1.2 72me B (471’60)’/“1' 47‘(‘60)7‘12

Diese Gleichung kann auch in atomaren Einheiten (atomic units = a.u.) angegeben
werden [BJO03]:

[_1vz e 2 2, 1] W71, 7a) = B(P1,72)  (23)

2 " 2 2 T T9 12

Die Schrodingergleichung 2.2/2.3 ist analytisch nicht losbar. Mit Hilfe verschiedener
Néherungsmethoden ldsst sich jedoch beispielsweise eine Wellenfunktion fiir eines
der beiden Elektronen aufstellen. Unter der Annahme, dass die Elektronen unun-
terscheidbar und radialsymmetrisch verteilt sind und unter Vernachlassigung der
Wechselwirkung zwischen den Elektronen ergibt sich folgende Néherung [BJ03]:

VA 7
Y(ry,re) = —e (ritr2) (2.4)

Helium kommt zumeist als Parahelium vor, welches, wie bereits erwéahnt, sehr sta-
bil ist und aufgrund seiner vollbesetzten dufleren Elektronenhiille weder Ionen- noch
Elektronenpaarbindungen eingeht. Dennoch sind Dipol-Dipol-Wechselwirkungen, wel-
che auch Van-der-Waals-Wechselwirkungen genannten werden, zwischen Heliumato-
men moglich.

2.1.2 Die Van-der-Waals-Bindung !

Im zeitlichen Mittel ist die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der beiden Elektronen in
der Hiille des Heliumatoms kugelsymmetrisch um den Kern verteilt. Dadurch schir-
men sich die negativ geladenen Elektronen und die positiv geladenen Protonen nach

! Das Kapitel orientiert sich an [IL09] Seite 15/16




2.1 Helium und seine Cluster

auflen ab und im zeitlichen Mittel verfiigt das Heliumatom weder {iber eine Nettola-
dung ¢ noch iiber ein Dipolmoment 7 Allerdings befindet sich die Elektronenhiille
in stdndiger Oszillation und so treten héufig kurzzeitige Verschiebungen zwischen
den Ladungsschwerpunkten von Hiille und Kern auf. Hierdurch bildet sich ein Di-

polmoment ﬁ = q- d(t), welches wiederum ein Dipolfeld erzeugt:

B ol o 2] (2:5)

q steht hierbei fiir eine an einer bestimmten Position kurzzeitig auftretende Teilla-
dung. ist der Abstandsvektor zwischen der negativen und der positiven Ladung
und r bezeichnet den Abstand der beiden Dipole.
Das entstandene Dipolfeld kann in einem nahegelegenen Atom wiederum ein Dipol-
moment induzieren: \ﬁimﬂ =a- \B Dipol|- ¢ ist hier die Polarisierbarkeit des Atoms.
Die beiden Dipolmomente sind einander entgegen gerichtet.
Wiirde das 1. Atom festgehalten werden, so befdnde sich das zweite in einem attrak-
tiven Potential:

7] [ Hinal 12

6 x5

(X e
%a o

- (2.6)

Dieses Potential fallt mit der sechsten Potenz des Abstandes der wechselwirkenden
Dipole ab und somit ist die Van-der-Waals-Wechselwirkung sehr kurzreichweitig im
Vergleich z.B. zur Ionenbindung, deren attraktives Potential nur mit »~! abklingt.
Neben den attraktiven Kréften zwischen den positiven Kernladungen und den ne-
gativen Elektronenladungen existieren bei der Van-der-Waals-Wechselwirkung auch
repulsive Kréfte zwischen den beteiligten Atomen:

A A
or= T F (2.7)
Die Potenz in der Naherung geht aus experimentellen Ergebnissen hervor.
Durch Zusammenfithrung des repulsiven und des attraktiven Potentials, ergibt sich
das sogenannte Lennard-Jones-Potential, welches der Beschreibung der Van-der-
Waals-Bindung dient:

A B

o(r) = =3 —

- (2.8)

Hierbei sind A und B experimentell zu bestimmende Werte.

2.1.3 Bildung von Clustern

Heliumatome koénnen sich wie unter 2.1.2 beschrieben aufgrund der Van-der-Waals-
Wechselwirkung zu Molekiilen zusammenfiigen. Allerdings verfiigen diese sogenann-
ten Helium-Cluster iiber sehr geringe Bindungsenergien und sind somit wenig stabil.
Die Energie der Atome bei Raumtemperatur oder St6fle mit anderen Teilchen sind
bereits ausreichend, damit das geringe Potential iiberwunden werden kann. Daher
sind niedrige Temperaturen fiir ihre Bildung erforderlich. Des Weiteren werden hin-
reichend viele Stofle und somit zahlreiche Stofipartner benotigt, was mittels hohem
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der “Zone of Silence“ [Sch02]

Druck oder grofler Diise erreicht werden kann.

Diese Rahmenbedingungen sind beispielsweise bei der Uberschallexpansion von ge-
kithltem Heliumgas durch eine kleine Diise in ein gutes Vakuum gegeben. Die Ex-
pansion erfolgt dabei adiabatisch, wobei der Vordruck py im Heliumreservoir viel
grofler sein muss, als der Umgebungsdruck pg in der Kammer, in welche das Gas
expandiert. Bei der Expansion wird nahezu alle thermische Energie in gerichtete
Bewegunsenergie umgewandelt, wodurch eine sehr starke Kithlung erfolgt. [Sch02]
Es wird angenommen, dass sich die Cluster relativ friih in der Expansionsphase bil-
den, in der sogenannten “sudden freeze zone“. In dieser Phase ist der Druck noch
hoch und Kollisionen sind somit wahrscheinlicher als nach dem Fortschreiten der Ex-
pansion. Innerhalb eines Abstandes, welcher dem doppelten Diisendurchmesser ent-
spricht, erfolgen typischerweise mehrere hundert Zwei-Korper-Stofle und etwa zehn
Drei-Koérper-Stoe pro Atom . Im weiteren Verlauf nimmt die Zahl der Kollisionen,
welche proportional zu Vordruck pg und Diisendurchmesser dy und antiproportional
zur Temperatur an der Diise Tp ist, wesentlich ab. [BST02]

Die entstandenen Cluster haben alle in etwa die gleiche Geschwindigkeit und treten
so in die sogenannte “Zone of Silence® ein. Innerhalb dieser Zone bewegen sich die
Teilchen parallel. Daher treten hier keine Kollisionen auf und die Cluster bleiben er-
halten. In den Randbereichen der “Zone of Silence* kommt es zu Kollisionen mit den
Restgas-Teilchen des Vakuums, wodurch die Teilchen des Jets abgebremst und even-
tuell Cluster zerstort werden. Daher schneidet man den fiir Experimente bendtigten
Gasjet mit Hilfe eines Skimmers aus der Ruhezone heraus. [Sch02] In Experimenten
ist es von Vorteil die Durchschnittsgeschwindigkeit und die finale Temperatur im Jet
zu kennen. Zur Herleitung dieser soll hier die Enthalpie hg entlang einer isentropen
Stromlinie der Expansion fiir ein Atom betrachtet werden [BST02]:

1
ho = 5mqu + ngToo (2.9)

Unter der Annahme, dass die Temperatur T, im Jet viel kleiner ist, als die Tem-
peratur Ty im Heliumreservoir und mit der Enthalpie hg = %kBTg fiir ideale Gase,
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lasst sich die durchschnittliche Geschwindigkeit im Jet, schreiben als [BST02]:

[5kpT,
v =y 2Reto (2.10)
m

Die Geschwindigkeitsverteilung im Jet wird im Allgemeinen durch das “speed ratio®
S beschrieben [BST02]:

$ = (2vin2) ALU (2.11)

Mit den Gleichungen 2.10 und 2.11 lasst sich nun die Temperatur T, im Jet ndhern
[BSTO02]:

Too =~ 2,5T9S™> (2.12)

Mit Hilfe dieser Formel ergibt sich die finale Temperatur im Jet aus dem experimen-
tell bestimmbaren “speed ratio® S.

Bei der Expansion von Helium kénnen im Jet weitaus tiefere Temperaturen er-
reicht werden, als bei anderen Gasen. Gegen Ende der Expansion erreicht der Wir-
kungsquerschnitt der He-He-Streuung aufgrund der geringen Bindungsenergie des
4 He-Dimers einen enorm groBen Wert, welcher auf etwa 250000 A2 fir T — 0K
geschétzt wird. Dieser enorme Anstieg des Wirkungsquerschnittes fiihrt zu einer ver-
besserten Kiihlung des Heliumstrahls und somit auch zu sehr schmalen Halbwerts-
breiten bei der Verteilung der Geschwindigkeiten der Teilchen Av um die Durch-
schnittsgeschwindigkeit v: % ~ 1% [BST02]

Des Weiteren hangt die Bildung von Dimeren, Trimeren und Tetrameren von dem
Druck an der Diise ab, wie Bruch, Schoéllkopf und Toennies 2002 herausfanden
[BST02]. Der Stoffmengenanteil von Dimeren erreicht bereits bei Driicken sein Ma-
ximum, bei welchen der Stoffmengenanteil der Trimere noch sehr klein ist und jener
der Tetramere gerade erst in Messungen sichtbar wird.

Eine weitere interessante Eigenschaft der Helium-Oligomere fanden Kornilov et al.
2007 [KTO7]. Bei ihren Experimenten stellte sich heraus, dass nach der Clusterbil-
dung in einer Uberschallexpansion Oligomere der Gréfie 10, 11, 14, 22, 26 und 44
haufiger auftreten als andere. Diese Zahlen werden daher auch als “magic numbers®
bezeichnet. Zur Erklarung fithrten Sie an, dass entlang des Heliumstrahls die Dichte
sehr schnell abfillt und somit das thermodynamische Gleichgewicht verloren geht.
Nach dem sogenannten “point of no return® gibt es keine Kollisionen mehr und
die Cluster frieren sozusagen aus. Das Clusterwachstum wird im Allgemeinen durch
folgende Formel beschrieben [KT07]:

He(N_l)—i—He—)HeN (2.13)

Jede dieser Reaktionen hat eine Gleichgewichtskonstante K, welche gegeben ist
durch das Verhéltnis der Verteilungsfunktionen von Clustern mit N Atomen zu
Clustern mit (N — 1) Atomen. Fiihrt ein zusétzliches Heliumatom in einem Cluster
zu einem zusétzlichen gebundenen Zustand, so steigt die Verteilungsfunktion des
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groferen Clusters und somit auch die Gleichgewichtskonstante der Bildungsreakti-
on. Hat Hey also einen gebundenen Zustand mehr als He(y_y), so steigt K (N).
Allerdings haben nun Hey und He(yy) die gleiche Anzahl gebundener Zusténde
und daher ist K(N+1) = K(N —1). Diese Spriinge in den Gleichgewichtskonstanten
stimmen mit den sogenannten “magic numbers“ iiberein. [KTO07]

2.1.4 Selektion der Cluster durch Materiewellenbeugung

Um Informationen iiber Cluster einer bestimmten Groéfie zu erhalten, ist es notwen-
dig, diese aus den anderen nach einer Uberschallexpansion im Gasstrahl vorhandenen
Clustern herauszufiltern. Hierfiir wird die Materiewellenbeugung genutzt.

Im Allgemeinen gilt fiir jedes Teilchen der Welle-Teilchen-Dualismus. Dies besagt
unter anderem, dass jedem Teilchen eine bestimmte Wellenldnge, De-Broglie-Wellen-
linge Ageproglie genannt, zugeordnet werden kann:

h
)\deBroglie = 5 (2 14)

In dieser Gleichung ist h das Plancksche Wirkungsquantum und p der Impuls.

Bei der Betrachtung eines Clusters mit dem Impuls p = Nmwv, wobei N die Anzahl
der Atome des Clusters und m deren Masse ist, so ist die De-Broglie-Wellenldnge
dieses Clusters antiproportional zu N [ST94]:

h

N -m-v

)\deBroglie = (215)
Fliegen die Teilchen durch ein Gitter, entstehen analog zur klassischen Wellenoptik
Maxima bei den folgenden Winkeln [ST94]:

sin(¥y,) = ni = h

] niN-m-zwd (2.16)

Hierbei ist n die Beugunsordnung und d der Gitterparameter.
Mit der Kleinwinkelndherung, d.h. in dem Fall, dass ¥,, sehr klein ist, ergibt sich:

sin(dy,) = Uy, (2.17)
A h

Iy =n— =

- "N om oo d (2.18)

Die Gleichungen 2.16 und 2.17 zeigen, dass der Beugungswinkel von der Anzahl der
Atome des Clusters abhdngt. Daher ist es moglich, verschiedene Clustertypen durch
Beugung an einem Gitter anhand ihres Ablenkungswinkels zu separieren.

Neben der eben beschriebenen Interferenz der Teilchenbiindel, welche durch die ein-
zelnen Spalte laufen, ist auch die Beugung an jedem einzelnen Spalt zu beriicksich-
tigen, da sie die Intensitdtsverteilung ebenso beeinflusst. In der Wellenoptik wird
dieser Effekt als Fraunhofer-Beugung bezeichnet.

Allgemein ldsst sich die entstehende Intensitédtsverteilung nach Beugung wie folgt
herleiten. Es werden N Oszillatoren mit Abstand d auf der x-Achse betrachtet. Die-
se regt eine entlang der z-Achse laufenden Welle zu Schwingungen an und daher
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senden sie neue Wellen aus. Nun soll die Gesamtamplitude der von allen Oszilla-
toren in Richtung v gestreuten Welle ermittelt werden. Jede Teilwelle durchlauft
dabei einen unterschiedlich langen Weg, welcher einen Phasenunterschied zwischen
benachbarten Teilwellen zur Folge hat [Dem08|:

2
A= de- sin(1) (2.19)
Somit folgt fiir die Gesamtamplitude bei N streuenden Objekte bei gleichen Teilam-

plituden A [DemO8]:
N
E=A. Z i(wt+p7) . zwt Zez (j-1)a (2.20)
7=1

Wobei die Phase der ersten Teilwelle gleich null gesetzt wurde: 1 = 0.
In Gleichung 2.20 kommt die geometrische Reihe vor, so dass wie folgt umgeschrieben
werden kann [Dem08|:

; N
N1, sin (— A 90)

E=A.eWei™s 2.21
o (sin&?) (221)

Fiir die Intensitat I = cgo| E| der Welle in Richtung ¢ ergibt sich daher [Dem08]:

sin (NW(%)S’LTLQ?)
sin2< (%)smﬂ)

I1(9) = I - (2.22)

Diese Gleichung kann nun auf einen Spalt der Breite b angewendet werden. Entspre-
chend des Huygensschen Prinzips ist jeder Raumpunkt P im Spalt Ausgangspunkt
einer neuen Kugelwelle und diese tiberlagern sich. Jeder Sender aus der anfinglichen
Uberlegung wird jetzt durch eine Strecke Ab mit kontinuierlich verteilten Sendern
ersetzt. Im Spalt gibt es N = & solcher Abschnitte und diese verfiigen iiber eine
Amplitude A = N - Ay - %. Fiir die Intensitatsverteilung an einem Spalt ergibt sich
somit [Dem08]:

Ab>2 sin ( (%)smﬁ) (2.23)

1(¥) = N*I (b SmQ( (%)sz’m?)

Liegt ein Beugungsgitter vor, so muss zusétzlich in der Intensitdtsverteilung der Ef-
fekt der Uberlagerung der Teilstrahlen aus mehreren Spalten beriicksichtigt werden
[Dem08]:

sin? (W(%)S’in’ﬁ) . sin?® (N ( (Qsmﬁ)
(W(%)sinﬁf sm2< (%)smﬁ)

Hierbei ist b die Spaltbreite, d ist der Abstand zwischen den Spalten und Ig ist die
von einem Spalt durchgelassene Intensitit. Der zweite Faktor wird als Spaltfunktion

19) = Is - (2.24)
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und der dritte als Gitterfunktion bezeichnet.

Soll statt Licht Materie an Gittern gebeugt werden, so ist Gleichung 2.24 noch
nicht vollstdndig. Die Teilchen des Strahls werden aufgrund ihrere Polarisierbar-
keit mit den Atomen und Molekiilen des Gitters wechselwirken. Es entsteht ein at-
traktives Van-der-Waals-Potential zwischen dem Gitter und dem jeweiligen Teilchen
[GSTT99]:

C3

V:77"73

(2.25)

Zudem werden bei der Materiewellenbeugung Gitter mit trapezférmigen Stegen ver-
wendet, welche dem Jet mit der schmalen Seite zugewandt sind. Optische Gitter
verfiigen Uber rechteckige Stege. Der Neigungswinkel der Stegseiten gegeniiber der
Jetachse und die Starke des Potentials C3 beeinflussen die Spaltfunktion.

R.E. Grisenti, W. Schollkopf und J.P. Toennies ermittelten 1999 eine geeignete Spalt-
funktion, mit welcher sich Folgendes fiir die Intensitét ergibt [GSTT99]:

sin? (Nﬂ(%)sinﬁ) 4003219 KR, | sin? (ksim?(%Rl))
k

I0)=1Ig- ,
sin? (Tr(%l)sinﬁ) A k?sin?d

(2.26)

Dabei wurde verwendet, dass A = 2% ist. R und Ry sind die von § und C3 abhén-

gigen Grofen.

2.1.5 Das Heliumdimer

Das Heliumdimer 4 Hey wurde bereits 1928 von Slater vorhergesagt [S1a28] und konn-
te 1994 von Schoéllkopf und Toennies mittels der Materiewellenbeugung nachgewiesen
werden [ST94]. Das Dimer * He3 He hingegen ist theoretischen Berechnungen mit der
Monte-Carlo-Methode zufolge ungebunden [BZMMOO0].

Fiir Grofle und Bindungsenergie wurden je nach fiir die Kalkulation verwendetem
Potential 46,18 A bzw. 52 A und 1,7 mK bzw. 1,3 mK prognostiziert [KMS11].
Damit ist es das grofite bisher bekannte diatomare Molekiil und sogar grofler als der
Durchmesser eines DNA-Stranges. Theoretiker erwarten fiir das Dimer nur einen
Grundzustand und keine vibrations- oder rotationsangeregten Zustédnde, da die Null-
punktsenergie bei 0,9465 meV [Hav10] liegt und das interatomare Van-der-Waals-
Potential von Helium lediglich eine Tiefe von 0,9477 meV [HBV07] hat. Zudem ist
der prognostizierte Abstand etwa 3,5-mal grofler als der klassische Umkehrpunkt
dieses Molekiils und somit existiert es grofitenteils im klassisch verbotenen Bereich
[KTO07]. In der Atom- und Kernphysik wird solch ein Zustand auch als “Halo State®
bezeichnet. Die Wellenfunktion ¥ des Heliumdimers vereinfacht sich in dem klassisch
verbotenen Bereichen auf [KT07]:

€kr vV 2,uEb

LG — mi =
(r) — " mit k 7

(2.27)
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Hierbei ist u die reduzierte Masse. Fiir den Erwartungswert des Abstandes zwischen
den Atomen des Dimers lésst sich nun berechnen [KTO07):
U*r¥
=L
R %84
7 Joor- efzkr ~r2dr [ dS
o S r2dr [ d9)

(2.28)

CAr g e;zkr -r2dr 1
4 57 E_TZQM -r2dr 2k

In dieser Gleichung wurde angenommen, dass die Wellenfunktion bei R = 0 beginnt.
Dies ist aufgrund der Abstoflung der Atome eine Ndherung.
Grisenti und Schéllkopf [GSTT00] konnten 2000 die GréSe des Heliumdimers mit
(ry = (52,4 +4) A und seine Bindungsenergie mit |Ey| = 1, 11_8:; mK experimen-
tell bestimmen. Das Experiment beruhte dabei auf der nachfolgend beschriebenen
Methode. Bei der Streuung von Heliumatomen und -dimeren an einem Gitter un-
terscheiden sich ihre Spaltfunktionen betréchtlich. Dimere kénnen bei der Materie-
wellenbeugung an den Seiten eines Spaltes zerstort werden, daher ist ihre effektive
Spaltbreite s.;y gegeniiber jener von Heliumatomen sg reduziert. Der Unterschied
in den Spaltbreiten kann, wie im Folgenden beschrieben, bestimmt werden. Durch
Projektion des Ergebnisses aus Gleichung 2.28 entlang einer kartesischen Koordinate
senkrecht zu den Gitterbalken des Gitters, an welchem die Heliumdimere gestreut
werden, ergibt sich:

[ [ |z|sindddde 1

(z) = [ [ sinddddy =3

(2.29)

Hieraus folgt: so — sepp = 3(r)

Durch Vergleich der Spaltbreite aus der Messung mit Heliumatomen mit der effek-
tiven Spaltbreite aus der Heliumdimermessung in einem Experiment, ldsst sich ein
Wert fiir (r) ermitteln, wie bei Grisenti und Schéllkopf [GSTT00] geschehen.

Die Schrédingergleichung des Heliumdimers ist nicht exakt 16sbar. Das Potential und
die Wellenfunktion kénnen jedoch mittels Stérungstheorie, Hartree-Fock-Methode
oder Variationsprinzip gendhert werden. Ein grofler Schritt auf dem Weg zu einer
sehr guten Naherung, war die Beriicksichtigung relativistischer Effekte im Van-der-
Waals-Potential durch Luo et al. im Jahre 1993 [LKM"93]. Aufgrund der grofien
Distanz zwischen den Atomen im Dimer muss die Laufzeit der Dipolfelder, welche
sich gegenseitig beeinflussen, berticksichtigt werden.

Das heute beste Modell fiir die Wellenfunktion stammt von Bressanini [Brell]:

U(r) = exp <d06_d” + % + I;—; + poln(r) +p1r) (2.30)

Die Konstanten sind in Tabelle 2.2 gegeben. Diese Wellenfunktion reproduzierte bei
Bressanini [Brell] 98% der zum Vergleich verwendeten experimentellen Daten.

11
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Parameter
D5 -1485,60098
D2 -6,146323
p1 -0,005390
Po -1,013632
dy -1,007803
do -76,371281

Abbildung 2.2: Parameter fiir Gleichung 2.15 [Brell]
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Abbildung 2.3: Wahrscheinlichkeitsdichte des Grundzustandes und des angeregten
Zustandes des Heliumtrimers in Abhéngigkeit des effektiven Hyper-
radius [KTO07]. Der Hyperradius R héngt von Absténden r;; von je

zwei Kernen i und j wie folgt ab: R = \/r}, + r{5 + 73,

2.1.6 Das Heliumtrimer

Heliumtrimere wurden ebenso wie Dimere 1994 von Schéllkopf und Toennies ex-
perimentell nachgewiesen [ST94]. Die Theorie sagt fiir Trimere zwei stabile Formen
vorher: *Hes und 2 He* Hes. Das * He3 Hep-Trimer ist laut diesen Berechnungen nicht
existent [BZMMO00]. Im Gegensatz zum Heliumdimer wurde fiir das Heliumtrimer
neben einem Grundzustand auch ein angeregter Zustand prognostiziert, welcher ei-
ne Bindungsenergie von |E.| = 2,28 mK [KMS11] und eine He-He-Bindungslénge
von (r) = 79,7 A [BKK*05] aufweisen soll. Bindungsenergie und Bindungslinge im
Grundzustand betragen laut diesen Berechnungen |Ey| = 126 mK [KMS11] und (r)
=96 A [BKK'05]. Der angeregte Zustand ist somit #ahnlich grofi und schwach ge-
bunden wie das Heliumdimer. Abbildung 2.3 stellt die Wahrscheinlichkeitsverteilung
von Grundzustand und angeregtem Zustand dar.

2005 konnten Toennies et al. [BKKT05] den Mittelwert der He-He-Bindungslinge
in Trimeren experimentell mit (r) = llfé A bestimmen. Im gleichen Jahr lieferte
die selbe Gruppe ebenfalls die experimentelle Evidenz fiir 2 He* Hey [KKSTO5].
Der Ionisierungsquerschnitt von Heliumtrimeren bei Elektronenstoffionisation wur-
de bereits 1994 von Schollkopf und Toennies auf das etwa 3,2-fache desjenigen von
Heliumatomen bestimmt. Dieser Wert liegt nah an der 3,0, welche erwartet wird, da

12
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Abbildung 2.4: Bressanini und Morosi berechneten die Winkelverteilung zweier Win-
kel zwischen den gedachten Geraden, welche je zwei Atome des Tri-
meres verbinden. Zwei der drei Winkel sind ausreichend, um die
Form festzulegen. Im rechten Bild ist die Winkelverteilung im He-
liumtrimer dargestellt und es wird ersichtlich, dass alle Formen bis
zur Linearitdt angenommen werden kénnen. Im Vergleich dazu ist im
linken Bild die Verteilung fiir ein Neontrimer zusehen, welche einen
scharfen Peak bei (%, %) aufweist und somit oszilliert dieses Trimer
geringfiigig um die Form eines gleichseitigen Dreiecks.[BM11]

der Ionisierungsquerschnitt bei kleinen Clustern lediglich von der Anzahl der Atome
abhdngen sollte. Das experimentelle Ergebnis bestétigt somit, dass auch Trimere
schwach gebunden sind [ST94].

Unklarheit herrschte lange Zeit beziiglich der rdumlichen Konfiguration des Heli-
umtrimers. Bressanini und Morosi prognostizierten 2011 aufgrund theoretischer Be-
rechnungen, dass signifikante Wahrscheinlichkeiten sowohl fiir eine lineare Form als
auch fiir eine Konfiguration als gleichseitiges Dreieck existieren, wobei letztere die
geringfigig wahrscheinlichere raumliche Aufteilung ist. Ihre Ergebnisse sind in Ab-
bildung 2.4 dargestellt [BM11].

Voigtsberger et al. konnten 2014 mit einem Experiment Aufschluss iiber die genaue
Form des Trimers geben. Es stellte sich dabei heraus, dass es hierbei wesentliche Un-
terschiede zwischen dem * Hes-Trimer und dem 3 He* Heo-Trimer gibt. Die Struktur
des *Hes dhnelt einer Wolke in welcher alle Strukturen zwischen linear und gleichsei-
tigem Dreieck moglich sind. Eine Gleichgewichtsstruktur ist somit kaum definiert.
In 3He*Hey hingegen ist der Winkel bei 2He wesentlich kleiner, als die anderen
beiden Winkel des Dreiecks bei den beiden * He-Atomen. Zudem liegen diese beiden
Atome recht nah beieinander, wohingegen sich das ®He-Atom in der Tunnelregion
hinter dem klassischen Umkehrpunkt aufhélt. Insgesamt formt dieses Trimer daher
ein spitzwinkliges Dreieck [VZBT14].

Der angeregte Zustand des Heliumtrimers ist von groflem Interesse in der aktuellen
Forschung, da vermutet wird, dass es sich bei ihm um einen sogenannten Efimov-
Zustand handelt. Der theoretische Physiker Vitaly N. Efimov prognostizierte 1970
einen neuartigen Typ von Bindung fiir Teilchentupel einer bestimmten Form. Laut

13
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Efimov existiert eine unendliche Anzahl gebundener Zustinde, sogenannte Efimov-
Zustiande, im Dreikorpersystem, wenn mindestens zwei Bosonen im Zweikorperun-
tersystem ungebunden sind und eine unendliche Boson-Boson-Streuléinge aufweisen.
[KMS11] Teilchen mit unendlichen Streuldngen sind nicht bekannt, doch es gibt Sy-
steme aus drei identischen Teilchen von denen je zwei einen gebundenen Zustand sehr
niedriger Energie aufweisen. Diese kleinen Bindungsenergien haben grofie Streuldn-
gen zur Folge, wie sie beispielsweise fiir den angeregten Zustand von Heliumtrimeren
vermutet werden. Die Anzahl der Efimov-Zusténde eines solchen Systems ist iiber
folgende Gleichung abschétzbar [KMS11]:

wo lse
Ngr~ —In|— 2.31
Ef - n| ro ( )
Hierbei ist I . die Boson-Boson-Streuldnge. Mit Hilfe dieser Abschiatzung wurden fiir
die Zahl der Efimov-Zustinde im Heliumtrimer Werte zwischen 0,6 und 1,3 errechnet
[KMS11]. Der Nachweis des Efimov-Zustandes ist Kunitzki et al. 2015 mit der fir

dieser Arbeit verwendeten Apparatur gelungen 77.

2.2 Interaktionen zwischen Atomen und
elektromagnetischer Strahlung 2

Materie und elektromagnetische Strahlung kénnen auf verschiedene Arten miteinan-
der interagieren. Ein Photon kann beispielsweise von einem Atom absorbiert werden,
wobei die kinetische Energie des Photons zur elektrischen Anregung des Atoms fiihrt.
Ist die Energie des Photons grofier als die Bindungsenergie von Elektronen im Atom,
so kann ein Elektron das Atom verlassen. Dieser Prozess wird als Photoionisation
bezeichnet. Die kinetische Energie des ausgesandten Photoelektrons entspricht da-
bei der Differenz aus Photonenenergie und Bindungsenergie des Elektrons im Atom.
Die Energie eines Photons kann zudem ausreichend sein, um das Atom nicht nur
zu photoionisieren sondern zusétzlich auch anzuregen. Es wird also ein Elektron
herausgeschlagen und ein Weiteres in einen héheren Zustand angeregt. Angeregte
Atome streben stets den energetisch giinstigsten Zustand an und kénnen ihre An-
regungsenergie z.B. iiber ein Photon abgeben. Dessen Energie ergibt sich aus der
Differenz der Energie des angeregten Zustandes und der Energie des Zustandes nach
der Abregung.

All diese Prozesse sind quantenmechanisch beschreibbar, wobei diese Berechnungen
fiir grole Cluster sehr komplex werden. Hier sei daher nur auf die Beschreibung des
Heliumdimers eingegangen, um eine Idee fiir das Berechnungsprinzip zu geben. Das
Dimer kann dabei aufgrund seiner groflen rdumlichen Ausdehnung, wie zwei Heliu-
matome behandelt werden.

Die Grundlage fiir die nun folgenden, quantenmechanischen Betrachtungen ist die
Hamilton-Funktion fiir ein geladenes Teilchen im elektromagnetischen Feld [BJO03]:

H=—— (7 —qA) —v(¥) (2.32)

2m

2 Dieses Kapitel orientiert sich an der Vorlesung Atomphysik 3 [Jah14], sowie an den Disserta-
tionen von PD Dr. Till Jahnke (Kapitel 2.3) [Jah05] und Dr. Tilo Havermeier (Kapitel 2.3 und
2.4) [Hav10].
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Dabei ist ? der generalisierte Impuls des Teilchens und Z das Vektorpotential des
elektromagnetischen Feldes.

Fiir die quantenmechanische Betrachtung werden nun die Vektoren fiir Impuls ?
und Ort 7 durch die Operatoren p = % und 7 ersetzt. Zudem kann die Wechsel-
wirkung zwischen dem Kern und dem elektromagnetischen Feld vernachléssigt wer-
den, da die Masse des Kerns wesentlich grofler als die Masse des Elektrons ist und
sich die reduzierte Masse mit der Elektronenmasse ndhern lasst. In die Betrachtung
geht jedoch das Coulomb-Potential V' (r) = — ﬁir ein, welches die Kréfte zwischen

Elektronen und Kern beriicksichtigt. Es ergibt sich mit Hilfe dieser Naherungen der
folgende Hamiltonian [BJO03]:

2 62 e 62
A(t) = —2%?2 - (jeo)r - m%Z? + %22 (2.33)

Hierbei féllt auf, dass der Hamiltonoperator aus einem zeitunabhéngigen und feld-
freien Teil

N h? Ze?
Hy=-—-V2— 2.34
0 2m (dmeg)r (2:34)
und einem zeitabhéngigen Teil
2
Hyw = —ih e AV + ~ A2 (2.35)
m 2m

besteht.

Letzterer beschreibt die Interaktionen zwischen dem Atom und dem elektromagneti-
schen Feld. Hierbei hangt der erste Summand linear von dem Vektorpotential A ab
und stellt die einfache Wechselwirkung, erzeugt durch ein Photon, dar. Der zweite
Term ist proportional zum Quadrat des Vektorpotentials und beschreibt die zweima-
lige Interaktion zwischen Atom und Feld. Dieser Term ist somit bei der Betrachtung
von An- und Abregung, sowie von Photoionisation vernachlassigbar. Der verbliebe-
ne Teil von Hyw kann mittels der Storungsrechnung in die quantenmechanische
Betrachtung eingebunden werden.

Die Ubergangswahrscheinlichkeit von einem Zustand |a) zu einem Zustand |b) ist
durch Fermi’s Goldene Regel gegeben [Jah05]

2
Wash = 7= [Msa[*0| By — E,| (2.36)

Hierbei ist My, = <b]I:IWW]a> das Ubergangsmatrixelement. Dieses kann beispiels-
weise fiir Ubergéinge wie Photoionisation genauer bestimmt werden.

Mit Hilfe von Gleichung 2.36 kénnen Ubergéinge zwischen zwei Zustinden durch
Wechselwirkung mit Photonen nun relativ einfach beschrieben werde. Im Folgenden
wird dies fiir Photoionisation exemplarisch gezeigt.

2.2.1 Photoionisation

Absorbiert ein Atom ein Photon unter Aussendung von Elektronen, so liegt, wie
bereits erwahnt, Photoionisation vor. Die kinetische Energie des Photons geht dabei
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vollsténdig in die kinetische Energie und die Bindungsenergie sowie in den Riickstof3-
impuls des Ions tber.

Das Ubergangsmatrixelement fiir Photoionisation ist nach Bransden wie folgt gege-
ben [BJO03]:

= (Yplexp(i k 7 ?WG /wb Yexp(i k 7 ?wa 7) (2.37)

Fiir die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit oder den Wirkungsquerschnitt
fiir diese Interaktion muss das Ubergangsmatrixelement genihert werden. Hierfiir
wird meist die sogenannte Dipol- Naherungverwendet Als erster Schritt dieser N&-
herung erfolgt die Entwicklung von exp(i k 7°) in einer Reihe [BJO03]:

exp(i??) ~1+ (z??) + %(Z??)Q + .. (2.38)

Die Wellenzahl k /\ ™ wird beispielsweise fiir optische Ubergéinge mit A ~ 100 nm
sehr klein (k ~ 1075 b, 7 liegt fiir Ubergange dieser Art meist in der Groflenord-
nung des Bohrschen Radlus (r =~ 10~8¢m). Somit wird der Faktor /-c 7 ebenfalls
sehr klein und kann gegentiber 1 vernachlas&gt werden. Es folgt exp(i k 7) ~ 1
[Hav10]. Wendet man diese Entwicklung auf das Ubergangsmatrixelement an, so
vereinfacht sich dieses zu My, = € - (¥p|V]1hg). € gibt hierbei die Polarisation des
verwendeten Lichtes wieder.

Unter Verwendung von Fermis Goldener Regel kann aus diesem Ubergangsmatrix-

element der partielle Wirkungsquerschnitt fiir Photoionisation gewonnen werden
[JahO5]:

do

ol ( 7 (14 BPy(cost)) (2.39)

0>:47T

Py(cosf) = 3cos®(9) — 3 ist das Legendre-Polynom 2. Grades und 3 ist der Aniso-
tropieparameter, welcher die Form der Winkelverteilung wesentlich beeinflusst, wie

in Abbildung 2.5 zusehen ist.
C/ ( =2

Abbildung 2.5: Emissionswinkelverteilung fiir linear polarisiertes Licht und verschie-
dene Anisotropieparameter  [Jah05]
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2.2 Interaktionen zwischen Atomen und elektromagnetischer Strahlung

2.2.2 Angeregte Zustiande und Arten von Zerfdllen

Wie bereits erwiahnt konnen Photonen neben der Photoionisation auch fiir die An-
regung von Elektronen eines Atoms in hohere Energieniveaus sorgen, wobei ebenso
mehrere Elektronen eines Atoms gleichzeitig angeregt werden kénnen. Liegen Zwei-
Elektronen-Systeme wie bei einem Heliumatom vor, so sind die verschiedenen Ener-
gieniveaus des Teilchens durch folgenden Term gegeben [BJ03]:
Z? 1
Enl;t =~ —? <1 + 2) + Ju £ Ky (240)
n
Hierbei ist J,; das sogenannte Coulombintegral und K,; das Austausch-Integral.
Jeder angeregte Zustand strebt das Erreichen des energetisch giinstigsten Zustandes
an und versucht iiberschiissige Energie abzugeben. Besonders hédufig tritt dabei der
sogenannte Auger-Zerfall auf. Fiithrt ein Photon zu einer Vakanz in einer inneren
Schale des Atoms, so kann diese durch ein Elektron aus einer dufleren Schale gefiillt
werden. Dabei wird die frei werdende Energie auf ein anderes Elektron der dufleren
Schale ibertragen, welches dadurch ins Kontinuum entweichen kann. Auger-Zerfall
kann bei doppelt angeregten Zustdnden des Heliumatoms auftreten:

hv 4+ He(1s?) — He*™* — e~ + He™ (2.41)

Der Auger-Zerfall ist jedoch nicht immer moglich. Dies wird am Beispiel des Neons
sehr gut deutlich. Fiillt in einem Neon-Atom ein 2p-Elektron eine 2s-Vakanz auf,
so wird hierbei nicht geniigend Energie frei, damit ein Elektron ausgesandt werden
kann. Derartige Zustidnde konnen somit nur iiber den strahlenden oder auch radia-
tiven Zerfall iiberschiissige Energie abgeben. Hierbei wird ein Photon hv = E, — E,
ausgesandt, wihrend das System von seinem energetischen Zustand E, in den ener-
getisch tieferen Zustand E, oder in den Grundzustand FEj iibergeht. Das System
muss hierbei jedoch zusétzlich den Drehimpuls des Photons aufbringen, so dass sich
bei erlaubten Ubergingen dieser Art immer die Paritit dndert.

Wichtig fiir diese Arbeit sind die “Shake - up“-Zustéinde, in welchen in einem Atom
Photoionisation und Anregung auftritt. Dies ist fiir Heliumatome beispielsweise ab
Photonenenernergien von 65,4 eV der Fall [Hav10]. Solche Zusténde konnen direkt
oder iiber einen Zwischenschritt iiber doppelt angeregte Zustdnde erzeugt werden
[Hav10]:

hv + He(1s*) — e~ + He™™(2s,2p, ...) (2.42)
hv + He(1s®) — He™ — e~ + He™(2s,2p, ...) (2.43)
Ein Elektron des Atoms geht ins Kontinuum iiber, wiahrend das andere in einem

angeregten Zustand des He™ verbleibt. Es liegt nun folglich ein angeregtes Helium-
ion vor, welches wasserstoffahnlich ist und somit folgende Energieniveaus aufweist:

1
_ 2
E,=FEyZ (1 — 712) (2.44)
Wobei in diesem Fall Fy ~ 13,6 eV und Z =2 ist. Die angeregte Zustande streben
wiederum einen stabilen Zustand an, welchen sie mittels strahlendem Zerfall errei-
chen konnen.
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der beiden ICD-Abregungsprozesse im
Neondimer [Jah05]

Eine etwas verdnderte Situation liegt in Clustern vor. Als Beispiel werden hier Di-
mere betrachtet. In diesen kann natiirlich ebenfalls Anregung und Photoionisation
eines beteiligten Atoms oder sogar beider auftreten. Allerdings weisen Cluster verédn-
derte Energieniveaus gegeniiber den urspriinglichen “allein stehenden“ Atomen auf.
Hierdurch existiert in derartigen Verbiinden ein weiterer Zerfallstyp, der sogenannte
Interatomic Coulombic Decay. Dieser Prozess tritt somit beispielsweise im Neondi-
mer auf (siehe Abb. 2.6), in welchem wie oben beschrieben Auger-Zerfall energetisch
verboten ist. Interatomic Coulombic Decay wurde erstmals 1997 von Cederbaum
et al. theoretisch vorhergesagt [CZT97] und stellte eine Abregungsmoglichkeit dar,
wenn ein Atom innerhalb eines Verbundes bzw. Clusters eine Vakanz in einer in-
neren Schale aufweist. Ein Elektron aus einer dufleren Schale kann diese Auffiillen
und die frei gewordene Energie wird iiber ein virtuelles Photon an das Nachbaratom
im Cluster abgegeben, welches dabei ionisiert wird. Die beiden positiven Ionen des
Clusters stoflen sich nun ab und die schwache Clusterbindung bricht auf. Alternativ
kann die Vakanz des einen Atoms auch durch ein Elektron des Nachbaratoms auf-
gefiillt werden.

ICD konnte bisher in Neon-Clustern [JCST04], Wasser-Clustern [JSH10], Argon-
Dimeren [MLS'06], Krypton- und Xenon-Dimeren [LAH'07] und auch in Helium-
Dimeren [HJK'10] experimentell nachgewiesen werden.

Interatomic Coulombic Decay kann nicht nur wie in Abbildung 2.6 zu sehen in Clu-
stern mit einem einfach ionisierten Atom auftreten, sondern kommt auch bei “Shake-
up“-Zustédnden vor, wie in Abbildung 2.7 ebenfalls am Beispiel des Neons zu sehen
ist. Bevor ICD in einem Heliumdimer auftreten kann, muss dieses ebenfalls ionisiert
und angeregt werden. Ein Elektron verlasst mittels Energiezufuhr durch ein Photon
das Atom und das andere bleibt in einem angeregten Zustand zuriick. Das angeregte
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der ICD-Prozesse im Neondimer fiir
“Shake-up“-Zusténde [Hav10]

He™™-Ton kann seinen Grundzustand dann wieder mittels ICD erreichen [Hav10]:

hv+ Hey — Heg ™ + €pposon (2.45)
He3* — He'(1s) + He™ (1s) + erop (2.46)

Die Ubergangsrate fiir den ICD-Prozess ist proportional zum Beitrag zweier Matri-
xelemente welche auch als “direktes” und als “Austausch“-Integral bezeichnet wer-
den, da sie entweder den Prozess des virtuellen Photons oder den des Elektronen-
austausches beschreiben [Hav10]. Die Matrixelemente unterscheiden sich vor allem
in ihrer unterschiedlichen Abhéngigkeit vom internuklearen Abstand R. Der Aus-
tauschprozess féllt exponentiell mit R und der direkte Prozess verfiigt iiber eine
%—Abhéngigkeit. Sie treten somit bei unterschiedlichen Abstdnden R auf, wodurch
es Jahnke et al. 2007 gelang die beiden Prozesse in der KER-Verteilung von Neondi-
meren zu separieren [JCST07]. Der KER (kinetic energy release) ist dabei die Summe
der kinetischen Energien aller molekularer Fragmente. Er ist antiproportional zum
internuklearen Abstand.

Bei dem Elektronenaustauschprozess ist ein signifikanter Uberlapp zwischen den
elektronischen Wellenfunktionen erforderlich. Daher ist beispielsweise im Heliumdi-
mer der Prozess mittels virtuellem Photon dominant, da diese Dimere im Regelfall
enorm grofle internukleare Abstidnde aufweisen und die 1s-Elektronen stark lokali-
siert sind. Somit existiert kaum ein Uberlapp.

Statt ICD ist natiirlich meist auch ein strahlender Zerfall méglich, allerdings ist der
Interatomic Coulombic Decay der bevorzugte Prozess, da er schneller ablduft als die-
ser strahlende Zerfall. Bei einem Neondimer dauert der ICD-Prozess beispielsweise
ca. 107!%s wohingegen der strahlende Zerfall 10~8s in Anspruch nimmt [Jah05].
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Abbildung 2.8: Schematische Darstellung des ICD-Prozesses im Heliumdimer
[Hav10]

Ein sehr interessanter Effekt bei ICD in Heliumdimeren wurde 2010 von Haver-
meier et al. nachgewiesen [Hav10]. Nach der Photoionisation eines Atoms im Dimer
findet eine Kernbewegung statt. Das Hej-lon ist stirker gebunden, so dass die
Kerne nach Aussendung des Photoelektron nidher zusammenlaufen, bis ICD statt-
findet. Wahrend der Anndherung fiihren sie gegebenenfalls mehrere Schwingungen
aus. Dieser Prozess ist in Abbildung 2.9 dargestellt. ICD wird da stattfinden, wo der
Uberlapp zwischen einem vibrationsangeregtem Zustand des H e;—Potentials und
dem Grundzustand des H es-Potentials besonders grof§ ist. Dies ist fiir Heliumdime-
re erst bei Vibrationswellenfunktionen der Fall, die “auflerhalb“ des Potentialtopfes
liegen, da sich auch die Grundzustandswellenfunktion des Dimers weit in den verbo-
tenen Bereich erstrecken kann. Das System “fllt“ dann bei kleinem internuklearen
Abstand von jenem vibrationsangeregten Zustand auf das dissoziierende He-He™-
Potential. Aufgrund dieses Verhaltens sind in der KER-Verteilung des Heliumdimers
und auch in jener groBerer Heliumcluster Schwingungen bzw. Knoten der einzelnen
Vibrationswellenfunktionen zu sehen.

Es ist zu erwarten, dass sich die Lage der Knoten fiir verschieden grofie Cluster unter-
scheidet, da der Uberlapp zwischen Grundzustandswellenfunktion und Vibrations-
wellenfunktion fiir gréflere Cluster schon bei weniger ausgedehnten vibrationsange-
regten Zustinden fiir einen Zerfall ausreichend sein sollte. Diese einfache Uberlegung
findet sich durch Berechnungen von Sisourat et al. [Sis] bestétigt. Sie berechneten
die KER-Verteilung fiir Heliumcluster bis zur Gréfle n=7. Thre Resultate sind in
Abbildung 2.10 graphisch dargestellt. Es ist gut zu erkennen, dass sich die Lage
der Peaks fiir groflere Cluster verschiebt. Das in 2.10 zu sehende Diagramm basiert
auf den folgenden Annahmen. Die Kernbewegung wurde klassisch beschrieben, in-
dem das propagierende Wellenpaket durch eine klassische Trajektorie ersetzt wurde.
Zudem betrachteten Sisourat et al. [Sis| nur paarweise Potentiale, d.h. in einem Gro-
Beren Cluster sieht ein Atom A ein anderes Atom B so als géibe es keine weiteren
Atome. A empfindet C ebenfalls als wéren sie nur ein Paar. Analog gilt dies fiir alle
moglichen Paarkombinationen im Cluster. Die 3-, 4-, ... Teilcheneffekte werden also
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Abbildung 2.9: Schematische Darstellung des ICD-Zerfalls anhand der Potentialkur-
ven im Heliumdimer [Hav10]. In Schritt a) wird das System durch
Photoionisation vom Potential des neutralen Heliumdimers in das
Potential des einfach positiven Dimerions gehoben. Dieses Potenti-
al ist stérker gebunden, so dass in Teil b) eine Kernbewegung zu
kleineren internuklearen Abstdnden hin einsetzt. Dabei steigt die
Wabhrscheinlichkeit fiir ICD mit % bis dieser Zerfall in c) stattfin-
det. Abschlieflend dissoziieren die beiden Kerne in d) auf der Kurve
des He'-He™-Potentials.
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Abbildung 2.10: Theoretische Berechnung der KER-Verteilung fiir Heliumcluster bis
zur Grofle n=7 [Sis]
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Abbildung 2.11: Vergleich einer quantenmechanischen Berechnung des ICD in der
KER-Verteilung bei Heliumimeren ,dargestellt als rote Linie, mit
der dquivalenten semiklassischen Berechnung in Form von schwar-
zen Balken nach Dr. Nicolas Sisourat. [Sis13]

vernachlassigt.

Die Qualitdt dieser semiklassischen Néherung wird sehr gut durch Abbildung 2.11
verdeutlicht. In dieser Grafik hat Dr. Nicolas Sisourat seinen semiklassischen Ansatz
mit einer korrekten quantenmechanischen Rechnung fir Heliumdimere verglichen.
Gute Ubereinstimmung wird dabei im Bereich des ICD-Peaks erreicht. Die aus der
Vibrationswellenfunktion resultierenden Knotenpunkte kénnen jedoch von dem se-
miklassischen Modell nicht reproduziert werden.

Ziel dieser Arbeit ist es, aus experimentell erhaltenen Daten die KER-Verteilungen
fiir verschieden grofie Cluster zu ermitteln, um diese mit den theoretischen Vorher-
sagen aus Abbildung 2.10 vergleichen zu kénnen. Daher wird nun im Folgenden das
durchgefiihrte Experiment beschrieben.
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3 Experimenteller Aufbau

Das Experiment wurde am DESY in Hamburg durchgefiihrt. Dort stand der Freie-
Elektronen-Laser FLASH zur Verfiigung. Dieser liefert hochintensive, ultrakurze
Rontgenpulse, welche mittels eines supraleitenden Beschleunigers erzeugt werden.
Dabei werden schnelle Elektronen durch einen Undulator geschossen, so dass Laser-
pulse entstehen. Diese verfiigen iiber sehr hohe Photonendichten, welche dem Ex-
perimentatoren zur Verfiigung stehen und fiir hohe Ionisierungswahrscheinlichkeiten
im Experiment sorgen. FLASH erzeugt dabei Wellenléngen zwischen 4,2 und 45 nm,
Pulsldngen zwischen 30 und 300 fs und Pulsenergien zwischen 1 und 500 uJ. Fiir
das in dieser Arbeit beschriebene Experiment wurde eine Wellenlédnge von 18,5 nm
verwendet, welche einer Photonenenergie von 67 eV entspricht. Diese Energie wird
benétigt, um tiber der Schwelle von 65,4 eV fiir Ionisation und Anregung zu sein
(siehe Kapitel 2.2.2). Im Folgenden wird nun die Versuchsanordnung beschrieben,
in welche der Laser eingespeist wurde.

3.1 Aufbau des Vakuumkammersystems

Der hier dargestellte Versuchsaufbau ist so auch schon bei Hahnenbruch [Hah14] zu
finden.

Der gesamte Versuchsaufbau besteht im Wesentlichen aus 6 miteinander in Verbin-
dung stehenden Vakuumkammern: der Expansionskammer, der Kammer fir diffe-
rentielles Pumpen, der Gitterkammer, der Kollimationskammer, der Reaktionskam-
mer und dem sogenannten “Jet Dump®. Das gasférmige Helium mit einer Reinheit
von 99,9999% wird in die Expansionskammer eingeleitet. Es stammt aus einer nor-
malen Gasflasche und wird iiber ein einstellbares Ventil (Druckminderer) und einen
Kryostaten in die Kammer gefiihrt, wo es expandiert und sich Heliumcluster ent-
wickeln.

Im Abstand von etwa 10 bis 20 mm zum Beginn der Expansionskammer befindet
sich ein Trichter, dessen Offnung dem Heliumstrahl entgegen gerichtet ist. Dieser
sogenannte Skimmer, welcher iiber einen Offnungsdurchmesser von 300 p m verfiigt,
schneidet den mittleren Teil des Heliumjets in der sogenannten Zone of Silence her-
aus.

In der folgenden Kammer wird differentiell gepumpt. Es ist wichtig, dass die Hoch-
vakuumbereiche durch Ventile und Vorvakuumbereiche gut voneinander getrennt
sind. Bei unabhingigem Pumpen von Expansionskammer und 2. Kammer von der
darauffolgenden Kammer ist es spater auch moglich, die einzelnen Kammerteile von-
einander zu trennen und einen Teil zu beliiften, ohne das Vakuum in den anderen
zu verlieren.

Die zweite Kammer ist {iber ein kleines Rohr mit einer Lénge von 60 mm und ei-
nem Durchmesser von 8 mm mit der dritten Kammer, welche als Gitterkammer be-
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus mit Jetrichtung von
links nach rechts [Hah14]
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Abbildung 3.2: Abbildung des Versuchsaufbau mit Jetrichtung von rechts nach links
[Hah14]
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3.2 Das Nanogitter

zeichnet wird, verbunden. Dieses Rohr soll die mogliche Riickdiffusion zwischen den
beiden Kammern begrenzen, da in ihnen verschiedenartige Vakua erzeugt werden.
Diese werden nur so gut, wie es der Gasfluss erlaubt, da abgesaugte und einstrémen-
de Teilchen immer ein Gleichgewicht bilden.

Die Nanogitter und die drei Schlitzblenden, welche sich in der Gitterkammer be-
finden, sind an verfahrbaren, computergesteuerten Manipulatoren angebracht. Die
Schlitzblenden dienen dazu, den Heliumjet zu begrenzen und auf genau ein Nanogit-
ter zu lenken. Je nachdem, welche Position das Gitter einnimmt, kénnen bestimmte
Clustertypen aussortiert und andere in die nichste Kammer weiter gelenkt werden.
Die Gitter werden dabei stets so eingestellt, dass der Clustertyp, mit welchem expe-
rimentiert werden soll, in Richtung der nachsten Kammer abgelenkt wird. Dies wird
im nachfolgenden Kapitel genauer beschrieben.

Die vierte Kammer ist mit der vorherigen ebenfalls iiber ein 60 mm langes Rohr
mit einem Durchmesser von 8 mm verbunden. Diese Kammer beinhaltet zwei Paare
von verstellbaren Kollimatoren, welche senkrecht zur Jet - Achse und senkrecht zu
einander angebracht sind.

Eine Lochblende mit einem Durchmesser von 2 mm markiert den Ubergang von
der Kollimations- zur Reaktionskammer. Das COLTRIMS-Spektrometer, welches in
Kapitel 3.4 genauer erldutert wird, ist in dieser fiinften Kammer installiert.

Die letzte Kammer und die Reaktionskammer sind iiber eine Lochblende mit einem
Durchmesser von 10 mm miteinander verbunden. In dieser sechsten Kammer welche
auch als “Jet Dump“ bezeichnet wird, soll moglichst alles anfallende Gas abgepumpt
werden, um einen Riickfluss in die Reaktionskammer zu verhindern.

3.2 Das Nanogitter

Heliumcluster entstehen, wie bereits in Abschnitt 2.1.3 beschrieben, wiahrend der
Uberschallexpansion des gekiihlten Heliumgases durch eine kleine Diise in ein Va-
kuum. In diesem Experiment wird das Gas auf 8 K gekiihlt und expandiert in ein
Vakuum von etwa 5 - 1075 mbar.

In diesem Prozess bilden sich Cluster verschiedener Gréfie in unterschiedlicher An-
zahl und es ist nicht méglich nur einen bestimmten Typen zu erzeugen. Daher wird
wie in Kapitel 2.1.4 bereits erldutert die Materiewellenbeugung genutzt, um die fiir
das Experiment benétigten Clustertypen herauszufiltern.

Vor jeder Messung nimmt man ein Beugungsbild der Cluster am Nanogitter auf und
ermittelt anhand dieses Bildes zu welcher Position die zu untersuchenden Cluster
gestreut werden. Fiir das Experiment werden dann nur Cluster aus diesem Bereich
verwendet.

3.3 Der COLTRIMS-Detektor

Der Name dieses Spektrometers stellt eine kurze Beschreibung seiner Funktionsweise
dar: Cold Target Recoil Ton Momentum Spectroscopy.

In dem zylinderférmigen Spektrometer, welches in Abbildung 3.3 schematisch darge-
stellt ist, werden mit Hilfe eines Lasers geladene Fragmente aus ungeladenen Teilchen
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Spektrometers

erzeugt. Elektrische und magnetische Feldern leiten diese auf Detektoren, wo sie zeit-
und ortsaufgelost detektiert werden.

Im hier beschriebenen experimentellen Aufbau treffen der Freie-Elektronen-Laser
FLASH und der Helium Jet unter einem rechten Winkel in der Mitte des Spek-
trometers aufeinander. Der Uberlappungsbereich der beiden Strahlen definiert die
Reaktionszone. Die entstehenden Elektronen und Heliumionen werden aufgrund ih-
rer entgegengesetzten Ladung durch das homogene, elektrische Feld in gegensétzliche
Richtungen abgelenkt. Die Elektronen sind jedoch wesentlich schneller als die Tonen
und werden durch das E-Feld, welches zur Ablenkung der Heliumionen nétig ist,
kaum beeinflusst. Daher liegt meistens zugleich ein magnetisches Feld an, um die
Elektronen auf die Detektoren zu fiihren. Im hier beschriebenen Experiment werden
keine Elektronen detektiert und es ist somit auch kein Magnetfeld notig. Aufgrund
der enormen Leistung des FLASH werden extrem viele Elektronen erzeugt, welche
mit sehr kurzem zeitlichen Abstand zueinander auf den Detektor treffen und kaum
voneinander trennbar sind.

Die geladenen Ionen werden entlang einer Beschleunigungsstrecke von 39,3 mm
Lange mit einem Feld der Stérke 17,36 eV beschleunigt. Diese Werte wurden mittels
Eichmessungen ermittelt (siehe Kapitel 4.2).

Im System werden zwei verschiedene Detektoren verwendet: ein sogenanntes Micro-
Channel-Plate (MCP) fiir die Zeitmessung und die Vervielfachung von Elektronen,
sowie eine Delay-Line-Anode fiir die Ortsmessung.

3.3.1 Das MCP

Das MCP ist eine Glasplatte, welche mit zahlreichen Kanélen mit Durchmessern in
der Groflenordnung von wenigen pm und mit Abstdnden von einigen 100pum zwi-
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Abbildung 3.4: MCP, Funktionsweise, aus [Sch06] bearbeitet

schen einander durchzogen ist. Die Kanéle sind im Inneren mit einem hochohmigen
Material bedampft, wohingegen sich auf Vorder- und Riickseite des MCPs eine nie-
derohmige Chrom-Nickel-Schicht befindet. Daher lédsst sich ein Potential zwischen
den beiden Seiten aufbauen.

Die Auslésearbeit fiir die Elektronen im aufgedampften Material in den Kanélen ist
sehr gering, so dass hineinfliegende, geladene Teilchen sehr leicht Sekundérelektro-
nen herauslosen kénnen, welche wiederum bei einer anliegenden Spannung beschleu-
nigt werden und ebenfalls Sekundérelektronen erzeugen. Es entsteht eine Elektro-
nenlawine. Die Kanéle sind um etwa 10° gegeniiber dem Normalenvektor auf der
MCP-Ebene geneigt, um zu verhindern, dass Teilchen die Kanéle durchfliegen, oh-
ne Elektronen herauszulosen. Um eine besonders starke Verstarkung des Signals zu
erreichen, d.h. eine grofle Elektronenlawine zu erzeugen, welche auf der Anode gut
messbar ist, wurden in diesem Experiment 3 MCPs hintereinander geschaltet.

Eine kurzzeitige Anderung des Potentials an Vorder- oder Riickseite dient als Start-
signal fur die sogenannte “time-of-flight“-Messung (tof; Flugzeitmessung). Das MCP
ist sehr schmal (~ 1 mm), daher macht die Verwendung des Vorderseiten- oder des
Riickseitensignals kaum einen Unterschied. Nach der Bildung einer Elektronenlawi-
ne sind die Kanalwénde aufgrund des Elektronenmangels positiv geladen. Es dauert
eine kurze Zeit bis dieser Zustand durch die anliegende Spannung kompensiert wur-
de. In dieser Zeitspanne sind keine weiteren Messungen moglich.

3.3.2 Die Delay-Line-Anode

Die Delay-Line-Anode befindet sich etwa in einem Abstand von 1 ¢cm hinter dem
MCP. Die Ortsmessung mit Hilfe dieses Anodentyps basiert auf einer Laufzeitmes-
sung. Die Anode besteht aus drei Schichten von jeweils zwei parallelen Dréhten,
welche in einem Abstand von 1 mm zueinander aufgewickelt sind und auf einer Po-
tentialdifferenz von etwa 50 V gehalten werden. Die verschiedenen Schichten sind
jeweils um einen Winkel von 60° gegeneinander verdreht.

Ein Draht pro Schicht wére ausreichend, um eine Laufzeitmessung durchzufiihren,
doch der zweite Draht bietet die Moglichkeit Hintergrundrauschen zu unterdriicken.
Zu dem Zeitpunkt an welchem die Elektronenlawine, welche das MCP verlassen hat,
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Delay-Line-Detektor Draufsicht
(Hexanode)

MCP Front - —~—

MCP Back

Holder \\

Abbildung 3.5: Delay-Line-Anode bestehend aus 3 Schichten [Ato]

auf dem positiveren der beiden Dréhte einer Schicht auftrifft, beginnt sich ein Signal
in beide Richtungen des Drahtes auszubreiten. Der andere Draht liefert das Hinter-
grundrauschen. Durch Berechnung der Differenz der Signale beider Dréahte, ergibt
sich ein rauschfreiers Signal, wobei angenommen wird, dass das Hintergrundrauschen
auf beiden Drihten in gleichem Mafle vorhanden ist.

Der Ort, an welchem die Elektronen auf die Anode treffen, wird aus den Laufzeit-
unterschied der beiden Hochfrequenzsignale bis zum Ende des Drahtes bestimmt.
Treffen die Elektronen “etwas mehr rechts“ auf eine Schicht, so ist die Laufzeit bis
zum rechten Ende des Drahtes kiirzer als jene zur linken Seite. Die Summe der
Laufzeiten ist stets konstant, daher ist es moglich die Position des Auftreffortes in
einer Dimension mit Hilfe dieser beiden Signale zu bestimmen. Durch Verwendung
einer zweiten Schicht, ist die Position in zwei Dimensionen bestimmbar. Die Anode
verfiigt ebenso wie das MCP iiber eine gewisse Totzeit, wihrend welcher kein neues
Signal am gleichen Auftreffort nachgewiesen werden kann. Mit Hilfe einer dritten
Drahtlage kann der rdumliche Bereich, in welchem diese Totzeit auftritt, verringert
werden, da diese Lage noch ein Signal aufnehmen kann, auch wenn die anderen
Schichten das in diesem Moment an diesem Ort nicht kénnten.

Der Auftreffort wird wie folgt bestimmt:

tusum = (tur — tmop) + (tuz — tmop) = ty1 + tuz — 2tpcp (3.1)
tosum = (tv1 — tarep) + (tv2 — taop) = ty1 +te2 — 2tycp (3.2
twsum = (tw1 — tyop) + (tw2 — tycp) = tw1 + tw2 — 2tpcp (3.

u = cy(tyr — tu2) (3.4)
v = cy(ty1 — ty2) (3.5)
w = Cy(twr — tw2) + wo (3.6)

Dabei sind u, v, w die Wicklungsrichtungen der Drahte und ¢, ¢, ¢,y die Geschwin-
digkeiten der Signale. wqg korrigiert einen moglichen Offset zwischen den Schichten.
Mit Hilfe dieser Gleichungen lésst sich die Position in kartesischen Koordinaten her-
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leiten:
Ty = U (3.7)
1
Yuv = ﬁ(u — 2v) (3.8)
Ty = U (3.9)
L ow - w) (3.10)

Tow =V + W (3.11)

—(w — ) (3.12)

3.4 Signalverarbeitung

Die Ausgangssignale der Detektoren (ein MCP-Signal und 6 Anoden-Signale) werden
zunéchst mit einem Verstarker auf Hohen von etwa 0,1 - 0,5 V verstéarkt, anschliefend
mittels eines Analog-to-Digital-Converters (ADC) auf gleiche Pulse genormt und in
digitale Signale umgewandelt, welche von dem Computer verarbeitet werden konnen.
Alle diese Daten verarbeitet zunéchst das Programm COBOLD.

Die 7 Eingangssignale werden in die 7 Kanéle des ADC geleitet. Dieses speichert
die Form der ankommenden Pulse in dem es aller 800 ps die Hohe des Pulses misst.
Eine Software invertiert und verzogert diese einzelnen Signale, um neue Signale mit
Nulldurchgang zu erzeugen, wobei dessen zeitliche Position unabhéngig von der Hohe
der Pulse ist. Der Zeitpunkt des Nulldurchganges wird gespeichert und so in einen
digitalen Zeitpunkt umgewandelt.

Eine alternative Methode zum ADC stellt die Verwendung eines Constant-Fraction-
Discriminator (CFD), welcher die Signale normt und Signale mit Nulldurchgang
erzeugt und eines Time-to-Digital-Converter (TDC), welcher die Signale in digitale
Signale umwandelt, dar. Diese Bauteile befinden sich auflerhalb des Computers und
fiihren das aus, was bei der ADC-Methode grofitenteils eine Software iibernimmt. Der
Vorteil der zweiten Vorgehensweise liegt darin, dass es moéglich ist, Einstellungen im
Nachhinein anzupassen bzw. zu optimieren, wodurch Fehlerquellen reduziert werden.
Fiir dieses Experiment wurde daher ein ADC benutzt.
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Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, werden mit Hilfe des COLTRIMS-
Systems ADC-Daten als Rohdaten erzeugt. Eine Software produziert im Anschluss
Zeitpunkte aus welchen wiederum Flugzeiten und Auftrefforte der Teilchen ermittelt
werden konnen. Diese Schritte wurden bereits bei einem anderen Projekt von Stefan
Zeller ausgefiihrt. Fir die Auswertung in dieser Arbeit lagen die Daten somit bereits
in Form von Zeiten und Orten vor.

Waiéhrend des in dieser Arbeit beschriebenen Experiments wurden Messungen fiir
Heliumdimere, Heliumtrimere, Heliumtetramere und -pentamere sowie fiir Cluster-
groflen mit n = 6,7, 8,9 durchgefiihrt. Aus den gewonnenen Daten sollen die KER-
Verteilungen der verschiedenen Clustergroffen ermittelt und verglichen werden. Das
Vorgehen bei der entsprechenden Datenauswertung wird im Folgenden beschrieben.

4.1 Bestimmung des Flugzeitversatzes

Die Flugzeit (im Folgenden héufig mit tof - “time of flight* abgekiirzt) ist die Zeit,
welche zwischen der Entstehung des Teilchens bzw. des Ions im Uberlappungsgebiet
von Gasjet und Laser und dem Auftreffen des Teilchens auf dem Detektor vergeht.
Die Beamline gibt ein Signal aus, wenn dem Experiment ein Laserpuls zugefiihrt
wird. Dieses sogenannte “Bunchmarker“-Signal wurde mitgeschrieben und dient als
Startpunkt fiir die Zeitmessung. Allerdings ist nicht bekannt, inwieweit Beamline-
Signal und Laserpuls zeitlich versetzt sind. Der Zeitversatz soll nun im Folgenden
bestimmt werden.

Wie in Abbildung 3.3 dargestellt bestand das in dieser Arbeit verwendete Spek-
trometer aus einer Beschleuningsstrecke s;=39,3 mm in der ein Feld F1=17,36 eV
eingestellt wurde und einer kurzen Nachbeschleunigung s,=8 mm in der ein Feld
E5 die Tonen auf das MCP beschleunigte. Die Flugzeit der Ionen in dieser kurzen
Nachbeschleunigungsstrecke ist in sehr guter Ndherung unabhéngig von der Startge-
schwindigkeit der Tonen im Spektrometer. Diese Konstante wird daher im Weiteren
mit den anderen Konstanten beispielsweise aus Kabel-oder Elektronikverarbeitungs-
zeiten zusammengefasst und nicht weiter diskutiert. Mit tof wird dann die Flugzeit,
die die Teilchen in der Beschleunigungsstrecke der Lénge s, verbringen bezeichnet,
hierfir gilt:

1
sbzia-ton—i-v-tof (4.1)
Somit folgt fiir die Flugzeit:
2
v v§ + 2spa
tof = —— + 1/ 22 4t (4.2)
a a
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Mode LinX LinY

Min at 0
Max at 4.472e+5

2600

TOFall [ns]
Total 1.812e+7 Spectrum 43
counts in display 1.812e+7 26 November 2014 - 12:48

Abbildung 4.1: Flugzeitdiagramm einer Heliumtrimermessung mit Gaufifit fiir den
Peak bei tof = 1160ns welcher dem Heliumtrimer entspricht

Wobei a = % die Beschleunigung im elektrischen Feld ist, vy die Anfangsgeschwin-
digkeit der Teilchen und ty der gesuchte Zeitversatz. Durch die Annahme von vy = 0
ergibt sich:

tof — E-\/THO (4.3)

Die Flugzeit skaliert folglich fiir Teilchen ohne Startgeschwindigkeit mit 1/%. Der

Zeitversatz typ kann bestimmt werden, indem die Flugzeiten verschiedener Stoffe
gegen ihr Masse-Ladung-Verhéltnis aufgetragen werden und ein linearer Fit durch-
gefiihrt wird. Bei Betrachtung der Flugzeitspektren von Neon und Helium, welche
ebenfalls aus den Experimenten am FLASH stammen, konnen einigen scharfen Peaks
3 unter Verwendung von Gleichung 4.3 und dem Wissen iiber die potentiell vorhan-
denen Teilchen die entsprechenden Massen und Ladungen zugeordnet werden. Das
Flugzeitspektrum einer Heliumtrimermessung ist in Abbildung 4.1 zusehen. Die ex-
akte Flugzeit am jeweiligen Peak lédsst sich am besten mittels eines GauB-Fits im
Programm COBOLD bestimmen. Die gefundenen Wertepaare werden in Excel in
ein tof — %—Diagramm gezeichnet. s, und E werden als unbekannte Konstanten
betrachtet und so ldsst sich eine lineare Funktion bestimmen, welche alle Masse-

Ladung-Verhéltnisse der verwendeten Teilchen sehr gut reproduziert. Diese ist in
Abbildung 4.2 dargestellt. Fiir den Zeitversatz ergibt sich tg = (286,5 + 6,5) ns.

3 Ein Peak bezeichnet einen lokalen Spitzenwert in einem Diagramm.
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Abbildung 4.2: Bestimmung des Zeitversatzes

4.2 Impulsrekonstruktion *

Anhand der gemessenen Rohdaten und der unter 4.1 bestimmten Flugzeit lassen
sich die Impulse der positiv geladenen Fragmente bestimmen. Hierfiir werden zuerst
die Bewegungsgleichungen aufgestellt. Fir die Auftrefforte auf dem Detektor gilt:

z(tof) = % tof (4.4)
y(tof) = % tof (4.5)

Das verwendete Koordinatensystem liegt dabei so, dass der Photonenstrahl in x-
Richtung und der Heliumjet in y-Richtung verlduft.
Die Beschleunigungsstrecke ergibt sich aus:

F o P-
t = —t — 4.6
sultof) = gtof* + Ptog (1)
Mit Hilfe dieser Gleichungen lassen sich die Impulse in jeder Raumrichtung ermitteln,
wobei in diesen Gleichungen die Nachbeschleunigung aus Griinden der Vereinfachung
nicht beriicksichtigt wurde:

m;x
r = 4.
Pe =7 (4.7)
miy
= 4.
py tOf ( 8)
m;sy qFE -tof
, = — 4.9
P = 5 (4.9)

Das Programm Imf2root, mit welchem die Datenanalyse durchgefiihrt wurde, rekon-
struierte die Impulse unter Beriicksichtigung der Nachbeschleunigung.

4 Dieses Kapitel orientiert sich an der Dissertation von PD Dr. Till Jahnke, Kapitel 4.2 und 4.3.1
[Jah05]
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Wichtig fiir die weitere Auswertung ist vor allem der Relativimpuls zwischen den
beiden detektierten Fragmenten. Dieser errechnet sich aus:

Pz1 Pzx2
Pre=TP1—D2= Dy1 | — | DPy2 (4.10)
Pz1 Dz2

Mit Hilfe des Relativimpulses ldsst sich auch der KER (“kinetic energy release®)
berechnen:

’?rel |2

KER =
24

(4.11)

Hierbei ist p = *72 die sogenannte reduzierte Masse.
Ein Problem bei der Auswertung der Daten stellt die Unsicherheit im Reaktionsort
dar. Der Ort der Photoionisation und Anregung ist nur bis auf das Uberlappungs-
volumen des Heliumjets und des Photonenstrahls bekannt. Dies wirkt sich auch
auf die Flugzeitmessung aus, da die Ionen iiber unterschiedlich lange Beschleuni-
gungsstrecken mit unterschiedlichen Startorten in z-Richtung verfiigen. Eine grofie-
re Genauigkeit ist durch Verdnderungen am experimentellen Aufbau nur schwer zu
erreichen. Es lassen sich jedoch fiir koinzidente Messungen ® Gleichungen fiir die
Relativimpulse aufstellen, welche unabhéngig vom Reaktionsort sind. Hierbei wird

davon ausgegangen, dass die folgende Gleichung gilt:

?rel = ?1 = _?2 (412)

Dies bedeutet, dass der Gesamtimpuls der Fragmente die Relativbewegung bewirkt
und der gemeinsame Schwerpunktsimpuls zu vernachléssigen ist. Damit dies nahe-
rungsweise erfiillt ist, wird der mittlere Impuls von der y-Komponente des Impulses
abgezogen. Dieser mittlere Impuls resultiert aus der gerichteten Geschwindigkeit der
Teilchen im Gasstrahl v, = 1/%]@#. Wird die eben beschriebene Anderung unter
Beriicksichtigung des Startortes der Fragmente (z9,y9) auf die Gleichungen 4.7, 4.8

und 4.9 angewandt, so ergibt sich:

mz(xz - 550)

= ——" 4.13
plvx tsz ( )
me (v —
Diy = Z(tyzofiyo) — VJerMy (4.14)
misy,  Eqitof;
- _ 4.15
Piz tof 2 ( )

® Bei einer koinzidenten Messung werden nur Daten gespeichert bei welchen zwei (oder mehr)
Ereignisse innerhalb einer bestimmten festgelegten Zeitspanne registriert wurden. Das erhoht
die Wahrscheinlichkeit, dass diese zeitlich nah beieinander liegenden Ereignisse der gleichen
Ursache (in diesem Fall dem gleichen Aufbruch) zuzuordnen sind.
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Mit Gleichung 4.12 erhalt man durch Umformen die nachfolgenden, von dem Reak-
tionsort unabhéngigen Gleichungen fir die Relativimpulse:

Tl — T2
=mim 4.16
Prelx 1 2t0f2m1 T t0f1m2 ( )
(Y1 — y2) + vjet(tofa — tof1)
= 4.17
Prel.y = mim2 tofomy + tofime ( )
E (tof3gami — toffqima
Drel,z = = (418)
2 tofgml + tOflmg

Diese Gleichungen verwendet das fiir die Auswertung verwendete Programm Imf2root.
Fiir die Auswertung der Daten bendtigt man weiterhin Werte fiir die Spektrometer-
ldnge, welche der Beschleunigungsstrecke s, entspricht, und das elektrische Feld. Die
Spektrometerldnge wurde von Stefan Zeller fiir einen anderen Versuch am gleichen
Aufbau bereits mit 39,04 mm bestimmt. Er verglich hierfiir die Daten einer Stick-
stoffmessung, welche viele scharfe Peaks aufwies, mit der Theorie und Daten aus
anderen Messungen. Dabei wurden Feldstidrke und Spektrometerlinge so angepasst,
dass die ausgewahlten Peaks letztendlich mit den Vergleichsdaten iibereinstimmten.
Weitere Anpassungen der Parameter nahm ich iiber Betrachtung der in Abbildung
4.3 gezeigten Diagramme vor. Das elektrische Feld wurde mit einem finalen Wert
von 17,36 eV so angepasst, dass der ICD-Peak sein Maximum bei 8,5 eV hat. Dieser
Wert stammt aus einer Messung von Dr. Tilo Havermeier fiir Heliumdimere, welche
zur Kalibration genutz wurde. [Hav10] Die waagerechten Linien im KER - cosf -
Diagramm sollen moglichst gerade sein. Dies wird iiber den sogenannten Stretch-
Faktor erreicht, welcher den Auftreffort auf dem Detektor korrigiert. Zudem wird
dieser Auftreffort auf so angepasst, dass die Summenimpulse in x- und y-Richtung
bei Null liegen. Die entsprechende Anpassung in z-Richtung erfolgt iiber Flugzeit-
versatz und Spektrometerlinge. Dabei ergab sich, dass tp=280,5 ns betrigt, wobei
dieser Wert innerhalb des Fehlers des unter 4.1 bestimmten Zeitversatzes liegt. Die
Spektrometerlange wurde auf 39,3 mm korrigiert. Die Abweichung um 0,26 mm
ist gerechtfertigt, da der Reaktionsort der Heliummessungen gegeniiber jenem der
Stickstoffmessungen verschoben sein kann.

4.3 Sortieren der Daten nach relevanten Ereignissen

In dieser Arbeit soll die Abhéngigkeit der KER-Verteilung von der Grofie der Heli-
umcluster untersucht werden. Daher sind nur Daten interessant, welche von Frag-
menten eines Zweiteilchenaufbruchs eines Heliumclusters stammen. Aufgrund der
hohen Intensitit von 3 -1013 Cm% bei FLASH wurden viele (etwa 5 - 20) Ionen pro
Puls erzeugt. In dieser Vielzahl detektierter Ionen miissen Zweiteilchenaufbriiche
von Heliumclustern identifiziert werden. Diese Selektion geschieht iiber die in den
Flugzeiten kodierten Massen und die Impulserhaltung zwischen zwei Heliumionen.
Alle nicht relevanten Daten werden aus den Datensétzen der 4 verschiedenen Mes-
sungen aussortiert, da sie das Ergebnis verfilschen wiirden.

Zunéchst wird hierfiir das sogenannte PIPICO-Spektrum (Photoion-Photoion- Coin-
cidence-Spektrum) betrachtet. In diesem sind die Flugzeiten der beiden detektierten
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Abbildung 4.3: Anpassung der Parameter Feldstérke, Auftreffort, Spektrometerlén-
ge und Flugzeitversatz dargestellt in Diagrammen, vor (oben) und
nach (unten)der notigen Korrektur

36



4.3 Sortieren der Daten nach relevanten Ereignissen

]

%3000

ns

3000

[ns]

[

2500

2500

rec2 TOF
rec2 TOF

T 1T
TT 1T

2000

2000

T T T
A

1500 1500

TT T

1000

1000

500

500

FTTT

I I B

200 400 600 800 1000 1200 _1400 ! 200 400 600 ‘8(;Ol 1000 1200 1400
rec1 TOF [ns] rec1 TOF [ns]

Abbildung 4.4: PIPICO-Spektrum vor und nach der Aussortierung von Daten

Tonen gegeneinander aufgetragen. Die Flugzeitverteilung eines einfach geladenen He-
liumions ist durch das Wissen iiber die Ausmafle des Detektors und die Stérke des
Feldes bekannt. Die Flugzeit ist minimal, wenn das Teilchen zum Detektor hin star-
tet und maximal, wenn seine Bewegungsrichtung anfangs vom Detektor weg weist.
Die Flugzeit des zweiten Fragments lasst sich aus der des ersten leicht bestimmen,
wenn man Impulserhaltung voraussetzt. Es kann davon ausgegangen werden, dass
die Betrige der Impulse der beiden Fragmente betragsméflig gleich gro8 und einan-
der entgegen gerichtet sind. Bei Betrachtung der Flugzeitverteilung beider Fragmen-
te ist eine charakteristische, abfallende Linie im PIPICO-Spektrum zusehen, welche
auf einen Heliumaufbruch mit zwei He'-Fragmenten hinweist. Die Daten, welche
nicht im Umkreis dieser Linie liegen, kénnen verworfen werden. Dies ist in Abbil-
dung 4.4 dargestellt.

Im néchsten Schritt der Sortierung ist es notwendig Summen- und Relativimpulse
genauer zu betrachten. Fiir die Summenimpulse gilt:

Dsuma,y.z = Pxlyl,zl + Pr2.y2,22 (419)

Es ist bekannt, dass die Impulse der bei einem Aufbruch entstehenden Fragmente né-
herungsweise betragsmafig gleich grof}, einander jedoch entgegengerichtet sind. Die
Summenimpulse miissten somit bei Null liegen. Mit Hilfe des Programmes lmf2root
kénnen die Summenimpulse jeweils gegeneinander in einem Diagramm aufgetragen
werden und es ist moglich, jene Daten auszusortieren, welche sich auflerhalb eines
bestimmten um den Ursprung gelegten Gebietes befinden.

Ahnlich wird mit den Relativimpulsen verfahren. Diese werden ebenfalls mit Imf2root
gegeneinander dargestellt, wobei sich charakteristische Kreise oder Halbkreise erge-
ben sollten. Die Fragmente starten alle im Fokus, also im Uberlappungsgebiet von
Heliumjet und Laserstrahl. Es wird ein Aufbruch mit zwei He-Fragmenten erwar-
tet, dessen maximale Energie theoretisch berechnet werden kann. Sie liegt bei etwa
10 eV, welche sich gleichermafien auf beide Teilchen verteilen. Der maximale Rela-
tivimpuls fiir diesen Aufbruch ist also bekannt und bildet eine Kugeloberfliche im
dreidimensionalen Raum der Relativimpulse. Alle Relativimpulse innerhalb dieser
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Kugel gehoren zu relevanten Ereignissen. Alle Ereignisse deren Relativimpulse au-
Berhalb liegen sind irrelevant und stammen beispielsweise aus Ionisationen auflerhalb
des Fokus, welche zufillig paarweise vom Detektor gemessen wurden.

In Abbildung 4.5 ist die eben beschriebene Aussortierung dargestellt. Und in Ab-
bildung 4.6 sind die KER-Verteilungen von Heliumdimeren und -trimeren aus den
verbliebenen Daten zu sehen.

Beide Diagamme verfiigen bei etwa 8,5 eV iiber ein Maximum. Dieser Peak resultiert
aus dem ICD-Prozess. Im Diagramm fiir Heliumtrimere ist jedoch auch ein starker
Peak bei 1,4 eV zu sehen. Dieser ist einem anderen Prozess zuzuordnen. Bei jenem
werden gleichzeitig zwei Atome im Cluster ionisiert und stofien sich somit aufgrund
ihrer nun positiven Ladung ab. Die positiven Fragmente, welche wie beim ICD etwa
zeitgleich detektiert werden fiihren zu jenem Peak. Bei Heliumdimeren ist jedoch
kein separieter Peak sondern nur eine von KER = 0 ¢V monoton abfallende Vertei-
lung bei kleinen Energien zu finden. Bei etwa 1,2 eV scheint hier der Untergrund
zu beginnen. Bei Dimeren ist jedoch zu bedenken, dass der KER bei der Absto-
Bung zweier positiver Heliumionen extrem kleine Werte Annehmen kann, da der
internukleare Abstand im Dimer sehr grofl werden kann und stets gilt: KER =~ %.
Der gesuchte Peak aus der gleichzeitigen lonisation beider Atome iiberschneidet sich
somit vermutlich mit dem Untergrund. Daher sollte dieser noch weiter reduziert
werden. Das lésst sich durch setzen weiterer Bedingungen erreichen. Beispielsweise
wurde bei dieser Analyse der KER in Abhéngigkeit des Winkels ¢, welcher zwischen
dem relativen x- und dem relativen y-Impuls liegt, betrachtet. Das Diagramm ist fiir
Dimere in Abbildung 4.7 dargestellt. Dieses Diagramm sollte nur waagerechte Linien
aufweisen an eben jenen Stellen, an denen der KER Maxima hat. Der Raumwinkel
wirkt sich nicht auf den KER aus, da die Teilchen mit gleicher Wahrscheinlichkeit in
alle Raumrichtungen starten. Dennoch sind zwei senkrechte Balken in Abbildung 4.7
zu sehen. Diese Linien resultieren somit aus nicht relevante Ereignisse und kénnen
durch setzen der folgenden Bedingungen fiir ¢ aussortiert werden:

—100 < ¢ < —80 (4.20)
80 < ¢ < 100 (4.21)

Des Weiteren ist es moglich Einschrankungen fiir Zeit- und Ortsabweichung der
beiden Fragmente eines Ereignisses zu finden. Hier wurde Folgendes gewéhlt:

dr < 4mm (4.22)
dt < 30ns (4.23)

In dem mit diesem Rahmen ausgeschlossenen Bereich liegen Cluster mit Teilchen-
abstéinden gréBer als 300 A. (Dieser Wert wurde theoretisch berechnet.) Da diese
sehr selten sind, kann dieser Bereich ausgeschlossenen werden, ohne zahlreiche re-
levanten Ereignisse zu verlieren. Allerdings befindet sich in ihm viel Hintergrund,
welcher durch Ausschluss minimiert werden kann. In Abbildung 4.8 ist die Aussortie-
rung graphisch dargestellt. Die abschlieflend erhaltenen KER-Verteilungen werden
im néchsten Abschnitt dargestellt und genauer beschrieben.
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Abbildung 4.5: Vergleich der Summen- und Relativimpulse vor (oben) und nach
(unten) der Datenselektion
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4 Datenauswertung
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Abbildung 4.8: dt-dr-Diagramm von He2 vor und nach Datenaussortierung
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4.4 Die KER-Verteilung verschiedener Clustergréfien
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Abbildung 4.9: Vergleich der KER-Vertelungen aus Heliumdimerdaten aus drei ver-
schiedenen Experimenten: Dr. Tilo Havermeier (blau-rote Kurve)
[Hav10], Stefan Zeller (blaue Kurve) [Zel], Daten des in dieser Ar-
beit prasentiereten Experimentes (schwarze Kurve)

4.4 Die KER-Verteilung verschiedener ClustergroBen

Wie im vorangegangenen Kapitel erwdhnt sind in den Abbildungen 1 bis 4 im Ap-
pendix die abschlieflend erhaltenen KER-Verteilungen fiir Dimere, Trimere, Tetra-
und Pentamere sowie fiir die Hexa-, Hepta, Okta- und Ennamere zu sehen.

In Abbildung 4.9 ist der Vergleich zwischen den hier gewonnenen experimentellen
Daten mit Graphen aus anderen Experimenten fiir Heliumdimere zu sehen. Die blau-
rote Kurve stammt dabei aus einer ICD-Messung von Dr. Tilo Havermeier [Hav10].
Die blaue Kurve wurde von Stefan Zeller [Zel] bei einer Doppelionisationsmessung
aufgenommen. Der schwarze Graph entstammt dem hier ausgewerteten Experiment.
Er bildet etwa die Summe der beiden anderen Graphen.

Die erhaltenen Daten des in dieser Arbeit beschriebenen Experimentes der ver-
schiedenen Clustergréffien wurden in ein gemeinsames Diagramm mit Hilfe des Pro-
grammes Qtiplot ibertragen. Dieses ist in Abbildung 4.10 zu sehen. Es fillt auf,
dass der linke Peak fiir die verschiedenen Clustergréfien wandert. Der KER ist anti-
proportional zum internuklearen Abstand. Dieser ist fiir verschieden grofie Cluster
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4 Datenauswertung
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Abbildung 4.10: KER-Verteilungen verschieden grofler Cluster im Vergleich

unterschiedlich verteilt, wobei das Maximum fiir gréBere Cluster bei geringeren Ab-
standen liegt, da hier stirkere attraktive Kréfte zwischen den Teilchen auftreten
bzw. die Atome stirker gebunden sind. Somit sollte der niederenergetische Peak in
der KER-Verteilung fiir groBlere Cluster zu hoheren Energien wandern. Dies trifft
fiir Dimere, Trimere und Tetra-und Pentamere zu. Allerdings ist der Peak fiir die
grofiten gemessenen Cluster gegeniiber dem Peak fiir n = 4, 5 nach links verschoben.
Dies konnte daran liegen, dass bei der Sortierung der Cluster durch die Nanogitter
wahrend des Experimentes auch einige Dimere in die Richtung gestreut wurden, in
welcher die hohen Cluster erwartet wurden. Bei der Beugung der Cluster reichen die
Peaks nullter Ordnung der grofien Cluster sehr nah an den Monomer-Peak erster
Ordnung und an den Dimer-Peak erster Ordnung heran. An manchen Positionen
kommt es auch zu Uberlagerungen.

Ziel dieser Arbeit ist, wie bereits erwdhnt, der Vergleich der ICD-Peaks bei ver-
schiedenen Clustergrofien. Dieses Ziel ist hier fast erreicht. Bisher verfiigen die in-
teressanten Peaks {iber zu unterschiedliche Anzahlen an registrierten Ereignissen.
Durch Normierung auf den jeweils hochenergetischsten Peak koénnen die Peakfor-
men jedoch leicht verglichen werden. Hierflir wurde in Abbildung 4.10 iber eben
jenen Peak jedes Graphen integriert und jeder Datensatz anschlieBend mit

Flache des hochenergetischen H egPeak

Flache des hochenergetischen Peaks des jeweiligen Datensatzes(Hea, HeqHes, Hegrgg)

multipliziert. Die gewichteten Daten wurden in Abbildung 4.11 dargestellt. Die ICD-
Peaks aller Clustergréen sind somit laut den Ergebnissen dieses Experiments sehr
dhnlich. Die Peaks, welche aus der Kernbewegung resultieren und die Schwingungen
der Vibrationswellenfunktion darstellen, sind in Abbildung 4.11 ebenfalls sehr gut
zu erkennen und Uberlagern sich fiir verschiedene Clustergrofen in Diagramm 4.11.
Besonders gute Ubereinstimmung zwischen den Peaks herrscht fiir jene mit dem
Maximum bei etwa 8,5 eV. Die Unterschiede zwischen den KER-Verteilungen der
verschiedenen Clustergréfien sind in den Abbildungen 4.12, in welchen gewichtete
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4.4 Die KER-Verteilung verschiedener Clustergréfien
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Abbildung 4.11: Clustergréfienabhéngigkeit des ICD bei Heliumclustern

Differenzen zwischen den KER-Verteilungen gebildet wurden, besser erkennbar. Be-
sonders im Bereich zwischen 7 eV und 9 eV liegen die gebildeten Differenzen sehr nah
bei Null und aufgrund der hohen Zahl an gemessenen Ereignissen bei diesen KERs,
sind die Fehler gering. In den KER-Verteilungen befinden sich die ICD-Peaks und
die aus der Kernbewegung resultierenden Peaks ebenfalls zum grofiten Teil zwischen
7 eV und 9 eV. Der Abfall der Differenzen zwischen Dimeren und Clustern der Gro-
e n = 6, 7, 8, 9 basiert vermutlich darauf, dass der Peak im niederenergetischen
Bereich in der KER-Verteilung der groflen Cluster bis in den Bereich zwischen 5 eV
und 7 eV hineinreicht (sieche Abbildung 4.11).

Eine Verschiebung der Peaks in den KER-Verteilungen mit grofler werdenden Clu-
stern, wie von Sisourat et al. [Sis] prognostiziert, ist nicht beobachtbar. Das Modell
auf welchem die Ergebnisse aus Abbildung 2.10 beruhen, wurde bereits in Abschnitt
2.2.2 beschrieben. Es vereinfacht die Beziehungen in einem quantenmechanischen
Mehrteilchensystem stark, indem die Kernbewegungen klassisch betrachtet und le-
diglich Paarpotentiale verwendet werden. Es ist eventuell notwendig mehr quan-
tenmechanische Effekte zu beriicksichtigen, um die Ergebnisse des in dieser Arbeit
beschriebenen Experimentes zu reproduzieren.

43



chts,

6,7 8 9

4 Datenauswertung

en zwischen den KER-Verteilungen von Dimeren und Tri-
s), von Dimeren und Tetra- und Pentameren (re

\“\“IHW
= e P
= i
— « i
L= T w e~
= —_—
e e
e —
==
f—— i e S——
— = e
el
: H
o < o~ =) o~ < ©
N =
)
e e
e
Vi e ——
e
e — —
e
—
I =
.
e ooy
B MG st s ,%_ 1
: < N =+
o S

nz
sowie von Dimeren und Heliumcluster der Grofle n

meren (link
(unten)

44

Abbildung 4.12: Differe



5 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurden Form und Lage der ICD-Peaks in der KER-Verteilung bei
unterschiedlich grofien Heliumclustern untersucht und miteinander verglichen.

Die Daten fiir diese Untersuchung stammen aus einem Experiment, welches am
Freie-Elektronen-Laser FLASH in Hamburg statt fand. Hierbei wurden Heliumclu-
ster erzeugt und mit Hilfe von Nanogittern entsprechend ihrer Grofle separiert. Der
Heliumjet kreuzte innerhalb eines Spektrometers den Laserstrahl, wodurch Heliuma-
tome ionisiert und durch elektrische Felder auf Detektoren gelenkt wurden. Anhand
der Flugzeiten und Auftrefforte der Fragmente konnten ihre Impulse sowie der “kine-
tic energy release® rekonstruiert werden. Die somit erhaltenen KER-Verteilungen fiir
unterschiedlich grofe Cluster wurden miteinander verglichen. Uberraschenderweise
zeigte sich, dass sie alle iiber Peaks bei den gleichen Energien verfiigen und diese
etwa formgleich sind. Dies weicht von den theoretisch vorhergesagten Verteilungen
von Sisourat et al. ab, welche eine Verdnderung der Lage der Peaks in eV fiir gréfie-
re Cluster beinhalteten [Sis]. Die beobachtete Unabhéngigkeit der KER Verteilung
nach ICD von der Clustergrofle kann nur von verbesserten theoretischen Ansétzen
aufgeklart werden.

In einem weiterfithrenden Experiment konnte untersucht werden, wie wahrscheinlich
ICD bei verschiedenen Clustergrofien ist. Die Wahrscheinlichkeit, ein ICD-Ereignis
zu beobachten, héangt von Clusterdichte, Photonendichte, Pulse pro Zeit und ver-
schiedenen Wirkungsquerschnitten ab. So gelten die folgenden Gleichungen fiir die
Anzahl von ICD-Ereignissen bei Heo und Heg:

2
Nicp,Hey = Npuis - D - <1> (OHet(n=2) " y) - (1 = Opet(n=2) * M) - ProD, Hes

(5.1)

6
Nicp,Heg = Npuls - D - <1> (et (n=2) * Ny) - (1 = Opre+ (nes) - Ny)” - ProD,Heg

(5.2)

Analog gelten diese Gleichungen fiir alle Heliumcluster. Sind Anzahl Nicp ey,
Clusterdichte D, Photonendichte n., und Pulse pro Zeit np,s bekannt, sind die je-
weiligen Wahrscheinlichkeiten fiir ICD berechenbar. Konkrete Zahlenwerte fiir die-
se Variablen sind vermutlich schwer ermittelbar. Es ist jedoch méglich mittels des
Doppelionisationsprozesses, welcher in der KER-Verteilung im niederenergetischen
zu sehen ist, Verhéltnisse zu bilden, in welchen sich bestimmte Variablen heraus
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5 Zusammenfassung und Ausblick

kiirzen. So gilt:

2
Nlon2,H62 =npys - D - <2> (UHe+(n:1) ’ n’y)z (53)

6
N]onQ,Heg =npus - D - <2> (UH6+(n:1) ’ n'y)2 ’ (1 ~ OHet(n=1) " n’Y)4 (54)

Die Zahl der Pulse pro Zeit und die Clusterdichte sind fiir beide Prozesse gleich,
sodass die Gleichungen nach diesen Variablen aufgelést und gleichgesetzt werden
konnen. Umstellen nach den ICD-Wahrscheinlichkeiten ergibt dann:

2
Nicp.He, <2> (UHe+(n:1) : ”7)2
Prep,He, = 5 (5.5)
NIOHQ,HGQ <1> (O—He+(n:2) ’ nﬁ)(l — OHet(n=2) ° n’Y)
6
NicD,Hes <2> (UHe+(n:1) '"7)2(1 ~ OHet(n=1) 'n7)4
Prep,Heg = (5.6)

6
NIonQ,He6 <1> (UH6+(n=2) ' n"/)(l — OHet(n=2) * n’Y)S

Die Wirkungsquerschnitte wurden bereits fiir verschiedene Photonenenergien ex-
perimentell ermittelt. Fir die bei diesem Experiment auftretenden Energien von
Ey = 67V ist oper(ne1) = 1,08 107 Bem? [MWT6] und opc+(,22)(25) = (29,9 £
0,5) - 107t em? baw. oper (ne2)(2p) = (74,1 £0,5) - 10-* em? [WS82]. Die Anzah-
len an Ereignissen Nx sind durch Integration iiber die entsprechenden Peaks in
der KER-Verteilung ermittelbar. Die Photonendichte n, zu jedem Zeitpunkt war
im in dieser Arbeit beschriebenen Experiment jedoch unbekannt. Daher sollte diese
bei einem zukunftigen Experiment mit aufgezeichnet bzw. ermittelt werden. Dann
ist es moglich noch genauere Aussagen iiber den ICD-Prozess bei unterschiedlichen
Clustergrofien zu treffen.

46



Danksagung

All die vorangegangenen Seiten wéren wohl ohne die Mithilfe vieler Unterstiitzer,
Berater und Freunde nie gefiillt worden. Daher mdchte ich hier die Gelegenheit nut-
zen und mich bei all jenen bedanken.

FEin besonders grofler Dank geht an Prof. Dr. Reinhard Dérner, welcher mir diese
Arbeit inklusive der Teilnahme am Aufbau des Experimentes am DESY in Hamburg
ermoglicht hat. Du konntest mich sofort fiir dieses Thema begeistern und standest
mir wiahrend der gesamten Arbeit stets helfend und motivierend zur Seite, vor allem
dann, wenn Stefan und ich auch nicht mehr weiter wussten.

Bei meinem Betreuer Stefan Zeller mochte ich mich ebenfalls herzlich bedanken.
Du hast mich in die Arbeitsgruppe eingefiihrt, mir Experiment und alle nétigen
Programme wie root und lmf2root erklart und da wir im gleichen Biiro safien, konn-
te ich dich stédndig nerven. Danke fiir deine Geduld! Zudem danke ich dir fiir das
mehrfache Korrektur lesen meiner Arbeit und deinen nie endenden Optimismus!

Ein weiteres grofles Dankeschén geht an die anderen festen Mitglieder meines Biiros:
Miriam und Christian. Miriam, zu dir konnte ich mit allen Fragen kommen und du
hast mir stets Sicherheit beziiglich meines Zeitplanes vermittelt. Zudem verdanke ich
dir Qtiplot!. Christian, du warst oft mein Retter in der Not, wenn mein Computer
mal gar nicht wollte und standest mir sofort mit Rat und Tat zur Seite.

Auflerdem danke ich PD Dr. Till Jahnke fiir die Interpretation meiner Graphen
und die Hilfe bei Imf2root. Weiterer Dank geht an Dr. Maksim Kunitzki und sein
GUL

Der gesamten Arbeitsgruppe Atomphysik danke ich dafiir, dass ich so wunderbar
aufgenommen wurde und dass jeder gern alles stehen und liegen liefl, um mir bei
Problemen egal welcher Art zu helfen. Danke euch allen!

Ich moéchte auflerdem meinen Kommilitonen Nils, Niko, Flo, Max, Marco, Patrick
und Boris danken. Ohne euch wére ich iiber vielen Aufgaben verzweifelt, hiatte viel
weniger Spafl gehabt und wére wohl nie wirklich in Frankfurt angekommen.

Abschliefend mochte ich mich bei meiner Familie und vor allem bei Raoul bedanken.
Ohne euch wére ich nicht, wer ich bin!

47






Literaturverzeichnis

[20115]

[Ato]

[BCH*00]

[BJO3]

[BKK+05]

[BM11]

[Brell]

[BST02]

[BZMMO0]

[CZT97]

[Dem08g)]

[DES15]

Nobel Media AB 2014. Sir alexander fleming - biographical
@QONLINE. http://www.nobelprize.org/nobel_prizes/medicine/
laureates/1945/fleming-bio.html, Mai 2015.

Gruppe Atomphysik. Versuch24:Ionen-Impulsspektroskopie mit einem
Delay-Line-Detektor. Goethe Universitit Frankfurt am Main.

Badia Boudaiffa, Pierre Cloutier, Darel Hunting, Michael A Huels, and
Léon Sanche. Resonant formation of dna strand breaks by low-energy
(3 to 20 ev) electrons. Science, 287(5458):1658-1660, 2000.

B.H. Bransden and C.J. Joachain. Physics of Atoms and Molecules.
Pearson Education. Prentice Hall, 2003.

R Brithl, A Kalinin, O Kornilov, JP Toennies, GC Hegerfeldt, and
M Stoll. Matter wave diffraction from an inclined transmission gra-
ting: Searching for the elusive h 4 e trimer efimov state. Physical review
letters, 95(6):063002, 2005.

Dario Bressanini and Gabriele Morosi. What is the shape of the helium
trimer? a comparison with the neon and argon trimers. The Journal of
Physical Chemistry A, 115(40):10880-10887, 2011.

D Bressanini. An accurate and compact wave function for the 4he dimer.
EPL (Europhysics Letters), 96(2):23001, 2011.

Ludwig W. Bruch, Wieland Schoéllkopf, and J. Peter Toennies. The
formation of dimers and trimers in free jet 4he cryogenic expansions.
The Journal of Chemical Physics, 117(4):1544-1566, 2002.

Dario Bressanini, Matteo Zavaglia, Massimo Mella, and Gabriele Morosi.
Quantum monte carlo investigation of small” 4he clusters with a” 3he
impurity. Journal of Chemical Physics, 112(2):717-722, 2000.

LS Cederbaum, J Zobeley, and F Tarantelli. Giant intermolecular decay
and fragmentation of clusters. Physical review letters, 79(24):4778, 1997.

W. Demtroder. Experimentalphysik 2. Experimentalphysik / Wolfgang
Demtroder. Springer Berlin Heidelberg, 2008.

DESY. Wilhelm conrad réntgen und die entdeckung der x-
strahlen@QONLINE. http://www.desy.de/expo2000/deutsch/
dhtmlbrowser/webthemen/05_roentgen/roentgen_druck.htm, Mai
2015.

49


http://www.nobelprize.org/nobel_prizes/medicine/laureates/1945/fleming-bio.html
http://www.nobelprize.org/nobel_prizes/medicine/laureates/1945/fleming-bio.html
http://www.desy.de/expo2000/deutsch/dhtmlbrowser/webthemen/05_roentgen/roentgen_druck.htm
http://www.desy.de/expo2000/deutsch/dhtmlbrowser/webthemen/05_roentgen/roentgen_druck.htm

LITERATURVERZEICHNIS

[GST+99]

[GST+00]

[Hah14]

[Hav10]

[HBV07]

[HHO0]

[HIK+10]

[ILOY]

[Jah05]

[Jah14]

[JCS+04]

[JCS*07]

RE Grisenti, W Schollkopf, JP Toennies, GC Hegerfeldt, and T Koh-
ler. Determination of atom-surface van der waals potentials from
transmission-grating diffraction intensities.  Physical review letters,
83(9):1755, 1999.

RE Grisenti, W Schéllkopf, JP Toennies, GC Hegerfeldt, T Kohler, and
M Stoll. Determination of the bond length and binding energy of the
helium dimer by diffraction from a transmission grating. Physical review
letters, 85(11):2284, 2000.

Jorg Hahnenbruch.  Automatisierte aufnahme von materiewellen-
beugungsspektren eines heliumclusterstrahls. 2014.

Dr. Tilo Havermeier. Photoionisation von Heliumdimeren. Goethe Uni-
versitdt Frankfurt am Main, 2010.

Robert Hellmann, Eckard Bich, and Eckhard Vogel. Ab initio potential
energy curve for the helium atom pair and thermophysical properties

of dilute helium gas. i. helium—helium interatomic potential. Molecular
Physics, 105(23-24):3013-3023, 2007.

Hans Christoph Wolf Hermann Haken. The Physics of Atoms and Quan-
ta; 7. Aufl. Springer-Lehrbuch. Springer, Berlin, Heidelberg, New York,
2000.

T Havermeier, T Jahnke, K Kreidi, R Wallauer, S Voss, M Schoffler,
S Schéssler, L Foucar, N Neumann, J Titze, et al. Interatomic coulom-
bic decay following photoionization of the helium dimer: Observation of
vibrational structure. Physical review letters, 104(13):133401, 2010.

H. Ibach and H. Liith. Festkorperphysik Einfuhrung In Die Grundlagen.
Springer-Lehrbuch. Springer Berlin Heidelberg, 2009.

PD Dr. Till Jahnke. Interatomic Coulombic Decay- FExperimentelle
Untersuchung eines neuartigen, interatomaren Abregungsmechanismus.
Goethe Universitat Frankfurt am Main, 2005.

PD Dr. Till Jahnke. Atomphysik3, Vorlesung. 2014.

T Jahnke, A Czasch, MS Schoffler, S Schossler, A Knapp, M Kasz, J Tit-
ze, Ch Wimmer, K Kreidi, RE Grisenti, et al. Experimental observation
of interatomic coulombic decay in neon dimers. Physical review letters,
93:163401-163401, 2004.

T Jahnke, A Czasch, M Schoffler, S Schossler, M Kész, J Titze, K Kreidi,
RE Grisenti, A Staudte, O Jagutzki, et al. Experimental separation of
virtual photon exchange and electron transfer in interatomic coulombic
decay of neon dimers. Physical review letters, 99(15):153401, 2007.

50



LITERATURVERZEICHNIS

[JSH*10]

[KKSTO05]

[KMS11]

[Krel5]

[KTO7]

[LAHT07]

[LKM193]

[MLS*+06]

[MW?76]

[Sch02]

[Scho6]

[Sis]
[Sis13]

T Jahnke, H Sann, T Havermeier, K Kreidi, C Stuck, M Meckel,
M Schoffler, N Neumann, R Wallauer, S Voss, et al. Ultrafast energy
transfer between water molecules. Nature Physics, 6(2):139-142, 2010.

Anton Kalinin, Oleg Kornilov, Wieland Schéllkopf, and J Peter Toen-
nies. Observation of mixed fermionic-bosonic helium clusters by trans-
mission grating diffraction. Physical review letters, 95(11):113402, 2005.

Elena A Kolganova, Alexander K Motovilov, and Werner Sandhas. The
4he trimer as an efimov system. Few-Body Systems, 51(2-4):249-257,
2011.

Deutsche Krebsgesellschaft. Strahlentherapie@ONLINE.
http://wuw.krebsgesellschaft.de/onko-internetportal/
basis-informationen-krebs/therapieformen/
strahlentherapie-bei-krebs.html, Mai 2015.

Oleg Kornilov and J Peter Toennies. Matter-wave diffraction of quantum
magical helium clusters. Furophysics News, 38(1):22-27, 2007.

P Lablanquie, T Aoto, Y Hikosaka, Y Morioka, F Penent, and K Ito. Ap-
pearance of interatomic coulombic decay in ar, kr, and xe homonuclear
dimers. The Journal of chemical physics, 127(15):154323-154323, 2007.

Fei Luo, Geunsik Kim, George C McBane, Clayton F Giese, and W Ro-
nald Gentry. Influence of retardation on the vibrational wave function

and binding energy of the helium dimer. The Journal of chemical phy-
sics, 98(12):9687-9690, 1993.

Y Morishita, X-J Liu, N Saito, T Lischke, M Kato, G Priimper, M Oura,
H Yamaoka, Y Tamenori, IH Suzuki, et al. Experimental evidence of
interatomic coulombic decay from the auger final states in argon dimers.
Physical review letters, 96(24):243402, 2006.

GV Marr and JB West. Absolute photoionization cross-section tables
for helium, neon, argon, and krypton in the vuv spectral regions. Atomic
Data and Nuclear Data Tables, 18(5):497-508, 1976.

Markus S. Schoffler. Entwicklung und Aufbau eines Abbildungssystems
zur Messung von Elektronen jenseits niedriger Energie. Goethe Univer-
sitdt Frankfurt am Main, 2002.

Dr. Markus S. Schoffler. Grundzustandskorrelationen und dynamische
Prozesse untersucht in Ion-Helium-Stoflen. Goethe Universitdt Frank-
furt am Main, 2006.

Dr. Nicolas Sisourat. personlicher kontakt.

N Sisourat. Nuclear dynamics of decaying states: A semiclassical ap-
proach. The Journal of chemical physics, 139(7):074111, 2013.

51


http://www.krebsgesellschaft.de/onko-internetportal/basis-informationen-krebs/therapieformen/strahlentherapie-bei-krebs.html
http://www.krebsgesellschaft.de/onko-internetportal/basis-informationen-krebs/therapieformen/strahlentherapie-bei-krebs.html
http://www.krebsgesellschaft.de/onko-internetportal/basis-informationen-krebs/therapieformen/strahlentherapie-bei-krebs.html

LITERATURVERZEICHNIS

[Sla28] J. C. Slater. The normal state of helium. Phys. Rev., 32:349-360, Sep
1928.

[ST94] Wieland Schollkopf and J Peter Toennies. Nondestructive mass selection
of small van der waals clusters. science, 266(5189):1345-1348, 1994.

[VZBT14] Jorg Voigtsberger, Stefan Zeller, Jasper Becht, Nadine Neumann, Felix
Sturm, H-K Kim, Markus Waitz, Florian Trinter, Maksim Kunitski, An-
ton Kalinin, et al. Imaging the structure of the trimer systems 4he3 and
3hedhe2. Nature communications, 5, 2014.

[WS82] Pamela R Woodruff and James AR Samson. Measurements of partial
cross sections and autoionization in the photoionization of helium to
he+(n= 2). Physical Review A, 25(2):848, 1982.

[Zel] Stefan Zeller. personlicher kontakt.

52



Appendix

53






Weitere Graphen

95



C Entries. 24562

e
700(H
600
500

i
LR,

400

i e

300{F

==

200}

100} h‘dlw J
OIIﬂnl.l']rul:m‘rh""1""4“J1‘r“.ll_“’‘l"r‘JLL’“k"rLII\x/‘v
0o 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

KER [eV]

Abbildung .1: KER-~Verteilung der Heliumdimere

- Entries 107253
P gﬁflfﬁu? s
1a00] j i
1200f
1000: [ K

aoof J ﬁ
600 ) \
400 s \
200f} e L i
N R T S S R L
KER[eV]

Abbildung .2: KER-Verteilung der Heliumtrimere
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Abbildung .4: KER-Verteilung der Heliumcluster mit n = 6,7,8,9







Software in use

Ezcel
Analyse- und Plotting-Software.

Qtiplot
Analyse- und Plotting-Software

COBOLD
Software zur Erstanalyse der Daten.

Imf2root
Diese Software wurde grofitenteils fiir die Analyse der Daten verwendet. ETEX 2¢
Mit Latex wurde diese Bachelorarbeit erstellt.
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