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1 Einleitung

Helium und seine Cluster sind nach wie vor aktuelle Untersuchungsobjekte der Atom-
physik. Das Heliumdimer ist ein Quantenobjekt mit einer extremen Bindungsliange,
dessen Wellenfunktion sich zum iiberwiegenden Teil im klassisch verbotenen Bereich
befindet. Das Trimer ist der nichste, vielversprechende Kandidat fiir das Auftreten des
bisher nur in kalten Quantengasen nachgewiesenen Efimov-Zustandes [GrSh2011]. Fiir
diese beiden kleinsten Oligomere ist allerdings experimentell kaum mehr als mittler-
er Radius und Bindungsenergie bekannt. Weitere, héheratomare Cluster erlauben das
Studium des Ubergangs von Materie auf atomarer und molekularer Ebene zu makro-
skopischer Materie [ScTo1994].

Mit dem Ziel, fiir das Heliumdimer und -trimer Strukturaufklarung zu betreiben, das
Tonisationsverhalten zu untersuchen und den Efimovzustand des Trimers nachzuweisen,
wurde das Projekt ,,Struktur und Ionisationsdynamik von Helium Dimeren, Trimeren
und die Suche nach dem Efimov Zustand“ gestartet. Es ist geplant, die Oligomere
alternativ mit Synchrotronstrahlung, starken konventionellen Lasern und freien Elek-
tronenlasern (FEL) mehrfach zu ionisieren, mit dem COLTRIMS Detektor (Details s.
u.) alle geladenen Teilchen, die dem Fragmentationsprozefl entspringen, zeitlich und
ortlich zu vermessen und daraus die genaue Struktur fir jedes einzelne der ionisierten
Oligomere abzuleiten.

Um die Daten der Ionisation und Fragmentation eindeutig einer bestimmten Molekiil-
spezies, also Dimer oder Trimer, zuordnen zu kénnen, miissen vor der Ionisation die
Heliumcluster voneinander separiert werden. Das wird durch Materiewellenbeugung
der Heliumatome und -cluster an einem Nanogitter erreicht. Dieses Verfahren nutzt
die unterschiedlichen De-Broglie-Wellenldngen und damit Ablenkwinkel der Nebenma-
xima der unterschiedlich schweren Cluster und wurde bereits erfolgreich angewandt
[ScTo1994].

Ziel dieser Arbeit ist, die Trennung der Heliumatome, -dimere und -trimere reproduzier-
bar zu automatisieren. Dazu wird das Nanogitter nicht wie bisher manuell verfahren,
sondern mithilfe von Linearmotoren elektronisch angesteuert. Auf diese Weise soll

e ein vollstindiges Beugungsspektrum der verschieden schweren Heliumcluster au-
tomatisch, d. h. ohne zwischenzeitliche Steuerung von auflen, aufgenommen wer-
den kénnen und

e eine bestimmte Heliumclustergrofle einfach, schnell und reproduzierbar durch An-
wahl einer bestimmten Linearmotorposition selektierbar sein.

Im Verlauf dieser Arbeit werden zunéchst die physikalischen Grundlagen erldutert. Es
wird beim Heliumatom begonnen, iiber den Bindungsmechanismus der Van-der-Waals-
Bindung zu den verschiedenen Heliumclustern tibergeleitet und schliellich ausfithrlich



die Materiewellenbeugung diskutiert.

Anschlieflend wird der Versuchsaufbau dargelegt. Neben der grundsétzlichen Struktur
der Versuchskammer werden die wichtigsten Komponenten derselben besprochen.

Weiterhin werden kurz die verschiedenen, durchgefiihrten Messungen beschrieben. Es
folgen die verschiedenen Schritte der Auswertung, begonnen bei den Spektren zur Aus-
wahl der optimalen Gitter-Spalt-Kombination, {iber die Untersuchung der Abhéngigkeit
von Heliumdi- und -trimerkonzentration in Abhéngigkeit von Druck, Temperatur und
des Abstandes von Heliumquelle zu Skimmer bis hin zu Abschétzungen von Geschwin-
digkeit der Teilchen im Jet, der Quellgréfie und der Detektionswahrscheinlichkeit. Die
Auswertung endet mit einer Fehlerbetrachtung, an die sich eine kurze Zusammenfas-
sung der wichtigsten Ergebnisse anschlief3t.

2 Physikalische Grundlagen

2.1 Heliumatom

Helium ist das leichteste Edelgas und hat die Ordnungzahl zwei. Die beiden Elektro-
nen des Heliums besetzen im Grundzustand das 1s-Orbital. Mit der Elektronenkonfi-
guration 1'Sy hat Helium eine abgeschlossene Hauptschale. Ein weiterer interessanter
Zustand ist 23S;. In diesem Zustand sind die Spins der beiden Elektronen parallel aus-
gerichtet, d. h. S = 1. Da nun die Spinanteile der Wellenfunktionen symmetrisch unter
Teilchenvertauschung sind, miissen im Gegensatz zum Grundzustand die Ortsanteile
der Wellenfunktionen antisymmetrisch werden, um dem Pauli-Prinzip zu geniigen. In-
folgedessen weicht das zweite Elektron in die 2s-Schale aus. Da es sich bei dem Ubergang
zwischen den beiden genannten Zustdnden um einen Verbotenen Ubergang handelt, ist
der Zustand 23S; metastabil und eine Art ,,Grundzustand fiir parallele Spinausrich-
tung®. Frither hat man ihn fiir eine eigene Form des Heliums gehalten und zusammen
mit den auf ihm basierenden angeregten Zustdnden mit S = 1 als Orthohelium bezeich-
net. Im Gegensatz dazu nennt man den eigentlichen Grundzustand und die auf ihm
basierenden angeregten Zustinde mit S = 0 Parahelium [UnSt2013].

Helium bildet unter terrestrischen Bedingnungen weder stabile Ionen- noch Elektro-
nenpaarbindungen aus. Das steht im Gegensatz zu den schwereren Edelgasen, die z. B.
Edelgashalogenide bilden kénnen [HoWil995]. Eine Ausnahme bilden z. B. bestimm-
te astronomische Bedingungen, so extrem starke Magnetfelder von 105 T, wie sie auf
Weiflen Zwergen herrschen, bzw. 10'° T, wie sie auf Magnetaren vorkommen. Theo-
retischen Betrachtungen zufolge konnen dort z. B. He-He Elektronenpaarbindungen
auftreten [LaTe2012].

Beziiglich des Heliumkernes existieren zwei natiirliche Isotope, *He mit einer natiirli-



chen Hiufigkeit von 99,99986 % sowie He mit 0,00014 % [HoWi1995]. Bei “He besteht
der Atomkern aus zwei Protonen und zwei Neutronen. Diese haben im Grundzustand
jeweils entgegengesetzen Spin und besetzen jeweils gemeinsam das 1s-Orbital fiir Pro-
tonen bzw. fiir Neutronen. Damit ist der Gesamtspin S = 0 und der Gesamtbahndre-
himpuls L = 0. Der *He-Kern ist ein Boson. Im Gegensatz dazu besteht der Kern des
3He aus zwei Protonen aber nur einem Neutron. Letztes ist ungepaart, bewirkt einen
Gesamtspin S = 1/2 und fithrt dazu, da§ der 3He-Kern ein Fermion ist. Fiir alle wei-
teren Betrachtungen in dieser Arbeit wird *He vernachlissigt, da es aufgrund seiner
geringen natiirlichen H&ufigkeit beim Versuch nicht in Erscheinung tritt.

Wie oben beschrieben, geht Helium nur unter extremen Bedingungen Elektronenpaar-
bindungen ein. Eine andere, schwichere Form der Bindung steht den Heliumatomen
jedoch offen. Es handelt sich dabei um die auf Dipol-Dipol-Wechselwirkung basierende
Van-der-Waals Bindung. Diese soll im folgenden beschrieben werden.

2.2 Van-der-Waals Bindung

Die beiden Elektronen des Heliums befinden sich im Grundzustand im 1s Orbital bzw.
bei Orthohelium im 1s und im 2s Orbital. Damit ist die Aufenthaltswahrscheinlichkeit
der beiden Elektronen im zeitlichen Mittel kugelsymmetrisch um den Atomkern ver-
teilt. Somit schirmen sich Elektronen und Protonen nach aufien ab, und im zeitlichen
Mittel tritt auflerhalb des Atomes weder eine Nettoladung q noch ein Dipolmoment i
auf, d. h.

(i) = 0. (1)

Zu einem bestimmten Zeitpunkt ty jedoch mufl die Ladungsverteilung nicht kugelsym-
metrisch sein, d. h. der Ladungsschwerpunkt der Elektronenwolke fallt nicht mit dem
Atomkern zusammen. Auf diese Weise entsteht ein Dipolmoment [BeSc1999]

fi = qd, (2)

wobei q der Betrag einer der beiden Teilladungen und d deren Abstandsvektor von der
negativen zur positiven Teilladung ist. Dieser Dipol erzeugt am Ort 7 im Fernfeld das
Potential ® mit [D02012]

R (3)

dregrs’

Das Potential fllt hier mit 7~2, im Gegensatz zum Abfall mit 7~" bei dem Potential
einer Ladung. Fiir die Feldstérke des Fernfeldes E eines Dipoles gilt [Ho2008]:
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wobei 7 der Einheitsvektor zum Ortsvektor 7 ist. Hier ist die Abstandsabhéngigkeit
~ r~3 wichtig. Dieses priméire Dipolfeld polarisiert andere Heliumatome in der Um-
gebung. Dabei hidngt das in diesen induzierte Dipolmoment i;,4 in erster Ndherung
linear von der Feldstérke ab [BeSc1999]:

ﬁind = aE- (5)

Hierbei bezeichnet a die Polarisierbarkeit der Heliumatome. Fiir die Wechselwirkungs-
energie
W Dipoi—Dipol zwischen den beiden Dipolen gilt [Ho2008]:

WDipol—Dipol = —flinaE. (6)

Es handelt sich hierbei, wie durch das negative Vorzeichen ersichtlich, um eine attrak-
tive Wechselwirkung. Einsetzen von (5) in (6) ergibt:

2 2 —6
WDipolfDipol =—ab*~E°~7r7". (7)

Die Wechselwirkungsenergie fillt demnach mit der sechsten Potenz des Abstandes
der beiden wechselwirkenden Dipole ab. Verglichen mit z. B. der Ionenbindung, de-
ren Wechselwirkungsenergie mit ! abfillt, ist daher die Reichweite der Dipol-Dipol-
Wechselwirkung sehr begrenzt.

Bisher wurde die Van-der-Waals-Wechselwirkung zwischen zwei freien Atomen oder
Molekiilen betrachtet. Auf dhnliche Weise kénnen Atome und Molekiile mit festen
Oberflachen wechselwirken. Grisenti et al. haben sich dies zunutze gemacht, um u. a.
die Polarisierbarkeit von Heliumatomen zu bestimmen [GrSc1999]. Wahrend in Kapitel
2.4 tiefergehend auf diese Arbeit Bezug genommen werden wird, sei hier vorab das Er-
gebnis fiir die Polarisierbarkeit zitiert: Diese betrigt fiir Helium o /4meq ~ 2-10~2°cm?.

2.3 Helium und seine Cluster

Die im vorigen Abschnitt beschriebene Van-der-Waals-Wechselwirkung ermoglicht es
mehreren Heliumatomen, sich zu Molekiilen zu verbinden, Heliumcluster genannt. Ei-
nerseits miissen fiir die Entstehung von Heliumclustern gewisse Mindestdriicke herr-
schen, um eine hinreichende Kollisionswahrscheinlichkeit der Atome sicherzustellen.
Andererseits sind die Cluster wegen der geringen Bindungsenergie wenig stabil und
verlangen daher fir ihre Bildung nach niedrigen Temperaturen.



Bedingungen, die die Bildung von Heliumclustern begiinstigen, liegen z. B. bei einer
Uberschallexpansion von gekiihlem Heliumgas durch eine kleine Diise in ein gutes Va-
kuum vor. Dabei wird vermutet, dafl innerhalb der ersten beiden Diisendurchmesser
nach Einla in das Vakuum fiir ein bestimmtes Heliumatom mehrere hundert Zwei-
korperstoBe und ungefihr zehn Dreikérperstofie erfolgen; danach soll die Stofifrequenz
stark nachlassen [BrScTo2002]. Im Resultat ergibt sich eine sehr enge Geschwindig-
keitsverteilung der Atome im Jet mit typischerweise Av/v = 1 %. Diese Breite der
Geschwindigkeitsverteilung, Av/v, wird durch die ,speed ratio“ S charakterisiert. Es
gilt:

S = (2@)&. (8)

Die Geschwindigkeit des Jets liegt je nach Temperatur der Diise in der GréBenordnung
von 300 m/s [KoTo2007].

An die Zone intensiver Kollisionen schliefit sich auf der Strahlachse die sogenannte Zone
of Silence an, innerhalb der die Atome bzw. Cluster parallel mit homogener Geschwin-
digkeit, also stof3frei, propagieren. Umgeben ist diese Zone von den turbulenten Berei-
chen, in denen die expandierenden Teilchen mit dem Restgas wechselwirken [Sc2006].

Die Bildung der fiir diese Arbeit interessanten Cluster erfolgt also am Ende des tur-
bulenten Bereiches kurz hinter der Diisenéffnung und kurz bevor fiir die Atome bzw.
Cluster die Zone of Silence erreicht wird. Letztere sorgt dafiir, dafl die Cluster erhal-
ten werden und nicht von anderen Atomen oder Clustern zerstort werden. Aus dieser
Zone schneidet meist ein Skimmer einen Teilstrahl aus und fithrt diesen den weiteren
experimentellen Schritten zu.

Die durch die Relativbewegung der Teilchen im Jet definierte Temperatur T ist also
sehr niedrig gegeniiber der Ausgangstemperatur Ty. Dadurch 148t sich eine gut hand-
habbare Formel fiir die Geschwindigkeit der Teilchen in einem Jet als Funktion von Ty
und der Teilchenmasse m ermitteln. Dazu wird die Enthalpie pro Atom h, im Jet ldngs
einer isentropen Stromlinie betrachtet [BrScTo2002]:

1 1
ho = 57’7’“}2 + ikBTOO (9)

Da die inhdrente Jettemperatur T, deutlich unter Ty liegt, kann man den zweiten
Summanden vernachldssigen. Setzt man nun fiir ein ideales Gas fiir die Enthalpie ho =
SkpTy an, folgt [BrScTo2002]:

kT
v= 530. (10)
m

Bei derartigen aus Uberschallexpansionen erzeugten Gasjets, von denen mittels eines



Skimmers der mittlere Teil ausgeschnitten und verwendet wird, wurden von Bruch
et al. Heliumcluster bis zum Oligomer Hegs nachgewiesen [BrScTo2002]. Unter den
zahlreichen Clustern verschiedener Grofle fanden Kornilov et al., daf einige Oligomere
durch ihre besonders grofie Haufigkeit auffallen [KoT02007]. Es handelt sich hierbei um
die Cluster mit 10, 11, 14, 22, etwa 26 und etwa 44 Heliumatomen.

Die Betrachtungen der Autoren hierzu ergaben, dafl die besondere Haufigkeit dieser
Cluster durch die Reaktionskonstanten ihrer Bildungsreaktionen zu einem bestimmten
Zeitpunkt bedingt wird. Im frithen Verlauf der Expansion fallt die Temperatur schnell
und unterschreitet somit bald das Niveau, das zur Aufrechterhaltung des thermodyna-
mischen Gleichgewichtes notwendig ist; die Heliumcluster frieren sozusagen aus. Uber
die Haufigkeit eines Clusters Hey, entstehend durch die Reaktion Hey_1+He — Hep,
entscheiden daher die Gleichgewichtskonstanten fiir die Reaktion zum Zeitpunkt des
Ausfrierens. Diese Gleichgewichtskonstanten werden durch das Verhéltnis der Vertei-
lungsfunktionen Z fir die beiden Cluster Hey_; und Hey bestimmt. Wenn ein zusétz-
liches Heliumatom im Cluster diesem Cluster einen zusétzlichen gebundenen Zustand
ermoglicht, steigt die Verteilungsfunktion stark an. Daher wichst auch die Gleichge-
wichtskonstante der Bildungsreaktion und somit die relative Haufigkeit des Clusters
Hepn gegeniiber anderen Clustern.

2.3.1 Das Heliumdimer

Der kleinstmogliche Cluster des Heliums ist sein Dimer 4He,. Es wurde aufgrund theo-
retischer Betrachtungen von Slater im Jahre 1928 vorhergesagt [S11928] und schlieflich
1993 durch Ionisation mit Elektronen entdeckt [Br2011]. Im Folgejahr 1994 wiesen
Schéllkopf und Toennies *Hey mithilfe der Materiewellenbeugung nach [ScTo1994], der
Methode, von der in dieser Arbeit Gebrauch gemacht wird.

Wihrend das Dimer *He3He passend zu theoretischen Vorhersagen bisher nicht nach-
gewiesen ist [BrZa2000], ist “He, das grofite z. Z. bekannte diatomare Molekiil. Bei
einer Bindungsenergie von experimentell bestimmt ca. 95 neV weist es eine mittlere
Bindungslinge R von (R) = 52 + 4A auf [GrSc2000]. Verschiedene theoretische Arbei-
ten ermitteln fiir die Bindungsenergie z. B. ca. 115 neV bei (R) = 51,5A [BrScTo2002]
oder 140 + 3 neV bei (R) = 47,140, 5A [PrCe2010]. Im Gegensatz zum Heliumtrimer
wird fiir das Heliumdimer nur der hier beschriebene Grundzustand erwartet und keine
weiteren vibrations- oder rotationsangeregten Zustédnde [KoTo2007].

Die geringe Bindungsenergie des Heliumdimers hat im Gasjet den folgenden Effekt.
Der Wirkungsquerschnitt fiir die He-He-Streuung wéchst auf geschétzte 250.000 A? fiir
T — 0 K. Gegen Ende der Expansionsphase des beginnenden Jets, bei tiefen Tem-
peraturen, werden daher besonders hdufig Dimere gebildet. Dadurch, dafl so je zwei
Heliumatome ihre Relativbewegung stark einschranken, verbessert sich die Kiihlung
des entstehenden Gasjets. Das Ergebnis sind sehr geringe Halbwertsbreiten fiir die Ge-
schwindigkeitsverteilung von den in Abschnitt 2.3 genannten Av/v = 1% [BrScTo2002].



Die Bestimmung der Grofle des Heliumsdimeres macht sich den Effekt zunutze, dafl
die Heliumdimere bei der Materiewellenbeugung an den Seiten des Schlitzes zerstort
werden konnen. Dadurch wird die effektive Schlitzbreite um den Betrag %<R> reduziert.
Indem man die aus dem gemessene Beugungsbild ermittelte effektive Schlitzbreite mit
der tatséchlichen Schlitzbreite vergleicht, erhélt man Aufschlufi iiber die Molekiilgréfie
[KoT02007].
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Abbildung 1: Radiale Wahrscheinlichkeitsverteilung als Funktion des Abstands r fiir
das LM2M2 Potential und fiir das um die Retardierung korrigierte Potential LM2M2*.
Beide Verteilungen sind auf das gleiche Integral normiert [LuKil993].

Die Grofle des Heliumdimeres hat interessante Effekte zur Folge:

e Das unser Erbgut konstituierende Polymer DNS wiirde zwischen die beiden Ato-
me eines Helium-Dimeres passen [D02012].

e Kryptonatome konnen ein Heliumdimer passieren, ohne die Bindung zu beein-
trachtigen [KoTo2007].

e Durch den in atomaren Dimensionen enormen Abstand der in einem Heliumdi-
mer wechselwirkenden Atome muf} fiir quantitative Betrachtungen die endliche
Ausbreitungsgeschwindigkeit der Wechselwirkung beriicksichtigt werden. Unter
dem Einflufl der Retardierung verringert sich in theoretischen Berechnungen die
Bindungsenergie um 10 % und erhoht sich die mittlere Bindungslinge um 5 %
[LuKil1993].

e Das Dimer hat eine Bindungslidnge, die dem 3,5fachen des Abstandes des klas-
sischen Umkehrpunktes entspricht. Somit existiert das Dimer in einer bei klas-
sischer Betrachtungsweise verbotenen Region. Ein solcher Zustand wird in der
Kernpyhsik als Halozustand bezeichnet [KoTo2007].



e Demzufolge ist das Heliumdimer nur als rein quantenmechanisches Objekt sinn-
voll untersuchbar [Br2011].

Ein Effekt weniger direkt der Grofle als vielmehr der Schwéche der Bindung ist, daf der
Wirkungsquerschnitt fiir Ionisation durch Elektronen mit einer Energie von ca. 60 eV
fiir das Heliumdimer dem 2,45fachen desjenigen fiir das Heliumatomes entspricht. Im
Rahmen gewisser Fehler ist das nah an dem Faktor 2, der im Grenzfall einer beliebig
schwachen Bindung fir ein diatomares Molekiil erwartet werden wiirde [ScTo1994].

Die Beweglichkeit eines ebenso schwach gebundenen wie rdumlich weit ausgedehnten
Molekiiles ist naturgeméfl hoch [BrZa2000]. Das dieser Bewegung zugrundeliegende
Van-der-Waals-Potential kann analytisch wie folgt beschrieben werden [TaTo1995]. Das
Potential wird in einen repulsiven Anteil V.., und einen dispersiven Anteil Vg, zerlegt:

V(R) = Viep + Viisp- (11)

Der dispersive Anteil beriicksichtigt dabei die Uberlappungen der ihn konstituierenden
Dampfungsfunktionen fs,(R). Fiir den repulsiven Anteil ergibt sich:

Vrep — DR7/2[3—16—25R’ (12)

wobei 8 = v/2E7,, von der lonisierungsenergie E;,, des Heliumatomes abhéngt und
in atomaren Einheiten eingeht. D ist wie folgt definiert:

I'(1/28) /1 _
D=A%___/27 eW=D/B(1 — 4)3/28(1 4+ )18 qy, 13
21/[&+1/32+1/2ﬁ 0 ( ) ( ) ( )

wobei A die Amplitude der Wellenfunktion ist. Fiir Vg, gilt:
N
Vdisp = - Z f2n(R)02nR_2n7 (14)
n=3
wobei die Cy,, durch folgende Rekursionsrelation bestimmt werden kénnen:

Con = (Can—2/Can—1) Con—s, (15)

und die Ddmpfungsfunktionen fs,(R) wie folgt:

2n k
fon(R) =1—€">" (bﬁ) . (16)
k=0 :

10



Hierbei wird der Abstandsparameter b durch Ableitung bestimmt:

d

IN(Vyep). (17)

Als Gesamtheit betrachtet, beschreiben die Gleichungen (11) bis (17) das Van-der-
Waals-Potential des Heliumdimers in Abhéngigkeit von Abstand R, Ionisierungsenergie
FEron, und Wellenfunktionsamplitude A.

Im folgenden wird die Wellenfunktion des Heliumdimeres betrachtet. Als eine analy-
tische Form der Wellenfunktion schldgt Bressanini vor, die von Rick, Lynch und Doll
gefundene Wellenfunktion um einen exponentiellen Term im Exponenten zu erweitern.
Dieser Term minimiert die lokale Varianz als entscheidendes Qualitdtsmerkmal fiir eine
Wellenfunktion, die nahe am Experiment liegende Bindungsenergien liefert. Im Falle
des Dimeres entspricht die Zweiteilchen-Paarfunktion der gesamten Wellenfunktion des
Molekiiles. Die Wellenfunktion nach [Br2011] lautet:

ps | D2

U(r) = exp(doe” " + 5 + 2 + poln(r) + pi7). (18)

Der Term exp(doe™%") minimiert die lokalen Varianzen, exp( 2% + %) beschreibt die

kurzreichweitige Abstoung und exp(poln(r) + p1r) das asymptotische Verhalten der
Wellenfunktion bei grolem Abstand der Atome. Als Parameter wurden angesetzt:

Parameter Wert
Ps -1485,60098
P2 -6,146323
P1 -0,005390
Po -1,013632
do -76,371281
dq -1,007803

Diese Wellenfunktion reproduziert 98 % der in jener Arbeit zum Vergleich genutzten
Bindungsenergie von ca. 113 neV.

2.3.2 Das Heliumtrimer

Das Heliumtrimer wurde 1994 von Schoéllkopf und Toennies gemeinsam mit dem He-
liumdimer gefunden [KoMoSa2011]. Vom Trimer ist experimentell das isotopenreine
“Hes bekannt, sowie ‘Hep*He [KaKo02005]. Letzteres ist auch theoretisch darstellbar,
nicht dagegen *He3Hey [BrZa2000].

Das Heliumtrimer ist im Grundzustand deutlich kleiner und stérker gebunden als das
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Dimer. Die Vorhersagen nennen fiir die Bindungsenergie ca. 10,9 ueV (entsprechend ca.
126 mK) [KoMoSa2011], [BrScTo2002]. Die He-He-Bindungsliange im Trimer wird fiir
den Grundzustand mit 9,6 A [BrKa2005] bzw. 11 +4/-5 A [KoMoSa2011], [KoTo2007]

angegeben.

Im Gegensatz zum Heliumdimer wird fiir das Heliumtrimer ein angeregter Zustand
vorhergesagt. Dessen Bindungsenergie wird zu ca. 197 neV (entsprechend 2,28 mK)
berechnet [KoMoSa2011], [BrScTo2002]. Die He-He-Bindungslénge wird mit 79,7 A an-
gegeben [BrKa2005]. Dieser angeregte Zustand ist demnach dhnlich grof§ und schwach
gebunden wie das Heliumdimer. In Abb. 2 sind die Wahrscheinlichkeitsverteilungen fiir
Grund- und angeregten Zustand aufgetragen.

0,8 T T II'IT[I'[ T T lT'lIl!I T ¥ 1 T 777171
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(A o ol Lo
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Probability Density

Abbildung 2: Wahrscheinlichkeitsdichte fiir den Grund- und angeregten Zustand des
Heliumtrimeres als Funktion des effektiven Hyperradius’ [KoTo2007]. Dabei héngt
der Hyperradius R von den Abstédnden r;; von je zwei Kernen i und j ab wie R =

p) 3 2
VT2 T Tiz + 733 .

Der Ionisierungsquerschnitt des Trimeres wurde mit dem 3,2fachen desjenigen des He-
liumatoms bestimmt. Fiir drei freie Atome wiirde man den Faktor 3 erwarten. Dafl
der gemessene Faktor nahe an dieser ganzen Zahl liegt, ist ein Zeichen dafiir, dafl die
Bindung auch beim Trimer schwach ausgeprigt ist [ScTo1994].

In Heliumjets findet man fiir eine bestimmte Temperatur den maximalen Molanteil
von Trimeren bei hoheren Driicken als das analoge Maximum fiir das Dimer. Dies liegt
in der hoheren Stabilitdt des Trimers und der gréfleren Anzahl der konstituierenden
Atome begriindet. Wenn man die Speed Ratio gegen den Druck auftrigt, zeigt sich ein
ausgepragtes Maximum [BrScTo2002], wie in Abb. 3 zu sehen. Bei z. B. Tg = 12 K
liegt das Maximum bei pg = 1 bar.

Die Bildung der Heliumtrimere setzt in Richtung steigenden Druckes typischerweise
beim Maximum der Speed Ratio ein. Durch die relativ hohe Bindungsenergie des Tri-
meres werden namlich die umgebenden Teilchen im Jet aufgeheizt, was die Geschwin-
digkeitsverteilung wieder breiter werden lat. Im Gegensatz dazu findet die hauptséch-
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Abbildung 3: Gemessene finale Speed Ratios und finale Jettemperaturen fiir verschie-
dene Temperaturen als Funktion des Drucks. Die gestrichelten Linien beinhalten eine
Korrektur fiir die endliche Ausdehnung des Ionisators und die zeitliche Ausdehnung
der Chopper Pulse [BrScTo2002].

liche Bildung der Heliumdimere in etwa bei maximaler Speed Ratio statt [BrScTo2002].
In Abb. 4 fiir Ty = 12 K ist das fiir die bei pg = 1 bar maximale Speed Ratio gut
nachvollziehbar.

Uber die rdumliche Konfiguration des Heliumtrimeres besteht im Experiment nach
wie vor Unklarheit. Denkbar sind alle Ubergénge zwischen linearem Aufbau und einer
Position der drei Heliumatome an den Ecken eines gleichseitigen Dreieckes. Beziig-
lich der theoretischen Betrachtungen kommen verschiedene Autoren mit unterschied-
lichen Ansétzen zu Ergebnissen, die das ganze Spektrum der Moglichkeiten abdecken
[BrMo02011]. Aktuelle Ergebnisse von Bressanini und Morosi gehen dahin, daf§ das He-
liumtrimer sich rdumlich sehr flexibel verhélt und mit signifikanter Wahrscheinlichkeit
sowohl in nahezu linearer Form als auch als gleichseitiges Dreieck vorgefunden werden
kann, wobei letztere Konfiguration die etwas héufigere ist [BrMo2011]. In Abb. 5 ist
diese breite Wahrscheinlichkeitsverteilung auf der rechten Seite gut sichtbar.

2.3.3 Der Efimovzustand des Heliumtrimeres

1970 veroffentlichte Efimov einen Artikel, in dem er fiir bestimmte Teilchentripel eine
spezielle Form der Bindung beschreibt [Ef1970]. Diese Bindung basiert weder auf der
Kombination von Atomkernen und Elektronen zu Atomen noch auf dem Teilen von
Elektronen wie bei der Elektronenpaarbindung und stellt daher eine vollig neue Form
der Bindung dar [Ma2007].
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Abbildung 5: Die Form eines dreiatomigen Molekiiles wird durch die Winkel zwischen
den je zwei Atome verbindenden Radien definiert. Zwei der drei Winkel geniigen, um die
Form festzulegen. Hier sind die Wahrscheinlichkeiten, ein Molekiil in einer bestimmten
Form anzutreffen, dargestellt, wobei die jeweilige Form durch die beiden Winkelachsen
definiert ist. Fiir 2°Nes (links) und “Hes (rechts) zeigen sich deutliche Unterschiede.
Ersteres liegt meist als gleichseitiges Dreieck vor, letzteres zeigt eine grofle Formvaria-
bilitdt von gleichseitigem Dreieck bis zu linearer Anordnung der Atome [BrMo2011].

Fiir das Heliumtrimer sind bei Verwendung von verschiedenen Potentialen jeweils ge-
nau zwei gebundene Zustdnde vorhergesagt [KoMoSa2011]. Einer von diesen ist der
bereits gefundene Grundzustand. Bei dem anderen Zustand vermutet man stark, dafl
es sich bei ihm - sofern er existiert - um den von Efimov beschriebenen Bindungszu-
stand, einen sogenannten Efimovzustand, handelt [KoMoSa2011].

Efimov beschreibt die Bildung dieses Zustandes wie folgt [Ef1971]: Es werden drei
identische Teilchen betrachtet, von denen je zwei einen gebundenen Zustand niedriger
Energie aufweisen. Dabei ist der sich ergebende Effekt unabhéngig von der konkreten
Art der Kréfte; sie miissen nur resonant sein. Es wird fiir die ausschliefilich betrachteten
neutralen und spinlosen Teilchen angenommen, dafl der Radius der Kréafte r( viel klei-
ner als die Streuliinge a sei und weiterhin daB die Stérke der Kréifte mit ro wie 1/13 fillt.

Nahe von Resonanzen gilt fiir den Zusammenhang zwischen Bindungsenergie E; und
Streuldnge a [GrSh2011]:

hQ

ma?

Ep(a) = (19)

Die von Efimov betrachteten kleinen Bindungsenergien bewirken demnach grofie Streu-
lingen; z. B. betrigt die Streulinge zweier Heliumatome im Dimer 104 +8/-18 A
[KoMoSa2011]. In [Ef1971] argumentiert Efimov nun weiter, daf} die Teilchen héchstens
in einem Volumen mit einer Ausdehnung in der Gréfienordnung von a wechselwirken
kénnen. Wenn sich die Stérke der wechselwirkenden Kraft dndert, unterliegt auch a
Schwankungen, wobei a gegen unendlich geht sofern sich die Bindungsenergie zweier
Teilchen 0 néhert.
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Die Zweiteilchenkrifte werden in einen resonanten Anteil mit der charakteristischen
Reichweite a und einen nicht-resonanten mit der Reichweite ry unterteilt. Wenn man
nun den Bereich a > ry betrachtet, kann man den nicht-resonanten Anteil der Krafte
vernachléssigen. Im néchsten Schritt wird vom verbleibenden Bereich nur der ,ndhere*
Teil betrachtet, so dafl man a = oo setzen kann. In diesem Abstandsbereich hingt
die Wechselwirkung zwischen den drei Teilchen weder von rg noch von a ab. Es wird
gezeigt, dafl die Wechselwirkung im verbleibenden Bereich ~1/R? ist, wobei sich R
durch die paarweisen Absténde r;; wie folgt definiert:

3R?/2 =17y + 133 + 115 (20)

Die stéarkste Wechselwirkung zwischen den drei Teilchen tritt im symmetrischen Zu-
stand ohne Drehimpuls (L = 0) auf und ist in diesem Fall attraktiv. Bei Zustédnden mit
anderen Quantenzahlen lassen die Asymmetrien den Efimovzustand nicht auftreten, d.
h. die Wechselwirkung ist in diesen Fillen abstoflend oder iiberhaupt nicht wirksam.

Bei einer quantenmechanischen Wechselwirkung zweier Teilchen in einem Potential
~1/r verdichten sich die Zustédnde mit zunehmender Energie. Analog verdichten sich
die Efimovzustinde, wenn a — oo. Eine Abschétzung fiir die Anzahl der auftretenden
Efimovzusténde Ngy; liefert:

Ngyi =~ ;ln—. (21)

Fiir die Energieabsténde zweier aufeinanderfolgender Niveaus findet man [Ma2007]:

E _2m
2 (22)

wobei sy einen Wert nahe 1 hat und die Losung einer transzendenten Gleichung zur
Berechnung des Energiespektrums ist.

Man kann den Efimovzustand auch als Spezialfall der Vibrationsbindung (im Engli-
schen ,vibrational bonding“) betrachten [Ma2007]. Sogar fiir mehr als drei Teilchen
sind Efimovzustande denkbar [KoMoSa2011].

In seinen urspriinglichen Arbeiten vermutet Efimov den nach ihm benannten Zustand
bei den Kernen Hs und '2C als Verbindung dreier a-Teilchen [Ef1970]. In realiter gefun-
den wurde ein Efimovzustand zuerst 2006 bei ultrakalten '33Cs-Atomen [GrSh2011].
Es folgte 2009 die Entdeckung eines heteronuklearen, dreiatomigen Systems aus *'K
und 87Rb sowie 2010 die von gasférmigen SLi-Atomen, wobei jedes der drei Atome in
einem anderen, niederenergetischen Zustand war [KoMoSa2011]. Obwohl oft gesucht,
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wurde bisher noch kein Efimovzustand des *Hez experimentell belegt. In [BrKa2005]
wurde eine Obergrenze von 6 % fir den Anteil des Efimovzustands am Heliumtrimer
ermittelt. Dies soll Grund genug sein, weiter nach dem Efimovzustand des Heliumtri-
mers zu suchen. Dazu miissen die verschiedenen im Gasjet vorkommenden Cluster nach
Grofle getrennt werden, wozu die Grundlagen im néchsten Kapitel beschrieben werden.

2.4 Materiewellenbeugung

Ziel dieser Arbeit ist es, Heliumatome und -molekiile nach ihren Clustergréfien 6rtlich
zu trennen und dieses Spektrum automatisch aufzunehmen. Um dies zu erreichen, wird
das Prinzip der Materiewellenbeugung angewendet. Ein grofler Vorteil dieser Methode
ist, daf3 bei den in der Praxis benotigten kleinen Ablenkwinkeln nur kleine Kréfte auf
die Cluster wirken. Dadurch bleibt auch das extrem schwach gebundene Heliumdimer
intakt und kann so separiert werden [ScTo1994].

2.4.1 Materiewellen

Lange nachdem bekannt war, daf elektromagnetische Strahlung Wellencharakter hat,
stellte man fest, daf sie je nach Situation auch Teilchencharakter aufweisen kann. Dieses
Phénomen wird durch den Welle-Teilchen-Dualismus beschrieben. Umgekehrt kénnen
Phénomene, die man primér im Teilchenbild betrachtet, ebenso Wellencharakter zeigen.
Die einem Teilchen zugewiesene Wellenldnge, die De-Broglie-Wellédnge AgeBrogiic, hdngt
nur von dessen Impuls p ab, und zwar wie folgt:

h
)\deBro lie =— — - 23
glie = (23)

Setzt man fir ein Heliumcluster mit N Atomen der Masse m in einem Gasjet mit der
Geschwindigkeit v fiir den Impuls p = Nmv an, erhilt man [ScTol1994]:

h

oo (24)

AdeB?"oglie =

Da die Heliumatome im Gasjet eine sehr homogene Geschwindigkeitsverteilung aufwei-
sen, ist die De-Broglie-Wellenldnge der verschieden grofien Cluster gerade umgekehrt
proportional zur Zahl der im Cluster enthaltenen Atome. Somit erfahren die verschie-
denen Clusterfraktionen bei den im folgenden beschriebenen Beugungserscheinungen
unterschiedliche Ablenkwinkel und kénnen so separiert werden.
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2.4.2 Beugung elektromagnetischer Wellen am Gitter

Es sei zunéchst die Beugung elektromagnetischer Wellen an einem Gitter der Gitterkon-
stante d mit N Spalten, dessen Spaltbreiten verndchlassigt werden kénnen, betrachtet.
Der Abstand der Beobachtungsebene sei grofl gegen die Gesamtbreite des Gitters Nd.
Die Intensitdtsmaxima n-ter Ordnung finden sich bei Ablenkwinkeln 6,,, die gerade so
grof3 sind, dafl die Gangunterschiede zwischen benachbarten Spalten ein Vielfaches der
Wellenlénge A sind [GrHe2000]:

n
ing, = "2 2
sind p (25)

Kombiniert man Gleichung (24) mit Gleichung (25) [ScTo1994] und beriicksichtigt man,
daf fiir kleine Ablenkwinkel 6 die Ndherung sinf =~ 6 gilt, so ergibt sich:

_nh
T dNmv'

0,, (26)

Die vollstdndige Winkelabhéngigkeit der Intensitétsverteilung 18t sich z. B. wie folgt
finden [GeKnVo1992]: Jeder Gitterspalt wird als eine von N kohérenten Lichtquellen
behandelt. Fiir einen beliebigen Ablenkwinkel 6 aus der Strahlrichtung ergibt sich fiir
den Gangunterschied zweier benachbarter Spalte d sinf. Daraus folgt fiir die beiden
dort entspringenden Wellen die Phasendifferenz ¢:

0= 2771— d sind. (27)

Die Amplitude jeder einzelnen von einem Spalt ausgehenden Welle sei A’. Man kann
nun die Amplituden in einem Zeigerdiagramm addieren (siehe Abb. 6). N mal die
Amplitude A’ aneinandergereiht und jedes Mal um die Phasenverschiebung § gedreht
ergeben einen Polygonzug. Die resultierende Amplitude A hat die Lange der Sehne des
Polygonzuges.

Die Lénge von A 148t sich leicht finden, wenn man berticksichtigt, dafl der Polygonzug
auf einem Kreis liegt. Dessen Radius r ist, wie aus Abb. 6 ersichtlich, wenn man einen
schmalen Kreisausschnitt mit halber Phasenverschiebung ¢ betrachtet,

A - (28)

r=——-
2 sing

Der gesamte Polygonzug umfafit den Winkel Nd. Fiir die Gesamtamplitude A 148t sich
daher aus Abb. 6 ablesen:

A=2r sin?. (29)
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Abbildung 6: Zur Berechnung der Winkelabhéngigkeit der Amplitude von an einem
Gitter gestreuten Wellen [GeKnVo1992].

Einsetzen von Gleichungen (28) und (27) sowie Quadrieren fiir den Ubergang von
Amplitude A zu Intensitdt I liefern das Ergebnis:

ORI 8 N i il (30)
sin2(%) sinQ(i’TdS/\mg)

Sei nun ein einzelner Spalt der Breite s betrachtet. Die hier und im folgenden betrach-
tete Geometrie ist aus Abb. 7 ersichtlich.

Abbildung 7: Abstrahierter Querschnitt durch das im Experiment verwendete Gitter
mit graphischer Definition einiger Gréfien. Verdndert nach [GrSc2000].
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Man kann einen Einzelspalt als eine Aneinanderreihung von zahlreichen Spalten der
Anzahl M und infinitesimaler Breite s’ betrachten, mit der Bedingung, dafl Ms’ = s.
Gleichung (30) kann damit analog verwendet werden, wobei noch die folgenden Um-
schreibungen vorgenommen werden. Da die Gangunterschiede zwischen Wellen von
aneinandergrenzenden ,, Teilspalten“ sehr gering sind, kann im Nenner sz‘ng durch %
ersetzt werden. Was in Gleichung (30) die Breite des gesamten Gitter ist, ndmlich Nd,
ist beim Einzelspalt die Breite eben dieses Ms’ = s. Die Amplitude der Einzelwellen A’
wird durch A” ersetzt, wobei gerade wieder MA” = A’ ist. Damit ergibt sich fiir die
Intensitédtsverteilung eines Einzelspaltes:

) Sin2(MﬂS;Sin0) ) Sinz(ﬂs iinﬁ)

I=(A") W = (4" W- (31)
) )

Nun werden die Gleichung fiir die Gitterintensitét (30) und diejenige fiir die Spaltin-
tensitat (31) miteinander multipliziert, um die vollstindige Intensitéitsverteilung 1(6)
eines Gitters mit ausgedehnten Spalten zu erhalten [BeSc2004]:

sinQ( Nﬂd)\sin@ )

) sin2 ( s iin@ )

I<9) = (A/)Q sinQ(”d iln@) ’ <AI) (‘n’s iin9)2 (32)
Es ist deutlich ersichtlich, dafl dort, wo ein einzelner Spalt ein Intensitdtsminimum,
Dunkelheit, erzeugt, also der rechte Faktor in Gleichung (32) = 0 ist, ein Gitter aus
vielen solcher Spalte nie Helligkeit erzeugen kann. Umgekehrt kann dort, wo ein Ein-
zelspalt eine Intensitédt generiert, diese durch das Gitter verschwinden. Da die Inten-
sitdtsextrema des Gitters viel ndher aneinanderliegen als diejenigen des Einzelspaltes,

erscheint die Spaltfunktion als Einhiillende der Gitterfunktion.

2.4.3 Beugung von Materiewellen am Gitter

Fir Materiewellen gelten im ersten Schritt dieselben Gleichungen wie flir Beugungs-
erscheinungen an Gittern und Spalten. Allerdings gibt es im Detail Unterschiede. So
ist ein von Teilchen erzeugtes Beugungsbild nicht durch ein Teilchen alleine ersichtlich.
Das quantenmechanisch betrachtete Einzelteilchen unterliegt einer statistischen Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit [GrHe2000]. Diese wird durch das Quadrat von den Teilchen
zugeordneten Wellenfunktionen beschrieben. Somit folgt die Aufenthalts- bzw. beim
Gitter Auftreffwahrscheinlichkeit fiir ein einzelnes Teilchen den im vorigen Abschnitt
entwickelten Gleichungen. Erst durch eine Vielzahl betrachteter Teilchen wird im Hi-
stogramm die Intensitatsverteilung in Abhéngigkeit vom Ablenkwinkel deutlich.

Weitere Unterschiede bei der Betrachtung von Teilchen gegeniiber idealen Wellen ist
die rdumliche Ausdehnung und innere Struktur der Teilchen. Die Beugung von Teil-
chen kann letztlich nur korrekt als quantenmechanische Streuung verstanden werden
[GrHe2000]. Diese Streuung findet an den einzelnen Spalten statt, so dafl man zunéchst
allgemein schreiben kann (in Anlehnung an [GrSc1999]):
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in2(Nzd sind
10) = WP ) a0 )

Um die Spaltfunktion zu ermitteln, startet man bei folgendem, aus Huygens’ Prinzip
abgeleitetem Zusammenhang [GrSc1999], wobei die Spalte entlang der x-Achse aufge-
reiht sind und die Strahlrichtung parallel zur z-Achse liegt:

cost

0y = <% /S ez = 0, (34)
palte

Betrachtet man einen Einzelschlitz und geht man von der Variablen x auf die Variable
¢ mit ¢ = § — x iiber, die an einer Spaltseite 0 ergibt, erhdlt man [GrSc1999]:

s
cost 2

Fspate(®) = 7= 2 | 7 7(0) eos [K(5 = Q)] de. (35)

Man kann nun einige Umformungen vornehmen, wobei man beriicksichtigt, da die
Wellenfunktion im Schlitz an den Wénden verschwindet, also 7 (0) = 0 ist. Auflerdem
wird ein Dadmpfungsterm e—k?0g sin®0n eingefiihrt, der ein Oberflichenpotential an den
Wiinden des n-ten Spaltes beriicksichtigt. o2 bezeichnet hierbei die Varianz der geome-
trischen Spaltbreite und k die Wellenzahl der Materiewelle. Schliefflich gelangt man zu
einer Gleichung fiir das Verhéltnis der Intensitét des n-ten Maximums zum Maximum

nullter Ordnung [GrSc1999]:

I _ (222 sin?(TELL) + sinh?(T09)
TTNSe ™nd
To (Eeil)2 4 (zn0)2

(36)

Dabei beizeichnet o2 die um eine additive Konstante veréinderte Varianz der Spaltbrei-
ten, sefy < s die effektive Spaltbreite und ¢ eine GroBe, die die Kontrastminderung des
Beugungsbildes durch Wechselwirkung der Teilchen mit dem Gitter, die Ausdehnung
der Teilchen und deren endliche Geschwindigkeitsverteilung berticksichtigt [GrHe2000].

Zum Abschlufl dieses Kapitels sei darauf eingegangen, wie man gerade die Abweichun-
gen der Beugung von idealen und Materiewellen nutzen kann, um hochinteressante
Ergebnisse zu erhalten. Gleichung (36) kann genutzt werden, um die gemessenen Po-
sitionen von Intensitdtsmaxima durch Variation von s.;y zu fitten. Fiir die mittlere
rdumliche Ausdehnung (r) z. B. des Heliumdimers la8t sich einfach ableiten [GrHe2000]:

0 atig (o) - sl ). (37)

Grisenti et al. haben in [GrSc2000] diesen Fit fiir mehrere Geschwindigkeiten durch-
gefithrt und schliefilich mit einer etwas komplexeren Theorie analog zu Gleichung (37)
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die bereits zuvor zitierte mittlere Grofe des Heliumdimeres zu (r) = 52 & 4 A bestimmt.

3 Versuchsaufbau

Auftrennung und Nachweis des Heliums und seiner Oligomere erfolgen in einer evaku-
ierten, mehrstufigen Kammer. Das Vakuum in der Kammer wird durch mehrere kon-
tinuierlich arbeitende Turbopumpen, unterstiitzt durch je eine temporédr arbeitende
Getter- und eine Titansublimationspumpe, erreicht und liegt bei einem Restgasdruck
von 2,3 - 107! mbar.

Das gasformige Helium wird aus einer handelsiiblichen Gasflasche iiber ein regelbares
Ventil und einen Kryostaten in die Kammer geleitet. Dabei wurden Druck und Tempe-
ratur im Bereich von 0,9 bis 3,3 bar bzw. von 8 bis 16 K eingestellt. Die Austrittsdiise
des Heliums ist in allen drei Raumrichtungen verstellbar gelagert, um sicherzustellen,
dafl bei unterschiedlichen Temperaturen und somit Langenkontraktionen der mitge-
kiithlten Gaszufithrung der Skimmer jederzeit optimal getroffen werden kann.

3.1 Kammeraufbau

Die Kammer besteht aus sechs Stufen mit den im folgenden beschriebenen Komponen-
ten und Ubergéngen:

e Die Expansionskammer, in der der Heliumjet eingelassen wird, bildet die erste
Stufe.

e Es folgt in 10-20 mm Abstand ein Skimmer, ein dem Heliumjet entgegengerichte-
ter Trichter mit einem Offnungsdurchmesser von 300 um, der den mittleren Teil
des Heliumjets moglichst wirbelfrei ausschneidet.

e Die nichste Kammer mit einer Linge von 176 mm, die zweite Stufe, dient dem
differentiellen Pumpen.

e Ein kleines Rohr von 60 mm Lénge und 8 mm Durchmesser, angebracht auf der
Strahlachse, bildet den Eingang zur Gitterkammer und begrenzt die Riickdiffu-
sion zur Unterstiitzung des diffferentiellen Pumpens.

e In der Gitterkammer, der dritten Stufe, sind die Nanogitter (Details werden im
folgenden Abschnitt beschrieben) an rechnerbasiert ansteuerbaren Manipulatoren
verfahrbar angebracht. Vor dem Nanogitter befinden sich drei auf gleiche Weise
verfahr- und damit austauschbare Schlitzblenden, die den Heliumjet begrenzen
und auf nur eines der Nanogitter treffen lassen.
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e Den Ubergang zur darauffolgenden Kammer bildet wiederum ein Rohr von 60
mm Linge und 8 mm Durchmesser.

e In der vierten Kammer sind zwei Paare von verstellbaren Kollimatoren senkrecht
zur Strahlachse und jeweils senkrecht zueinander installiert. Diese Kammer wird
daher im folgenden Kollimationskammer genannt.

e Eine Lochblende von 2 mm Durchmesser begrenzt den Ubergang zur néichsten
Kammer.

e Es folgt die Reaktionskammer. In dieser ist der COLTRIMS-Detektor aufgehéngt,
mit dessen Hilfe die Strukturen der Heliumoligomere vermessen werden kénnen.

e Die letzte Kammer ist durch eine Lochblende mit 10 mm Durchmesser mit der
Reaktionskammer verbunden.

e In der letzten Kammer, dem sogenannten ,Dump“, ist das Massenspektrometer
installiert, mit dem die durch das Nanogitter selektierten Atome bzw. Molekiile
zusétzlich nachgewiesen werden kénnen.

Die wichtigsten Elemente des Aufbaues werden in Abb. 8 skizziert. Abb. 9 veranschau-
licht mithilfe eines computergenerierten Querschnittes durch die Kammer die maf-
stédblichen Proportionen der Komponenten. Auf Abb. 10 schliefflich ist der tatsdchliche
Versuchsaufbau gezeigt.

Spalt Gitter Laser
Kollimatoren
el | COLTRIMS |
1 1 Massen-
< l | ’ s | spekiro-
1 1
\ I I I ||________I | meter
60 mm x 8 mm 60 mm x § mm 2 mm 10 mm
Réhrchen Rohrchen  Lochblende Lochblende
1020mm~ 332mm 30mm 491mm 690mm

Abbildung 8: Skizze des Versuchsaufbaues. Dabei sind alle wichtigen Komponenten
gezeigt sowie die wichtigsten Abmessungen.

Becht hat bereits ein dhnliches Experiment durchgefithrt und beschrieben [Be2012].
Daher seien hier explizit die Unterschiede zum dort genutzten Versuchsaufbau aufge-
fithrt:

e Durch Ventile abtrennbare und herausnehmbare Gitterkammer. Da-
durch ist es moglich, Manipulationen an der gedffneten Gitterkammer vorzuneh-
men, wihrend die beiden iibrigen, grofvolumigen Kammerteile evakuiert bleiben.
So entféllt ein grofer Teil des Zeitaufwandes fiir das anschliefende, erneute Ab-
pumpen.
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Abbildung 9: Computergenerierter Schnitt durch die Gitterkammer mit Bezeichnung
der wichtigsten Komponenten. Man beachte, dal der Gasjet hier - im Gegensatz zu
Abb. 8 - von rechts nach links stromt.

Laserfiihrung 877 Kollimatoren — Gitterkammer | HE f |
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Abbildung 10: Photographische Ansicht des Versuchsaufbaus. Auch hier stromt der
Gasjet von rechts nach links.
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e Getrenntes Vorvakuumsystem von Expansions- bis Gitterkammer auf
der einen Seite und Kollimationskammer bis Dump auf der anderen
Seite. Dadurch kann einer der beiden genannten Bereiche beliiftet werden, wéh-
rend der andere evakuiert bleibt.

e Automatisierung der Verschiebung von Gitter und Spalt durch Linear-
motoren. Hierbei handelt es sich um den Kern dieser Bachelorarbeit. Die Gitter-
und Spaltpositionen kénnen rechnergestiitzt festgelegt werden. Weiterhin kann
eine Routine abgerufen werden, die Gitter und Spalt automatisch durch einen
vordefinierten, jeweils interessanten Bereich verfihrt. Die Gitter- und Spaltposi-
tionen werden den iibrigen gemessenen Daten mitgegeben, so dafl in der Ausgabe
ein automatisch erzeugtes Spektrum vorliegt.

3.2 Nanogitter und Spalte

Die drei in dieser Arbeit verwendeten Nanogitter stammen von der Arbeitsgruppe
um Schollkopf und Toennies aus Gottingen. Die Gitter sind auf einem gemeinsamen
Trager fixiert. Der Gittertrager ist durch einen Linearmotor verfahrbar angebracht,
so daf} je ein Gitter ausgewahlt werden kann, um vom Heliumjet bestrahlt zu werden.
Die Linearmotorsteuerung erfolgt iiber die Software CoboldPC. Die Verfahrgenauigkeit
liegt bei 100 nm ohne Positionskontrolle bzw. bei 1,56 pm bei Positionskontrolle mithilfe
eines Encoders. Die drei im Experiment genutzten Spalte sind analog zu den Gittern auf
einem gemeinsamen Tréager angebracht und unabhéngig von den Gittern verfahrbar.
Die Spalte weisen Breiten von 25 pym, 50 pm und 100 pgm auf. Die Anordnung der
Spalte und Gitter nebst Tréagern ist in Abb. (11) ersichtlich.

Die Abmessungen der drei Gitter sind identisch: Bei einer Gitterkonstanten von 100
nm weisen sie Stegbreiten von 50 nm auf. Zuséatzlich stabilisiert alle 5 um ein Quer-
balken das Gitter. Herstellungsbedingt ist die eine Seite der Gitterstdbe schmaler als
die nominelle Stegbreite. Die Gitter wurden so angebracht, dafl die schmélere Seite der
Spalte in Strahlrichtung zeigt.

Gitter dieser Art werden seit 1995 hergestellt, zuerst durch Tim Savas aus der Ar-
beitsgruppe Prof. Hank Smith des MIT [KoT02007]. Dabei wird das Verfahren der
Laserinterferometrie genutzt [GrHe2000], um aus dem keramischen Werkstoff Silizium-
nitrid (SiNx) [Be2012] extrem feine Gitterstdbe herauszuarbeiten. Auf Abb. 12 ist ein
solches Gitter mit den gleichen Abmessungen wie die hier verwendeten dargestellt.

3.3 Massenspektrometer

Das verwendete Massenspektrometer ist eines der Bauart Quadrupolmassenspektrome-
ter. Der kleinste mebare Partialdruck betrigt bei dem verwendeten Massenspektro-
meter 1 - 10~ mbar. Die nachzuweisenden Atome werden dazu durch Elektonenstoée
ionisiert. Den Kern des Gerétes bilden vier sich an den Ionisationsbereich anschlieffende,
parallel angeordnete, im Querschnitt ein Quadrat formende Metallstdbe hyperbolischen
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Abbildung 11: Computergenerierter Schnitt durch die Gitterkammer mit Bezeichnung
der wichtigsten Komponenten.
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Abbildung 12: Elektronenmikroskopische Aufnahme eines Nanogitters. Links sind die
stiitzenden Querbalken deutlich sichtbar, rechts der trapezférmige Querschnitt der ein-
zelnen Gitterstege [KoTo2007].
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Querschnittes, die von den Ionen in y-Richtung durchflogen werden. Die jeweils diago-
nal gegeniiberliegenden Stébe liegen auf gleichem Potential. An den Quadrupol schlief3t
sich ein Tonendetektor an. Die wichtigsten Komponenten des Massenspektrometers sind
in Abb. 13 gezeigt.

lonenbildung durch lonentrennung nach dem lonennachweis
ElektronenstoRionisation m/e-Verhaltnis im Stabsystam im lonendatektor
in der lonenquelle

vz
Formations- © X

Kathode raum

{U+Vcoswt)
o

Abbildung 13: Prinzip eines Quadrupolmassenspektrometers [Pf2013].

In dem von den Metallstdben umschlossenen Raum stellt sich ein Potential ¢ ein mit
(die weitere Darstellung dieses Kapitels folgt [De]):

oo y) = f@c ), (38)

wobei die x-Richtung durch die Verbindungslinie der positiven Elektroden gegeben
ist, die z-Richtung durch diejenige der negativen Elektroden. Das elektrische Feld hat
damit die beiden Komponenten:

E, = _(b%)m und E, = d)—gz. (39)

70 )

Die elektrostatische Kraft in x-Richtung wirkt also einer etwaigen Auslenkung von der
Achse des Quadrupols entgegen und stabilisiert so die Ionen mit einer harmonischen
Schwingung in der x-y-Ebene. Umgekehrt werden die Ionen in z-Richtung von der Qua-
drupolachse weggetrieben. Bei statischem Feld wirkt der Quadrupol also in einer Ebene
stabilisierend und orthogonal dazu destabilisierend.

Addiert man nun zur statischen Spannung U eine hochfrequente Wechselspannung mit
der Amplitude V, weist das das Potential eine Zeitabhéngigkeit auf:
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¢o = U + Veos(wt). (40)

Nun wirkt der Quadrupol im zeitlichen Ablauf fiir eine Richtung abwechselnd stabili-
sierend und destabilisierend. Welcher der beiden Effekte iiberwiegt, kann man wie folgt
ermitteln. Die Bewegungsgleichungen senkrecht zur Quadrupolachse lauten:

Z+ L?(U + Veoswt)r =0 und Z2— %(U + Veoswt)z = 0. (41)
mrg mrg

Durch Einfithren der dimensionslosen Parameter:

4qU 2qV 1
a= q2 5 » b= q2 5 und T = swt (42)
mriw mrgw 2

kann man die Bewegungsgleichungen in Mathieusche Differentialgleichungen tiberlei-
ten:

i + (a + 2bcos2t)r =0 und a2 (a + 2bcos2T)z =0 (43)
— T)x = — = T)z=0 .
dr? dr?

Abhéngig von a und b haben diese Gleichungen entweder stabile Losungen, d. h., die
Tonen werden in x- und in z- Richtung stabilisiert, oder instabile Losungen, d. h., die
Tonen werden in mindestens einer der beiden Richtungen destabilisiert. Dabei hingt die
Stabilitdt oder Instabilitdt einer Losung nicht von den Anfangsbedingungen ab. Der
stabile Bereich hat im a-b-Diagramm eine oben spitz zulaufende Form, wie in Abb. 14
veranschaulicht. Durch die Wahl der Parameter a und b, deren Quotient nicht von m
abhingt, kann man die Arbeitsgerade so durch die Spitze des stabilen Bereiches legen,
dafl nur Ionen einer bestimmten Masse das Ende des Quadrupols erreichen und dort
detektiert werden.

3.4 COLTRIMS Detektor und Auswerteelektronik

COLTRIMS steht fiir Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroskopy. Das Funkti-
onsprinzip besteht darin, dafl im Inneren des zylinderférmigen COLTRIMS-Detektors
aus ungeladenen Teilchen geladene Fragmente erzeugt, mit elektrischen und magneti-
schen Feldern zu den Stirnseiten des Zylinders gefiihrt und dort zeit- und ortsaufgelost
detektiert werden.

Im Detail konnen die geladenen Teilchen auf verschiedene Weise erzeugt werden. Z.
B. kann eine Atom- oder Molekiilspezies im Gasjet mit einem anderen Teilchenstrahl
gekreuzt werden, um die StofSprozesse zu untersuchen. In diesem Experiment wird der
Heliumjet mit einem Laser gekreuzt, der {iber einen Hohlspiegel im Gasjet fokussiert
wird. Die resultierende Leistungsdichte wurde auf 6 - 101> W/cm? geschiitzt. Eine Lei-
stungsdichte dieser Groflenordnung bietet hinreichend viele Photonen pro Zeiteinheit,
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Abbildung 14: Ausschnitt aus den Stabilitdtsbereichen eines Quadrupolmassenspek-
tormeters im a-b-Diagramm. Durch die Wahl der Spannungen U und V werden die
Parameter a und b festgelegt. Unterschiedlich schwere Ionen kénnen nun im stabi-
len Bereich liegen, durchlaufen den Quadrupol und werden so nachgewiesen, wie hier
die Ionen der Massen m; und ms. Ionen der Masse m3 werden ausgefiltert und nicht
nachgewiesen [De].

um die Heliumatome mit Mulitphotonenionisation zu ionisieren. Mit einem parallel
zur Zylinderachse liegenden statischen elektrischen Feld werden die Ionen, ,Recoils®
genannt, zur einen Stirnseite, die Elektronen zur anderen Stirnseite gefithrt. Die Feld-
starke muf} dabei so bemessen sein, dafl auch nach den Stoiprozessen transversal zur
Zylinderachse auftretende Impulse so tiberlagert werden, dafl die Teilchen die Detek-
toren erreichen. Fiir die sich schneller als die Ionen bewegenden Elektronen wird dies
durch ein durch zwei Helmholtzspulen generiertes, ebenfalls parallel zur Zylinderachse
liegendes magnetisches Feld erreicht, das die Elektronen auf Spiralbahnen innerhalb
des Zylinders zwingt. Das Aufbauprinzip des COLTRIMS-Detektors ist aus Abb. 15
ersichtlich.

In diesem Experiment wurden die Elektronen nicht betrachtet, da keine Strukturanaly-
se des Heliums und seiner Cluster erfolgen sollte. Fiir den Nachweis und die Ermittlung
von Molanteilen von Heliumatomen, -dimeren und -trimeren geniigt es, die Heliumionen
zu analysieren. Demzufolge blieben die am Experiment vorhandenen Helmholtzspulen
ungenutzt. Zudem wurde die sonst fiir die Elektronen bestimmte, kiirzere Seite des
COLTRIMS-Detektors fiir den Nachweis der Tonen verwendet.

Die Spannung der Spektrometerseiten werden so gewahlt, dafl die aus Wasserstoffauf-
briichen stammenden Protonen mit einem kinetic energy release (KER) von etwa 10
eV auflerhalb der MCPs auftreffen. Durch diese Einstellung von etwa 110 V auf die
Spektrometerldnge von 26,6 cm, entsprechend 4,1 V/cm, wird ein guter Teil des Un-
tergrundes unterdriickt.
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Abbildung 15: Aufbauprinzip eines COLTRIMS-Detektors [UIM02003], urspriinglich
nach Moshammer et al. (2003).

Die Detektorseiten bestehen aus je einer Multi-Channel-Plate (MCP) mit darauf nach
aulen anschliefender Delayline-Anode. Die MCPs sind aus Bleiglas mit zahlreichen
feinen Kapillaren, die nahezu in Achsenrichtung des Zylinders zeigen, gefertigt. Auf-
treffende Ionen oder Elektronen mit hinreichender Energie 16sen von der Kapillarwand
ein Sekundéarelektron aus. Um diesen Stofiprozefl zu unterstiitzen, werden die Kapilla-
ren leicht aus der Zylinderachse herausgedreht. Das Sekundérelektron trifft nun erneut
auf die Kapillarwand und 16st weitere Elektronen aus, bis schliellich eine Elektronenla-
wine erzeugt wird, die aus der Kapillare austritt. Durch die entweichenden Elektronen
erfahrt das MCP eine Potentialdifferenz, die aus einer Spannungsquelle wieder auf das
urspriingliche Niveau nachgeregelt wird. Dieser Proze$} ist als kurzer Stromflul detek-
tierbar, der ausgewertet wird und den Zeitpunkt des Auftreffens des Primérteilchens
auf das MCP festlegt [VoCz].

Aus der MCP-Kapillare ausgetreten, trifft die Elektronenlawine auf die Delayline-
Anode. Diese besteht aus drei Schichten aus dicht nebeneinanderliegenden, parallelen
Drahten, die im 60°-Winkel gegeneinander gedreht sind. Es wird zunéachst eine der
Schichten betrachtet. Die auf einen Draht auftreffende Elektronenwolke induziert in
diesem einen sich in beide Richtungen ausbreitenden Stromstofl. Durch Vergleich der
Ankunftszeitpunkte der Stromstéfle an den beiden Enden des Drahtes 148t sich die
Ortskoordinate des Auftreffpunktes auf dem Draht rekonstruieren. Durch die Auswer-
tung einer zweiten, gekreuzten Drahtschicht erhélt man beide Ortskoordinaten in der
Anodenebene. Die dritte Schicht dient zum Abgleich und fiir eine hohere Genauigkeit.
Aus den beiden Ortskoordinaten und dem Zeitpunkt des Auftreffens auf dem MCP 148t
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sich nun der Anfangsimpuls des Iones rekonstruieren.

Die Elektronik zur Auswertung besteht aus zwei hintereinandergeschalteten Verstéir-
kern, einem Constant Fraction Discriminator (CFD), der die verstarkten Signale in
besser verarbeitbare Rechteckspannungspulse umwandelt und schliefflich einem Time
Digital Converter (TDC), der die Zeiten der jeweiligen Signale mifit und an den Aus-
wertungsrechner iibergibt.

Da die Betrachtung der Flugzeiten der Heliumionen bei den Auswertungen eine grofie
Rolle spielt, sei hier auf die wichtigsten Zusammenhénge eingegangen. Die die Ionen
beschleunigende Feldstéarke liegt parallel zur Spektrometerachse an. Anfangsgeschwin-
digkeiten der Ionen senkrecht zu dieser Achse haben also keinen Einflufl auf die Flugzeit.
Im folgenden werden daher nur die skalaren Komponenten der verschiedenen Vektoren
in Richtung der Spektrometerachse betrachtet. Zunéchst gilt fiir die Beschleunigung,
die ein Ton im elektrischen Feld erfahrt [Sc2006]:

a = Ra (44)

wobei q die Ladung des Ions und E die elektrische Feldstédrke ist. Fiir den Zusam-
menhang zwischen Beschleunigungsstrecke x, und Beschleunigungszeit t, gilt damit
[Sc2006]:

1
Ty = §at3 + vita, (45)

wobei v; die Anfangsgeschwindigkeit in Feldrichtung ist. Setzt man Gleichung (44) in
Gleichung (45) ein, driickt die Geschwindigkeit v; durch den Anfangsimpuls in Feld-
richtung p; aus und 16st nach t, auf, erhilt man [Ti2004]:

_ —pi+ /PP + 22aqmE

4
a qE

(46)

Die Heliumionen nehmen auf der Beschleunigungsstrecke von rund 4 cm bei E ~ 4
V/cm ca. 16 €V Energie auf. Demgegeniiber stammen die variablen Anfangsimpulse
aus der Coulombexplosion nach der Ionisation. Fiir kleine Anfangsimpulse kann man
in Gleichung (46) das Quadrat des Anfangsimpulses vernachldssigen, fiir groflere nicht
unbedingt. Damit ist die Abhéngigkeit der Flugzeit vom Anfangsimpuls in Feldrichtung
fiir p? < 2x,qmE linear, ansonsten nicht. Die weitere Betrachtung bezieht sich auf den
héufigen Fall linearer Abhéngigkeit von Flugzeit und Anfangsimpuls. Fiir ein coulomb-
explodierendes Zweiteilchensystem heifit das, dafl die Summe der Flugzeiten t; und to
wegen der Impulserhaltung bei der Explosion eine Konstante C ist. Entsprechend gilt
die Abhingigkeit [Be2012]:

ta(t1) = C — . (47)
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Analoges gilt fiir die Summe der Flugzeiten von drei aus dem gleichen Heliumtrimer
stammenden Heliumatomen, nur dafl hierbei fir drei anstelle fiir zwei Teilchen die
Komponenten der Anfangsimpulse in Feldrichtung betrachtet werden miissen. Dann
ist leicht ersichtlich, dal t; + to2 + t3 = C’ und somit [Be2012]:

t3(t1,ta) = C' —t1 —to. (48)

4 Messungen

Mit der im vorigen Kapitel beschriebenen Versuchsanordnung wurden die hier be-
schriebenen Messungen durchgefithrt. Bei laufendem Gasjet wurden Diise, Laser und
Massenspektrometer so ausgerichtet, dafl der Laserfokus im Gasjet lag und der verblei-
bende Gasjet im Massenspektrometer registriert wurde. Nun wurde der Trager mit den
drei Spalten mit dem zustédndigen Linearmotor verfahren und dabei iiber Beobachtung
des Heliumpartialdruckes festgestellt, an welchen Positionen die Spalte liegen. Darauf
wurde der Spalttriger aus dem Gasjet entfernt und der Gittertrdger verfahren, um
auch hier die Positionen der Gitter zu bestimmen. Der Partialdruck des Heliums ist
um etwa eine Groflenordnung abgefallen, wenn entweder ein Spalt oder ein Gitter im
Strahlengang waren. Bei Anwesenheit beider betrug der Abfall etwa zwei Grofienord-
nungen und lag im Bereich von 1 - 2 - 1072 mbar.

Von nun an wurde immer eines der Gitter mit einem der Spalte kombiniert und parallel
verfahren. Die Schrittmotoren wurden {iber CoboldPC so angesteuert, daf} sie eine be-
stimmte Zeitspanne an einer festen Position blieben, um Mef3daten zu erfassen. Diese
Verweilzeiten lagen zwischen 2 und 20 s. Nach dieser Zeit wurden die Linearmotoren
eine gewisse Zahl von Encoderschritten weiterbewegt, und zwar entweder um 5 oder
um 10, entsprechend 7,8 bzw. 15,6 pum.

Der abgerasterte Bereich wurde mit einer Ausnahme so gewéhlt, dafl er vom Beugungs-
maximum nullter Ordnung bis zum Beugungsmaximum erster Ordnung der Heliumato-
me, genannt ,Monomere* reichte. Nun wurden die folgenden Mef3serien durchgefiihrt,
wobei die Ergebnisse jeweils in einer LMF-Datei festgehalten und anschliefend mit
CoboldPC analysiert wurden:

e Als Ausnahme von dem zuvor Geschilderten wurde ein symmetrisches Beugungs-
bild erfait, das den gesamten von der Geometrie des Aufbaues erméoglichten Ab-
lenkwinkel umfafit. Hierzu wurde Gitter 3 mit Spalt 50 um genutzt, eine Ver-
weilddauer von 3 s und eine Auflésung von 15,6 pm in der Gitterebene genutzt.

e Jedes Gitter wurde mit jedem Spalt kombiniert. Diese neun Vergleichsmessungen
dienten dazu, die optimale Spalt-Gitter-Kombination fiir die folgenden Meflreihen
auszuwéhlen. Die Verweilzeiten betrugen 2 oder 4 s und in einer Ausnahme 20 s
bei einer Auflésung von jeweils 7,8 pm.
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e Fir die jeweils konstanten Driicke von 1,3, 1,8 und 2,4 bar wurde in 1 K-Schritten
die Temperatur von 8 bzw. 10 K bis 16 K variiert und jeweils ein Spektrum
aufgenommen. Die Verweilzeit betrug 5 s und die Auflésung 7,8 pm.

e Fir die konstante Temperatur von 12 K wurde - unter Einbeziehung von Me8-
punkten aus den vorigen drei Mefireihen - in etwa 0,4 bar-Schritten fiir Driicke
zwischen 0,9 und 3,3 bar jeweils ein Spektrum aufgenommen. Die Verweilzeit
betrug analog zu den vorigen Serien 5 s und die Auflésung 7,8 pm.

e Bei 12 K und 1,4 bar wurde der Abstand von der Heliumdiise zum Skimmer in
2 mm-Schritten zwischen 3 und 9 mm variiert und jeweils ein Spektrum aufge-
nommen. Auch hier betrug die Verweilzeit 5 s und die Auflésung 7,8 pm.

5 Auswertung

Die Auswertung gliedert sich in verschiedene, z. T. unabhéngige Unterkapitel. Zu Be-
ginn der Auswertung seien daher zwei Sachverhalte dargestellt, die mehrere der Unter-
kapitel betreffen.

Einerseits waren die fiir einen Teil der Messungen eingestellten Temperaturen in 1 K-
Schritten variiert worden. Dafiir wurde ein Sensor am Hauptmefpunkt in rund 200
mm Abstand von der Diisenéffnung genutzt. Allerdings entspricht die Temperatur an
diesem MefBpunkt nicht exakt derjenigen des Heliumjets vor dem Verlassen der Diise.
Bei einer Mefireihe fiir eingestellte Temperaturen von 8 sowie 10 bis 16 K wurde eine
zweite Temperatur zusitzlich aufgenommen. Diese wurde von einem Sensor ermittelt,
der sich deutlich ndher an der Diise befand, ndmlich in 30 mm Abstand. Mit der nun
bekannten Uberleitung zwischen den Temperaturen wurden anschlieBend fiir die tem-
peraturbasierten Auswertungen die eingestellten Temperaturen auf die realistischeren
Temperaturen kurz vor der Diise umgerechnet. Fir T = 9 K, wofiir eine Messung an
der Diise fehlt, wurde die Differenz der Temperaturen ndherungsweise interpoliert.

Andererseits wurden bei der Auswertung der Beugungsspektren meist Bedingungen an-
gewendet. Diese filtern aus der Vielzahl der registrierten Ereignisse die fiir die jeweilige
Auswertung relevanten heraus. Die verwendeten Bedingungen sind die folgenden:

e Time of flight wide (TOFwide): Es werden nur die Ereignisse ausgewertet, bei
denen die Flugzeit 2800 +50/-450 ns betrégt (siehe auch entsprechende Markie-
rung in Abb. 16). Damit wird die Auswertung auf Ereignisse beschriankt, die gera-
de eine Flugzeit aufweisen, die - einfache Ionisation vorausgesetzt - sie als Helium
identifiziert. Enthalten sind hierin sowohl Heliummonomere als auch Heliumdi-
und -trimere, die beim Aufbruch parallel zur Anode ausgerichtet waren, so daf
die erzeugten Ionen aus der Coulombexplosion nur Impulse transversal zum elek-
trischen Feld erhalten.

e Time of flight narrow (TOFnarrow): Es werden nur die Ereignisse ausge-
wertet, bei denen die Flugzeit 2800 + 30 ns betrigt (siehe auch entsprechende
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Markierung in Abb. 16). Damit wird das bei der vorigen Bedingung geschilderte
Prinzip noch konsquenter angewendet.

e Dimer: Es werden nur die Ereignisse ausgewertet, bei denen - innerhalb einer
Spannweite von + 40 ns - die Flugzeit des zweiten Iones genau den Betrag auf-
weist, den sie haben sollte, wenn das Ion gemeinsam mit dem ersten Ion ein Dimer
gebildet hatte, also Gleichung (47) erfiillt ist. Diese Bedingung erhilt noch zahlrei-
che zufillige Koinzidenzen, bei denen innerhalb eines Laserpulses zwei Monomere
ionisiert wurden.

e Dimer40cut: Es werden nur die Ereignisse ausgewertet, bei denen - innerhalb
einer Spannweite von £+ 40 ns - die Flugzeit des zweiten Iones genau den Be-
trag aufweist, den sie haben sollte, wenn das Ion gemeinsam mit dem ersten Ion
ein Dimer gebildet hatte. Zusdtzlich mufl die Flugzeitdifferenz zwischen 50 und
2000 ns liegen. Die in der vorigen Bedingung noch enthalten Koinzidenzen wer-
den so ausgefiltert, denn bei ihnen geht die Flugzeitdifferenz gegen 0. Durch die
Obergrenze wird der ab diesem Bereich dominierende Untergrund unterdriickt.

e Trimer100300cut: Es werden nur die Ereignisse ausgewertet, bei denen - inner-
halb einer Spannweite von -300/4100 ns - die Flugzeit des dritten Iones genau
den Betrag aufweist, den sie haben sollte, wenn das Ion gemeinsam mit den ersten
beiden Ionen ein Trimer gebildet hatte, also Gleichung (48) erfiillt ist. Zusétzlich
werden alle Ereignisse ausgeschlossen, bei denen die Flugzeit des dritten Ions
iiber 4500 ns betragt, um den Untergrund zu unterdriicken.

Welche Bedingungen in einer bestimmten Auswertung zur Anwendung kamen, ist im
jeweiligen Unterkapitel beschrieben.

5.1 Flugzeitspektren und Flugzeitkorrelationen

Als Grundlage fir die weiterfithrenden Auswertungsschritte werden an dieser Stelle
Flugzeitspektren und die Abhéngigkeiten der Flugzeiten von Ionen aus demselben Auf-
bruchereignis dargestellt. Tragt man die Haufigkeit der von den Detektoren registrier-
ten Ereignisse tiber der Flugzeit auf, ergibt sich ein eindimensionales Flugzeitspektrum
wie in Abb. 16 wiedergegeben. Bei - wie hier - hinreichend grofler Beschleunigungs-
energie kann man den Anfangsimpuls in Gleichung (46) vernachlissigen und {iber den
Zusammenhang

qEt?
m =

9 (49)

die Masse der jeweils registrierten Teilchen ermitteln. Diese lassen sich anhand der
Zusammensetzung des Restgases in der Apparatur leicht bestimmten Ionen zuordnen.
Die Peaks in Abb. 16 sind entsprechend beschriftet.

Wenn ein Mehrteilchensystem durch die Laserionisation aufbricht, sind die Flugzeiten
korreliert. Die Gleichungen (47) und (48) beschreiben diesen Zusammenhang. Entspre-
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Abbildung 16: Haufigkeit der innerhalb von 20 s Mefizeit aufgetretenen Flugzeiten. Die
Peaks konnen iiber Gleichung (49) bestimmten Massen und Ionen zugeordnet werden.
Letztere sind in der Abbildung vermerkt. In roter Farbe sind die Flugzeitintervalle von
zwel der zur Selektion des Heliums genutzten Bedingungen angedeutet.

chend kann man Ereignisse selektieren, bei denen zwei Teilchen auf den Detektor treffen
und die Haufigkeit der Ereignisse in Abhéngigkeit von der Flugzeit des ersten und der-
jenigen des zweiten Teilchens auftragen. Das ist in Abb. 17 geschehen.

Besonders haufige Kombinationen zeigen sich in der Darstellung in einem Hervortreten
bestimmter Flugzeitkombinationen. Zunéchst fallt die bei Flugzeit 1 = Flugzeit 2 ~
1400 ns beginnende Diagonale auf. Vom Flugzeitspektrum ist bekannt, dafl Protonen
rund 1400 ns fiir den Weg zum Detektor bendtigen. Es handelt sich bei der Diagonalen
also um Aufbriiche des Hs-Molekiiles, bei dem die Flugzeiten der beiden Protonen,
wie in Gleichung (47) beschrieben, korreliert sind. Analog besteht die bei Flugzeit 1 =
Flugzeit 2 ~ 2800 ns beginnende Diagonale aus Aufbriichen des Heliumdimeres zu zwei
Heliumionen. Deutlich ersichtlich ist, dal die Korrelationskurven fiir dhnliche Flugzei-
ten der Konstituenten - also im unteren Bereich der Kurve - anndhernd eine Gerade
beschreiben. Das ist der Fall, wenn die Molekiile beim Aufbruch ungefahr parallel zum
Detektor ausgerichtet sind. Im anderen Fall differieren die Flugzeiten stérker, die zu-
vor gemachte Naherung ist nicht mehr giiltig und der Zusammenhang wird nicht-linear.

Weiterhin fallen die achsenparallelen Geraden konstanter Flugzeit 1 ~ 2800 ns bzw.
Flugzeit 2 ~ 2800 ns ins Gesicht. Diese enthalten Ereignisse, bei denen jeweils ein He-
liumatom ionisiert wurde und im gleichen Laserpuls ein anderes Atom bzw. Molekiil.
Es handelt sich hierbei also um zuféllige Koinzidenzen.
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Abbildung 17: Histogramm des Auftretens von Flugzeit-Flugzeit-Kombinationen. Die
Beschriftungen der Pfeile stellen jeweils dar, welches Teilchen nach der auf der x-Achse
aufgetragenen Flugzeit und welches nach der auf der y-Achse aufgetragenen Flugzeit
am Detektor eingetroffen ist. Die beiden Diagonalen resultieren aus Aufbriichen dia-
tomarer Molekiile, deren Flugzeiten nach Gleichung (47) korreliert sind. Die beiden
achsenparallelen Geraden beschreiben zufillige Koinzidenzen einer Heliumatomionisa-
tion und der eines anderen Atomes bzw. Molekiiles.

Analog zur Flugzeitabhédngigkeit zweier Teilchen kann man bei der Flugzeitabhéngig-
keit dreier Teilchen vorgehen. In Abb. 18 ist die Haufigkeit des Auftretens von Drei-
teilchenereignissen gegeniiber der Summe der Flugzeiten der ersten beiden Teilchen
auf der x-Achse und der Flugzeit des dritten Teilchens auf der y-Achse aufgetragen.
Wie von Gleichung (48) beschrieben, ergibt sich fiir Aufbriiche von Teilchen aus drei
Konstituenten eine Korrelation, die sich wie in der vorigen Abbildung in einer je nach
Achsenskalierung mehr oder weniger schrigen Gerade widerspiegelt.

Auch hier kann es zu zufilligen Koinzidenzen kommen, wenn in einem Laserpuls meh-
rere Molekiile bzw. Atome ionisiert werden. Die bei Flugzeit 3 &~ 2800 ns zur x-Achse
parallele Gerade besteht nun aus einem Heliumion als dritten Teilchen und nicht wie
zuvor einem, sondern nun zwei beliebigen anderen Ionen auf der x-Achse. Eine zur y-
Achse parallele gerade Gerade durch den Startpunkt der Diagonalen der Heliumtrimere
ist nicht ersichtlich. Diese wiirde einem aufgebrochenen Heliumdimer bzw. zwei koinzi-
denten Ionisationen von Heliumatomen auf der x-Achse und einem beliebigen anderen
Ton auf der y-Achse entsprechen. Allerdings sind dazu - wie spéater gezeigt wird - die
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Abbildung 18: Histogramm des Auftretens von Kombinationen dreier Flugzeiten. Die
Beschriftungen der Pfeile stellen jeweils dar, welche Teilchen in die Flugzeiten auf der x-
und welches in die auf der y-Achse eingegangen sind. Der fiir das Experiment wichtigste
Bereich ist die schrige Gerade im oberen Bereich. Sie besteht aus Aufbriichen des He-
liumtrimeres. Die Flugzeiten der drei resultierenden Heliumionen sind nach Gleichung
(48) korreliert. Die beiden achsenparallelen Geraden und der kreisférmige untere Be-
reich beschreiben Koinzidenzen mit zumindest einer Zufallskomponente. Ausfiihrliche
Erlauterungen hierzu finden sich im Text.

Héufigkeiten der Heliumdimere zu niedrig bzw. die Wahrscheinlichkeiten fiir mehrere
Heliumionisationen im gleichen Laserpuls zu gering.

Gegeniiber der Flugzeitkorrelation zweier Teilchen gibt es nun zwei neue Bereiche im
Histogramm. Das ist einerseits eine Gerade parallel zur y-Achse bei einer Flugzeit-
summe von Teilchen eins und zwei von rund 2800 ns. Aus dem Flugzeitspektrum ist
ersichtlich, daf} diese Flugzeitsumme nur von zwei Protonen erreicht werden kann. Die
Gerade beschreibt also den Aufbruch eines Ho-Molekiiles, zu dem zufillig ein anderes
Ton als drittes Teilchen den Detektor erreicht. Der andere neue Bereich ist kreisformig
und bei 2800 ns auf der x-Achse sowie etwa 1500 ns auf der y-Achse zu finden. Er
besteht vermutlich aus drei Protonen aus zwei Aufbriichen von Hs-Molekiilen, wobei
ein Proton nicht detektiert wurde. Dadurch sind nur noch zwei der drei detektierten
Teilchen korreliert, da das vierte Proton einen unbekannten Impuls mit sich tragt.
Demzufolge ist der Impuls dessen ehemaligen Bindungspartners mit den beiden iib-
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rigen Protonen unkorreliert. Zudem kann das unkorrelierte Proton als erstes, zweites
oder drittes Teilchen auftreffen. Dieser Effekt erklirt den relativ grolen Durchmesser
des kreisformigen Bereiches sowohl in x- als auch in y-Richtung.

Nachdem in diesem Abschnitt die Grundlagen zu Flugzeitspektren und -korrelationen

erlautert wurden, leitet der folgende Abschnitt zur Untersuchung der Beugungsphéno-
mene iiber.

5.2 Beugungspanorama

Die Aufnahme des ,Panoramas® wurde so eingestellt, dafl die gesamte Offnung der
Apparatur bis zu den maximalen, nur durch die Blenden begrenzten Beugungswinkeln
abrastert wurde. Als Bedingung zur Anzeige wurde TOFwide verwendet.
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Abbildung 19: Maximal sichtbares Beugungsbild bei T = 11,5 K und p = 1,5 bar,

aufgenommen mit Verweilzeit 3 s, Auflésung 7,8 pm in Gitterebene, ausgewertet mit
der Bedingung TOFwide.

Deutlich sind in Abb. 19 die Maxima der Monomere bis zur zweiten Ordnung erkenn-
bar. Diejenigen dritter Ordnung sind bei knapp unter 1200 Encoderschritten ebenfalls
wahrnehmbar. Die Maxima nicht-nullter Ordnung auf der rechten Seite sind durchweg
stérker ausgeprégt als auf der linken. Die Ursache hierfiir konnte in einer inhomogenen
Verteilung der Fluidichte des auf das Gitter treffenden Heliumjets liegen. Da das Gitter
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senkrecht zum Heliumjet verfahren wird, um verschiedene Bereiche des Beugungsbildes
zu messen, konnen so - je nach betrachtetem Teil des Beugungsbildes - unterschiedliche
Jetintensitdten zum Tragen kommen.

Weiterhin ist feststellbar, daf§ die Maxima 2. Ordnung durchaus gut wahrnehmbar
sind. Bei einem idealen Beugungsbild eines Gitters mit einer Spaltbreite s = %d, wie
bei den in dieser Arbeit verwendeten Gittern der Fall, sollte dieses Maximum nach
Gleichung (32) vollstindig unterdriickt sein. Hier wird deutlich, wie stark das tatséch-
liche Beugungsbild von Materiewellen, beschrieben durch Gleichung (36), vom idealen
Beugungsbild abweichen kann.

5.3 Spalt-Gitter-Kombinationen

Als néchstes wurden die neun moglichen Kombinationen der drei Gitter mit den drei
Spalten verglichen. Dazu wurde jeweils der identische Teil des Beugungsspektrums
vom Maximum nullter Ordnung bis zum Maximum erster Ordnung der Monomere be-
trachtet. Der Vergleich erfolgte mit den Bedingungen TOFwide und Dimer. Letztere
Bedingung arbeitet das Maximum erster Ordnung der Heliumdimere sowie durch zu-
fallige Koinzidenzen das Maxima der Monomere und die erste und zweite Ordnung der
Heliumtrimere heraus. In Abb. 21 ist das Beugungsbild der ausgewéhlten Kombination
von Gitter 3 und 25 pm Spalt mit Bezeichnung der sichtbaren Maxima dargestellt.
Diese Kombination wurde fiir die nachfolgenden Mefreihen ausgewahlt.

Nun seien die Betrachtungen dargelegt, die zu dieser Auswahl fithrten. Sie erfolgte im
wesentlichen anhand der in Abb. 20 gezeigten Spektren. Die angewendeten Kriterien
waren, wobei die quantitativen lediglich grob abgeschétzt wurden:

e In bezug auf die verschieden breiten Spalte:
Auflésungsvermogen

Erzielbare Zahlrate

e In bezug auf die von der Herstellung her identischen Gitter:
Mogliche Gitterfehler

Beim Vergleich der drei Spalte offenbarte sich, da das Verhéltnis aus Ereignissen/
Zeiteinheit im Maximum eines Peaks und Ereignissen/Zeiteinheit integriert iiber die
Breite eines Peaks fiir den 100 pum Spalt kleiner ist als fiir den 50 pm Spalt. Kurz
gesagt, der breitere Spalt erlaubt zwar bei sonst gleichen Bedingungen eine hohere
Zahlrate, verringert daflir aber die Auflésung. In der Praxis zeigte sich z. B., daf} der
100 pm Spalt das Maximum zweiter Ordnung der Heliumtrimere kaum herausarbeitet,
wéahrend dieses bei den schméleren Spalten deutlich sichtbar ist. Daher schied der 100
pm breite Spalt aus.
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Abbildung 20: Beugungsbilder der drei Gitter in Kombination mit den drei Spalten,
aufgenommen bei T = 9,2 K und p = 1,7 - 1,8 bar, Verweilzeiten zwischen 2 und 20
s, Auflésung 7,8 pm in Gitterebene, angezeigt mit der Bedingung Dimer. Wahrend die
x-Achse fiir alle Teilgraphiken die gleiche Skalierung aufweist, ist die y-Achse unter-
schiedlich gestreckt bzw. gestaucht, um die Spalt-Gitter-Kombination besser optisch
vergleichen zu konnen. Die fiir die nachfolgenden Mefireihen ausgewéhlte Gitter-Spalt-
Kombination ist rot umrandet und wird in Abb. 21 vergroflert dargestellt.

Der 50 pm Spalt liefert mit manchen Gittern bereits deutlichere Maxima fiir die zweite
Ordnung der Trimere. Er wire moglicherweise der ideale Kompromifl zwischen guter
Auflésung und erzielbarer Zahlrate. Allerdings zeigt er in Verbindung mit Gitter 2
kaum das zweite Maximum der Heliumtrimere. Bei einem potentiell erzwungenen Git-
tertausch kénnte so schnell Auflésung verloren gehen. Daher schied auch dieser Spalt
aus.

Interessant ist die Feststellung, dafl, wenn man die Gitter vergleicht, Gitter 2 in Kom-
bination mit sowohl dem 50 pm als auch mit dem 100 pm Spalt kaum das zweite
Maximum der Dimere zeigt. Es wére denkbar, dafl hier ein Gitterfehler vorliegt, z. B.
in Form einer Verunreinigung.

Im Gegenzug ist der 25 pm Spalt der einzige, der in Verbindung mit allen Gittern ne-
ben dem zweiten Maximum der Trimere auch teilweise das schwache Maximum erster
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Ordnung der Dimere herausarbeitet. Er erzeugt zudem die scharfsten Maxima. Daher
fiel die Wahl auf diesen Spalt.

Beziiglich der beiden verbleibenden Gitter 1 und 3 ist beim Vergleich zu beriicksichti-
gen, daf} die Verweilzeit bei Gitter 1 mit 25 pym Spalt 4 s betrug, bei Gitter 3 mit 25
pm Spalt allerdings 20 s. Diese Ausnahme bei der Verweildauer ergab sich durch eine
parallel zur Messung anstehende Aktivitit, die keine Programmierung der Aufnahme
von weiteren Spektren erlaubte. Diese Zeit wurde daher zur Verldngerung der Verweil-
dauer genutzt.

Konsequenterweise prasentiert sich das Spektrum des 25 pm Spaltes mit Gitter 3 viel
glatter als mit Gitter 1. Das heifit im Umkehrschlufl, daf3 potentielle Gitterstérungen
viel eher bei Gitter 3 als bei Gitter 1 sichtbar sein sollten. Da das Spektrum von Gitter
3 keine UnregelméBigkeiten zeigt, ist Gitter 3 mit hoherer Wahrscheinlichkeit als Gitter
1 frei von Gitterfehlern. Daher fiel die Wahl schlulendlich auf Gitter 3; Gitter 1 dient
als Reserve, falls Gitter 3 einen Defekt erleiden sollte. Das Spektrum der gewéhlten
Spalt-Gitter-Kombination ist in Abb. 21 gezeigt.

Beugungsbild von Gitter 3 mit 25 pm Spalt
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Abbildung 21: Beugungsbild von Gitter 3 in Kombination mit dem 25 pum Spalt bei
T = 9,2 K und p = 1,7 bar, aufgenommen mit Verweilzeit 20 s, Auflésung 7,8 pm in
Gitterebene, angezeigt mit der Bedingung Dimer.
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5.4 Detektionswahrscheinlichkeit

In diesem Kapitel wird die Detektionswahrscheinlichkeit abgeschatzt. Becht z. B. hatte
als solche 60 % angenommen [Be2012].

Zur Abschatzung der Detektionswahrscheinlichkeit geht man davon aus, daf alle He-
liumatome eines Trimeres ionisiert wurden. Wenn alle drei Heliumionen auf die An-
ode treffen, wird das Ereignis auch als Trimer registriert. Die Summe der Flugzeiten
der drei Ionen ist konstant, wie mit Gleichung (48) beschrieben. Wenn von den drei
Ionen allerdings nur zwei die Anode treffen, also eines nicht detektiert wird, ist die
Gesamtflugzeitsumme nicht mehr konstant, da das verlorene Teilchen einen unbekann-
ten Impuls mit sich fiihrt. Da die Anode zwei Teilchen registriert, wird das Ereignis
auBderdem nicht als Trimer, sondern als Dimer gewertet. Da die Flugzeitsumme jedoch
nicht bzw. nur zuféllig mit derjenigen der echten Dimere iibereinstimmt, werden diese
yversteckten® Trimere im Flugzeit-Flugzeit-Histogramm im Regelfall nicht auf der Dia-
gonalen der echten Dimere liegen. Sie liegen statt dessen neben diesen verstreut, bilden
also einen Halo um die echten Dimere. Dieser Bereich ist in Abb. 22 veranschaulicht.

Die Detektionswahrscheinlichkeit p findet man daraus auf folgendem Weg. Von N tat-
séchlich vorhandenen und annahmegeméfl vollstdndig ionisierten Trimeren finden sich
Ngep = p? N Trimere tatsichlich als solche im Spektrum. Fiir die ,versteckten“ Trimere
betrachtet man einen Entscheidungsbaum, in dem fiir jedes der drei ununterscheidba-
ren Heliumionen zwei Moglichkeiten bestehen: Mit der Wahrscheinlichkeit p die der
Detektion, mit der Wahrscheinlichkeit 1-p die der Nicht-Detektion. Von N Trimeren
werden also 3 p(1-p) N = Ny als Halo um die Dimere erscheinen. Durch Division
der beiden Gleichungen ergibt sich:

3Ngey

=9 50
3Ngef + Nverst ( )

p

Mit verschiedenen Bedingungen wurde der Halo im Auswertungsprogramm CoboldPC
isoliert und fiir das Spektrum mit der lingsten Aufnahmedauer - 20 s - iiber die An-
zahl der Ereignisse integriert. Daraus ergab sich die Anzahl von N = 16.283. Im
gleichen Spektrum wurde Ng.y = 3.232 ermittelt. Einsetzen in Gleichung (50) ergibt p
= 37,3 %. Mit diesem Wert wird im weiteren gerechnet.

5.5 Temperaturserien

Das Ziel der drei Mefireihen bei den Driicken 1,3, 1,8 und 2,4 bar ist, einen Verlauf
der Molanteile des Heliumdimers und -trimers in Abhéngigkeit von der Temperatur zu
ermitteln. Dazu wurde fiir jeden Mefpunkt, also jede Druck-Temperatur-Kombination,
ein Spektrum aufgenommen. Um die Molanteile zu bestimmen, wurden die Ereignisse
in den einzelnen Maxima der verschiedenen Cluster ausgezéhlt und anschlieflend un-
ter Beriicksichtigung der Detektionswahrscheinlichkeit ins Verhéltnis zur Summe aller
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Abbildung 22: Modifiziertes Flugzeit-Flugzeit-Histogramm mit Darstellung des Halos
der ,versteckten“ Trimere. Gegeniiber Abb. 17 wurden mit einer Kombination verschie-
dener Bedingungen die Bereiche der ,echten Dimere“ und die achsenparellelen Geraden
mit zufilligen Koinzidenzen entfernt. Die verbleibenden Ereignisse sind Zweiteilchener-
eignisse, bei denen die einzelnen Flugzeiten im fiir HeT-Ionen erwarteten Bereich liegen.
Allerdings sind diese nicht korreliert - sonst ligen sie auf der ausgeschnittenen Diago-
nalen - sondern unkorreliert, was sie als Trimere, bei denen ein He™-Ion nicht detektiert
wurde, ,enttarnt®. Im gekennzeichneten Halo wurden im Verlauf von 20 s etwa 16.300
Ereignisse registriert.

Clusterfraktionen gesetzt. Im einzelnen wurde dabei wie folgt vorgegangen:

e Fiir den Anteil der Dimere wurde mit der Bedingung Dimer40cut iiber das erste
Maximum der Dimere integriert.

e Fir den Anteil der Trimere wurde jeweils tiber die Ereignisse des ersten Maxi-
mums der Trimere mit der Bedinung Trimer100300cut integriert.

e Fir die Summe der Clusterfraktionen wurde mit der Bedingung TOFnarrow iiber
das erste Maximum der Monomere integriert.

Dabei und bei der anschlielenden Berechnung der Molanteile wurden die folgenden
Annahmen gemacht:
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e Der Untergrund ist durch das Setzen einer addquaten Bedingung vollstandig un-
terdriickt.

e Die Mengen der Ereignisse in den jeweils ersten Maxima der Clusterfraktionen
spiegeln die molare Zusammensetzung des Heliumjets wider. Es wird also u. a.
unterstellt, daf} die Zerstérungsrate von Nicht-Monomeren an den Gitterwénden
vernachlassigbar ist. Fiir die kleinen Ablenkwinkel des jeweils ersten Maximums
diirfte das in guter Naherung der Fall sein.

e Das Maximum erster Ordnung der Monomere fillt unter anderem mit dem Ma-
ximum dritter Ordnung der Trimere und dem Maximum zweiter Ordnung der
Dimere zusammen. Hier wird angenommen, dafl die Anteile der Nicht-Monomere
gegeniiber den Monomeren so gering sind, daf} sie den fiir die Berechnung der mo-
laren Anteile verwendeten Quotienten kaum beeinflussen. Bei regelméfig tiber
50.000 Monomerereignissen und hochstens ca. 500 Clusterereignissen ist diese
Annahme sicherlich gerechtfertigt.

e Das zweite Maximum der Heliumhexamere - genau genommen das jeweils n-
te Maximum von Heliumg, - fallt mit der ersten Ordnung der Heliumtrimere
zusammen. Es wird angenommen, dafl der Anteil der Hexamere und hoherer
Cluster vernachlassigt werden kann. Dies wird gestiitzt durch die Beobachtung,
daf} das erste Maximum der Hexamere nicht in Erscheinung tritt, obwohl es grofier
als das zweite Maximum der Hexamere sein sollte.

e Analog wird angenommen, dafl die Anzahl der Tetramere in deren Maximum
zweiter Ordnung gegeniiber der Anzahl der Dimere in deren Maximum erster
Ordnung vernachléssigbar ist. Von den Tetrameren ist ebenfalls kein Maximum
ersichtlich. Immerhin bringt eine Bedingung, die 4-Teilchen-Ereignisse passender
Flugzeiten selektiert, einige Ereignisse zum Vorschein. Deren Anzahl ist jedoch
in der Tat gegeniiber derjenigen sowohl der Dimere als auch der Trimere vernach-
léssigbar.

Zur Berechnung der molaren Anteile von He, wurde zunédchst unter Annahme einer
Detektionswahrscheinlichkeit p fiir ein einzelnes Heliumatom die tatséchlich vorhan-
dene Anzahl des jeweiligen Clusters bzw. des Monomeres riickgerechnet. Anschlieend
wurde der Quotient aus der Anzahl der tatsédchlichen Ereignisse des Clusters und der
Anzahl der Ereignisse des Monomeres gebildet. Mit N(He,,) fiir die gemessene Anzahl
der jeweiligen Ereignisse ergibt sich somit fiir den molaren Anteil r(He,,):

N(Hen)/p"

rHen) = "NHeyp

(51)

In den Abb. 23 und 24 sind die errechneten Anteile dargestellt. Beim Heliumdimer
haben sich Ausbeuten zwischen 0 und 0,45 % ergeben. Uber einen grofien Teil des ver-
wendeten Temperaturbereiches zeigt sich, dafl ein niedriger Druck das Auftreten des
Heliumdimers begiinstigt. Das ist stimmig mit seiner geringen Bindungsenergie und
groflen Abmessungen, denn bei grofierer freier Weglénge werden weniger Dimere durch
Kollisionen zerstort.
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Molanteile des Heliumdimeres als Funktion
der Temperatur beiverschiedenen Driicken
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Abbildung 23: Molanteile des Heliumdimeres als Funktion der Temperatur bei verschie-
denen Driicken.

Betrachtet man den Molanteil fiir einen festen Druck bei verschiedenen Temperaturen,
erkennt man eine Tendenz, bei Temperaturen zwischen 13 und 15 K ein Maximum
zu bilden. Von hoheren Temperaturen kommend, sollte sich der Anteil des Dimers
tatsdchlich erhdhen, denn wegen der schwachen Bindungsenergie steigt der Wirkungs-
querschnitt fiir die Dimerbildung mit fallender Temperatur. Fiir den Abfall von einem
Maximum bei weiterem Sinken der Temperatur kénnte verantwortlich sein, dafl - ob-
wohl existierende Dimere seltener zerstort werden - die Bildungsrate wegen nachlas-
sender Kollisionswahrscheinlichkeit sinkt.

Die Ausbeuten beim Heliumtrimer bewegten sich zwischen 0 und 4,3 % und lagen da-
mit im betrachteten Druck- und Temperaturbereich um bis zu eine Gréflenordnung
iiber den Dimerausbeuten. Einerseits ist die Bildung des Trimeres dadurch erschwert,
dafl drei Teilchen zusammentreffen miissen, oder ein wenig stabiles Heliumdimer ein
Heliumatom aufnehmen muf}, ohne zerstort zu werden. Nach der Bildung allerdings
ist das Trimer buchstéblich um Groflenordnungen stabiler als das Dimer. Darauf sind
wahrscheinlich die oftmals hoheren Molanteile zuriickzufiithren.

In bezug auf den Druck findet sich beim Trimer das gegeniiber dem Dimer umgekehrte
Verhalten: Bei nachlassendem Druck sinkt der molare Anteil. Das erkléart sich zwanglos
durch die Notwendigkeit des Zusammenstofles dreier Teilchen, um ein Trimer zu bilden,
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Molanteile des Heliumtrimeres als Funktion
der Temperatur beiverschiedenen Driicken
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Abbildung 24: Molanteile des Heliumtrimeres als Funktion der Temperatur bei ver-
schiedenen Driicken.

und die stirkere Stabilitdt der Trimerbindung.

Bei konstantem Druck steigen die Molanteile mit fallender Temperatur stark an; beim
hochsten Druck von 2,4 bar wurde auch ein Abfall des Molanteils bei weiter fallender
Temperatur festgestellt. Wahrscheinlich wiirde sich dies bei noch tieferen Temperatu-
ren auch bei den anderen Driicken zeigen.

5.6 Druckserie

Mit den gleichen Bedingungen und Annahmen wie in Kapitel 5.5 wurde eine Mefireihe
bei Driicken von 0,9 bis 3,3 bar aufgenommen. Die Ergebnisse sind in Abb. 25 darge-
stellt.

Ein Effekt, der in Kapitel 5.5 noch auf zwei verschiedene Abbildungen verteilt war,
wird hier in einer Abbildung deutlich: Das antagonistische Verhalten des Heliumdi-
und -trimeres. Bei fallendem Druck wird das Auftreten des Dimeres begiinstigt, das
Trimer wird seltener. Auch die grofle Differenz der maximal erreichten Molanteile wird
schon illustriert.
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T=11,5K

Molanteile des Heliumdi- und -trimeres als
Funktion des Expansionsdruckes
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Abbildung 25: Molanteile des Heliumdi- und -trimeres als Funktion des Drucks bei T
=116 K.

Bruch et al. haben ebenfalls Molanteile von Heliumdi- und -trimeren in einem Heli-
umjet gemessen, indem die Intensititen der jeweiligen Maxima erster Ordnung ver-
glichen wurden. Die Messungen wurden von dieser Arbeitsgruppe bei 6, 12 und 30 K
vorgenommen. Bei 12 K betrug die maximale Ausbeute fir das Heliumdimer 3,5 % bei
einem Druck von 1,75 bar, wobei sie bis hinab zu 1,0 bar auf einem plateauartig hohen
Niveau verharrte. Das Heliumtrimer trat mit maximal 6,5 % Haufigkeit bei 3,5 bar auf
[BrScTo02002].

Qualitativ lassen sich diese Ergebnisse mit dieser Arbeit gut vereinbaren. Auch hier
erreicht der Molanteil des Dimeres zwischen 0,9 und 1,6 bar ein Maximum. Allerdings
liegt - im Gegensatz zu [BrScTo2002] - das Maximum am Ende des Intervalles mit
niedrigerem Druck. Das Trimer erreicht in dieser Arbeit bei 3,3 bar sein Maximum
innerhalb der betrachteten Driicke. Die Abflachung des Anstiegs zum Maximum deu-
tet darauf hin, da die abfallende, rechte Seite des Maximums bei grofieren als den
gemessenen Driicken tatsdchlich auftreten wiirde.

Quantitativ betrachtet liegen die Anteile des Heliumtrimeres in beiden Arbeiten in
der gleichen Groflenordnung, die Anteile des Dimeres weichen in dieser Arbeit um
eine Groflenordnung nach unten ab. Allerdings lassen sich die Ergebnisse von Bruch
et al. [BrScTo2002] nicht direkt mit der vorliegenden Arbeit vergleichen. Die beiden
folgenden Ursachen koénnen leicht zu vollig verschiedenen Molanteilen bei den beiden
Experimenten fithren.
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e So konnen Diise und Skimmer eine jeweils voneinander abweichende Geometrie
aufweisen. Je nach Abstand und Durchmesser werden moglicherweise verschiede-
ne Anteile der Bildungszone der Cluster ausgeschnitten.

e Weiterhin haben Bruch, Schéllkopf und Toennies die Heliumcluster durch ein
Massenspektrometer nachgewiesen, wihrend in dieser Arbeit ein Laser einen Teil
der Cluster zerstorte und die Ionenfragmente nachgewiesen wurden. Daher kon-
nen z. B. von eins verschiedene und moglicherweise von der Atom- bzw. Molekiil-
spezies abhingende Ionisations- und Detektionswahrscheinlichkeiten die Ergeb-
nisse voneinander abweichen lassen.

5.7 Abstandsserie Diise-Skimmer

In diesem Abschnitt sollen die Auswirkungen des am Ende des Abschnittes 5.6 geschil-
derten Sachverhaltes untersucht werden. Der Skimmer schneidet in bzw. kurz nach der
Bildungszone der Heliumdi- und trimere den Teil des Gasjets aus, der fiir das Experi-
ment verwendet wird. Der Abstand von Diise und Skimmer sollte sich daher empfindlich
auf die Bildungsraten von Heliumclustern auswirken. Wenn der Skimmer zu nah an der
Diise ist, schneidet er einen Bereich aus, der im Skimmer weiter turbulent expandiert.
Wenn der Skimmer zu weit von der Diise entfernt ist, kommt der Gasjet bereits wie-
der in Kontakt mit dem Restgas mit nachfolgender intensiver Wechselwirkung, ehe er
ausgeschnitten wird [UnRo2004].

Es wurde daher in dieser Arbeit eine Serie von Spektren bei Abstdnden zwischen Diise
und Skimmer zwischen 3 und 9 mm aufgenommen, wobei T = 11,5 K und p = 1,4 bar
konstant waren. Die Ergebnisse sind in Abb. 26 dargestellt.

Zwar schwankt der Molanteil des Heliumtrimeres zwischen 0,55 und 0,80 %, doch lie-
gen die Meffehler, beschrieben in Kapitel 5.10, in dhnlicher GroBenordnung. Weiterhin
gibt es keine hinreichende physikalische Begriindung fiir die fast schon sigezahnartige
Abstandsabhéngigkeit der Trimerkonzentration.

Daher ist zusammenfassend festzustellen, dafl mit den beschriebenen Einstellungen und
im Meflintervall zwischen 3 und 9 mm Abstand zwischen Diise und Skimmer keine si-
gnifikante Abstandsabhéngigkeit nachweisbar ist.

5.8 Jetgeschwindigkeit und Wellenléinge

Bei der Aufnahme der Spektren wurde die Position verschiedener Beugungsmaxima ge-
messen. Uber den Abstand S eines Maximums von der Symmetrieachse des Beugungs-
bildes und der Ordnung des Maximums lafit sich mit Gleichung (25) die De-Broglie-
Wellenlédnge der Atome und Cluster bestimmen. Aus dieser und der Masse kann mit
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Molanteile des Heliumdi- und -trimeres als
Funktion des Abstandes Diise-Skimmer
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Abbildung 26: Molanteile des Heliumdi- und -trimeres als Funktion des Abstandes von
Diise und Skimmer bei T = 11,5 K und p = 1,4 bar.

Gleichung (24) auf die Geschwindigkeiten v(S) der Teilchen im Heliumjet geschlossen
werden.

Auf der anderen Seite gibt Gleichung (10) einen Zusammenhang zwischen der gemes-
senen Temperatur und der Geschwindigkeit v(T) der Teilchen im Jet. Somit ist die
Jetgeschwindigkeit auf zwei verschiedene Weisen bestimmbar. Die Ergebnisse dieser
alternativen Methoden sollen hier verglichen werden.

In Abb. 27 sind die aus der Position errechnete Jetgeschwindigkeit v(S) und die aus
der Temperatur ermittelte Jetgeschwindigkeit v(T) aufgetragen. Es wird deutlich, daf§
die von der Temperatur T abgeleitete Geschwindigkeit mit sinkender Temperatur zu-
nehmend von der aus der Position S abgeleiteten Temperatur nach oben abweicht.

In Abb. 28 werden auf analoge Weise die aus der Position bestimmte Wellenldnge A(S)
und diejenige von der Temperatur abgeleitete A(T) verglichen. Im Prinzip entspricht
dies wegen Gleichung (24) einer Kehrwertbildung. Auch bei der Wellenlénge ist deutlich
nachvollziehbar, wie sich die beiden Ergebnisse mit fallender Temperatur voneinander
entfernen.

Ein Erklarungsansatz fiir die mit fallenden Temperaturen wachsenden Differenzen von
Jetgeschwindigkeiten und Wellenlédngen ist, dafl Gleichung (10) auf dem Verhalten eines
idealen Gases basiert. Bei z. B. Zimmertemperatur ist diese Annahme fir viele Gase
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Vergleich aus der Position errechneter v(5) und aus der
Temperatur errechneter v{T) Jetgeschwindiggkeit
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Abbildung 27: Vergleich der Jetgeschwindigkeiten. v(S) ist iiber die De-Broglie-
Wellenlénge aus der Position S berechnet, v(T) tiber die Enthalpieerhaltung aus der
Temperatur T.
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Abbildung 28: Vergleich der De-Broglie-Wellenldngen der Monomere. A(S) ist tiber die
De-Broglie-Wellenlédnge aus der Position S berechnet, A\(T) iiber die Enthalpieerhaltung
aus der Temperatur T.
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sehr gut erfiillt. Allerdings findet dieses Experiment in einem vollig anderen Tempe-
raturbereich statt, der diese Annahme nicht mehr unbedingt rechtfertigt. Ob jedoch
gerade dies die genau im betrachteten Temperaturintervall von nahe 0 auf rund 20 %
wachsende Differenz erklért, bleibt fraglich.

Ein anderer Erklarungsansatz ist folgender: Die Berechnung der Geschwindigkeit aus
der Position unterliegt keiner Annahme wie des Verhaltens des Heliums als ideales
Gas. Daher wird vermutlich v(S) die tatsichliche Geschwindigkeit besser widerspiegeln
als v(T). Im Umkehrschlufl kénnte ein systematischer Fehler in der Temperaturmes-
sung bewirken, daf} die tatséchliche Temperatur des Jets niedriger als die gemessene ist.

Die Temperatur wurde iiber die beiden Temperatursensoren eines Temperaturcontrol-
lers ermittelt. Wie zu Beginn der Auswertung geschildert, wurde dabei die Temperatur
iiber denjenigen Sensor geregelt, der sich in gréflerer Entfernung, ndmlich 200 mm, von
der Diise befand. Der zweite, mit 30 mm Abstand deutlich ndher an der Diise liegende
Temperatursensor zeigte eine nach unten abweichende Temperatur. Diese Temperatur-
differenz wurde iiber eine Mefireihe beobachtet und vergréfierte sich von AT = 0,3 K
bei 16 K auf AT = 1,3 K bei 8 K. In Abb. 29 ist diese Entwicklung graphisch dargestellt.

Temperaturabweichung AT/T in Abhéngigkeit
AT/T von der Temperatur
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Abbildung 29: Relative Differenz der Mewerte aus beiden Temperatursensoren in Ab-
héngigkeit von der Temperatur. Dabei lag die Temperatur des diisenndheren Sensors
unter der Temperatur des diisenferneren.

Da sich selbst der ndher an der Diise befindliche Temperatursensor ein Stiick von der
Diise entfernt befindet, liegt die Folgerung nahe, dafl die tatséchliche Temperatur des
Heliums systematisch noch weiter unter der gemessenen Temperatur liegt. Uber die
Temperaturleitfadhigkeit des Haltesystems zwischen Diise und nédherem Temperatursen-
sor und insbesondere der Kontaktstelle zum Sensor selbst sind keine Werte bekannt.
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Weiterhin unterliegen beide Temperatursensoren im hier genutzten, unkalibrierten Zu-
stand einem Temperaturfehler von + 0,5 K. Unterstellt man fiir die Abweichung durch
nicht-ideale Leitfdhigkeit zwischen Temperatursensor und Zielort der Messung weitere
1,0 K Abweichung, ergibt sich fiir die Jetgeschwindigkeit v(T = 6,7 K) = (264 + 20)
m/s. Den in Kapitel 5.10.3 ermittelten Fehler von gut 5 % fir v(S) vorwegnehmend,
berechnet sich v(S) bei 6,7 K zu (225 £+ 11) K. Damit kénnten v(T) und v(S) im Rah-
men der Mefifehler nahe beieinander zu liegen kommen.

5.9 Quellgrofle

In der Meflebene stellt man eine bestimmte Breite der Maxima fest, manifestiert in der
Halbwertsbreite (Full Width at Half Maximum FWHM). Bedingt durch die Heisen-
bergsche Unschérferelation mufl diese immer von null verschieden sein. Allerdings gibt
es weitere Effekte, die die Halbwertsbreite iiber das Mindestmafl hinaus vergréflern.
Das sind z. B. die Schlitzbreite, die Ausdehnung des Laserfokus und nicht zuletzt die
QuellgroBe.

Waiéhrend die Schlitzbreite wohlbekannt ist, herrscht iiber die Grofie der eigentlichen
Quelle des Heliumjets Unklarheit. Zwar ist der Durchmesser der Diise und des Skim-
mers bekannt, aber de facto entspringen alle Heliumatome und -cluster des Jets einer
Quellregion unbekannten Ausmafles irgendwo auf der Jetachse kurz hinter der Diise.
In diesem Abschnitt soll untersucht werden, inwiefern Aussagen iiber die Ausdehnung
der Quellregion senkrecht zur Jetachse gemacht werden kénnen.

Dazu wird fir diese Untersuchung angenommen, dafl die Halbwertsbreite iberwiegend
durch die Spaltbreite und die Quellbreite bedingt ist. Die Spaltbreiten sind bekannt,
und die Halbwertsbreiten kénnen aus den Mefldaten abgelesen werden. Dadurch kann
die Quellbreite berechnet werden. Zunéchst wird durch die Ausdehnung von Quelle
und Spalt die geometrische Breite der Maxima vorgegeben (siehe Abb. 30). Es gilt:

Bg Bg Bhrax
_—e=—_— s — 2

Unter Verwendung von A + C = Dg_g und nach einigen Umformungen ergibt sich fiir
die Breite der Quelle Bg:

Ds_ym

BQ ‘(BMam_BS) — Bs. (53)

Wenn nun die Breite der Quelle als unbekannt vorausgesetzt wird und die tibrigen
Groflen eingesetzt werden, kann man fiir die verschiedenen Spaltbreiten Bg die dazu-
gehoérigen Quellbreiten Bg errechnen. In der folgenden Tabelle sind fiir die drei Spalte
zunéchst die geometrischen Maximumsbreiten fiir einen voll ausgenutzten Skimmer als
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Abbildung 30: Skizze zur Definition der Gréfen, die bei der Berechnung der geometri-
schen Maximumsbreite verwendet wurden.

Quelle, dann die Maximumsbreiten fiir eine ideale, punktformige Quelle, schliellich die
verdoppelten gemessenen Halbwertsbreiten FWHM und endlich die aus der FWHM
errechneten Quellgréflen zusammengestellt. Um die FWHM, die nur einen Teil der
gesamten Maximumsbreite aufiillt, besser mit der gemetrischen Breite vergleichen zu
koénnen, wird sie in hier ausreichender Ndherung verdoppelt. Alle Werte verstehen sich
in pm:

Bs BM,H((BQ)Z?)OOLLIH) BMaz((BQ)zo,um) 2 FWHM BQ
25 535,0 64,2 199,0 85,9
50 599,2 128,5 226,5 62,5
100 27,7 256,9 257,3 0,2

Die zweite und die dritte Spalte sollten den Rahmen fiir die moéglichen Auspragungen
der Maximumsbreiten geben. Es fillt jedoch auf, daf§ fiir den 100 pm Spalt die tat-
séchliche Maximumsbreite auf eine nahezu punktférmige Quelle zuriickzugehen scheint.
Das ist ein deutlicher Hinweis darauf, daf§ die geometrische Betrachtung zu kurz greift;
schliellich wird ein quantenmechanisches Beugungsproblem betrachtet. Auflerdem kénn
ten die kleinen berechneten Quellbreiten ein Hinweis darauf sein, dafl die Heliumatome
und -cluster sich von den verschiedenen Bereichen der Quelle nicht isotrop fortbewegen,
sondern dafl eine Vorzugsrichtung herrscht.

Betrachtet man die berechnete Quellbreite in der letzten Spalte, féllt sofort die beim
100 pm Spalt gegen null gehende Ausdehnung auf. Geometrisch entspricht dies der
Tatsache, dafl ein vom oberen Ende der Quelle startendes Heliumatom oder -molekiil
eben nicht den Spalt am unteren Ende erreichen kann. Statt dessen wiirde die Bahn
eines oben startenden Teilchens am oberen Ende des Spaltes vorbeifithren und dort
den Jet begrenzen.
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Eine weitere Betrachtung ist moglich: Wenn man mit den drei Spaltbreiten und den tat-
séchlich gemessenen Halbwertsbreiten eine lineare Regression durchfiihrt (siehe Abb. 31),
erhélt man fiir eine Spaltbreite von 0 eine Halbwertsbreite von 91,8 pym und damit
aufgrund der Strahlengeometrie eine Quellbreite von 58,5 pm. Dieser Wert liegt im
erwarteten Intervall von 0 bis 300 pm und darf somit als plausible Abschatzung der
Quellbreite gelten.

Maximumsbreiten bei verschiedenen Spaltgréfen und
<FWHM>/pum lineare Regression fiir SpaltgroRe =0
1400
=
120,0
= =
100,0
80,0
60,0
40,0
200
0,0
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Abbildung 31: Die mittlere Maximumsbreite <FWHM> ergibt sich aus je drei Messun-
gen pro verwendetem Spalt, ndmlich eine mit jedem verfiigbaren Gitter. Aufgetragen
iiber den Spaltbreiten Bg sollten diese auf einer Geraden liegen. Das ist hier nicht ganz
der Fall. Die eingezeichnete Gerade ist die Regressionsgerade. Deren y-Achsenabschnitt
von 91,8 um 148t sich geometrisch in eine Quellbreite von 58,5 pym umrechnen.

Ob diese Betrachtungsweise zum zweifelsfrei richtigen Ergebnis fithrt, ist mangels Ver-
gleichsmoglichkeiten mit den hier gegebenen Mitteln jedoch nicht feststellbar. Zur voll-
stdndigen Aufklarung waren weitere Studien notwendig.

5.10 Fehlerbetrachtung
5.10.1 Systematische Fehler

Ein illustratives Beispiel fiir vorliegende systematische Fehler ist die Erstellung der
Druckserie. Die Serie besteht aus zwei Teilen: Erstens aus den bereits bei den Tempe-
raturserien aufgenommenen Spektren, die bei T = 12 K und p = 1,4, 1,8 und 2,4 bar
aufgenommen wurden und zweitens aus den ein bis zwei Tage spéiter aufgenommenen
Spektren, die die anderen Driicke betrachten. Bei der Auswertung ist auffillig, dafl ge-
rade die drei zuvor aufgenommenen Mefpunkte nach oben aus der Mefireihe abweichen,
und zwar sowohl fiir das Heliumdimer als auch fiir das -trimer.
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Eine mogliche Erklarung wére, dafl die Temperatur bei den Messungen eine langere
Zeit, als die Anzeige suggeriert, zur Einstellung benétigt. Dann kénnte es sein, dafl
bei den drei fritheren Messungen die jeweiligen vorherigen Messungen bei héheren, bei
den spéateren Messungen jedoch bei tieferen Temperaturen stattgefunden haben. Das
wiirde erklaren, dafl bei den drei dlteren Messungen die tatsidchliche Temperatur hoher,
bei den spateren Messungen niedriger war. Leider beriicksichtigt diese Erklarung nicht,
daf sich Di- und Trimeranteile in bezug auf die betrachtete Tempeaturabhéngigkeit
gegenlaufig verhalten. Einer der Anteile miifite also systematisch zu niedrig, der andere
systematisch zu hoch sein. Auflerdem zeigt ein Blick ins elektronische Laborbuch, dafl
die jeweils vorher erfolgten Messungen teils bei niedrigerer, teils bei héhrerer Tempe-
ratur stattfanden. Diese Erklarung ist daher ausgeschlossen.

Ein anderer Erklédrungsansatz kénnte eine an verschiedenen Tagen unterschiedliche La-
serleistung sein. Der Laser wurde tiber Nacht abgeschaltet und am folgenden Morgen
wieder in Betrieb genommen. Bei hoherer Leistung sind sowohl bei Dimeren als auch
bei Trimeren hohere Ionisationsraten zu erwarten. Genau das findet man bei den frii-
heren Messungen. Insofern ist dieser Erklarungsansatz plausibel.

Insgesamt sind mindestens die folgenden systematischen Fehler denkbar, wobei die Rei-
henfolge der Darstellung dem Weg des Gasjets und anschliefiend der Auswertung folgt:

e Bei der Geometrie des Aufbaus gibt es zahlreiche Quellen fiir Ungenauigkeiten, die
einen systematischen Fehler bei der Auswertung nach sich ziehen kénnen. Fiir die
Léangenabmessungen der Kammer wird hier ein Fehler von + 2 mm angenommen.
Einige besonders interessante Effekte sind im folgenden aufgefiihrt.

Die Diise mit ihrem Halter kontrahiert sich bei Temperaturerniedrigung ent-
spechend ihrem Ausdehnungskoeffizienten. Das fiihrt zu einem temperaturab-
héngigen lateralen Versatz von Diise und Skimmer. Es wére also grundsétzlich
denkbar, dafl in dieser Arbeit nicht die Temperaturabhingigkeit der Molanteile
der Heliumcluster gemessen wurde, sondern eher die Molanteile in verschiedenen
Bereichen der Quellregion, je nachdem welchen Bereich der Skimmer aus dem
entstehenden Jet ausgeschnitten hat. Bei der Versuchsdurchfithrung hat sich die
Nachregelung der Diisenposition fiir eine optimale Heliumausbeute jedoch als
schwierig herausgestellt. Das dazu im Dump angeschlossene Massenspektrome-
ter zeigte statistische Konzentrationsschwankungen, die die Verdnderung durch
die Nachregelung deutlich iiberstiegen. Daher wurde bei den fiir die Auswertung
verwendeten Mefireihen (mit der Ausnahme des Abstandes Diise-Skimmer) die
Diisenposition konstant gelassen. Ein entscheidender Punkt spricht dafiir, dafl
nicht - oder jedenfalls nicht ausschliellich - verschiedene Bereiche der Quellregion
gemessen wurden. Wenn das der Fall wéire, miiiten wegen der Rotationssymme-
trie des Versuchsaufbaus die maximalen Molanteile fiir verschiedene Driicke bei
der gleichen Temperatur liegen, ndmlich der, bei der Skimmer und Diise exakt
zentriert sind. Das ist jedoch nicht so; im Gegenteil, es ist eine deutliche Abhén-
gigkeit der Temperaturen mit jeweils optimaler Ausbeute vom Druck feststellbar.
Weiterhin zeigt sich, dafl fir T = const und damit definitiv fixierter Diise die
Clusterhdufigkeiten vom Druck abhédngen. Dafl diese vom Druck, aber nicht von
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der Temperatur abhéngen, ist extrem unwahrscheinlich. Nichtsdestotrotz bleibt
unklar, inwiefern eine Diisenkontraktion die Ergebnisse systematisch beeinfluflt.

Die Ausrichtung der Spalte und der Beugungsgitter ist moglicherweise nicht
exakt orthogonal zum Jet und parallel zueinander. Bei Verdrehen um eine schlitz-
parallele Achse verringert sich die effektive Schlitz- bzw. Spaltbreite. Bei Verdre-
hen von Spalt und Gitter gegenldufig um die Strahlachse verbreitern sich die
Beugungsmaxima, da man sie sich nun aus mehreren, versetzten Beugungsbil-
dern entstanden denken kann. Somit sinkt die Auflésung, und der Fehler, z. B.
bei der Berechnung der Jetgeschwindigkeit, wird grofier.

e Wie in Abschnitt 5.8 dargestellt, liegt die tatsdchliche Temperatur des Jets mit
fallender Temperatur zunehmend unter der gemessenen Temperatur.

e Durch unterschiedliche Tonisationswahrscheinlichkeiten in Abhéngigkeit von der
ionisierten Atom- bzw. Molekiilspezies werden die einzelnen Fraktionen systema-
tisch haufiger oder seltener, als ihrer tatsdchlichen Préavalenz entspricht, erzeugt.
Wegen der schwachen Bindung der Heliumcluster und der hohen Laserintensitét
diirfte dieser Fehler sehr gering sein.

e Die Detektionswahrscheinlichkeit p fiir ein Heliumion ist eine grofle Unbekannte.
Die Molanteile wurden mit einer abgeschétzten Detektionswahrscheinlichkeit von
~ 37 % berechnet. Bei der Berechnung gibt es systematische Fehler, so z. B.,
da unter den gefundenen, ,echten* Trimeren koinzidente Ereignisse aus einem
Monomer und einem Dimer vorhanden sind.

e Die bei der Auswertung verwendeten Bedingungen sind subjektiv so optimiert,
daf sie laut den graphischen Darstellungen in CoboldPC die gesuchten Ereignisse
bestmoglich vom Untergrund isolieren. Diese inhédrente Subjektivitét stellt einen
systematischen Fehler dar.

e Die fiir die Auszahlung der Dimer- bzw. Trimerereignisse verwendete Integration
in CoboldPC héngt von der Lage der Integralgrenzen ab. Diese wurden vom
Systemnutzer, also dem Autor dieser Arbeit, gesetzt und unterliegen u. a. einer
systematischen Abweichung,.

5.10.2 Statistische Fehler

Die folgenden statistischen Fehler sind beim Experiment moglich. Auch ihre Darstellung
richtet sich nach dem Weg des Gasjets und der Auswertung. Zusétzlich wird fiir die
meisten Fehler eine Quantifizierung vorgenommen.

e Der Druck in der Heliumzufuhr zur Expansionsdiise wurde zunéchst mittels ei-
nes Druckminderers gemessen. Dieser erlaubt eine Ablesegenauigkeit von 0,1 bar.
Spéater wurde ein elektronisches Barometer verwendet. Dieses weist im verwen-
deten Mefibereich eine Genauigkeit von 0,06 bar auf. Zusétzlich schwankte der
angezeigte Druck nicht kontrollierbar in einem Bereich von weiteren 0,06 bar. Das
ergibt zusammen eine Genauigkeit des eingestellten Drucks von + 0,12 bar. Zwar
geht der Druck in keine der verwendeten Gleichungen ein, doch ist er bedeutsam
dafir, fiir welchen Druck eine bestimmte, berechnete Konzentration gelten soll.
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e Die Temperatur kann im Rahmen der Genauigkeit der Regelelektronik schwan-
ken.

e Die Encoderpositionen wurden iiber die gesamten Mefreihen einerseits an die
Schrittmotoren gesendet, andererseits von den Schrittmotoren ausgelesen. Die
Differenzen zwischen Soll- und Istposition betrugen bis zu + 3 Encoderschritte,
ensprechend 4,68 pm.

e Das Gitter soll eine Periode von d = 100 nm haben. Diese kann fertigungsbedingt
leicht schwanken. Es wird angenommen, dafl die Genauigkeit der Gitterperiode 5
% betragt.

e Von Zeit zu Zeit wurde es notwendig, den Laser zu justieren. Das zeigt, dafl dessen
Position ein gewisses Spiel hat, was dem Experiment einen statistischen Fehler
aufprigt. Leider ist dieser Effekt ohne weitere Untersuchungen nicht quantifizier-
bar.

e Wie am Beginn des Kapitels 5.10.1 beschrieben, war die Laserleistung nicht
iiber die ganze Mef3zeit konstant. Einerseits kann sie einen systematischen Ein-
fluB gehabt haben, andererseits kann sie zwischenzeitlich dem Autor unbekannte
Schwankungen gezeigt haben. Auch dieser Efffekt ist nicht ohne weiteres zu quan-
tifizieren.

e Die Halbwertsbreiten einer gefitteten Gauflkurve weichen um bis zu 5 % von-
einander ab, je nachdem, an welcher Stelle die Grenzen fiir den Fit angesetzt
werden.

e Das Setzen der Integralgrenzen durch den Autor hat teils eine oben bereits ge-
nannte systematische Komponente, teils eine hier relevante statistische. Es wird
angenommen, daf} dieser Fehler etwa 5 % betragt.

5.10.3 Fehlerfortpflanzung

Der Fehler bei der Detektionswahrscheinlichkeit p = p(Nges, Nyerst) ist:

Ap Ip ? Ip 2
— = — AN, — AN, 4
P \/<8Ngef gef) + (8Nyerst verst ) (5 )

wobei die Fehler bei Ny und Nye,s¢ wegen der Ermittlung mit verschiedenen Bedin-
gungen aus unterschiedlichen Darstellungen in CoboldPC als unabhéngig voneinander
gelten konnen. Ausfithren der partiellen Ableitungen von Gleichung (50) und Einsetzen
ergibt:

A
%@1,65%. (55)

Der Fehler der tiber die Enthalpicerhaltung errechneten Jetgeschwindigkeit nach Glei-
chung (10) ist:

57



Av 1Akg\®  [(1AT\? [1Am)\?

v—ﬂmg) +<2T> W ) (%)
Die Naturkonstante kg und die Heliummasse sind so genau bekannt, daf§ der Gesamt-
fehler sicher durch den Temperaturfehler dominiert wird. Damit ist:

Av <1M>21M

2T ) 2T° (57)

v

Der Fehler in der Geschwindigkeit liegt demnach mit AT = 1,5 K fiir 15,7 K bei 4,8
%, fir 6,7 K bei 11,2 %.

Fiir die Berechnung der Jetgeschwindigkeit aus der Position der Beugungsmaxima wur-
den Gleichungen (24) und (25) kombiniert sowie fiir den Ablenkwinkel 6 der Quotient
aus Position des Maximums S und dem Abstand von Gitter zu Meflebene Dgit— apress
verwendet:

_ hDGit—Mess

NmdS (58)

Daraus folgt fiir den Fehler von v unter der Bertiicksichtigung, dal N = 4 bekannt und
fest ist:

Av ARN? | (ADgi—ness\° | (Am\?  [(Ad\?  [(AS)?

V ()« () + (50) + () + (%)
Die Fehler von h und m kénnen gegeniiber den iibrigen wieder vernachléssigt werden.
Mit

ADG’it—Mees 2mm
— = ~ 0,41 60
Dgit—Mess 491mm 41 %, (60)
Ad

& 3 Encoderschritte
S 340 Encoderschritte

~ 0,88 %, (62)

wobei fiir die Anzahl der Encoderschritte das Minimum von ca. 340 Schritten ange-
nommen wurde, ergibt sich schliefflich:

A
TU ~5,1%. (63)
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Da diese Berechnung nicht auf der idealen Gasgleichung beruht und keine weiteren An-
nahmen unterstellt sind, gilt dieser Fehler tatsichlich fiir die errechnete Jetgeschwin-
digkeit.

Fiir den Fehler der Ermittlung der molaren Anteile r(He,,) nach Gleichung (51) gilt:

- () () e (3

Mit

AN(He,) _ AN(He)

N (e N (He) ~3% und (65)
A
2P 1,65 % (66)
p
ergibt sich fiir die Dimere:
AT(H@Q)
— x4
+(Hes) ,6 % (67)
sowie fiir die Trimere:
Ar(Hes)
— =4 .
r(Hes) ,8% (68)

Die Betrachtungen zur Quellgréfie unterliegen solch grofien Unsicherheiten, daf eine
klassische Betrachtung der Fehlerfortpflanzung wenig Sinn ergibt und hier unterlassen
wird. Damit ist die Auswertung abgeschlossen, und es ist an der Zeit, auf das Erarbei-
tete zurtickzublicken.

6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde die automatisierte Separation von Heliummono-, -di- und -
trimeren beschrieben. Unter Nutzung ihrer unterschiedlichen De-Broglie-Wellenldngen
wurden die verschiedenen Fraktionen mit einem Nanogitter getrennt. Zunéchst wurden
einige physikalische Grundlagen zu den genannten Atom- bzw. Molekiilspezies, der hier
auftretenden Bindungsform der Van-der-Waals-Bindung und insbesondere zur Mate-
riewellenbeugung gelegt. AnschlieBend wurde der Versuchsaufbau dargestellt.
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Bei der Durchfiihrung wurden zunéchst die drei jeweils vorhandenen Gitter und Spalte
zu je einer Messung kombiniert und die beste Kombination fiir die weiteren Messungen
ausgewahlt. Das Experiment wurde weitergefiihrt, indem fiir verschiedene Tempera-
turen und Quelldriicke jeweils ein Beugungsspektrum von der fiir alle Heliumteilchen
identischen nullten Ordnung bis zur ersten Ordnung der Heliummonomere aufgenom-
men wurde.

In der Auswertung wurde die Detektionswahrscheinlichkeit auf rund 37 % abgeschétzt.
Weiterhin wurden die Ereignisse in den ersten Maxima der einzelnen Heliumfraktionen
gezahlt und so unter Verwendung der Detektionswahrscheinlichkeit molare Konzentra-
tionen fiir das Heliumdi- und -trimer berechnet. Dabei wurden Anteile von bis zu 0,45
% fiir das Heliumdimer und 4,2 % fiir das Heliumtrimer erreicht. Diese Molanteile und
ihre Abhéangigkeit von Druck und Temperatur stimmen qualitativ gut mit der Literatur
iiberein, quantitativ lassen sie sich u. a. wegen abweichender Nachweismethoden kaum
vergleichen.

Anschliefend wurde der Abstand von Diise und Skimmer variiert mit dem Ergebnis,
daf} eine Verdnderung im betrachteten Bereich keinen nennenswerten Einflu} auf die
Bildungsraten von Di- und Trimeren hat. Weiterhin wurde die auf zweierlei Weise
bstimmbare Geschwindigkeit der Heliumteilchen im Gasjet ermittelt und verglichen.
Die beiden Geschwindigkeiten weichen lediglich im unteren Temperaturbereich signifi-
kant voneinander ab, wofir plausible Erklarungsansitze dargelegt wurden.

Die GroBe der Quellregion der betrachteten Heliumcluster wurde unter geometrischen
Gesichtspunkten und unter Extrapolation der fiir verschiedene Spaltbreiten gemesse-
nen Maximumsbreiten untersucht. Im Ergebnis wird die Quellbreite zu 58,5 um abge-
schétzt.

Die Automatisierung des Aufbaus erlaubte eine Vielzahl von systematischen Messun-
gen, die ohne diese Automatisierung sehr zeitaufwendig gewesen wéren. Insbesondere
wurden in kurzer Zeit - wie zuvor geschildert - die Beugungsmuster von drei Gittern in
Kombination mit je drei verschiedenen Kollimationspalten sowie die Abhéngigkeit der
Heliumdimer- und -trimerbildung von Temperatur, Druck und Abstand von Diise und
Skimmer untersucht. Die Automatisierung erlaubt fiir zukiinftige Messungen, z. B. in
Strahlzeiten am Freien Elektronenlaser FLASH, jeweils in situ die Clusterbildung zu
untersuchen. Moge das beschriebene Experiment nicht nur diese, sondern auch viele
weitere Messungen beschleunigen helfen und so zum gesellschaftlichen Erkenntnisge-
winn beitragen!
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