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Kapitel 1

Einleitung

Molekiile sind aus Atomen aufgebaut. Sie sind meistens nur einig€rh0groR und kénnen deshalb
unter keinem optischen Mikroskop beobachtet werden. Da ihre Dynagmkath grundlegende Infor-
mationen Uber mindestens eine der vier Fundamentalen Krafte -die Elektretisabe Kraft- enthalt,
ist es interessant, sie zu untersuchen.

Das leichteste und elementarste Molekl ist das Wasserstoffmolekil. tebtmss zwei Wasserstoffato-
men, die jeweils aus einem positiv geladenen Proton im Atomkern und eineativnggladenen Elek-
tron aufgebaut sind. Das néchst schwerere Molekul, das Deuteriukimh¢Beuterium ist ein Isotop
von Wasserstoff), besitzt zusatzlich noch jeweils ein Neutron im Kermitizaben beide Molekule die-
selben elektromagnetischen Eigenschaften, jedoch unterschiedlickerMa&smdet man Unterschiede in
der lonisationsdynamik beider Molekule, wére dies ein spektakularer iBaiund.

In dieser Arbeit werden deshalb molekularer Wasserstoff und Deteralektile durch linear polarisier-
te Photonen doppelionisiert, die Winkelverteilung des Summenimpulses beittéiobBén ausgewertet
und mit einer theoretischen Vorhersage von J. Fedgga(8 verglichen.

hv +Hy, — 2HT + 2e~

hv +D, — 2D" + 2e~

Durch die Absorption des Photons durch das Molekil werden beiddr&hen aus dem Verbund ins
Kontinuum gehoben und verlassen das System mit einem im dreidimensi®aalenstehenden Impuls.
Das zurtickbleibende zweifach positiv geladenen Molekdlion bricldinaader und zwei einfach positiv
geladene Atomionen mit kinetischer Energie entstehen.

Wir werden uns die Energie dieser lonen anschauen, die Informatidregrden internuklearen Abstand
beider Atome im Molekil zum Zeitpunkt der Photoabsorption enthélt.

Damit man die dynamischen Prozesse auf molekularer Ebene Uberh&estuchen kann, kann man
z.B. ein sogenanntes ReaktionsmikroskdMD *03] benutzen, mit dem man Impulsspektroskopie nach
der COLTRIMS-Technik (COLd Target Recoil lon Momentum Spectopgg betreiben kanrMJ*02].

Um den Prozess der Photodoppelionisation beschreiben zu kénnetlenwdie Impulse der Reaktions-
produkte durch Impulsspektroskopie gemessen. Da es schwer istpagiekten Raumwinkel vonr
abzudecken, werden alle geladenen Teilchen mittels elektrischer und tiselyee Felder auf einen
kreisscheibenférmigen orts- und zeitauflosenden Detektor projezetheRannter Flugstrecke und Fel-
dern liefern die gemessenen Flugzeiten und Auftrefforte so die StartimgedSesilchen.

1



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Bei einem COLTRIMS-Experiment verwendet man sogar zwei Detekt@iaen lonen- und einen Elek-
tronendetektor, auf die die jeweiligen Teilchen durch elektrische und riagne Felder gelenkt werden.
Aus einer Koinzidenzmessung erhalt man alle Impulse und daraus auchedgiéh und Emissionsrich-
tungen, sowie die Ausrichtung der Molekule im Laborsystem.

Damit kann man dann die Winkelverteilung der Photoelektronen im Molekutsygtafisch darstellen
und im Summenimpuls beider Elektronen nach Isotopeneffekten zwischeseWgeoff und Deuterium
suchen.

In Kapitel 2 werden kurz die physikalischen Grundlagen dieses Experiments ugitsherrangegangene
Experimente, deren Resultate verwendet werden sollen, sowie theloeetsihersagen diskutiert. Der
Aufbau und die Messapparatur werden in Kaptekeschrieben. Kapite enthalt eine kurze Einfiihrung
in die Auswertung der Daten und in Kapitelwerden schliel3lich die Ergebnisse prasentiert. Kapitel
schlief3t mit einer Zusammenfassung der Ergebnisse und einem Aushlmkkauftige Messungen.



Kapitel 2

Physikalischer Hintergrund

,Die Physik ist eine Naturwissenschaft. Sie beschaftigt sich mit den gryewideen Erscheinungen und
Gesetzen in unserer natirlichen Umwelt, ihren elementaren Bausteiedeanen Wechselwirkungen
und ermdglicht die Erklarung und Voraussage zahlreicher PhanenreNatur und Technik.“(Meyers
Lexikon).

Es handelt sich bei der Physik also um eine weitreichende Wissenstikafich auf Grund ihres grof3en
Umfangs in Teilgebiete gliedert. In dieser Arbeit werden Aspekte derrgrpatellen Atomphysik un-
tersucht. Zu ihr findet sich in Meyers Lexikon folgendd3ie Atomphysik ist ein um 1900 entstandenes
Teilgebiet der Physik, das sich mit den Atomen und allen mit dem Atonpit@rkérbaren physika-
lischen Erscheinungen befasste. Heute versteht man unter Atomphyallgé@meinen die Physik der
Atomhdulle und der in ihr ablaufenden Vorgangéifer wird die Wechselwirkung zwischen Atomhtille
und -Kern betrachtet.

Bei der in diesem Experiment durchgefiihrten Photodoppelionisatiomwendhnlich aufgebauten Mo-
lekilen, die sich hauptsachlich in ihrer Masse unterscheiden, wird uotdr®b die elektromagnetische
Wechselwirkung zwischen Atomkern und Hullenelektron durch diesesdlaseinflusst wird.

2.1 Molekile

Unsere Materie ist aus Atomen aufgebaut, die wiederum aus einem Atorekegm Verbund aus positiv
geladenen Protonen und ungeladenen Neutronen, und einer Hilléektroken bestehen. Die Anzahl
der Protonen bestimmt die chemischen Eigenschaften des Atoms und leghfesglches Element es
sich handelt.

Atome konnen sich zu gréReren Gebilden tUber mindestens eine von vier haigtisemischen Bindun-
gen zusammenschlieRen. Es gibt die ionische-, kovalente-, metallisclkee-yamder-Waals-Bindung.
Wasserstoff und Deuterium-Molekile sind kovalent gebunden. Zwisalhen Atomen herrschen auch
Van-der-Waals-Kréfte, die allerdings so schwach sind, dass siediie Rolle spielen.

2.1.1 Das Wasserstoffmolekl

DasWasserstoffatom (chemisches SymbadkHjas einfachste Atom. Es besteht aus einem postitiv gela-
denen Proton und einem negativ geladenen Elektron, die elektromagmeiismenader wechselwirken.
Die Bewegung des Elektrons im kugelférmigen 1s-Orbital um den Kenmh&ann durch eine Wellen-
funktion ®15 beschrieben werden. Dabei charakterisi@xtR)|* die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des
Elektrons im Abstand R zum Proton.

N&ahern sich zwei Wasserstoffatome (A und B) einander an, so kdtie&kellenfunktionen beider Elek-
tronen (P15(A) und®45(B)) Uberlappen. Man erhélt entweder einen symmetrisdhenl ®45(A) + P15(B)

3



4 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHER HINTERGRUND

oder einen antisymmetrisch@n. [ ®15(A) — ®15(B) Zustand (siehe Abl2.1). Im symmetrischen Fall
ist die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen zwischen den béitemkernen erhoht: aus den
beiden Atomorbitalen ist ein bindendes Molekdilorbital, das sogenannt@rbital geworden. Der Zu-
stand ist stabil -und damit nattrlich auch das Orbital- da es durch die Amgetwischen Kernen und
Elektronen zu einer Absenkung der Coulombenergie kommt. Die gré3te ®isdoergie wird erreicht,
wenn sich beide Elektronen im symmetrischen Zustand befinden. Man erhél-Molekul, das kova-
lent gebunden ist.

Der antisymmetrsiche Zustand erzeugt ein antibindendes Molekulorbitalebredie Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit der Elektronen zwischen den beiden Kernen reduZiert is

Abbildung 2.1:Uberlappung der beiden 1s-Elektronenorbitate;{(A) und ®15(B)) von zwei Wasser-
stoffatomen (A und B) ausNeb03. Links entsteht ein bindendes Molekulorbita () und rechts ein
antibindendes®_).

Im Grundzustand schwingen diatomare homonukleare Molekule nalssverse wie ein harmonischer
Oszillator. Die Eigenfunktione®,(X) eines solchen quantenmechanischen Systems sind somit Losun-
gen folgender Schrddingergleichurigdl04]:

h? 1
o [2dn(X) + émoo2>-<f2cpn(2) = Ep®n(X). (2.1)

Fir den Grundzustand erhélt man als Losung eine gauf3férmige Wekgiofun

1
Do(x) = (—Eﬁ) R (2.2)
zur mittleren Energie
1
Eo= éﬁou. (2.3)

Der mittlere internukleare Abstand oszilliert also um den Gleichgewichtsabstahdamit besitzt die
Grundzustandsenergie zwar ein eindeutig erkennbares Maximum, aieadich eine nicht vernachlas-
sigbare Breite. Sie hangt nach Gleichuhgvon der Masse ab.

Vergleicht man Deuteronen (D) mit Wasserstoffatomen, so haben sie dtdagieKernladungszahlen
aber unterschiedliche Massen. Deuterium ist ein Isotop des Wasgetsidfbesitzt zusatzlich zu dem
einem Proton noch ein ungeladenes Neutron im Kern.

Die gaul3formige Verteilung der Grundzustandsenergie von Wasserstekilen muss deshalb auf-
grund der halben Masse um einen Faki@ breiter als die von Deuteriummolekiilen sein.



2.1. MOLEKULE 5

2.1.2 Photodoppelionisation von Wasserstoff und Deuteria
Der Photoeffekt

Der Photoeffekt, auch lichtelektrischer Effekt genannt, bezeichia@efreiung von Elektronen aus Me-
tallen mit Hilfe von Licht. Er wurde Ende des 19. Jahrhunderts von Hallwamd Hertz entdeckt und
1905 von Einstein mit der Lichtquantenhypothese gedekittd6)].

Lichtquanten -Photonen- treffen auf Atome und werden jeweils von eirearglenen Elektron absor-
biert (siehe Abb2.2). Reicht die Energie eines Photons aus, um die Bindung zwischen Eiakt
Atom zu trennen, so wird das Elektron ins Kontinuum gehoben. Die restickegie erhalt es dann in
kinetischer Form. Je hoher die Intensitat des Lichts, desto mehr Atomemierdsiert.

Photon

Abbildung 2.2:Schematische Darstellung des Photoeffekts: Ein Photon greift an einemafitamd
ionisiert es.

Die Energie des Photons teilt sich auf in die AustrittsarbEi,&:i;) und die kinetische Energie des
PhotoelektronsHe):

hv = Eaustritt + Ee (2.4)

Mechanismen der Photodoppelionisation

J
—@® @

Abbildung 2.3:Schematische Darstellung der Photodoppelionisation (& {H,D}):
Xo +y — Xt + Xt + 26

Anschaulich erwartet man auf den ersten Blick, dgisPhoton maximal fur die EmissioginesElek-
trons verantwortlich sein kann. Dies geschieht auch in den meisten FalienwM verschiedenen Mo-
dellen kann man aber auch die selten stattfindende Photodoppelionisatimererklie in dieser Arbeit
untersucht wird:

Beim Two-Step-Prozess (TSI)ertragt das Photon seine gesamte Energie erst auf ein Elektroneg/elch
dann mit dem anderen wechselwirkt und es tber einen stoR&hnlicbeesBraus dem Molekilverband
mitreif3t.



6 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHER HINTERGRUND

Das Modell desShake-Off-Prozesses (S@Bht auch von einer Ubertragung der kompletten Energie des
Photons auf das erste Elektron aus, allerdings verlasst diesesdaddiolekil und das andere Elektron
wird durch Reaktion des Ubriggebliebenen Systems auf die duRRere Gidsudontinuum beférdert.

Bei Photonenenergien von 160eV, die in diesem Experiment verwemndeén, sind beide Prozesse etwa
gleich wahrscheinlichp6r0§.

In beiden Fallen absorbiert das Molekul ein Photon und wird dadurchdrgigend hoher Energie io-
nisiert, so dass beidd,/D,-Elektronen ins Kontinuum gehoben werden. Die Energie des Phbions
wird aufgeteilt in die Bindungsenergie beider Elektrongsg;( Egy), die kinetische Energie der Rick-
stoRBionen im Schwerpunktsystem, den Kinetic Energy RelddsR], und die kinetische Energie der
Elektronen nach der Reaktion:

hv = Eg1 + Eg2 + Exker+ Ee

Energie der Photoelektronen

Bei Wasserstoff und Deuterium betragt die Doppelionisationsenergéebginm- Egp =~ 31,6eV ([Kre05
S.20]), hangt jedoch vom internuklearen Abstand des Molekils bellolorption des Photons ab. Aus
der Gleichun@?.5 fur die Energieerhaltung bleiben somit bei einer Photonenenergidwen 160eV
und einem mittleren KER voBker ~ 19,42eV (siehe Ende Abschnift.1.2 noch etweaE =~ 10%V an
kinetischer Energie fur die Elektronen tbrig.

Da die Elektronen viel leichter als die Atomkerne silﬁ%ﬁ = ﬁe) reagieren sie auch viel schneller
auf aulRere Einflisse. Deshalb kann man sich das Molekul wahrembgeelionisation als ein starres
System vorstellen. Gemafl der Born-Oppenheimer-Naherung kann mgend@énsamme Wellenfunk-
tion von Atomkernen und Elektronen als Produkt beider schreiben.nardtdem die Elektronen im
Kontinuum sind, reagiert das restliche Molekulion auf die Verandertiwy(Q3]. Die beiden Protonen/
Deuteronen sind einfach positiv geladen und stol3en sich deshalb andemab. Es kommt zu einer

sogenannten “Coulombexplosion®.

KER - kinetische Energie der RiuckstoRRionen

Betrachtet man die beiden lonen als geladene Punktteilchen, so kann matekirische Wechselwir-
kung ndherungsweise Uber ein Coulombpotential beschreiben:
1 quop
V)= — - —= 2.5
(r) 4y r (2:5)

Dartber kann man aus einem gemessenen KER den urspringlichend\dstaAtome bei Absorption
des Photons berechnen (siehe auch 2. Die Hy/D2—lonen sind einfach positiv geladen und bei
einem internuklearen Abstand voraR0, 742A erhilt man einen mittleren KER vdH{R) ~ 19,42eV.

2.2 Doppelspaltexperimente mit Molekulen

Das klassische Doppelspaltexperimentim Bereich der Optik wurde erstamaldwmas Young im Jahre
1802 durchgefuhrtfW9eg]. Er entdeckte die Welleneigenschaften des Lichts, indem er einendabar
monochromatischen Lichtstrahl durch eine Doppelspaltanordung flhdtéder Intensitatsverteilung
dahinter Minima und Maxima beobachtete (siehe ABI(A)). 1961 gelang Claus Jonsson das erste
echte Doppelspaltexperiment mit Elektronddri6l. Ein Interferenzmuster entstand hierbei nicht nur
durch die Uberlagerung mehrer Elektronenwellen, sondern durcmuigfdrenz der beiden mdglichen
Wege einer einzigen Elektronenwelle.



2.2. DOPPELSPALTEXPERIMENTE MIT MOLEKULEN 7

{1*KER

Energy (eV)

LA SN LA L S LN NLRLN
3 6 9 12 15 18 21 24

AR x 10711 (m) KER (eV)

Abbildung 2.4:Abbildung der Grundzustandsverteilung des internuklearen Abstarfakeakinetischen
Energie im Endzustand au8\fCJ"04)]. Festlegung des internuklearen AbstantR im Grundzustand
von D, durch Messung des KERs nach der Photodoppelionisation mit linearipigegem Licht (hier

mit einer Energie von 75.5eV). lwird das Quadrat der Wellenfunktion des Grundzustands an der re-
pulsiven D" + D" -Potentialkurve auf den KER (vergroRert dargestelb)rgespiegelt. Die roten Kurven
sind die Vorhersagen eines harmonischen Oszillatorpotentials, die sobmwhinien eines Morsepoten-
tials und die Dreiecke die experimentellen Daten.

Die Interferenz kann man nur beobachten, wenn man keine Informatidresrden Weg des Teilchens
hat. Schlie3t man einen der beiden Spalte oder verschafft man siclwaitdedie Information Giber den
Weg des Teilchens (z.B. durch unterschiedlich polarisierte Wellen undisadlansfilter), so verschwin-
den die Maxima und Minima.

Die Lage der Interferenzminima und -maxima eines klassischen Doppelgmaltagnts kann man ma-
thematisch berechnen, indem man die Superposition von zwei von dem [i&iddten ausgehenden
Kugelwelllen betrachtet. Es ergibt sich flr konstruktivg,4x rmay bzw. destruktive Wellenaddition

(@in, F'min):

: A
SiN(@nax) = N- - (2.6)
max
: 2n—-1 A
Sinlmin) = =5~ (2.7)

mit der Wellenlange\ des Lichts und re Ny. r ist der Spaltabstand ung der Steuwinkel relativ zur
Spaltachse (siehe aucho08, S.24-26]).

Man erkennt, dass es nur zur Interferenz kommt, wenn die Wellenlangeleo GroRenordung des
Spaltes ist.

Ein homonukleares diatomares Molekdl, zHB, hat die beiden Atomkerne als zwei Zentren, die einen
internuklearen Abstand voneinander entfernt sind. Betrachtet magingnlches System mit nur einem
Elektron, so bleibt die Wellenfunktion des negativ geladenen Teilchars 8piegelung am Mittelpunkt
der Molekulachse invariant. Man kann das Elektron keinem Atomkerrdneor.

lonisiert man nun das Molekil, so kann das Photoelektron mit gleichersdlainlichkeit von jedem
der beiden Zentren aus starten und ins Kontinuum gehoben werdem.Béglichen Wege interferieren
miteinander.

Misst man die Stellung der Molektilachse zum Zeitpunkt der lonisation utrddiget nur bestimmte
Ereignisse, so kann man das Molekil im Laborsystem festhalten unddgeh, in welche Richtung
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der Impuls des Photoelektrons zeigt. Man befindet sich dann in der Sitedties klassischen Doppel-
spaltexperiments, bei dem die Elektronenwelle von jedem der beiden Kenitteert werden kann.

Wenng der Winkel zwischen Photoelektron (oder Summenimpuls zweier Elektrameholekulach-
se,R der internukleare Abstandsvektor ukdler Wellenzahlvektor des Elektrons ist, erhalt man durch
Approximation mit ebenen Wellen bei zirkular polarisiertem Licht folgendeRélverteilung fir das
Elektron [SKAT0§]:

| (p) = co& (R- 2) = cog {k- I;cos((p)] (2.8)

Verwendet man linear polarisiertes Licht, so zwingt der elektrische Heloivdem Molekil eingusatz-
liche Winkelverteilunguf, die man mathematisch durch die Dipolndherung beschreiben kann:

cp(6) =1+p @coé(e)—;) (2.9)

Dabei ist6 der Winkel zwischen dem Photoelektron und der Polarisationsachséctiés.

Der ParameteB beschreibt die Abweichung der Winkelverteilung von der Isotropie undideshalb oft
Anisotropie oder Asymmetrie Parameggnannt. FU8 = 0 (im Falle von zirkular polarisietem Licht)
erhalt man eine isotrope Verteilung, fGr= 2 ergibt sich eine ideale Dipolverteilung und fair= —1
eine donutférmige Verteilung.

Da die Orientierung der Molekulachse in diesem Experiment gemesseamigadn, wird noch die be-
vorzugte Emissionsrichtung der Elektronen entlang der Molekulach&eksechtigt. Multipliziert man
demnach Gleichunge®.8 und 2.9, so bekommt man schlie3lich die Winkelverteilung des Photoelek-
trons, ionisiert durch linear polarisierte Photon&iKAT08]*:

I (@) = cog {k?cos((p)} [1+B (20052(9) — ;)} (2.10)

2.3 \Vorangegangene Experimente

2007 haben D. Akoury et al. gezeigt, dass die Photodoppelionisatiatginkloleklls ein Doppelspalt-
experiment darstellt4KJI07] (siehe Abschnitl.3.9. Ein Elektron kann bei der Absorption des Pho-
tons von beiden Atomen aus starten. Diese beiden moéglichen lonisationisterferieren miteinander
(Abb.2.7(B)). 2008 haben K. Kreidi et al. beobachtet, dass es sogar ahisteic Summenimpuls beider
Photoelektronen zu beobachten, um ein Interferenzbild zu s&#eh 8] (siehe Abschnit2.3.3.

2.3.1 Photodoppelionisation vorD,

Die erste koinzidente Messung der Impulse beider lonen und beider diektbei der Photodoppelio-
nisation von Deuteriummolekilen wurde 2004 von Thorsten Weber et ahgefiihrt WCJ"04]:

hv+Dy; —2e +2D"

In einer COLTRIMS-Apparatur (siehe Abschrittl) wurde ein Uberschalb,-Gasjet mit einem Photo-
nenstrahl der Lawrence Berkeley National Laborat@fNL ) Advanced Light SourceALS) gekreuzt
und so die Impulsvektoren aller Teilchen fir jedes Event in Koinzidenz geeme

In Abbildung2.5ist die Abh&ngigkeit der Winkelverteilung der Elektronen von der Poloissrichtung
der Photonen und der Orientierung der Molekulachse gezeigt. Dalwedetiimpulsvektor des zweiten

1n Gleichung 2 aus3KA*08] fehlt eine Klammer.
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Abbildung 2.5: Elektronenwinkelverteilung  Abbildung 2.6: Winkelverteilung als Funk-
der Photodoppelionisation vonjals Funk- tion des KERs ausWCJ"04]. Der Winkel
tion der Orientierung der Molekilachse aus zwischen Molekul und Polarisationsachse des
[WCJ'04]. Die schwarzen Punkte mit den Photons wird auf 55° festgehalten, der KER
Fehlerbalken zeigen Mittelwert Standard- ~ wird zwischen drei Bereichen variiert (a,b,c,
abweichung der Winkelverteilung eines Elek- rechts). Kleiner KER (a) bedeutet grol3er in-
trons in der von Polaristionsrichtung des ternuklearer Abstand\R zum Zeitpunkt der
Lichts (¢) und Molekulachse (grine Hantel) Photoabsorption. Die gepunktete schwarze
aufgespannten Ebene fir eine Photonenener- Linie zeigt Berechnungen mit einem einfachen
gie von 75.5eV. Der Winkel zwischen Molekil- Modell, das Zwei-Zentrum-Elektron-Nukleon-
und Polarisationsachse betragt 30°(a), 55°(b) Interaktion nach der lonisation vernachlas-
und 90°(c). Das andere Photoelektron be- sigt.

wegt sich orthogonal aus der Ebene her-

aus (rotes Kreuz). Beide Elektronen haben

eine Energie von 12,25eV. Da die beiden

lonen identisch sind, sind die Winkelvertei-

lungen punktsymmetrisch. Die blauen Linien

zeigen einen Fit mit Kugelflachenfunktionen

(I € [1,4],me [0,1]).
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Elektrons senkrecht zur Ebene aus Molekiilachse und Polarisatidosdes Lichts festgehalten und
ein Elektron-Elektron-Winkel von 90° gefordert. In dieser Geometrigistinteraktion zwischen den
beiden Elektronen minimiert.

Linear polarisierte Lichtfelder erzwingen eine dipolartige Elektronenwikieilung um die Achse des
Photonenvektors, das Coulombfeld des Molekuls generiert bei deihdimm Photonenenergie eine éhn-
liche Verteilung, jedoch relativ zur Molekiilachse. In A5 sieht man die Uberlagerungen der beiden
Dipolverteilungen und noch zusatzliche ,Ohrchen®, die durch Drehinginflsisse hoherer Ordnung zu-
stande kommen.

In Abb. 2.6 wird der Winkel zwischen Molekilachse und Polarisationsvektor destd ichnstant auf
55° gehalten und der KER variiert. Bei kleinem KER hatte das Molekil eeiAdbsorption des Photons
einen grol3en internuklearen Abstand. Man erkennt, dass die kaediewegung der Elektronen von
diesem Abstand abhangt.

Da die Nukleonen sehr schwer im Vergleich zu den Elektronen sind, ikeamndie Born-Oppenheimer-
Naherung anwenden: Erst nachdem die Elektronen das Systenseerteben, gibt es eine Coulombex-
plosion des Molekiilions und die Kerne nehmen eine vom Kernabstana&bAbdorption des Photons
abhangige kinetische Energie (KER) mit (siehe auch Abbild2idy

In beiden Grafiken sieht man komplexe Strukturen, die je nach molekularent@@rung und Grolie
variieren. Wahrscheinlich hangen die Winkelverteilungen von der Waelidion im Anfangszustand,
Beugung und Elektron-Elektron-Korrelation ab. Sie zeigen jedochnarégtes Verhalten, das noch nicht
verstanden war.

2.3.2 Interferenz und Verschrankung in der Photodoppeliomsation von H,

Wenn Teilchen mit ihnrer Umgebung koppeln, kann sich ihre Wellenfunktidieém Es kommt zu Deko-
harenz, Phaseninstabilitat und einem Ubergang von quantenmeclearasckiassischen Eigenschaften.
2007 haben D. Akoury et al. gezeigt, dass bereits ein PhotoelektromweidProtonen ein minimales
Teilchen-Spalt-System und ein weiteres Elektron eine minimale Umgebunglidgar§feKJ ™ 07). Inter-
ferenzerscheinungen in der Winkelverteilung eines Elektrons werdet €Coulomb-Wechselwirkung
mit einem zweiten Elektron zerstort.

Die Idee des Doppelspaltexperiments mit homonuklearen Molekilen geht dés idahr 1966 zurtck.
Das urspriinglich vorgeschlagenen Experiment eines Doppelspaltiasrdurch Photoeinfachionisation
von Hy wurde nicht durchgefiihrt, da man tber die Messung eines einzigetrdtiskund des$i, -lons
oder eineH*-lons aus dem Dissoziationsprozess ¥bn keine Informationen tiber die Orientierung
der Molekilachse und damit des Doppelspalts gewinnen kann.

Die Idee wurde jedoch von Akoury et al. von der Einfach- zur Doppdition erweitert und die Zwei-
Teilchen-Interferenz eines Elektronenpaares gemessen, das-fiéslékil durch Absorption eines zir-
kular polarisierten Photos emittierte:

hv+H, — 2p" +2e”

Wie bei T. Weber et al. WCJ"04] wurde ein Uberschall-b+Gasjet mit einem Photonenstrahl gekreuzt
und die entstandenen Fragmente mit einer COLTRIMS-Apparatur gem&isd?Photonen waren zirku-
lar polarisiert und hatten eine Energie von 240eV im einen oder 160eV dieran Experiment. Da die
kinetische Eneregie dét*-lonen nach der Photodoppelionisation bei einem Gleichgewichtsahaiand
1.4au = 0.742A jeweils etwa 10eV und die Bindungsenergie der beiden@&iektzusammen etwa 30eV
betragt, bleiben noch 190eV bzw. 110eV kinetische Energie tbrig, dex den Elektronen aufgeteilt
werden. In den meisten Fallen erhalt man ein hochenergetisches (08%319nd ein sehr langsames
(0-5eV) Elektron.
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Die gemessenen Daten zeigen in der Winkelverteilung des ersten Elektrems,es das Molekil in
einer zum Lichtstrahl orthogonalen Ebene verlasst, einen starkefehetezeffekt (Abb2.7D), den man
auch bei der Berechnung der Uberlagerung zweier koharenteglWetien erhalt (Abb2.7E, blaue
Linie). Die Intensitatsverteilungin Abhangigkeit des Winkels zwischen Elektron und Molekilachse ist
gegeben durch:

(2.11)

2

| (Pe_mol) = C-co [

IZe' R Coqq)e—moI)]

Abbildung 2.7:aus [AKJ"07]. (A) Schematische Darstellung eines Doppelspaltexperiments. Eine Ebe-
ne Welle trifft auf den Spalt und wird daran gebeud) Photoionisation durch zirkular polarisiertes
Licht erzeugt eine koharente kugelférmige Photoelektronenwelle amjgden.(C) Geometrie des Ex-
periments von D. Akoury et al.: zirkular polarisierte Photonen treffen @en auf das rote Molekdl.
Alle dargestellten Winkelverteilungen befinden sich in der weiRen Ebetm®gonal zum Lichtstrahl).

@ ¢ ist der Winkel zwischen den Elektronentrajektori®g, mq ist der Winkel zwischen dem schnellen
Elektron und der Molekulachs¢éD) Gemessene Winkelverteilung des austretenen schnellen Elektrons
der Photodoppelionisation vonsHlurch zirkular polarisiertes Licht mit einer Energie von 240eV. Die
Molekllachse ist aut-10° in der Ebene fixiert (schwarze Hantel). Die Energie des schnelksktrBns
betragt 185-190eV, die des langsamen 0-3&Y.Winkelwahrscheinlichkeitsverteilungen, berechnet mit
verschiedenen theoretischen Modellen, z.B. nach GleicBurigblaue Linie).

Alle theoretischen Rechnungen gehen nur von der Aussendung é@kéoBs aus. Es fallt dennoch auf,
dass die berechneten Winkelverteilungen recht gut mit den gemesdmremstimmen. Man kann also
das langsame Elektron vernachléssigen, da es kaum mit dem schnelbafeselwirkt.

Anders sieht es bei Messungen aus, bei denen das zweite Elektamsetneller (5-25eV) und das erste
etwas langsamer (ca. 95eV) ist (Al#h8B). Man sieht eine isotrope Verteilung und das Interferenzbild
verschwindet. Die Elektronen koppeln miteinander, was zu Dekohéaixniz f
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Abbildung 2.8:Elektronenwinkelverteilungen auAKJ+07] wie in Abb.2.7D, allerdings bei Photonen-
energien von 160eVA) E; < 1eV, B ~ 110V.(B) 5eV < E; < 25V, 85eV < E<105eV

2.3.3 Interferenz im Summenimpuls beider Elektronen bei derPhotodoppelionisation
von H»

Bei der Photodoppelionisation véfy haben K. Kreidi et al. doppelspaltartige Interferenzbilder im Sum-
menimpuls beider Elektronen beobachtet, die man im Differenzenimpuls nicéih $&ann KAJ*08].
Anschaulich gesprochen lasst dies darauf schlie3en, dass beideoigekim H-Grundzustand von
demselben Atom starten.

Wie bei den vorangegangenen Experimenten wurde ein Uberdg¢h@asstrahl mit einem zirkular po-
larisierten Photonenstrahl der ALS in einer COLTRIMS-Apparatur gekr und die Impulse der Frag-
mente gemessen. Bei der Auswertung hat man sich nicht nur die Impuls&Vietienzahlen der einzel-
nen Elektronenky, ky), sondern auch deren Sumrkie = k; + k, und halbe Differenk™ = %(kl— ko)
bei Photonenenergien von 130, 160, 200 und 240eV angeschaut.

In Abbildung2.9werden die Winkelverteilungen vda, k™ undk™ in der Polarisationsebene des Lichts
dargestellt. Wie in AKJ™07] sieht man bek; Interferenz nur fiir extrem asymmetrische Energiever-
teilung zwischen den beiden Elektronen. Die Winkelverteilung des Summeniespdlgeigt in allen
Fallen Interferenz, der DifferenzenimpWs zeigt nie Interferenz. Um diese Beobachtung zu erklaren,
kann man sich die vier Mdglichkeiten des Aufbruchs des Vier-Teilcheste®ys anschauen (Akb.10).

Die vier moglichen Wege interferieren miteinander.

Da es sich um ein homonukleares Molekul handelt, sind a und b bzw. ¢ imdlobildung 2.10un-
unterscheidbar, was das Problem auf zwei mégliche Wegenl 3) reduziert. Nimmt man den Ansatz
ebener Wellen fur die Elektronenwellenfunktionen, so erhalt man eiafgemeinsame Produktwellen-
funktionen. FUr die Intensitatswinkelverteilung des Impuli&@k}) erhalt man nachAJ*08§]:

— —

R) +4B%cog <2IZ : R) +4ap [cos(lzl-ﬁ) +cogke-R)|, (2.12)

k) — da2col [ K-
| (ki ko) = 4a?co <k > 5

wobeia undf die Amplituden der Wellenfunktionen der beiden méglichen Wege sind. Die ib&tks-
chungen zeigen, dass Wegzu Interferenz inkt und B in k- filhrt. Dies zeigt deutlich, dass in den
gemessenen Daten Wegbei weitem dominiert.

Anschaulich starten bei Photodoppelionisation ¥bralso beide Elektronen an demselben Proton. Man
kann von dem Elektronenpaar als ein Quasiteilchen, elDhektron, sprechen, das nach verlassen des
Molekdls in zwei Elektronen zerfallt.

Anders ausgedriickt erkennt man eine Interferenzstruktur im vomeldien auf das Molekdlion tGber-
tragenen Impuls.

Den hdchsten Kontrast der Interferenz im Winkelverteilungsbild bddbaman bei der héchsten Pho-
tonenenergie (hier: 240eV).
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Abbildung 2.9:Photodoppelionisation von Hmit zirkular polarisierten Photonen der Energie 160eV
aus [KAJ"08]. (a) Horizontale Achse: Winkel zwischepdnd der Molekilachse in der Polarisations-

13

ebene auf-20° genau, vertikale Achsé; |, ohne Einschrankung aus k(b) Polardarstellung der Daten
von (a), integriert Uber allgk;| , (c) fur 2.75 a.u. < |k;| <2.81 a.u.,(d) fur 2 a.u. < |k;| <2.7 a.u.,
(e) — (h) gleiche Graphen fur k statt k, (g) 3.1 a.u. < k| <3.9 a.u.,(h) 2.3 a.u. < |k"| <2.6 a.u.,
(i) — (1) gleiche Graphen furk, (k) 3.5 a.u. <|k;| <3.8 a.u.,(l) 2.2 a.u. <|k;| <2.5a.u.



14 KAPITEL 2. PHYSIKALISCHER HINTERGRUND

k
1 k,
k.
9 kz
path a ._. path ¢ .—‘
k
o ki 1
B k,
k,
path b ‘_._’ path d .—.
€mmmim—— PRI -
_R R R LR
2 2

Abbildung 2.10:Vier mogliche interferierende Aufbruchkanéle der Doppelphotoionisationhk aus
[KAJ"08]. Beide Elektronen konnen an demselben Atom (a oder b) oder arsah&sdbaren Atomen (c
oder d) starten.

2.3.4 Abhangigkeit des Interferenzbilds vom internukleaen Abstand bei der Photodoppel-
ionisation von Hy

Mit weiteren Messungen haben M. Schoffler et al. 2008 gezeigt, dasktérferenzen im Winkel-
verteilungsbild der Photodoppelionisation viela vom Abstand der beiden Protonen im Molekil zum
Zeitpunkt der Absorption des Photons abha8KA™08]. Wie Kreidi et al. KAJ*08] (siehe Abschnitt
2.3.3 gezeigt haben, kann man statt des Impulses eines Elektrons bei bestimergiekerteilung auch
das Winkelverteilungbild des Summenimpulses anschauen und erhalt damitthebsmehr Statistik,
da weniger Ereignisse aussortiert werden missen. Das Interfédeiszdann das Resultat des vddir
elektronauf das Molekilion tUbertragenen Impulses.

Aus Gleichung?.8geht sogar offensichtlich hervor, dass eine Kernabstandsabkaitglgs Interferenz-
effekts zu erwarten ist.

Experimentell wurde wie in den vorangegangenen Experimenten ein Gas@hem 160eV-Photonen-
strahl der ALS in einer COLTRIMS-Apparatur gekreuzt und der Summpuls beider Elektronen ge-
messen und in der Ebene des Lichtpolarisationsvektors angeschauftfékie Flie nicht von molekula-
rer Natur sind, zu vermeiden, wurde zirkular polarisiertes Licht vedserDie Ergebnisse der Messung
sind in Abbildung2.11dargestellt.

0 20 40 60 80 100 120 140 0 20 40 60 80 100120140160
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Abbildung 2.11:Photodoppelionisation mit zirkular polarisierten Photonen der Energieel6@us
[SKA"08]. Horizontale Achse: Winkel zwischen Molekulachse und SummenimgsiE ektronenpaars,
beides auf+20° in der Polarisationsebene festgehalten. Vertikale Acliagkinetic energy release
(KER), (b) Summenimpuls der beiden Elektronen.
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Abbildung 2.12:In (a), (b) und (c) sind Ausschnitte aus Alhll(a) fur unterschiedlichen KER (R-
Abhangigkeit des Interferenzspektrums) gezeigt (mit 3afix4&.u.). Die gemessenen Impulse sind
auf +£20° in der Polarisationsebene des Lichts festgehalten. Die Molekulackege(blantel) ist bis
auf +10° festgehalten (ausSKA™08]). (a) 16eV<KER<18eV (R~ 0.85A), (b) 20eV<KER<22eV
(R~ 0.65A) ,(c) 24eV<KER<27eV (Rx 0.55A).(d), (e) und (f) zugehérige Doppelspaltformel aus
Gleichung2.10flr g = 0.6.

In beiden Bildern sieht man Interferenzerscheinungen. Das Winkeikargsbild der Elektronen hangt
also stark vom KER (und damit vom internuklearen Abstand R) undkvorem Summenimpuls der
beiden Elektronen, ab. Noch einfacher sieht man diese Abhangigkait,mwen sich die Polardarstellung
der Winkelverteilung fur unterschiedlichen KER anschaut (Abb2).

Man sieht aul3erdem, dass das Bild leicht gegen den Uhrzeigersinehgyésty was ein Effekt der zir-
kularen Polarisation des Lichts ist. (Invertiert man die Polarisation, so ssBgaktrum in die andere
Richtung gedreht.)

Beim Doppelspaltexperiment erwartet man, dass die Interferenzmaxintariedrigung des Spaltab-
stands (Erhéhung des KERs) ndher zusammenrutschen. Die Wellemkindeaber so lang, dass man
nur das erste Minimum bei etwa 50° relativ zur Molekiilachse sieht. De@talbr Haupteffekt die Ver-
anderung der relativen Grof3e des Nullten im Vergleich zum ersten Maximum.

Abbildung 2.12bestatigt, dass die gemessenen Veranderungen ((a),(b),(c)) quatiitadier Erwartung
fur einen Doppelspalt ((d),(e),(f)) aus GleichuBd.0 Ubereinstimmen. Andererseits wird damit auch
bestétigt, dass die Messung des KERs gleichzeitig eine direkte Massumjestesklearen Abstands R
ist.

Analoge Ergebnisse erhalt man auch fur die Abhangigkeit des Winkeilgrgspektrums vom Sum-
menimpuls der Elektronerk().

2.4 Theoretische Vorhersagen

Nach der Photodoppelionisation von molekularem Wasserstoff oder meuntesicht es zur Beobach-
tung des Interfernzschemas aus, sich den Summenimpuls der Elektronestlzauen. Man kann die
Messungen mit zirkular polarisiertem Licht (wie z.B. Kreidi et &IAD+08] und Schoffler et al. $KAT08])
oder mit linearem Licht (wie in dieser Arbeit) durchfuhren (siehe Abh3).
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a) Feldvektor fur zirkular b) Feldvektor fur linear
polarisiertes Licht polarisiertes Licht
-
rechtszirkular linkszirkular linear
I=+1 I=-1 I=0

Abbildung 2.13:Elektrischer Feldvektor eines (a) zirkular bzw. (b) linear polarisiertero®hs, | ist
hier die Projektion des Drehimpulses auf die z-Achse.

Mdéchte man die Winkelverteilung des Summenimpulses der beiden Photoelektatswedes Impulses
des Dielektrons, berechnen, so muss man einige sinnvolle Naherungeshween, z.B. di&Stol3na-
herung (engl.impulse approximation) angewendet auf Photoionisation. Die Absorption oder Streuung
des Photons am Atom wird dabei als inelastische Streuung des Photaonsmarfreien Elektron betrach-
tet, das allerdings das Impulsspektrum eines gebundenen besitzt. D&darc man die auslaufenden
Elektronen, wenn sie schnell genug sind, durch Ebene Wellen bésehisiehe auchgpioq S.36]).

Da die Masse des Molekiils -obwohl sie sehr gro3 im Vergleich zu deEld&tronen ist- nur endlich
ist, kann man es nicht als starres System im Ortsraum, sondern muss es niatteats.dynamisches
Gebilde im Impulsraum beschreiben. Die Winkelverteilung des Photodietektréngt somit nicht nur
vom Summenimpulsym der beiden lonen (also vom negativen Impuls der Elektronen), sorzieh
von deren Relativimpulgy (dem mittleren Impuls pro lon) ab. (Naheres@mund pre ist nachzule-
sen in den AbschnitteA.1.3und4.2). Im Falle von zirkular polarisiertem Licht erhalt man folgenende
Winkelverteilung fur das PhotodielektroRga0$:

() = <1_ pgum + R- pgum' COt(R- Prer) _ pgum' COS(‘P)Z (=3+ R2. pr2e| + 3R: Prel - COt(R- prer))

8pr2e| 8Prel 8Prel ’
(2.13)
wobei R der internukleare Abstand des Molekdls ist.
In abgekirzter aber Ubersichtlicher Schreibweise wird Gleictaubgzu
1(®) = (1+ f1(Psum Prel) + f2( Psum Pret) - COS () (2.14)

Verwendet man linear polarisierte Photonen, so muss2ri8noch mit der durch den Polarisationsvek-
tor vorgegebenen zusatzlichen Winkelverteilung multiplizieren (analog sghbtt2.2):

|((0) — 11— pgum R- pgum'COt(R' prel) o pgum-cos((p)z- (_3+ R2 prze| +3R- Prel 'COt(R' prel))} .
8pr2e| 8prel 8Prel
3 1
[en (Seosio)- )
(2.15)

oder in Kurzform:

I ((0) = [1+ fl(psum prel) + fz(psum prel) '0052(4))] ’ [1+B <2 COSZ(Q) - ;)] (2-16)
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Der bereits von A. Knapp et al. bei der Photodoppelionisation von Heliurfimadr polarisiertem Licht
gemessene Asymmetrieparameter betfagtl.8 [KWW T 02]. Denselben Wert werden wir deshalb auch
hier verwenden. Das Licht erzeugt also eine annahernd ideale Difmluag (Abschniti2.2).

Da der Relativimpuls der lonen massenabhangig ist, folgtaad)(ein unmittelbarer Isotopeneffekt, den
man im direkten Vergleich der Winkelverteilungen von Wasserstoff undddiesm erkennen misste.
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Atome haben eine GréRe von etwa einem Angstrdbeshalb kann man sie und mit ihnen ablaufen-
de Reaktionen unter keinem optischen Mikroskop beobachten. Eine Migiicur Untersuchung der
Dynamik von Stol3- und lonisationsreaktionen ist die Bestimmung der Eigaitsolder entstandenen
Fragmente. Mit einem Reaktionsmikrosk&iMID * 03], das zur Impulsspektroskopie der RiickstoRRionen
und Elektronen mit der COLTRIMS-Technik dient, werden die Gesamtareund Impulse aller bei der
Reaktion entstandenen Produkte in Koinzidenz messen.

3.1 Die COLTRIMS-Methode

Die in einer Reaktion entstandenen lonen und Elektronen besitzen Imgidse alle méglichen Rich-
tungen im Raum zeigen kdnnen. Damit man nicht viele Detektoren in einerl Kingdas Experiment
herum aufbauen muss, wurde die COLTRIMEQL d TargetRecoil lon MomentumSpectroscopy)
Technik zur Impulsspektroskopie verwendet (ABHL). Mit Hilfe von elektrischen und magnetischen
Feldern wird der komplettedRaumwinkel auf zwei orts- und zeitauflésende Detektoren (je einer fur
Elektronen und RuckstoRionen) abgebildet. Durch die passend eittgestelder wird jedes relevante
Teilchen auf einen dieser Detektoren gesaugt und aus seinem Aarftrefld seiner Flugzeit der dreidi-
mensionale Anfangsimpuls unmittelbar nach der Reaktion berechnet.

In einem elektrischen Spektrometer, das sich in einer Vakuumkammer hgfivickk ein Uberschall-
Gasjet mit einem Photonenstrahl gekreuzt. Dabei kommt es zur Photoionidar Gasteilchen. Durch
das elektrische Feld werden die positiv geladenen Reaktionsfragméeiaeulonendetektor beschleu-
ningt, der sich in Abb3.1 auf der linken Seite befindet. Die wesentlich schnelleren negativ geladene
Elektronen erhalten zwar eine Beschleunigung nach rechts, habatirejkewviel hohere Geschwindig-
keiten als die lonen. Damit sie dennoch auf dem Elektronendetektor lakaiem man ein zusatzliches
magnetisches Feld anlegen. Die Elektronen laufen dann auf Spiralbdardndas Spektrometer zum
Detektor. Da sie nur zum Triggern verwendet werden und fur die denengen keine Rolle spielen,
kann man auf weitere Uberlegungen beziglich der Elektronenseite venzic

Da mehrere Experimente hintereinander mit demselben Spektrometer gemweisden, mussten ein
paar Kompromisse eingegangen werden. Die Abmessungen des Spe&tso(eiehe Abb3.2) waren
aber fur die Messung hinreichend.

1A =10"1%m
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Abbildung 3.1:Der Coltrims-Aufbau (ausWeb03): Der von unten kommende Uberschallgasjet wird
mit einem Photonenstrahl (gelber Pfeil) gekreuzt und zur ReaktioragbbrDie dabei entstehenden

Photoelektronen fliegen auf Spiralbahnen auf den rechten, die RBaksém auf den linken orts- und
zeitauflosenden Detektor.

lonen-

H Elekironen-
Detektor| Target Detektor
@ X @
80mm : 120mm
i Beschleunigungs-
Driftstrecke : strecke
14,37cm 7,24cm 2,2cm

Abbildung 3.2:Die Abmessungen des Spektrometers
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3.2 Die Reaktion

Die bei diesem Experiment gemessenen Reaktionen sind die Photo-Dojgaglamen von molekula-
rem Wasserstoff und Deuterium. Photonen der Energie 2 = A60eV werden mit einem H bzw.
D,-Gasjet gekreuzt und l6sen im Target zwei Photoelektronen ausdd@asch zweifach positiv gela-
dene Molekulion fragmentiert in einer Coulombexplosion:

Hyo+hv — 2H" +2e

Dyo+hv — 2D1 4+ 2e

Fur die Doppelionisation des Molekiils wird eine Energie von etwa 31,6e¥tigtund die kinetische

Energie der auseinander fliegenden RickstoR3ionen nach der Coufaosien betragt etwa 19,4eV. Da-
mit bleiben noch etwa 109eV Ubrig, die unter den beiden Elektronen ailfgeteden (siehe Abschnitt

2.1.2.

3.3 Die Ausrichtung der Messapparatur und das Koordinatensystem

Fur spatere Berechnungen und Erklarungen ist es hilfreich, eindikwiensystem entlang des Spek-
trometers (AbschnitB.7) zu definieren. Die xy-Ebene steht parallel zu den Detektoren, ghebiiv.
D,-Molekiile fliegen entlang der y- und die Photonen entlang der x-Achsdoben werden dann ent-
lang des Spektrometers in z-Richtung, der sogenannten Flugzeitrichsaipleunigt. TOF steht hierbei
fur Time Of Flight, aus der man den Anfangsimpuls in z-Richtung berechnen kann.

A
y-Achse
(Jetrichtung)
x-Achse
(Photonenrichtung)

z-Achse/TOF-Achse
(Flugzeitrichtung)
.

»

Abbildung 3.3:Das gewéahlte Koordinatensystem

3.4 Die Vakuumapparatur

Damit fast nur Reaktionen mit den oben genannten Molekilen statt findkdiarentstandenen lonen
nicht mit anderen Teilchen wechselwirken kénnen, befindet sich diesdparatur in einer Vakuum-
kammer, die mit diversen Vor- und Turbopumpen evakuiert wird. Ubeschgedene Stufen konnte so
der Anfangsdruck von etwa 18Torr in der Jetquelle bis auf um die 10Torr in der Hauptkammer,
in der die Reaktion statt findet, reduziert werden. Der genaue Aufbawdkuumsystems, sowie die
Leistungen aller Pumpen ist beschriebenWwep03 S.145-151].

Zwei grol3e Helmholtzspulen sorgen fir das notwenige Magnetfeld,id@&aktronen auf den Detektor
lenkt. AuRerdem gibt es zwei weitere Spulenpaare, die das Erdmddretfepensieren.
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\/‘\ Experimentierkarmmer
¥  mift Spektrometer

Abbildung 3.4:Der Versuchsaufbau mit der Vakuumkammer in der Mitte.

3.5 Der Gasjet

Bei dem Reaktionstarget handelt es sich um einen Wasserstoff- bawtefilum-JetH, und D, sind
bei ZimmertemperaturTp=300K) gasférmig. Mit einem Uberdruck von 55 bar werden sie duich e
ne feine Dise in die Vorkammer geleitet. Dort geschieht eine Uberschafisign: In einem kleinen
Bereich in der Mitte des Strahls, der Zone of Silence, besitzen die Molekidegte fast nur in gerich-
teter kinetischer Form. Durch einen Skimmer kann man diese Teilchen ausmgebenden Strahl in
die nachste Vakuumkammer einlassen, noch etwas kollimieren und schlief3licermPRladotonenstrahl
kreuzen YWeb03 S.138-145].
Um spater die Startimpulse der Fragmente der Photodoppelionisation zhfememuss man die Ge-
schwindigkeit des Gasjets kennen. Da er nur kinetische Energie begtzicti aus der vorherigen
ungerichteten Bewegung der Gasteilchen ergibt (die f=3+2 Freihaiisdiia Translation und Rotation
haben), bekommt man aus dem Energieerhaltungssatz die Geschwindgk®blekilevie vor der
Reaktior?:
SkgTo

m

1 5

3.6 Der Photonenstrahl

Um die Molekile zu ionisieren, werden Photonen als Projektile verwendeseDvurden am Law-
rence Berkeley National Laboratory (Berkeley Lab; Berkeley, Katifen) in der Advanced Light Source
(ALS) erzeugt. Hierbei handelt es sich um ein Synchrotron mit 196.8 mabgsfeinen Speicherring in
dem Elektronen auf Kreisbahnen beschleunigt werden und dabgiostelgnetische Strahlung abgeben.

Neben Beschleuniger- und Ablenkmagneten, die die Elektronen auBhaler halten, gibt es in der ALS
Wiggler und Undulatoren, die die Intensitat der abgegebenen Strahibdgreen. Wenn geladene Teil-
chen beschleunigt werden und ihre vektorielle Geschwindigkeit ansieatlen sie Photonen tangential
zu ihrer Bewegunsrichtung ab. Diese Beschleunigungs- oder Bratisstg wird durch zusatzliche Ab-
lenkmagnete in geschickter Anordnung verstarkt.

Wiggler bestehen aus mehreren bipolaren entgegengesetzt angeordnetetéviadie die Elektronen
zur Oszillation zwingen. Bei jedem Richtungswechsel, d.h. zwei Mal pfs&gungsperiode, strahlen
sie Photonen ab. Daher ist die Intensitat der ausgesendeten elektatiseggn Strahlung pro Wiggler
2n-Mal (mit n = Anzahl der Magnete) so grof3 wie beim normalen Ablenkreggmn

2Die Boltzmann-Konstante ist eine Naturkonstakte:= 1,3806504 1023 = 8,617343 10 &/
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Bei diesem Experiment, das an der Beamline 10.0.1 der ALS gemessen startiesogar eibbndula-
tor zur Verfigung. Diese sind genau so aufgebaut wie Wiggler, habediatys ein geringeres Ablenk-
magnetfeld. Die Elektronen oszillieren dadurch mit kleinerer Amplitude unaesrk durch kohérente
Uberlagerung der Photonen zu einer Intensitatsverstarkung praypairtion?.

flux concentrating
steel (Fe) pole pieces

/ 1 permanent
X magnets (SmCog)

Abbildung 3.5:Schematische Darstellung eines Undulators dd8&rD8]: 1. Anordnung der Magnete, 2.
Elektronenstrahl, 3. Strahlungskeule der ausgesendeten Photonen.

Da es beim Experiment wichtig ist, jedes Ereignis genau einem Lichtblitz zdzeor missen die Elek-
tronenpakete, die beim Kreisen durch das Synchrotron Photoneenaless weit genug voneinander
entfernt sein. Um dies sicherzustellen wurde an der ALS im Two-Bunoctevyemessen. Dabei befin-
den sich immer zwei Elektronenpakete gleichzeitig im Ring, die einen zeitlichetaAtd von 328ns
haben. Relativ zum Bunchmarkersignal (was den Zeitpunkt des Eerisedler Photonen kurz vor dem
Experiment anzeigt) kann man die Flugzeiten der lonen und Elektronenmi®etektor messen.

3.7 Das Spektrometer

Das Impulsspektrometer sorgt fur die Trennung von lonen und Eledtrand die Abbildung der beiden
dreidimensionalen Impulsraume auf zwei kreisscheibenformige Detekswelass alle bei der Reaktion
entstandenen Teilchen nachgewiesen werden kénnen.

Es besteht aus mehreren Kupferplattenebenen hintereinander, di#/ideestande miteinander verbun-
den sind. Zwischen den beiden Enden das Spektrometers kann man aimi8gp anlegen, so dass es
innerhalb der Reaktionszone ein homogenes elektrisches Absaugfel®igitElektronen werden auf
einen Elektronendetektor geleitet, die RiuckstoRionen (Recoils) werdemeénidjegengesetzte Richtung
erst beschleunigt und durchlaufen danach eine Driftstrecke (dbk&igches Feld) bis zum Recoilde-
tektor.

Damit auch die lonen der Molekule, die senkrecht zur Flugzeitrichtungpombexplodieren, auf dem
Detektor auftreffen und man gleichzeitig maximale Auflésung bekommt, d.h.ataplette Detektor
genutzt wird, haben wir ein elektrisches Feld von 91.4 V/cm angelegt.\édxe lonen sollten aulRer-
dem die wesentlich leichteren Elektronen auf dem Elektronendetektogevaidsen werden. Das dazu
angelegte magnetsiche Feld betrug 11 Gauss.
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Abbildung 3.6:Blick von oben auf das Spek- Abbildung 3.7:Das Spektrometer
trometer mit Detektoren in der Experimentier-
kammer

3.7.1 Flugzeitfokussierung

Die Flugzeiten der RuckstoRionen enthalten die komplette Information Uben @&tartimpuls in z-
Richtung. Sie hangen ab von der Beschleunigungsstreglder Driftstrecke g, dem elektrischen Feld
E, der Masse m und der Ladung q der Teilchen. Da der Gasjet abemeiliehe Breite hat, kommt es zu
Ungenauigkeiten im Startort der lonen, die man mit einer flugzeitfokusglereSpektrometergeometrie
minimieren kann.

Es wird die Lange der Driftstrecke berechnet, indem man die Flugzeiwgiftgoro Startortdifferenz der
lonen in erster Ordnung minimie®gh99 S.65-66]:

d(tof) 1
2(z) =0 (3.2)

Die Gesamtflugzeit kann man Uber elementare Gleichungen der Mechioikg]) berechnen, wenn
man den Startimpulsgkennt [Tit04, S.52-54]:

—po +1/R2 + 2zaqm[E] m
qlE| \/p§+2qm\l§]zB

Aus Gleichungen3.2) und @.3) erhalt man die Bedingung, dass die Driftstrecke doppelt so grof3 sein
muss wie die Beschleunigungsstreckg:=z 2 zz. (Das verwendete Spektrometer hatte die Mafte z
=14,37cm und g=7,24cm).

tof =

(3.3)

3.8 Die Detektoren

Wahrend die Messung der Flugzeit zur Bestimmung des Startimpulses éeriton-Richtung dient, er-
halt man durch die Messung des Auftrefforts auf dem Recoil-Detektauéb Detektor in Abb3.1) die
Startimpulse in x- und y-Richtung. Der Detektor besteht aus zwei Vielkkaitdp (engl. Multi Chan-
nel PlatesMCP) und einer direkt dahinter befestigt®elayline-Anodedie eine quadratische (Quad-
Anode) oder die hier verwendete hexagonale Form (Hexanodej lkaba. 2mm vor dem MCP befindet
sich noch ein auf negative Spannung gesetztes Gitter, was die lon@pesableunigt und das Feld des
Spektrometers gegen die hohe an dem MCP anliegenden Spannunigrabsch

Ein MCP ist eine etwa 1mm dicke Glasplatte mit einem Durchmesser von (in diesem Expgrédtm,
durch die feine Kanéle von 10 Mikrometern Durchmesser laufen, die mitneMaterial mit geringer
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Abbildung 3.8: Skizze eines Multi Channel Abbildung 3.9:Die Hexanode (ausRoe08)
Plates aus WWeb03

Ausldsearbeit fur Elektronen beschichtet sind. Zwischen VordelRiickseite der Vielkanalplatten liegt
eine hohe Spannungsdifferenz an.

Trifft nun ein lon auf die Wand eines Kanals, so 16st es dort Elektrenen die zur Riickseite des MCPs
beschleunigt werden und auf ihnrem Weg bei jedem Stol3 gegen die WaitatevElektronen mitrei3en.
So kommt es dazu, dass eine ganze Lawine von bis etW&E&tronen pro Platte entsteht, die gro
genug ist, um von einer Delayline-Anode (hier Hexanode) registrieidevezu kdnnen.

Die Hexanodebesteht aus sechs Kupferdrahten, die auf einem isolierenden Rahrdesi zm 60° ge-
geneinander gedrehten Ebenen aufgewickelt sind (siehe Roel®§). Trifft eine Elektronenlawine auf
die Anode, so erzeugt sie einen elektrischen Puls, der sich auf dateDr@usbreitet. Aus der Laufzeit,
die der Puls bis zu den Drahtenden bendétigt, kann man auf seinen Stadataonit den Auftreffort des
Teilchens auf dem Detektor schlie3en.

Jede Ebene besteht aus zwei Drahten, die auf einem positiverertiflaéndie MCP-Rickseite lie-
gen, damit die Elektronenlawine in Richtung Anode beschleunigt wird. EanDgro Ebene dient zur
Weiterleitung des Signals und der andere, auf dem etwas weniger Sypamliegt, als Referenz. Er ist
natzlich zur Reinigung des Signals von Untergrund- und Stérsignalen.

Der Elektronendetektor ist @ahnlich aufgebaut wie der lonendeteldbrlterdings einen Durchmesser
von 120mm und eine Quad-Anode, die nur aus zwei Kupferdrahteldezsteht.

3.9 Die Datenaufnahme

Um die gemessenen analogen Signale in aufnehmbare digitale Zeiten umelivwaedotigt man einige
Elektronikmodule. Die ankommenden Pulse sind anfangs noch sehr kleinerddn deshalb zunachst
mit schnellen Vorverstarkerrrést Amplifier) verstarkt. Danach werden sie von ein@wonstant Frac-

tion Discriminator (CFD, Proportionaldiskriminator) in ein logisches Signal nach NIM-Steshdan-
gewandelt und mit einemime to Digital Converter (TDC) in Zeiten umgerechnet. Diese werden dann
mit dem Computer aufgenommerH@v06 S.20-22]) und als Listmode Files gespeichert. Da nicht nur
die Ereignisse, die tatsachlich ausgewertet werden sollen, sondérmialecUntergrundeffekte von den
Detektoren registriert werden, sorgt eine Koinzidenzlogik schon érebatenaufnahme dafir, dass nur
Ereignisse gespeichert werden, bei denen in einem kleinen Zeitfenstdestens zwei lonen und ein
Elektron detektiert wurden.
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Kapitel 4

Datenauswertung

Nachdem man verschiedene Auftreffzeiten und -Orte von lonen urdr&hen auf dem Detektor ge-
messen hat, mochte man daraus Impulse und Energien berechnen. @heingja Eichungen notig,
da es z.B. sein kann, dass der Detektor nicht genau parallel zurseAtbht. Ereignisse, die gemessen
wurden, aber nicht mit in die Auswertung einflieRen sollen -wie z.B. Eindamibation der Molekule-
miissen aussortiert werden.

Die Messdaten des Elektronendetektors werden nur zur KalibrationumdTziggern verwendet, die
spater interessanten Elektronenimpulse werden tber den Impulserkaktmgus den Daten der Rick-
stof3ionen berechnet.

Die Auswertung der Messdaten geschieht am Computer mit Hilfe der Pnogisasprach€++ und die
Grafiken werden miROOT, einer am CERN entwickelten Software fir groRe Datenmeng&d04,
erstellt. AuRerdem wurde das in der Arbeitsgruppe Ubliche PrograMiF2root mit einigen fur die
Auswertung von COLTRIMS-Daten geeigneten Routin€df08 verwendet.

4.1 Die Kalibration

4.1.1 Der Zeitnullpunkt

Da man wissen mochte, wie lange die lonen im Spektrometer waren, bevaif slema Detektor auf-
getroffen sind, benétigt man den Zeitnullpunkt, also den Zeitpunkt dasdtan. Leider kennt man
alle Zeiten aber nur relativ zum Bunchmarkersignal, das das Eintrefies hotonenblindels vor dem
Experiment ankindigt. Des Weiteren haben die verwendeten Kabelralhieh® Lange, so dass die De-
tektorsignale zeitverzégert aufgenommen werden.

Die Eichung kann man mit Hilfe eines ,Wiggle-Spektrums* durchfiihren,desn man sich die Flug-
zeit der Elektronen in Abhangigkeit von ihrer radialen Auslenkung beufiraffen auf dem Detektor
anschaut. Sie bewegen sich im Spektrometer auf Spiralbahnen um deatisetygn Feldvektor. Nach
jedem ganzzahligen Vielfachen der Gyrationsperiode kommen sie wiedbkregn Startort in der xy-
Ebene an und man sieht im Spektrum eine Nullstelle. Kennt man die erste Nulfgdellad die Gyra-
tionsperiodeAt (den Abstand zwischen zwei Nullstellen), so kann man den Zeitnullptiidié nullte
Nullstelle) berechnen:

to=1t1 — At 4.1)

Bei dieser Messung idgp = 32ns - 138ns = -106ns. Zieht man von allen zum jeweiligen Buchmarker
gemessenen relativen Zeiten 106ns ab, so bekommt man die absolutenrdititeemen weitergerechnet
wird. (Das magnetische Feld betragt etwa 11 Gaul3, ist aber hier nicht wait&edeutung.)

27
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4.1.2 Der Detektor

Da das gemessene Ortshild gestreckt oder gestaucht sein kann, mudemmaroder y-Ort eventuell
mit einem Korrekturfaktor versehen. Dazu tragt man die x- und y- Affiftrie gegeneinander auf und
modifiziert beide Werte so lange, bis das Bild die MaRRe des tatsachlichent@stekigt. (Die x- und
y-Korrekturstreckfaktoren zu den Daten dieses Experiments sind B£@8.)

Auch ist es selten der Fall, dass der Nullpunkt des Detektors genaemwidlIpunkt der Physik liegt.
Das als Korrektur zu addierende x- bzw. y-Offset erhélt man, indemsiwh die Summe der Impulse
der beiden lonen anschaut. Der Summenimpuls muss in allen Richtungen symcimetni® sein. Die
Offsets bei den gemessenen Daten sigel;=1,15mm und y;:=2,75mm.

Oft passiert es, dass der Detektor nicht parallel zur Strahl-JeteEbeater Vakuumkammer ausgerichtet
ist, sondern leicht gekippt steht. Dies erkennt man, indem man die Flugzdiren gegen den Detek-
torort auftragt. Brauchen die Teilchen langer bis zur einen Seite daartéebe als zur anderen, so sieht
man im Grafen keine Parallele zur Ortsachse, sondern eine Gerade fithen8&teigung. Bei diesem
Experiment war keine Korrektur dieser Art nétig, da der Detektor sctadezu parallel zur genannten
Ebene stand.

4.1.3 Das elektrische Feld

Obwohl wir die Spannung am Spektrometer mit Multimetern gemessen halgebeersich doch kleine
Ungenauigkeiten, die eine weitere Eichung des elektrischen FeldedagrfoDa Impulserhaltung auch
in z-Richtung gelten muss, muss der Summenimpgls, der beiden lonen in Flugzeitrichtung Peaks
um Null herum aufweisen, aber nicht immer gleich Null sein (siehe Atl).

Psum= P1+ P2 4.2)

Dies lasst in unserem Fall auf ein elektrisches Feld von%%;[sd;hlieﬂen.
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Abbildung 4.1:Die z-Komponente des Summenimpulses der RuckstoZionen bei deddfipelioni-
sation von H muss wegen Impulserhaltung im Mittel O ergeben. Man erkennt die ddekilalurch
die lineare Polarisation des Lichts aufgezwungene Dipolverteilung. (DiSpe&trum hat schon eine
Bedingung auf dem KER, siehe Absch#ig)
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Abbildung 4.2:Der Betrag des Relativimpul-  Abbildung 4.3: Auch die x-Komponente des
ses ist unabhangig von seinem Winkel in der Summenimpulses muss unabhangig von der y-
Detektorebene. Deshalb erkennt man eine Pa- Komponente des Auftrefforts des ersten Rick-
rellele zur xy-Achse. stoRions auf dem Detektor sein.

Um ein letztes Mal zu Uberpriifen, ob man den Detektor und das elektif@tieichtig kalibriert hat,
kann man sich weitere triviale Spektren anschauen (z.B. Abbilduf@amd4.3).

Die Photonenenergie von 160eV muss nicht weiter korrigiert werdeejreaKalibration nach der in
[Web03 S.194] beschriebenen Methode an der Beamline 10.0.1 der ALS lediglieh Emergieoffset
von 100meV ergab.

4.2 Die Berechnung der Impulse und Energien

Zuerst muss man aus dgemessenehRlugzeiten dieabsolutenFlugzeiten der lonen berechenen. Au-
Berdem kann man aus den Laufzeitunterschieden der Elektronenputdedie Hexanodenlayer des
lonendetektors den Auftreffort berechnen (siehe dazu aletOf S.82-85]). Die Startimpulse der lo-
nen in z-Richtung kann man mit Hilfe der Bewegungsgleichungen der Mé@cfidol05] fir den freien
Fall und der Kenntnis der Spektrometerabmessungen (Al2b.rekonstruieren. Man erhalt folgende
Gleichung fiir die Gesamtflugzeit (wobai= g|E|/m die Beschleunigung durch das elektrische Feld
angibt):

\ 1
tof = ——2 4 \/V§Z+223a+i, (4.3)
a a \/V3, + 2252

die man nummerisch nach, aufldésen und dann den Startimpuls der lonen in z-Richtung berechnen
kann:

Pz = M \bz. (4.4)
In der xy-Ebene handelt es sich um eine gleichférmige Bewegung (siedteJah05 S.87,88])):

Px = anE;f (4'5)
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y
=m_— 4.6
Py tof’ (4.6)
wobei m die Masse und x bzw. y die Auftreffkoordinaten der lonendaumfi Detektor sind.
Da uns neben den Impulsen an sich auch die Impulse der lonen zueiivaedessieren, ist es wichtig,
die Relativimpulse -die mittleren Impulse pro lon- zu kennen:

N
Prel = >

(4.7)

Im Schwerpunktsystem gilt danije) = p1 = — po.

Da sich die beiden lonen abstoRen, wird die potentielle Energie der beidarkérne in kinetische Ener-
gie, den KER Kinetic EnergyRelease, mittlere kinetische Energie der lonen im Schwerpunktsystem),
umgewandelt:

Exker= I * (4.8)
2u '
mit der reduzierten Masge = % Da dieses Experiment mit homonuklearen Molekulen durch-
gefuhrt wurde, sind beide lonenmassen gleith {1 = Mionz = M) und es ergibt sich
‘p?el‘z
Exker=—— 4.9
KER m (4.9)

4.3 Das Aussortieren von falschen Koinzidenzen

Bereits bei der Datenaufnahme wurden viele uninteressanten Ereigngsetiert, indem nur die Events
gespeichert wurden, bei denen in einem passenden Zeitraum mirsdestinonen und ein Elektron ge-
messen werden konnten. Leider befinden sich in den Rohdaten nodigiuntéereignisse und zufallige
Koinzidenzen, die man zusatzlich aussortieren muss. Dazu nutzt man lbeledtsnte physikalische
Kenntnisse Uber die Photo-Doppelionisation von Wasserstoff und D@utaus. Zunachst schaut man
sich das”hotd on-Photd on-COincidence-Spektrum (das sogenarPie|CO -Spektrum) an, in dem die
Flugzeiten beider lonen gegeneinander aufgetragen sind (siehd AplDie Flugzeit des zweiten lons
ist per Konvention immer gréRRer als die des ersten lons, da das zuesitielee Teilchen die Nummer
»Eins* bekommt. Deshalb befinden sich alle Datenpunkte oberhalb vorrstenéVinkelhalbierenden.
Kennt man die Abmessungen des Spektrometers, die Ladungen undnMizsdenen und die Starke
des elektrischen Feldes, so kann man die Flugzeiten durch Kombinatiomfachen Gleichungen aus
der Mechanik Nol05] abschatzen. Fii, erwartet man Flugzeiten beider lonen von etwa 800nD#iir
von etwa 1100-1200ns (siehe Akb5).

AulRerdem ist nachvfeb03 S.225] die Flugzeit des zweiten lons ndherungsweise antipropordanal
Flugzeit des ersten lons. Man kann die Menge der physikalisch uréstareen Daten reduzieren, indem
man einen Bereich des Spektrums um die Linie, die sich theoretisch ergibin lrersschneidet (siehe
Abb. 4.6).

Es muss Impulserhaltung in x-, y-, und z-Richtung gelten, was zu einerremitginschrankung der
brauchbaren Datenmenge fuhrt (vgl. AdB mit Abb. 4.9). Auch betragt der Abstand der beiden Ato-
me im Molekil im Mittel etwa 0,74A, was einem KER von 19,4eV entspricht. Dieskann man alle
Ereignisse, deren KER <10.5eV ist, ebenfalls aussortieren (siehelAipb.

Einen weiteren Teil der Untergrundereignisse verwirft man, indem mah eme Bedingung auf den
Summenimpuls der beiden lonen setzt (ABA.0. Der Summenimpuls der lonen ist der negative von
den Elektronen aufgenommene Impuls.

Psum= —(Pe1 + Pe2) (4.10)
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Das PIPICO-Spectrum der Photodoppelionisation vorH,:
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Abbildung 4.4: Die Flugzeiten der beiden Abbildung 4.5: Theoretisch berechnetes
RuckstoRBionen aller aufgenommenen Ereig- PIPICO-Spektrum$ch08 mit dem von Mar-
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Abbildung 4.6:Der relevante Teil des Spek- Abbildung 4.7:Die physikalisch wichtigen Er-

trums eignisse: Das PIPICO-Spektrum mit einer Be-
dingung auf dem KER und der Forderung
nach Impulserhaltung
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Abbildung 4.8: Die Verteilung der Abbildung 4.9: Impulse der Rick-
Impulse der RickstoRBionen in x- stof3ionen in x-Richtung mit Forde-
Richtung (H) rung nach Impulserhaltung

Er ist dann maximal, wenn beide Elektronen den Molekulverband mit gleiatengie parallel zueinan-
der verlassen.

E E .
Psummax = \/2m~26+\/2m-2e =2-v/mE ,wobei (4.11)
Pa12
Ee12 = Zem & Per2 = \/2MEe1 2, (4.12)

und minimal, namlich 0, wenn beide Impulse genau antiparallel sind. Im Mitteldie#ra2,83au (ftr
H,) bzw. 4,00au (fiD>).

o
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Abbildung 4.10:Summe der Impulse der beiden RickstoRionen (Photodoppelionisati¢fy yavobei
mur die Ereignisse ausgewertet sind, bei denen der Summenimputiewund 5 a.u. liegt.



Kapitel 5

Ergebnisse und Vergleich mit der Theorie

Wenn man schlief3lich den Detektor kalibriert und alle uninteressanten zaféHiginzidenzen aussor-
tiert hat, kann man sich die physikalisch interessanten Histogramme ansahralidiese auswerten.

5.1 Isotopeneffektim KER

Der KER -die kinetische Energie der RiuickstoBionen im Schwerpunkisykisst sich Giber Gleichurdg9
aus den gemessenen Daten berechnen und ist in Abbibldrggafisch dargestellt.

Kinetic Energy Release (Wasserstoff und Deuterium)

o s 4

5 10 15 20 25 30 35
KER [eV]

Abbildung 5.1 KER von H2 (rot) und D2 (blau): Daten mit Fehlerbalken, angenéahertikd Gauf3kurven,
normiert auf ein Maximum von 1.

Man erkennt die nach AbR.4 zu erwartende gaul3férmige Verteilung.
AuRerdem sind die beiden Kurven unterschiedlich breit. Die volle Breitaaber Hohe (fwhm) betragt
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beiH; 5,02eV, beD», nur 4,14eV. Experimentell erhalt man somit etwa

fwhmyerexg(Hz) = 1,21 fwhmyerexg (D2)- (5.1)

Vergleicht man mit der in Abschni2.1 eingefiihrten theoretischen Beschreibung der Verteilung des
KERs durch das Potential eines harmonischen Oszillators, so ist die BaetieGieichund@.2 antipro-
portional zur Wurzel der Masse der RiickstofZionen. Man erwartetrdbeoretisch

fwhmyeriheq (H2) & V2- fWhMkeriheqd(D2) ~ 1,41 fWhMkertheq (D2)- (5.2)

Neben der Breite der Verteilungen beschreiben die theoretisch beteahviaxima des KERs (Abschnitt
2.1.2 von 19,42eV fuH; und D2 auch nédherungsweise die experimentell bestimmten: 17,44eNybei
und 17,59eV beb,. (Ein kleiner systematischer Fehler ist hier moglich, da mit keiner Referesszmg
verglichen wurde.)

5.2 Winkelverteilung der Photoelektronen

Wie in Kapitel 2 beschrieben, ist es zur Untersuchung der Interferenzersclygnuwes ionisierten Sys-
tems hinreichend, sich den von beiden Elektronen auf das Molekil &gernten Impuls anzuschauen.
Anschaulich fasst man hierbei beide ElektronerememTeilchen, dem sogenannten ,Dielektron, zu-
sammen und schaut sich dessen Winkelverteilung an.

5.2.1 Festlegung der Koordinaten

© = Winkel (Molekdl, €) —

® = Winkel (Dielektron, €)

Abbildung 5.2:Definition der Koordinaten des Systenpg ist der Impuls des Dielektrons,der Pola-
risationsvektor des Lichts)

Die Referenzgrol3e von vielen folgenden Grafen und Bildern ist dariBationsvektor des Lichts). Er
definiert die horizontale Achse der Polardarstellungen. Den Winketkwisihm und der Molekulachse
bezeichen wir mi, zwischen ihm und dem Impulsvektor des Dielektrons gnit

Da die Winkelverteilung des Dielektrons in der von Lichtvektor und Molekidacdefinierten Ebene
am interessantesten ist, schauen wir uns theoretisch auch nur solitpeidses an, bei denen dieser
Impulsvektor in genannter Ebenen liegt. Experimentell betrachten wir nuEdignisse, bei denen das
Dielektron das Molekdl in einem Winkel vor? & 20° zur Ebene verlasst.
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5.2.2 Messung und Theorie

Mit Hilfe der experimentellen Daten soll die in Abschrittéd beschriebene theoretische Vorhersage ber-
pruft werden. Dazu interessiert uns die von den Winkgland ¢ abhangige Intensitatsverteilung der
Photoelektronen. In Abls.3 (H2) und5.4 (D) sind die experimentell gemessenen und in Ahb.und

5.6 die theoretisch nach Gleichuryl5 berechneten Winkelverteilungen grafisch dargestellt. Je mehr
Photoelektronen unter den aufgetragenen Winkeln emittiert wurden, giglbier ist der Farbton im Hi-
stogramm.

Wie erwartet erkennt man keine isotropen sondern stark6v@inkel(Molekllachse - Polarisations-
vektor)) undg (Winkel(Elektronenimpuls - Molekul)) abhangigen Verteilungen. (Die gggimtensitat

bei 6=0° ist die Folge einer dort verschwindenden Jacobideterminante, digunémegration bendtigt.
Tragt man statt dem Winkel selbst seinen Kosinus auf, so verschwitlagettinstliche Minimum und
man erhalt in etwa diegleiche Verteilung wie ##90°, allerdings unf\@g=90° verschoben.)

Die Winkelverteilung des Dielektrons bei der Photodoppelionisation:

Winkel (Molekuelachse - Polarisationsvektor)
Winkel (Molekuelachse - Polarisationsvektor)

Ly
100 150

IR
-50 0 50

-150  -100 -150  -100

Winkel (Elektronenimpuls - Molekuel) Winkel (Elektronenimpuls - Molekuel)

Abbildung 5.3:gemessene Verteilung voa H  Abbildung 5.4:gemessene Verteilung von D

‘ Winkelverteilung von H2 (Theoretische Vorhersage) | ‘ Winkelverteilung von D2 (Theoretische Vorhersage) |
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1 E 3000
; 2500
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! . o
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Winkel (Molekuelachse - Polarisationsvektor)
Winkel (Molekuelachse - Polarisationsvektor)

L
-150

I I . P
-100 -50 0 50

Winkel (Elektronenimpuls - Molekuel) Winkel (Elektronenimpuls - Molekuel)

Abbildung 5.5:Nach Gleichun@.15berech- Abbildung 5.6:Nach Gleichung?.15berech-
nete Verteilung fur K nete Verteilung fir B
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Man erkennt in den Abbildungeh.3 - 5.6 bereits Unterschiede zwischen Wasserstoff und Deuterium.
Bessere Vergleichsmoglichkeiten erhalt man jedoch, wenn man sich Progktaer Bilder auf die
horizontale Achse flr verschiede@ewNinkel anschaut. Auch kann man so Theorie und Experiment ver-
gleichen.

Damit man eine bessere Statistik erhalt und da Molekil und Polarisationsdelsthichts beide punkt-
symmetrisch sind, sind alle Ereignisse fur die Projektionsbilder (Bl&.5.11) zuséatzlich am Ursprung
gespiegelt.

Die Entstehung dieser Projektionen kann man sich als Uberlagerungenrdardas Molekil und den
elektrischen Feldvektor der Photonen vorgegebenen Winkelvertenwmgstellen. Dazu erhélt man far
das Licht nach Gleichung.9 mit 3 = 1.8 nahezu eine Dipolverteilung (Abb.7) und fir das Molekdl
eine nach Gleichung.8 zu co§(R£§) proportionale Verteilung (Abkb.8). In einem einfachen Modell
fuhrt die Multiplikation beider Bilder (wobei das Molekulbild jeweils um den Weh& im Uhrzeigersinn
gedreht werden muss) zur Form der Winkelverteilung.

o F

Abbildung 5.7:theoretische Winkelverteilung, Abbildung 5.8:theoretische Winkelverteilung,
vorgegeben durch den Polarisationsvektor des vorgegeben durch ein Molekdl (grin).
Lichts (grun).

Projektionen fur 6 = 0°

Wenn die Molektulachse parallel zum Polarisationsvektor des Lichts s&kdbmt man durch Multi-
plikation der Bilder5.7 und5.8 naherungsweise nur die beiden zur Molekiilachse parallelen ,OHrchen
aus Abbildungb.8.

Die in Abbildung5.9 gemessenen Verteilungen fur Wasserstoff und Deuterium (A und B)irsietiva
die gleichen wie die theoretisch berechneten (C und D). Die kleinen Maxinga=fD° undp=270° kann
man in den experimentellen Daten allerdings nicht erkennen. Das kanrdemtlagan liegen, dass es sie
nicht gibt, oder, dass die Auflésung zu schlecht ist. Auch die gro3eanieftr ¢=0° undp=180° und
die dazwischen liegenden Minima sind etwas verschwommen, da der Winlsglmm Molekilachse
und Lichtvektor nicht genau 0° betrat, sondéra- +20°.

Fur den Winkel6=0° erkennt man weder in der Theorie noch im Experiment einen Isotoperschied
zwischen Wasserstoff und Deuterium.
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Abbildung 5.9:Winkelverteilungsbild fuB=0° in der Polardarstellung. Polarisationsvektor des Lichts
und Molekulachse liegen in der Horizontalen, der Wirgkelvischen Molekllachse und Impulsvektor des
Photodielektrons kreist um den Ursprung. Gemessene Verteilung hérBalken fur H(A) und Dy(B)
(Daten sind zusétzlich am Ursprung gespiegelt), sowie nach GleicBurtgoerechnete Verteilung fur
H2(C) und Dy(D).

Projektionen fur 8 = 90°

Wenn die Molekilachse orthogonal zum Polarisationsvektor des Liclis bekommt man durch Mul-
tiplikation der Bilder5.7 und 5.8 naherungsweise nur die beiden zur Molekiilachse orthogonalen ,Ohr-
chen® aus Abbildund.8, allerdings um 90° gedreht.

In Abbildung5.10stimmen Theorie und Experiment unter Beachtung der experimentellen Audiésu
und der Ungenauigkeite®€90°+20°) nahezu Uberein.
Man erkennt noch keinen signifikanten Isotopeneffekt zwisdteandD,.
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Abbildung 5.10:Winkelverteilungsbild fiB=90°: gemessene Verteilungen flg{A) und Dy(B) (Daten

sind zuséatzlich am Ursprung gespiegelt), sowie nach GleicRubigberechnete Verteilungen furkC)
und Dx(D).

Projektionen fur 6 = 45°

Wenn der Winkel zwischen Molekilachse und Photonenpolarisatiotsv&k® betragt, dann erhélt man
durch Multiplikation der Abbildungerd.7 und 5.8 nicht nur zwei, sondern gleiche Anteile aller vier
Maxima des durch das Molekul vorgegebenen Winkelverteilungsbild$uldh ist man in der Lage, die

GroRRen der Maxima zueinander zu vergleichen.

In Abb.5.11C und D sind die theoretischen Winkelverteilungen der Photodielektromemetekularem
Wasserstoff und Deuterium dargestellt. Um die beiden groRen Maxima ikrreis gelegt um den Ab-
stand zu den kleinen Maxima besser abschatzen zu konneb,Bé&tht man hier eine grol3e Differenz
zwischen den Hohen der Maxima, b&i nur eine kleine.

Im Experiment (Abb5.11A und B) kann man keinen signifikanten Maximahoéhenunterschied zwischen
Wasserstoff und Deuterium erkennen. Es liel3e sich erahnen, disgkitesogar eine grofere Differenz
beiH, als beiD, besteht, keinesfalls aber umgekehrt.

Die theoretisch (mit dem Modell in Abschni2t4) berechneten ungeféhren Formen der Winkelvertei-
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Abbildung 5.11:Winkelverteilungsbild flif=45°: gemessene Verteilungen fug({A) und D,(B) (Daten
sind zusatzlich am Ursprung gespiegelt), sowie nach GleicRutigberechnete Verteilungen flr(C)

und Dy(D).

lungen der Photoelektronen werden durch das Experiment klar begiégtnan auch schon in Abbil-

dungens.3- 5.6 erkennt). Allerdings kann man die in GleichuRd.5beschriebenen Isotopeneffekte in
den aufgenommenen Daten nicht genau erkennen. Alles deutet daradidi$s es experimentell keinen

Isotopeneffekt gibt.

Dies wirde zwar die Theorie widerlegen, andererseits aber das imAlisz.2 beschriebene klassische

Doppelspaltbild starken.

Auch hangt die Winkelverteilung des Photodielektrons klassisch nurewildktromagnetischen Wech-
selwirkung zwischen Molekulion und Elektronen ab, da Photonen natedtrische Ladungen koppeln.
Wasserstoff- und Deuteriumionen haben nur unterschiedlichen Mabgewlieselbe Ladung.

Das Experiment bestatigt somit die Annahme der MassenunabhangigkeiekiEomagnetischen Wech-

selwirkung.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Die in dieser Arbeit untersuchte Reaktion war die Photodoppelionisatiomadekularem Wasserstoff
und Deuterium mit linear polarisierten Photonen und die Suche nach thebretishergesagten Isoto-
peneffekten.

hv +Hy, — 2HT + 2e~
hv +D, — 2D" + 2e

Da die beiden Molekiile unterschiedliche Massen haben, untersch@&tetiesVibrations-Kernwellen-
funktionen stark. Man erwartet bei Wasserstoff eine um den Fakzdireitere Verteilung der kinetischen
Energie der Fragmente im Schwerpunktsystem (KER) als bei Deuteriuswiigle experimentell auch
beobachtet.

Die von den Photonen aus dem Molekulverbund geldsten Elektronendresitipulse. Interessant ist
hier die Winkelverteilung des Summenimpulses beider Elektronen, in dem mafeilatezerscheinun-
gen analog zu denen, die bei einem klassischen Doppelspalt auftietenBetrachtet man das Molekdl
als dynamisches System im Impulsraum und berechnet damit die Winkelvegteles sogenannten
PhotodielektronsHea08, so erhalt man eine vom Relativimpuls und damit von der Masse der lonen
abhangige Gleichung.

Im Experiment konnte die erwartete allgemeine Form der Winkelverteilungtiggsverden, allerdings

ist kein deutlicher Isotopeneffekt erkennbar. Dies starkt unserraéigees klassisches Doppelspaltbild
und die Massenunabhéangigkeit der elektromagnetischen Wechseiginiderspricht allerdings der
Vorhersage einer Rechnung von J. Feagin.

Da die Statistik bei der ausgewerteten Messung nicht sehr gut war,rkanrieider noch nicht signi-
fikant behaupten, dass es keinen Isotopeneffekt in der Winkelvergedlas Photodielektrons gibt. Um
eindeutigere Aussagen zu erhalten, wird die Photodoppelionisation vesevétoff und Deuterium mit
besserer Statistik erneut an der ALS in Berkeley gemessen und die Ausgéder Daten mit Spannung
erwartet.

Auch wird mit einen Spektrometer mit besserer Aufloésung und anderdseGgémessen, so dass man
dann vielleicht sogar eine Abhangigkeit der Winkelverteilung von dettiscieen Energie der Fragmente
und damit von Internuklearen Abstand beobachten kann.
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Anhang A

Atomare Einheiten

Wenn man mit Gro3en auf atomarer Ebene zu tun hat, ist es tblich, nicht Bib&iten, sondern mit
Atomaren Einheiterzu rechnen. Alle Gréf3en bekommen dort das dimensionslose Symbol artesod
wird sogar ganz darauf verzichtet. Der Vorteil dieser Einheiten ist, ofess Werte besser mit atoma-
ren GroRen wie der Elementarladung und der Elektronenmasse vergldiahe. Es gelten folgende
Definitionen:

GroRRe Umrechnung Atomare Einheit in SI-Einheit
Masse la.u. =me = 9.1095 10 3kg

Ladung la.u. = e = 16022- 10 °As
Geschwindigkeit| 1a.u. =ca = 2.188-1Pms*

Drehimpuls la.u. =h = 1.0546 103%gnts!

Daraus lassen sich alle anderen Grof3en, die in der Atomphysik bendtagnyableiten.
Wichtige Naturkonstanten haben folgende Atomaren Einheiten:

Naturkonstante Atomare Einheit
Planck-Konstante h=1a.u.
h =2m

Lichtgeschwindigkeit | ¢ = 137a.u.

Elementarladung e =1la.u.
Elektronenmasse me = la.u.
Protonenmasse mp = 1836a.u.

Bohrscher Radius ap = la.u. (=0.529 A)

Rydberg-Konstante R, =0.5a.u. (= 13.6eV)

1
137

Influenzkonstante € = 4

Feinstrukturkonstante | a =

Atomare Masseneinhelt -5 - m(*?C) = 1822.u.
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