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1. Einleitung und Motivation

Betrachtet man das Universum, so stellt Helium, nach Wasserstoff, das
zweithaufigste Element dar. Daher ist es auch nicht verwunderlich, dass es
als erstes im Weltall beobachtet wurde. In den wahrend einer Finsternis un-
tersuchten Spektrallinien der Sonnenatmosphire wurde von Jules Janssen
Licht bei einer Wellenléange von 587,49 nm beobachtet. Aufgrund dieser Beob-
achtung wurde auf ein neues Element geschlossen, welches fortan den Namen
Helium tragt (nach altgriechisch ,Hélios”, Sonne).

Dieses Element kommt auch auf der Erde vor. Wahrend es zu Zeiten des ers-
ten Weltkrieges besonders im militarischen Bereich zum Einsatz kam (man
fiillte Sperrballone und Luftschiffe damit), ist es heute aufgrund seiner auller-
gewoOhnlichen Eigenschaften besonders in der Tieftemperaturtechnik gefragt.

Ein Grund hierfiir ist, dass Helium bis zu sehr niedrigen Temperaturen (4,15
K) gasformig bleibt und auch bei 0 K unter Normaldruck noch fliissig ist. Erst
ab einem Druck von etwa 25 bar ist es moglich die feste Phase des Heliums
zu erzeugen. In seiner fliussigen Phase besitzt Helium zwei verschiedene Zu-
stande, Helium-I und Helium-II. Wahrend Helium-I bei 1 bar zwischen 2,18
und 4,15 K eine normale, farblose Fliissigkeit ist, sind die Eigenschaften von
Helium-II viel auBBergewo6hnlicher. Es ist eine superfluide Fliissigkeit. Dies
bedeutet, dass es keinerlei messbare Viskositit besitzt und sich daher sowohl
durch kleinste Offnungen, als auch in diinnen schichten an Wianden entlang,
gegen die Schwerkraft bewegt (Rollin-Film). Diese fehlende Viskositét in der
Flussigkeit sorgt dafiir, dass Helium-II ein nahezu perfekter Warmeleiter ist.

Aufgrund seiner niedrigen Temperatur und der guten Warmeleitfahigkeit
kommt fliissiges Helium sehr haufig bei der Kithlung von technischen Ap-
paraturen zum Einsatz. So werden z.B. Supraleiter und damit auch supralei-
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tende Magnete mit fliissigem Helium gekiihlt, wodurch es auch in medizini-
schen Geraten wie Kernspintomographen und Magnetresonanztomographen

zum Einsatz kommt.

Zusatzlich zu dieser besonderen Eigenschaft ist Helium auch das Element
mit dem kleinsten Atomdurchmesser. Wahrend Wasserstoff einen Atomradius
von 32 pm besitzt, hat Helium trotz seiner drei- bis vierfachen Anzahl an
Nukleonen und seiner doppelten Anzahl an Elektronen nur einen Radius von
28 pm. Durch diese Nidhe zum Atomkern sind die Elektronen besonders stark
gebunden. Alle anderen Elemente im Grundzustand besitzen Elektronen die
leichter zu ionisieren sind als die des Heliums. Ein zusatzlicher Effekt hiervon

ist, dass kein anderes Element sich so schwer polarisieren lasst wie Helium.

Diese besonderen Eigenschaften der atomaren Form des leichtesten Edelga-
ses zeigen den sehr speziellen Charakter dieses Elements. Unter extremen
Bedingungen ist es jedoch moglich einen molekularen Bund zwischen Heliu-
matomen zu erzeugen. Diese kleinsten Verbunde von Heliumatomen sind das
Thema dieser Dissertation.

Durch seine abgeschlossene 1s Elektronenschale ist es fiir Helium nicht mog-
lich eine kovalente Bindung einzugehen. Der einzige mogliche Verbund be-
steht in einer Van-der-Waals-Bindung. Diese beruht jedoch auf der Polarisier-
barkeit der Atome. Da diese beim Helium sehr niedrig ist, ist auch die Van-
der-Waals-Bindung sehr schwach (ndheres zur Van-der-Waals-Bindung siehe
Kapitel 2.1.4).

Dies fiithrt fiir den Verbund zweier Heliumatome, dem Dimer, zu einer Poten-
tialmulde von nur ca. 1 meV Tiefe. In einer klassischen Betrachtung wére
sofort offensichtlich, dass dieses System gebunden sein muss. Beim Dimer ist
diese klassische Ansicht jedoch nicht mehr angebracht, es muss quantenme-
chanisch betrachtet werden. In der Quantenmechanik besitzt jedes Atom und
Molekiil eine Nullpunktschwingung, es darf aufgrund der Heisenberg’schen
Unscharferelation nicht komplett ruhen. Diese Nullpunktschwingung betragt
im Heliumdimer ebenfalls etwa 1 meV und ist damit nahezu so hoch wie die
Potentialmulde tief ist. Daher war es, nach der Postulierung seiner Existenz
im Jahre 1928 durch Slater [Sla28], fiir mehr als sechzig Jahre nicht sicher,
ob die Differenz zwischen Potentialtiefe und Nullpunktschwingung zu einer
attraktiven oder repulsiven Kraft zwischen den zwei Heliumatomen fiihrt.

Erst in den 90er Jahren gab es erste experimentelle Veroffentlichungen mit
einem Beweis fiir die Existenz des Dimers [Luo93a]. Mit dem Aufbau, den
Schollkopf fiir den unwiderlegbaren Beweis fiir die Existenz des Dimers nutz-
te [Sch94], waren Grisenti et al. [Gri00] auch in der Lage die mittlere Bin-



dungsliange auf 52+4 A zu bestimmen. Dies zeigt welch ein aullergewohnli-
ches System aus zwei Heliumatomen gebildet wird. Nach neusten theoreti-
schen Berechnungen [Prz10] hat das Dimer eine Bindungsenergie von nur
139,6 neV. Betrachtet man das Potential bei diesem Wert sieht man, dass der
klassisch erlaubte Bereich bereits bei etwa 13 A endet. Da der Mittelwert der
Abstandsverteilung bei 52 A liegt, ist es eindeutig, dass eine klassische Be-
schreibung des Systems nicht sinnvoll sein kann. Das Heliumdimer hat den
groBten Teil seiner Aufenthaltswahrscheinlichkeit dort, wo es rein klassisch
gar nicht existieren dirfte. Nur durch den quantenmechanischen Tunnelef-
fekt sind internukleare Abstdnde aullerhalb der Potentialmulde moglich. Da
die Tunnelwahrscheinlichkeit exponentiell abfallend ist, kann man aus ei-
nem Mittelwert von 52 A bereits erkennen, dass es sich um eine sehr breite
Abstandsverteilung handeln muss.

Obwohl es in seiner Erforschung ein sehr kompliziertes Objekt darstellt, han-
delt es sich beim Heliumdimer auch um eines der einfachsten Modellsyste-
me. Es besteht lediglich aus vier Protonen, vier Neutronen und vier Elektro-
nen. Trotz dieses simplen Aufbaus ist die Untersuchung des Heliumdimers
bis heute eine grof3e Herausforderung sowohl fiir Theoretiker, als auch Expe-
rimentalisten. Wahrend bei der Berechnung der Eigenschaften des Systems
schon kleinste Ndherungen den Unterschied zwischen gebunden und unge-
bunden ausmachen, ist das Dimer im Experiment sehr schwer herzustellen

und genauso schwer zu untersuchen.

Dies dndert sich auch nicht wenn man ein weiteres Heliumatom hinzufiigt.
Das so erzeugte Heliumtrimer ergibt sich aus den gleichen Zweikorperkraf-
ten wie das Dimer. Durch die Anwesenheit eines dritten Teilchens wird des-
sen Bindungsenergie jedoch einen Faktor 100 grofler als die des Dimers. Trotz
dieser vergleichsweise grofleren Bindungsenergie von etwa 11 peV wurde in
einem &dhnlichen Experiment wie beim Dimer bislang nur die mittlere Gro-
Be des Systems auf 11+ A bestimmt [Brii05]. Damit sind auch beim Trimer
die Atome zu einem grof3en Teil im klassisch verbotenen Bereich des Potenti-
als und das System muss quantenmechanisch beschrieben werden. Viel inter-
essanter ist jedoch, dass es bislang keinerlei experimentelle Untersuchungen
zur Struktur des Trimers gibt. Auch von theoretischer Seite gibt es bislang

keinen Konsens beziiglich des geometrischen Aufbaus des Systems.

Hinzu kommt, dass, anders als beim Dimer, das Trimer auch in einem ange-
regten Zustand noch gebunden sein konnte. Die Bindung dieses ersten ange-
regten Trimer Zustandes war lange Zeit, genau wie beim Dimer, ein Streit-
punkt. Nach neusten Erkenntnissen [Hiy12] soll er d4hnlich schwach wie das
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Dimer gebunden sein. Das Besondere an diesem Zustand ist, dass er als soge-
nannter ,Efimov-Zustand” vorausgesagt wurde. Dies bedeutet, dass er nur
aufgrund einer Resonanz in der Zweikorperwechselwirkung gebunden ist.
Wire die Bindung des Zweikorpersystems starker oder schwécher, wiirde das
Dreikorpersystem nicht mehr gebunden sein. Dieser Zustand ist im Helium
bislang jedoch nur theoretisch vorausgesagt, es gibt noch keinen experimen-
tellen Beweis fiir seine Existenz.

Anders sieht es fiir eine andere Variante des Heliumtrimers aus. Im Gegen-
satz zu dem bislang besprochenen Helium, dem *He, existiert zu 0,00014 %
auch ein Isotop, das *He. Dies hat aufgrund seiner geringeren Masse ein noch
unginstigeres Bindungsverhalten. Da seine Nullpunktschwingung grofler ist,
ist es mit ihm weder moglich ein stabiles Dimer, noch ein pures Trimer zu
bilden. Erst die Mischung aus zwei “He und einem 3He ergibt das kleinste
stabile System mit diesem Isotop. Dies wurde experimentell mit der gleichen
Apparatur wie das Dimer [Sch94] zum ersten mal von Kalinin et al. beobach-
tet [Kal05]. Abgesehen von seiner Existenz gibt es iiber dieses Isotopentrimer
jedoch keinerlei experimentelle Informationen. Dies liegt zum einem am sehr
komplizierten Bindungsverhalten des fermionischen Isotops, zum anderen an
seinem extrem hohen Preis. Steht es iiberhaupt zum Kauf, liegt der Preis fir
einen Liter *He Gas bei Normalbedingungen bei etwa 5000 Euro.

Daher ist es nicht verwunderlich, dass alle vorhandenen Informationen zu
diesem System aus theoretischen Berechnungen stammen. Der Isotopentri-
mer soll einen sogenannten , Tango-State” bilden. Mit diesem Namen werden
dreiatomige Systeme bezeichnet bei denen nur eines der drei Parchen eine
attraktive Zweikorperkraft besitzt und die anderen zwei repulsiv sind. Geo-
metrisch soll es eine bevorzugte Struktur besitzen, eine T-Form. Bei dieser
sollen die zwei “He niher beieinander sein und vom 3He in einem gréfBeren

Radius umkreist werden.

Da all diese Systeme aulBlergewohnliche Eigenschaften besitzen, jedoch bis-
lang im Detail experimentell kaum erforscht sind, bilden das Dimer und die
Trimere die Objekte dieser Arbeit. Um die Untersuchungen zu realisieren
wurden verschiedene aktuelle experimentelle Techniken in einer Apparatur
kombiniert. Die grundlegende Idee ist hierbei ein ,,Coulomb-Explosion Ima-
ging”(siehe Kapitel 2.6). Bei dieser Abbildungsform wird das Untersuchungs-
objekt mehrfach ionisiert, so dass die einzelnen Teilchen sich durch die glei-
chen Ladungen in einer ,Coulomb-Explosion” voneinander entfernen. Misst
man nun die einzelnen Fragmente, konnen Riickschlisse auf den Ursprungs-
zustand gezogen werden. In dieser Arbeit wird dieses Verfahren durch ei-



ne ColTRIMS-Apparatur (,,Cold Target Recoil Ion Momentum Spectoscropy”)
realisiert (siehe Kapitel 3.2.1). Die Ionisation des Molekiils wird durch einen
fokussierten Femtosekunden-Laser (siehe Kapitel 3.1.2) ausgelost, der ein
sehr hohe Intensitiat im Fokus besitzt. Diese hohe Leistungsdichte setzt vor-
aus, dass sehr wenig Fremdteilchen nahe des Reaktionsvolumens sind um den
Untergrund zu minimieren, ein extrem niedriger Enddruck in der Apparatur
muss herrschen. Die Untersuchungsobjekte werden durch eine Uberschall-
gasexpansion erzeugt. Hierbei wird Helium durch eine etwa auf 10 K Tem-
peratur gekiihlte, 5 ym groBle Diise ins Vakuum expandiert. Der so erzeug-
te Gasstrahl besteht zum Grofiteil aus einzelnen Heliumatomen, nur wenige
Prozent sind Dimere, Trimere oder grof3ere Cluster. Um diese von den Mono-
meren zu trennen wird ein Transmissionsbeugungsgitter verwendet, welches
die Molekiile nach ihrer Masse aufspaltet (siehe Kapitel 3.2.2). Dank dieser
raumlichen Trennung ist es moglich gezielt nur Dimer oder nur Trimere zu
Untersuchen.

Ziel dieser Arbeit ist es zum einen eine Abstandsverteilung der Atome des He-
liumdimers zu gewinnen und damit die Bindungsenergie des zweiatomigen
Molekiils zu bestimmen, zum anderen sollen Grole und geometrische Struk-

tur der zwei Trimervarianten gemessen werden.

Hierfiir wird im folgenden Kapitel ein Geriist aus Grundlagen und theoreti-
schen Berechnungen erstellt, bevor in Kapitel 3 der experimentelle Aufbau
néaher erlautert wird. Im vierten Kapitel wird das Prinzip der Datenanalyse
und der Kalibration erklirt, bevor in Kapitel 5 die eigentlichen Ergebnisse
und deren Interpretation diskutiert werden. Abgeschlossen wird diese Arbeit
in Kapitel 6 von einer Zusammenfassung der Forschungsergebnisse und ei-
nem Ausblick auf weitere geplante Aktivititen der Arbeitsgruppe in diesem
Gebiet.



1. Einleitung und Motivation




2. Theorie und physikalische
Grundlagen

In diesem Kapitel werden die dieser Arbeit zu Grunde liegenden physikali-
schen Hintergrinde erklart. Hierzu zédhlen sowohl ein Grundwissen der theo-
retischen Arbeiten des Gebietes als auch physikalische Grundkenntnisse der
verwendeten Technik notig.

2.1 Atomare Bindungen

Um die uns umgebende Welt besser zu verstehen ist es unumgénglich das
Grundprinzip der atomaren Bindung zu betrachten. In der Natur sind, ab-
gesehen von den Edelgasen, alle Stoffe zu Molekiilen oder Festkorpern ver-
bunden. Durch den Zusammenschluss zu einem Molekiil minimieren Atome
ihre potentielle Energie. Hierfiir muss zwischen den Teilchen ein attrakti-
ves Potential entstehen, welches die Atome zusammenhélt. Dieses Potential
ist abhingig vom Abstand der Atome und kann z.B. fiir die Bindung zweier
Atome in einem einfachen ,Korrelationsdiagramm” dargestellt werden (siehe
z.B. Bild 2.2). Je nach Wechselwirkung wird zwischen verschiedenen Arten
der atomaren Bindung unterschieden. Obwohl diese Bindungen oft gleichzei-
tig auftreten, sollen sie nun getrennt voneinander betrachtet werden. Dies ist

insofern zu rechtfertigen, da meist eine Bindungsart die anderen dominiert.
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2.1.1 Ionische Bindungen

Die am einfachsten zu erkldrende Art einer Bindung stellt die ionische (oder
ionogene) Bindung dar. Sie beruht auf elektrostatischen Kraften und ist daher
in guter Naherung klassisch zu beschreiben. Hierfiir muss man nur den Be-
griff der Elektronenaffinitiat eines Atoms einfithren. Dieser Begriff beschreibt
die frei werdende Energie beim hinzufiigen eines Elektrons zum Atom. Diese
ist besonders fiir die siebte Hauptgruppe des Periodensystems, die Halogene,
sehr grof}, da sie genau ein Elektron benétigen um eine Edelgaskonfigurati-
on der dulleren Elektronenschale zu erlangen. Die Gruppe der Alkalimetalle
hingegen muss ein Elektron verlieren um diesen energetisch bevorzugten Zu-
stand zu erlangen. Ist nun die Ionisationsenergie des Alkalimetalls kleiner
als die Elektronenaffinitat des Halogens, so ist es energetisch fiir die Atome
zu bevorzugen ein Elektron abzugeben bzw. aufzunehmen. Die nun geladenen
Ionen werden uber die Coulomb-Anziehung zusammen gehalten [Ger23]. Es
handelt sich um eine heteropolare Bindung, die auf einer nicht gerichteten
Anziehungskraft beruht. Daher verfiigen auf diese Weise gebundene Molekii-
le oft iiber eine hohe raumliche Dichte. Da es in diesem Verband keine freien
Elektronen gibt, ist ein solcher Festkorper schlecht strom- und wiarmeleitend.
Die Bindungsenergie des Molekiils betragt mehrere eV pro Atom [MaKu]. Das
wohl bekannteste Beispiel einer ionischen Bindung ist der Verbund von Na-
trium und Chlor zu Kochsalz (Na*CI™).

2.1.2 Metallische Bindungen

Die metallische Bindung ist nur im Festkorper moglich und daher fiir diese
Arbeit von untergeordnetem Interesse. Sie zeichnet sich dadurch aus, dass die
im metallischen Festkorper sitzenden Atome keine kovalente Bindung ausbil-
den konnen. Stattdessen losen sie auf Kosten der Bindungsenergie einzelne
Valenzelektronen aus, welche sich als freies Elektronengas im Festkorper be-
wegen konnen. Auf diese Weise bildet sich eine Gitterstruktur aus positiven
Ionen, die durch die quasi freien Elektronen zusammengehalten werden. Ein
so gebildeter Korper ist sowohl ein guter Strom- als auch Warmeleiter. Die

Bindungsenergie eines solchen Systems liegt etwa bei 1 eV pro Atom [MaKul.

2.1.3 Kovalente Bindungen

Die kovalente Bindung stellt in der Natur eine sehr wichtige Bindungsform
dar, da sie eine grofle Rolle in der organischen Chemie spielt. Im Vergleich
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zur ionischen Bindung findet hier keine Abgabe und Aufnahme von Elektro-
nen statt, die Bindungspartner teilen sich stattdessen einen Teil ihrer Va-
lenzelektronen. Da zu ihrer Beschreibung die Bewegung der Elektronen eine

essenzielle Rolle spielt, kann sie nur quantenmechanisch erklart werden.

Fur eine exakte Losung miisste die Schrodingergleichung des gesamten Sys-
tems gelost werden. Da dies analytisch selbst fiir das einfachste Molekiilion,
das HJ, nicht mehr moglich ist, miissen gewisse Ndherungen getitigt werden.

Aufgrund der stark unterschiedlichen Massen von Elektronen und Kernen
(im Fall des Hj eines Protons) kann man einfach erkennen, dass die Ge-
schwindigkeit des Kerns im Vergleich zu der des Elektrons sehr gering ist.
Aufgrund dieser Tatsache kann man davon ausgehen, dass die Kerne im Ver-
gleich zur schnellen Bewegung der Elektronen als ruhend angesehen wer-
den konnen. Daher kann man die Bewegung der Kerne und die der Elektro-
nen als entkoppelt ansehen. Diese Entkopplung ist unter dem Namen Born-
Oppenheimer-Ndherung bekannt und erlaubt den Kernabstand beim Losen
der elektronischen Schrodingergleichung als Konstante zu betrachten. Hier-
durch ldsst sich das Hj -Molekiil wieder analytisch 16sen. Man kann nun zu
jedem Kernabstand die Energie des Systems berechnen und auf diese Wei-
se eine Potentialkurve erzeugen. Diese wird in einem Korrelationsdiagramm
wie in Bild 2.2 dargestellt.

Jedoch ist durch Hinzufligen eines weiteren Elektrons diese Vereinfachung
nicht mehr ausreichend um die Schrodingergleichung zu l6sen. Da nun zu-
satzlich die Wechselwirkung der beiden Elektronen untereinander beriick-

sichtigt werden muss, sind weitere Naherungen notig.

Eine einfache, aber weit verbreitete Nidherung ist die Linearkombination ato-
marer Orbitale (linear combination of atomic orbitals, LCAO). Wie der Name
bereits nahelegt, versucht man hier durch eine Linearkombination der ato-
maren Wellenfunktionen eine adidquate Beschreibung des Molekiils zu finden.
Dieses Verfahren beschreibt im ersten Schritt jedoch auch nur die Elektronen-
wellenfunktion eines einzelnen Elektrons (demnach z.B. das H] Molekiilion).
Um die beste Beschreibung zu erreichen miissen die Koeffizienten der Linear-
kombination so gewéahlt werden, dass die Energie des Systems minimal wird.

Diese Naherung soll hier jedoch nur kurz umrissen werden.

Man startet bei diesem Verfahren mit einer Kombination aus der Wellenfunk-
tion von Atom A (¢4) und Atom B (¢p):

Y(r,R) = c1¢a(ra) + c205(7B) 2.1)
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Da die neue Gesamtwellenfunktion normiert sein und einen symmetrischen
oder antisymmetrischen Charakter beim Vertauschen der Atomorbitale ha-
ben muss, ergeben sich folgende zwei Losungen der Gleichung:

1

Vs = \/TTAB(QSA + ¢B), (2.2)
1
VYo = m(ﬁ% — ¢B) (2.3)

Sup ist hierbei das sogenannte Uberlappintegral, welches den Uberlapp der
atomaren Wellenfunktionen und die dadurch entstehenden Interaktionen be-
schreibt.

Berechnet man nun mit Hilfe dieser Wellenfunktionen die Potentialkurven
des Molekiils, so sieht man, dass aus den urspriinglich energetisch entarte-
ten atomaren Zustianden nun zwei nicht mehr entartete molekulare Zustiande
wurden. Deren symmetrische Losung ist bindend; die antisymmetrische nicht
bindend. Verstehen kann man dies durch die Aufenthaltswahrscheinlichkeit
der Elektronen. Wie in Abbildung 2.1 zu erkennen ist, wird bei einer symme-
trischen Uberlagerung der atomaren Wellenfunktionen die Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit zwischen den Kernen erhoht, was die AbstoBung der positiven
Atomkerne abschirmt. Im antisymmetrischen Fall ist mit genau umgekehr-
ten Konsequenzen die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons zwischen
den Kernen verringert [Dem3].

aj
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!
- o -
i

Abbildung 2.1: Antisymmetrische (schwarz) und symmetrische (rot) Elektronen-
Wellenfunktion (a) von Wasserstoffion und deren Quadrat (b), die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit der Elektronen [Dem3].

Durch eine weitere Linearkombination der durch das LCAO-Verfahren erhal-
tenen Orbitale fiir ein Elektron, lassen sich auch Orbitale fiir Mehrelektro-
nensysteme gewinnen.

Wird nun, wie hier im Falle von Wasserstoff, nur das symmetrische Mole-
kiilorbital mit zwei Elektronen (eins mit Spin up, eins mit Spin down) be-
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setzt, so kommt es zu einem gebundenen Molekiil, dessen Bindungsenergie in
einem vergleichbaren Bereich liegt wie die der ionischen Bindung.

Im Falle von Helium miissten die vier Elektronen jedoch beide Orbitale be-
setzen. Da hierbei das Potential des antisymmetrischen Zustandes tiberwiegt
kommt es zu keiner kovalenten Bindung von zwei Heliumatomen. Dieses Ar-

gument gilt dquivalent fir alle Edelgase.

2.1.4 Van-der-Waals-Bindungen

Atome und Molekiile mit einer bereits abgeschlossenen Valenzschale konnen
keine der erwdahnten Bindungen eingehen. Sie konnen jedoch in gebundenem
Zustand vorkommen. Grund hierfiir ist eine Anziehung tiber Dipolkréfte. Das
bekanntestes Beispiel fiir ein solches System ist sicherlich die Wasserstoff-
briickenbindung zwischen H,O Molekiillen. Das Wassermolekiil hat ein per-
manentes Dipolmoment, welches auf sein Nachbarmolekiil eine anziehende
Kraft austibt.

Hat ein Atom oder Molekiil kein permanentes Dipolmoment ist die Anzie-
hungskraft zunéchst nicht so intuitiv zu verstehen. Fiir eine anschauliche
Erklarung darf man die Ladungsverteilung um den Atomkern nicht im zeitli-
chen Mittel betrachten, was zu einem homogenen, kugelformigen Orbital fiih-
ren wiirde, sondern man muss die momentane Ladungsverteilung anschauen.
Wihrend sich die Elektronen um den positiven Kern bewegen hat das Atom
zu jeder Zeit ein gewisses temporires Dipolmoment, welches jedoch im zeitli-
chen Mittel null ist.

Befindet sich nun ein weiteres Atom in der Néhe des ersten, so induziert das
temporidre Dipolmoment von Atom A auch in Atom B ein Dipolmoment. Diese
Dipole iiben ein attraktives Potential aufeinander aus, was zu einer Bindung
der Atome fiihren kann. Man spricht von einer Van-der-Waals-Bindung.

Will man dieses Potential theoretisch beschreiben, so ist eine quantenmecha-
nische Storungsrechnung notig. Um ein physikalisches Versténdnis fiir diesen
Prozess zu gewinnen, reicht jedoch bereits eine klassische Multipolentwick-
lung des elektrischen Potentials der Ladungsverteilung aus. Fiir ein ungela-
denes Atom ohne permanentes Dipolmoment sind die ersten zwei Terme die-
ser Entwicklung null, da sie das ionische Potential und das eines elektrischen
permanenten Dipols beschreiben. Der dritte Term beschreibt das Quadrupol-
moment und damit das Potential eines momentanen Dipols.
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Das Dipolmoment (p) eines Atoms ist proportional zu seiner Polarisierbarkeit
(@) und dem #duBeren elektrischen Feld (F), welches durch das momentane
Dipolmoment des Nachbaratoms erzeugt wurde:

7=ak. (2.4)

Durch dieses Dipolmoment wird ein Potential (¢) erzeugt

—

P70 (2.5)

Aregr?’

dessen Ableitung uns ein elektrisches Feld ergibt

B o= W) —p 2.6)

4degrs
wobei in beiden Fillen ) der Einheitsvektor in Richtung der Verbindungs-
achse der Atome ist und 7 der internukleare Abstand. Fir das durch die in-

duzierten Dipole erzeugte Potential ergibt sich daher folgende Abhéingigkeit:

C

V(R) = — 5.

2.7
Hierbei ist C' eine Konstante die sich aus der Polarisierbarkeit der beiden
Atome ergibt und R deren Abstand zueinander.

Dieses Potential fallt bei kleinen internuklearen Abstéanden sehr steil ab, ist
jedoch aufgrund seiner 1/R® Abhingigkeit sehr langreichweitige. Es beriick-
sichtigt jedoch nur den Teil der Interaktion, welcher ohne Uberlapp der ato-
maren Orbitale entsteht. Kommen sich die Kerne zu nahe, so dominiert die
Interaktion der abgeschlossenen Elektronenhiillen und der positiv geladenen
Kerne. Will man diese Effekte beriicksichtigen, so hat sich ein Lennard-Jones
Potential als gute Beschreibung erwiesen. Dieses enthéilt weitere Terme der
Multipolentwicklung und hat folgende Form:

01 02

VR) =465 - (3

9. (2.8)

Hierbei sind € und o; von den jeweiligen Atomen der Bindung abhéngig. Beide
Werte konnen quantenmechanisch berechnet oder der Literatur entnommen
werden [BieO1]. Mit ihrer Hilfe lassen sich die in Abbildung 2.2 gezeigten
Potentialkurven berechnen.

Nahezu in jedem Molekiil ist auch ein Van-der-Waals-Potential enthalten. Da
diese Bindung jedoch etwa um einen Faktor 1000 schwéicher ist als z.B. ei-
ne kovalente Bindung, kann dieser Anteil in der Regel vernachlissigt wer-
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Abbildung 2.2: Abbildungen der Lennard-Jones Potentiale fiir verschiedene Edelgasdimere
[Kre09]

den. Die rein durch ein Van-der-Waals-Potential gebundenen Molekiile sind
dagegen aufgrund des schnellen Abfalls der Anziehungskraft bei kleinen in-
ternuklearen Abstidnden oft nur so schwach gebunden, dass sie nur gekiihlt
existieren konnen. Die Bindungsenergien von wenigen meV sind kleiner als
die thermische Energie bei Raumtemperatur (ca. 40 meV). Aufgrund dieser
schwachen Bindung sind diese Systeme jedoch deutlich grofler als kovalen-
te oder ionische Molekiile. Der mittlere Bindungsabstand eines Neondimers
(Ne;) betragt z.B. ca. 3.1 Angstrdm [JahO5].

2.2 Das Heliumdimer

Das vom Aufbau her wohl einfachste Van-der-Waals gebundene System ist
das Heliumdimer. Es besteht nur aus zwei Kernen mit je zwei Protonen und
Neutronen und insgesamt vier Elektronen. Dass dieses System jedoch nur im
Aufbau simpel erscheint, kann bereits aus der Historie seiner Berechnung
und Vermessung erkannt werden.

Die erste theoretische Vorhersage eines gebundenen He, Dimers wurde im
Jahr 1928 von Slater verésffentlicht [Sla28]. Ahnlich wie bei der oben be-
schriebenen LCAO Methode berechnete er die abstoflende Kraft zwischen
den Kernen und der geschlossenen Elektronenhiille. Die anziehende Van-
der-Waals-Kraft beschrieb er auch schon durch eine 1/R® Beziehung. Jedoch
war es damals noch nicht moglich die genauen Parameter dieser Kraft zu
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bestimmen und daher nutzte Slater nur eine Abschatzung, fiir welche er ei-
ne Berechnung am Wasserstoffatom als Grundlage nahm. Unter Beriicksich-
tigung der unterschiedlichen Gréfle und der Polarisierbarkeit von Helium,
welche aus Experimenten bekannt war, erhielt Slater ein attraktives Poten-
tial. In der Summe der beiden Krafte erhielt er einen gebundenen Zustand
mit Eg;,q = —1,21 - 1071 ergs (755,22 peV) und einem Gleichgewichtsabstand
von R = 3,0 A. Trotz des rein geschitzten attraktiven Potentials zog er den
Schluss, dass seine Ergebnisse richtig seien, da sie dem bereits bekannten

fliissigen Helium nahe waren.

In den néachsten Jahrzehnten erschienen eine grof3e Anzahl von theoretischen
Veroffentlichungen, in denen neue Potentiale berechnet und immer wieder wi-
derspriichliche Ergebnisse erziehlt wurden. Eine Liste von tiber 50 verschie-
denen Potentialen kann in [And93] gefunden werden.

Warum die Berechnung der Bindungsenergie des Heliumdimers so kompli-
ziert ist kann man schon durch eine einfache Abschiatzung mit Hilfe der Hei-
senberg’schen Unschérferelation sehen. Betrachtet man die Potentialmulde
des Dimers (siehe Abbildung 2.3) so sieht man, dass sie nur etwa 1 meV tief
ist und eine Breite von etwa 2 a.u. hat. Berechnet man nun die Impulsun-

schéarfe so ergibt sich folgendes:

h
dp > — =0,5a.u. (2.9)
dx
Aus diesem Impuls lasst sich einfach die Energie der Nullpunktschwingung
errechnen:
2
W5 1 mev. (2.10)
24

Bereits bei dieser groben Abschitzung ist zu erahnen in welchem Ma@ sich
Potentialtiefe und Nullpunktschwingung gleichen und wie klein damit deren
Differenz, die Bindungsenergie, ist. Daher ist es nicht verwunderlich, dass ge-
rade in den Anfiangen der quantenmechanischen Rechnungen noch zu unge-
naue Niherungen verwendet wurden, welche iiber bindend und antibindend

entschieden haben.

Erst mit weit voran geschrittenen Rechentechniken und Néherungsverfah-
ren, etwa zu Anfang der 80er Jahre, begann eine allgemeine Ubereinstim-
mung, dass genau ein gebundener Zustand fiir He, existiert. Jede Rotations-
oder Vibrationsanregung wiirde bereits zur Dissoziation des Molekiils fiih-
ren. Trotzdem kamen auch in den néachsten Dekaden verschiedene Theorien
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Abbildung 2.3: Korrelationsdiagramm und Quadrat der Wellenfunktion nach Theorie von
Szalewicz [Prz10]. Auch weit auf3erhalb der Potentialmulde besteht noch eine hohe Aufent-
haltswahrscheinlichkeit fiir das Dimer.

nicht auf konvergierende Ergebnisse fiir die Bindungsenergie (siehe Abbil-
dung 2.4).
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Abbildung 2.4: Entwicklung der berechneten Bindungsenergien des Heliumdimers (Werte
entnommen aus ¢ [Jan95], * [Fel82], ¢ [Luo93], ¢ [Jan97], ¢ [Kor97], f [Gda01], ¢ [Prz10])

Exemplarisch soll nun auf drei der gelaufigsten Potentiale eingegangen wer-
den um die starken Abweichungen aktueller Theorien deutlich zu machen.

Zuerst wird hier die Rechnungen von Aziz und Slaman [Azi91] betrachtet,
denen es gelang ein analytisches ab initio Potential zu finden. Dieses basiert
auf den numerischen Losungen von Liu und McLean [Liu89] und von van
Duijneveldt et al. [Vos90]. Mit ihrem frei von experimentellen Parametern be-



16 2. Theorie und physikalische Grundlagen

rechneten LM2M2 (Liu-McLean-2-mimic-2) Potential konnten sie sowohl die
experimentell gemessene Viskositét, als auch die Virial-Koeffizienten, welche
die Wechselwirkung der Atome in einem realen Gas beschreiben, bestatigen.
Hiermit bestand innerhalb der Fehler Ubereinstimmung von Experiment und
Theorie: Sowohl fiir Tiefe und Fléache der Potentialmulde, als auch in der Po-
sition der repulsiven inneren Flanke des Potentials. Das LM2M2 Potential
hat sein Minimum bei einem internuklearen Abstand von <r> = 2,9702 A und
einer Tiefe von V,,,;,, = 10,92 K (0,941 meV).

In einer spéateren Veroffentlichung von Luo et al. [Luo93] wurde dieses Poten-
tial noch um Retardierungseffekte korrigiert. Diese entstehen durch die end-
liche Ausbreitungsgeschwindigkeit des elektrischen Feldes. Da das Heliumdi-
mer enorm grof} ist fithrt es im Bereich groBler internuklearer Abstéande zu Ab-
schwiachung der Van-der-Waals-Kraft. Da sich das elektrische Feld, welches
durch das momentane Dipolmoment von Atom A erzeugt wird, nur mit Licht-
geschwindigkeit ausbreitet, entsteht ein minimaler Zeitversatz bis Atom B
dieses Feld spiirt und sein Dipolmoment darauf einstellen kann. Durch diesen
Effekt wird das Van-der-Waals-Potential fiir groBe Abstinde von einer 1/R°
Abhingigkeit auf eine 1/R” Relation reduziert. Obwohl dies nahezu keinen
Effekt auf den inneren Bereich und das Minimum der Potentialmulde hat,
andert sich die Bindungsenergie des Systems von Eg;,,(LM2M2) = 1,310 mK
auf Eg;,,(LM2M2,.,) = 1,176 mK.

Das zweite weit verbreitete Potential wurde 1995, nach den ersten experimen-
tellen Nachweisen des Heliumdimers, von Tang, Toennies und Yiu [Tan95]
berechnet. Genau wie das LM2M2 Potential besitzt es auch eine komplett
analytische Form. Der Unterschied besteht darin, dass es als Grundlage nur
atomare Eigenschaften des Heliums nutzt und keine freien Anpassungspara-
meter besitzt. Trotz diesem starren Geriists gibt es mit vergleichsweise ge-
ringem Rechenaufwand einen Potentialverlauf, der auch mit komplizierteren
Rechnungen iibereinstimmt.

Dieses Potential nutzte Lewerenz [Lew97] um durch Diffusions Monte Carlo
(DMC) Rechnungen die Strukturen und Bindungsenergien kleiner “He Clus-
ter zu berechnen. Fiir das Heliumdimer erhielt er eine Bindungsenergie von
Eging = 1,2374 mK.

Die dritte Theorie, welche hier kurz erwdahnt werden soll, ist die von Przy-
bytek et al. [Prz10] verdffentlichte Rechnung. Nach aktuellem Stand stellt
sie die genauste Berechnung der Interaktion zweier Heliumatome und dem
daraus resultierenden Potential dar. Sie beriicksichtigt neben der Born-
Oppenheimer-Ndherung auch adiabatische Korrekturen, relativistische Ef-
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fekte, quantenelektrodynamische Effekte und den bereits erwdhnten Retar-
dierungseffekt. Laut der Autoren ist dies die erste Veroffentlichung, die diese
Effekte in ausreichender Genauigkeit und fiir mehr als einen Abstand des Po-
tentials beriicksichtigt. In ihrem Potential wurden diese Beitriage an 17 ver-
schiedenen Stellen zwischen 1 und 12 a.u. berechnet. An diese Punkte wurde
dann eine analytisch losbare Formel angepasst um den kompletten Verlauf
des Korrelationsdiagramms zu erzeugen. Unter Beriicksichtigung aller Ef-
fekte erhielt Przybytek et al. eine Bindungsenergie von 1,62+0,03 mK. Die
einzelnen Beitriage sind in Tabelle 2.1 dargestellt.

Potential Eping [mK]  <r>[A]
Vo 1,718 45,77
VBO + I.C. 1,555 47,92
Vo + Vu 1,816 44,62
Vgo + Vg4 +rc. 1,648 46,65
Vo + Vi + V. 1,590 47,43
Veo + Vi + V,q +rc. 1,610 47,15
VBO + Vad + Vrel + VQED 1,620 47,02
VBO + Vad + V,-el + VQED + r.C. 1,615 47,09

Tabelle 2.1: Bindungsenergie Eg;,; [mK] und mittlerer Abstand <r> [A] fiir verschiedene
Schritte der Theorie von [Prz10]. Hierbei steht BO fiir die Born-Oppenheimer-Ndherung, ad
fiir adiabatische Korrekturen, rel fiir relativistische Effekte, QFED fiir quantenelektrodyna-
mische Effekte und r.c. fiir den Retardierungseffekt.

Der erste, jedoch noch unumstrittene experimentelle Beweis fiir die Existenz
eines Heliumdimers, wurde 1993 von Luo et al. [Luo93a] veroffentlicht. Hier-
fiir nutzten sie eine gepulste Uberschallgasexpansion durch eine 0,15 mm
grofle Diise und eine rotierende Schlitzscheibe um die Geschwindigkeit des
Gasstrahls (auch ,Jet”) und die Geschwindigkeitsverteilung innerhalb des
Jets (das ,,Speedratio”) zu bestimmen. Hiermit konnten sie zeigen, dass der
Jet eine interne Temperatur im Bereich der prognostizierten Bindungsener-
gie von 1 mK besitzt. Mit Hilfe zweier Massenspektrometer in unterschied-
lichen Abstianden hinter der Schlitzscheibe gelang es ihnen ein Signal zu de-
tektieren, dass dem Masse-zu-Ladung-Verhéltnis von einem einfach gelade-
nen Heliumdimer entspricht. Aufgrund der Abhéngigkeit dieses Signals vom
Vordruck wies Luo es der einfachen Ionisation von Heliumdimeren zu.

Diese Schlussfolgerung wurde von Meyer et al. [Mey94] jedoch in einem Kom-
mentar zur Veroffentlichung Luos angezweifelt. Mit Verweis auf dhnliche
Messungen behauptete Meyer, dass das Signal bei M/q = 8 viel wahrschein-
licher durch die Ionisierung eines Trimers in ein He] und ein He entstehen
wiirde. In einer Antwort Luos auf den Kommentar [Luo94] betonte er jedoch
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die Unterschiede zu den Vergleichsmessungen und blieb bei seiner Schluss-
folgerung.

In einem spéateren Experiment [Luo95] wurde die Schlitzscheibe durch drei
verschiedene Siebe ersetzt. Diese hatten Locher von 98, 207 und 410 nm Gro6-
Be. Nun betrachteten Luo et al. die Signalrate im Massenspektrometer hinter
dem Sieb bei M/q = 4 und 8 in Abhingigkeit von der Lochgrofle des Siebes.
Uber das Verhiltnis der beiden Raten konnten die Autoren einen Riickschluss
auf die GroBle des Dimers ziehen. Mit Hilfe dieser Technik erhielten sie den
ersten experimentellen Wert <r> = 62 + 10 A.

Der unanfechtbare Beweis fiir die Existenz des Dimers wurde 1994 von
Schollkopf und Toennies [Sch94] erbracht. Ahnlich wie Luo et al. produzier-
ten sie kleine Heliumcluster durch eine Uberschallgasexpansion, durch eine
kryogenisch gekiihlte 5 ym Diise. Diesen Jet schossen sie auf ein Transmissi-
onsbeugungsgitter mit 200 nm Gitterperiode. Da die im Gasstrahl enthalte-
nen Cluster alle mit nahezu der gleichen Geschwindigkeit propagieren haben
sie proportional zu ihrer Masse eine unterschiedliche deBroglie Wellenlénge.
Hinter dem Gitter entsteht ein Beugungsbild in dem das erste Maximum des
Dimers nur halb so weit abgelenkt ist, wie das der Monomere (ndheres im Ka-
pitel 2.5). Mit einem Massenspektrometer konnten Toennies und Schollkopf
das Beugungsbild aufnehmen und auf diese Weise das Dimer nachweisen. In
einer spateren Messreihe mit dem gleichen Aufbau versuchten Schollkopf und
Toennies die Ergebnisse von Luo et al. zu reproduzieren und kamen auf eine
Ubereinstimmung innerhalb 30%, wodurch sie die Annahmen Luos bestétigt
sahen [Sch96].

Im Jahr 2000 gelang es Grisenti et al. [Gri0O0] mit einem 100 nm Gitter die
Auflosung soweit zu verbessern, dass das Dimer bis zum siebten Beugungs-
maximum nachgewiesen werden konnte. In dieser Messung konnte eine effek-
tive Schlitzbreite des Gitters berechnet werden, welche die Verkleinerung des
Schlitzes durch das Oberflachenpotential zwischen Helium und Gitter und
durh die Dimergrof3e berticksichtigte. Mit diesem Ansatz konnte Grisenti die
GréBe des Dimers auf <r> = 52+ 4 A und die Bindungsenergie auf 1,1t3§ mK
bestimmen. Dieser Weg stellt jedoch eine sehr indirekte Messung des mitt-
leren Bindungsabstandes dar. Es ist ein komplexes theoretisches Modell der
Materiewellenbeugung notig. Dies macht besonders die Abschiatzung des ex-
perimentellen Fehlers sehr kompliziert. Fir diese wurde ein theoretisches
Potential des Dimers genutzt. Hieriiber hinaus ist der Wert der Bindungs-
energie einzig aus dem mittleren Abstand berechnet und nicht direkt aus der



2.3. Das Heliumtrimer 19

Messung extrahiert. Eine Diskussion der Fehlerabschiatzung Grisentis ist in
[Spil3] zu finden.

Zuletzt wird nun kurz auf die vorangegangenen Messungen aus Frank-
furt eingegangen. In diesen wurden die kleinen Heliumcluster ebenfalls
in einer Uberschallgasexpansion erzeugt. Der Nachweis der Dimere gesch-
ah mit Hilfe der ColTRIMS-Technik, welche im Kapitel 3.2.1 néher be-
schrieben wird. Havermeier et al. ionisierte die Heliumdimere mit Syn-
chrotronstrahlung und beobachtete so verschiedene Prozesse bei denen die
zwei Atome des Dimers mit nur einem Photon je einfach ionisiert werden
[Hav10]l[Hav10al[Hav10b][Hav10c]. Diese Untersuchungen wurden von Trin-
ter et al. fortgefiihrt, der mit Hilfe des Heliumdimers den von Cederbaum
et al. [Ced97] vorhergesagten Ionisationsmechanismus des ,Interatomic Cou-
lombic Decay ” (ICD) nidher untersuchte [Tril13].

Einen anderen Weg der Ionisation wéahlten Titze et al. [Tit11][Tit11a] und
Kim et al. [Kim14], die das Dimer mit Hilfe von Ionenstrahlen ionisierten und
mit einer ColTRIMS-Apparatur nachwiesen. Auch hier wurden verschiedene
Ionisationsmechanismen nachgewiesen und das Dimer iiber seine Interaktion

mit ionisierender Strahlung nédher charakterisiert.

In diesen auf der ColTRIMS-Technik basierenden Experimenten wurde je-
doch weder ein reiner Dimerjet hergestellt, noch die komplette Abstands-
verteilung der Dimere und dessen Bindungsenergie gemessen. Dies wére je-
doch von groBlem Interesse um einen weiteren und genaueren experimentel-
len Wert zu haben an dem sich die Theorie messen kann.

2.3 Das Heliumtrimer

Durch Hinzufiigen eines weiteren Heliumatoms erhilt man das Heliumtri-
mer, welches trotz seines ebenso simplen Aufbaus ebenfalls interessante Ei-
genschaften besitzt und grofle Aufmerksamkeit von Theoretikern und Expe-
rimentatoren erhielt. Obwohl als Grundlage fiir dessen Berechnungen immer
die gleichen Zweikorperkrifte wie beim Dimer dienten, war eine Existenz des
Trimers aufgrund seiner hoheren Bindungsenergie sehr schnell unumstrit-

ten.

Genau wie das Dimer bildet auch das Trimer wegen der geringen Van-der-
Waals-Kraft ein weit ausgedehntes System. Da sich die Wellenfunktion bis
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weit in den klassisch verbotenen Bereich des Potentials erstreckt, spricht man
beim Trimer genau wie beim Dimer auch von ,quantum halos” [Jen04].

Anders als beim Dimer ist die Bindungsenergie des Trimers bei weitem nicht
so umstritten. Wahrend beim Dimer zwischen dem recht alten HFDHEZ2 und
dem aktuelleren TTY Potential noch ein Unterschied von 102,5 % in der Bin-
dungsenergie herrscht, betréigt dieser beim Trimer nur 13,5 %. Eine Auflis-
tung der Bindungsenergien des Trimers fiir vier verschiedene Potentiale ist
in Tabelle 2.2 zu sehen [Mot01].

Potential | Epi,q Hes [Mot01] | Epinq He, [Abb.2.4]

HFDHE2 116,7 [mK] 0,835 [mK]
HFD-B 132,5 [mK] 1,691 [mK]
LM2M2 125,9 [mK] 1,310 [mK]
TTY 125 8 [mK] 1,323 [mK]

Tabelle 2.2: Vergleich der Bindungsenergien von Trimer und Dimer fiir verschiedene Poten-
tiale.

Die erhohte Bindungsenergie des Trimers entsteht jedoch nicht durch Drei-
korperwechselwirkungen, sondern allein durch die Summe der Zweikorper-
wechselwirkungen [Esry96]. Das Verstiandnis dieser Interaktion von drei Teil-
chen stellt den ersten wichtigen Schritt fiir kompliziertere Phanomene wie
das Verhalten von Heliumgas bei niedrigen Temperaturen [Gon99] oder so-
gar Bose-Einstein Kondensation und Superfluiditat [Mot01] dar.

Die bisher aktuellste Rechnung zu den Bindungseigenschaften des Helium-
trimers wurde von Hiyama und Kamimura veréffentlicht [Hiy12]. Sie ver-
wendeten als Grundlage das aktuellste und genauste Helium Paarpotential
von Przybytek et al. [Prz10] und errechneten damit eine Bindungsenergie von
Eging = 131,84 mK fiir den Grundzustand des Trimers. Die einzelnen Beitréige
der verschiedenen Naherungen sind Tabelle 2.3 zu entnehmen.

Neben dem Grundzustand (in der Tabelle als Egz)n , bezeichnet) soll nach neus-
ten Erkenntnisstand auch ein energetisch angeregter Zustand im Heliumtri-
mer existieren. Dieser soll mit 2,77 mK dhnlich schwach gebunden sein wie
das Dimer und stellt daher bis heute eine grofle Herausforderung fiir theore-
tische Berechnungen dar. Bereits kleinste Abweichungen des Zweikorperpo-
tentials entscheiden ob dieser Zustand gebunden oder ungebunden ist.

Zusétzlich zu dieser schwachen Bindung genief3t der vibrationsangeregte Zu-
stand noch erhohtes Interesse, da er eine Realisierung des 1970 von V. Efi-
mov vorhergesagten Effektes sein konnte [Efi70] (ab hier Efimov-Effekt). Efi-
mov entdeckte, dass im Dreikorpersystem neue Bindungszusténde entstehen,
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Dimer \ Trimer
Potential Egind <r> ‘ Eg?n i Egl)n i
Vso 1,7181 45,77 | 133,43 2,7724
Vgpo +r.c. 1,5549 47,92 | 130,85 2,5776
Vso + Vi 1,8160 44,62 | 134,96 2,8881
Vgo + V,q + r.C. 1,6482 46,65 | 132,37 1,6894
Vo + Vg + Voo 15896 4743 | 131,44  2,6194
Veo + Vag + Vo + 1rc. 1,6105 47,15 | 131,76 2,6444
Vo + Vg + Vi + Vorp 1,6200 47,02 | 131,90 2,6559
Vo + Vaa + Vi + Vorp + 1. 1,6154 47,09 | 131,84 2,6502

Tabelle 2.3: Vergleich der Bindungsenergie Ep;,; [mK] und mittlerer Abstand <r> [A] fiir

das Dimer, Grundzustand (Eg)gn ;) und angeregter Zustand (Eggn ;) des Trimers [mK] fiir ver-

schiedene Fortschritte des Potentials von [Prz10] (Werte entnommen aus [Hiy12]). Hierbei
steht BO fur die Born-Oppenheimer-Ndherung, ad fiir adiabatische Korrekturen, rel fiir re-
lativistische Effekte, QFE D fiir quantenelektrodynamische Effekte und r.c. fiir den Retardie-
rungseffekt.

wenn es in diesem System einen Zweikorperzustand gibt der mit (nahezu) 0
Bindungsenergie gebunden ist. Diese Zustdnde haben die Eigenschaft, dass
sie sowohl bei einem schwicheren, als auch bei einem stiarkeren Zweikor-
perpotential verschwinden. Die Anzahl der Efimov-Zusténde ldasst sich iiber
die Streuldnge (a) und die Reichweite des Wechsekwirkungspotentials () be-

rechnen:
1
N =~ —In(|a|/ro) (2.11)
T

Fur den Fall, dass es eine Zweikorperresonanz bei einer Bindungsenergie von
exakt 0 gibt, wiirden durch diesen Effekt unendlich viele gebundene Dreikor-
perzustdnde entstehen. Diese Zustdnde besiaf3en zudem noch ein universelles
Verhalten. Unabhingig vom System in dem sie beobachtet werden, treten sie
immer bei bestimmten Werten der Streulédnge auf. Ist a, die Streulénge, bei
der der erste Efimov-Zustand beobachtet wurde, so tritt der zweite bei 22,7 - a,
auf.

Visualisieren kann man einen Efimov-Zustand uber borroméiische Ringe. Es
handelt sich hierbei um drei Ringe, welche ein gebundenes System ergeben.
Entfernt man jedoch einen der drei Ringe, so sind auch die anderen zwei un-
gebunden. Aquivalent hierzu ist der Efimov-Zustand nur aufgrund von Drei-
korperkraften gebunden. Sind die Untersysteme nicht mit einer Resonanz bei
0 mK versehen, sondern komplett ungebunden, so spricht man auch von ei-
nem Halo-Zustand, einem Spezialfall des Efimov-Zustandes. Eine Visualisie-
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rung der borroméischen Ringe im Alltag kann z.B. der Werbung entnommen
werden (Abb. 2.5).

Abbildung 2.5: Borroméaischer Ringe im Alltag (Bild aus [Loh07])

Obwohl V. Efimov diesen Effekt urspriinglich auf Kernzustidnde bezogen hat,
konnte das Heliumtrimer aufgrund der schwachen Bindung des Dimers ideal
sein, um diesen Effekt in einer natiirlichen Umgebung zu beobachten.

Erstmals hatten Lim und Kollegen 1977 [Lim77] diese Idee. Sie nahmen ein
inzwischen stark veraltetes MDD-2-Potential als Zweikorperpotential und be-
rechneten damit die Anzahl der Efimov-Zustiande zu N = 1,01. Dies sahen sie
als Beweis eines angeregten Efimov-Zustandes im Heliumtrimer, da er wie-
der verschwand, nachdem sie das Wechselwirkungspotential mit einem Fak-
tor von 1,01 multiplizierten.

Eine dhnliche Vorgehensweise findet man in den nichsten Jahrzehnten in vie-
len Veroffentlichungen. Als Grundlage dienten verschiedene Dimerpotentiale,
mit denen durch unterschiedliche Rechenmethoden die Dreikorperzustiande
berechnet wurden. Danach wurde die Wechselwirkung kiinstlich iiber einen
Parameter ()\) verdndert und das Verhalten der Bindungszustinde beobach-
tet. Verschwindet ein Bindungszustand sowohl oberhalb als auch unterhalb
des physikalischen Wertes A = 1 so ist es ein Efimov-Zustand.

Anfianglich war die Existenz und auch die Anzahl der angeregten Efimov-
Zustinde im Heliumtrimer noch stark umstritten ([Cor86, Lim77, Nak83,
Esry96, Gon99, Nie98]). Mit fortgeschrittenen Rechentechniken und besseren
Dimerpotentialen scheint sich eine Tendenz der Theorie zur Existenz genau
eines Efimov-Zustandes abzuzeichnen [Loh07].

Experimentell wurden Efimov-Zustidnde erstmals 2006 von Kraemer et al.
[Kra06] nachgewiesen. Hierfiir kiihlten sie Caesium in einer magneto-
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optischen Falle auf eine Temperatur von 110 bis 250 nK. Uber ein exter-
nes magnetisches Feld nutzten sie Feschbach-Resonanzen [Fes58] um das
Zweikorperpotential kontinuierlich zu verandern. Durch die Anzahl der Ato-
me in der Falle berechneten sie Verlustraten und konnten auf diese Wei-
se einen Dreikorperzustand, nahe der theoretisch vorhergesagten Efimov-
Energie, nachweisen. Nach einem &Aquivalenten Verfahren konnten Pollack

et al. 2009 [Pol09] auch einen Efimov-Zustand in Lithium nachweisen.

In einem dhnlichen Experiment gelang es Huang et al. [Hual4] kiirzlich den
ersten angeregten Efimov-Zustand im Caesium zu beobachten. Hierzu kiihl-
ten sie die Cs-Atome in einer verbesserten Falle bis auf 7,7 bzw. 9,6 nK. Uber
Feschbach-Resonanzen gelang es ihnen nahe der vermuteten Resonanz eine
erhohte Dreiteilchenverlustrate zu messen. Das universelle Skalierungsver-
halten, das von Effimov mit einem Faktor von 22,7 vorausgesagt wurde, sahen
sie mit ihrem gemessenen Wert von 21,0 + 1,3 bestatigt. Die leichte Abwei-
chung schrieben die Autoren Effekten zu, die durch die endliche Temperatur
des Gases entstehen.

Da diese Efimov-Zustidnde auf der Anpassung der Zweikorperinteraktion
durch ein starkes magnetisches Feld beruhen, bleibt das Heliumtrimer der
beste Kandidat diesen universellen Dreikorperzustand in einer natiirlichen
Umgebung zu beobachten.

Das Heliumtrimer wurde im selben Experiment wie das Dimer [Sch94] nach-
gewiesen. In einer Uberschallgasexpansion wurden kleine Heliumcluster er-
zeugt und an einem Transmissionsgitter gebeugt. Durch die rdaumliche Tren-
nung der Cluster konnte mit Hilfe eines Massenspektrometers der unwider-
legbare Beweis fiir die Existenz des Trimers erbracht werden.

Ahnlich wie beim Dimer gelang es den Experimentatoren auch hier die mittle-
re Grofle des Systems zu bestimmen. Dafiir verbesserten sie die Auflosung des
experimentellen Aufbaus indem sie ein Gitter mit 100 nm Gitterperiode um
einen Winkel von 21° neigten. Durch die in der Projektion kleineren Schlitze
von nur 27 nm war die Auflosung des Aufbaus ausreichend, um auch fir das
Trimer eine effektive Schlitzbreite, unter Beriicksichtigung des Oberflichen-
potentials und der Teilchenausdehnung, zu bestimmen (eine genauere Erkla-
rung des theoretischen Geriists ist in Kapitel 2.5.2 zu finden). Mit diesem
Ansatz waren Briihl et al. [Brii05] in der Lage die durchschnittliche Grofle
des Trimers auf 1,1 fgf; nm zu vermessen. Da dieser Wert sehr gut zum theo-
retisch errechneten Wert des He; Grundzustandes von <r> = 0,96 nm passt
und weit weg vom Wert des angeregten Zustandes <r> = 7,97 nm liegt, kamen
die Experimentatoren zum Schluss, dass der angeregte Zustand zu weniger
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als 6% vorliegen kann. Da dies unter dem zu erwartenden Wert von 10% liegt,
zweifelten Briihl et al. die Existenz eines angeregten Efimov-Zustandes in ih-

ren Daten an.

Ein eindeutiger Beweis fiir die Existenz des angeregten Trimerzustandes
wurde erst wiahrend der Abgabe dieser Arbeit mittels der hier aufgebauten
Apparatur erbracht [Kunl4al].

Eine weitere Moglichkeit einen Efimov-Zustand zu identifizieren stellt der
Hyperradius dar. Dies ist eine Darstellungsform der Gesamtgrof3e eines Drei-
teilchensystems.

Rip =\ Ry + Rl + R, (2.12)

wobei R;; der Abstand zwischen Teilchen i und j ist.

Wihrend die Abstandsverteilung des Hyperradius fiir den Grundzustand des
Trimers keine Knoten besitzt, soll fiir den angeregten Zusatand ein Knoten

existieren.
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Abbildung 2.6: Berechnete Verteilung des effektiven Hyperradius (<R> = 1/ (2v2uFEyina/h),
mit der reduzierten Masse ;) von “Hes; fiir den angeregten und den Grundzustand (aus
[Kor07]). Wahrend der Grundzustand seinen Mittelwert bei 1,1 nm hat und nur aus einem
breiten Maximum besteht, ist der angeregte Zustand aus einem kleinen Maximum nahe des
Grundzustandes und einem grofleren Maximum bei etwa 10 nm aufgebaut. Sein Mittelwert
betrdgt 10,1 nm, es besitzt jedoch weniger als 10 % der Hohe des Grundzustandes

Auch unabhéngig von dem Knoten in der Verteilung des angeregten Zustan-
des lassen sich die Zustande durch die Grofle des Wertebereiches klar vonein-
ander trennen. Wihrend der Grundzustand eine mittlere Grofle von 1,1 nm
besitzt, hat der angeregte Efimov-Zustand in etwa die zehnfache Grof3e.

Eine weitere Frage, die fiir den Grundzustand des Heliumtrimers bisher nicht
eindeutig beantwortet wurde, ist die seiner Form. Intuitiv konnte man bei
drei identischen Teilchen von einem gleichseitigen Dreieck ausgehen; jedoch
haben verschiedene Berechnungen auch Indizien dafiir gefunden, dass eine

quasilineare Konfiguration vorhanden ist.
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Dass verschiedene Veroffentlichungen bisher keine konvergierenden Ergeb-
nisse lieferten, ist verwunderlich wenn man beriicksichtigt, dass die Struk-
tur eines dreiatomigen Molekiils im Allgemeinen nicht so stark vom Zweikor-
perpotential abhéingt, wie dessen Bindungsenergie. Beim Heliumtrimer hin-
gegen ergaben verschiedene Berechnungen gleiche Bindungsenergien, jedoch
verschiedene Formen.

In einer Veroffentlichung aus dem Jahr 2011 fithrten Bressanini und Morosi
[Brell] dies auf die falsche Betrachtungsweise des Problems zuriick. In einer
Auflistung bereits veroffentlichter Arbeiten zur Struktur des Heliumtrimers
stellten sie fest, dass ein Riickschluss alleine aus dem Mittelwert einer Mess-
groBle oft zu falschen Aussagen iiber die Struktur fithren kann. Gerade bei
sehr ausgewaschenen Zustinden, wie dem Heliumtrimer, hat der Mittelwert
eine sehr geringe Aussagekraft. Eine Auflistung von Arbeiten die sich mit der
Struktur des *He; beschiftigten ist Tabelle 2.4 zu entnehmen.

| Epina [mK] | 2B-Potential | dominate Struktur | Referenz |
125,462 TTY fast lineare Anteile [Lew97]
125,174 LM2M2 gleichseitiges Dreieck [Nie98]
215,82 KM2M2 quasi-linear [Gon99]

219,127 LM2M2 ungleichschenkliges Dreieck + | [Gon99a]
quasi-linear

126,383 TTY fast lineare Anteile [Bre00]
126,397 TTY nicht linear [Rou00]
126,354 LM2M2 gleichseitiges Dreieck [Bar01]
126,369 TTY alle Konfigurationen [Brell]

Tabelle 2.4: Theoreitsche Berechnungen der Bindungsenergie des ‘He; unter Beriicksich-
tigung des Zweikorperpotentials (2B-Potential) und Betrachtung der dominanten Struktur
(aus [Brelll].

Um eine bessere Betrachtung der Struktur zu erlangen, errechneten Bressa-
nini und Morosi mit Hilfe einer Quantum-Monte-Carlo-Simulation gleichzei-
tig zwei Winkel des Trimers. Durch diese ist nun eine eindeutige Aussage
uber die Struktur, jedoch nicht tiber die Grofle des Systems moglich. Sie stell-
ten fest, dass weder eine lineare, noch eine gleichseitige Konfiguration iiber-
wiegt. Sowohl diese extremen Formen, als auch alle dazwischen, kommen mit
nahezu gleicher Wahrscheinlichkeit vor (siehe Abb. 2.7). Daher kamen die Au-
toren zum Schluss, dass es falsch sei von einer Struktur zu sprechen, da dies
beim Leser den Eindruck einer Gleichgewichtskonfiguration erwecke. In die-
sem extrem schwach gebundenen System, welches keine feste Struktur hat,
sei diese jedoch nicht vorhanden.
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Abbildung 2.7: Vergleich der Innenwinkel des Helium- und des Neontrimers [Brell]. Wéh-
rend im Falle des Neons ein klares Maximum bei einer gleichseitigen Konfiguration vorliegt,
das zu ungleichseitigen Konfigurationen sehr schnell abfillt, ist fiir das Heliumtrimer kein
Maximum in der Verteilung zu erkennen. Es ist nur ein minimaler Abfall der Verteilung von
einer gleichseitigen hin zu einer linearen Konfiguration zu erkennen.

Neben dem zu mehr als 99,99 % vorkommenden “He bitzt Helium noch ein
weiteres stabiles Isotop. Dieses hat eine um 25% reduzierte Masse (*He), je-
doch dieselbe Elektronenkonfiguration und wechselwirkt damit durch nahezu
das gleiche Potential. Will man nun ein Dimer, Trimer oder grof3eren Cluster
aus dem Isotop aufbauen, so muss man die aufgrund der leichteren Masse
erhohte Nullpunktenergie und die andere Besetzungsstatistik der Fermionen
beriicksichtigen. Allein dieser kleine Unterschied bewirkt, dass sowohl das
reine Dimer (*He,), das gemischte Dimer (*He*He), das reine Trimer (*Hes)
als auch das gemischte Trimer (*HejHe) nicht gebunden sind.

Der kleinste stabile Cluster ist das gemischte Trimer *He*He,. Dieses wurde
erstmals 1979 von Nakaichi et al. [Nak79] vorausgesagt, wobei die Autoren
nur einen gebundenen Zustand bei vier von fiinf getesteten Zweikorperpoten-
tialen fanden. Zu einem dhnlichen Schluss kamen im selben Jahr auch Duffy
und Lim [Duf79]. Sie berechneten die Bindungsenergie des isotopen Trimers
zu Eg;,q = 0,002 - 0,8 mK. Die Vermutung in diesen frithen Veroffentlichun-
gen, dass dieser Zustand gebunden ist, wurde mit genaueren Potentialen und
fortgeschrittenen Rechenmethoden bestitigt [Bre00][Gua02][Bre04]. Mit ei-
nem aktuelleren Zweikorperpotential (TTY) errechneten Guardiola et al. eine
Bindungsenergie von 11,3 mK [Gua03] und Bressanini und Morosi eine von
Eging = 14,16 mK. Damit ist allein durch einen Isotopeneffekt und der damit
einhergehenden leichteren Masse von 11 u anstelle von 12 u die Bindungs-
energie des Systems eine Groflenordnung kleiner als die des reinen Trimers
(4He3).
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Das Besondere an diesem schwach gebundenen Isotopentrimer ist es, dass
nur eines der drei zweiatomigen Untersysteme gebunden ist: es bildet einen
Tango-Zustand [Rob99]. Dieser ist so schwach gebunden, dass ein Grof3teil der
Wellenfunktion im klassisch verbotenen Tunnelbereich liegt, was ihn auch zu
einem ,quantum halo” Zustand macht [Jen04].

Die Struktur dieses Zustandes ist d4hnlich wie beim reinen Trimer noch um-
stritten. Nielsen et al. berechneten ein ungleichseitiges Dreieck, dessen Sei-
ten sich etwa um einen Faktor 2-3 unterscheiden (siehe Abbildung 2.8).
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Abbildung 2.8: Konturdiagramm vom a) Aufbau des isotopischen Heliumtrimers b) der 3He-
Dichte und c) der halbierten *He-Dichte [Nie98]

Bressanini kam zum Schluss, dass genau wie beim reinen Trimer die Struktur
sehr verwaschen sei und sowohl Dreiecks- als auch lineare Konfigurationen
eine Rolle spielen [Bre00]. In [Brel4] bestimmte er, genau wie fiir das reine
Trimer auch, die Struktur, indem er zwei der drei Innenwinkel berechnete.
Zudem erstellte er auch eindimensionale Abstands- und Winkelverteilungen
in Relation zum leichteren *He (siehe Abbildung 2.9).

Experimentell gibt es bislang nur einen Nachweis fiir die Existenz des Iso-
topentrimers. Der Grund hierfiir liegt in des komplizierten Produktion der
gemischten Cluster. Expandiert man eine Mischung aus “‘He und *He in einer
Uberschallgasexpansion, so ist die Clusterwahrscheinlichkeit fiir das bosoni-
sche Helium deutlich grofler als fiir das fermionische. Daher benutzten Kali-
nin et al. [Kal05] in ihrem Experiment eine Gasmischung die nur 9-10% bzw.
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Abbildung 2.9: a) Dreidimensionale Darstellung der Innenwinkel des gemischten Heliumtri-
mers, b) Abstandsverteilung der Atome von Massenschwerpunkt (c.0.m.) und c¢) Innenwinkel
im eindimensionalen Diagramm (aus [Brel4])

nur 1% “He beinhaltete. Den aus dieser Gasmischung erzeugten Jet schossen
sie auf ein Transmissionbeugungsgitter und wiesen die Cluster mit einem
Massenspektrometer nach, genau wie dies bereits Schollkopf [Sch94] fur das
Dimer und das pure Trimer taten. Durch die extreme Gasmischung erhielten
sie jedoch ein bis zwei GroBlenordnungen weniger Signale von Clustern als in

Messungen mit reinem “He.

Mit einem Modell, welches das Ausfrieren der Atome im Bereich direkt hinter
der Diise beschreibt (,Sudden Freeze Growth Model”) gelang es den Autoren
auch noch uber die relativen Mol-Anteile der Cluster im Jet die theoretisch
vorhergesagten Bindungsenergien zu bestitigen. In diesem Model wird da-
von ausgegangen, dass bereits in den frithen Phasen der Expansion die Clus-
teranteile des Gasstrahls im Gleichgewicht mit der lokalen Temperatur sind.
Misst man nun die Anteile der einzelnen Cluster im Jet, kann iiber dieses Mo-
dell ein Riickschluss auf die Stabilitét der Cluster und deren Bindungsenergie

gezogen werden.

2.4 Wechselwirkung mit starken Laserfeldern

Da Licht sowohl Teilchen- als auch Wellencharakter besitzt ist es nicht ver-
wunderlich, dass es auch verschiedene Moglichkeiten gibt die Interaktion von
Licht mit Atomen zu beschreiben. Beim Laser hingt die Wahl der geschick-
teren Beschreibung von der Intensitiat und der Frequenz des Laserlichtes ab.
Im Bereich geringer Intensititen (etwa < 10'® W/em?) ist es besser die Inter-
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aktion mit Atomen iiber das Photonenbild zu erkldren. Bei hoheren Intensité-
ten ist die klassische Ansicht einer elektromagnetischen Welle die geeignete
Wabhl.

Unabhingig von dieser Beschreibung gelang es Keldysh 1965 [Kel65] eine
Theorie aufzustellen, die bewies, dass es sich in beiden Bildern um den selben
Mechanismus handelt der ein Teilchen ionisiert, den Prozess der nichtlinea-
ren Ionisation. Um zu unterscheiden ob eine klassische Ansicht im Wellenbild
oder eine im Teilchenbild adidquater ist, definierte er einen Parameter (heute
Keldysh-Parameter):

Wt
hierbei ist w die Frequenz des Laserfeldes und w; die Tunnelfrequenz:

o= L (2.14)

mit dem elektrischen Feld £, der Elektronenmasse m, und der Ionisationspo-

tential /,,.

Ist v <« 1 beschreibt das Wellenbild die Ionisation von Atomen besser, ist v >
1 spricht man von der Multiphoton-Ionisation (MPI).

2.4.1 Multiphoton-Ionisation

Wie der Name Multiphoton-Ionisation bereits verrdt, handelt es sich um
einen Prozess bei dem die Energie eines Photons nicht ausreicht um das Atom
zu ionisieren. Soll dies geschehen, muss es daher zur Absorption mehrerer
Photonen kommen. Dies ist jedoch nur auf zwei verschiedene Arten moglich.
Hat das Atom mehrere Energieniveaus, so kann ein Photon ein Elektron vom
Grundzustand in einen angeregten heben, wo es verweilt, bis es das néchs-
te Photon absorbiert. Da hierfiir die Photonenergie sehr genau zu den Anre-
gungszustinden des Atoms passen muss, ist dieser Prozess ihn dieser Arbeit
nicht relevant. Von groferem Interesse ist die Ionisatin, bei der das Elektron
mehrere Photonen gleichzeitig absorbiert. Das dies geschieht ist nicht ver-
wunderlich wenn man die Anzahl der Photonen in einem Laserpuls berech-
net. In einem Laser mit A\ = 800 nm und einer Intensitidt von I = 1-10" W/cm?
lasst sich die Anzahl der Photonen pro Volumen V = \* mit folgender Formel
[Ulr11] berechnen:
A%

N=—~7-10° (2.15)
hve
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Aufgrund dieser enormen Anzahl an Lichtquanten ist es nicht tiberraschend,
dass ein Elektron durch gleichzeitige Absorption mehrerer Photonen ionisiert
werden kann. Ist die Intensitéit des Lasers < 10'17/cm?, so kann man die lo-

nisationsrate der MPI iiber Storungstheorie niedrigster Ordnung berechnen:
r,=o0,-1", (2.16)

mit n der Anzahl zur Ionisation benétigten Photonen, I der Intensitiat und o

dem generalisierten Wirkungsquerschnitt.

Diese theoretisch berechneten Raten sind jedoch nur schwer mit den experi-
mentellen zu vergleichen, da im Laserfokus immer eine breite Verteilung an
Intensitaten vorherrscht. Fir eine qualitative Aussage ist dieser Ansatz per

Storungsrechnung jedoch ausreichend.

Fur hohere Intensititen wird diese Formel aufgrund zweier Effekte zuneh-
mend ungenauer. Zum einen ist ab einem gewissen Zeitpunkt die Anzahl der
bereits einfach ionisierten Atome im Laserfokus nicht mehr zu vernachléssi-
gen. Dies geht bei steigender Laserleistung bis hin zur Sattigungsintensitit,
bei der alle im Laserfokus befindlichen Atome einfach ionisiert sind. Der zwei-
te Effekt, welcher eine Anpassung der Formel nétig macht, ist der Einfluss des
Laserfeldes auf das atomare Potential. Dieser sorgt dafiir, dass insbesonde-
re die dulleren Energielevel des Atoms eine AC-Stark-Verschiebung erfahren
[Lam76].

Ein Spezialfall der MPI ist die ,,Above Threshold Ionisation” (ATI). Hierbei
absorbiert das Atom nicht die minimal nétige Anzahl an Photonen, sondern
eine hohere. Die auf diese Weise ins Kontinuum gehobenen Elektronen haben
diskrete Energiewerte im Abstand von der Photonenenergie, die sogenannten
LATI-Peaks”. Diese wurden erstmals von Agostini et al. [Ago79] beobachtet.
Ihre Existenz ist intuitiv schwer zu verstehen, da das sich bereits im Konti-
nuum befindliche Elektron noch weitere Photonen aufnehmen muss. Dies ist
jedoch nicht erlaubt, da hierbei der Drehimpuls nicht erhalten wére und eine
Paritatsverletzung vorliegen wiirde. Erklart werden kann dieser Effekt da-
her nur wenn das Elektron noch iiber die Coulomb-Wechselwirkung mit dem
Mutterion in Verbindung steht.

Wird die Laserintensitiat weiter erhoht, so ist zu beobachten, dass die un-
tersten ATI-Peaks verschwinden [Han00]. Der Grund hierfiir ist das bereits
erwiahnte Koppeln des elektrischen Feld des Lasers an das Coulomb-Feld des
Atoms. Hierdurch werden nun die dulBleren Rydbergzustinde des Atoms so
weit verschoben, dass die Anzahl an minimal nétigen Photonen zur Ionisa-
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tion erhoht wird. Daher verschwinden bei hoheren Feldern zunehmend die
niedrigsten ATI-Peaks (,,channel closing”).

Die auf diese Weise entstandene Erhéhung der Ionisationsenergie kann durch
die ponderomotive Energie erklart werden. Diese beschreibt die Zitterbewe-
gung eines freien Elektrons in einem oszillierenden elektrischen Feld. Sie be-
rechnet sich nach Formel 2.17:

2 172 2
) _ le 2.17)

dmew?  2epcmew?’

Up
mit [ = 1/2ceE2.

Durch Konversion in fiir den Experimentator leicht zu verwendende Einhei-
ten ergibt sich folgender einfacher Zusammenhang:

UyleV] = 9,33 - I[10"W/cm?] - N[um] (2.18)

Da diese Energie jedoch freie Elektronen beschreibt, ist sie nur fiir die Konti-
nuumszustinde exakt, in guter Naherung jedoch auch fiir die dullersten Ryd-
bergzusténde. Auf die stark gebundenen inneren Zustidnde des Atoms hat sie
nahezu keine Wirkung.

Die zu erwartenden diskreten Energiewerte der freien Elektronen berechnen

sich hiernach durch die simple Formel 2.19:
E=n+shw-—(I,+U,), (2.19)

mit n der minimalen Anzahl zur Ionisation benétigter Photonen und s der
hieriiber hinaus absorbierten Anzahl.

Besonders effektiv ist die MPI und die ATI, wenn atomare Zustéinde resonant
auf vielfache der Photonenenergie fallen. Dies kann durch die eben beschrie-
bene Verschiebung durch die ponderomotive Energie zu einer erhohten Ioni-
sationswahrscheinlichkeit bei bestimmten Laserintensitaten fiithren.

Eine weitere Erhohung der Laserintensitét fiihrt zum endgiiltigen Versagen
der Storungstheorie. Nun ist eine Beschreibung im klassischen Wellenbild
notig, die Tunnelionisation (TI) ist das adédquate Bild.

2.4.2 Tunnelionisation

Anschaulich ist das Versagen der storungstheoretischen Betrachtungsweise
damit zu erklaren, dass das elektrische Feld des Lasers nicht weiter als kleine
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Storung des Coulomb-Potentials betrachtet werden kann, sondern etwa in der
gleichen GroBlenordnung liegt. Da die Wellenlénge des Laserlichts jedoch um
einiges grofler ist als das Atom selbst, kann das elektrische Feld des Lasers
fiir den Tunnelprozess als quasi-stationir angesehen werden. Eine Uberlage-
rung der beiden Felder bewirkt nun, dass eine Seite des atomaren Potentials
angehoben, die andere abgesenkt wird. Auf der abgesenkten Seite entsteht
hierdurch eine Potentialbarriere (siehe Bild 2.10)

field free H-atom Multl:phqton Tunneling Over. Bafrler
lonization Ionization
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Abbildung 2.10: Darstellung der verschiedenen Ionisationsmechanismen anhand von Was-
serstoff [Sta05]. Mit zunehmender Laserintensitét ist eine deutliche Verformung des Atompo-
tentials zu beobachten, die es dem Elektron ermoglicht aus dem Potential heraus zu tunneln.

Die Wellenfunktion eines gebundenen Zustandes hat quantenmechanisch ei-
ne gewisse Eindringtiefe in den klassisch verbotenen Teil eines Potentials. Ist
die durch das Lerfeld entstandene Potentialbarriere nun schmal genug, so be-
steht die Chance, dass ein Elektron durch sie durchtunneln kann. Die Wahr-
scheinlichkeit hierfiir, die Ionisationsrate, kann gut durch eine Theorie von
Ammosov, Delone und Krainov (ADK-Theorie) beschrieben werden [Amm86]
und gehorcht einem exponentiellen Abfall:

3n*E ED? 273
['=4/ — 2.20
728 87z Y ( 3n*3E> ( )

Z 4q.Z3\"
mit n* = —— und Dz(qe ) ,

V21, En*

hierbei ist 7 die Ladung des verbleibenden Ions.

Da die Potentialbarriere zum Zeitpunkt hochster Intensitidten und damit auch
hochster Feldstarken am schmalsten ist, hat hier auch die Tunnelwahrschein-
lichkeit ihr Maximum.

Anders als bei der MPI haben die Elektronen, die durch Tunnelionisation (T1I)
entstehen, ein kontinuierliches Energiespektrum. Dieses ist wieder durch die
ponderomotive Energie zu erkldren. Da es sich nach dem Vorgang des Tun-
nelns um ein freies Elektron handelt, wird es durch das zeitlich oszillierende
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elektrische Feld des Lasers beschleunigt. Je nach Zeitpunkt des Tunnelns im
Bezug auf das elektrische Feld fillt diese Beschleunigung verschieden aus.
Dies fithrt im Fall von linear polarisiertem Laserlicht zu einer Energievertei-
lung der Elektronen, die bis etwa 2 U, eine hohe Rate aufweist, bis 4 U, um
etwa zwei Groflenordnungen abfillt und danach bis etwa 10 U, ein Plateau
besitzt (siehe Abb. 2.11).
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Abbildung 2.11: Energieverteilung des Photoelektrons bei der einfachen Ionisation von D,
[Sta05]

Bei zirkular polarisiertem Licht ergibt sich eine breite Verteilung um U,, wel-
ches jedoch fiir zirkulares Licht bei gleicher Intensitéat doppelt so hoch ist wie
fiir lineares.

An ihre Grenzen stof3t Formel 2.21 fiir Intensitédten bei denen die Potential-
barriere unter die Bindungsenergie der dulleren Elektronen abgesenkt wird.
Hierbei spricht man von ,Over Barrier Ionization” (OBI) auf die gleich einge-
gangen werden soll. Auch fiir Doppelionisation von Atomen liefert die ADK-
Theorie keine addquate Beschreibung.

Will man wissen ab welcher Energie OBI moglich ist, so muss man einfach
die Superposition aus Coulomb-Potential und Laserpotential

Vir)=-— —ekEr, (2.21)

mit der Bindungsenergie, bzw dem Ionisationspotential I, gleichsetzen:

cm?e3[? LeV])?
IOB][W/CTTL2] = 2220E|éj =4. 109—( p[22 D .

(2.22)

Jedoch sind bei dieser simplen Annahme noch verschiedene Aspekte zu be-
riicksichtigen, die einen Unterschied zwischen diesem Ansatz und dem Expe-
riment erklaren. Zum einen muss beriicksichtigt werden, dass bei den fiir OBI
notigen Intensitaten auch schon an der ansteigenden Pulsflanke die bereits
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beschriebenen Ionisationsmechanismen stattfinden konnen und man daher
kein neutrales Atom zum Zeitpunkt des Feldmaximums mehr hat. Zudem be-
steht quantenmechanisch auch die Moglichkeit einer Reflektion der Wellen-
funktion an einer Potentialbarriere die kleiner ist als die Energie des Elek-
trons. Als dritter und letzter Punkt muss genau wie bei ATI auch hier die
durchs Laserfeld induzierte AC-Stark-Verschiebung beriicksichtigt werden.

Eine weitere Moglichkeit, die bisher noch gar nicht beriicksichtigt wurde ist
die, dass das durch TI oder sogar OBI erzeugte freie Elektron nicht geniigend
Energie vom Laserfeld erhilt um das Atom endgiiltig zu verlassen. In linear
polarisiertem Licht erfihrt das Elektron zuerst ein Beschleunigung weg vom
Ion, im nachsten Halbzyklus des Laserfelds aber auch wieder eine Beschleu-
nigung zum Ion hin. Hier kann es mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit auch

wieder mit dem Ion interagieren und sogar eingefangen werden.

2.4.3 Doppelionisation

Anders als durch die Theorie der Tunnelionisation zu erwarten war, entdeckte
man bei der Untersuchung der Doppelionisation in Abhéngigkeit von der La-
serintensitit schon bei niedrigen Intensitaten erhohte Zahlraten. Diese stei-
gen bei mittleren Intensitdten nur noch langsamer an, bevor sie bei hohen In-
tensitiaten wieder schlagartig an Rate zunehmen. Dieser abrupte Ubergang,
als ,Knie-Struktur ” benannt, deutete auf verschiedene Mechanismen fiir die
Doppelionisation hin.
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Abbildung 2.12: a): Gemessene Einfachionisationsrate in Abhéngigkeit der Laserintensitét
fiir Hy [Vos04]. b): Gemessene Einfach- und Doppelionisationsrate in Abhéingigkeit der La-
serintensitét fiir Helium [Wal94] ¢): Rate der Einfach- bzw. Doppelionisation in Abhéngigkeit
der Laserintensitit eines Ti:Sa-Lasers mit tiberlagerter Theorie (Linien) fiir Neon [Sta05].
d): Impulsverteilungen der Neonionen fiir die verschiedenen Bereiche (Laserfeld liegt in x-
Richtung) [Sta05]
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Fur diese erhohte Doppelionisationsrate bei niedrigen Intensitaten gab es ur-
spriinglich vier Erklarungsansitze, die alle auf der Korrelation der Elektro-

nen beruhen und nun kurz erldutert werden sollen:

1. Ein erster Erklarungsversuch wurde ,,Shake-Off” genannt [Pat03]. Die-
ses Modell beschreibt, wie bei einem sehr schnellen Entfernen eines
Elektrons aus einem System die verbleibenden Elektronen sich nicht
schnell genug an die neue Konfiguration des Systems anpassen kon-
nen. Im Rahmen der ,sudden approximation” besteht in dieser Situation
ein Uberlapp zwischen der alten Wellenfunktion des Elektrons und ei-
nem Kontinuumszustand der neuen Konfiguration. Hierdurch entsteht
eine Ubergangswahrscheinlichkeit des ehemals gebundenen Elektrons
ins Kontinuum. Da bei einer TI die freien Elektronen mit einer sehr ge-
ringen Energie entstehen, ist die Annahme einer schnellen Anderung
des Zustandes nicht gut erfiillt. Daher ist die Wahrscheinlichkeit ei-
ner Doppelionisation durch diesen Prozess im Laserfeld sehr gering und
kann die erhohte Zahlrate bei niedrigen Intensitiaten nicht erkléaren.
Shake-Off wurde inzwischen zwar auch in der Laserphysik nachgewie-
sen [Lit05], ist jedoch nur bei hochenergetischen Photonen (z.B. am Syn-
chrotron) der dominante Prozess.

2. Ein weiterer Vorschlag der die Knie-Struktur erkliaren sollte, war der
ebenfalls bereits aus der Ein-Photonen-Physik bekannte ,Two-Step-
One” (T'S1) Prozess. Hierbei wird ein Elektron aus dem System ionisiert
und trifft beim Verlassen noch ein weiteres Elektron. Dieses wird dann
uber einen inelastischen Sto3 ebenfalls ins Kontinuum gehoben. Sehr
Effektiv ist dieser Prozess in der Ein-Photonen-Physik wenn die Photo-

nenenergie knapp uber der Doppelionisationsschwelle liegt.

3. Ein dritter Prozess wurde von Eichmann et al. im Jahre 2000 [Eic00]
vorgeschlagen. Der mit ,Collective Tunnel Ionization” (CTI) benannte
Prozess bedeutet, dass zwei oder mehrere Elektronen gleichzeitig das
Atom verlassen. In spiateren Rechnungen stellte sich jedoch heraus, dass
dieser Ionisationsmechanismus die erhohte Rate nicht erkliaren kann.
CTI gilt daher nur noch im Bereich ultrakurzer Pulse als relevanter Pro-
zZess.

4. Der letzte Prozess, welcher sich als dominant erwies, heif3t ,Recollision”.
Dieses von Corkum [Cor93], Kullander und Schéfer [Sch93] vorgeschla-
gene Modell beschreibt eine einfache Ionisation durch linear polarisier-
tes Licht, bei der das ionisierte Elektron zuerst vom Atom weggetrieben



36 2. Theorie und physikalische Grundlagen

wird. Im nachsten Halbzyklus des Laserfeldes kehrt es zum Mutterion
zurick und kann dabei ein zweites Elektron auslosen. Der Beweis fiir
dieses Modell wurde im Verschwinden der Knie-Struktur bei elliptisch
und zirkular polarisiertem Licht gesehen [Fit94].

Eine theoretische Beschreibung fiir den Recollision-Prozess lieferte das semi-
klassische ,,Simple Man’s Model” [Kuc87], welches ausreicht um viele experi-
mentelle Daten zu beschreiben [Ulr11]. Auf eine ausfiihrliche Beschreibung
dieses und anderer Modelle soll an dieser Stelle verzichtet werden, da sie zum
Verstandnis dieser Arbeit nicht relevant sind. Fiir den interessierten Leser
wird z.B. auf [Sta05] verwiesen.

2.4.4 Doppelionisation von Molekiilen

Die zuvor beschriebenen Prozesse der Doppelionisation waren alle auf einzel-
ne Atome bezogen. In einem molekularen System konnen diese, jedoch auch
zuséatzliche Prozesse zu einer zweifachen Ionisation fiihren. In diesem Ab-
schnitt werden diese kurz erldutert und es wird geklart, ob sie bezogen auf

das Heliumdimer eine relevante Auswirkung haben.

Der eben beschriebene Effekt des ,Recollision” kann auch in Molekiilen auf-
treten. Das zuerst freigesetzte Elektron muss im Laserfeld dabei genug Ener-
gie aufnehmen um eine weitere Ionisation zu initiieren. Da das Ionisations-
potential von Helium jedoch mit knapp 25 eV sehr hoch ist, ist dieser nicht-

sequentielle Prozess im Dimer nicht dominant.

Ein weiterer Prozess, den es nur bei Molekiilen gibt, ist eine Form der se-
quentiellen Doppelionisation. Dieser unter dem Namen ,,Charge Resonance
Enhanced Ionisation” (CREI) bekannte Mechanismus beschreibt eine erh6hte
Ionisationsrate des neutralen Atoms in einem Molekiil aufgrund seines be-
reits ionisierten Nachbars. Genau wie bei der Tunnelionisation in einem Atom
wird hierbei die Uberlagerung des, in diesem Fall molekularen Potentials mit
dem Laserpotential betrachtet.

Wie in Abbildung 2.13 am Beispiel vom Wasserstoffion gezeigten Potential
ist es bei geringen internuklearen Abstdnden fiir das Elektron moglich sich
an beiden Kernen des Molekiils aufzuhalten. Bei groBleren Entfernungen der
Kerne entsteht eine Potentialbarriere, die dafiir sorgt, dass das Elektron ent-
weder an einem oder am anderen Kern lokalisiert ist. Bei bestimmten Ab-
stdanden kann es nun dazu kommen, dass elektronische Zusténde auf gleicher
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Abbildung 2.13: Uberlagerung des Hj Potentials mit einem linearen Laserfeld der Maxi-
malintensitidt 1.10'* W/cm?. Je nach internuklearem Abstand der zwei Kerne ist das Ioni-
sationspotential fiir die zweite Ionisation entlang der Polarisationsachse verschieden hoch
(entnommen aus [Ulr11]).

Hohe bzw. knapp unter dieser Potentialbarriere liegen. In diesen Fillen ent-
steht aufgrund der Uberlagerung des ionischen Potentials des Molekiils und
des Laserpotential eine erhohte Ionisationswahrscheinlichkeit. Dieser Effekt
tritt jedoch nur auf, wenn die Molekiilachse mit der Laserpolarisation iiber-

einstimmt.

Wie am Beispiel des Wasserstoffs zu sehen ist, ist dieser Prozess etwa bei ei-
ner Bindungsldnge von 10 a.u. dominant. Das Heliumdimer hat jedoch einen
mitlleren internuklearen Abstand der ca. eine Gréflenordnung grofler ist. Da-
her sollte dieser Effekt bei der Doppelionisation des Dimers keine Rolle spie-
len. Dies ist in den Daten auch daran zu erkennen, dass keine Abhéingigkeit

der Ionisationsrate von der Laserpolarisation festzustelln war.

Das Heliumdimer kann aufgrund seiner enormen internuklearen Abstédnde
daher fiir die Ionisation in guter Ndherung durch zwei unabhingige Heliu-

matome beschrieben werden.

2.5 Materiewellenbeugung

2.5.1 Wellencharakter von Materie

1924 stellte Louis de Broglie die Theorie auf, dass genau wie Licht auch
massebehaftete Materie sowohl Teilchen als auch Wellencharakter besitzt
[Bro24]. Analog zum Photon kann auch bei Elektronen, Neutronen, Protonen
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und ganzen Atomen und Molekiilen ein Zusammenhang zwischen Impuls und
Wellenldnge aufgestellt werden:

p:§:ﬁ~/{3 bzw. E=h-0=h-w, (2.23)

mit dem Impuls p, dem Planck’schen Wirkungsquantum 4, der Wellenlédnge
A, dem Wellenvektor &, der Energie E, der Frequenz 0 und der Kreisfrequenz

Ww.

Demnach besitzt jedes Teilchen eine von seiner Masse und Geschwindigkeit
abhangige Wellenlage:

h h h
A= — = = 2.24
P m-v  \2mE, ( )
Diese bereits 1926 von Clinton Joseph Davisson (1881-1958) (Nobelpreis
1937) und Lester Halbert Germer (1896-1971) fiir Elektronen nachgewiese-

ne These erbrachte de Broglie bereits im Jahr 1929 den Nobelpreis ein.

Die Beschreibung eines Teilchens im Wellenbild gehort inzwischen zum Lehr-
buchwissen und kann der Standardliteratur entnommen werden. Sie soll hier

nur kurz angeschnitten werden (analog zu [Dem3]).

Um ein Teilchen der Masse (m) und Geschwindigkeit (v) zu beschreiben, wird
analog zur Lichtwelle nun der Ansatz einer Materiewelle gebildet, die sich in
diesem Fall in x-Richtung ausbreitet:

U(z,t) = C - W) = O e/ Epe) (2.25)

Im Gegensatz zum Licht wiirde eine Materiewelle sich im Vakuum jedoch
nicht mit einer von der Frequenz unabhéngigen Geschwindigkeit bewegen.
Aus der kinetischen Energie der Teilchen E,;,=p?/2m folgt iiber Gleichung
2.23:

w h
w—%kjvph—g—%‘k (2.26)
dvph_l
o1 @.27)

Demnach wiirde eine Materiewelle auch im Vakuum eine Dispersion erfah-

remn.

AulBlerdem ist die ebene Welle keine geeignete Beschreibung eines Teilchens
im Wellenbild, da sie sich iiber den ganzen Raum ausbreitet. Ein Teilchen
miisste jedoch zumindest grob lokalisiert sein. Man benotigt daher eine Wel-
lenfunktion mit einer ortsabhingigen Amplitude, das Wellenpaket.
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Dieses wird durch eine Uberlagerung von vielen monochromatischen Wellen
mit den Amplituden C}, parallelen Wellenvektoren in x-Richtung k;, nahe be-
nachbarten Frequenzen w; beschrieben. Geht man von diesem Ansatz zu un-
endlich vielen Wellen, so wird aus der Summe tiber die verschiedenen Wellen
ein Integral, welches sich 16sen lasst und eine Wellenfunktion fiir das Wellen-

paket ergibt:
U(z,t) = Az, t)el@ot—ko) (2.28)
mit
A, 1) = 2C(k0)m(uuﬂ. (2.29)

Das Maximum dieses Wellenpaketes bewegt sich mit der Gruppengeschwin-
digkeit (v ), welche sich mit Hilfe von Gleichung 2.23 einfach in die klassische
Teilchengeschwindigkeit umformen lésst:

dv hk p
Ug_%_E_E_UT (230)
Ein dhnlich einfacher Zusammenhang gilt auch zwischen Wellenvektor und

klassischem Teilchenimpuls.

Da aber auch das Wellenpaket noch Unterschiede zu einem klassischen Teil-
chen wie Dispersion und komplexe und negative Werte besitzt, braucht man
die richtige Interpretation um aus dessen Wellenfunktion Informationen zu
erlangen. Diese wurde 1927 von Max Born uber die statistische Deutung der
Materiewelle vorgeschlagen.

Born schlug vor das Quadrat der Wellenfunktion, die Wahrscheinlichkeits-
dichte, zu bilden und hieriiber die Wahrscheinlichkeit zu definieren ein Teil-
chen an einer gewissen Position bzw. in einem Positioinsintervall zu finden.
Da das Teilchen an irgendeinem Punkt im Raum sein muss, ist das Integral

tber die Wahrscheinlichkeitsdichte auf eins normiert.

2.5.2 Beugung von Atomen und Molekiilen

Welche Rolle die Beugung von Atomen und Molekiilen besitzt, zeigt das exem-
plarisch gewéihlte Beispiel des Experimentalphysikbuchs Haken Wolf. Direkt
hinter der Titelseite illustriert es die Beugung von metastabilen Heliumato-
men an einem Doppelspalt als: ,Ein grundlegendes Experiment zur Quanten-
physik” [HaWo8].
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Da sich auf den ersten Blick, abgesehen von den unterschiedlichen Wellenlan-
gen, die Beugung von Licht und die von Atomen kaum unterscheidet, soll erst
allgemein auf die Beugung von Wellen und erst spater auf die Besonderheiten

bei der Beugung von Atomen und Molekiilen eingegangen werden.

Bei der Beugung am Young’schen Doppelspalt entsteht konstruktive Interfe-
renz genau dann, wenn der Gangunterschied der Welle beim durchlaufen der
verschiedenen Spalten genau ein Vielfaches der Wellenldnge ()\) des einfal-
lenden Strahles ist. Dies lasst sich auch iiber einen Winkel ausdriicken, wenn
der Abstand der Spalten (d) deutlich kleiner ist, als der Abstand zwischen
dem Doppelspalt und der Leinwand auf der das Interferenzmuster beobach-
tet wird:

sin(©) = (2.31)

n-A
d
Fur kleine Winkel lasst sich die Formel weiter vereinfachen indem man sin(©)

mit © niahert.

Hat man nun nicht nur einen Doppelspalt, sondern ein ganzes Gitter aquidi-
stanter Schlitze, so kann jeder von diesen, genau wie beim Doppelspalt, als
Ausgangspunkt einer Kugelwelle gesehen werden. Analog zum Doppelspalt
entstehen hierbei die Hauptmaxima unter den gleichen Winkeln, es muss nur
der Abstand der Spalte durch die Gitterkonstante (g) ersetzt werden.

sin(©) = (2.32)

n-A
g
Neben diesen Hauptmaxima entstehen jedoch auch Nebenmaxima. Bei N be-
leuchteten Spalten ergeben sich N-1 destruktive Interferenzen und N-2 Ne-
benmaxima. Fir grofle N hat dies zur Folge, dass zwar viele, jedoch sehr klei-
ne Nebenmaxima entstehen, welche im Grenzwert nicht mehr nachweisbar
sind. Fur die Hauptmaxima bedeutet dies, dass sie immer besser voneinan-

der separiert sind; die Auflésung des Interferenzmusters steigt (siehe Abb.

2.14).
@ ®

Abbildung 2.14: Beugungsintensitidten hinter einem Gitter mit a) 20, b) 50 und c) 100 Spal-
ten [Ger23]

(©)
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Will man die genaue Intensitiat an einem Punkt x auf dem Schirm errechnen,
so tut man dies am besten in der Frauenhofer Niaherung. Diese ist giiltig,
wenn der Abstand (D) zwischen Beugungsmuster und Gitter sehr grof3 gegen-
uber der Ausdehnung des Gitters (x’) ist.

D

Abbildung 2.15: Schematische Darstellung der relevanten GréBen eines Beugungsexperi-
ments. Hierbei ist x’ die Ausdehnung des Gitters, D der Abstand zum Schirm und x der
betrachtete Punkt auf dem Schirm.

Die Amplitude an einem beliebigen Punkt hinter dem Gitter kann durch ei-
ne Uberlagerung von Kugelwellen (e #") berechnet werden. Das Gitter kann
hierbei durch eine Summe von Heaviside-Funktionen beschrieben werden,
was folgende Formel ergibt:

N
a. a —ikr /
Az, y, z) x /O;@n <—§; §> e *rda (2.33)

mit der Spaltbreite a.

Misst man die Amplitude in weiter Entfernung zum Gitter so ist der Winkel
von allen Spalten nahezu identisch, man kann von ©,, = © ausgehen. Hieraus
ergibt sich 2.33 zu:

N a
2

A(O) x Z e_ik'(”d'””@)/ e~ thsin®-a’ gl (2.34)

a
n=1 2

Durch Integration und Berechnung der Summe als geometrische Reihe ergibt
sich:

—tkNd-sin©® __
A(B) x ¢ ! [ 2 - sin (% : sin@)} : (2.35)

e~tkdsin® _ 1 | gk . sin®
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Die Intensitatsverteilung erhilt man durch das Betragsquadrat der Amplitu-
de und durch Normierung:

2

2 [ 1 sin(%- N - sin®) 5
= | ak

N sin(% - sin®) & .

Gitter funktion Spalt funktion

(2.36)

’ sin(% . sin®)
51n©

Sie setzt sich zusammen aus einer Gitterfunktion und einer Spaltfunktion,
auf welche spater zuriickgekommen werden soll, um die Unterschiede zwi-

schen der Beugung von Licht- und Materiewellen zu verdeutlichen.

Diese analog zu [Becl2] gefiihrte Herleitung der Beugungsintensitidten ist
fiir den interessierten Leser in der Literatur (z.B. [BoWo6] [Gri00a] [Ada94])
ausfihrlicher nachzulesen.

Da es in dieser Arbeit jedoch nicht um die Beugung von monochromatischem
Licht, sondern um die von Materie geht, miissen Dinge beriicksichtigt werden,
die tiber die eben beschriebene Kirchhoff’sche Theorie zur optischen Beugung
hinausgehen.

Der erste offensichtliche Unterschied ist in Gleichung 2.24 zu erkennen. Die-
se zeigt, dass bei Materiewellen die Wellenlédnge von der Geschwindigkeit der
Teilchen abhéngt. Obwohl in einer Uberschallgasexpansion sehr geringe Ge-
schwindigkeitsverteilungen erlangt werden konnen (fiir einen Jet aus Helium
liegt Av/v bei nur etwa 1-2 %), ist dieser Effekt nicht zu vernachléssigen. Er
bewirkt eine Verschlechterung der Auflosung in Form einer Verbreiterung der

Beugungsmaxima.

Zusatzlich besteht der im Experiment erzeugte Jet aus einer Mischung von
Heliumatomen und -clustern. Diese Teilchen besitzen im Gasstrahl alle na-
hezu dieselbe Geschwindigkeit, haben jedoch unterschiedliche Massen. Daher
besitzt das Dimer die halbe, das Trimer nur ein Drittel der Wellenldnge der
Atome. Durch eine leichte Modifikation von Formel 2.32 erkennt man sofort,
dass dies auch zu Beugungsmaxima bei halber bzw. ein drittel der Auslen-
kung der Monomere fiihrt.

O ~ sin © = noh (2.37)

)
Ne - matom - v+ g

mit der Clustergrofle Nc.

Diesen Effekt nutzten Schollkopf et al. [Sch94] aus um einen unbestreitba-
ren Beweis fiir die Existenz des Dimers zu erbringen. In dieser Arbeit wird
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ebenfalls nur diese Aufspaltung der Hauptmaxima der verschiedenen Cluster
genutzt.

Der Gruppe um dJ. P. Toennies gelang es jedoch weitere kleine Unterschie-
de zur Kirchhoff’schen Beugung festzustellen und hieraus Riickschliisse auf
Interaktionen und das zu beugende Objekt zu ziehen. Fiir die Beugung von
schwach gebundenen, grof3en Molekiilen (insbesonder fiir He,) stellten Heger-
feldt et al. [Heg98] eine erweiterte Theorie der Materienwellenbeugung auf.
Diese beinhaltet zwei Effekte, welche bei der Beugung von Licht keinerlei
Rolle spielen. Als erstes besteht bei der Beugung eines Molekiils die Mog-
lichkeit, dass der Impulsiibertrag vom Gitter auf das Molekiil eine Anregung
oder sogar einen Aufbruch des Molekiils zur Folge haben kann. Besonders
fiir weite Ablenkungen und damit hohen Impulsiibertrag sollte dieser Effekt
gut sichtbar sein. Ein zweiter Unterschied sollte erkennbar sein, wenn das
zu beugende Objekt eine dhnliche Grofle wie der einzelne Spalt hat. In die-
sem Fall kann nicht mehr von der urspriinglichen Spaltbreite ausgegangen
werden, da ein nicht mehr zu vernachlassigender Teil des Spalts durch das
gebeugte Molekiil verdeckt wird. Eine effektive Spaltbreite ist notig um die
Beugung zu beschreiben.

In seiner Veroffentlichung aus dem Jahr 2000 [Heg00] wendete Hegerfeldt
diese Theorie konkret auf das Beispiel des Heliumdimers an. Er beobachte-
te, dass gerade die Beugungsmaxima hoherer Ordnung stark abgeschwicht
erscheinen. Der Grund hierfiir ist im Aufbruch dieses schwach gebundenen
Zustandes zu sehen. Dieser sei gerade bei hohem Impulsiibetrag, und damit
weiter Ablenkung, wahrscheinlicher. Zudem stellte Hegerfeldt fest, dass die
Ablenkung und damit der Impulsiibertrag mit der Grof3e des gebeugten Sys-
tems ansteigt. Dies bedeutet, dass das groflere Dimer einen leicht hoheren
Impulsiibertrag gegeniiber dem Trimer erhilt. Da die Bindungsenergie des
Dimers zuséatzlich geringer ist als die des Trimers, sollten im Zweiteilchen-
system auch mehr Aufbriiche geschehen, was die Detektionsrate der Dimere,

vergleichen zu der der Trimere, reduziert.

Um abschéatzen zu konnen welchen Effekt die endliche Grofle des Dimers auf
das Beugungsbild hat, nutzte Hegerfeldt das Babinetsche Prinzip. Dieses be-
sagt, dass abgesehen von der direkten Abbildung (0. Ordnung) das Beugungs-
bild zweier zueinander komplementéarer Objekte (z.B. Spalt und Steg gleicher
Dicke) identisch ist. In einer Berechnung des Beugungsbildes vom Heliumdi-
mer fiir Spalt und Steg stellte er jedoch fest, dass die Beugungsmaxima fiir
den Spalt weiter ausgelenkt sind als die des Steges. Geht man jedoch nicht
von einem Heliumdimer, sondern einem Atom mit Masse 8 u aus, so liegen
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die Beugungsmaxima bei gleicher Ordnung, genau in der Mitte zwischen de-
nen des Dimers bei Spalt und Steg. Hegerfeldt schloss daraus, dass es sich
um einen Effekt aufgrund der Grofle des Dimers handelt. Im Falle des Spal-
tes sorgt das Dimer aufgrund seiner Grofle fiir eine Reduktion der effektiven
Spaltbreite, im Falle des Stegs sieht der Dimer ,mehr” Steg. Fiir die Beu-
gung an einem Gitter hat dies einen Unterschied zur Beugung von Licht zur
Folge. Im Falle eines Gitters, bei dem die Gitterperiode genau das Zweifache
der Spaltbreite betragt, fallen die geraden Beugungsmaxima genau auf Posi-
tionen an denen die Spaltfunktion ein Minimum besitzt. Dies fiihrt im Falle
eines perfekten Gitters zur kompletten Unterdriickung dieser Maxima. Durch
die reduzierte effektive Spaltbreite und der daraus resultierenden Verschie-
bung der Maxima ist diese Unterdriickung fiir das Dimer nicht vollstiandig.

Diese nicht vollstidndige Unterdriickung der geraden Beugungsmaxima stell-
ten Grisenti et al. [Gri99] jedoch auch fiir Atome fest. Um dies zu erkliren
integrierte er in die Beugungstheorie auch ein attraktives, langreichweitiges
Van-der-Waals-Potential (vdW-Potential) zwischen Spaltwand und Atom.

Cs

(2.38)

Das Potential fillt, anders als das vdW-Potential zwischen zwei Atomen (1/R%)
mit der dritten Potenz des Abstandes. Dies liegt an der Interaktion des
Atoms/Molekiils mit dem Festkorper. Hierbei muss man die Wechselwirkung
mit der kompletten Oberflache beriicksichtigen. Dieses Potential sorgt genau
wie die Grof3e eines Molekiils fiir einen Effekt, der durch eine reduzierte effek-
tive Spaltbreite beschrieben werden kann. Diese wird dann in die Spaltfunk-
tion (siehe Gleichung 2.37) integriert. Das ein solches vdW-Potential zwischen
einer Oberflache und einem Atom herrscht ist schon lange bekannt [Len32],
jedoch gibt es nur wenige experimentelle Bestimmungen dieses Potentials.

Um einen Wert fiir C5 zu ermitteln maflen Grisenti et al. zuerst die Transmis-
sion eines Gasstrahls durch das Gitter um dessen genaue Form zu bestimmen.
Unter Kenntnis der Geometrie des Gitters war es ihnen maoglich uber die Ver-
messung der Beugungsbilder von rein atomaren Strahlen von Edelgasen C;
zu bestimmen. Hierzu nahmen sie die vermessene Geometrie in ihren theo-
retischen Ansatz und nidherten ihn an die Beugungsbilder an. Der einzige
freie Parameter war hierbei C;. Sie stellten eine, von der Theorie erwartete,
Abhéangigkeit von C; zur Polarisierbarkeit des Atoms fest.

In einem weiteren Experiment [GriO0Oa] kippten Grisenti und Co-Autoren das
Gitter. Auf diese Weise ist die Projektion der Spaltoffnung in Richtung des
Gasstrahles verkleinert. Durch den Gewinn an Auflésung gelang es das Gitter
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noch besser zu charakterisieren. Man sah in den Beugungsbildern ein aus
der Optik bekanntes Phidnomen, welches durch periodische Verschiebungen
in der Gitterstruktur zu erklédren ist, die ,Lyman Ghosts” [LymO01].

Unter Kenntnis der genauen Geometrie, des attraktiven vdW-Potentials fiir
Helium und der verbesserten experimentellen Auflosung durch Kippung des
Gitters gelang es Grisenti et al. [Gri00] [GriOO0b] letztendlich auch die Grof3e
des Heliumdimers tiber ihr theoretisches Modell zu bestimmen. Der ermittel-
te Wert von 52 + 4 A ist die bislang genauste Vermessung dieses extremen
Systems.

2.6 Coulomb Explosion Imaging
Zuletzt wird in diesem Kapitel noch die grundlegende Methode vorgestellt,

mit Hilfe derer die Dimere und Trimere nachgewiesen wurden.

Hierbei handelt es sich um das Verfahren des ,,Coulomb Explosion Imaging”
(CEI). Dies ist eine experimentelle Technik die Struktur von Molekiilen zu be-
stimmen. Wie der Name bereits sagt, nutzt man die Coulomb-Kraft aus. Diese
sorgt dafiir, dass sich im Vorzeichen gleiche elektrische Ladungen abstof3en.

I q1-q
F= 2.39
Arey 12 ( )
mit der Permittivitat des Vakuums ¢y, den elektrischen Ladungen ¢; und ¢
und deren Abstand r.

Die Coulomb-Kraft sorgt demnach dafiir, dass Ionen die sich gegenseitig ab-
stoBen eine Beschleunigung erfahren. Wie Formel 2.39 zu entnehmen ist,
héangt diese Kraft und damit auch die Beschleunigung vom Abstand der Teil-
chen ab. Misst man also die Geschwindigkeiten der einzelnen Fragmente,
kann man tuber die Coulomb-Kraft Riickschliisse auf deren urspriinglichen
Abstand ziehen.

Diese Tatsache nutzten Vager et al. [Vag89] aus, um die Struktur kleiner Mo-
lekiile experimentell zu bestimmen. In ihrer Verosffentlichung stellten die Au-
toren fest, dass das Modell von Béillen und Stegen, welches gerne zur An-
schauung von Molekiilstrukturen verwendet wird, nicht fiur jedes Molekiil
Sinn ergibt. Nur wenn die Nullpunktschwingung eines Molekiils klein ge-
geniiber dem internuklearen Abstand der Atome ist, kann von einer festen
Struktur, die sich so beschreiben lasst, ausgegangen werden. In ihrem Expe-
riment gelang es Vager et al. jedoch auch bei Molekiilen, fiir die dies nicht gilt
eine Struktur in Form von Wahrscheinlichkeitsdichten zu messen.
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Der experimentelle Aufbau hierfiir bestand aus einem Beschleuniger, der die
zu untersuchenden Ionen auf etwa 2% der Lichtgeschwindigkeit beschleunig-
te. Die Untersuchungsobjekte, CH} und NH;, wurden nun auf eine 30 A dicke
Folie geschossen. Diese sorgte dafiir, dass alle Atome des Ions mindestens ein
Elektron verloren. Aufgrund der Coulomb-AbstoBung der Teilchen flog das
Molekiil auseinander (die sogenannte ,,Coulomb-Explosion”). Uber einen De-
tektor bestimmten die Experimentatoren nun die Auftrefforte und die relati-
ven Flugzeiten der Fragmente und konnten so deren Geschwindigkeitsvektor
zum Massenschwerpunkt bestimmen. Diese gaben ihnen Aufschluss tiber die
Geometrie des Molekiils vor der Coulomb-Explosion.

Der Nachteil dieser Realisierung der CEI liegt darin, dass die aus dem Be-
schleuniger kommenden Teilchen vorerst geladen sein miissen und in einem
unbekannten Anregungszustand vorliegen.

Dieses Problem umgangen Stapelfeldt et al. [Sta95] indem sie das Unter-
suchungsobjekt, ein I, Molekiil, nicht mit einer Folie, sondern mit einem
Femtosekunden-Laser ionisierten. Auch wenn die Ionisationszeit knapp unter
100 fs lag, nicht wie bei Vager et al. etwa 0,1 fs, kann dennoch davon ausge-
gangen werden, dass die Kerne auch in dieser Zeitspanne noch als ruhend
angesehen werden konnen. Der grof3e Vorteil dieser Variante der CEI ist es,
dass auch neutrale Molekiile in einem wohl praparierten Zustand untersucht
werden konnen.

Ein weiterer Vorzug der Ionisation mit einem Laser ist, dass auch dynamische
Prozesse beobachtet werden konnen. Hierbei kann ein schwacher Laserpuls
eine Bewegung im Molekiil starten, welche ein zweiter, verzogerter und stér-
kerer Laserpuls durch Ionisation und Coulomb-Explosion testen kann. Durch
Variation der Verzogerung des zweiten Pulses kann die komplette Kerndyna-
mik eines Prozesses ,gefilmt” werden. Diese als ,Pump-Probe-Experimente”
bekannten Untersuchungen stellen einen wichtigen Zweig der Atom- und Mo-
lekiilphysik dar.

Eine spezielle Realisierung des CEI kann mit Hilfe einer ColTRIMS-
Apparatur (siehe Kapitel 3.2.1) durchgefiihrt werden. Hierbei konnen die
Untersuchungsobjekte iiber verschiedene Wege ionisiert werden (z.B. Laser,
Synchrotron-Strahlung, Freie-Elektronen-Laser, Ionenstof3). Kommt es nach
der Ionisation zu einer Coulomb-Explosion kénnen mit Hilfe dieser Technik
alle Fragmente mit einem Raumwinkel von 47 in Koinzidenz nachgewiesen
werden. Uber die Messung von Flugzeiten und Auftrefforten konnen nun die
dreidimensionalen Impulsvektoren der einzelnen Fragmente bestimmt wer-
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den. Hiertiber lasst sich der Ausgangszustand des Molekiils vor der Coulomb-
Explosion rekonstruieren.

Ein eindrucksvolles Beispiel einer CEI-Messung mit einer ColTRIMS-
Apparatur stellt die Veroffentlichung von Pitzer et al. [Pit13] dar. Den Ex-
perimentatoren gelang es die Chiralitit eines vieratomigen Molekiils zu be-
stimmen. Diese Information ist wichtig, da sich Stoffe mit der selben Sum-
menformel, jedoch unterschiedlicher Chiralitiat, oft grundlegend in ihren
Eigenschaften unterscheiden.

Der grof3e Vorteil der ColTRIMS-Technik liegt darin, dass sich mit ihr na-
hezu alle Molekiile, die sich in die Gasphase versetzen lassen, untersuchen
lassen. Hieriiber hinaus ist es, je nach Ionisationsmechanismus, moglich, un-
terschiedlichste Fragestellungen zu beantworten, welche weit iiber die reine
Struktur eines Molekiils hinaus gehen konnen. Zusétzlich zur Information,
die aus den ionischen Fragmenten einer Reaktion gewonnen werden, ist es
mit einer ColTRIMS-Apparatur auch moglich die zugehorigen Elektronen in
Koinzidenz zu messen.

2.6.1 Reflection Approximation

Da es sich bei der ColTRIMS-Technik um eine Impulsspektroskopie handelt,
erhalt man in den Experimenten keine direkten Informationen iber den Orts-
raum. Es werden Impulse gemessen, die die Teilchen in der zu untersuchen-
den Reaktion aufgenommen haben. Fiihrt man ein CEI-Experiment durch,
werden die Atome eines Molekiils ionisiert und stoBlen sich gegenseitig ab.
Diese repulsive Kraft fithrt zur Coulmb-Explosion, in der die Ionen beschleu-
nigt werden. Im Unendlichen haben die Ionen einen Impuls aufgenommen,
der die Messgrofle im Experiment ist. Summiert man die Impulse der Teil-
chen auf, erhélt man den ,kinetic energy release” (KER), welcher eine direkte
Abhéngigkeit von der urspriinglichen Geometrie des Molekiils hat. Starten
die Ionen nahe beieinander, erhalten sie einen groflen KER. Sind sie zu Be-
ginn der Reaktion weit voneinander entfernt, ist die kinetische Energie, die
sie in der Coulomb-Explosion erhalten, klein. Die gemessene kinetische Ener-
gie entspricht in klassischer Ndherung dem Coulomb-Potential zu Beginn des
Aufbruchs.

1
KER = Vopuoms = 22 = Z[q.u] (2.40)

dmegr 1
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Diese Uberlegung, die den einfachen Zusammenhang KER = 1/r (in atomaren
Einheiten) ergibt, ist jedoch nur eine klassische Betrachtungsweise. Sie ist
als ,Reflexion Approximation” (Reflektionsnidherung) bekannt [Gis73]. Bild-
lich sagt sie aus, dass der Ausgangszustand auf ein repulsives Potential (1/r)
gebracht wird. Die Differenz zwischen dem Wert des Potentials an der Stelle
des Ubergangs und seinem asymptotischen Wert im unendlichen entspricht
der kinetischen Energie der Ionen. Die Abstandsverteilung des Ausgangszu-
standes wird am repulsiven Potential des Endzustandes ,gespiegelt” (siehe
Abb. 2.16).

kinetic energy release

repulsives Potential

potentielle Energie

Grundzustand Potential des Grundzustandes

v

internuklearer Abstand

Abbildung 2.16: Schema der ,Reflection Approximation”. Der Grundzustand wird auf den
repulsiven Endzustand gebracht, von wo die Ionen kinetische Energie aufnehmen, die als
KER gemessen wird. Grundzustandspotential, Abstandsverteilung und KER entsprechen
den Verteilungen des Heliumdimers, sind jedoch nicht mafB3stabsgetreu dargestellt.

Diese Beschreibung wird jedoch bei groflen Abstdnden und wenn das repulsi-
ve Potential nicht einen 1/r Verlauf hat ungenau. Kéonnen die Ionen des End-
zustandes nicht als Punktladung beschrieben werden, stof3t diese Naherung
an ihre Grenzen. In vielen Experimenten konnte die Reflection Approximati-
on erfolgreich verwendet werden, um aus gemessenen Energien Teilchenab-
stande zu berechnen (wie z.B. in [Vag89]).

Fiir eine korrekte Beschreibung muss der Ubergang von Grund- zu Endzu-
stand quantenmechanisch betrachtet werden. Hierbei kann einem Abstand
im Grundzustand kein eindeutiger KER zugeordnet werden, da dies die Hei-
senberg’sche Unscharferelation verletzen wiirde. Anstelle der Abbildung ei-
nes Abstandes auf exakt einen KER muss quantenmechanisch der Uberlapp
zwischen Grundzustandswellenfunktion und der des Endzustandes berechnet
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werden. Will man die Wahrscheinlichkeit fiir einen KER bei einem Abstand
wissen, muss man den Uberlapp der Anfangs- (¥;) und Endwellenfunktion
(¥, ) bestimmen. Diese Endwellenfunktionen sind die Eigenfunktionen des
1/R Potentials, die einem festen KER entsprechen.

2

P(KER) ‘ / P e (P)dr (2.41)

Beim Losen des Integrals stellt man fest, dass nun die Ereignisse, die zu ei-
nem festen KER fiihren, nicht auch einen festen Abstandswert haben. Viel-
mehr tragen viele verschiedene Absténde zu einem KER bei. Der Hauptbei-
trag stammt jedoch von dem Wert, der sich aus der klassischen Reflection Ap-
proximation ergibt. Diese verschiedenen Beitridge ergeben sich aufgrund der
Kontinuumswellenfunktion. Da diese oszilliert, gibt es neben der Ubergangs-
wahrscheinlichkeit am klassisch moglichen Punkt auch Beitrige an anderen
Punkten (siehe Abb. 2.17 links).

Bevor die Reflection Approximation fiir das Heliumdimer angewendet werden
kann, muss getestet werden, wie grof3 die Unterschiede zwischen ihr und der
quantenmechanischen Rechnung sind.

kinetic energy release [eV]
relative Haufigkeit
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Abbildung 2.17: Links: Darstellung des quadrats Kontinuumswellenfunktion in Abhéngig-
keit von KER und r. Die Haupmaxima der Wellenfunktion liegen an Stellen, an denen auch
die klassische Position ist (rote Linie). Rechts: Vergleich der KER-Verteilungen nach klassi-
scher (schwarze Linie) und nach quantenmechanischer (rot gestrichelte Linie) Rechnung. Die
Ausgangswellenfunktion fir die Simulation ([Sch14]) ist die von Przybytek [Prz10] berechne-
te.

Bereits im linken Teil von Abbildung 2.17 ist zu erkennen, dass der Uber-
gang in die Kontinuumswellenfunktion an der klassisch moglichen Stelle (ro-
te Linie) sehr dominant ist. Der Ubergang an einer Stelle, die klassisch nicht
moglich ist, ist stark unterdriickt. Welche Auswirkungen dies auf den KER
des Heliumdimers hat, ist in Abbildung 2.17 rechts zu erkennen. Hier ist ein
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direkter Vergleich der KER-Verteilungen nach einer quantenmechanischen
Rechnung und der klassischen Reflection Approximation zu sehen. Der Aus-
gangspunkt dieser Simulation stellt die Grundzustandswellenfunktion aus
[Prz10] dar. Fiir diese wird einmal der Uberlapp mit der Kontinuumswellen-
funktion berechnet (rot gestrichelte Linie). Zum anderen wird sie iiber die
Reflection Approximation auf den KER abgebildet (schwarze Linie). Das Er-
gebnis dieser Simulation ([Sch14]) zeigt nahezu keinen Unterschied zwischen
den zwei Rechnungen. Die Reflection Approximation kann demnach auch im

Falle von Heliumdimeren eingesetzt werden.



3. Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel wird auf die ,praktische” Seite des Experiments eingegan-
gen. Zum einen betrifft dies den Aufbau des Experiments, zum anderen die
Funktionsweise der einzelnen Komponenten. So wird neben der ColTRIMS-
Apparatur auch der Laser beschrieben, welcher zur Durchfiihrung des Expe-
riments unumganglich ist. Die einzelnen Teile der Kammer werden in ihrer
Funktion erlautert, wozu auch das erstmals in einer ColTRIMS-Apparatur in-
tegrierte Nano-Gitter gehort. Dieses ermoglicht es zum aller ersten Mal einen
reinen Gasstrahl aus einer definierten Clustergrof3e zu erzeugen und diesen
in der Reaktionszone der Apparatur zu untersuchen. Diese Methode reali-
siert die Moglichkeit eine Impulsspektroskopie auch an exotischen, schwer
herzustellenden Systemen durchzufiihren, da diese vom unerwiinschten Un-

tergrund getrennt werden konnen.

3.1 Laser

Als Laser (Light Amplification by Stimulated Emmision of Radiation) bezeich-
net man ein Gerat zur Erzeugung von kohérenter, quasi-monochromatischer
und scharf gebuindelter Strahlung [Lex3]. Hierbei benoétigt man ein laserak-
tives Medium (z.B. ein Gas, Festkorper oder eine Flissigkeit), welches ein
System mit mehreren Anregungszustianden ist (der im Folgenden betrach-
tete Titan-Saphir-Laser ist ein vierstufiges System). Wird nun Energie in
dieses Medium gepumpt (etwa durch Licht mit kiirzerer Wellenlédnge als die
entstehende Laserstrahlung), so werden die Atome/Molekiile in einen hoher
angeregten Zustand gehoben. Von diesem konnen sie sich schnell in einen
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mittleren, metastabilen Zustand abregen. Ist dessen Lebensdauer lang ge-
nug, so kann es in einem Grofiteil des kompletten Mediums gleichzeitig zu
diesem Anregungszustand kommen, einer Besetzungsinversion. Nun kann
ein Photon (entstanden z.B. durch spontane Emission) von einem angeregten
Atom/Molekiil absorbiert werden und auf diese Weise eine stimulierte Emis-
sion starten. Es entstehen hierdurch zwei Photonen mit gleicher Wellenléin-
ge, Phase und Ausbreitungsrichtung. Das urspriinglich angeregte Atom geht
uber einen Zwischenzustand wieder in den Grundzustand tiber. Sitzt nun das
laseraktive Medium in einer Kavitiat und wird ausreichend mit neuer Energie
versorgt um die Besetzungsinversion aufrecht zu erhalten, kann ein intensi-
ver, quasi-monochromatischer, koharenter Lichtstrahl erzeugt werden. Fir
eine genauere Beschreibung der Funktionsweise eines Lasers wird an dieser

Stelle auf die Standartliteratur [Dem3] [Ger23] verwiesen.

3.1.1 Erzeugung kurzer Pulse

Um eine hohere Intensitiat zu erreichen ist es tiblich nicht einen kontinuier-
lichen Laserstrahl (,,continuous wave”, CW) zu verwenden, sondern einen ge-
pulsten. Auf diese Weise kann der Energiebedarf, welcher zum Pumpen des
Systems benotigt wird, auch bei hohen Laserintensititen noch in einem reali-
sierbaren Rahmen gehalten werden. Um kurze Pulse zu erzeugen gibt es vier
gangige Methoden, die im Weiteren kurz erklart werden.

Gepulster CW-Betrieb

Die einfachste Realisierung eines gepulsten Lasers ist es einen kontinuier-
lichen Laserstrahl mit einem Modulator (z.B. einem rotierenden Rad mit
Schlitz- oder Lochblende) zu pulsen. Hierbei ist die Pulsldnge jedoch aus-
schlieBllich vom Modulator abhingig und daher verhiltnismé&flig lang. Ein
weiterer Nachteil dieser Variante ist, dass ein Grof3teil der Laserleistung am
Modulator verloren geht. Daher kommt diese Methode heutzutage selten zum
Einsatz.

Pulsbetrieb mit BlitzZlampenanregung

Eine weitere simple Moglichkeit einen Laser zu pulsen ist den Pumpvorgang
an sich zu modulieren. Indem man die Besetzungsinversion durch das ziin-
den einer Blitzlampe erzeugt, findet auch die stimulierte Emission in einem
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vergleichbaren Zeitraum statt (Pulsdauer im Bereich von us). Erst wenn die
Besetzungsinversion abgebaut ist wird das Medium durch die néchste Entla-
dung der Blitzlampe erneut gepumpt. Durch die hohe Leistung der Blitzlam-
pe konnen in Systemen dieser Bauart hohere Intensititen als im CW-Betrieb
erzeugt werden.

Pulsbetrieb durch Giiteschaltung (Q-Switching)

Bei einer Giiteschaltung konnen kiirzere und hoéher energetische Pulse er-
zeugt werden. Hierbei wird durch einen eingebauten Giiteschalter zuerst die
Giite des Resonators niedrig gehalten; es geht viel Energie im Resonator ver-
loren, ohne in eine induzierte Emission umgewandelt zu werden. Auf diese
Weise kann mehr Energie in das Lasermedium gepumpt werden und ein ho-
herer Grad an Besetzungsinversion erreicht werden, bevor die Laserschwelle
uberschritten wird. Schaltet man nun die Verluste niedrig, den Resonator auf
eine hohe Giite, so wird die Laserschwelle tiberschritten. Aufgrund des hohe-
ren Grades an angeregten Atomen/Molekiilen im Lasermedium kann nun die
Besetzungsinversion effektiver und damit schneller abgebaut werden.

Als Giiteschalter kommt hierbei oft eine Pockels-Zelle zum Einsatz. Diese ba-
siert auf dem Pockels-Effekt und nutzt die Abhingigkeit des Brechungsinde-
xes eines Materials vom angelegten elektrischen Feld aus. Diese lineare Kor-
relation wird dazu genutzt die Phasendifferenz des Lichts zu veréandern, wo-
durch eine Polarisationsdrehung stattfindet. Ist nun noch ein polarisations-
selektives Element im Resonator, so kann die Giite schlagartig durch anlegen

eines elektrischen Feldes an der Pockels-Zelle gesteigert werden.

Mit einem so konzipierten Laser lassen sich Pulse von wenigen Nanosekun-
den mit hoher Pulsenergie von etwa 1 J erzeugen [Ger23].

Im verwedendeten Lasersystem kam ein solcher Laser zum Einsatz um die

Besetzungsinversion im Verstarkerkristall zu erzeugen.

Pulsbetrieb durch Modenkopplung (Mode locking)

Die kiirzesten Laserpulse lassen sich durch Modenkopplung erzeugen. Bei
dieser Technik muss das Lasermedium nicht nur auf einer Frequenz, sondern
einem ganzen Frequenzbereich Licht emittieren. Hierdurch konnen sich im
Resonator eine Vielzahl stehender Wellen (Moden) ausbilden, welche zufillig



54 3. Experimenteller Aufbau

zueinander schwingen. Frequenzen die keine Moden bilden werden nicht aus-
reichend verstiarkt. Um nun einen kurzen Puls zu erzeugen miissen sich diese
stehenden Wellen kurzzeitig konstruktiv tiberlagern. Nach Heisenberg’scher
Unscharferelation besteht hierbei ein Zusammenhang zwischen Pulsdauer
und Anzahl der Frequenzen:

Av- AT < K (3.1)

mit der spektralen Bandbreite (proportional zur Anzahl der Moden) Av und
der Pulsbreite A7. K ist hierbei eine Zahl die von der Pulsform abhingt und
fiir einen gauBformigen Puls einen Wert von 0,441 hat.

Um diese kurzzeitige Interferenz zu erzeugen kann ein extern gesteuerter
Modulator in das System eingebracht werden (active mode locking). Dieser
kann entweder die Amplituden oder die Frequenzen der Moden modulieren,
damit es zu kurzen Pulsen im Bereich von Picosekunden kommt.

Um noch kiirzere Pulse zu erzeugen wird héaufig die Technik der passiven Mo-
denkopplung verwendet. Hierfiir muss, z.B. durch eine externe Stérung, kurz-
zeitig konstruktive Interferenz fiir eine grofle Anzahl von Moden entstehen,
wodurch ein erster kurzer Laserpuls entsteht. Dass dieser kurze Laserpuls im
Resonator bestehen bleibt, liegt am Kerr-Effekt, welcher fiir die passive Mo-
denkopplung sorgt. Dieser beschreibt, Zhnlich wie der Pockels-Effekt, den von
der Starke eines elektrischen Feldes abhéngige Brechungsindex eines Mate-
rials:

n(\ E) = no(A) + S1(A) - E + Sa(A) - B + ... (3.2)

mit dem Brechungsindex n, der Wellenléange )\, dem elektrischen Feld £ und
den materialabhingigen Konstanten S;.

Ist hier der quadratische Term dominant, so spricht man vom Kerr-Effekt,
ist es der lineare, vom Pockels-Effekt. Da das Licht selbst eine elektro-
magnetische Welle ist, reicht in einem auf passiver Modenkopplung basieren-
den Lasersystem das elektrische Feld des Pulses aus um die Brechungseigen-
schaften des Lasermediums selbst so zu verdndern, dass es zu einer Selbstfo-
kussierung des Pulses kommt (siehe Abb. 3.1). Aufgrund der abfallenden In-
tensitdatsverteilung zu den Flanken hin, werden diese durch den Kerr-Effekt
starker gebeugt. Damit ist der Puls hinter dem Lasermedium schmaler und
besitzt eine hohere Amplitude; er wird im Ort fokussiert.
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Intensitat Titan-Saphir-Kristall Intensitét

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Selbstfokussierung durch den Kerr-Effekt ei-
nes gaullformigen Pulses nach [Ulr11]

Diese Selbstfokussierung (,self focusing”) sorgt fiir eine Modulation der Am-
plituden der im Resonator befindlichen stehenden Wellen. Durch einbringen
einer Blende hinter das Lasermedium, oder alternativ einer raumlichen Be-
schrankung des Bereiches mit Besetzungsinversion, lasst sich so effektiv der
CW-Teil des Lasers herausfiltern.

Zusatzlich sorgt der Kerr-Effekt auch fiir eine zeitliche Veranderung des Pul-
ses. Die Mitte des Pulses, welche eine hohere Intensitat besitzt, wird durch
den Kerr-Effekt starker gebrochen und deren Phasengeschwindigkeit starker
verlangsamt im Vergleich zu den Flanken des Pulses. Wahrend die Einhiil-
lende des Pulses unverindert bleibt, veréandert sich demnach die Frequenzzu-
sammensetzung in dessen Innerem. Dieser Effekt der Selbstphasenmodulati-
on (selph phase modulation, SPM) sorgt fiir eine Verbreiterung des Frequenz-
spektrums, was nach Gleichung 3.1 kiirzere Pulse méglich macht. Der lineare
Teil von Gleichung 3.2 sorgt zusatzlich noch fiir eine Gruppengeschwindig-
keitsdispersion (group velocity dispersion, GVD) welche diesen Effekt noch
verstarkt. Sie beruht auf der Abhéngigkeit des Brechungsindexes von der
Wellenldnge.

Sowohl SPM als auch GVD sorgen fiir eine positive Dispersion (positive chirp)
des Pulses und wiirden ihn demnach zeitlich auseinanderlaufen lassen. Diese
Dispersion muss im Resonator kompensiert werden, was oft durch ein Pris-
menpaar geschieht.

Durch diese passive Modenkopplung lassen sich Pulse im Femtosekundenbe-
reich erzeugen. Deren Intensitét ist haufig noch nicht ausreichend, wodurch
eine Nachverstarkung notig ist.
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3.1.2 Lasersystem
Der Oszillator

Der verwendete Oszillator wird von einem diodengepumpten CW-Laser
(Nd:YVO,) gepumpt. Dieser hat eine Wellenldnge von 532 nm und eine ma-
ximale Leistung von 5 W. Durch eine Linse wird sein Strahl in einen Ti:Sa-
Kristall fokussiert und sorgt dort fiir die nétige Besetzungsinversion. Der mit
Titan dotierte Saphir-Kristall hat ein Emissionsspektrum von 670-1070 nm
(v). Hierdurch lassen sich unter Kenntnis der Resonatorliange (L) mit Hilfe
der Lichtgeschwindigkeit (c) die Anzahl der méglichen Moden (V,,.4.) errech-

nen:

CNmode
2L

(3.3)

v =

Bei einer Resonatorlinge von etwa 1 m errechnet sich so eine Modenzahl
in der GréBenordnung 10°. Durch passive Modenkopplung entstehen in der
Resonator-Kavitat Pulse mit einer spektralen Halbwertsbreite von 50-70 nm
bei einer mittleren Wellenldnge von 770-800 nm. Sie haben eine Linge von
10-20 fs und eine Pulsenergie von ca. 5 nd. Die Repititionsrate des Oszillators
ist 80 MHz. Eine schematische Darstellung des Systems ist in Abbildung 3.2

zu sehen.

Pumplaser

Auskoppel-
spiegel

Fokussier- H
spiegel / U
A
V Reflektor

1. Prisma 2. Prisma

Ti:Sa
Kristall

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des im Lasersystem enthaltenen Oszillators
[Ulri1]

Der Verstarker

Der Verstarker basiert ebenfalls auf einem Ti:Sa-Kristall. Gepumpt wird die-
ser von einem frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser (532 nm Wellenlédnge mit
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bis zu 100 W Leistung). Da dieser vorgeschaltete Laser auf dem Prinzip der
Guteschaltung beruht besitzt er eine deutlich niedrigere Repititionsrate als
der Oszillator. Daher miissen die zwei Systeme aufeinander abgeglichen wer-
den, bevor ihre Strahlen in den eigentlichen Verstiarker eintreten. Hierzu
wird ein ,Pulse-Picker” verwendet, welcher mit einer Pockels-Zelle fiir aus-
gewéhlte Pulse des Oszillators die Polarisation dreht und so iiber einen Po-
larisationsfilter das Eintreten in den Verstiarker ermoglicht. Das Signal des
Pulse-Pickers wird gleichzeitig zur Synchronisation des Pumplasers und des
Verstarkerkristalls verwendet.

Bevor dies geschieht miissen die Pulse jedoch erst zeitlich verlidngert wer-
den. Dies hat den Sinn die Maximalintensitiat des Pulses zu verringern bevor
dieser in den Verstarkerkristall eintritt. Obwohl Ti:Sa mit einer thermischen
Leitfahigkeit von 46 W/cm? und einer Energiespeicherdichte von 1 J/cm? (er-
moglicht bei Kithlung eine extrem hohe Verstarkung pro Durchlauf) sehr po-
sitive Eigenschaften fiir einen Verstarkerkristall besitzt, ist seine relativ hohe
Schadensschwelle von 8-10 J/cm? [Bac97] nicht ausreichend fiir die Verstér-
kung der unverldngerten Pulse. Durch die aus der Radartechnik kommenden
Technik (Chirped Pulse Amplification, CPA) kann die maximale Intensitéat im
Ti:Sa-Kristall um ca. 3 Grof3enordnungen reduziert werden [Str85]. Realisiert
kann diese zeitliche Verlangerung der Pulse durch einen sogenannten ,Stret-
cher”, der aus einem Paar Gitter und fokussierende Linsen und einen Spie-
gel besteht. Diese sind so angeordnet, dass verschiedene Frequenzen unter-
schiedlich lange Wegstrecken zuriicklegen miissen. Der auf diese Weise ein-
gefithrte positive Chirp bewirkt nicht nur einen effektiven Schutz des Kris-
talls vor Zerstorung, sondern ermoglicht auch eine effektivere Verstarkung
des Pulses. Ein zusétzlicher Schutz wird gebildet indem der Kristall im Va-
kuum positioniert ist und mit einem Heliumkompressor auf eine Temperatur
von etwa 41 K gekiihlt wird.

Der auf etwa 200 ps verlingerte und nach dem Pulse-Picker auf 8 kHz re-
duzierte Laser tritt nun in den ,Multipass-Verstiarker” ein. Im Gegensatz zu
einem regenerativen Verstirker, basiert dieser auf dem mehrfachen Durch-
laufen des Verstarkerkristalls ohne hierbei eine Kavitidt zu nutzen. In dem
verwendeten System wird der verlangerte Puls dreizehnmal durch den Ti:Sa-
Kristall geschickt um die notige Verstarkung zu erlangen (etwa 5-6 Grof3en-
ordnungen [Ulr11]). Hierbei muss jeder neue Umlauf durch einen Bereich
des Kristalls gehen, welcher durch den Pumplaser in Besetzungsinversion ge-
bracht wurde. Dieser Aufbau hat im Vergleich zum regenerativen Verstirker
den Vorteil, dass trotz groflerer Verstarkungsleistung pro Durchlauf verstark-
te spontane Emission (Amplified Spontaneous Emission, ASE) besser vermie-
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den werden kann. Zudem ist es aufgrund der geringeren Dispersion mit ihm
leichter kurze Pulse zu erzeugen als mit einem regenerativen Verstarker. Der
Preis hierfiir ist jedoch, dass der Durchgang durch den Kristall jeweils an ver-
schiedenen Stellen geschehen muss und daher die Effizienz dieser Bauart im
Vergleich zu regenerativen Verstarkern geringer ist [Bac97]. Nach dem letz-
ten Durchlauf durch den Ti:Sa hat man nun Pulse von 200 ps Lange und einer

Pulsenergie von 1 md.

Da der Ausgangspuls jedoch nur wenige Femtosekunden lang sein soll, muss
die durch den Stretcher kiinstlich herbeigefiihrte Verlidngerung des Pulses
wieder riickgidngig gemacht werden. Dies geschieht im Kompressor, welcher
auf einem dhnlichen Funktionsprinzip wie der Stretcher basiert. Um Schaden
an den optischen Elementen des Kompressors zu vermeiden wird der Laser-
strahl vorher mit einem Teleskop noch auf den 3-4 fachen Durchmesser ver-
groBert. Um den Puls zu verkiirzen werden zwei optische Gitter parallel ange-
ordnet, welche den Puls in seine Frequenzen zerlegen. Durch eine geschickte
Anordnung der restlichen optischen Elemente wird bewirkt, dass die kurzwel-
ligen Anteile des Pulses kiirzere Strecken laufen miissen, als die langwelligen
Anteile (negative Dispersion/Chirp). Durch die richtige Dimensionierung des
Kompressors lisst sich so nicht nur die im Stretcher entstandene, sondern
auch die durch Kristall, Luft und andere optische Elemente entstandene Di-
spersion kompensieren. Da das Frequenzspektrum des Pulses im Stretcher
leicht verkleinert wurde, ldsst sich die Verlangerung des Pulses nicht kom-
plett rickgéngig machen, so dass die verkiirzten Pulse eine Linge von etwa
30 fs haben (siehe Abb 3.3).

Puls Pick Pumplaser K Winkel-
Aufbau des uls ricker <Dl-lmp aser ompressor ] Refloktor

Verstﬁl'kel‘s Pockels Zelle “ \27 Gitter ‘ Gitter
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Oszillator Puls () Linse J
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Multipass Verstirker == =/ cCD
%,,,,,,,,,m Kamera

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des im Lasersystem der Firma KMLabs (KMLabs
Dragon) enthaltenen Verstarkers [Ulrl1]



3.1. Laser 59

3.1.3 Laserfokus und -intensitat

Um ausreichend hohe Intensitidten zur Ionisation von Helium zu erreichen,
muss der Laser fokussiert werden. Dies geschieht beim verwendeten Aufbau
innerhalb der Vakuumkammer mit Hilfe eines sphérisch konkaven Spiegels.
Der in die Kammer gestrahlte Laser passiert hierbei die Reaktionszone ein-
mal unfokussiert und trifft erst hinter dem Spektrometer auf den Spiegel mit
einer Brennweite von 75 mm. Der Fokuspunkt wird dabei so eingestellt, dass
er innerhalb des etwa 750 ym durchmessenden Gasjet liegt.

Der Laserfokus besteht aus Regionen verschiedener Intensitat. Um diese ge-

nauer zu kennen werden im Folgenden einige Berechnungen getatigt.

Bei einem femtosekunden Laserpuls kann man davon ausgehen, dass dieser
groBtenteils aus der Grundmode TEM,, besteht. Diese besitzt eine gausfor-
mige Intensitatsverteilung:
2E —27‘2
I, 2) =3 (3.4)

Tw(z)?

wobei r der Abstand zur Strahlenachse und z die Entfernung zum Fokus in
Strahlrichtung ist. E ist die Pulsenergie, 7 die Pulsdauer und w(z) die Strahl-
breite an der Stelle, an der die Intensitit auf den 1/e’ten Teil abgenommen
hat. Diese kann iiber folgende Formel berechnet werden:

w(z) = woy /1 + M4(Z£)2. (3.5)

Hierbei ist M ein Fitparameter der die Reinheit der TEM,, Mode beschreibt
(M ist >1 wenn weitere Moden vorhanden sind). Die Grof3e wy beschreibt den
minimalen Strahlradius im Fokus und Z, ist die Rayleigh-Lénge, welche den
Abstand zum Fokus entlang der optischen Achse beschreibt in dem sich die
Querschnittsfliche des Strahls verdoppelt bzw. die Intensitiat halbiert hat.
Mit Hilfe der Messgroflen Wellenldnge ()\), Fokuslidnge des Spiegels (f) und
dem Radius des unfokussierten Strahls (w) lassen sie sich nach folgenden For-

meln berechnen:

Af >

T
wy=— und Z, =uwj -~
W A

(3.6)

Mit Hilfe dieser Grundlagen lasst dich die maximale Intensitat im Fokus er-

rechnen:

9mEw? 2
oY (3.7)

Iar = .
¢ TN f2 mwiT
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Geht man von einem Strahlradius (w) von 5 mm, einer Wellenléange ()\) von
780 nm, einer Pulsenergie (E) von 375 ud, einer Fokuslédnge (f) von 75 mm
und einer Pulsldnge (7) von 40 fs aus, kann man die Fokusgrof3e und die ma-
ximale Intensitiat berechnen. Es ergibt sich ein minimaler Strahlradius von
2,55 ym und eine Rayleigh-Lange von 25,5 ym. Die hiermit berechnete maxi-
male Intensitit betragt 4,3 - 10! W/em?2.

Dies entspricht jedoch nur den theoretischen Werten. Sowohl Pulsliange, als
auch Strahldurchmesser sind hier abgeschatzte Werte. Hinzu kommt, dass
diese Formeln, wie oben bereits erwidhnt, nur fiir einen rein aus der Grund-
mode bestehenden Strahl gelten, einem gaul3formigen Strahlprofil. Dies stellt
im Vergleich zur Realitit jedoch eine zu starke Vereinfachung dar, da das La-
sersystem laut Spezifikation nur eine Reinheit von M? = 1,3 hat. Zusétzlich
ist zu beriticksichtigen, dass der Laserstrahl eine Strecke von etwa 10 m an
Luft zuricklegt, dabei von vielen Spiegeln umgelenkt und von einigen Blen-
den beschnitten wird. Dies sollte die Strahlqualitdt weiter reduzieren, dass
ein Wert von M? = 1,5 nicht unrealistisch sein sollte.

Diese Strahlqualitit geht quadratisch in die Formel des minimalen Strahlra-
dius 3.6 ein. Beriicksichtigt man sie, so ergibt sich fiir w, ein Wert von 8,39 ym
und die Rayleigh-Léange ist demnach 7, = 283,65 ym. Dies hat natiirlich auch
Auswirkungen auf die maximale Intensitéit, wie in Formel 3.7 rechts zu er-

kennen ist. Fiir I,,,, ergibt sich so ein Wert von 8,47 - 10> W/cm?.

Dieser berechnete Wert stellt mit Sicherheit eine Obergrenze der maxima-
len Intensitiat dar. In den verschiedenen Messungen wurde teils mit deutlich
unterschiedlichen Pulsenergien gemessen, wobei der zur Berechnung verwen-
dete Wert von 375 ud der hochste war. Zusatzlich ist auch davon auszugehen,
dass die Pulsléange bei den verschiednen Messungen nicht immer identisch
war. Auch hier ist der Wert von 40 fs eher als Obergrenze zu sehen. Geht man
von einer eher pessimistischen Schitzung der Parameter und der verwende-
ten Laserleistung aus, so ist ein Fokusvolumen von 10 - 10 - 300 xm (Abfall auf
die 1/e2-te Intensitét) und eine maximale Intensitét von 2 - 10! W/em? nicht
unrealistisch. Diese Werte sollen im weiteren Verlauf der Arbeit verwendet
werden.

Um den Laserfokus noch besser zu definieren, wurde unter Verwendung von
Formel 3.4 die Fokusintensitit fiir eine Maximalintensitéit von 2 - 10 W/cm?
berechnet.

In Abbildung 3.4 ist die Intensitéitsverteilung des Laserfokus eingezeichnet.
Hierbei ist in gelb eine Intensitit von 2 - 10! W/em? eingezeichnet. Innerhalb
dieses Bereiches ist die Ionisation von Wasserstoff gesattigt (Wert entnommen
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Abbildung 3.4: Berechnete Intensititsverteilung des Laserfokus bei einer Maximalintensi-
tat von 2 - 10'® W/em?. In gelb ist die der Fokusbereich eingezeichnet innerhalb dessen die
Ionisation Hj geséttigt ist, in rot die des He" (entnommen aus [Vos04] und [Wal94)).

aus [Vos04]). In rot ist die Intensitat der Sattigung von Helium eingezeichnet
(1- 10" W/cm? entnommen aus [Wal94]).

3.2 ColTRIMS-Kammer und Elektronik

In diesem Kapitel wird auf den eigentlichen experimentellen Aufbau néaher
eingegangen. Die Grundlage der Messung bildet hierbei der ,,Cold Target Re-
coil Jon Momentum Spectoscropy” (ab hier ColTRIMS) Aufbau. Dieser besteht
aus einer Vakuumkammer in deren Inneren ein Spektrometer installiert ist.
In der Mitte des Spektrometers befindet sich die Reaktionszone, in der der
Gasstrahl (das , Target”) mit dem Laserstrahl gekreuzt wird. Das Target bil-
det in dieser Arbeit ein durch eine Uberschallgasexpansion entstandener He-
liumjet, welcher an einem Transmissionsbeugungssgitter in seine verschiede-
nen Bestandteile aufgespalten wird. Auf diese Weise lassen sich verschiedene

Heliumcluster getrennt und nahezu ohne Untergrund untersuchen.

All diese Bestandteile werden nun im Weiteren einzeln ndher beschrieben.

3.2.1 ColTRIMS

Ziel dieser Arbeit ist es, eine direkte Beobachtung der Struktur und Gréf3e von
kleinen Heliumclustern zu ermoglichen. Dies soll mit Hilfe einer ColTRIMS-
Apparatur geschehen. Wie das Akronym ColTRIMS (,,Cold Target Recoil Ion
Momentum Spectoscropy”) bereits verrit, handelt es sich um eine Variante
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der Impulsspektroskopie, die auf ,,Coulomb Explosion Imaging” basiert. Im
Inneren des Spektrometers wird durch Uberlagerung des Laser- und Gass-
trahls eine kleine Reaktionszone gebildet (in etwa 10 - 10 - 300 pm). Hier
werden die zu untersuchenden Molekiile einfachionisiert. Die nun geladenen
Ionen werden durch ein elektrisches Feld auf einen Detektor geleitet. Misst
man nun die Flugzeit (,Time Of Flight”, TOF) und den Auftreffort eines Teil-
chens, so lasst sich dessen dreidimensionaler Impulsvektor bestimmen. Fiihrt
man diese Messung gleichzeitig fiir alle Fragmente der Reaktion in Koinzi-
denz aus, so lassen sich Riickschliisse auf den Ausgangszustand des Molekiils

ziehen.

Damit dies moglich ist, diirfen sowohl der Gasjet, als auch die geladenen Io-
nen nach der Reaktion keine weitere Interaktion mit Restgasteilchen tatigen.
Ein weiterer Grund fiir die Notwendigkeit eines guten Vakuums in der Reak-
tionskammer ist die Interaktion des Lasers mit anderen Molekiilen, welche

zu einem Untergrund an falschen Ereignissen fithren wiirde.

3.2.1.1 Vakuumkammer

Wie bereits erwahnt, ist ein gutes Vakuum unerlésslich fiir die Durchfiih-
rung des Experiments. Neben den Untergrundereignissen und der Interakti-
on des Jets bzw. der Reaktionsprodukte mit dem Restgas, ist Vakuum auch ei-
ne Grundvoraussetzung fiir die Erzeugung eines Uberschallgasjets. Dies wird
im néchsten Kapitel genauer erlautert. Ebenfalls notig ist das gute Vakuum
fiir den Betrieb der Detektoren.

Da in den verschiedenen Bereichen der Kammer aus unterschiedlichen Griin-
den Vakuum benoétigt wird, ist es nicht verwunderlich, dass verschiedene
Enddriicke noétig sind. Prinzipiell wird hierbei zwischen Grob-, Fein-, Hoch-
und Ultrahochvakuum (UHV) unterschieden (siehe Tabelle 3.1).

Bereich Druck [mbar] Freie Wegliange [m] Stromungs-
mechanismus

Grobvakuum 1000 -1 1077 -10"* viskos

Feinvakuum 1-13 10~4-10! Knudsen

(Vorvakuum)

Hochvakuum 102-10"" 10! -10° molekular

Ultrahochvakuum <1077 >10°

Tabelle 3.1: Druckbereiche des Vakuums und die dazugehorige freie Weglidnge und der vor-
liegende Stromungsmechanismus [Ger23].
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Bevor jedoch die Erzeugung des Vakuums und die dazu nétigen Pumpen be-
trachtet werden, wird hier zuerst der Aufbau der Kammer mit seinen ver-

schiedenen Regionen genauer beschrieben.

Target-Kammer

oder 2. Jet-Stufe »
Reaktionskammer oder \
Gitter-Kammer

Expansions-
Kammer

Abbildung 3.5: Schematischer Aufbau der Kammer. In der Expansionsstufe sitzt die ge-
kihlte 5 ym Diise. Hinter dem Skimmer beginnt die 2. Jet-Stufe in der sich Spalt und Gitter
befinden. Hinter einer Lochblende beginnt die Target-Kammer (auch Reaktionskammer) in
der sich das Spektrometer und die Detektoren befinden und der Jet mit dem Laser gekreuzt
wird. Hat der Jet ein R6hrchen durchflogen, wird er letztendlich im ,Jet-Dump” abgepumpt.

Wie in Bild 3.5 zu erkennen ist, besteht der Aufbau aus vier Bereichen. Der
von der Reaktionszone aus am weitesten entfernte Teil der Kammer ist die
Expansionsstufe (auch Quellkammer, ,Expansion Chamber”). Hier befindet
sich an einem 3D-Manipulator der Durchflusskryostat an dessen Spitze eine
5 um Diise befestigt ist. Da in diesem Volumen bei Jetbetrieb grole Gasmen-
gen anfallen, wird er von einer sehr durchsatzstarken Turbomolekularpumpe
gepumpt (Pfeiffer TPU 1201, Saugleistung (N,) 1250 I/s). Diese Pumpe kann
jedoch nicht gegen Atmosphére arbeiten. Daher sorgt eine Reihenschaltung
aus Scroll- und Rootspumpe fiir ein Vorvakuum. Wahrend des Jetbetriebs
liegt dieses im Bereich von 1 - 1072 mbar, das Hochvakuum in der Kammer, je
nach angelegtem Vordruck an der Diise, bei etwa 10~° mbar. Dieses Vakuum
ist ausreichend, damit die in der freien Gasexpansion entstehenden Cluster
nicht mit dem Restgas interagieren, bevor sie nach knapp 10 mm die Expan-
sionsstufe durch einen trichterformigen Kegel mit Lochoffnung (den ,Skim-
mer”) verlassen. Genauere Informationen zu Aufbau und Funktionsweise des
Jets sind im Kapitel 3.2.1.2 nachzulesen.
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Die zweite Jet-Stufe beherbergt das Transmissionsbeugungsgitter und einen
davor angebrachten Schlitz. Dieser sorgt dafiir, dass nur ein definierter Be-
reich des Gitters vom Jet getroffen wird (die Gitterhalterung halt drei identi-
sche Gitter, von denen nur eins beleuchtet werden soll). Eine weitere Aufga-
be der zweiten Jet-Stufe besteht darin das Hochvakuum der Expansionsstu-
fe vom Ultrahochvakuum der Reaktionskammer zu trennen. Hierfiir hat die
zweite Stufe Linge von etwa 1 m in dem ein Vakuum von etwa 2 - 10~ mbar
herrscht. Eine direkte Verbindung zur Expansionsstufe besteht nur iiber den
bereits erwihnten Skimmer, welcher eine Runde Offnung mit 300 ym Durch-
messer hat. Zur Targetkammer besteht nur durch eine 500 ym durchmessen-
de Lochblende Verbindung. Gepumpt wird die zweite Jet-Stufe von zwei Tur-
bomolekularpumpen (Pfeiffer TMU 260, Saugleistung (N5) 210 I/s und Pfeiffer
TMU 261, Saugleistung (N,) 210 1/s), welche als Vorvakuum das Hochvakuum

der Expansionsstufe nutzen.

Dem Erreichen des Ultrahochvakuums in der Targetkammer wird im néchs-

ten Unterkapitel besondere Aufmerksamkeit zugewendet.

Als letzter Teil der Apparatur ist noch der Jet-Sumpf (ab hier auch ,Jet-
Dump”) zu beschreiben. Er hat die Aufgabe den nicht ionisierten Teil des Jets
zu sammeln, so dass dieser nicht zuriick in die Targetkammer gelangt. Hier-
zu ist er iiber ein ca. 10 cm langes und etwa 1 cm durchmessendes Rohrchen
vom Rest der Kammer getrennt. Zusétzlich befindet sich noch ein Quadrupol-
Massenspektrometer (MKS Microvision Plus) im Dump. Dieses wird dazu ge-
nutzt die Diise mit Hilfe ihres Manipulators so zu positionieren, dass sie sich
in einer Linie mit Skimmer, Lochblende und dem Verbindungsrohrchen zwi-
schen Targetkammer und Jet-Dump befindet. Auf diese Weise liegt der Jet auf
einer definierten Achse, welche zwei Dimensionen der Reaktionszone bereits
festlegt. Gepumpt wird der Jet-Dump iiber eine Turbomolekularpumpe (Pfeif-
fer TMU 261, Saugleistung (N3) 210 1/s). Das Vorvakuumsystem ist dasselbe
wie das nun beschriebene der Targetkammer.

Erzeugung des UHV der Targetkammer

Die Erzeugung eines extrem guten Ultrahochvakuums ist eine Grundvoraus-
setzung fiir die Realisierung des Experiments. Hier wird nun ausfiihrlich be-
schrieben, welche Pumpen eingesetzt und welche Methoden angewandt wur-

den, um ein Endvakuum von 1.1 - 10~!! mbar zu erreichen.

Die Basis des Vakuumsystems der Targetkammer bildet ein HiCube der Fir-
ma Pfeiffer (Pfeiffer HiCube Eco 80). Dieser ist eine Kombination aus einer
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Membranpumpe (Model MCP 015-2, Endvakuum mit Gasbalast < 4,5 mbar)
und einer kleinen Turbomolekularpumpe (HiPace80, Endvakuum von 5-10~1°
mbar) und erreicht ein Vorvakuum besser 1 - 10~* mbar (Ende des Nachweis-
bereichs der verwendeten Messzelle). Dieses versorgt zwei Turbomolekular-
pumpen (2 x Pfeiffer TMU 521, Saugleistung (N,) 520 I/s), welche die Kam-
mer in den Bereich des Ultrahochvakuums bringen (in etwa in den niedrigen
10~% mbar Bereich). In diesem Vakuumbereich besteht der groBte Teil des
Restgases aus Wasser. Dieses ist besonders schwer zu entfernen, da es lange
Verweilzeiten auf der Kammerwand hat. Infolge dessen bleiben die Wasser-
molekiile lange in der Kammer, bevor sie irgendwann zufillig auf eine der
Turbomolekularpumpen fliegen und aus dem Kammervolumen entfernt wer-
den. Um dieses Wasser effektiver abpumpen zu kénnen, wird die komplette
Targetkammer auf eine Temperatur von 100-150 °C erwarmt. Dieses erhitzen
der Kammer, das ,,Ausheizen”, sorgt dafiir, dass die Verweilzeiten der Molekii-
le an der Kammerwand drastisch reduziert werden, wodurch die Wahrschein-
lichkeit, dass sie von einer der Turbomolekularpumpen aus dem Volumen ent-
fernt werden, stark steigt. Eine hohere Temperatur wiirde diesen Effekt zwar
noch verstirken, konnte aber zur Zerstorung von Elementen der Apparatur
fiihren (Vakuummesszellen, Detektoren, Durchfithrungen, etc.).

Um das Vakuum zu messen sind an der Targetkammer neben den Standard-
messzellen (Leybold ITR 90, mit einem Messbereich bis 5 - 107! mbar) noch
eine Extraktorrohre der Firma Leybold (Ionivac IM 540) angeschlossen. Die-
se hat einen Messbereich bis zu 1 - 107'® mbar. Um die Zusammensetzung des
Restvakuums zu erfahren, ist auch hier ein Quadrupol-Massenspektrometer
(MKS Microvision Plus) angebracht.

Beobachtet man nun den Prozess des Ausheizens im Massenspektrometer, so
sieht man, dass der Anteil an Wasser im Restgas exponentiell sinkt. Gleichzei-
tig beginnt mit steigender Temperatur der Anteil an Wasserstoff zu steigen.
Dies liegt daran, dass der Edelstahl der Vakuumkammer bei hohen Tempera-
turen verstarkt H, ausdampft. Ziel des Ausheizens ist es nun, die Vakuum-
kammer moglichst gleichméfig so lange zu erhitzen, bis der Anteil an H,0
im Massenspektrum unter H, liegt. Ein weiterer Indikator, dass ausreichend
lange geheizt wurde, ist das Einstellen eines Gleichgewichts im Massenspek-
trum. Ist dieses erreicht, bewirkt auch langeres Ausheizen keine Verbesse-
rung des Vakuums mehr, da sich das Abpumpen der Turbomolekularpumpen
und das durch die Pumpen und Dichtungen in die Kammer diffundierende
Gas kompensieren.
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Abbildung 3.6: Massenspektren der Targetkammer a) vor dem Ausheizen (Tag 0) b) beim
ersten erreichen von 150°C (Tagl-2) und c¢) kurz vor dem Abstellen der Heizung (ca. Tag 10)

Bevor das Heizen der Kammer jedoch abgestellt wird, miissen noch samtliche
weitere im Vakuum befindlichen Elektroniken ,gereinigt” werden. Bei den
Vakuummesszellen geschieht dies iiber den Vorgang des Entgasens. Hierbei
wird der Glihdraht der Messzelle kurzzeitig auf ein, gegeniiber der norma-
len Betriebsspannung, erhohtes Potential gelegt. Die Zeitdauer hierfiir hangt
von der Bauart der Messzelle ab. Sinn dieses Entgasens ist es, simtliche Ver-
schmutzungen von der Oberfldche des Glithdrahtes abzudampfen.

Eine weitere Vakuumpumpe, die wiahrend des Ausheizens entgast werden
muss, ist die Titan-Sublimationspumpe. Bei ihr ist der Vorgang identisch zu
den Messzellen. Durch Anlegen einer Spannung wird die Oberfldche der drei
Titan-Filamente von Verunreinigungen gesdubert. Auf die Funktionsweise

der Titan-Sublimationspumpe wird spiter eingegangen.

Zuvor wird hier noch das letzte Element erldutert, welches eine spezielle Be-
handlung vor dem Abkiihlen der Kammer benétigt. Die SAES Getterpumpe
ist eine nicht evaporative Getterpumpe. Dies bedeutet, dass fiir den Pump-
vorgang kein Material von der Pumpe abgedampft wird. Sie basiert darauf,
dass aktive Gase entweder auf der Oberfliche ,festkleben” oder sogar in
das Gettermaterial absorbiert werden. Die Pumpe besteht aus einer Zr-V-Fe-
Legierung [SAES], welche um die Pumpleistung zu maximieren, in Form von
vielen Lamellen angebracht wurde. Auf diese Weise ist die aktive Oberflache
der Pumpe besonders grofl. Um zu funktionieren, muss diese grofle Oberfla-
che jedoch erst aktiviert werden. Da es sich um eine Metalllegierung handelt,
bildet diese bei Luftkontakt eine Oxidschicht an ihrem AuBeren. Um diese

zu entfernen und den Pumpvorgang zu starten, wird die Pumpe iiber einen
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Zeitraum von 45 min auf 450 °C erhitzt. Ist dies geschehen, bindet das Getter-
material alle aktiven Gase, bis die komplette Oberflache wieder besetzt und
eine Reaktivierung nétig ist. Besonders effektiv ist diese Art Pumpe fiir das
Entfernen von H, aus dem Restgas.

Nach dem Abkiihlen der Kammer herrscht bereits ein Druck von wenigen
107'° mbar in der Reaktionskammer. Um es noch weiter zu verbessern, be-
findet sich noch eine Kombination aus zwei weiteren Pumpen an der Tar-
getkammer. Eine davon ist die bereits erwidhnte Titan-Sublimationspumpe.
Diese ist eine evaporative Getterpumpe. Beim Anlegen einer Spannung wird
Titan vom Filament in Richtung Kammerwand abgedampft. Jedes Molekiil
aus dem Restgas, welches nun mit diesen Titanatomen in Kontakt kommt,
wird von diesen langfristig an die Kammerwand gebunden und verschwindet
so aus dem Kammervolumen. Umgeben sind die Titan-Filamente von einem
Kryo-Schild. Dies ist ein Hohlkérper durch den von auflen fliissiger Stickstoff
gepumpt wird. Da der metallene Korper nun auf eine Temperatur von etwa
77 K gekiihlt wird, frieren nahezu alle Gase bei Kontakt an ihm aus und sind
auf diese Weise aus dem Volumen der Kammer entfernt. Besonders effektiv
ist diese Variante einer Kiihlfalle fiir das Entfernen von Wasser.

Da sowohl das Kryo-Schild als auch die Titan-Sublimationspumpe nur ein
sehr kleines Volumen der Kammer ausfiillen, ist ihre Pumpleistung gerade
bei sehr niedrigen Driicken gering.

Die griofite Verbesserung des Vakuums nach Abschalten der Heizung ist wohl
auf die frisch aktivierte SAES Getterpumpe zuriickzufithren. Diese sorgte
noch iiber Tage fiir ein fallendes Vakuum, bevor sich der Druck bei ca. 1.2 -
10~ mbar stabilisierte. Auch ohne Nutzung der Titan-Sublimationspumpe
und des Kryo-Schildes stellte sich hier ein Gleichgewicht ein.

3.2.1.2 Uberschallgasjet

Um eine Messung mit einer ColTRIMS-Apparatur durchfithren zu konnen,
muss ein definiertes Reaktionsvolumen erzeugt werden. Hierzu dient bei den
durchgefithrten Experimenten der Uberlapp zwischen Laserfokus und dem
nun beschriebenen Gasstrahl (im Folgenden auch Jet). Zusatzlich miissen die
im Reaktionsvolumen befindlichen Teilchen noch eine sehr geringe Tempera-
tur besitzen. Nur wenn der Eigenimpuls der Teilchen kleiner ist, als die Bin-
dungsenergie des Molekiils, ist dieses stabil. Diese Voraussetzung verlangt
gerade bei Heliumdimeren und -trimeren eine niedrige interne Temperatur
der Teilchen.
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Uber eine 5 um Diise ist eine Gasleitung mit der Expansionskammer des Auf-
baus verbunden. Legt man nun auf der Leitung einen hohen Druck (im Be-
reich weniger bar) an und pumpt gleichzeitig die Expansionskammer auf ein
Vakuum, so kommt es an der Diise zu einem Druckgradienten. Dieser sorgt
dafiir, dass ein gerichteter Gasstrahl entsteht. Thermodynamisch betrachtet
bedeutet dies, dass die komplette Enthalpie des Gases, welche sich aus ther-
mischer Energie und Kompressionsenergie zusammensetzt, in gerichtete ki-
netische Energie umgewandelt wird:

1 3
§TTL’U2 = §kBT0 + k‘BTO (38)
kin. therm. Kompr.
Energie  Energie Energie

mit der Masse der Gasteilchen m, deren Geschwindigkeit nach der Expan-
sion v, der Boltzmannkonstante kz und der Temperatur vor der Expansion
Ty. In dieser theoretischen Uberlegung, welche jedoch nur fiir ideale Gase
gilt, wandelt sich die komplette Energie in eine gerichtete Geschwindigkeit
um. Diese ist fiir alle Teilchen konstant, wodurch das Gas im mitfliegenden
Bezugssystem in alle Raumrichtungen keine Bewegung aufweist und damit
eine Temperatur von 0 K hat. Fiir ein reales Gas kann dies nur als Naherung
betrachtet werden.

Um eine genauere Betrachtung zu ermoglichen, miissen mehrere Effekte be-
riicksichtigt werden. Zum einen findet die Expansion des Gases nicht in ein
perfektes Vakuum, sondern in ein Volumen mit einem Restdruck von etwa
10~ mbar statt. Hierdurch kann die in der Expansion aufgenommene Ener-
gie verandert werden, indem Stof3e mit Restgasteilchen passieren. Zum ande-
ren handelt es sich um ein reales Gas. Dies hat zur Folge, dass zwischen den
Teilchen nicht nur Stofle, sondern auch weitere anziehende und abstof3ende
Krifte wirken. Diese sorgen zusétzlich zu den StoBBen mit dem Restgas noch
fiir einen divergierenden Strahl.

Ein MaB fiir die Auswirkungen dieser Effekte ist das sogenannte ,,Speedra-
tio”. Es wird uber das Verhiltnis zwischen Jetgeschwindigkeit und der Rela-
tivgeschwindigkeit berechnet, welche die Teilchen durch die eben beschriebe-
nen Effekte erlangen:

G = et (3.9)

2-kpTjet
m
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Hierbeit ist vj.; die Jetgeschwindigkeit nach der Expansion, T}, die Tempera-
tur nach der Expansion.

Beriicksichtigt man, anders als in Gleichung 3.8, auch die endliche Endtem-
peratur des Gases, so ldsst sich ein Zusammenhang zwischen Speedratio,
Anfangs- und Endtemperatur des Gases herstellen:

5 1 5

§I€BTO = §mv2 + ékBiTjet (310)
5k

== WB(TO — Tjet). (3.11)

Setzt man diesen Wert fiir v in Gleichung 3.9 ein, ergibt sich iiber triviale
Umformungen der Wert fiir die Teilchentemperatur im Jet in Abhéingigkeit
von Anfangstemperatur und Speedratio:

5T
T 0

jet = Yk (3.12)

Da das Speedratio in Realitat auch abhéngig von Diisendurchmesser und Vor-
druck ist, werden zum Berechnen der Jettemperatur gemessene Speedratio
Werte aus der Literatur verwendet. Uber Flugzeitmessungen mit gepulsten
Strahlen ist es moglich diese experimentell zu ermitteln. An dieser Stelle soll
jedoch nur auf die Literatur verwiesen werden [Bru02] und der Wert fiir 4hn-
liche wie die verwendeten Parameter gegeben werden. Bei einem Vordruck
von 1,8 bar und einer Temperatur von 12 K wurde ein Speedratio von S = 170
gemessen. Uber Gleichung 3.12 liefert dies eine Jettemperatur von ca. 1 mK.

Will man nun den in der freien Gasexpansion entstandenen Gasstrahl nut-
zen (ist die Druckdifferenz zwischen Gasleitung und Expansion grof3 genug,
spricht man von einer Uberschallgasexpansion (Supersonic Gasexpansion),
genaue Kriterien hierfiir in [Hoh02] und Referenzen darin), muss dieser noch
aus dem schlechten Vakuum der Expansionsstufe heraus ,geschilt” werden.
Wiirde man dies nicht tun, wiirde hinter dem Bereich in dem die Gasteilchen
nahezu ohne Stof3e propagieren (die sogenannte ,Zone of Silence”) das Restgas
mit den Jetteilchen interagieren. Dies wiirde dazu fiihren, das der Jet seinen
gerichteten Impuls verliert. Um dies zu verhindern wird in die Zone of Si-
lence der Skimmer eingefiihrt. Dieser ist ein speziell geformter Kegel, der das
nicht durch seine 300 um groBe Offnung herausgeschilte Gas nahezu ohne
Verwirbelungen von der Zone of Silence wegleitet. Der transmittierte Teil des
Gases erzeugt hinter dem Skimmer einen gerichteten Strahl, dessen Teilchen
untereinander nahezu nicht miteinander wechselwirken. Dieser Jet kann im
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guten Vakuum der zweiten Jet-Stufe ungehindert in Richtung Reaktionszone
weiter propagieren.

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der Zone of Silence, welche durch Expansion eines
Gases durch eine 5 ym Diise entsteht

Erzeugung von kleinen Heliumclustern

In der eben beschriebenen Uberschallgasexpansion kénnen die Gasteilchen
bevorzugt im Bereich nahe der Diise, wo die Dichte am hochsten ist, mitein-
ander wechselwirken. Bei dieser Wechselwirkung kann es zu Dreiteilchen-
stoBBen kommen, bei denen die komplette Energie der Teilchen vom dritten
Reaktionspartner weggetragen wird. Teilchen eins und zwei miissen nun eine
geringere Energie als die Bindungsenergie des Dimers haben um iiber Van-
der-Waals-Krifte eine Bindung einzugehen. Dieser Prozess ist jedoch sehr un-
wahrscheinlich und wiirde daher zu einer sehr geringen Ausbeute an Clustern
fiihren. Wie [Bun60] und [Knu77] gezeigt haben, kann dies in Realitat auch
uber einen Zweistufenprozess geschehen. Hierbei kommt es bei der ersten
Interaktion zwischen zwei Teilchen zu einem metastabilen, angeregten Zu-
stand. Kommt es nun bevor dieser zerfillt zu einem weiteren Stof}, so kann
die Anregungsenergie des Paars vom dritten Teilchen aufgenommen werden.
Ein iber Van-der-Waals-Kréfte gebundenes Dimer bleibt zuriick:

A+ A= A (3.13)
A+ A—s A+ A

Genaue Berechnungen hierzu wurden fiir Helium von Suno et al. [Sun02]
durchgefiihrt.
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Um groBere Cluster zu erzeugen, muss die Anzahl der Stofle erhoht werden.
Dies erhéht automatisch auch die Anzahl an Reaktionen von bereits gebun-
denen Atomen miteinander. Ein Trimer konnte so zum Beispiel durch den
Stof3 zweier Dimere entstehen, wobei die iiberschiissige Energie vom vierten
Teilchen weggetragen wird. Eine weitere Moglichkeit ist natiirlich auch der
Prozess, in dem ein grof3erer Cluster zerbricht und auf diese Weise ein Tri-
mer erzeugt. Allgemein ist eine Abhéingigkeit der ClustergroBle von pydy /Ty
festzustellen [Toe77].

Wie Experimente der Gruppe Toennies, Schollkopf und Grisenti zeigten [Gri]
ist der Diisendurchmesser bei der Produktion von Heliumdimeren sehr ein-
geschrankt (bereits mit einer 30 ym Diise sind nahezu keine Heliumdimere
mehr zu produzieren), wodurch er in dieser Arbeit auf 5 ym fixiert ist. Dem-
nach gibt es fiir jede Clustergrofle eine Kombination aus Vordruck und Tem-
peratur um eine maximale Ausbeute zu erlangen. Da sich mit steigendem
Vordruck das Vakuum in der Expansionskammer verschlechtert, steigt auch
die Wahrscheinlichkeit, dass bereits erzeugten Dimere durch einen Stof3 mit
den Restgasteilchen wieder zerstort werden. Da dieser Effekt von der Theorie
nicht berticksichtigt wird, ist die richtige Einstellung von Vordruck und Tem-
peratur am besten mit den Messungen von Bruch et al. [Bru02] und Kariotis
et al. [Kar04] zu finden. Mit Hilfe eines Beugungsgitters vermalfien sie die Ra-
ten an kleinen Heliumclustern bei verschiedenen Driicken und Temperaturen
auch in Abhéngigkeit vom Expansionskammervakuum (siehe Abb. 3.8).

Da beim verwendeten Aufbau Temperaturen unter 10 K nur mit stark er-
hohtem Verbrauch von fliissigem Helium realisierbar waren, wurde das Ex-
periment bei einem Vordruck von etwa 2-3 bar und Temperaturen um 12 K
durchgefiihrt. Hier sind nach [Bru02] ein vergleichsweise grofler Anteil an
Dimeren und Trimeren im Jet vorhanden.

Da es im Experiment moglich war mit Hilfe eines Transmissionsbeugungsgit-
ters Dimere von Trimeren zu trennen, war dies die ideale Einstellung. Hier
liegen beide Clustergroflen zwar nicht in ihrem absoluten Maximum vor, es
stellt aber einen guten Kompromiss dar. Wie in Kapitel 2.5.2 gezeigt wur-
de, hingt das Beugungsbild von der Jetgeschwindigkeit und damit von der
Temperatur ab. Demnach war es fiir die Durchfithrung des Experimentes er-
strebenswert Dimere und Trimere bei gleicher Temperatur zu messen um das

Beugungsbild nur einmal vermessen zu miissen.
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Abbildung 3.8: links: Gemessene (gefiillte Symbole) und theoretisch berechnete (offene
Symbole) Mol-Anteile von Heliumdimeren, -trimeren und -tetrameren bei a) 30 K, b) 12 K
und c¢) 6 K in Abhangigkeit vom Vordruck (aus [Bru02]). rechts: Gemessene Mol-Anteile von
Monomer (O), Dimer ((J) und Trimer (¢) in Abhéngigkeit vom Vakuum der Expansionskam-
mer bei a) 6 K, b) 12 K und ¢) 30 K und einem Vordruck von 0.6, 4.5 bzw. 15 bar (aus [Kar04])

3.2.1.3 Spektrometer

Ziel des Spektrometers ist es, die in der Reaktion entstehenden Ionen auf den
Detektor zu leiten, um so eine Messung der Flugzeiten und Auftrefforte der
Teilchen zu ermoglichen. Mit Hilfe dieser Informationen ist es moglich, die
Impulse der Fragmente zu bestimmen.

Urspriinglich wurde das Spektrometer fiir den gleichzeitigen Nachweis von
Ionen und Elektronen entworfen. Um im Experiment mit einer hoheren La-
serleistung messen zu konnen, wurde jedoch auf das Detektieren der Elektro-
nen verzichtet. Diese hatten bei der verwendeten Laserleistung von ca. 3 Watt
eine viel zu hohe Rate ergeben. Entstehen pro Ereignis zu viele Elektronen,
so ist es nicht mehr moglich zwischen Elektronen aus der Reaktion und aus
den Untergrundereignissen zu unterscheiden. Zusitzlich wiirden aufgrund
der Totzeit des Detektors viele Elektronen nicht detektiert werden.

Da deshalb in den Messungen nur Ionen betrachtet wurden, ist ein elektri-
sches Feld ausreichend um die Fragmente auf den Ionendetektor zu leiten.
Ein zusatzliches magnetisches Feld, wie haufig bei ColTRIMS-Experimenten
verwendet, ist nicht notig. Dieses homogene E-Feld steht senkrecht zum Jet
und zum fokussierten Laser. Erzeugt wird es durch eine Aneinanderreihung
von quadratischen Kupferplatten mit 115 mm Kantenldnge. Diese sind mit-
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tig durchsetzt von einem kreisférmigen Loch mit 85 mm Durchmesser. Ei-
ne Kupferplatte hat eine Stidrke von 0,5 mm und ist iiber einen 100 kOhm
Widerstand mit der ndchsten verbunden. Durch Abstandhalter aus Keramik
wird dafiir gesorgt, dass die Platten parallel zueinander sind. Auf diese Weise
werden beim Anlegen einer Spannung an der ersten und letzten Platte des
Spektrometers Aquipotentialflichen definiert, welche in dessem Inneren fiir

ein homogenes elektrisches Feld sorgen.

Abbildung 3.9: Fotografie des Spektrometers. Im unteren Abschnitt der Kupferplatten ist
das fiir den Laser eingefiigte Loch zu erkennen. Im 90° Winkel hierzu ist eine Platte durch-
trennt um ein Loch fiir den Jet zu erzeugen. Abgeschlossen werden die Kupferplatten je durch
ein 140 um Gitter, welches vor den zwei Hex-Detektoren (siehe nichster Abschnitt) installiert
ist.

Der Uberlapp zwischen Jet und Laserfokus bildet im Inneren des Spektrome-
ters nun die Reaktionszone. Um sowohl den Gasstrahl, als auch den zuerst
unfokussierten Laserstrahl durch das Spektrometer zu bekommen, ohne dass
sie von einer Kupferplatte gestort werden, wurden auf Hohe der Reaktions-
zone eine Kupferplatte geviertelt und dariber bzw. darunter je zwei Platten
halbiert. Auf diese Weise entsteht fiir den Jet, der aufgrund der durch Schlitz
und Lochblende definierten Geometrie einen Durchmesser von unter 750 ym
hat, ein Loch von 10,5 mm. So kann dieser trotz seines leicht schrigen Win-
kels und mit leichtem Versatz von der Idealposition ohne Probleme durch das
Spektrometer hindurch passieren. Fiir den Laser wurden an den anderen Sei-
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ten des Spektrometers fiinf Platten so geteilt, dass ein 32,5 mm grofles, rundes
Loch entsteht. Dies wurde so grof3 gewahlt, dass ein Spiegel mit nur 50 mm
Brennweite und 1 inch (25,4 mm) Durchmesser verwendet werden kann, wel-
cher in das Spektrometer eintauchen wiirde. Auf diese Weise liefle sich bei
gleicher Laserleistung die Fokusintensitiat erhohen. Aufgrund einer bereits
ausreichenden Intensitédt wurde jedoch nur ein Spiegel mit 75 mm Fokus ver-
wendet.

Da diese Locher im Spektrometer die Homogenitéat des elektrischen Feldes
storen konnen, ist besonders darauf zu achten, dass es von aullen keine Feld-
eingriffe durch das Potential der Detektoren gibt. Um dies zu verhindern wur-
de zwischen Ionendetektor und Reaktionszone eine Spektrometerplatte ver-
baut, die nahezu den kompletten Kammerdurchmesser umfasst. Sie sorgt da-
fiir, dass der tiber 2000 V grof3e Potentialsprung nur auf den Bereich zwischen
Ionendetektor (Front auf etwa 2000 V) und dieser Platte begrenzt ist. Der Re-
aktionsort sieht nur den verhéltnisméafig geringen Potentialsprung zwischen
dem zweiten Detektor, welcher im Experiment nicht genutzt wurde und da-
her bei 0 V lag, und dem Spektrometer (ca 100 V). Damit das Pumpverhalten
der Turbomolekularpumpen durch diese Spektrometerplatte nicht iibermaflig
gestort wird, wurde diese Platte aullerhalb des Spektrometers mit wabenfor-
migen Lochern durchsetzt (siehe Abb. 3.9).

Weitere Stellen an denen eine Storung des homogenen elektrischen Feldes
verhindert werden muss, sind die zwei Enden des Spektrometers. Sie werden
daher durch ein feinmaschiges Gitter abgeschlossen. Dieses verhindert, dass
sich durch den Potentialsprung von Detektor zu Spektrometer eine starke
Verformung des homogenen Feldes ereignet. Diese Verformung des E-Feldes
wiirde eine elektrostatische Linse bilden. Statt einer groflen elektrostatischen
Linse erlaubt das Gitter nur kleine Verformungen zwischen den Maschen.
Diese kleinen Linsen limitieren die Ortsauflosung des Detektors. Die Ma-
schenweite des Gitters betrug im verwendeten Aufbau 140 ym. Da kleinere
Maschen auch die Transmission des Gitters reduzieren, stellt dieses Gitter
mit einer Transmission von etwa 80 % nach derzeitigem Wissen den idealen

Kompromiss zwischen Transmission und Auflésung dar.

Im Vergleich zu anderen Aufbauten (z.B. [Sch06][Met10][Tril1]) besteht das
Spektrometer nur aus einer homogenen Beschleunigungsstrecke. Eine flug-
zeitfokussierende und ortsfokussierende Geometrie, welche den Unterschied
kompensiert, der durch Ionisation in verschiedenen Regionen des Reaktions-
volumens entsteht, ist nicht nétig. Da der Uberlapp zwischen Jet und Laser
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ein sehr kleines Reaktionsvolumen definiert, kann dieser Effekt vernachlés-
sigt werden.

In den in dieser Arbeit vorgestellten Messungen wurde das Spektrometer so-
wohl mit der kurzen, als auch mit der langen Seite als Ionenseite verwendet.
Der kurze Spektrometerarm besteht aus sechs Kupferplatten, sieben Kera-
mikabstandshaltern und wird von einem Gitterhalter abgeschlossen. Seine
Gesamtldnge betragt damit 42 mm. Die lange Seite des Spektrometers be-
steht aus 39 Kupferplatten, 40 Keramikabstandshaltern und wird ebenfalls
von einem Gitterhalter abgeschlossen. Damit ergibt sich fiir sie eine Léange
von 223,5 mm. Diese, inklusive der mittleren Platte, 46 Kupferplatten waren
mit den Gitterhaltern tiber 48 Widerstiande zu je 100 kOhm verbunden, wobei
bei den geteilten Platten je eine Verbindung zwischen den Teilen bestand (sie-
he Abb. 3.9). Durch das Anlegen einer Spannung an den Gitterhaltern konnte
uber diesen Aufbau ein homogenes E-Feld erzeugt werden, das je nach Ziel
der Messung verschieden stark oder schwach ausfiel.

Die im Ergebnisteil dieser Arbeit vorgestellte Messung wurden beide auf der
langen Spektrometerseite gemessen. Die Dimere wurden bei einem elektri-
schen Feld von 3,8 V/cm untersucht. Die Messungen des Grundzustandes des
‘Hes, sowie die am *He*Hes;, wurden durch Anlegen einer Gesamtspannung
von 400 V bei 15,25 V/em durchgefiihrt. Fiir die Suche des angeregten “Hes-
Zustandes wurde das elektrische Feld auf 3,74 V/cm eingestellt. Die im An-
hang gezeigten Vergleichsmessungen wurden teils bei anderen Einstellungen
getatigt. Der jeweilige Wert des E-Feldes und die verwendete Spektrometer-
seite werden im Anhang genannt.

3.2.1.4 Detektoren

Die Detektoren sind mit einem Abstand von etwa 5 mm zum Gitter an beiden
Enden des Spektrometers angebracht. Sie haben die Aufgabe den Zeitpunkt
des Auftreffens der Ionen und deren Auftreffort zu messen. Unter Kenntnis
der Spektrometergeometrie, dem Reaktionszeitpunkt und dem elektrischen
Feld kann mit diesen Informationen der Impuls der Teilchen bestimmt wer-
den (siehe Kapitel 4.1.2).

Die Basis fiir die Zeitgebung bildet das Micro Channel Plate (ab hier verkiirzt
MCP). Es besteht aus einer Glasplatte, welche sich aus sehr vielen kurzen
Kapillaren zusammensetzt. Diese haben bei den verwendeten MCPs einen
Durchmesser von 25 ym. Um die Austrittsarbeit fiir Elektronen zu verrin-
gern, ist das Glas mit speziellen Materialien beschichtet (z.B. Casiumjodid,
Magnesiumfluorid oder Kupferjodid [Cza99]). Trifft nun ein Teilchen in einen
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der Kapillar-Kanile, so 16st es bei ausreichender Geschwindigkeit dort ein
Elektron aus. Durch eine Potentialdifferenz von 800-1200 V pro MCP wird
dieses Elektron weiter in die Kapillare hinein gezogen. Da diese um einen
Winkel von 5-15° geneigt ist [Dro06], 1ost es eine Kaskade weiterer Wandbe-
rithrungen aus. Bei jeder dieser Kontakte werden weitere Sekundérelektro-
nen ausgeldst, so dass pro MCP eine Verstirkung von ca. 103 entsteht. Um
diesen Faktor noch zu erh6hen, werden iiblicherweise entweder zwei (,,Che-
vron Anordnung”) oder drei (,,Z-Stack Anordnung”) MCPs gestapelt. Hierbei
ist darauf zu achten, dass die Neigung der Kapillaren moglichst in entge-
gengesetzte Richtungen zeigt. Hiermit sind Verstiarkungen > 10° méglich. Die
offene Flache der MCPs betragt etwa 50-60% und entspricht auch deren Nach-
weiseffizienz [Kre05]. Wurde eine Elektronenlawine ausgelost, so ist das MCP
nach ihr positiv geladen. Uber die Spannungsversorgung wird dies ausgegli-
chen. Dieser Wechselstrom lasst sich iiber die verwendete Elektronik kapazi-

tiv auskoppeln und als Zeitsignal verwenden.

| @ ~80 mm )

Abbildung 3.10: Schematische Darstellung eines Micro Channel Plate Z-Stacks mit einer
vergroflerten Aufnahme der Oberflache des MCPs [Jah05]

Die Ortsinformation erhélt man durch die hinter den MCPs platzierte An-
ode. Diese besteht aus einen durch Keramik isolierten Metallkorper, um den
Drihte aus einer Kupferlegierung helisch gewickelt sind. Durch einen Poten-
tialsprung wird die aus dem MCP austretende Elektronenlawine auf diese
Drahte gezogen. Auf einem Draht gelandet, lauft diese Ladung nun zu des-
sen beiden Enden, wo sie als Wechselstrom detektiert werden kann. Uber
die Laufzeitdifferenz dieser Signale gegeniiber dem MCP-Signal lasst sich
nun der Auftreffort der Elektronenwolke bestimmen. Um eine Leitung mit
geringerer Dispersion zu erlangen, sind nicht ein Draht, sondern zwei Drih-
te parallel um den Kern gewickelt. Liegen diese nun auf einem unterschied-
lichen Potential (schon etwa 50 V reichen), werden die Elektronen nahezu
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ausschlielich vom positiveren Draht (der Signaldraht) aufgenommen. Der
weniger positive Draht (Referenzdraht) bildet daraufhin eine im Vorzeichen
umgekehrte Spiegelladung, welche parallel zum eigentlichen Puls tiber den
Draht propagiert. Dieses Prinzip ist eine einfache Realisierung einer Lecher-
Leitung [Lex3]. Durch Differenzbildung zwischen Signal und Referenz an den
Enden mit Hilfe eines Differenzenverstirkers, lasst sich das Signal auf diese
Weise verstarken. Ein positiver Zusatzeffekt hiervon ist es, dass Storsignale
auf beiden Drahten identisch vorliegen und sich daher bei Differenzbildung
ausloschen.

Trotz eines Abstandes von 1 mm zwischen zwei Wicklungen des Signaldrahtes
ist die Ortsauflosung einer solchen Anode < 100 ym. Dies ist durch den 5-
10 mm groBlen Abstand zwischen MCP und Anode zu erklaren. In diesem
Bereich weitet sich die Elektronenwolke soweit auf, dass sie gleich mehrere
Signaldrihte trifft. Uber eine Schwerpunktsbildung lésst sich nun diese gute
Ortsauflosung erreichen.

Da eine Wicklung um den Anodenkérper nur eine Ortsinformation in eine
Richtung bringt, sind mindestens zwei orthogonale Wicklungen um einen
quadratischen Korper (,Quad-Anode”) nétig. Trifft jedoch nicht nur ein Teil-
chen, sondern zwei mit einem kurzen Zeitabstand auf den Detektor, so kann
es beim Nachweis des zweiten zu Schwierigkeiten kommen. Da die Signale
auf dem Draht trotz Lecher-Leitung noch an Breite gewinnen, kann es passie-
ren, dass Signale die nahe nebeneinander entstehen bis zum Ende des Drah-
tes ineinander gelaufen sind und nur als ein Puls detektiert werden. Auf die-
se Weise kann die Ortsinformation des zweiten Teilchens in mindestens eine
Richtung verloren gehen. Um die Wahrscheinlichkeit hierfiir zu verringern
kann man eine dritte Wicklung (um einen hexagonalen Korper) hinzufiigen;
man bezeichnet die Anode als ,Hex-Anode”. Auf diese Weise erhélt man zwei
redundante Ortsinformationen, welche den Bereich in dem das eben beschrie-
bene Problem auftritt, stark reduziert (siehe Abb. 3.11).

Hat man einen Einschlag von zwei Teilchen im MCP der nahezu gleichzeitig
ist, so ist es moglich, dass die zeitgebenden MCP-Signale ineinander verlau-
fen und nur als ein Ereignis detektiert werden. Die Zeitauflosung des MCPs
liegt bei einem 80 mm MCP mit 25 ym Kapillardurchmesser in etwa bei 200
ps [Voi09]. Lassen sich diese jedoch durch die Anode im Ort voneinander tren-
nen, so kann auch die Zeitinformation rekonstruiert werden. Hierzu nutzt
man die Tatsache, dass die Laufzeit iiber die komplette Anodenwicklung (die
Summe der Einzellaufzeiten) sich aus der Linge des Anodendrahtes und ei-
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At=0ns

100 % - E 100 %

Abbildung 3.11: Nachweiseffektivitat fiir ein zweites Ereignis nach eineer Zeitdifferenz At
von 0 ns und 8 ns auf einer Quad-Anode (unten) und einer Hex-Anode (oben). Das erste
Ereignis tritt hierbei im Ursprung auf. In weillen Regionen ist der Nachweis des zweiten
Ereignisses ausgeschlossen. (aus [Jah05])

nem konstanten Zeitversatz, der Flugzeit zwischen MCP und Anode, zusam-
mensetzt.

Um die Nachweiseffektivitit fiir mehrere Teilchen zu verbessern, wurde auf
einer Seite des Spektrometers eine erst kiirzlich entwickelte 2/3-Anode ver-
wendet. Im Vergleich zur normalen Hex-Anode ist hier der Abstand zwischen
Signal- und Referenzdraht auch 0,5 mm, der zum néchsten Signal- und Re-
ferenzpaar jedoch 1 mm. Die Idee hierbei ist, eine klare Zugehorigkeit von
Signal- und Referenzdraht zu schaffen, wodurch nur auf einem benachbarten
Draht eine Bildladung entsteht. Auf diese Weise sollte das Prinzip der Lecher-
Leitung besser funktionieren und weniger Dispersion entstehen. Ein weiterer
Vorteil dieser Bauart ist die Verkiirzung des Anodendrahtes. Auch dies sollte
dazu fiithren, dass die Signale am Ende des Drahtes eine geringere Breite ha-
ben und daher besser zu trennen sind. Ein moglicher Nachteil dieser Variante
ist die durch den erhohten Abstand der Drahte verringerte Ortsauflosung. In
den getitigten Messungen konnte jedoch weder deutliche Vor- noch Nachteil
gesehen werden.

3.2.1.5 Elektronik und Datenaufnahme

Nachdem die Signale vom MCP bzw. vom Differenzenverstarker hinter der
Anode die Vakuumkammer verlassen, werden sie iiber ein RC-Glied vom ho-
hen Potential des Detektors getrennt. Diese reinen Wechselstromsignale wer-
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den dann von einem Verstéarker auf iiber 1 V Hohe verstiarkt [Famp] und das
MCP auf negative Polaritét invertiert.

Die verstarkten Signale werden zum Constant Fraction Discriminator (CFD)
weitergeleitet. Dieser hat die Aufgabe aus dem analogen Puls ein genorm-
tes digitales Signal zu erzeugen, welches zeitlich unabhingig von der Hohe
des Ausgangspulses ist. Durch Aufspaltung des Eingangssignals werden zwei,
iber ein Potentiometer einstellbare, unterschiedlich hohe Pulse erzeugt. Ei-
ner von ihnen wird invertiert, der andere zeitlich verzogert. Werden diese
zweil Pulse nun wieder addiert, so entsteht ein bipolarer Puls. Dieser fillt zu-
erst zu negativen Werten ab, bevor er in seiner Mitte einen Nulldurchgang
hat. Hiernach kommt ein Anstieg ins Positive, bevor das Signal wieder auf
die Nulllinie fallt. Eine positive Eigenschaft dieses Signals ist es, dass der
mittlere Nulldurchgang zeitlich unabhéngig von der Hohe des urspriinglichen
Signals ist. Zum Zeitpunkt dieses Nulldurchgangs erzeugt der CFD nun ein
NIM-Signal (Nuclear Instrumentation Method). Um Untergrund und Rau-
schen nicht in NIM-Signale zu verarbeiten, besitzt der CFD noch eine Schwel-
leneinstellung welche festlegt, ab welcher urspriinglichen Pulshéhe ein Aus-
gangssignal erzeugt wird (ndheres zum CFD in [CFD]).

Verarbeitet wird dieses Signal von der Time-to-Digital-Converter-Karte
(TDC) [TDC]. Diese Karte liest das Signal mit einer Zeitauflosung von 25 ps
in den PC ein. Der verwendete TDC besitzt 16 Kanéle von denen jedoch nur
acht aktiv verwendet wurden. Die Informationen der sechs Anodensignale,
des MCP-Signals und einer Photodiode wurden im Computer mittels einer
Software namens Cobold aufgenommen und fiir eine erste Online-Analyse
verarbeitet. Die absoluten Flugzeiten, welche zur Berechnung der Impulse
benétigt werden, berechnen sich als Differenz des Laserpulses (der Photodi-
ode) und des MCP-Signals. Dieses wiederum wurde als Start der Aufnahme
(als ,Trigger”) verwendet. Die Ereignisse werden demnach nur notiert, wenn
mindestens ein Ion gemessen wurde. Naheres zur Berechnung der Flugzeiten

und der Auftrefforte, sowie zur weiteren Analyse ist in Kapitel 4 zu finden.

3.2.2 Beugungsgitter

Um die im Jet enthaltenen Cluster zu separieren wurde in die Mitte zwi-
schen Diise und Reaktionszone ein Transmissionsbeugungsgitter platziert.
Dieses wurde durch ein lasinterferometrisches Verfahren aus einer diinnen
Silizium-Nitrit Platte am MIT (Massachusetts Institute of Technology) herge-
stellt. Hierbei entstehen trapezformige Gitterstédbe mit einer sehr homogenen
Breite und Dicke [GriOOc]. Dieses Verfahren wurde in der MIT-Gruppe von



80 3. Experimenteller Aufbau

Hank Smith perfektioniert, so dass Gitter mit einer so kleinen Periode produ-
ziert werden konnten, die die Untersuchung der Beugungsbilder von Atom-
und Molekiilstrahlen ermoglichten.

Die in dieser Arbeit verwendeten Gitter befinden sich etwa 50 cm hinter der
Diise und die gleiche Strecke vor der Reaktionszone entfernt und sind an ei-
nem 1D-Manipulator mit zwei Rotationsachsen befestigt. Auf einem Gitter-
halter befinden sich drei identische Gitter mit einer Periode von 100 nm (sie-
he Bild 3.12 a)). Diese setzt sich aus je 50 nm breiten Stegen und Spalten
zusammen. Hierbei ist der Steg jedoch wie ein Trapez geformt und wird mit
der schmaleren Kante in Richtung Diise platziert (siehe Bild 3.12 b)). Die drei
Gitter sind je 1 mm breit und ebenfalls 1 mm voneinander entfernt. Da die
Hohe der Gitter etwa 9 mm betragt, sind die 50 nm breiten Stege nicht stabil
genug und werden daher alle 5 ym von einer orthogonalen Strebe verstirkt
(siehe Bild 3.12 ¢)).

Abbildung 3.12: a) Fotografie des Transmissionsdiffraktionsgitters in seiner Halterung, b)
Aufnahme mit einem Elektronenmikroskop von der Form der Gitterstibe, bevor diese vom
Substrat per Atzung getrennt werden (aus [Gri0Oc]) und ¢) elektronenmikroskopische Auf-
nahme des Gitters samt seiner Stabilisationsstege (aus [GriOOc]).

Um den Jet zu kollimieren, ist vor der Gitterhalterung an einem weiteren 1D-
Manipulator ein 25 ym breiter Schlitz angebracht. Dieser wird so platziert,
dass nur eines der drei Gitter vom Jet getroffen wird.

Wie bereits in Kapitel 2.5.2 theoretisch beschrieben, besitzen die in der frei-
en Gasexpansion entstandenen Cluster unterschiedliche Wellenlédngen. Dies
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fithrt dazu, dass sie vom Beugungsgitter unterschiedlich stark abgelenkt wer-
den. Um das so entstehende Beugungsbild zu untersuchen, wurden nun so-
wohl die Dise, als auch der Laserfokus auf einem fixen Ort gelassen und
der Schlitz und das Gitter mit Hilfe der Mikrometerschrauben parallel ver-
fahren. Auf diese Weise kann uber das ColTRIMS, bzw. alternativ iiber das
im Jet-Dump befindliche Massenspektrometer, das Beugungsbild abgerastert
werden.

Um eine grobe Vorstellung zu bekommen, an welcher Stelle die verschiede-
nen Maxima des Beugungsbildes zu erwarten sind, ist es hilfreich die zu er-
wartende Ablenkung vorher zu berechnen. Hierfiir muss zuerst der Aufbau
betrachtet werden.

Schlitz

= 2a Laserfokus

— D D /’\

Abbildung 3.13: Schematische Darstellung des Beugungsapparates. Per Schlitz wird aus
dem Jet ein Teil ausgeschnitten, der einen gewissen Winkel () zur geraden Ausbreitung hat.
Das Gitter beugt diesen Teil um den Winkel 2 - o, so dass er vom Laserfokus ionisiert werden
kann. Der direkte Weg ist hierbei durch die Gitter- und Schlitzhalterungen versperrt.

Wie aus Abbildung 3.13 zu erkennen ist, ist der in Gleichung 2.37 gegebene
Ablenkwinkel sin(®) durch sin(2«) gegeben. Da es sich im Experiment nur
um sehr kleine Winkel handelt, kann sin(®) durch ® gendhrt werden. Zudem
ist es moglich die Naherung o = x/D zu machen. Setzt man dies nun in Glei-
chung 2.37 ein und stellt nach x um, erhéalt man fiir die erste Ordnung der
Monomere:

D-h

:2-m-v-g’

(3.14)

i

hierbei ist D der Abstand zwischen Quelle und Gitter, » das Planck’sche Wir-
kungsquantum, m die Masse des Heliums, v die Jetgeschwindigkeit und g¢
die Gitterkonstante. Setzt man nun eine Jetgeschwindigkeit von 380 m/s und
eine Gitterkonstante von 100 nm ein, so erhélt man die Position des ersten
Monomermaximums:

x = 0,65 mm. (3.15)
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Die Position des Dimers muss daher bei x = 0,325 mm und die des Trimers bei
0,217 mm liegen. Befinden sich im Experiment die Maxima in etwa an diesen
Positionen kann davon ausgegangen werden, dass das Gitter unbeschadigt ist
und die Auftrennung der verschiedenen Cluster funktioniert.

Eine Berechnung der Breite der einzelnen Maxima soll an dieser Stelle nicht
getéatigt werden. Sie wurde bereits in der Bachelor-Arbeit von Jasper Becht
[Bec12] durchgefiihrt und kam zum Ergebnis, dass die Breite der einzelnen
Maxima ausreichend schmal sind um eine Trennung zu gewéhrleisten. Die
damals betrachtete Auflosung wurde seit dem noch verbessert indem anstelle
eines 100 ym Schlitzes einer mit 25 ym verwendet wurde.



4, Datenanalyse und Kalibration

Um eine Impulsspektroskopie mit der inzwischen weltweit etablierten
ColTRIMS-Technik durchzufithren, miissen aus den im Experiment gemesse-
nen Zeiten zuerst elementare Groflen wie die Teilchen-Flugzeit und Auftreff-
ort errechnet werden. Mit Hilfe dieser Grof3en konnen dann Teilchen-Impulse

bestimmt werden.

Uber das Vermessen bereits bekannter Systeme kann das verwendete
ColTRIMS-System nun kalibriert werden. Dies ist notig um das zu unter-
suchende unbekannte System richtig zu analysieren. Ist die Kalibration ge-
lungen, konnen die Impulse und andere abgeleitete Groflen des Systems in
verschiedenen Spektren gegeneinander aufgezeichnet werden, um eine bes-

sere Einsicht in das unbekannte System zu erhalten.

Diese einzelnen Schritte der Analyse, sowie die nétigen Spektren, sollen in
diesem Kapitel erlautert werden, um die in den folgenden Kapiteln getéatigte

Ergebnisanalyse zu verstehen.

4.1 Datenanalyse

4.1.1 Flugzeiten und Orte

Wie bereits in Kapitel 3.2 beschrieben, detektiert die ans Experiment ange-
schlossene Elektronik folgende Signale:

* 6 Anoden-Signale
¢ 1 MCP-Signal
¢ 1 Photodioden-Signal
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Notiert werden die Signale hierbei als Zeitdifferenzen zum ,Trigger”, dem
Signal, welches der Software den Befehl zum Aufnehmen der Daten gibt. In
den in dieser Arbeit beschriebenen Messungen wurde immer das Signal des

Microchannel Plates des Ions als Trigger verwendet.

Um den Auftreffort eines Teilchens auf dem Detektor zu bestimmen, benutzt
man das Signal der Delay-Line Anoden. Der Ort entlang einer Anodenwick-
lung (auch ,Layer”) wird tiber die Differenz der zwei Enden berechnet:

U = (tul - tu?) * Uscale - (41)

Hierbei ist u,.,. ein Faktor welcher fiir die Umrechnung von gemessenen
Laufzeiten der Signale auf der Anode (in ns) in die Grofle des Detektors (in
mm) sorgt (siehe Kapitel 4.2.1). Analoges Vorgehen gilt auch fiir die v und w
Wicklung der Hexanode, wobei die Skalierfaktoren aufgrund der leicht unter-
schiedlichen Lange der Wicklungen verschieden sind.

Treffen zwei oder mehrere Teilchen auf den Detektor, so kann schon die rich-
tige Zuordnung der Signale zu Problemen fiihren. Diese lassen sich jedoch fiir

die meisten Ereignisse 16sen indem man die Zeitsumme betrachtet:
tsum = tu,l + Zfu,2 —2-tucp- (42)

Sie ist fiir jeden Layer eine Konstante, die nur von deren Linge und der
vom Material abhdngigen Ausbreitungsgeschwindigkeit der Signale auf dem
Draht abhingt. Nur, wenn zwei Signale den spezifischen Wert der Zeitsumme

ergeben, gehoren sie zu einem Ereignis.

Fur kurz hintereinander und nahe beieinander auftreffende Teilchen kann je-
doch der Fall eintreten, dass die verschiedenen Signale aufgrund der Dispersi-
on ineinander laufen. Passiert dies, ist die Zeitsumme nicht mehr ausreichend
um eine korrekte Zuordnung zusammengehoriger Signale auf einem Layer zu
gewdhrleisten. Die Anodenwicklung kann nun keine Ortsinformation fiir das

zweite Ereignis mehr liefern (siehe Abbildung 3.11).

Fir Experimente bei denen mit mehreren nahe beieinander liegenden Er-
eignissen zu rechnen ist (Multi-Hit Ereignisse), wird daher eine Hex-Anode
(Sechseckiger Korpus mit drei Wicklungen) verwendet. Da hier die einzelnen
Layer um 60° gegeneinander verdreht sind, berechnen sich die kartesischen
Koordinaten nach folgenden Formeln:

Xw = u (4.3)
Yie = (u — 2v) (4.4)
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1
Yiw = 2rt(3) (2w — u) (4.6)
Xow = v+w 4.7)
1
Yow = Sart(3) (w—v) (4.8)

Wie zu erkennen ist, sind nur zwei der drei Layer notig, um eine 2d-Ortsbild
zu erstellen. Aufgrund dieser redundanten Informationen ist es moglich nicht
detektierte Signale zu rekonstruieren. Dies geschieht vollkommen automa-
tisch durch einen von A. Czasch et al. geschrieben Algorithmus (enthalten in
Imf2root [Czall]).

Fiir die Impulsberechnung sind jedoch nicht nur die Auftrefforte der Teilchen,
sondern auch die Flugzeit der Ionen (auch kurz TOF, ,Time of Flight”) und da-
mit auch der Reaktionszeitpunkt notig. In den getéatigten Messungen wird der
Reaktionszeitpunkt durch den etwa 40 fs langen Laserpuls definiert. Dieser
wird mit Hilfe einer Photodionde etwa 40 cm vor der Reaktionszone gemes-
sen. Diese Distanz kann aufgrund der Lichtgeschwindigkeit vernachlissigt
werden. Die Flugzeit berechnet sich daher mit der einfachen Formel:

tror = tmcep — tprope (4.9)

Unter Kenntnis der in Kapitel 3.2.1.3 beschriebenen Spektrometer-Geometrie
und der elektrischen Feldstiarke kann man mit Informationen iiber Auftreff-
ort und Flugzeit die Anfangsimpulse der Teilchen berechnen. Dies soll im
néachsten Abschnitt hergeleitet werden.

4.1.2 Impulse

In dem in dieser Arbeit verwendeten Spektrometer wurde auf jegliche Orts-
und Flugzeitfokussierung verzichtet (siehe Kapitel 3.2.1.3). Es besteht nur
aus einer Beschleunigungsstrecke, die durch ein homogenes elektrisches Feld
gebildet wird. Demnach erfahrt ein geladenes Teilchen nur entlang der Spek-
trometerachse (Z-Achse) eine beschleunigende Kraft durch das Spektrometer.
Die Beschleunigung wird dabei durch folgende Formel ausgedriickt:

q- K
m

(4.10)

a =

mit der Teilchenladung q (in atomaren Einheiten), dem elektrischen Feld E
und der Teilchenmasse m.
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Will man die Bewegung eines Teilchens in Richtung der Z-Achse beschreiben,
so kann man dies mit klassischer Mechanik tun:
-t lg-E-t?
o Pt Lo Bt (4.11)

m 2 m

hier ist r, die Position in Z-Richtung und p, der Anfangsimpuls.

Lost man diese Gleichung nach dem Impuls auf, so erhélt man durch Einset-
zen von Ladung ¢, Flugzeit ¢, Masse m, E-Feld £ und Spektrometerlénge s,
den Startimpuls:

-m 1

— Z.gEt 4.12
: 54 ( )

Py, =

Da in der Detektorebene (XY-Ebene) keine beschleunigenden Krifte wirken,
ist die Berechnung des Anfangsimpulses hier noch einfacher. Er ergibt sich
durch Umformung aus einer konstanten Bewegung s =v -t = £ -t zu:

S

pX/Y =m:- Xt/Y (4.13)

Diese simplen Formeln sind ausreichend fiir die Kalibration des Spektrome-
ters. Nutzt man jedoch einen Zweiteilchenaufbruch und misst beide Fragmen-
te in Koinzidenz, kann man es sich noch leichter machen [Mec11].

Betrachtet man Gleichung 4.11 nicht nur fiir das erste, sondern fiir beide
Teilchen, ist sofort zu erkennen, dass sich die Spektrometerldnge s, aus der
Gleichung kiirzen lasst:

pz,l'tl 1‘]1'E'tf

= 4.14
S, - + > ( )
_ pz,z't2+1q2'E't§
m 2 m

2 2

Unter Beriicksichtigung der Impulserhaltung (p;=-p;, unter Vernachlissi-
gung des Elektronenimpulses) ergibt sich fiir den Anfangsimpuls in Spek-
trometerrichtung folgender Zusammenhang:

B 1 mlqgtz — qultf

4.15
2 m,t, +m,t, ( )

Dy

Bei gleicher Masse und Ladung lasst sich dieser Ausdruck noch weiter ver-
einfachen zu:

1
Py =51 E(t, —t,) (4.16)
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Diese Formel eliminiert sogar mogliche Verschiebungen in der Flugzeit, ist
jedoch nur anwendbar, wenn entlang der Spektrometerachse, in Flugzeitrich-
tung, von einem vernachléassigbaren Schwerpunktsimpuls ausgegangen wer-
den kann. Ansonsten ist Gleichung 4.12 vorzuziehen. Fiir die Berechnung des
KER wurden letztendlich die Formeln 4.15,4.18 und 4.19 verwendet. Im Ver-
gleich zu Formeln 4.12 und 4.13 ergaben diese die schmaleren Maxima in den
Kalibrationsmessungen. Daher ist davon auszugehen, dass die Unsicherheit
im Startort, welche durch die Formeln 4.15,4.18 und 4.19 eliminiert wird, gro-
Ber ist, als der Fehler durch den Schwerpunktimpuls, der durch die Differenz
von Formeln 4.12 und 4.13 gekiirzt wird.

Einen dhnlichen Ansatz kann man auch fiir die Impulse in der Detektorebene,
in Ortsrichtung, wihlen. Bildet man die Differenz zwischen zwei korrelierten
Auftrefforten, kann man sich einer moglichen Ortsverschiebung (ro, , ) entle-
digen:

Toxy —T2xy — (T2X,Y + TOX,Y) - (Tlx,Y + TOX,Y) (417)

= Uaxy - to — Vixy t

to ty
= Poxy —— —Pixy —
X,y Mo X,y my

Geht man auch hier von Impulserhaltung (p;=-p;) aus und 16st die Gleichung
nach dem Anfangsimpuls auf, erhélt man:

Pyy = M1My - % (4.18)
Auch hier ist einem eventuellen Schwerpunktsimpuls keinerlei Rechnung ge-
tragen. Dieser ist bei einem ColTRIMS-Experiment zumindest in Ausbrei-
tungsrichtung des Jets immer vorhanden. Um dieses ,Jet-Offset” zu korrigie-
ren, missen wir in Richtung des Gasstrahls (Y-Richtung) den Schwerpunkt-
simpuls beriicksichtigen. Der Relativimpuls in Y-Richtung ergibt sich damit

Zu:

Vjer(ta — 1)
t2m1 + t1m2

Py u = mima(y1 — ya) + (4.19)

4.1.3 Histogramme

Um Einsichten in die gemessenen Daten zu bekommen, miissen diese in Hi-
stogrammen dargestellt werden. Dies wird bereits wihrend der Messung mit
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der in Frankfurt entwickelten Software Colbold [Cob08] getan. Hierdurch er-
langt man erste Erkenntnisse, die helfen konnen das Experiment besser zu
konfigurieren. Man spricht in diesem Fall von einer ,,Online-Analyse”.

Die eigentliche Auswertung der Daten geschieht erst nach Ende der Messung:
die ,,Offline-Analyse”. Dazu wird die am CERN (Conseil Européen pour la Re-
cherche Nucléaire) entwickelte Software Root [root] verwendet. Diese basiert
auf der Programmiersprache C++ und bildet ein méchtiges Geriist mit hohe-
rer Variabilitat als Cobold.

Hierfiir miissen die iiber den TDC aufgenommenen Daten, welche als Lis-
te von Zeitdifferenzen zum Trigger (,,List Mode Files”, *.1mf) notiert wueden,
erst in Orte und Flugzeiten umgerechnet werden. Dies geschieht tiber einen
von A. Czasch et al. [Czall] geschriebenes Programm namens ,Imf2root”. In
dessen Quelltext kann die Berechnung der Impulse und weiterer Groflen im-
plementiert und Histogramme zur Analyse definiert werden.

Die fiir die Datenanalyse und Darstellung der Ergebnisse wichtigsten Histo-
gramme sollen an dieser Stelle kurz erklart werden.

Photoion-Photoion-Coincidence

Besteht eine Messung aus dem Aufbruch eines Molekiils in zwei oder mehr
Fragmente, ist es meist hilfreich deren korrelierte Flugzeiten zu betrachten.
Dies geschieht im sogenannten Photoion-Photoion-Coincidence (PiPiCo) Hi-
stogramm. In dieser zweidimensionalen Darstellung ist auf der X-Achse die
Flugzeit des ersten Ions dargestellt, auf der Y-Achse die des zweiten.
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Abbildung 4.1: Exemplarische Darstellung eines PiPiCo Histogramms anhand einer Mes-
sung von Stickstoff.
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Fur einen Aufbruch lassen sich in diesem Bild gut verschiedene Reaktions-
kanile erkennen. Handelt es sich um die Darstellung zweier Teilchen aus
einem Aufbruch, in dem Impulserhaltung gilt, der Summenimpuls null ist,
bildet sich eine scharfe Linie als Signatur des Kanals. Haben die zwei Teil-
chen die gleiche Masse, ist diese Linie diagonal.

Werden zwei Teilchen dargestellt, deren Summenimpuls ungleich null ist, so
ergeben sich keine scharfen Strukturen im Histogramm. Dies konnen Ereig-
nisse sein, bei denen ein drittes, nicht dargestelltes Teilchen einen gewissen
Impuls besitzt, was zu einer Verschmierung der Linien fithrt. Eine weitere
Moglichkeit, dass bei Ereignissen der Impuls nicht erhalten ist, ist durch
falsche Koinzidenzen gegeben. Diese konnen entstehen wenn ein Laserpuls
mehrere Molekiile ionisiert und die zwei Ionen damit nicht aus einem Auf-

bruch stammen.

Aquivalent zum PiPiCo Histogramm fiir zwei Ionen gibt es auch eine Dar-
stellung fiir drei. Dieses Dreiteilchen-PiPiCo (auch PiPiPiCo oder TriPiCo)
Histogramm bildet auf der X-Achse die Summe der Flugzeiten von den zwei
zuerst detektierten Ionen ab und auf der Y-Achse die Flugzeit des dritten. Ge-
nau wie beim PiPiCo Histogramm wiirde ein dreiteilchen Aufbruch hier eine
scharfe Linie ergeben.

rec TOF 3 [ns]

H*+H*+H*
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2000 4000 6000 8000 10000 1
rec TOF 1+2 [ns]

Abbildung 4.2: Exemplarische Darstellung eines PiPiPiCo Histogramms anhand einer Mes-
sung von Heliumtrimeren. Neben Ereignissen, die scharfe Strukturen erzeugen, sind auch
Bereiche mit hoherer Zahlrate zu erkennen. Diese entstehen durch Ereignisse, bei denen die
dargestellten Teilchen einen Summenimpuls ungleich null haben.

Wie spater in Kapitel 4.2 zu sehen ist, haben PiPiCo und Dreiteilchen-PiPiCo
eine wichtige Rolle beim Aussortieren uninteressanter Reaktionskanile und
falscher Koinzidenzen.

Analog zum PiPiCo Histogramm, welches die Reaktion nur in Z-Richtung be-
schreibt, kann man auch fiir die Raumrichtung in der Detektorebene ein Hi-
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stogramm mit dhnlicher Aussage erstellen. Hierzu tragt man den Teilchen-
impuls in eine Raumrichtung des ersten Teilchens gegen den des zweiten auf.
Auch hier ergeben Ereignisse die aus einer Coulomb-Explosion entstehen und
einen Summenimpuls von null haben, scharfe (diagonale) Linien. Auch dieses
Histogramm lasst sich gut zur Unterdriickung unerwiinschter Ereignisse ver-

wenden.

KER und Abstand

Wihrend das eben beschriebene PiPiCo Histogramm bevorzugt zur Bestim-
mung der Aufbruchkanile und zur Eliminierung des Untergrundes dient,
werden die Verteilungen des ,kinetic energy releases” (KER) und des Abstan-
des ublicherweise nur fiir die verbleibenden Ereignisse nach dem Abzug des

Untergrunds verwendet.

Fiir einen Zweiteilchenaufbruch berechnet sich der KER, die kinetische Ener-
gie der Fragmente im Schwerpunktsystem, einfach aus dem relativen Impuls,
den sie in der Coulomb-Explosion erhalten. Hierfiir muss erst aus den in Glei-
chung 4.15 und 4.18 bzw. 4.19 beschriebenen Formeln der gesamte Relativim-

Pret = \/D% + p; + D? (4.20)

Aus diesem Relativimpuls des Gesamtsystems kann nun die kinetische Ener-

puls berechnet werden:

gie berechnet werden:

P
KER = 2L‘”, (4.21)

7
mit der reduzierten Masse .

Aus der ,Reflection Approximation” [Gis73] (siehe 2.6.1) kann aus diesem
KER eine gute Nidherung fir den Abstand der Atome vor der Coulomb-
Explosion gewonnen werden. Waren sie nahe beieinander, so erhalten sie
durch die AbstoBBung viel kinetische Energie. Waren sie weit entfernt, einen
niedrigen KER. Dieser antiproportionale Zusammenhang lasst sich in guter
Naherung uiber folgende Formel beschreiben:

1

k= FER

(4.22)

Bei drei oder mehr Teilchen errechnet man den Impuls jedes einzelnen Teil-
chens im Bezug auf den Massenschwerpunkt des Systems. Daraus kann die
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relative kinetische Energie jedes Teilchens berechnet werden. Durch Summa-
tion ergibt sich schlieB3lich der gesamt KER des Systems.

Per Reflection Approximation ldsst sich in diesem Fall nur noch der mittlere
Teilchenabstand berechnen. Dieser ist nur unter der Annahme korrekt, dass
die Teilchen einen symmetrischen Aufbau zum Massenschwerpunkt haben.
Auch wenn dies nicht der Fall ist, kann der iiber die Reflection Approximati-
on berechnete Abstand eine Abschiatzung der Ausdehnung des Molekiils vor
der Ionisation geben. Fiir eine konkrete Aussage tiber den Abstand der Atome
ist sie jedoch ungeeignet, da man hierfiir auch die Form des Molekiils beriick-

sichtigen muss.

Zur Kalibration des Spektrometers vermisst man ein System, bei dem der
KER sehr genau aus der Literatur bekannt ist. Durch kleine Anpassungen
des elektrischen Feldes und der Spektrometerldnge (beide unterliegen ei-
nem gewissen Messfehler) kann nun der gemessene KER mit dem Literatur-
wert in Einklang gebracht werden. Macht man dies mit mehreren Aufbruchs-
kanilen/mehreren Systemen, ist das Spektrometer im kompletten messbaren
Energiespektrum kalibriert. Ndheres hierzu in Kapite 4.2.

Dalitz Diagramm

Um mehr Informationen uiber einen Dreiteilchenaufbruch zu gewinnen, wur-
de 1953 eine neue Darstellungsform von R. H. Dalitz vorgeschlagen [Dal53].
In seiner Veroffentlichung beschrieb er den Zerfall von K-Mesonen (damals
noch Tau Mesonen). Dieses aus der Kernphysik kommende Histogramm kann
jedoch auf viele Zerfallsmechanismen angewendet werden. In dieser Arbeit
wird diese Darstellung sowohl im Ortsraum, als auch im Impulsraum ver-
wendet. Hierbei werden die Energien im Bezug auf die Gesamtenergie des
Systems dargestellt, die Ortsvektoren auf die Gesamtgrofle. Es gilt allgemein:

X = 1+ To + T3. (423)

Die Basis fiir das Histogramm bildet ein gleichseitiges Dreieck ABC, dessen
Seiten die Lange 27)% haben. Zeichnet man nun einen Punkt in dieses Dreieck
ein, hat er zu jeder Seite einen gewissen Abstand (pa, pb, pc). Die Summe
dieser drei Abstidnde ergibt wieder genau die Hohe des Dreiecks (Satz von
Viviani), die ebenfalls der Vektorsumme X entspricht. Jeder Punkt innerhalb
des Dreiecks entspricht einer anderen Kombination der Vektoren und daher
einem anderen Ausgangszustand des Systems.
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Abbildung 4.3: Links: allgemeiner Aufbau eines Dalitz Diagrams, rechts: Darstellung der
verschiedenen Konfigurationen in einem Dalitz Diagramm, wie es in dieser Arbeit verwendet
wird. Aufgrund von Erhaltungsgréflen kann nur der kreisformige innere Bereich mit Ereig-
nissen gefiillt sein.

Um viele verschiedene Ereignisse in ein Diagramm zeichnen zu konnen, bie-
tet es sich an, die eingezeichneten Vektoren zu normieren. Hierfiir wird jeder
dargestellte Vektor durch die Summe der Betrége aller Vektoren geteilt. Hier-
nach ist es moglich eine ,Karte” zu erstellen, die die Haufigkeit der verschie-
denen Konfigurationen wiedergibt.

Zur Darstellung eines Dalitz Diagramms ist es hilfreich, die Punkte inner-
halb des Dreiecks durch kartesische Koordinaten darzustellen. Dies ist iiber
folgende Relationen moglich:

1
XDalitz = 1 — g (424)
YDalitz = x2\;§x3 (425)

Newton Diagramm

Eine weitere Darstellungsform eines Dreiteilchenaufbruchs ist das Newton
Diagramm. Dieses wird haufig verwendet, um die Aufbruchsdynamik eines
Prozesses zu illustrieren. Hierfiir werden die relativen Geschwindigkeiten der
Teilchen aufgetragen. Geschieht ein Aufbruch z.B. sequentiell, ist dies nicht
im Dalitz Diagramm zu erkennen, jedoch im Newton Diagramm.

Zerfallt Molekiil ABC zuerst in die Fragmente A und BC, bewegen sich die-
se unter einem 180° Winkel voneinander weg. Zerbricht nun Teilchen BC zu
einem spateren Zeitpunkt in einer Entfernung, in der die Coulomb-Kraft von
Teilchen A vernachlassigt werden kann, erhalten sie einen zusitzlichen Im-
puls unter 180°. Dieser fiihrt, wegen verschiedenen Orientierungen von BC
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zum Zeitpunkt ihres Aufbruches, zu einer kreisformigen Struktur um ihren
Massenschwerpunkt.

Dargestellt wird das Newton Diagramm indem man die Geschwindigkeit des
ersten Teilchens auf die positive X-Achse dreht. Das zweite und dritte Teil-
chen werden mit der selben Drehmatrix rotiert, so dass Teilchen zwei in der
oberen Hilfte des Histogramms liegt (Bereich positiver Y-Achse) und Teilchen

drei in der unteren Halfte (Bereich negativer Y-Achse).

y y
Teilchen B VB
Teilchen A T A
,,,,,,,,,,,,,,,,,,, » Y N S
Ll X . X
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Teilchen C:

Abbildung 4.4: Links: allgemeiner Aufbau eines Newton Diagramms, rechts: Visualisierung
des Newton Diagramms im Falle eines sequentiellen Aufbruchs. Der durch Vg und V¢ be-
schriebene Kreis ist im Bezug auf den Ursprung des Koordinatensystems nach links verscho-
ben

Haben alle Teilchen die gleiche Masse, ist das Newton Diagramm analog auch

mit den Teilchenimpulsen zu verwenden.

In dieser Arbeit ist dieser iibliche Nutzen des Newton Diagramms jedoch nur
ein Test, da es sich bei der dreifachen Tunnelionisation eines Heliumtrimers
in einem Femtosekunden-Laser nicht um einen sequentiellen Prozess han-
deln sollte. Der eigentliche Nutzen des Diagramms in dieser Arbeit besteht
darin, dass in ihm, anders als im Dalitz Diagramm, die GroB3e des Impulses
abgelesen werden kann. Da dies das eigentliche Ziel des Diagramms ist, wer-
den keine relativen Geschwindigkeiten eingezeichnet, sondern die absoluten
Impulse. Dies ermoglicht einen sehr guten Einblick in die Impulsverteilun-
gen der einzelnen Fragmente. Gdbe es nun verschiedene Zustiande des Tri-
mers, welche sich in Bindungsenergie und damit im Impuls der Fragmente

unterscheiden, sollten diese im Newton Diagramm leicht identifizierbar sein.

4.2 Kalibration der Messungen

Ein perfektes Spektrometer besteht aus einer genau bekannten Linge, ei-
nem perfekt homogenen Feld und einem exakt definierten Reaktionsort und



94 4. Datenanalyse und Kalibration

-zeitpunkt. In diesem System wére ein Kalibration iberfliissig, da aus den
bekannten Groflen die Impulse exakt bestimmt werden kénnten.

In der Realitat unterliegen sdmtliche Grof3en jedoch einem Messfehler, Bau-
teile einer Toleranz und die angelegten Felder sind weder komplett homogen,
noch exakt bekannt. Hinzu kommt, dass ein Spektrometer, das nur aus ei-
ner Beschleunigungsstrecke besteht, von einem Gitter abgeschlossen wird. Im
kleinen Spalt zwischen diesem Gitter und dem Detektor liegt ein anderes E-
Feld an. Diese zusitzliche Beschleunigungsstrecke ist in den zuvor beschrie-

benen Formeln nicht enthalten und sorgt daher fiir weitere Ungenauigkeiten.

Da diese und weitere Kleinigkeiten zu einer Abweichung vom idealen Spek-
trometer fithren, ist es notwendig, das verwendete Spektrometer zu kalibrie-
ren. Hierzu verwendet man Aufbruchskanile bereits bekannter Systeme de-
ren Energien in Referenzmessungen exakt bestimmt wurden. Ein gutes Kali-
brationssystem hat daher bei einer bekannten Energie einen dominanten Re-
aktionskanal. Ist dieser in der Kalibrationsmessung als schmales Maximum
zu erkennen, bietet das System eine gute Kalibration.

Da eines der Ziele dieser Arbeit eine sehr genaue Bestimmung der Bindungs-
und damit auch Aufbruchsenergie des Heliumdimers ist, hat die exakte Kali-
bration eine besonders wichtige Bedeutung. Im Laufe der getatigten Messun-
gen wurden daher vier verschiedene Kalibrationssysteme untersucht, um das

bestmogliche Ergebnis zu erlangen.

4.2.1 Detektorkalibration und Vorsortierung

Um eine genaue Kalibration des Spektrometers zu erlangen, miissen zuerst
einige Schritte durchgefiihrt werden, welche teilweise schon kurz in Kapitel
4.1.1 erwdahnt wurden. Auf diese soll nun genauer eingegangen werden, um

den Vorgang der Kalibration moglichst verstandlich zu erklaren.

Der erste Schritt besteht darin die in Gleichung 4.1 erwéhnten Kalibrations-
faktoren fiir jeden Layer auf denselben Wert zu setzen. Damit 14sst man sich
die aufgenommenen Daten in Root anzeigen und iibergibt an den Imf2root Al-
gorithmus [Czal1] die zeitlichen Positionen und Breiten der Zeitsummen der
einzelnen Wicklungen. Nun passt man die Skalenfaktoren gleichméafig an,
dass sie eine Umrechnung der gemessenen Laufzeiten in die Grof3e des MCPs
liefern.

In einem néchsten Schritt verschiebt man den Detektor so, dass das runde
MCP symmetrisch um den Koordinatenursprung liegt. Um Ereignisse her-
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auszufiltern, welche nicht innerhalb des MCP Radius entstanden sind, wird
nun eine maximale Laufzeit, die dem MCP Durchmesser entspricht, festge-
legt.

Hat man diese Schritte richtig ausgefiihrt, nutzt man als néichstes die in den
Algorithmus integrierte ,Auto-Calibration”. Diese betrachtet die Ereignisse
und berechnet neue Skalenfaktoren fiir die einzelnen Layer, die dafiir sorgen,
dass die Ereignisse aller Wicklungen eine identische Detektorgrofle liefern.
Zudem berechnet sie dem Anwender noch eine Verschiebung fiir den dritten,
redundanten Layer, so dass dieser Deckungsgleich auf dem durch die zwei
ersten Wicklungen aufgespannten Ortsbild liegt.

Zuséatzlich erzeugt die ,Auto-Calibration” noch eine Korrektur-Tabelle, die fiir
jeden Ort auf dem Detektor eine Zeitsummenkorrektur beinhaltet. Diese Kor-

rektur wird beim weiteren Vorgehen auf jedes Ereignis angewandt.

Im néchsten Schritt der in jeder Messung neu getéitigten Kalibration, werden
die aufgenommenen Daten automatisch rekonstruiert. Dies bedeutet, dass
der Algorithmus die Uberbestimmtheit der Ortsinformationen ausnutzt um
eventuell nicht detektierte Signale eines Ereignisses zu rekonstruieren. Dies
ist auch fiir ein verlorenes MCP Signal moglich, da sich die Zeitsumme jeder
Wicklung aus der Drahtldnge und einem konstanten MCP Offset zusammen-
setzt (siehe Gleichung 4.2).

Zusatzlich kann jeder Nutzer von Imf2root optional noch eigene Bedingun-
gen in den Quelltext einfiigen um unerwiinschte Aufbruchkanéle zu eliminie-
ren und die Datenmengen fiir die weitere Analyse zu reduzieren. Eine niitzli-
che Funktion hierfiir hat sich unter dem Namen t2-Funktion etabliert. Unter
Kenntnis der Masse und Ladung der Teilchen eines Zweiteilchenaufbruches
und unter Kenntnis einer groben Spektrometerlidnge und des E-Feldes, be-
rechnet sie aus der gemessenen ersten Flugzeit die theoretisch zu erwartende

2. 5-
ty = 24— R it (4.26)
Q- B

s -my qi -t
— 4.27)
@-E-t 2-¢

zweite Flugzeit.

Hierbei ist s die Beschleunigungsstrecke, m; die Teilchenmasse, ¢; die Teil-
chenladungen, E das elektrische Feld und ¢; die Flugzeit.

Verlangt man nun, dass die Differenz zwischen berechneter und gemessener
zweiter Flugzeit klein ist, kann man auf diese Weise einen Reaktionskanal
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ysherausschneiden”. Analog hierzu konnte man auch einen Summenimpuls
von null entlang der Spektrometerachse verlangen.
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Abbildung 4.5: Links: Exemplarisch ausgesuchtes PiPiCo Histogramm einer Messung von
Ns, rechts: Gleiche Messdaten und Darstellung nach Verwendung der t2-Funktion

Fur einen Dreiteilchenaufbruch lasst sich analog eine Funktion finden, die
aus den ersten beiden gemessenen Flugzeiten die theoretische dritte berech-
net. Auch hier sorgt die Differenzbildung der gemessenen dritten Flugzeit
und der berechneten fiir eine einfache Methode den zu begutachtenden Reak-
tionskanal vom unerwiinschten Untergrund zu trennen:

2. 5.
t3 = —z— z2+ﬂ, mit : (4.28)
E-q3
5-my S+ Mo 1 to
S _h b 4.29
: (tl-E-q1+t2-E~q2 2 2) (4.29)

Aquivalent hierzu ist auch eine Berechnung der Impulse moglich. Werden
diese vektoriell aufsummiert kann man den Untergrund eliminieren, indem
man einen kleinen Summenimpuls verlangt. Dies wiirde jedoch mehr Rechen-
zeit in Anspruch nehmen und ist daher gerade bei grolen Datenmengen die
ineffektivere Losung.

Im néchsten Schritt der Kalibration betrachtet man nur noch die vorsortier-
ten Daten. Fiir diese reduzierte Datenmenge berechnet man nach Formel 4.12
bzw. 4.13 die Impulskomponenten, bzw. nach Formel 4.16, 4.18 bzw. 4.19 die
relativen Impulskomponenten der einzelnen Ereignisse. Verlangt man einen
kleinen Summenimpuls fiir die einzelnen Raumrichtungen, konnen weitere
Untergrundereignisse eliminiert werden.

Mit den verbliebenen Ereignissen kann nun der kinetic energy release (KER)
berechnet werden (siehe Formel 4.21), welcher mit der Literatur verglichen
werden kann.
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Zusatzlich zu dieser Information ist es besonders beim Aufbruch zweiatomi-
ger Molekiile noch wichtig die Orientierung im Raum zu Beginn des Aufbru-
ches zu wissen. Da ein zweiatomiges Molekiil in einer Coulomb-Explosion im-
mer in einem 180° Winkel zerbricht, ist diese Orientierung in den Impulsvek-
toren zu sehen. Dargestellt wird die Ausrichtung zum einen iiber den Winkel
zur Spektrometerachse (6 = arcos(p, ei/pret)), zum anderen iiber einen Winkel
in der Detektorebene (¢ = atan2(zy, z5) - 12%). Diese Winkel sind gleich denen

in Kugelkoordinaten definiert.

4.2.2 Ungeeignete Kalibrationssysteme

Um eine moglichst genaue Bestimmung des kinetic energy release zu erhalten
wurden im Laufe dieser Arbeit vier verschiedene Systeme zur Kalibration
verwendet. Hiervon erwiesen sich zwei als besser geeignet, als die anderen.
Hier werden nun kurz die Systeme aufgezeigt, welche keine ausreichend gute
Kalibration ermoglichten und erldutert, warum dies der Fall war.

Stickstoff

Das gelaufigste Kalibrationssystem (z.B. bei Synchrotron Messungen) fiir ei-
ne ColTRIMS Messung ist Stickstoff. Hierbei stellt eine Messung von Lund-
qvist et al. [Lun96] die bekannte Referenz dar. In seinen Messungen beschoss
Lundqvist die N, Molekiile mit Elektronen und war mit einer doppler-freien
Flugzeit-Koinzidenz Messmethode in der Lage, verschiedene Anregungszu-
stande des Molekiils aufzulosen. Diese konnte er mit theoretisch berechneten

Molekiizustanden identifizieren.
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Abbildung 4.6: Von Lundqvist et al. gemessenes KER Spektrum von Stickstoff [Lun96]
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Dominant ist das doppelte Maximum bei 10,316 bzw. 10,546 eV. Hierbei han-
delt ist sich um den Zerfall eines D'Y;" Zustandes in ein geladenes NT(°P) und
ein N*(!D). Als experimentelle Auflésung gibt Lundqvist einen Wert von 30
meV an.

Ziel der Kalibrationsmessung ist diesen schmalen Ubergang in den Daten zu
identifizieren. Ist er deutlich zu erkennen, kann man ihn nun durch leichte
Verdanderungen der Spektrometerldnge und des elektrischen Feldes auf den

mit der Literatur ibereinstimmenden Wert verschieben.

In einer Messung mit einem Laser ist es jedoch nicht moglich gezielt nur einen
Zerfallsmechanismus zu erzeugen. Im Laserfokus herrscht eine breite Ver-
teilung an Intensitidten, was auch zu vielen verschiedenen Zerfallskanéilen
fithrt. Die Intensitidt des Lasers muss daher so eingestellt werden, dass der
bei einem hohen KER liegende Kalibrationskanal moglichst dominant popu-
liert wird. Gleichzeitig darf das Laserfeld jedoch nicht so stark sein, dass es
die atomaren und ionischen Zusténde des Stickstoffes und damit die Energien
der Zerfallskanile beeinflusst.

Zuerst betrachtet man nur die Aufbriiche entlang der Spektrometerachse. Bei
diesen ist die Berechnung des KER unabhéngig von der Spektrometerlange
(siehe Gleichung 4.15). Um diese Aufbriiche auszuwihlen, wurden nur Ereig-
nisse betrachtet bei denen cos(f) einen Wert grofler 0,97 hat. Hiermit schnei-
det man einen schmalen Kegel aus der dreidimensionalen Impulskugel aus,
welcher entlang der Spektrometerachse orientiert ist.
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Abbildung 4.7: Vergleich dreier Kalibrationsmessungen am Ns. Trotz gleicher Apparatur
und nur leicht unterschiedlichen Laserintensitéiten (links: 80 mW, mitte: 400 mW, rechts: 250
mW. Alle mit linearer Polarisation in Y-Richtung) sind die entstandenen Verteilungen stark
unterschiedlich und nicht reproduzierbar. Der dominante Kalibrationskanal von Lundqvist
et al. [Lun96] bei 10,316 eV ist in rot eingezeichnet.

Hat man die Ereignisse entlang der Spektrometerachse mit der Literatur ab-
geglichen, wird im néchsten Schritt die komplette Statistik betrachtet. Hier-
bei kann man dquivalent zur bisherigen Analyse ein 1d-Histogramm betrach-
ten oder man erstellt sich ein 2d-Histogramm in welchem man den KER ge-
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gen den bereits erwidhnten Winkel zur Spektrometerachse 6 bzw. dessen Ko-
sinus darstellt. Hier sollten die verschiedenen Maxima aus Abbildung 4.7 ho-
rizontale Strukturen ergeben. Ist dies nicht der Fall, so hat man bei der De-
tektorkalibration (siehe Kapitel 4.2.1) die Umrechnung der Anodenlaufzeiten
auf die Detektorgrofle ungenau oder falsch berechnet. Um dies zu korrigieren
wurde in die Analyse ein Parameter eingefiigt, welcher als Faktor auf die Im-
pulse in X- und Y-Richtung wirkt. Diesen verandert man bis die KER Maxima
auch bei kleinen cos(f) mit Lundqvist et al. iibereinstimmen (siehe Abbildung
4.8).
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Abbildung 4.8: Darstellung des KER gegen die Orientierung des Molekiils zur Spektrome-
terachse (linke Verteilung aus Abb. 4.7). Da bei dem gewihlten E-Feld nicht die Aufbriiche in
allen Orientierungen detektiert wurden, sind hohe KER nur entlang der Spektrometerach-
se zu sehen. Maxima bei niedrigerem KER ergeben horizontale Linien, was fiir einen guten
Abgleich zwischen Z-Richtung und Detektorebene spricht.

Eine weitere Kontrolle der Daten liefert der Winkel in der Detektorebene, ¢.
Auch diesen kann man gegen den kinetic energy release auftragen. Hierbei
sieht man, wie genau der Reaktionsursprung in der Analyse auf den Koor-
dinatenursprung geschoben wurde. Zusétzlich waren hier Verformungen des
Ortsbildes zu erkennen, welche durch Inhomogenitiaten des E-Feldes entste-
hen konnen.

Auch wenn nur leichte Verformungen im Winkel ¢ zu erkennen sind (siehe
Abbildung 4.9), ist beim N, unabhéingig von der schlechten Statistik in der
Detektorebene, keine reproduzierbare KER-Verteilung zu messen (siehe Ab-
bildung 4.7). Bereits kleinste Verdnderungen an den Lasereinstellungen fiihr-
ten zu anderen Aufbruchkanilen. Aufgrund dieser Tatsache erwies sich N,
als ein nur bedingt geeignetes System um eine ColTRIMS Messung mit ei-
nem Laser zu kalibrieren. Fiir die in dieser Arbeit notige Genauigkeit bei der
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Abbildung 4.9: Darstellung des KER gegen die Orientierung des Molekiils in der Detektore-
bene (linke Verteilung aus Abb. 4.7). Abgesehen von einer leichten Wellenstruktur sind die
Maxima der 1d-KER-Verteilungen auch hier als horizontale Strukturen zu identifizieren.

Kalibration bietet Stickstoff weder die ausreichende Energieauflosung, noch
die notige Reproduzierbarkeit.

Kohlenstoffmonoxid

Ein weiteres System, das von Lundqvist et al. vermessen wurde, ist Koh-
lenstoffmonoxid. Fiir seine Verosffentlichung verwendeten Lundqvist et al.
[Lun95] die bereits bei N, beschriebene Methode um die Vibrationsniveaus
des Gases aufzulosen. Hierbei ergab sich eine KER Verteilung mit zwei cha-
rakteristischen Maxima. Diese bieten aufgrund ihrer Breite und ihrer Auf-
bruchsenergie das Potential einer sehr exakten Kalibration.
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Abbildung 4.10: Von Lundqvist et al. gemessenes KER Spektrum von Kohlenmonoxid
[Lun95]

Der 3¥+ Zustand des Molekiils befindet sich bei einem Wert von 7,833 eV .
Zusitzlich beobachtete Lundqvist den Zerfall des 2 'YX Zustandes bei einer
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Energie von 9,493 eV. Die Auflosung der Messung ist laut den Autoren allein
durch die thermische Energie des neutralen Grundzustandes begrenzt und
mit 25 meV angegeben.

Konnte man diese zwei Zerfallskanile auch in den mit ColTRIMS gemesse-
nen Daten deutlich erkennen, wiirde die Messung mit CO ausreichen um das

gesamte Energiespektrum der Apparatur exakt zu Kalibrieren.

Daher wurde wieder zuerst der KER in Richtung der Spektrometerachse be-
trachtet. Hierzu wurde die Laserintensitdt so eingestellt, dass sich die ver-
schiedenen Strukturen des KER Spektrums moglichst scharf abzeichnen und
gleichzeitig eine ausreichende Zihlrate vorhanden war. Trotz dieser Optimie-
rung ergab sich in der vermeintlich besten Konfiguration nur das in Abbil-
dung 4.11 dargestellte KER Spektrum.
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Abbildung 4.11: Bei einer Laserleistung von 140 mW und linearer Polarisation gemessene
KER Verteilung von Kohlenstoffmonoxid. Die Werte der von Lundqvist [Lun95] vermessenen
Kalibrationskanile sind in rot eingezeichnet.

In Abbildung 4.11 ist deutlich zu sehen, dass die von Lundqvist et al. beob-
achteten Maxima in der mit ColTRIMS getéatigten Kalibrationsmessung nur
als breite Strukturen zu erkennen sind. Der Grund hierfiir ist in der Interak-
tion des Laserfeldes mit den molekularen Zusténden zu sehen. Die Potential-
kurven der relevanten Zustéinde werden durch das E-Feld des Lasers so be-
einflusst, dass sich in der Messung nicht die bei Lundqvist et al. [Lun95] sehr
dominant hervortretenden Maxima zeigen. Die mit dem Laser und ColTRIMS
gemessene Verteilung bietet daher nicht die nétigen Strukturen, welche fiir

eine ausreichend gute Kalibration notig sind.
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4.2.3 Geeignete Kalibrationssysteme

Im vorigen Abschnitt wurde gezeigt, dass Systeme, welche sich z.B. bei
Synchrotron- oder Ionenstof3-Messungen mit einer ColTRIMS-Apparatur be-
wiahrt haben, fiir eine Messung mit einem Laser keine ausreichende Genauig-
keit liefern konnen. Der Grund hierfiir liegt in der Interaktion des Laserfelds
mit den molekularen Zusténden. Hierbei sorgt die Uberlagerung der Potenti-
alkurven des ungestorten Molekiils mit dem E-Feld des Lasers fiir Zustande,
die nicht mehr mit den aus der Literatur bekannten Vermessungen tiberein-
stimmen. Daher geht es in dieser Arbeit auch darum neue Kalibrationssyste-
me zu finden, welche bei Experimenten mit einem Femtosekunden-Laser eine

hohere Genauigkeit liefern. Diese werden nun hier vorgestellt.

Sauerstoff

Genau wie bei Ny und CO wurde auch das Sauerstoffmolekiil von Lundqvist
et al. vermessen [Lun96a]. Mit ihrer doppler-freien Koinzidenz-Messmethode
nahmen sie auch hier ein KER Spektrum auf, welches die einzelnen Vibrati-
onsanregungen des Molekiils auflost.
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Abbildung 4.12: Von Lundqvist et al. gemessenes KER Spektrum von Sauerstoff [Lun96a]

Auch hier sticht ein Maximum deutlich heraus. Dieses liegt bei 11,198 eV und
entsteht durch den Ubergang eines B 311, Zustandes in zwei O (*S). Ist dieser
Reaktionskanal auch in der Kalibrationsmessung zu erkennen, ist es mit ihm

moglich das Spektrometer zu kalibrieren.

In den verschiedenen Kalibrationsmessungen, welche im Laufe dieser Arbeit
mit Sauerstoff getéatigt wurden, gelang dies verschieden gut. Auch hier zeigte
sich eine Abhéingigkeit von der eingestellten Laserleistung. Ein weiteres Pro-
blem bei O, ist, dass der gesuchte Kanal bei einer relativ hohen Energie liegt
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und die spateren Messungen am Helium jedoch nur sehr geringe Energien er-
zeugen (besonders im Falle des Dimers). Daher ist die Spektrometerspannung
so einzustellen, dass man eine gute Auflésung in diesem niederenergetischen
Bereich hat (niedriges E-Feld). Dies hat aber zur Folge, dass die hohen Auf-
bruchsenergien des Sauerstoffs nur noch in einem sehr kleinen Bereich um
die Spektrometerachse detektiert werden konnen. Aufbriiche in der Detek-
torebene verlassen das Spektrometer und treffen nicht auf die Detektoren.
Man spricht in diesem Fall von einem, im Vergleich zu den vollen 47, kleinen
Raumwinkel. Dies fiihrt zu einer starken Unterdriickung des Kalibrationska-
nals im KER Spektrum.

Um ihn einfacher identifizieren zu konnen, ist es auch hier hilfreich zuerst
nur die Ereignisse zu betrachten, welche entlang der Spektrometerachse auf-
brechen. Hierfiir wird, genau wie bei den bereits besprochenen Systemen, eine
Bedingung auf cos(0)>0,97 gesetzt. Hierdurch ergaben sich die in Abbildung
4.13 dargestellten KER Histogramme.
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Abbildung 4.13: Drei verschiedene Kalibrationsmessungen mit Sauerstoff (links: 210 mW
Laserleistung und lineare Polarisation in Y-Richtung, mitte: 100 mW und lineare Polarisation
in Y-Richtung, rechts: 140 mW und zirkulare Polarisation). Obwohl sich die Verteilungen
stark unterscheiden ist der Kalibrationskanal bei 11,198 eV (rote Linie) immer zu erkennen.

Auch im Falle von O, ist eine starke Abhingigkeit von der eingestellten La-
serintensitit zu erkennen. Im Gegensatz zum N, ist hier jedoch der Uber-
gang, der zur Kalibration genutzt wird immer zu erkennen. Dies ermoglicht
im Falle der in Abb. 4.13 links gezeigten Messung eine sehr exakte Kalibra-
tion, im Falle der mittleren Messung jedoch nur eine nicht ausreichende. Bei
der Messung mit zirkular polarisiertem Licht ist zudem eine Verschiebung
zu hoheren Aufbruchsenergien zu erkennen. Bei dieser Messreihe gelang es
nicht eine bessere Ubereinstimmung aller Kalibrationsmessungen zu erlan-
gen.

Bei Betrachtung des zweidimensionalen Histogramms, cos(f) gegen KER,
deutlich zu erkennen, dass bei den getéatigten Einstellungen fiir das elektri-
sche Feld nur ein sehr kleiner Raumwinkel detektiert werden kann. Demnach
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ist eine Kalibration in der Detektorebene mit diesem System nicht gut mog-
lich.

3000

2500

2000

1500

1000

500

kinetic energy release [ev]

0

0 010203040506070809‘
cos(0)

Abbildung 4.14: Darstellung des KER gegen die Orientierung des O, Molekiils zur Spektro-
meterachse (rechte Verteilung aus Abb. 4.13). Aufgrund des kleinen Raumwinkels sind bei
einem cos(f) < 0,7 keine Ereignisse mehr im Kalibrationskanal zu finden. Daher ist dieses
Kalibrationssystem nur fur die Flugzeitrichtung, entlang der Spektrometerachse, zu verwen-
den.

Um eine ausreichende Kalibration des ColTRIMS-Spektrometers zu garan-
tieren, muss daher noch ein weiteres System gefunden werden. Dieses sollte
einen Aufbruchskanal besitzen der bei einem niedrigeren KER ist. Hierdurch
ist, im Idealfall, der komplette cos(f) abgedeckt und daher auch eine ideale
Kalibration in X- und Y-Richtung moglich.

Argondimere

Bei den bisher beschriebenen Kalibrationssystemen handelte es sich aus-
schlieBlich um kovalent gebundene Molekiile, deren Kalibrationskanal immer
eine Aufbruchsenergie von deutlich mehr als 5 eV hatte. Fiir eine Kalibration
im niedrigeren Energiebereich ist daher ein anderes System zu finden. Eine
Moglichkeit hierfir sind Van-der-Waals gebundene Molekiile. Deren Bindung
ist deutlich schwicher, was auch eine niedrigere Aufbruchsenergie zur Folge
hat. Ein Nachteil dieser Systeme ist jedoch, dass in ihrer KER Verteilung, im
Vergleich zu den bisher betrachteten Systemen, keine schmalen Maxima exis-
tieren. Die Bindung selbst sorgt bei Van-der-Waals-Dimeren immer fiir eine
Verteilung von Abstédnden. Je nach Abstand erhalten die Ionen daher fiir den
gleichen Aufbruch unterschiedliche Energien.

Dieses Problem kann durch die Referenzmessung von Wu et al. [Wull]
umgangen werden. In seiner Messung bestimmte er iiber ein Pump-Probe-
Experiment die sich wiederholenden Ausrichtungszustéande des diatomaren
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Molekiils. Durch einen schwachen ersten Puls regte er die Argondimere zu
einer Rotation an. Uber einen zeitlich verzogerten zweiten Puls konnte die
raumliche Orientierung des Systems abgefragt werden. Hieriiber gelang es
die Rotationskonstante (By=0.057564+-0.00004 cm~!) des Systems sehr exakt
zu bestimmen. Diese kann unter Kenntnis der Masse in einen Abstand der
Kerne umgerechnet werden. Ist der Abstand bekannt, kann man tiber diesen
die kinetische Energie berechnen, die in der Coulomb-Explosion freigesetzt

wird.

Will man diese Energie mit dem im Experiment gemessenen KER verglei-
chen muss vorher die Unterdriickung der Doppelionisation in Abhéngigkeit
des Abstandes der zwei Atome beriicksichtigt werden. Sind zwei Atome ndher
beieinander, wird das zweite Atom durch seinen bereits ionisierten Nachbarn
beeinflusst. Dies fithrt zu einem erh6éhten Ionisationspotential fiir die zweite
Ionisation. Fiir groBBe Abstiande ist dieser Effekt geringer als fur kleine. Be-
rechnen lisst er sich tiber die bereits in Kapitel 2.4.2 erwidhnte ADK-Theorie.
Aus ihr ergibt sich eine KER-Verteilung deren Maximum bei einem Wert von
3,67 eV liegt. Ohne Bericksichtigung der ADK-Theorie ldge das Maximum
bei 3,735 eV (siehe Abb. 4.15).

Die experimentellen Daten kann man nun z.B. mit einer Gaullkurve anné-
hern, um deren Mittelwert, der bei einer Gaullkurve dem Maximum ent-
spricht, zu erhalten. Dies wurde im ersten Schritt mit den Ereignissen der
Argondimere getan, welche entlang der Spektrometerachse aufbrechen (siehe
Abbildung 4.15).
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Abbildung 4.15: Kalibrationsmessungen mit Argondimeren. Links: Messung mit 90 mW
Laserleistung und linearer Polarisation, rechts: 130 mW und zirkulare Polarisation. Die in
rot eingezeichneten Gaullkurven ergaben einen Mittelwert von links: 3,6727 + 0,006(stat)
bzw. rechts: 3,7056 + 0,008(stat) eV. Im linken Bild ist ein Vergleich mit mit einer theoretisch
berechneten Verteilung eingezeichnet. In griin ohne Beriicksichtigung der ADK-Theorie in
blau mit.
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Der Vorteil dieser Kalibrationsmessung ist, dass nicht ein spezieller ange-
regter Zustand zerfallen muss, sondern eine direkte Coulomb-Explosion des
Grundzustandes den entscheidenden Kanal liefert. In diesem befindet sich
der GroBteil der im Gas-Jet enthaltenen Dimere. Daher stellt er den domi-
nanten Aufbruch im KER Spektrum.

Ein weiterer Vorteil ist es, dass der Zerfall relativ unabhéngig von der Laser-
intensitét ist. Ist diese zu hoch eingestellt, erhalten lediglich die Ionen einen
grofleren RickstoBimpuls von den Elektronen. Dies bewirkt nur eine leichte
Verbreiterung des Maximums. Die leichte Abweichung der zwei in Abbildung
4.15 gezeigten Messungen kommt daher, dass bei einer Messreihe alle bei
einer Feldstarke im Spektrometer getatigten Kalibrationsmessungen in Ein-
klang mit den Literaturwerten gebracht werden miissen. Sie zeigt damit auf,
in welcher GroBBenordnung der anzunehmende Fehler der Messungen ist (sie-
he Kapitel 4.3).

kinetic energy release [eV]

0
0 01020304 0506070809 1
cos ()

Abbildung 4.16: Daten der Kalibrationsmessung mit Argondimeren (Abb. 4.15 rechts). Der
Kalibrationskanal bei 3,67 eV stellt den dominanten Kanal und ist iiber den kompletten cos(6)
vorhanden. Ein guter Abgleich der bereits Kalibrierten Z-Richtung und der XY-Ebene ist
moglich.

Da die Aufbruchsenergie vom Argondimer nur 3,67 eV betrégt, ist es mit die-
ser Kalibrationsmessung auch moglich die XY-Ebene zu kalibrieren. Im Ver-
gleich zu Abbildung 4.14 ist hier der komplette cos(d) abgedeckt.

Fur die im Folgenden in dieser Arbeit beschriebenen Messungen wurde im-
mer mehr als eine Kalibrationsmessung getéatigt. Hierbei wurde die hochste
Genauigkeit mit einer Kombination aus einer Sauerstoffmessung und einer

Messung an Argondimeren erreicht.
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4.3 Betrachtung des experimentellen Fehlers

Wie bereits im vorigen Teil beschrieben, ergaben sich bei der Kalibration
des Spektrometers Probleme die nétige Genauigkeit zu erlangen. Der Haupt-
grund hierfiir liegt vermutlich in dem, durch den Laser gestarteten Ioni-
sationsvorgang. Bei diesem koppelt das E-Feld des Lasers an das Potential
des Molekiils. Dies kann zu Verschiebungen der Energieniveaus im Molekiil
und damit auch zu anderen Aufbruchsenergien fithren. Zusétzlich ist davon
auszugehen, dass noch weitere Fehlerquellen einen Anteil an der erreichba-
ren Genauigkeit tragen. Hierbei sind besonders Inhomogenitéaten des elektri-
schen Feldes eine Fehlerquelle, deren Auswirkungen nicht eindeutig identifi-
ziert werden konnen.

Um eine Vorstellung fiir den vorhandenen Fehler zu erhalten, ist es daher am
geschicktesten die Abweichungen der verschiedenen Kalibrationsmessungen
zu betrachten. Hierfiur wird exemplarisch die Kalibration der in Kapitel 5.3

gezeigten Ergebnisse des Heliumtrimers gezeigt.
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Abbildung 4.17: Vergleich der KER-Verteilungen der zwei Kalibrationsmessungen zur Un-
tersuchung der Heliumtrimere. Die Mittelwerte der Gaul3-Verteilungen, welche an die Kali-
brationskanile angepasst wurden, sind angegeben und weisen eine Abweichung von +0,7 %
(O2) bzw. -0,3 % (Ars) im Vergleich zu den Literaturwerten auf.

In Abbildung 4.17 ist zu erkennen, dass weder die Messung am O,, noch die
an den Ar, exakt den in der Literatur angegeben Wert fiir den Kalibrations-
kanal ergeben. Im Falle von Argon weicht die Messung um -0,012 eV von der
Referenzmessung Wus [Wull] ab, bzw. um -0,077 eV im Vergleich zur Vertei-
lung ohne ADK-Korrektur. Im Falle von Sauerstoff ist eine Abweichung von
+0,088 eV gegeniiber Lundqvist [Lun96a] zu erkennen. In einem Energiebe-
reich von 7,5 eV besteht demnach ein Fehler von 0,1 eV, eine Abweichung von
1,3 %.
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Dieser Fehler ist auf die komplette Messung bezogen, unabhéngig von der
Richtung des Aufbruchs. Betrachtet man die Abweichungen jedoch im Bezug
auf die Orientierung des Molekiils, kann noch festgestellt werden, ob der Feh-
ler dominant in Richtung der Spektrometerachse, der XY-Ebeen oder unab-
héangig von der Ausrichtung des Molekiils ist. Hierzu werden zuerst die Auf-
briiche entlang der Spektrometerachse kontrolliert, indem die gleichen Daten
mit einer Bedingung auf cos(d) > 0,97 dargestellt werden (siehe Abb. 5.18).
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Abbildung 4.18: Vergleich der KER-Verteilungen in Flugzeitrichtung der zwei Kalibrations-
messungen. Die Mittelwerte der Gaull-Verteilungen weisen eine gro3ere Abweichung von der
Literatur auf, als bei den iiber alle Raumrichtungen integrierten Darstellungen (Abb. 4.17).

Obwohl die Messung am Argondimer verwendet wurde um die Aufbriiche in
der Detektorebene auf die entlang der Spektrometerachse anzupassen, gelang
keine perfekter Abgleich mit dem Sollwert fiir den kompletten Winkelbereich
von 6. Dies liegt daran, dass sich keine Einstellung finden lieB3, in der die Dar-
stellung KER gegen cos(f) eine perfekte gerade bildete. Wahrend der KER bei
den Argondimeren fiir die komplette Statistik eine Abweichung von -0,012 eV
betragt, ist sie rein in Flugzeitrichtung +0,037 eV. Im Falle des Sauerstoffs
hat sich die Abweichung von +0,088 eV noch weiter auf +0,117 eV vergroflert.
Betrachtet man diese Fehler wieder prozentual im Vergleich zu den Litera-
turwerten, ergibt sich fiir die Argondimere eine Abweichung von 1,00 %, fiir
das Sauerstoffmolekiil eine Abweichung von 1,04 %.

In der Detektorebene kann der Fehler nicht durch beide Messungen abge-
schatzt werden, da das Sauerstoffmolekiil eine zu grofle Aufbruchsenergie be-
sitzt. Daher war es beim angelegten E-Feld nur méglich Aufbriiche entlang
der Spektrometerachse zu messen. Fiir Argondimere betrug der Raumwinkel
in dem der Kalibrationskanal gemessen wurde jedoch 47, daher ist fiir deren
Aufbruch ein Vergleich zwischen Flugzeitrichtung und Detektorebene mog-
lich. Hierfiir wurde der Aufbruchswinkel zur Z-Achse (cos(f)) in funf gleich-
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grof3e Abschnitte unterteilt und von den resultierenden KER-Verteilungen je-
weils der Mittelwert einer Gaul3-Verteilung an den Kalibrationskanal ermit-
telt.
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Abbildung 4.19: KER-Verteilungen des Argondimers im Bezug auf seine Aufbruchsrichtung
zur Z-Achse. Links: Die fiinf Bereiche von cos(f) wurden mit Gaul3-Verteilungen angenéhert,
deren Mittelwerte zwischen 3,625 und 3,699 eV liegen. Rechts: Zweidimensionale Darstel-
lung des Mittelwerts der Gaul3-Verteilung gegen die Orientierung cos(6).

In den Darstellungen in Abbildung 4.19 ist zu erkennen, dass die maxima-
le Abweichung von 0,045 eV zum Literaturwert von 3,67 eV fiir einen cos(f)
zwischen 0,6 und 0,8 auftritt. Dies entspricht Molekiilen, welche nicht exakt,
jedoch annidhernd entlang der Spektrometerachse aufbrechen. Sowohl Ereig-
nisse exakt entlang der Z-Achse, als auch Ereignisse in der Detektorebene
ergeben eine bessere Ubereinstimmung mit dem Sollwert. Dies zeigt, dass
das Hauptproblem der Kalibration an einer Stelle liegt, die weder durch eine
Anpassung des E-Feldes oder der Spektrometerldange, noch durch eine Anpas-
sung der Skalenfaktoren zu beheben ist.

Als letzten Schritt der Fehleranalyse wird nun die Aufbruchsenergie des Ar-
gondimers in Bezug auf die Orientierung des Molekiils in der Detektorebene
(¢) betrachtet. Hierfiir werden nur die Ereignisse analysiert, die unter einem
cos(d) < 0,2 aufbrechen. Diese Submenge wird weiter aufgeteilt in Ereignis-
se die in X-Richtung des Detektors orientiert sind und welche in Y-Richtung.
Ereignisse in X-Richtung ergaben hierbei einen KER von 3,709 eV und damit
eine Abweichung von 1,07 %, wohingegen die in Y-Richtung einen KER von
3,688 eV und damit nur eine Abweichung von 0,48 % zeigten. Dieses Verhal-
ten der Aufbriiche parallel zum Detektor konnte auch in anderen Messungen
beobachtet werden (siehe Abb. 5.15).

Eine vergleichbare Kalibration zeigte sich auch in den Messungen am Di-
mer. Hier ist eine Fehleranalyse jedoch noch schwieriger, da die Messungen
mit einem deutlich niedrigeren E-Feld durchgefiihrt wurden. Dies hatte zur
Folge, dass selbst Argondimere nicht mit einem Raumwinkel von 47 nach-
gewiesen wurden. Die Kalibration der Detektorebene ist hier daher nicht so
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zuverlassig, wie in den Messungen des Trimers. Abgesehen von diesen Ein-
schrankungen zeigten die Kalibrationsmessungen fiir das Dimer jedoch Un-
genauigkeiten in der gleichen GroBlenordnung wie die des Trimers. Im Falle
von Sauerstoff war die maximale Abweichung zum Literaturwert bei +0,13
eV, die Messung an Argondimeren hatte eine maximale Abweichung von nur
-0,00052 eV.



5. Ergebnisse und Interpretation

Die Untersuchungsobjekte dieser Arbeit stellen die exotischen Molekiile des
Heliumdimers und Heliumtrimers dar. Diese sind bisher experimentell weit-
gehend unerforscht, da sie sowohl kompliziert zu produzieren, als auch
schwierig zu untersuchen sind. Ein Grund hierfiir ist, dass sie in einem Expe-
riment immer in einem Untergrund von Monomeren und groferen Clustern

vorliegen.

Um dieses Problem zu lésen wurde in dieser Arbeit eine neue ColTRIMS-
Apparatur aufgebaut. Diese ermoglicht es zum ersten Mal einen Gasstrahl
bestehend aus nur einer Clustergrofle zu untersuchen. Realisiert wird die-
se Massentrennung durch ein in die Kammer integriertes Beugungsgitter
und das Prinzip der Materiewellenbeugung. Hierbei wird ausgenutzt, dass
die verschiedenen, im Jet enthaltenen, Cluster unterschiedliche de-Broglie-
Wellenléngen besitzen. Uber die Positionierung des Gitters kann so ausge-
wahlt werden, welche Clustergrof3e durch den Ti:Sa-Laser ionisiert und mit
Hilfe des Spektrometers und der Detektoren nachgewiesen wird.

Im folgenden Kapitel wird zuerst auf diese Massentrennung eingegangen.
Hierfiir werden Beugungsbilder analysiert, welche beweisen, dass eine Tren-
nung von Dimeren und Trimeren moglich ist. Im néchsten Teil werden die
Daten des Dimers betrachtet. Ziel der Auswertung ist es eine Groflenvertei-
lung zu gewinnen und durch diese Riickschliisse auf die Bindungsenergie zu
ziehen. Im letzten Abschnitt werden die Ergebnisse des Trimers analysiert.
Hierbei wird sowohl die Grofle des Molekiils, als auch der geometrische Auf-
bau der drei Heliumatome betrachtet. Unterteilt wird dieser Abschnitt durch

die zwei verschiedenen Trimervarianten ‘He; und *He*He,.
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5.1 Beugungsbilder

Wie in Kapitel 3.2.2 erldautert, war es bereits Mitte der 90er moglich mit Hilfe
eines Transmissionsbeugungsgitters Heliummonomere, -dimere und -trimere
voneinander zu trennen [Sch96]. Hierzu benutzten Schollkopf et al. ein zu
dem in dieser Arbeit verwendeten identisches Gitter. Ein Unterschied be-
stand nur in der Grof3e des verwendeten Gasstrahls. Dieser war bei Schollkopf
durch zwei Schlitze auf 10 ym begrenzt, wodurch eine deutlich bessere Win-
kelauflosung erzielt wurde. Diese extreme Kollimierung ist bei einer Messung
mit einer ColTRIMS-Apparatur nicht moéglich, da hiernach die Teilchendichte
in der Reaktionszone zu niedrig ware und damit die Ereignisrate der Koinzi-
denzmessung zu gering. Daher wurde der Jet in dieser Arbeit durch einen nur
25 pm breiten Schlitz begrenzt. Die hierdurch moégliche Divergenz des Gas-
strahls reduziert die Winkelauflosung des Beugungsbildes stark, die Dichte

des Jets ermoglicht aber eine Messung mit ausreichender Ereignisrate.

Um festzustellen, ob mit dieser geringen Winkelauflésung eine Trennung von
Heliummonomeren, -dimeren und -trimeren noch moglich ist, wurden vor den
eigentlichen Messungen zur Untersuchung der Dimere und Trimere Beu-
gungsbilder aufgenommen. Hierfir wurde das Gitter und der davor befind-
liche Spalt parallel in kleinen Schritten verfahren und an jeder Position ei-
ne kurze Messung getétigt. In einem ersten Analyseschritt wurde aus diesen
gleichlangen Messungen die Flugzeiten aller Teilchen durch Differenzbildung
des Signals der Photodiode und des MCPs des Ionendetektors berechnet. Es
ergaben sich Flugzeitspektren in denen, unter Kenntnis der Spektrometer-
geometrie und des elektrischen Feldes, die Heliumionen identifiziert werden
konnten (siehe Abbildung 5.1).

H

H,0*
LJ /‘u L_L_Hl.; _/J,\W

Abbildung 5.1: Exemplarisch ausgewihltes Flugzeitspektrum des als erstes detektierten
Ions. Das Gitter und der Spalt waren dabei so positioniert, dass es sich bei einer Flugzeit
von etwa 1900 ns um Heliumionen aus dem zweiten Trimermaximum des Beugungsbildes
handeln muss (entnommen aus [Bec12]).
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In den Flugzeitspektren sind deutlich verschiedene Maxima zu erkennen, die
den unterschiedlichen Atom- und Molekiilionen zugeordnet werden konnen.
Ein solches Flugzeitspektrum wurde an jeder Gitter-/Spaltposition aufgenom-
men, wobei die Aufnahmezeit immer 120 s betrug. Durch Integration der Er-
eignisse um die Flugzeit des Heliums an den jeweiligen Gitter-/ Spaltpositio-
nen konnte so ein Beugungsbild erstellt werden. In diesem wurde die Zahlrate
der Heliumionen noch durch die Gesamtzahl der Ereignisse geteilt, um eine

eventuell nicht konstante Laserintensiat zu korrigieren.
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Abbildung 5.2: Beugungsbild resultierend aus der Zihlrate an Heliumionen einer Messung
bei einer Diisentemperatur von 10 K und einem Vordruck von 2,5 bar. Nullte und erste Ord-
nung der Monomere sind klar zu erkennen, die Position der Dimer- und Trimermaxima sind
mit roten Pfeilen markiert.

Wie in Abbildung 5.2 zu sehen ist, kann man in der Zdhlrate der Heliumionen
gegen die Spaltposition klar die nullte, als auch die erste Ordnung der Mono-
merbeugung erkennen. Die Maxima der Verteilungen haben einen Abstand
von 0,87 mm. Dieser Wert entspricht einer Jetgeschwindigkeit von 285 m/s
und damit einer de-Broglie-Wellenldnge des Heliums von 0,35 nm. Diese Jet-
geschwindigkeit und Wellenldnge wiirde ein Heliumgasstrahl bei einer Dii-
sentemperatur von etwa 8 K annehmen. Bei der eingestllten Diisentempera-
tur von 10 K sollte das Heliummonomer eine Auslenkung von 0,77 mm haben.
Dieser leichte Unterschied von 100 ym entspricht an der Mikrometerschrau-
be einem Winkel von nur 72°. Dieser ist durch das Ablesen des Wertes nicht
zu erklaren, konnte jedoch durch die allgemeine Ungenauigkeit der Schrau-
be, deren Spiel, zu erkldren sein. Ein weiterer Faktor, dessen Auswirkung nur
schwer eingeschitzt werden kann ist die Genauigkeit der Diode, die fiir die

Temperaturmessung an der Diise verantwortlich ist.

In dem Beugungsbild sind keine klaren Maxima fiir Dimere und Trimere zu
erkennen. Betrachtet man Abbildung 3.8, sollten bei diesen Bedingungen der
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Gasexpansion weniger als 10 % des Gasstrahls aus Dimeren und Trimeren
bestehen. Da dieser Prozentsatz klein ist und von ihm wiederum nur wenige
Prozent in die Maxima erster Ordnung abgelenkt wird, konnte es sein, dass
er in dieser einfachen Darstellung des Beugungsbildes nicht zu erkennen ist.
Unm sicherzustellen, dass an den markierten Positionen wirklich Dimere bzw.
Trimere vorhanden sind, wurde in einem zweiten Schritt der Analyse nicht
nur das erste detektierte Ion, sondern auch das zweite und dritte betrachtet.
Mit Hilfe dieser Informationen lasst sich ein neues Beugungsbild erstellen, in
dem nur ein Ereignis eingetragen wird, wenn sowohl die Flugzeit des zuerst
detektierten Teilchens, als auch die des zweiten (bzw. auch des dritten) Ions
der des Heliums entspricht.
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Abbildung 5.3: Beugungsbild der Heliumionen der selben Messung wie in Abb. 5.2. In
schwarz sind die Ereignisse dargestellt bei denen sowohl das zuerst, als auch das als zwei-
tes detektierte Ion die Flugzeit von Helium hat. Die rote Verteilung zeigt die Ereignisse bei
denen die ersten drei Ionen ein Heliumatom waren.

In diesem Beugungsbild ist deutlich zu erkennen, dass die Aufspaltung des
Jets auch fiir die kleinen Cluster funktioniert. Besonders die Maxima des Tri-
mers sind bei den verwendeten Einstellungen gut zu erkennen. Sogar das
zweite Maximum hebt sich hierbei deutlich vom Untergrund ab. Die Trimer-
maxima sind sogar in den Daten, in denen nur die ersten zwei Ereignisse be-
trachtet wurden, zu erkennen. Diese wurden durch einen Schnitt auf den He-
liumaufbruch im PiPiCo Histogramm gewonnen. Da diese Ereignisse damit
zumindest in Richtung der Spektrometerachse einen Summenimpuls von null
haben miissen, stammen sie wohl aus Ereignissen, bei denen nur zwei Atome
des Trimers ionisiert wurden und ein neutrales Heliumatom, mit vernach-
lassigbarem Impuls, zuriickblieb. Betrachtet man die rote Verteilung, in der
die ersten drei Teilchen beriicksichtigt wurden, sie wurde aus einem Schnitt
im PiPiPiCo Histogramm gewonnen, so sind die Trimermaxima an der selben

Position noch ein wenig deutlicher zu erkennen.
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Das Dimermaximum in der Mitte, zwischen denen der Trimere, ist nur sehr
schwach zu erkennen. Hierfiir kann es mehrere Griinde geben. Der wahr-
scheinlichste ist, dass bei den gewahlten Jeteinstellungen deutlich mehr Tri-
mere als Dimere vorliegen. Eine weitere Moglichkeit konnte jedoch sein, dass
das Dimer, aufgrund seiner geringeren Bindungsenergie, durch die Ablen-
kung am Gitter bereits zerfillt. Um zu testen, ob es an der Produktionsrate
liegt, wurde noch ein weiteres Beugungsbild bei einer Diisentemperatur von
16 K bei nur 2 bar Vordruck aufgenommen. Hier ist man mit den Parametern
der freien Gasexpansion weiter weg von der Idealkonfiguration zur Herstel-

lung von Trimeren und nidher an der von Dimeren.
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Abbildung 5.4: Beugungsbild der Heliumionen bei einer Messung mit einer Diisentempe-
ratur von 16 K und 2 bar Vordruck. Es sind keine Trimermaxima zu erkennen, nur die 1.
Beugungsordnung der Dimere bei einer Ablenkung von 0,33 mm ist deutlich zu sehen.

Im Vergleich zu dem zuvor gezeigten Beugungsbild sind bei diesen Einstellun-
gen fiir den Gasstrahl keine Trimermaxima zu erkennen, es sind keine Tri-
mere mehr im Jet. In der Mitte zwischen den Monomermaxima ist jedoch ein
klares Dimermaximum zu sehen. Betrachtet man die mit den Hintergrunder-
eignissen normierte Zahlrate der Dimere, so ist zu erkennen, dass auch bei
diesen Einstellungen prozentual nicht deutlich mehr Dimere im Gasstrahl
sind. Ob dies nun daran liegt, dass bei diesen Einstellungen nicht mehr Dime-
re produziert werden oder ob ein groflerer Prozentsatz produziert, jedoch auch
wieder durch Beugung am Gitter zerstort wird, kann nicht gesagt werden. Die
Tatsache, dass der Anteil an Dimeren bei keiner der zwei Jeteinstellungen in
etwa so grof} ist wie der maximale Anteil an Trimeren spricht jedoch dafiir,
dass die Dimere, aufgrund ihrer geringeren Bindungsenergie, in der Kammer
zerstort werden, bevor sie den Laserfokus erreichen. Dies konnte nicht nur
am Gitter, sondern bereits in der Expansionsstufe geschehen. Hier konnten
die Dimere durch Wechselwirkungen mit dem Restgas aufbrechen, wiahrend
die stirker gebundenen Trimere diese Interaktion iiberstehen.
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Ein Vorteil bei einer Messung der Dimere bei hoherer Temperatur und ge-
ringerem Druck ist jedoch, dass ein Untergrund durch die Ausldufer der Tri-
mermaxima prinzipiell ausgeschlossen werden kann. Dieser sollte auch bei
niedrigen Temperaturen sehr gering sein, wie in Abbildung 5.3 zu erkennen
ist. Die verschiedenen Maxima sind ausreichend weit voneinander entfernt,

um von einem reinen Dimer- bzw. Trimerjet ausgehen zu konnen.

5.2 Messungen am Dimer

Die Elektronen des Heliumatoms sind besonders stark gebunden. Kein an-
deres Element besitzt nicht mindestens ein Elektron, welches schwicher ge-
bunden ist. Daher ist Helium auch das Element mit der niedrigsten Polari-
sierbarkeit (o = 1,35 + 0,03 a.u. [Mas03]). Dies hat zur Folge, dass in keinem
anderen System das temporare elektrische Dipolmoment so gering ist, das fir
eine Van-der-Waals-Bindung (siehe Kapitel 2.1.4) nétig ist. Eine andere Bin-
dungsart ist jedoch bei Heliumatomen nicht moglich. Daher gelingt es erst bei
einer Temperatur von etwa 1 mK ein Heliumdimer zu bilden. Erst hier ist die
kinetische Energie der Atome so gering, dass die schwache Dipolwechselwir-
kung fiir ein ausreichend attraktives Potential sorgt.

Dass diese Einsicht nicht trivial ist wurde bereits in Kapitel 2.2 iiber die His-
torie der Berechnung und experimentellen Beobachtung des Dimers belegt.
Weitere Indizien fiir den komplexen Charakter des Systems sind die bislang
sehr wenigen experimentellen Arbeiten zu diesem Molekiil. In diesen gelang
es bislang nur iiber eine komplizierte Analyse des Transmissionsverhaltens
durch ein Sieb [Lu095] bzw. von Beugungsbildern [Gri00] eine Abschétzung
fiir die mittlere Grofle des Dimers zu erlangen. Diese Werte waren jedoch
entweder umstritten oder es war ein komplexes theoretisches Model der Ma-
teriewellenbeugung am Gitter nétig, um sie zu erlangen. Die Experimente
stellen daher nur eine sehr indirekte Beobachtung des Systems dar. In vor-
angegangenen experimentellen Arbeiten [Hav10, Hav10a, Hav10b, Hav1Oc,
Tril3, Titl1l, Titlla, Kim14] wurden unter anderem verschiedene Ionisati-
onsmechanismen des Heliumdimers mit Hilfe der ColTRIMS-Technik unter-
sucht. Die komplette Grundzustandswellenfunktion des Dimers wurde jedoch
in keinem dieser Experimente vermessen.
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Ein Ziel dieser Doktorarbeit ist es daher, einen direkteren Ansatz zur Un-
tersuchung des Dimers zu finden, mit dem die komplette Abstandsverteilung
gemessen werden kann. Um dies zu realisieren wurde erstmals ein Trans-
missionsbeugungsgitter in eine ColTRIMS-Apparatur integriert (siehe Kapi-
tel 3.2.2). Durch die Kombination dieser zwei Techniken sollte es moglich sein
gezielt die Coulomb-Explosion von Dimeren zu beobachten und damit Riick-
schliisse auf den urspriinglichen Zustand des Molekiils zu ziehen. Diese seit
langem etablierte Technik bietet einen sehr direkten Zugang einzelne Mole-
kiile zu ionisieren und so Riickschliisse auf den Zustand des Forschungsob-
jekts zu schlieflen.

Alle bisherigen Untersuchungen des Heliumdimers mit Hilfe der ColTRIMS-
Technik hatten das Manko, dass sie nicht in der Lage waren, einen Gasstrahl
nur aus Heliumdimeren zu erzeugen. Der Jet bestand immer zu einem groflen
Teil aus Monomeren und nur zu wenigen Prozent aus kleinen Clustern. Da-
her war es in der Analyse schwer den Monomeruntergrund von den Dime-
ren zu trennen, da die Aufbruchsenergie eines Dimers dhnlich gering ist, wie
die kinetische Energie zweier einfach ionisierter Heliumatome. Zusétzlich be-
stand eine Schwierigkeit darin, den Aufbruch eines Dimers von dem eines
Trimers, bei dem nur zwei der drei Atome ionisiert wurden, zu unterschei-
den. Als letzte Schwierigkeit war bei Messungen am Synchrotron oder mit
Ionenstof3 auch die Ionisationswahrscheinlichkeit abhéngig vom Abstand der
Atome. Dies fithrte dazu, dass immer nur ein kleiner Bereich der kompletten
Abstandsverteilung untersucht werden konnte. In diesem Bereich herrscht

nahezu kein Unterschied zwischen Dimer und Trimer.

Ionisiert man das Molekiil jedoch mit einem Laser, werden alle Atome inner-
halb des Fokusvolumens nahezu unabhéingig voneinander ionisiert. Die be-
reits in Kapitel 4.2.3 im Abschnitt iiber das Argondimer diskutierte Abstands-
abhangigkeit der Doppelionisation spielt im Heliumdimer eine untergeordne-
te Rolle. Sind zwei Atome nahe beieinander, so steigt das Ionisationspotential
von Atom B, sobald Atom A ionisiert ist. Diese abstandsabhéingige Ionisati-
onswahrscheinlichkeit lasst sich tiber die ADK-Theorie berechnen. Aufgrund
der enormen internuklearen Abstinde des Heliumdimers kann sie an dieser

Stelle vernachlassigt werden.

Im Vergleich zweier Messungen mit und ohne Gitter ist zudem gut zu er-
kennen, dass sowohl Untergrund durch Monomere, als auch durch eventuell
vorhandene grof3ere Cluster effektiv entfernt wird (siehe Abbildung 5.5).
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Abbildung 5.5: Vergleich der PiPiCo Histogramme zweier Messungen am Helium. Das lin-
ke Bild entstand in einer Messung ohne Beugungsgitter, wohingegen das rechte bei einer
Messung mit Gitter an der Dimerposition aufgenommen wurde.

In der Messung ohne Gitter (Abb. 5.5 links) liegen die grof3ten Intensitéiten
in der waagrechten und senkrechten Linie, knapp iiber 3000 ns. Diese Lini-
en entsprechen dem Nachweis eines Heliummonomers mit einem zufilligen
zweiten Ion. Der Aufbruch von Dimeren (diagonale Linie) ist im Vergleich nur
schwach zu erkennen. Anders sieht die Situation mit Gitter (Abb. 5.5 rechts)
aus. Hier stellt der Aufbruch von Dimeren die Struktur mit hochster Inten-
sitat (etwa bei 7000 ns). Die senkrechte und waagrechte Linie sind dagegen
deutlich weniger dominant. Die verschiedene Breite der Linien im linken und
rechten Bild ist durch die unterschiedliche Polarisation des Lasers zu erkla-
ren. Im linken Bild erhalten die Ionen den RiickstoBBimpuls des Elektrons in

Richtung der Spektrometerachse, im rechten dagegen nicht.

Diese PiPiCo Histogramme werden aus den Rohdaten erstellt. Will man das
Dimer genauer untersuchen besteht der néachste Schritt der Analyse darin,
die Aufbriiche des Dimers vom Untergrund zu trennen. Hierbei verwendet
man zuerst die in Kapitel 4.2.1 in Gleichung 4.26 beschriebene t2-Funktion.
Diese schneidet unter Vorgabe der Spektrometergeometrie, des E-Feldes und
der Massen sowie Ladungen der Teilchen exakt die Linie im PiPiCo Histo-
gramm des Aufbruchs von den Dimeren heraus. Die im Folgenden diskutierte
Messung wurde bei einer Diisentemperatur von 16 K mit einem Vordruck von
2 bar durchgefiihrt. Die Ionenseite des Spektrometers war hierbei 222,4 mm
lang und das elektrische Feld betrug etwa 3,8 V/em. Der Laser lieferte eine
Fokusintensitit von etwa 2 - 10> W/em? und war linear in Y-Richtung (¢ = 0°
bzw. 180°) polarisiert.

Mit den iibrig gebliebenen Ereignissen beginnt nun die weitere Analyse, in
der fiir jedes Ereignis die Impulse der zwei Teilchen berechnet wird. Addiert
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Abbildung 5.6: Links: PiPiCo aus den Rohdaten einer Messung bei einer Diisentemperatur
von 16 K und einem Vordruck von 2 bar. Rechts: Die Daten des selben Histogramms nach
Anwendung der t2-Funktion.

man die Impulse zweier Ionen die aus einem Dimer stammen, so muss diese
Summe, abgesehen vom RiickstoBimpuls der Elektronen, null ergeben. Diese
Tatsache wird ausgenutzt um zufillige Koinzidenzen, die noch in den Daten
sind, weiter herauszufiltern (siehe Abbildung 5.7).

kinetic energy release [eV]
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Abbildung 5.7: Darstellung des Summenimpulses gegen den KER. Im linken Histogramm
ist zu erkennen, welche Ereignisse nicht aus dem Aufbruch eines Dimers stammen. Diese
wurden rechts mit einer Bedingung auf einen Summenimpuls < 5 a.u. entfernt.

Mit einer Bedingung auf einen kleinen Summenimpuls lassen sich bereits ein
Grofiteil der verbleibenden Untergrundereignisse herausfiltern. Wie in Ab-
bildung 5.7 rechts in der linken unteren Ecke zu sehen ist, sind jedoch auch
nach dieser Bedingung noch Ereignisse iibrig die einen zu kleinen KER haben
um aus einem Dimeraufbruch zu stammen. Um auch diese noch zu entfernen
wird der Summenimpuls nicht im Ganzen, sondern in seinen einzelnen Kom-
ponenten betrachtet. Da der Laser in dieser Messung linear polarisiert war,
werden die Elektronen bevorzugt in Y-Richtung emittiert. Dies hat zur Kon-

sequenz, dass der Summenimpuls in X- und Z-Richtung eine viel schmalere
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Verteilung ergibt als in Y-Richtung. Demnach lasst sich in diesen Raumrich-
tungen auch eine engere Bedingung setzen.

Ein letzter Abzug des Untergrundes kann noch in den Relativimpulsen der
Teilchen getéitigt werden. In diesen ist, mit den bisherigen Bedingungen, die
Impulsverteilung der Dimerereignisse klar zu erkennen. Zusétzlich hierzu
sind jedoch einzelne Bereiche, bei sehr kleinen Relativimpulsen, zu erkennen,
die klar nicht zu dieser Verteilung gehoren. Durch eine Verkniipfung von Be-
dingungen in allen drei Raumrichtungen des Relativimpulses konnte dieser
letzte Untergrund entfernt werden, ohne viele der Dimerereignisse auszusor-
tieren.
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Abbildung 5.8: Verbleibende Ereignisse nach Abzug des Untergrundes. Im Histogramm ist
nur eine Verteilung zu erkennen, die aus den wahren Dimerereignissen besteht.

Die verbleibenden Ereignisse bilden in Abbildung 5.8 eine kontinuierliche
Verteilung in der keine Spriinge mehr zu erkennen sind, die auf unterschiedli-
che Reaktionen schlieflen lassen. Es ist daher davon auszugehen, dass es sich
hierbei nur noch um Ereignisse handelt, bei denen Heliumdimere zweifach
ionisiert wurden, worauf eine Coulomb-Explosion zu zwei einfach geladenen
Heliumionen fiihrte. Diese konnen nun weiter in anderen Histogrammen dar-
gestellt werden, um moglichst viele Informationen tiber das System zu erhal-
ten.

Eine der wichtigsten Grof3en beim Coulomb Explosion Imaging (siehe Kapitel
2.6) ist die Energie, die die Teilchen wahrend der Coulomb-Explosion aufneh-
men. Sie wurde zuvor bereits bei der Untergrundentfernung auf der Y-Achse
dargestellt. Der ,kinetic energy release” (KER) berechnet sich hierbei nach
Formel 4.21. Besser ist der KER jedoch in einem eindimensionalen Histo-
gramm zu analysieren (siehe Abbildung 5.9).
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Abbildung 5.9: Verteilung des KERs der Heliumdimere. Nach einem steilen Anstieg erreicht
die Verteilung bei etwa 0,2 eV ihr Maximum und fillt von dort an bis etwa 3 eV exponentiell
ab.

Vergleicht man die KER-Verteilung mit der eines kovalent gebundenen Mo-
lekiils (z.B. Sauerstoff in Abbildung 4.13), ist ein deutlicher Unterschied zu
erkennen: Wiahrend der KER von Sauerstoff mehrere Maxima besitzt und
uber einen groflen Energiebereich geht, hat der KER der Heliumdimere nur
ein Maximum bei einem Wert von etwa 0,2 eV, von wo er relativ schnell ab-
fallt. Dieser Unterschied liegt daran, dass im Falle von Sauerstoff das Mole-
kiil uber verschiedene Kanile, bzw. aus verschiedenen Zustédnden, aufbrechen
kann. Das Heliumdimer hat jedoch nur einen gebundenen Zustand. Es ist da-
her besser mit einem anderen Van-der-Waals-System zu vergleichen wie z.B.
dem Argondimer (siehe Abb. 4.15). Dieses hat in seiner KER-Verteilung genau
wie das Heliumdimer auch nur ein dominantes Maximum. Es liegt jedoch bei
einem Wert von 3,67 eV und ist damit bei einer Energie, die mehr als eine

GroBBenordnung groBler ist als die des Maximums der Heliumdimere.

Anders als im Falle von Argon hat die Verteilung des Heliumdimers eine
komplett andere Form. Wahrend der KER des Argondimers eher einer Gaul3-
Verteilung entspricht, steigt die Verteilung des Heliumdimers zuerst steil an
bis sie ihr Maximum erreicht. Von hier gleicht der Verlauf einem exponentiel-
len Abfall bis hin zu etwa 3 eV.

Um diese geringe kinetische Energie der Teilchen mit einer guten Auflosung
detektieren zu konnen, wurde fiir die Messung der Dimere ein sehr niedriges
elektrisches Feld gewihlt. Dies hat jedoch zur Folge, dass die hohen Aufbruch-
senergien der Kalibrationssysteme nur mit einem sehr geringen Raumwinkel
detektiert werden kénnen. Hierdurch ist in der Kalibration, wie bereits in Ka-
pitel 4.3 festgestellt, der Abgleich zwischen Spektrometerachse und parallel
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zum Detektor, in XY-Ebene ungenauer. Um zu kontrollieren, welche Auswir-
kungen dies auf die Dimerereignisse hat, die nicht in Flugzeitrichtung auf-
brechen, bietet es sich an den KER gegen Winkel zur Spektrometerachse (#)

bzw. dessen Kosinus zu betrachten.
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Abbildung 5.10: Darstellung der KER-Verteilung gegen den Kosinus des Winkels zur Spek-
trometerachse. Im Bereich cos(0) zwischen 0,2 und 1,0 scheint der KER sich nicht zu dndern.
Bei Aufbriichen (beinahe) in der Detektorebene ist eine Struktur im KER zu erkennen. Die
Polarisation des Lasers ist linear in Y-Richtung.

In Abbildung 5.10 ist zu erkennen, dass im Bereich oberhalb von cos(d) = 0,2
der kinetic energy release in dieser Darstellung keine Abhéangikeit vom Win-
kel erkennen ldsst. Im Bereich darunter ist jedoch eine vom Winkel zur Spek-
trometerachse abhingige Struktur zu sehen. Dieser Bereich im Histogramm
gehort zu den Ereignissen, bei denen das Dimer (nahezu) parallel zum De-
tektor aufbricht. Bei diesen Ereignissen ist der Zeitunterschied, mit dem die
Ionen auf dem Detektor ankommen, sehr gering. Die Struktur ist daher wahr-
scheinlich durch die Pulsform des zeitgebenden MCP-Signals zu erklaren.
Hat dies hinter dem eigentlichen Signalpuls noch Nachschwinger, konnen die-
se dazu fithren, dass das néachste Signal zu diesem Zeitpunkt nicht detektiert
werden kann. Aufgrund dieses Effektes sollten die Ereignisse in diesem Be-
reich als problematisch angesehen werden und fiir die weitere Analyse der
Daten ausgeschlossen werden.

Weiterhin ist in Abbildung 5.10 ein Effekt des niedrigen E-Feldes zu erken-
nen. Dies beschneidet unterhalb von cos(f) = 0,75 bereits den KER. So ist bei
dieser Spektrometereinstellung nur bis zu einem KER von 1,3 eV ein Nach-
weis der zwei Ionen unabhéngig von der Orientierung des Molekiils moglich.
Hohere Aufbruchenergien konnen das Spektrometer verlassen, wenn das Mo-
lekiil zu Beginn der Ionisation parallel zum Detektor orientiert war. Dieser
Effekt muss in der weiteren Auswertung beriicksichtigt werden.
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Eine weitere Kontrollmoglichkeit der Kalibration stellt der Winkel (¢) in der
Detektorebene dar. Auch diesen kann man in einem zweidimensionalen Hi-
stogramm gegen den KER darstellen. Ist der Detektor gut kalibriert, sollte
keine Abhingigkeit des KER von diesem Winkel sichtbar sein.

kinetic energy release [eV]
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Abbildung 5.11: Kinetic energy release gegen den Winkel (¢) in der Detektorebene. Uber
den kompletten Wertebereich ist keine Abhingigkeit des KER vom Winkel zu erkennen. Die
Polarisation des Lasers ist linear in Y-Richtung.

In diesem Histogramm ist keinerlei Abhéingigkeit des KER vom Winkel zu
erkennen. Dies zeigt, dass die X- und Y-Richtung des Detektors gut aufein-
ander abgeglichen sind. Zusitzlich bedeutet es, dass in dieser Ebene keine
Abhangigkeit des KER von der Laserpolarisation zu erkennen ist, welche in
Y-Richtung (d.h. ¢ = 0° bzw 180°) lag. Demnach kann davon ausgegangen wer-
den, dass es sich bei dem vorliegenden Ionisationsmechanismus des Dimers
um einen Prozess handelt, der keine dominante Auswirkungen auf die Auf-
bruchsenergie und die Bindungsenergie hat. Fiir die weitere Analyse konnen
daher, abgesehen vom Bereich cos(f) 0,0 - 0,2, alle Ereignisse beriicksichtigt
werden.

Eine intuitiv einfacher zu verstehende und anschaulichere Grofle als der KER
ist der internukleare Abstand. Dieser lasst sich uber die in Kapitel 2.6.1
beschriebene ,Reflection Approximation” aus dem KER berechnen. Hierbei
herrscht ein antiproportionaler Zusammenhang; starten die Ionen nahe bei-
einander, so erhalten sie in der Coulomb-Explosion eine hohe kinetische Ener-
gie, starten sie weit entfernt voneinander, so ist der KER klein. Der Abstand
berechnet sich hierbei durch Formel 4.22 und kann in einem eindimensiona-
len Histogramm dargestellt werden (siehe Abb. 5.12).

Der Abstand der zwei Atome des Heliumdimers ergibt, anders als bei kova-
lent gebundenen Molekiilen, eine sehr ausgedehnte Verteilung. Diese startet
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Abbildung 5.12: Links: Verteilung der internuklearen Abstédnde im Heliumdimer. Das Maxi-

mum liegt bei einem Abstand von etwa 12 A, von wo die Verteilung exponentiell abféllt. Auch
bei Werten iiber 200 A sind noch Ereignisse zu sehen. Rechts: Logarithmische Darstellung
der Verteilung verglichen mit drei theoretisch Berechnung von Przybytek et al. [Prz10] und
Luo et al. [Luo93]. Die Verteilungen sind auf ein Integral von 1 normiert, die Fehlerbalken
stellen den statistischen Fehler dar.

bei einem Wert von etwa 2 A und hat bei ca. 12 A ihr Maximum. Von hier an
fallt die Verteilung exponentiell ab, hat jedoch auch bei sehr grof3en internu-
klearen Abstidnden (> 200 A) noch Eintrage.

In Abbildung 5.12 rechts ist die gleiche Verteilung logarithmisch dargestellt
und mit drei verschiedenen theoretischen Berechnungen verglichen. Die beste
Ubereinstimmung herrscht hier zwischen Messung und der aktuellsten Rech-
nung von Przybytek et al. [Prz10]. Die aus dem LM2M2-Potential berechneten
Abstandsverteilungen von Luo et al. [Luo93] (mit und ohne Retardierungsef-

fekt) besitzen in dieser Darstellung eine andere Steigung.

Auffillig im Vergleich der experimentellen Daten mit den theoretisch berech-
neten Verteilungen ist die Abweichung bei kleinen Abstdnden. Hier stimmen
die Rechnungen exakt iiberein, scheinen jedoch dem Experiment zu wider-
sprechen (siehe Abb. 5.13). Eine mogliche Ursache hierfiir ist der bereits in
Abbildung 5.10 zu erkennende Effekt des geringen elektrischen Feldes am
Spektrometer. Dieses sorgt dafiir, dass nur oberhalb eines cos(#) von 0,75 auch
die hohen Aufbruchsenergien und damit kleinen Absténde detektiert wurden.
Um diese Vermutung zu uberpriifen wird dieser Bereich kleiner Abstande fiir
verschiedene Bereiche von cos(f) mit den theoretischen Berechnungen vergli-
chen (siehe Abb. 5.13).

Auch in der stark vergroflerten Darstellung des Bereichs kleiner internuklea-
rer Abstiande zeigen die theoretischen Rechnungen [Luo93, Prz10] keinen Un-
terschied. Dies legt nahe, dass sich der innere Bereich des Potentials, der fiir
diese kleinen Abstidnde verantwortlich ist, in den verschiedenen Berechnun-
gen nur wenig unterscheidet und daher eine gute Kontrolle fiir die Kalibrati-
on der Messung ist. In Abbildung 5.13 rechts ist zu erkennen, dass der Unter-
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Abbildung 5.13: Links: Vergleich der internuklearen Abstidnde < 20 A zwischen allen ex-
perimentellen Ereignissen und den Rechnungen von Luo et al. [Luo93] und Przybytek et al.
[Prz10]. Rechts: Messdaten je nach Orientierung des Dimers (cos(6)) verglichen mit der von
Rechnung Przybytek et al. [Prz10].

schied zwischen Experiment und Rechnung, wie vermutet, auf das niedrige
E-Feld des Spektrometers zuriickzufithren ist. Dimere die entlang der Spek-
trometerachse aufbrechen stimmen gut mit dem inneren Bereich der berech-
neten Verteilungen iiberein. Je weiter die Orientierung des Dimers von dieser
Stellung abweicht, desto grofler ist der Unterschied.

In einer Abstandsverteilung fiir den Bereich cos(f) > 0,85 ist davon auszuge-
hen, dass alle Aufbriiche detektiert wurden. Fiir diesen Bereich ist es daher
moglich den Mittelwert der Vertielung internuklearer Abstédnde zu berechnen

um ihn mit bereits existierenden Werten zu vergleichen.

<R>=44,94 + 0,19 (stat) A

Ereignisse
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Abbildung 5.14: Verteilung der internuklearen Absténde der Ereignisse mit cos(d) > 0,85.
Die Verteilung hat einen Mittelwert von 44,94 + 0,19 (stat) A.

Die Abstandsverteilung der Ereignisse die entlang der Spektrometerachse
orientiert sind (cos(f) > 0,85) ergibt einen Mittelwert von 44,94 + 0,19 (stat) A
Verglichen mit den zwei bisher existierenden experimentellen Werten, fiir den
Mittelwert des internuklearen Abstandes, ist der hier ermittelte kleiner. Wah-
rend Luo [Luo95] einen Wert von 62 + 10 A bestimmte, ergab das Experiment
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von Grisenti et al. [Gri00] einen Wert von 52 + 4 A. Diese zwei experimentel-
len Werte sind jedoch auch grofler als der Mittelwert der Wellenfunktion von
Przybytek et al. [Prz10]. Dieser liegt bei 47,1 & 0,5 A und ist damit dem Wert
dieser Arbeit sehr nahe.

In [Spil3] gelang es V. Spirko et al. einen simplen Zusammenhang zwischen
dem mittleren Abstand und der Bindungsenergie bei langreichweitigen, dia-
tomaren Molekiilen herzustellen.

Dy =2,981-10°(149,468/ < R >)/ < R >? (5.1)

Hierbei ist D, die Dissoziationsenergie in mK und <R> der mittlere internu-
kleare Abstand in A. Fiir den gemessenen Mittelwert der Bindungslange er-
gibt dies eine Dissoziationsenergie, die der Bindungsenergie entspricht, von
154,140 + 1,43 (stat) neV. Dieser Wert wurde jedoch nur mit einer kleinen
Submenge aller Ereignisse (cos(d > 0,85)) bestimmt. Wiinschenswert wire es

jedoch alle Ereignisse nutzen zu konnen.

Wie sowohl in Abbildung 5.12 rechts, als auch in Abbildung 5.14 in der loga-
rithmischen Darstellung zu erkennen ist, haben die Verteilungen nach errei-
chen des Maximums ein exponentiell Abfallendes Verhalten, was sich als Ge-
rade darstellt. Durch einen Vergleich der Verteilung mit dem in Abbildung 2.3
gezeigten Potential lasst sich dieser Verlauf erklaren. Das Potential hat seine
tiefste Stelle bei etwa 3 A und damit weit entfernt vom Maximum der Ab-
standsverteilung. Unter einer angenommenen Bindungsenergie von 140 neV
endet der klassisch erlaubte Bereich des Zustandes bereits bei 13,5 A, da hier
das Potential die Bindungsenergie uibersteigt. Klassisch miisste demnach an
dieser Stelle die Wellenfunktion und damit die internuklearen Absténde en-
den, unsere Messung zeigt jedoch, dass etwa 88 % der Ereignisse bei grofleren
Abstéanden liegt.

Die Erklarung hierfiir ist, dass das Heliumdimer nicht klassisch betrachtet
werden kann, es ist eine quantenmechanische Anschauung notig. In dieser
hat jede Welle eine gewisse Eindringtiefe in eine endlich hohe Potentialbarrie-
re. Dies gilt demnach auch fiir die Wellenfunktion des Dimers, sie kann in den
klassisch verbotenen Bereich des Potentials tunneln. Die Tunnelwahrschein-
lichkeit ist hierbei, analog zur in Formel 2.21 beschriebenen ADK-Theorie,
exponentiell abfallend. Anders als bei der Tunnelionisation ist das Potential
in diesem Fall jedoch nicht von endlicher Breite, es besteht daher keine Mog-
lichkeit fiir den Zustand aufzubrechen. Statt dessen hat die Wellenfunktion
des Dimers nur eine gewisse Eindringtiefe in den klassisch verbotenen Be-
reich des Potentials. Diese Eindringtiefe ist, analog zu dem in Lehrbiichern
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betrachteten System einer Potentialstufe, abhéngig von der Masse des Teil-
chens und von der Differenz der Energie des Zustandes und der Hohe der
Potentialstufe. Fiir groBe Abstinde (> 30 A) kann das Potential aufgrund sei-
ner geringen Tiefe als 0 eV angenommen werden. Unter dieser Naherung ist
die Differenz zwischen der Energie des Zustandes und der Potentialbarriere
exakt die Bindungsenergie. Die Wellenfunktion muss daher in diesem Werte-
bereich der internuklearen Absténde, analog zum Beispiel einer Potentialstu-
fe, folgendem exponentiellen Verlauf gehorchen.

V(R) x exp (— MT%R) (5.2)
Demnach ergibt sich fiir den Messwert der Wahrscheinlichkeitsdichte, dem
Quadrat der Wellenfunktion, folgender Zusammenhang:

2m - By,
| U(R) |*oc exp (—2 %R) (5.3)

Multipliziert man diese Formel nun noch mit einem Faktor, der die Funktion
auf die Flache der experimentellen Verteilung normiert, kann man mit ihr
die Abstandsverteilung fiir Werte grofler 30 A anngheren. Der einzige freie
Parameter, der die Form der Verteilung beeinflusst, ist hierbei die Bindungs-
energie. Demnach kann aus der gemessenen Abstandsverteilung (siehe Abb.
5.12) die Bindungsenergie des Heliumdimers gewonnen werden.

Der grof3e Vorteil dieser Methode ist es, dass sie nur die mittleren bis groflen
Abstiande verwendet. Da diese unabhéngig von der Orientierung des Molekiils
detektiert wurden, kann die komplette Statistik der Messung genutzt werden

um die Bindungsenergie zu bestimmen.

Nédhert man mit Formel 5.3 die in Abbildung 5.14 dargestellte Ver-
teilung der Ereignisse, die entlang der Spektrometerachse orientiert
sind, an, so erhidlt man einen Wert fiir die Bindungsenergie von
161,767 + 0,26(stat) + 2,33(Fit) neV, wobei die Unsicherheit der Funktion
durch den Fahler ,Fit” angegeben. Die auf diese Weise bestimmte Bindungs-
energie ist damit 7 neV grofler, als die aus dem mittleren internuklearen
Abstand erhaltene.

Welcher der zwei Werte die wahre Bindungsenergie des Heliumdimers bes-
ser wiedergibt ist schwer festzustellen. Die Berechnung der Bindungsener-
gie aus dem Mittelwert wie in [Spil3] beschrieben ist bereits durch mehre-
re langreichweitige Systeme erprobt und bestatigt. Hierunter auch das He-
liumdimer. Der experimentell gemessene Mittelwert kann jedoch leicht ver-
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falscht werden durch den orientierungsabhingigen Nachweis kleiner Dimere
und durch die Totzeit des Detektors. Diese wiirde besonders bei groflien Dime-
ren zu einer verringerten Nachweiseffektivitat fiihren und so den Mittelwert
verfialschen.

Diese zwei Effekte sollten auf die iiber den exponentiellen Abfall der Vertei-
lung bestimmte Bindungsenergie nur einen geringen Effekt haben. Hier be-
stimmt die Form der Verteilung den resultierenden Wert der Bindungsener-
gie. Kleine Abstdande werden nicht beriicksichtigt, sondern einzig ein Bereich
der internuklearen Abstdnde zwischen 30 und 200 A. Dieser Bereich sollte
durch die genannten Effekte nicht beeintrachtigt sein. Dieses Verfahren zur
Bestimmung der Bindungsenergie wurde bislang nur durch Anndherung von
Formel 5.3 an die theoretisch berechneten Verteilungen bestétigt.

Wie bereits erwihnt, ist ein Vorteil der zuletzt beschriebenen Methode zur
Bestimmung der Bindungsenergie, dass sie auf die kompletten Messdaten an-
gewendet werden kann, nicht nur auf eine Submenge.
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Abbildung 5.15: Logarithmische Darstellung der Abstandsverteilung des Heliumdimers.
Die rote Linie ist die, iiber Formel 5.3 angenidherte, exponentiell abfallende Funktion. Sie
ergibt eine Bindungsenergie von 147,211 + 0,11(stat) + 0,89(Fit) neV. Im rechten Bild ist die
prozentuale Abweichung zwischen Experiment und der angenéherten Funktion dargestellt.

Néihert man die Abstandsverteilung mit kompletter Ereignismenge mit For-
mel 5.3 an, so ergibt dies eine Bindungsenergie von 147,211 + 0,11(stat)
+ 0,89(F'it) neV.

Bestimmt man, obwohl Dimere mit kleinem internuklearen Abstand auf-
grund des niedrigen E-Feldes am Spektrometer verringert nachgewie-
sen werden, den Mittelwert der Verteilung ergibt sich ein Wert von
49,81 =+ 0,08(stat) A. Errechnet man aus diesem die Bindungsenergie, erhilt
man einen Wert von 123,246 0,43(stat) neV. Dies zeigt, wie sensitiv die aus
dem Mittelwert errechnete Bindungsenergie ist. Da gerade sehr kleine und
sehr grofle internuklearen Abstidnden im Experiment problematisch sind und
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diese den Mittelwert stark beeinflussen, scheint die Anndherung der expo-
nentiellen Funktion die verlasslichere Methode zu sein, die Bindungsenergie

zu bestimmen.

Der Unterschied von uber 10 neV fiir die Ereignisse die entlang der Spek-
trometerachse aufbrechen und der kompletten Ereignismenge zeigt auf, dass
weder der statistische Fehler (stat), noch der Fehler durch das Annidhern von
Formel 5.3 (Fit) die limitierenden Faktoren fiir das Ergebnis der Messung
sind. Daher wird zuletzt in diesem Kapitel noch der systematische Fehler be-
trachtet.

Ein erster Anteil am systematischen Fehler entsteht durch die Kalibration.
Wie bereits in Kapitel 4.3 festgestellt, gelang es nicht die zwei Kalibrations-
systeme Sauerstoff und Argondimere mit einer Konfiguration des Spektrome-
ters auf eine mit der Literatur iibereinstimmende Aufbruchsenergie zu brin-
gen. Besonders das O,, welches in dieser Messreihe mit zirkular polarisier-
tem Licht ionisiert wurde, wich vom Literaturwert ab (siehe Abb. 4.13). Es
ist daher ein Fehler von 3 % auf den KER anzunehmen. Diese Verschiebung
des KER bewirkt auf die angenédherte Bindungsenergie eine Unsicherheit von
+ 9,3 neV.

Eine zweite Fehlerquelle die zum systematischen Fehler beitréagt ist der Ab-
gleich zwischen Aufbriichen entlang der Spektrometerachse und Aufbriichen
orthogonal dazu, in der XY- Ebene parallel zum Detektor. Dieser Abgleich
gestaltete sich aufgrund des niedrigen elektrischen Feldes am Spektrometer
schwierig. Der Kalibrationskanal des Argondimers wurde nur bis zu einem
cos(f) von 0,85 detektiert. Wie exakt dieser Abgleich gelungen ist, lasst sich
anhand der Bindungsenergie fiir verschieden Bereiche des cos(f) bestimmen.

cos(0) 0.25-0.5
cos(0) 0.5-0.75 14
co0s(0)0.75-1.0

——cos(0) 0.25-0.5
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Abbildung 5.16: Links: Verteilung der internuklearen Absténde fiir drei verschiedene Berei-
che des Winkels zur Spektrometerachse. Rechts: Die selbe Messung in einer logarithmischen
Darstellung. Normiert sind beide Histogramme auf den maximalen Wert des Bereichs an den
Formel 5.2 angenédhert wird.
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Wie oben bereits erwdhnt lag die iiber Formel 5.3 erlangte Bindungs-
energie fiir Orientierungen mit einem cos(f) > 0,75 bei einem Wert von
158,767 + 0,20(stat) = 1,74(Fit) neV. Aufbriiche mit einem cos(f) zwischen 0,5
und 0,75 ergaben einen Wert von 148,521 + 0,17(stat) + 1,61(Fit) neV, wohin-
gegen die Bindungsenergie der Ereignisse mit einem cos(f) zwischen 0,25 und
0,5 bei einem Wert von 143,861 + 0,17(stat) & 1,51(Fit) neV. Im Vergleich zur
Messung mit der kompletten Ereignismenge ergibt dies einen systematischen
Fehler fiir den Abgleich der Orientierungen entlang der Spektrometerachse
von f;}f neV. Die unterschiedlichen Hohen der Verteilungen sind durch den
Raumwinkel zu erklaren, mit dem hohe Aufbruchsenergien detektiert werden

konnen.

Eine weitere Fehlerquelle konnte der Abgleich der X- und Y-Richtung sein,
der Detektorebene. Ein Unterschied zwischen diesen zwei Richtungen konnte
jedoch auch durch die Laserpolarisation, die linear in Y-Richtung lag oder
durch die Aussparungen im Spektrometer fiir Laser (X-Richtung) und Jet
(Y-Richtung) entstehen. Da diese moglichen Einfliisse nicht getrennt werden
konnen, wird der durch sie verursachte systematische Fehler zusammen be-
trachtet. Hierzu werden die Ereignisse die in der Detektorebene aufbrechen
(cos(#) zwischen 0,25 und 0,5) in zwei Submengen anhand des Winkels ¢ un-
terteilt. Die X-Richtung ist hierbei durch einen Winkel ¢ von + 90° + 45°
gegeben, die Y-Richtung durch ¢ = 0° + 45° und ¢ = 180° + 45°.
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Abbildung 5.17: Vergleich der gemessenen internuklearen Abstdnde bei Aufbriichen par-
allel zum Detektor. Wahrend die Ereignisse von Aufbriichen, die in X-Richtung orien-
tiert waren, eine Bindungsenergie von 159,275 + 0,24(stat) + 2,33(Fit) neV ergeben,
errechnet sie sich fir die vor der Ionisation in Y-Richtung orientierten Molekiile zu
138,211 + 0,24(stat) + 2,02(Fit) neV.

Auch im Vergleich der Aufbriiche nahe der Detektorebene zeigt sich eine
deutliche Abweichung von der Bindungsenergie die aus allen Ereignissen be-
stimmt wurde. Aufbriiche in X-Richtung ergaben dabei einen Wert fiir die



5.2. Messungen am Dimer 131

Bindungsenergie von 159,275 + 0,24(stat) + 2,33(F'it) neV. Die Ereignisse mit
einem cos(f) zwischen 0,25 und 0,5 und Orientierung in Y-Richtung lieferten
einen Wert von 138,211 + 0,24(stat) & 2,02(F'it) neV. Hier ergibt sich demnach

. . 12,1
ein systematischer Fehler von *y}' neV.

Ein weiterer systematischer Fehler der Messung entsteht durch die bereits
beim Argondimer (siehe Kapitel 4.2.3) erwahnte abstandsabhéngige Ionisati-
onswahrscheinlichkeit der Doppelionisation, die sich durch die ADK-Theorie
beschreiben lisst. Ist das erste Atom in einem Molekiil bereits ionisiert, 4n-
dert sich das Ionisationspotential des zweiten Atoms. Diese Anderung ist ab-
héangig von dem Abstand der zwei Atome. Um diesen Effekt fiir das Heliumdi-
mer abschétzen zu konnen wurden fiir das LM2M2-Potential [Luo93] die vom
internuklearen Abstand abhingigen ADK-Raten berechnet. Diese wurden auf
die aus dem Potential berechnete Abstandsverteilung angewendet, wodurch
eine Bindungsenergie mit und ohne ADK-Theorie berechnet werden kann.

ohne ADK-Theorie
—— mit ADK-Theorie

relative Zahlrate

¢
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Abbildung 5.18: Vergleich der Abstandsverteilungen des LM2M2-Potentials [Luo93] mit
und ohne ADK-Theorie.

Zwischen den zwei Abstandsverteilungen ist nur fiir Abstidnde unter 35 A
ein deutlicher Unterschied zu erkennen. Da dieser Bereich zur Bestimmung
der Bindungsenergie nicht genutzt wird sollten zwischen den zwei Verteilun-
gen nur ein kleiner Unterschied sein. Die Bindungsenergie ohne Beriicksich-
tigung der ADK-Rate betragt 94,738 +0,03 neV, die Verteilung nach anwen-
dung der ADK-Theorie ergibt einen Wert von 92,648 +0,04 neV. In der Mes-
sung ist die Unterdriickung der Doppelionisation mit inbegriffen, daher muss
auch hier der gleiche Fehler angenommen werden. Die wahre Bindungsener-
gie muss daher etwa 1,9 % iiber der gemessenen liegen. Dieser Effekt sorgt
daher bezogen auf die Verteilung mit allen Ereignissen fiir einen systemati-
schen Fehler von +2,8 neV.
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Bei der Coulomb-Explosion des Dimers erhalten die zwei Ionen einen Riick-
stoBBimpuls durch die ionisierten Elektronen. Aufgrund der Polarisation des
Lasers liegt dieser entlang der Y-Richtung. Durch den Vergleich der Halb-
wertsbreiten des Summenimpulses in X- und Y-Richtung lasst sich der mitt-
lere RiickstoBimpuls auf 1,78 a.u. pro Ion abschéitzen. Um die Auswirkungen
diese Impulses auf die Bindungsenergie haben abzuschitzen, muss der Rela-
tivimpuls der zwei Fragmente betrachtet werden, da sich aus ihm der KER
berechnet. Dieser ist in Y-Richtung um 0,43 a.u. verbreitert. Berechnet man
die Bindungsenergie mit einem kiinstlich um diese Verbreiterung reduzierten
Relativimpuls, ergibt sich ein Wert von 147,643 + 0,11(stat) + 0,90(F'it) neV.
Da nun, mit einem reduzierten Relativimpuls, die tiber Formel 5.3 angenéa-
herte Bindungsenergie grofler ist zeigt, dass die Ungenauigkeit der Funktion
grofer ist als der Effekt des RiickstofBimpulses durch die Elektronen. Dieser

systematische Fehler kann daher vernachlassigt werden.

Eine letzte Fehlerabschitzung kann noch durch die im Anhang A.1 analysier-
ten Messungen getiatigt werden. Hierbei ist schwer einzuschitzen wie ver-
lasslich die einzelnen Ergebnisse sind, da diese Messungen Probleme bei der
Kalibration, mit dem Detektor oder mit der angeschlossenen Elektronik be-
sallen. Bei einer Messung beschriankten sich die Probleme auf die Ereignisse
die parallel oder orthogonal zum Detektor orientiert waren. Schlie3t man die-
se Ereignisse aus und beriicksichtigt nur die restlichen, so ergab sich je nach
Orientierung zur Spektrometerachse eine Bindungsenergie zwischen 158,1
und 167 neV.

Zusammenfassend ergibt sich ein systematischer Fehler aus fiinf verschie-
denen Beitragen. Dominant ist hierbei der Fehler durch Abgleich zwischen
den verschiedenen Orientierungen des Dimers, sowohl zwischen Spektrome-
terachse und Detektorebene (;ﬁl’ﬁ neV), als auch innerhalb dieser zwischen
X- und Y-Richtung (fglf(;l neV). Der dritte grofle Beitrag zum gesamten sys-
tematischen Fehler kommt durch die Kalibration (+9, 3 neV). Die Fehler der
unterdriickten Doppelionisation (+2,8 neV), als auch der Fehler durch den
RiickstoBimpuls der Elektronen (< 0,89 neV) ist verhiltnismBig klein. Uber
Gaul¥’sche Fehlerfortpflanzung lasst sich aus diesen Groflen der gesamte sys-
tematische Fehler zu ﬂgﬁ neV abschitzen. Geht man von diesem systemati-
schen Fehler und der Messung aller Ereignisse aus, so liegt auch die im Anang

A.1 befindliche Messung der Bindungsenergie innerhalb des Gesamtfehlers.

In der beschriebenen Messung wurde das Heliumdimer untersucht, wobei ein
Mittelwert der Verteilung internuklearer Abstande von 45,93 + 0,15 (stat) A
bestimmt wurde. Dieser ldsst sich tiber mit Hilfe von Formel 5.1 in eine Bin-
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dungsenergie von 146,904 + 1,04 (stat) neV umrechnen. Diese Umrechnung
ist jedoch sehr sensitiv und bereits leichte Abweichungen des Mittelwerts fiih-
ren zu stark unterschiedlichen Ergebnissen. Da gerade besonders grofle und
kleine internukleare Abstiande bei den verwendeten Einstellungen des Spek-
trometers eine reduzierte Nachweiseffektivitat (aufgrund der Totzeit und des
Raumwinkels) besitzen, ist diese Umrechnung fiir die Messung ungenau. Da-
her wurde um die Bindungsenergie zu bestimmen ein alternativer Weg ge-
wahlt. Bei diesem wird ausgenutzt, dass der GroBteil der Wellenfunktion im
klassisch verbotenen Tunnelbereich liegt. Durch das Anndhern einer expo-
nentiell abfallenden Funktion liel sich aus diesen mittleren bis groflen in-
ternuklearen Abstdnden die Bindungsenergie verlasslich bestimmen. Es er-
gab sich ein Wert von 147,211 + 0,11 (stat) &+ 0,89 (F'it) ﬂgﬁ (syst) neV. Die-
ser Wert kann mit bisherigen Messungen und theoretischen Berechnungen
verglichen werden. Der aktuellste experimentelle Wert der Bindungsenergie
wurde von Grisenti et al. [Gri00] mit einem Wert von 94,79 f??:g neV bestimmt
und liegt damit aullerhalb des in dieser Arbeit bestimmten Fehlers. Die ak-
tuellste Theorie von Przybytek et al. [Prz10] dagegen berechnete eine Bin-
dungsenergie von 139,60 + 2,59 neV und ist damit deutlich innerhalb der
Fehlereinschatzung dieser Arbeit (siehe Abbildung 5.19).
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Abbildung 5.19: Vergleich der Bindungsenergien verschiedener theoretischer Berechnungen
zum Ergebnis dieser Arbeit (Werte entnommen aus ® [Jan95], ® [Fel82], ¢ [Luo93], ¢ [Jan97],
¢ [Kor97], 7 [Gda01l, ¢ [Prz10]).
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5.3 Messungen am Trimer

Das Heliumtrimer ist, genau wie das Dimer, ein sehr aulergewohnliches Sys-
tem. Obwohl die Bindungsenergie von *He; etwa einen Faktor 100 grofBer ist
als die des Dimers, befindet sich ein betrichtlicher Teil der Wellenfunktion
im klassisch verbotenen Tunnelbereich des Potentials. Fiir den Teil, der sich
besonders weit weg vom klassisch erlaubten Bereich befindet, ist ein vom
eigentlichen Potential unabhéingiges Verhalten zu erwarten. Man spricht in
diesem Fall von einem universellen Dreikoérperproblem [Bra03]. Auch wenn
dieses beim Grundzustand von “He; noch nicht vollstindig realisiert ist, ist
es zumindest eine Anndhrung an dieses universelle Verhalten.

Eine bessere Realisierung des universellen Dreiteilchenproblems konnte
der erste angeregte Zustand des ‘He; Trimers bilden. Dieses als ,Efimov-
Zustand” vorausgesagte System soll bei gleichem Potential noch einen Faktor
10 groBer sein als der Grundzustand. Hierdurch wiirde er nahezu komplett im
klassisch verbotenen Bereich des Potentials liegen und sollte sich unabhéngig

von dessen genauer Form verhalten.

Das Heliumtrimer bietet zusitzlich noch die Moglichkeit einen Isotopenef-
fekt zu untersuchen. Tauscht man ein *He durch das leichtere Isotop *He
aus, bleibt das Trimer trotz der groBeren Nullpunktschwingung immer noch
gebunden. Das so gebildete *He*He, Trimer soll einen , Tango-State” bilden.
Dies ist ein System aus drei Teilchen, bei denen nur ein Untersystem, das
‘He-*He, eine Zweikorperbindung bildet. In seiner Gesamtheit ist das Trimer

jedoch trotz zweier ungebundener Paare stabil.

Im Weiteren werden die Daten des mono-isotopen Trimers betrachtet. Im
zweiten Teil dieses Unterkapitels wird *He*He, analysiert und mit dem rei-
nen Trimer verglichen. Genau wie beim Dimer wird hier nur eine der geté-
tigten drei Messungen vorgestellt. Ein Vergleich mit den anderen Messungen
ist in Anhang A.1 zu finden.

5.3.1 Das isotopenreine 4He3

Wie in Kapitel 2.3 beschrieben, bilden drei Heliumatome bei ausreichend
niedrigen Energien einen stabilen Cluster. Dieses Molekiil soll eine Bindungs-
energie von etwa 11 peV haben. Aus einem Beugungsexperiment [Brii05] ist
bekannt, dass seine mittlere GroBe 117 A betréigt. Weitere Kenntnisse des
Molekiils stammen bislang nur aus theoretischen Berechnungen.

Das Ziel der getatigten Messungen war es daher, weitere Informationen iiber
dieses System zu erhalten. Zum einen ist eine Groflenverteilung des Molekiils
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von Interesse, da diese eine genauere Beschreibung darstellt als der reine
Mittelwert, zum anderen ist die geometrische Form des Systems experimen-
tell bisher vollig unerforscht. Zuséatzlich wurde der angeregte Zustand des

Trimers bislang experimentell nicht beobachtet.

Um eine maximale Ausbeute an Trimeren in der freien Gasexpansion zu er-
zeugen wurde die 5 ym grofle Diise mit Hilfe von flissigem Helium auf eine
Temperatur von 12 K gekiihlt. Das Heliumgas wurde mit einem Vordruck von
3 bar durch die Diise expandiert. Hierdurch waren etwa 3 % Trimere im Jet
enthalten.

Wie bereits in Kapitel 4 beschrieben, wurde uber eine Bedingung auf einen
kleinen Summenimpuls eine Trennung der Trimerereignisse vom Unter-
grund getéatigt. Zusatzlich wurden vergleichbare Bedingungen wie beim Heli-
umdimer (5.2) in der Analyse gesetzt. In den Messungen wurde nicht nur auf
Dreiteilchenkoinzidenzen geachtet, sondern auch auf die Ereignisse bei denen
nur zwei Teilchen des Trimers ioinisiert wurden. Diese entstehen im dulleren
Teil des Laserfokusvolumen. Im Inneren des Fokus herrscht eine Laserinten-
sitdat (ca. 2 - 1071 W/em?), die die Heliumatome mit einer Wahrscheinlichkeit

von eins ionisiert.

Impulse

Die erste Messgrof3e in einer ColTRIMS-Messung stellt meist der KER dar.
So auch in der Trimermessung. Uber einen Vergleich von Theorie und Expe-
riment kann sichergestellt werden, dass in den Daten kein Untergrund durch
falsche Koinzidenzen oder andere Cluster vorhanden ist.

Als Referenz soll eine von D. Bressanini bereitgestellte Rechnung dienen
[Brell]. Diese basiert auf einer ,Quanten Monte Carlo Simulation” (QMC),
welche das von Tang, Toennies und Yiu [Tan95] berechnete TTY Potential als
Grundlage hat. Hieriiber wird tiber einen Produktansatz die Wellenfunktion
des Trimers berechnet. Aus dieser konnen dann MessgroB3en wie KER, Teil-
chenabstiande und Winkel berechnet werden.

Wie zu erkennen ist, herrscht eine ausreichend gute Ubereinstimmung zwi-
schen Theorie und Experiment. Es kann daher davon ausgegangen werden,
dass in den experimentellen Daten keine relevante Menge an unerwiinschten
Ereignissen aus Untergrund oder falschen Koinzidenzen mehr vorhanden ist.
Hierbei ist zu beachten, dass die Trimere bei hoher Aufbruchsenergie nicht
in jeder raumlichen Orientierung detektiert wurden, der Raumwinkel unter
dem alle Trimere nachgewiesen werden konnten lag knapp unter 47. Dieser
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Abbildung 5.20: Vergleich der gemessenen kinetischen Energie der Fragmente des Trimers
und der von D. Bressanini [Brell] getatigten QMC Simulation. Die dargestellten Fehlerbal-
ken ergeben sich aus dem 1o statistischen Fehler.

Effekt wurde durch eine Raumwinkelkorrektur in den theoretischen Berech-
nungen beriicksichtigt.

Die leichte Abweichung zwischen Theorie und Experiment ist durch die in
Kapitel 4.2 beschriebenen Probleme bei der Kalibration des Spektrometers
zu sehen. Der Fehler dieser Messung kann aus den Kalibrationsmessungen
abgeschitzt werden (siehe Kapitel 4.3). Diese ergaben einen Fehler im KER
zwischen den verschiedenen Kalibrationsmessungen und innerhalb der Mes-
sung der Argondimere. Diese wurde genutzt um einen bestmoglichen Abgleich
zwischen Aufbriichen entlang der Spektrometerachse und welchen in der De-
tektorebene, als auch innerhalb dieser zu erhalten. Bildet man aus den so er-
haltenen Werten den Gesamtfehler, ergibt dies eine Unsicherheit von 1,94 %
auf den KER der Heliumtrimere. Dieser wurde als horizontale Fehlerbalken
in Abbildung 5.20 eingezeichnet. Die leichte Abweichung an der ansteigenden
Flanke ist durch diesen Fehler nicht zu erkliaren. Sie konnte aus der Totzeit
des Detektors resultieren. Dieser Effekt kann besonders bei drei zu detektie-
renden Ionen zu einer reduzierten Nachweiseffektivitat bei kleinem KER. Die
Abweichung an der abfallenden Flanke der Verteilung resultiert vermutlich
aus der bereits erwdhnten Raumwinkelkorrektur.

Interessanter als diese leichte Abweichung ist die Form der KER-Verteilung.
Diese startet bereits bei 2 eV, was auf eine sehr schwache Bindung und, damit
einhergehend, auf ein sehr grofles Molekiil schlieflen ldsst. Von hier an steigt
die Verteilung an, bis sie bei etwa 5 eV ihr Maximum erreicht und anschlie-
Bend bis ca. 10 eV wieder abfillt. Anders als die KER-Verteilung des Dimers
hat die des Trimers eine Form, die einer Gaul}-Verteilung dhnelt.
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Vergleicht man diese breite Verteilung mit anderen Edelgastrimeren (siehe
Abb. 5.21), sieht man sofort, dass es sich beim Heliumtrimer um ein sehr
extremes System handelt. Seine KER-Verteilung dehnt sich uber einen viel
groBBeren Energiebereich aus, welcher jedoch bereits bei Aufbruchsenergien
endet, bei denen die KER-Verteilungen der anderen Trimere ihre niederener-
getische Grenze haben.
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Abbildung 5.21: Gemessene Aufbruchsenergie bei der dreifachen Ionisation von Argon- und
Neontrimeren (entnommen aus [Ulr11])

Dieser Unterschied wird noch deutlicher, wenn man die oben in den Histo-
grammen eingezeichnete Achse betrachtet. Diese gibt eine Grofle des Systems
an, welche analog zum Dimer iber die Reflection Approximation berechnet
wurde (R=3/KER). Wiahrend diese Grofle beim Argon- und Neontrimer nur
bis etwa 5 Angstrom geht, sind beim Heliumtrimer Werte bis fast 50 A zu
finden.

Dieser Zweiteilchenabstand ist jedoch missverstiandlich. Da es sich um einen
gemittelten Abstand aller drei Teilchen handelt, wiirde er nur stimmen, wenn
es sich bei den Systemen um gleichseitige Dreiecke handeln wiirde. Diese Ver-
mutung ist jedoch bislang nicht begriindet, daher soll dieser Abstand hier nur
als Richtwert dienen, welcher aufzeigen soll, wie grof3 die Molekiile in etwa
sind.

Internukleare Abstinde

Eine genauere Aussage iiber die GroBle des Heliumtrimers gibt eine direkte
Messung der Verteilung der Zweiteilchenabstinde. Diese ist jedoch aus dem
Dreiteilchen-KER nicht zu gewinnen. Um an diese Information zu gelangen,
muss der Einfluss des dritten Teilchens in der Coulomb-Explosion eliminiert
werden. Dies ist moglich indem man nur die Ereignisse betrachtet, bei de-
nen nur zwei Heliumionen gemessen wurden. Da der Gasstrahl aufgrund des
Beugungsgitters nahezu nur aus Trimeren besteht, konnen diese Ereignisse
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nur auf zwei Wegen entstehen. Der erste ist die Dreifachionisation eines Tri-
mers, bei der nur zwei Ionen vom Detektor nachgewiesen wurden. Die zweite
Moglichkeit ist eine Zweifachionisation des Trimers, bei der ein neutrales He-
liumatom entsteht. Unterscheiden kann man diese zwei Fille iiber den Sum-
menimpuls. Sind alle drei Teilchen des Trimers geladen, erhalten sie auch
alle einen RiickstoBimpuls in der Coulomb-Explosion. Werden von ihnen je-
doch nur zwei nachgewiesen, haben diese keinen Summenimpuls von null.
Verlangt man also einen niedrigen Summenimpuls, konnen die Ereignisse
ausgewdihlt werden, die im dulleren Bereich des Laserfokus entstanden sind,
bei denen nur zwei Ionen und ein neutrales Heliumatom entstanden sind.
Hier ist das neutrale Helium nur ein Betrachter der Coulomb-Explosion und
erhilt selbst keinen relevanten Impulsiibertrag, wodurch die nachgewiese-
nen Ionen einen Summenimpuls nahe null haben. Der Zweiteilchen-KER, der
von diesen Ereignissen stammt, kann demnach per Refelction Approximation
(R=1/KER) direkt in einen internuklearen Abstand umgewandelt werden.
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Abbildung 5.22: Verteilung der Zweiteilchenabstinde des “Hes verglichen mit verschiede-
nen Rechnungen. Fehlerbalken der Messung ergeben sich durch den 1o statistischen Fehler
[Voil4].

Die gemessenen Zweiteilchenabstinde werden in Abbildung 5.22 mit ver-
schiedenen theoretisch Berechnungen verglichen. Es ist deutlich zu erken-
nen, dass die Verteilung die von der Theorie vorausgesagte Form hat. Sie
fangt etwa bei einem Abstand von 2 Angstrém an, hat bei knapp tiber 5 A
ihr Maximum und fillt von da an bis etwa 30 A ab. Vereinzelte Ereignisse
kénnen noch bis hin zu 50 A beobachtet werden. Die einzige Ausnahme stellt
die Rechnung von Gonzalez-Lezana et al. [Gon99] dar. Sie zeigt einen Hocker
in der Verteilung, welcher in den experimentellen Daten nicht zu erkennen
ist.
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In dieser Messgrofle ist wieder der besondere Charakter des Heliumtrimers
zu erkennen. Wihrend kovalent gebundene Molekiile eine Gréfle in der Ord-
nung von etwa 1 A haben, ist das Trimer deutlich grofer. Es ist bildlich ge-
sprochen ein leeres Molekiil, da seine drei Atome einen, im Vergleich zu ihrer
Grofle, riesigen leeren Raum einschlief3en.

Da die gemessene Verteilung der Zweiteilchenabstédnde nicht nur sehr grof3e
Werte zeigt, sondern auch eine enorme Breite aufweist, kann man davon aus-
gehen, dass die Atome keine starre Bindung besitzen. Wahrend die meisten
Molekiile sich tiber Kugel-Stab-Modelle darstellen lassen, mit wohl definier-
ter Grofle und Form, konnte dies bei Heliumtrimeren die falsche Anschauung
sein. Die Breite der Zweiteilchenabstinde legt die Vermutung nahe, dass ‘He;
keinen starren Aufbau und damit auch keine feste Struktur hat. Diese Be-
hauptung, welche nur aus der Grof3e des Molekiils gezogen wurde, ist jedoch
noch weiter zu belegen.

Geometrische Struktur

Um eine genauere Anschauung des Aufbaus der Cluster zu bekommen, wird
wieder zu den Ereignissen, bei denen alle drei Atome ionisiert und in Koinzi-
denz detektiert wurden, gewechselt. Hier kann die Struktur der Trimere ver-
schiedenen dargestellt werden. Die wahrscheinlich einfachste Methode etwas
uber den Aufbau des Trimers zu erfahren ist, den zwischen den Relativim-
pulsen befindlichen Winkel zu betrachten. Wiirde es sich um ein unbiegsam
gebundenes Molekiil handeln, so wire dieser bei einem Wert fest. Fiir ein
gleichseitiges Dreieck liegt er bei 60°.
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Abbildung 5.23: Innenwinkel zwischen den Relativimpulsen der drei Heliumatome.

Im Falle des Heliumtrimers ergibt sich eine relativ breite Verteilung. Diese
beginnt bei etwa 20° und endet erst bei ca. 130°. Auch wenn ein ausgepréigtes
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Maximum bei etwa 60° existiert, zeigt dieses Histogramm, dass auch Konfi-
gurationen vorhanden sind, welche kein gleichseitiges Dreieck bilden.

Bei dieser eindimensionalen Darstellung muss beriicksichtigt werden, dass
ein gleichseitiges Dreieck drei Eintréage in dieses Histogramm bei einem Win-
kel von 60° erzeugen wiirde. Ein ungleichseitiges Dreieck wiirde jedoch drei
Eintrage bei verschiedenen Winkeln erzeugen. Das Maximum bei 60° ist dem-
nach iiberproportional dominant. Daher ist diese Darstellung nicht ideal fiir
ein intuitives Verstandnis der Struktur des Heliumtrimers.

Eine weitere, bereits in Kapitel 4.1.3 beschriebene Darstellungsform, ist das
Newton Diagramm. Bei diesem werden die gemessenen Impulse so rotiert,
dass das als erstes detektierte Teilchen in die positive X-Richtung zeigt. Das
zweite detektierte Ion liegt in positiver Y-Richtung, das dritte in negativer Y-
Richtung. Dieses Histogramm besitzt den Vorteil, dass man in ihm erkennen
kann, ob es sich um einen instantanen Aufbruch handelt oder sich erst ein Ion
vom Trimer abspaltet und zu einem deutlich spateren Zeitpunkt das verblei-
bende Dimer aufbricht. Dies wiirde zu einer Ringstruktur in der negativen

X-Achse fiihren, da das Dimer nach Abspaltung des ersten Ions noch rotieren

konnte.
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Abbildung 5.24: Normiertes Newton Diagramm des isotopenreinen Heliumtrimers.

Wie in Abbildung 5.24 zu erkennen ist, haben die Hauptmaxima einen sym-
metrischen Abstand zum Ursprung, der gleichgrof ist, wie der auf eins nor-
mierte Impuls des ersten Teilchens. Dies deutet darauf hin, dass es sich nicht
um einen zweistufigen Prozess handelt, da bei diesem keine Korrelation zwi-
schen dem ersten und den zwei anderen Ionen bestehen wiirde. In dieser Zeit
ware das abgespaltene Dimer rotiert und wire damit nicht zum Ursprung
des Koordinatensystems, sondern nur zum Schwerpunkt des Dimers, symme-
trisch (siehe [NeulO] fiir einen zweistufigen Zerfall im Newton Diagramm).
Dies kann, zumindest fiir den Grof3teil der Daten, ausgeschlossen werden.

Vergleicht man das Newton Diagramm von *He; mit denen anderer Edelga-
strimere (siehe 5.25), ist zu erkennen, dass die Grundstruktur sich stark &h-
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nelt. Die Maxima liegen an einer Position, die einem gleichen Impuls aller drei
Teilchen entspricht. Dieser sollte zu einer gleichseitigen Dreiecksstruktur des
Trimers gehoren. Von den Maxima aus gibt es Ausldufer zum Ursprung des
Koordinatensystems und zwei weitere in einem 120° Winkel zum ersten. Im
Vergleich zu Argon und Neon fallen diese Ausldufer beim Helium jedoch sehr
viel dominanter aus. Wahrend sie bei Ar; nur zu erahnen sind, gibt es bei
Helium noch Ereignisse, bei denen das zweite und dritte Teilchen mehr als
doppelt so viel Impuls erhalten hat, wie das auf eins normierte erste.
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Abbildung 5.25: Normiertes Newton Diagramm des Argon- und Neontrimers (entnommen
aus [Ulr11]).

Diese breite Verschmierung der normierten Impulse deutet, genau wie die
Abstandsverteilung, ebenfalls auf ein sehr unstrukturiertes Molekiil hin. Da
in diesem Histogramm das als zweites und drittes detektierte Ion unabhéingig
voneinander eingezeichnet sind, kann keine Aussage iiber die Haufigkeit der
einzelnen Strukturen getroffen werden. Jedes Ereignis in der oberen Hilfte
des Diagramms gehort genau zu einem Eintrag in der unteren Halfte. Diese
klare Zuordnung geht im Newton Diagramm jedoch verloren. Es deutet nur
an, dass im Gegensatz zu Ar; und Ne; es sich bei He; nicht um eine dominante
Dreiecksstruktur handeln konnte.

Eine andere Darstellung, welche die Impulse von allen drei Fragmenten mit-
einander verknuipft, ist das Dalitz Diagramm. Dieses bereits in Kapitel 4.1.3
beschriebene Diagramm basiert auf einem gleichseitigen Dreieck. Der Ab-
stand von der jeweiligen Seite gibt den Impuls eines Ions an. Ein Punkt in-
nerhalb dieses Dreiecks beinhaltet demnach die Impulse aller drei Teilchen.
Da verschieden grofle Trimere auch zu verschieden langen Impulsvektoren
fiihren, wiirde man zu ihrer Darstellung auch verschieden grofle Dreiecke be-
notigen. Um dies zu vermeiden, normiert man jeden Impuls mit der Summe
der Impulsbetrdage aller drei Teilchen. Auf diese Weise geht die Information
tber die Grofle des Systems verloren, man sieht jedoch in einem Histogramm
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die relativen Impulse aller drei Teilchen und kann daher auf die Struktur des

Systems schlie3en. Ist der Gesamtimpuls des Dreiteilchensystems erhalten,

kann innerhalb des Dreiecks nur eine kreisrunde Fliche populiert werden.
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Abbildung 5.26: Links: Schematische Darstellung des Dalitz Diagramms im Impulsraum.
Rechts: Gemessenes Dalitz Diagramm im Impulsraum des “Hes.

Auch im Dalitz Diagramm (siehe Abb. 5.26) ist ein Maximum zu erkennen.

Dieses liegt im Ursprung des Histogramms, an der Stelle, an der alle drei

Fragmente den gleichen Impuls erhalten. Dieses Maximum fillt jedoch nur

langsam zu den Seiten ab, so dass selbst an der duBlersten Grenze des Histo-

gramms noch Ereignisse sind. Dies entspricht dem Fall, bei dem ein Ion gar

keinen Impuls aus der Coulomb-Explosion erhalten hat, die anderen zwei je-

doch einen im Betrag identischen. Eine komplett lineare Konfiguration wiirde

diese Impulsverteilung erzeugen.

Wie stark diese Verteilung ausgedehnt ist, kann wiederum im Vergleich mit

Ar; und Ne; gesehen werden. Hier ist im Dalitz Diagramm nur ein schmales

Maximum im Ursprung zu sehen. Dieses ist im Falle von Neon schon iiber

einen groBleren Konfigurationsbereich verteilt als bei Argon, jedoch noch sehr

klar definiert, wenn man es mit Helium vergleicht.
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Auch in dieser Darstellung zeigt sich wieder der sehr spezielle Charakter des
Hes. Im Vergleich zu allen anderen dreiatomigen Molekiilen und Clustern
besitzt das Heliumtrimer eine extrem breite Impulsverteilung der einzelnen
Fragmente. Diese ist sowohl in Impulsgrofle (KER und Newton Diagramm),
als auch in der Richtung der Impulse (Newton Diagramm und Dalitz Dia-
gramm) zu sehen.

Diese Darstellungen zeigen jedoch alle den Impulsraum. Die einzigen Infor-
mationen die bisher aus dem Ortsraum dargestellt wurden, sind die Zweiteil-
chenabstéinde, welche aus der Reflection Approximation gewonnen wurden.
Fur drei Teilchen ist die Transformation von Impulsraum in den Ortsraum
unter Berticksichtigung der korrekten Struktur durch die Reflection Approxi-
mation nicht mehr moglich.

Um auch hier Informationen iiber die Struktur im Ortsraum zu gewinnen,
wurde der Weg einer ,LookUp Table” (LU Table) gewéahlt [Kun14]. Hierfiir
wird mit zufallig gewiirfelten Dreiteilchenkonfigurationen im Ortsraum gest-
artet. Diese werden als einfach geladene Heliumionen betrachtet, um deren
Coulomb-Explosion, unter Beriicksichtigung eines realistischen Startimpul-
ses, zu simulieren. Hierfiir werden die Newton’schen Bewegungsgleichungen
in Kkleinen Zeitschritten gelost. Erhalten die Teilchen keine weitere relevan-
te Beschleunigung durch die Coulomb-Abstofung, werden die resultierenden
Impulsvektoren in der LU Table mit den urspriinglichen Ortsvektoren ver-
knupft. Durch das Erstellen einer Tabelle mit sehr vielen Ereignissen ist es
nun moglich, die gemessenen Impulsvektoren iiber diese Tabelle in Ortsvek-
toren zu transformieren. Eine genauere Beschreibung dieser Methode ist An-
hang A.2 zu entnehmen.

Mit den so erlangten Informationen kann ein Vergleich zwischen Impulsraum
und Ortsraum durchgefiihrt werden. Als erste Grofle wird der schon in Ab-
bildung 5.23 dargestellte Innenwinkel im Impulsraum mit der identischen
GrofBe im Ortsraum verglichen (siehe Abbildung 5.28).

In diesen Histogrammen ist deutlich zu erkennen, dass die Verteilung der
Innenwinkel im Ortsraum eine deutlich unterschiedliche Form zu der im Im-
pulsraum annimmt. Die vergleichsweise schmale Verteilung im Impulsraum
ergibt eine extrem breite Verteilung im Ortsraum. Diese startet schon bei
einem Winkel von 0° und endet erst bei 180°. Das Maximum dieser Vertei-
lung liegt, nicht wie im Impulsraum bei knapp unter 60°, sondern bei etwa
30°. Dies widerspricht der Vorstellung, dass es sich beim Heliumtrimer um
ein dominant gleichseitiges Dreieck handelt, da hier das Maximum bei einem
Innenwinkel von 60° liegen wiirde. Vielmehr legt die Winkelverteilung im
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Abbildung 5.28: Vergleich des ‘He; Innenwinkels im Impulsraum (links) und im Ortsraum
(rechts).

Ortsraum nahe, dass es sich bei “He; um ein sehr unstrukturiertes Molekiil
handelt.

Um zu kontrollieren, ob diese durch die LU Table gewonnene Verteilung Sinn
ergibt, liegt es nahe, sie mit verschiedenen theoretisch berechneten Verteilun-
gen zu vergleichen (siehe Abb. 5.29).
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Abbildung 5.29: Vergleich des ‘He; Innenwinkels im Ortsraum mit verschiedenen theoreti-
schen Berechnungen. Zur besseren Vergleichbarkeit wurde die Verteilungen auf ein Integral
von 1 normiert. Die Fehlerbalken stellen den 1o statistischen Fehler dar [Voil4].

Auch hier ist festzustellen, dass, abgesehen von durch Gonzalez-Lezana et al.
[Gon99] berechneten Verteilung, alle Verteilungen gut mit den experimentel-
len iibereinstimmen. Verwunderlich ist jedoch, dass trotz dieser scheinbaren
Ubereinstimmung der theoretischen Verteilungen keine einheitliche Meinung
uber die Struktur des Trimers herrscht (siehe Kapitel 2.3 ). Krishna et al.
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[RaKr90] schlossen aus dieser Verteilung z.B., dass es sich um ein bevorzugt
gleichseitiges Dreieck handeln miisse.

Dies zeigt das in [Brell] angesprochene Problem: ,that the disagreement on
the shape of this system arises from a misinterpretation of the data, because
for this very peculiar system any conclusion on its shape based only on avera-
ge values or monodimensional distributions can lead to misleading interpre-
tations”. Es erscheint problematisch aus einer eindimensionalen Verteilung,
oder gar aus einem Mittelwert, Riickschliisse auf die Struktur des Dreikor-
persystems zu ziehen. Um dieses Problem zu umgehen, werden die Daten im

Ortsraum nun auch in einer zweidimensionalen Darstellung betrachtet.

Hierzu wird aus den Ortsvektoren der LU Table das bereits bekannte Dalitz
Diagramm erstellt. Anders als bisher werden diesmal nicht die normierten
Impulse in dieses Spektrum eingehen, sondern die Ortsvektoren im Schwer-
punktsystem der drei Teilchen. Auch diese werden wiederum mit den auf-
summierten Vektorlangen normiert, um eine Wahrscheinlichkeitsverteilung
der einzelnen Strukturen, unabhéngig von ihrer Grofle, zu erzeugen. An die-
ser Stelle soll ebenfalls ein direkter Vergleich zwischen Impuls- und Ortsraum
nebeneinander gestellt werden (siehe Abb. 5.30).
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Abbildung 5.30: Vergleich des Dalitz Diagramms im Ortsraum (links) mit dem im Impuls-
raum (mitte). Zum leichteren Verstidndnis ist rechts eine allgemeine Karte zum Dalitz Dia-
gramm dargestellt.

Genau wie im eindimensional dargestellten Innenwinkel ergibt auch das Da-
litz Diagramm im Ortsraum eine vollkommen unterschiedliche Verteilung.
Aquivalent zum Innenwinkel zeigt sich eine enorme Verbreiterung der beleg-
ten Konfigurationen. Das Histogramm scheint im Ortsraum nahezu homogen
gefiillt. Geht man sowohl beim Dalitz Diagramm im Impulsraum, als auch im
Ortsraum von der moglichen Kreisflache aus (siehe Abbildung 5.30 rechts),
ist zu erkennen, dass ein kleinerer Bereich im Impulsraum auf einen grofen

Bereich im Ortsraum abgebildet wird.

In diesem Histogramm ist zusatzlich sehr gut zu erkennen, dass es sich beim
Heliumtrimer um ein sehr strukturloses System handelt. Innerhalb der sta-
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tistisch bedingten Schwankung der Zahlrate ist keine klare Tendenz zu linea-
rem oder dreieckigem geometrischen Aufbau zu erkennen. Bei *“He; handelt
es sich demnach um ein Molekiil ohne feste Struktur. Dies stellte auch schon
Bressanini et al. in ihrer Veroéffentlichung fest: ,Classifying “He; as either
equilateral or linear or any other particular shape, as was done in the past, is
not sensible, because in this case the intuitive notion of equilibrium structure
is ill defined” [Brell].

Dass die experimentellen Daten mit dieser Aussage von Bressanini iiberein-
stimmen, soll noch anhand einer von Bressanini gewéihlten Darstellung ge-
zeigt werden. Um seine These zu untermauern, wihlte Bressanini die Dar-
stellung zweier Innenwinkel gegeneinander (siehe Abb. 5.31). Uber diese ist
die Form eines Dreiecks vollkommen definiert.
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Abbildung 5.31: Darstellung zweier Innenwinkel des Heliumtrimers. Vergleich zwischen
berechneter Verteilung aus [Brell] (links) und iuiber die LU Table rekonstruierten Winkeln
aus der Messung (rechts).

Es ergibt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen QMC Simulation und
Experiment. Diese legt nahe, dass, wie von Bressanini festgestellt, beim
Heliumtrimer nicht von einer geometrischen Struktur gesprochen werden
kann. Wiirde man es entweder linear oder dreieckig nennen, wiirde dies ei-
ne Schwingung um diesen Gleichgewichtszustand suggerieren. Da alle Konfi-
gurationen aber nahezu mit gleicher Wahrscheinlichkeit vorkommen, gibt es
diesen beim Trimer nicht. Es ist ein Molekiil ohne Struktur.

Diese Aussage lasst sich noch besser verdeutlichen, indem man die Messung
mit einem intuitiv verstandlichen Modellsystem vergleicht. Hierzu wurde ei-
ne Kugel erzeugt, in deren Inneren bis zu einem gewissen Radius (r) eine
homogene Dichte angenommen wird. Aullerhalb dieses Radius fallt die Wahr-
scheinlichkeitsdichte exponentiell ab (e~""). Aus der so erzeugten Dichtever-
teilung (ab hier auch ,Random Cloud”) werden zufillig drei Punkte gewéhlt,
die unser Modell-Trimer bilden. r und x wurden dabei so gewahlt, dass sie
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moglichst gut die Winkelverteilung und den Zweiteilchenabstand wiederge-
ben [Daor].

Fur das Modellsystem, welches aufgrund seiner Entstehung keine Tendenz
zu einer bevorzugten Struktur haben kann, wurden nun die Dreiecksinnen-
winkel und Zweiteilchenabstédnde mit denen aus der LU Table bestimmten
verglichen (siehe Abb. 5.32).
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Abbildung 5.32: Links: Vergleich zwischen der gemessenen Verteilung der Dreiecksinnen-
winkel im Ortsraum und einer Verteilung von zufillig gewiirfelten Dreiecken (,Random
Cloud”). Rechts: Vergleich der gemessenen Zweiteilchenabstinde und der Random Cloud.
Die Fehlerbalken ergeben sich aus den 1o statistischen Fehlern.

Wie in Abbildung 5.32 zu erkennen ist, ergibt sich durch das Modellsystem ei-
ne Verteilung, die préazise den Verlauf der experimentellen Winkelverteilung
wiedergibt und auch die Zweiteilchenabstidnde gut anndhert. Hieraus konnen
zwel Dinge geschlossen werden: zum einen muss der geometrische Aufbau
des Trimers dhnlich zufillig sein, wie der des Modellsystems und zum ande-
ren zeigt es, wie unbedeutend der innere, repulsive Teil des He-He Potentials
sein muss. Dieser wurde in das Modellsystem nicht integriert, hier konnen die
drei Ecken eines Dreiecks beliebig nahe beieinander sein. Dies ist auch in Ab-
bildung 5.33 zu erkennen. Hier ist die Wahrscheinlichkeitsdichte des dritten
Teilchens in Abhéngigkeit der Positionen der ersten beiden dargestellt.

Der unstrukturierte Charakter des Trimers und die gute Ubereinstimmung
zwischen Model, Theorie und Experiment ist in dieser Darstellung gut zu
sehen. Der einzige Unterschied ist im Random Cloud Model im Bereich na-
he der roten Punkte, die die Position der ersten zwei Teilchen angeben, zu
sehen. Hier ist zu erkennen, dass im Model keine AbstoBung aufgrund des
Potentialverlaufs bei kleinen Abstdnden beriicksichtigt wurde. Obwohl diese
in Realitiat im Heliumtrimer herrscht, verdeutlicht es, dass die geometrische
Form des Heliumtrimers bereits sehr unabhéngig vom inneren Bereich des
Potentials ist. Dies zeigt, dass das Trimer bereits eine gute Annédherung an

ein universelles Dreikorperproblem ist.
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Abbildung 5.33: Links oben: Projektion der Dichteverteilung der Random Cloud in die XY-
Ebene. Rechts oben und unten: zweidimensionale Darstellung der Position des dritten Teil-
chens, wenn die ersten beiden an den rot markierten Punkten festgehalten werden (rechts
oben: Random Cloud Model, links unten: Experiment, rechts unten: QMC Theorie [Brell]).
Mit grauem Kreuz sind die Stellen markiert, an denen die Konfiguration eines gleichseitigen
Dreiecks positioniert ware.[Voil4]
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Efimov-Zustand

Die nahezu perfekte Realisierung des universellen Dreikorperproblems soll
jedoch der erste angeregte Zustand des “He; sein. Dieser Zustand wurde von
vielen theoretischen Berechnungen als gerade noch gebunden vorausgesagt
(239 neV Bindungsenergie [Hiyl12]). Da er aufgrund dieser geringen Bin-
dungsenergie etwa einen Faktor 10 grofler sein muss als der Grundzustand
des Trimers, sollte er sich in den experimentellen Daten von den Verteilun-
gen des Grundzustandes abheben. Sowohl in den Zweikorperabstéanden (Ab-
bildung 5.22) als auch im KER (Abbildung 5.20), bei einem Wert zwischen 0

und 1.5 eV, sollte er als separates Maximum zu erkennen sein.

In diesen eindimensionalen Histogrammen ist aber kein separates Maximum
zu erkennen. Da nicht klar ist, zu welchem Prozentsatz dieser Zustand bei den
verwendeten Parametern der freien Gasexpansion vorliegt, besteht eventuell
eine bessere Moglichkeit ihn in einer anderen Darstellung zu identifizieren.
Diese sollte moglichst wenig storende, zufillige und falsche Koinzidenzen im
Bereich des angeregten Trimers haben.

Diese Voraussetzung sollte eine alternative Darstellung des Newton Dia-
gramms bieten. Werden hier, anders als in Abbildung 5.24, nicht die normier-
ten Impulse eingezeichnet, sondern an deren Stelle die nicht normierten, soll-
ten sowohl das nicht gezeigte erste Teilchen, als auch Teilchen zwei und drei

einen korrelierten, jedoch sehr kleinen Impuls besitzen.
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Abbildung 5.34: Nicht normiertes Newton Diagramm. Ein moglicher angeregter Zustand
des “Hes wire in den rot gestrichelten Kreisen zu erkennen.

Auch in dieser Darstellungsform sind keine statistisch relevanten Eintrage,
in dem durch die rot gestrichelten Kreise markierten Bereichen, zu erken-
nen. Demnach muss festgestellt werden, dass mit den verwendeten Parame-
tern der freien Gasexpansion keine angeregten Trimerzustéande im Gasstrahl
vorhanden waren.



150 5. Ergebnisse und Interpretation

Eine mogliche Ursache hierfiir konnte sein, dass dieser Zustand in einer frei-
en Gasexpansion nicht bevélkert wird. Diese Vermutung wird von den Ex-
perimenten von Briihl et al. [Brii05] unterstiitzt. Diese nutzen fiir ihre Beu-
gungsexperimente ebenfalls eine 5 ym Diise, welche auf niedrige Temperatu-
ren gekiihlt wurde. Auch bei unterschiedlichen Parametern fiir Temperatur
und Vordruck gelang es ihnen nicht, den Efimov-Zustand des Heliumtrimers
nachzuweisen.

Wire die Vermutung korrekt, dass dieser Zustand durch eine Uberschallgas-
expansion nicht populiert wird, besteht noch die Moglichkeit ihn hinter der
Zone-of-Silence durch Stofle mit Restgasmolekiilen zu bevilkern. Um diese
Hypothese zu kontrollieren, wurde im Experiment stufenweise die Saugleis-
tung der Vakuumpumpen in der Expansionsstufe reduziert, indem die Dreh-
zahl der Turbomolekularpumpe manuell eingestellt wurde. Hierdurch miiss-
te sich die Wahrscheinlichkeit eines Stofles mit dem Restgas aufgrund des
schlechter werdenden Vakuums erhohen.

Fiir diese Messungen wurde zusétzlich ein niedrigeres E-Feld am Spektrome-
ter angelegt (4,2 V/cm). Dies hat zur Folge, dass nahezu bei keinen Trimeren
im Grundzustand mehr alle drei Teilchen in Koinzidenz nachgewiesen wur-
den. Um eine Dreiteilchenkoinzidenz des Grundzustandes zu sehen, muss ein
fast lineares Trimer in einem kleinen Winkel zur Spektrometerachse aufbre-
chen. Der Vorteil vom niedrigen Feld liegt jedoch in einer deutlich besseren
Auflésung im niederenergetischen Bereich, in dem der angeregte Zustand zu

erwarten ist.
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Abbildung 5.35: Nicht normiertes Newton Diagramm bei niedrigem E-Feld und reduzierter
Saugleistung der Vakuumpumpe in der Expansionskammer. Ein angeregter Zustand kann in
den roten Kreisen immer noch nicht mit statistischer Relevanz erkannt werden.

Obwohl bei dieser Einstellung des elektrischen Feldes kaum Dreiteilchenko-
inzidenzen zu beobachten waren, liegt die Zidhlrate der Ereignisse im rele-
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vanten Bereich des Dalitz Diagramms (Abb. 5.35) noch deutlich unter 1 %.
Bei diesen vereinzelten Ereignissen ist es nicht moéglich eine Aussage zu tref-
fen, ob es sich hierbei um echte angeregte Heliumtrimere handelt oder ob
es zufillige Koinzidenzen von Hintergrundereignissen sind. Festzustellen ist

nur, dass es auch bei diesem niedrigen Feld nicht moéglich war ein Maximum
im KER zwischen 0 und 1,5 eV zu sehen.

Eine weitere Grofle, in der man den angeregten Zustand suchen kann, ist der
Hyperradius. Dieser ist ein Ma@} fur die Gesamtgrofle des Systems.

Riyp =\ Ry + R+ R, (5.4)

Bei seiner Berechnung stellt sich das Problem, dass die einzelnen Absténde
der Teilchen (R;;) nicht ohne weiteres aus dem Experiment bezogen werden
konnen. Betrachtet man die Ereignisse bei denen nur zwei Teilchen detektiert
wurden, konnte man zufillige Seitenldngen kombinieren. Man wiirde damit
verschiedene, nicht zusammengehorige Ereignisse schaffen, eine Art ,Event-
Mixing” betreiben. Wiinschenswert ist es aber die drei Seiten einzelner Tri-
mere fiir den Hyperradius zu kennen. Uber die LU Table ist dies jedoch nicht
auf direktem Weg moglich.

Verbindet man die iiber die LU Table erlangten Winkel mit dem KER des glei-
chen Ereignisses, lassen sich mit Hilfe des Sinussatzes auch die Seitenlangen
bestimmen. Der Ausgangspunkt hierfiir ist eine simple Formel fiir den KER,
welche sich mit den experimentellen Daten aber nicht anwenden lasst.

1 1 1

KER = + + (5.5)
Ris  Ri3  Ra
Verkniipft man diese mit dem Sinussatz fiir ein beliebiges Dreieck,
Ry _ Ry3 _ Ry3 —k (5.6)

sin(3)  sin(2)  sin(1)

erhalt man nach trivialen Umformungen einen Zusammenhang fiir den
Hyperradius, welcher nur vom gemessenen KER und den iiber die LU Table
bestimmten Winkel abhéingt:

Ray, = \/(sir;(l))Q N <si7’lL€(2)>2 N <sw;(3))2 5.7)
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mit:

KER

1

k= .
1 1
sin(1) + sin(2) + sin(3)

(5.8)

Auf diese Weise ist es moglich mit Hilfe der LU Table auch die Grofle des
Trimers im Ortsraum zu bestimmen. Um die Genauigkeit dieser Methode zu
kontrollieren, bietet es sich an, die rekonstruierten Zweiteilchenabstiande mit
den gemessen zu vergleichen (siehe Abb. 5.36).
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Abbildung 5.36: Vergleich des mit Hilfe der LU Table rekonstruierten Zweiteilchenabstan-
des und dem aus der direkten Messung (Abb. 5.22). Die Fehlerbalken stellen den 1o statisti-
schen Fehler dar.

Da die Ubereinstimmung im Zweiteilchenabstand sehr gut ist, kann davon
ausgegangen werden, dass die Rekonstruktion der Seitenldngen mit Hilfe
der LU Table funktioniert. Es ist lediglich ein geringer Unterschied bei klei-
nen Abstdnden zu erkennen. Diese gehoren zu Ereignissen mit einem hohen
KER. Da bei der Messung nicht ganz 47 Raumwinkel detektiert wurde, ha-
ben bei der Messung des Dreifachaufbruches eines Trimers Ereignisse mit
grolem KER eine geringere Detektionswahrscheinlichkeit. Die Ereignisse,
die aus dem Aufbruch zweier geladener und eines neutralen Fragments be-
stehen werden mit einem grofleren Raumwinkel detektiert. Diese Ereignis-
se haben einen KER, der nur durch die AbstoBung zweier Teilchen gegeben
und damit geringer als, im Falle dreier geladener Fragmente ist. Als néchster
Schritt kann aufgrund der guten Ubereinstimmung der iiber Gleichung 5.7
berechnete Hyperradius betrachtet werden.

Fur angeregte Zustiande gibe es analog zum Korrelationsdiagramm im Zwei-
teilchenbild (siehe z.B. [Hav10a]) Knoten in dieser Verteilung. Diese sind in
der Verteilung des Hyperradiuses nicht zu erkennen, was als weiteres Indiz
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Abbildung 5.37: Uber die LU Table und aus dem KER gewonnener Hyperradius, verglichen
mit der QMC Rechnung Bressaninis [Brell].

fiir das Fehlen eines Efimov-Zustandes in den Daten gesehen werden kann.
Die Abweichung der experimentellen Daten von der Rechnung Bressaninis
[Brell] ist, genau wie in Abbildung 5.20 durch die Totzeit des Detektors zu
erklaren. Bei Trimeren mit grof3en internuklearen Absténden treffen die drei
ionischen Fragmente zeitlich sehr kurz hintereinander auf, was zu einer re-

duzierten Nachweiswahrscheinlichkeit fiihrt.

Hieriiber hinaus ist der Hyperradius ein gutes Ma@ fiir die Gesamtgrofle ei-
nes Mehrteilchensystems. In ihm kann in einer alternativen Darstellung die
extreme Ausdehnung des Trimers gesehen werden. Die Verteilung beginnt
bei ca. 5 A und hat ihr Maximum bei etwa 12 A. Bis hin zu 50 A sind noch

Ereignisse zu sehen.

5.3.2 Das gemischt isotopische 3He4He2

Das Heliumtrimer ist der kleinste Verbund von Heliumatomen bei dem es
moglich ist, ein schweres “He durch sein leichteres Isotop *He zu ersetzen.
Dieser Tausch sorgt fiir eine deutlich niedrigere Bindungsenergie von nur et-
wa 1 eV und damit einer Groenordnung geringer als im reinen *Hes. Sowohl
der Austausch eines weiteren Atoms, als auch die Reduktion auf ein gemisch-
tes Dimer sorgt dafiir, dass die Systeme ungebunden sind.

Dieses Verhalten ist damit zu erklaren, dass in diesem System nur ein at-
traktives Zweikorperpotential zwischen den zwei “He herrscht. Das Zweikor-
perpotential zwischen *He und “He ist nicht ausreichend attraktiv um den
Zustand zu binden. Die Bindung des dritten Teilchens des Trimers ist da-
her nur durch Dreikorperkrifte zu erkldren, man spricht von einem , Tango
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State”. Anschaulich ist diese Reduktion der Bindungsenergie durch die er-
hohte Nullpunktschwingung zu erkldren. Aufgrund seiner leichteren Masse
bei gleichem Interaktionspotential, kann das *He weiter in den klassisch ver-
botenen Bereich des Potentials tunneln und sorgt damit fiir eine instabilere

Bindung.

Experimentell hat dies zur Folge, dass es deutlich schwieriger ist ein Trimer
mit einem *He zu erzeugen, als das puren Trimer. Daher wurde, um das ge-
wiinschten 3He*He, Trimer zu erhalten, eine Mischung aus 99 % *He und
nur 1 % *He verwendet. Trotz dieses Uberschusses am leichten Isotop ent-
standen in der freien Gasexpansion mehr *He; Trimere als *He*He, Trimere.
Auch nach Optimierung an Temperatur und Vordruck entstanden maximal
1 %o *He*He, Trimere im Jet. Genau wie bei den puren Trimeren fand die
Messung letztendlich bei einer Temperatur von 12 K und einem Vordruck von
3 bar statt.

Impulse

Genau wie beim homonuklearen Trimer soll auch beim gemischten nach dem
Hintergrundsabzug unter anderem durch einen Schnitt auf kleine Summen-
impuls zuerst der KER betrachtet werden. Auch hier liefert der Vergleich mit
einer theoretischen Berechnung [Brel4] ein Gefiihl dafiir, ob noch Untergrund
vorhanden ist und ob die Kalibration funktioniert hat. Zuséatzlich soll an die-
ser Stelle auch ein Vergleich mit dem KER des puren Trimers getatigt wer-

den.
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Abbildung 5.38: Vergleich der KER-Verteilungen des puren und isotopischen Heliumtri-

mers. Beide ergeben eine gute Ubereinstimmung mit der QMC Simulation von Bressanini et
al. [Brell, Brel4]. Die Fehlerbalken ergeben sich aus den 1o statischen Fehler.
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Wie zu erkennen ist, stimmt die Messung des isotopen Trimers sehr gut mit
der Theorie iiberein, was sowohl eine gelungene Kalibration, als auch einen
gegliickten Untergrundabzug bedeutet. Zudem ist in diesem Histogramm zu
erkennen, dass die Aufbruchsenergie des heteronuklearen Trimers deutlich
geringer ist, als die des isotopenreinen Trimers. Dies legt wie erwartet nahe,
dass *He*He, deutlich schwicher gebunden ist, was im Umkehrschluss einen
groBBeren Abstand der einzelnen Atome zur Folge haben muss. Genau das ist
auch auf der oben dargestellten Achse zu erkennen. Diese zeigt genau wie in
Abb. 5.22 den tiber die Reflection Approximation gewonnenen Zweiteilchenab-
stand. Dieser berticksichtigt jedoch nicht die geometrische Form des Molekiils,
sondern geht von einem gleichseitigen Dreieck aus. Da diese Annahme schon
fiir das pure Trimer nicht gerechtfertigt war, soll diese Achse auch hier nur
als Abschatzung der Gesamtgrofle des Systems dienen. Abgesehen von dieser
Einschrankung zeigt diese Achse die Groflenordnung der Trimere. Wahrend
das pure Trimer sein Maximum bei etwa 8 A hat, ist das Maximum beim

isotopen Trimer bereits zu ca. 21 A verschoben.

Internukleare Abstande

Will man die Ausdehnung des gemischten Trimers besser einschétzen, bie-
tet es sich an die Zweiteilchenabstdnde des Molekiils zu betrachten. Anders
als bei “He; besteht das *He*He, nicht aus drei ununterscheidbaren Atomen.
Deswegen ist es moglich, sowohl den Zweiteilchenabstand zwischen den zwei
Verbindungen 3He-*He, als auch den zwischen den *He-*He zu betrachten.
Aus den experimentellen Daten ldsst sich jedoch nur die Verbindung zum
leichten Isotop extrahieren. Dies liegt daran, dass der Jet trotz Gitter noch
aus He-*He,, als auch aus “‘He; Clustern besteht. Der Massenunterschied
und damit die Wellenlédnge unterscheidet sich nicht ausreichend, um mit ge-

gebener Auflosung eine Trennung der Molekiile zu realisieren.

Werden aus einem Trimer nur zwei “He Ionen gemessen, ist es unmoglich zu
sagen, ob diese aus einem puren oder isotopen Trimer stammen. Misst man
dagegen ein *He zusammen mit einem “He Ion so kann man sicher sein, dass
dieses Ereignis aus der Ionisation eines gemischten Trimers stammt. Haben
die zwei Ionen zusammen einen geringen Summenimpuls, kann man davon
ausgehen, dass es sich um die zweifach Ionisation des Trimers handelt, bei
der das dritte Atom nur als Betrachter fungiert. Fiir diesen Fall ist es moglich,
per Reflection Approximation den Zweiteilchenabstand direkt zu erhalten.
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Abbildung 5.39: Vergleich der gemessenen Zweiteilchenabstidnde des gemischten und puren
Trimers mit der QMC Simulation von Bressanini et al. [Brell, Brel4]. Die Fehlerbalken
ergeben sich aus den 1o statistischem Fehler.[Voi14]

Hier soll dieser Abstand auch wieder mit den bereits in Abbildung 5.22 gezeig-
ten Zweiteilchenabstand des puren Trimers verglichen werden (siehe Abb.
5.39). Wiahrend dieser sein Maximum bei einem Wert von etwa 5 A hat, liegt
es bei *He'He, ca. bei 10 A. Viel dominanter ist der Unterschied jedoch im
Abfall der Kurve. Wihrend der *“He-*He Abstand im puren Trimer nur etwa
bis 30 A reicht, sind im isotopen Trimer auch bei Werten tiber 60 A noch Er-

eignisse zu finden.

Der Grund, warum das *He einen so viel gréferen Abstand zu den restli-
chen Atomen des Trimers hat, liegt in zwei Ursachen. Zum einen hat es auf-
grund seiner um 25 % geringeren Masse ein anderes Vibrationsverhalten.
Dies sorgt, wie bereits erwidhnt, fiir eine erhohte Nullpunktschwingung. Der
zweite Grund hierfiir ist jedoch zu einem viel grof3eren Anteil fur die groflen
Abstande verantwortlich. Das Interaktionspotential zwischen den Atomen
ist, aufgrund der gleichen Elektronenkonfiguration, in sehr guter Naherung
unabhingig davon, ob es sich um ein “He oder ein *He handelt. Da das Atom
jedoch einen groflen Teil seiner Aufenthaltswahrscheinlichkeit im klassisch
verbotenen Bereich hat, im Tunnelbereich, ist auch die Tunnelwahrschein-
lichkeit des Atoms in diesen Bereich stark fiir die Bindungseigenschaften
verantwortlich. Da diese Wahrscheinlichkeit von der Masse des Teilchens ab-
hingt, ist es nicht verwunderlich, dass man das 3He bei viel groBeren Abstén-
den finden kann als das “He.

Auch der Vergleich mit der von Bressanini et al. [Brell, Brel4] bereitgestell-
ten Rechnung liefert eine gute Ubereinstimmung. Sowohl die fiir das pure
Trimer, als auch die fiir das isotopen Trimer berechneten Verteilungen ge-
ben den Verlauf der gemessenen Daten innerhalb der experimentellen Fehler
wieder.
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Um an den Abstand der zwei “He zu kommen muss man den selben Trick an-
wenden, welcher genutzt wurde, um den Hyperradius beim “He; zu erhalten.
Genau wie dort wird zuerst iiber das Dalitz Diagramm im Orts- und Impuls-
raum eine LU Table erzeugt. Uber diese ist es dann moglich die Struktur im
Ortsraum in Form der drei Innenwinkel zu bestimmen. Verkniipft man tiber
den Sinussatz nun diese Winkel mit dem gemessenen Dreiteilchen-KER, ist es
moglich die drei Zweiteilchenabstdnde des Systems getrennt zu bestimmen.
Aus den Gleichungen 5.5, 5.6 und 5.7 ergibt sich folgender Zusammenhang
fiir die einzelnen Abstande:

Ry, = 812(3), (5.9
Ry — S”Z@, (5.10)
Ras — S”;fl), (5.11)

In dem gemischten Trimersystem kann man nun zwischen den Seiten des
Dreiecks unterscheiden, die Teilchen eins (das *He) enthalten und dem Ab-
stand zwischen Teilchen zwei und drei (jeweils ein ‘He).
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Abbildung 5.40: Vergleich der uber die LU Table und den KER rekonstruierten Zweiteil-
chenabstinde im 3He*He, mit der Rechnung von Bressanini [Brel4]. Die Fehlerbalken re-
sultieren aus dem 1o statischen Fehler.

Vergleicht man die zwei Abstédnde, ist zu erkennen, dass es sich beim gemisch-
ten Trimer um ein System handelt, bei dem die zwei “He durchschnittlich né-
her beieinander sind, als der Abstand zum leichten *He. Wihrend sich der
iiber die LU Table rekonstruierte *He-*He Abstand dhnlich verlduft wie der
in Abbildung 5.39 gezeigte gemessene Abstand, fillt die Verteilung des ‘He-
‘He Abstandes steiler ab. Das Maximum liegt bei beiden rekonstruierten Ab-
stinden bei etwa 10 A, die Mittelwerte sind jedoch verschieden. Wahrend der
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3He-*He Abstand einen Mittelwert von 40 A hat, liegt dieser fiir den “He-*He
Abstand nur bei 33 A.

Im Vergleich zur QMC Simulation von Bressanini et al. [Brel4] ist ebenfalls
eine gute Ubereinstimmung zu erkennen. Die Verteilung der zwei *He weicht
jedoch bei kleinen Werten ab. Dies ist damit zu erkliaren, dass aufgrund des
angelegten E-Feldes je nach Orientierung des Trimers gerade fiir die kleinen
Absténde eine gewisse Wahrscheinlichkeit besteht, dass eines der Teilchen
vom Detektor nicht mehr nachgewiesen werden kann, da es das Spektrometer
verlasst.

Der Unterschied in der Linge der Seiten legt bereits eine Struktur des Tri-
mers nahe. Ist eine Seite kiirzer als die zwei anderen, scheint es sich um ein
gleichschenkliges Dreiek zu handeln. Bei dieser Schlussfolgerung kénnte je-
doch das bereits erwahnte Problem existieren. Da man nicht weil3, welche der
Eintrage in den Histogrammen zu einem Ereignis gehoren, konnte man aus

den eindimensionalen Spektren falsche Schliisse ziehen.

Bevor die Analyse der Struktur des isotopen Trimers weitergefithrt wird, soll
an dieser Stellle erneut der Hyperradius betrachtet werden. Dieser wird dqui-
valent zum bereits beschriebenen *He; berechnet und ergibt sich analog aus
den Gleichungen 5.7.

4He3 Experiment
—— QMC Bressanini [Bre11]
*He*He Experiment
QMC Bressanini [Bre14]

0.8 4

0.6

0.4

normierte Ereignisse

0.2

0.0+ - .
0 20 40 60 80 100
Hyperradius [A]

Abbildung 5.41: Vergleich der uber die LU Table und den KER rekonstruierten Hyperradii
von 3He*He, und *Hes. Die Fehlerbalken stellen den 1o statistischen Fehler dar.

In Abbildung 5.41 zeigt sich erneut die enorme Auswirkung des Isotopentau-
sches. Obwohl die Gesamtmasse des Systems nur von 12 a.u. auf 11 a.u. re-
duziert wurde, erreicht der Hyperradius in etwa doppelt so groB3e Werte. Sein
Maximum liegt nun bei ca. 15 A. Es sind jedoch auch bei 80 A noch Ereignisse
zu finden. Der in Abbildung 5.37 festgestellte Unterschied zwischen Theorie
und Experiment bei grolen Absténden ist im gemischten Trimer nicht so do-
minant zu erkennen. Dies konnte daran liegen, dass hier nur zwei der drei
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Teilchen mit nahezu identischer Flugzeit den Detektor erreichen. Das Tot-
zeitproblem ist demnach hier nicht so kritisch.

Geometrische Struktur

Zusétzlich zu den Auswirkungen auf die Grof3e des Systems ist es interessant
die Auswirkungen auf die Form zu betrachten. Genau wie bei den Zweiteil-
chenabstéinden gibt es auch bei der geometrischen Form eine ausgewiesene
Orientierung des Systems anhand der Position des leichten Isotops.

Fiir einen ersten Vergleich der Struktur sollen nun Dalitz Diagramme im Im-
pulsraum betrachtet werden.
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Abbildung 5.42: Vergleich der Dalitz Diagramme im Impulsraum des puren (mitte) und
isotopen (rechts) Trimers.

Im Vergleich zum puren Trimer ist zu beobachten, dass das Maximum der
Verteilung nicht mehr im Ursprung liegt, sondern eine leichte Verschiebung
in positive Y-Richtung erfahren hat. Dies ist die Achse auf der das leichtere
SHe dargestellt ist. Betrachtet man die Abbildung 5.42 links, so kann man
erkennen, dass dies einer Konfiguration entspricht, bei der das leichte Isotop
mehr kinetische Energie als die zwei “He erhilt.

Interessant ist es nun zu betrachten, welchen Unterschied diese leichte Ver-
schiebung im Impulsraum auf die Konfigurationen im Ortsraum hat. Um die-
se zu erhalten, wurde der bereits im vorigen Abschnitt beschriebene Weg ei-
ner LU Table gewédhlt. Zur Simulation der Coulomb-Explosion wurde jetzt
lediglich die Masse eines Teilchens um 25 % reduziert.

Von einer Betrachtung des Dalitz Diagramms im Ortsraum soll vorerst abge-
sehen werden. Da nicht jedes Ereignis einen passenden Eintrag in der LU Ta-
ble findet, bleiben von den etwa 900 gemessenen Ereignissen im Impulsraum
nur etwa 800 im Ortsraum iibrig. Die erste Grofle die daher hier betrachtet
werden soll, ist die eindimensionale Verteilung der Innenwinkel des Trimers.
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Abbildung 5.43: Vergleich der iiber die LU Table rekonstruierten Innenwinkel des *He*He,
am *He und am *He. Der 1¢ statistische Fehler ist in den Fehlerbalken dargestellt.[Voi14]

In dieser Darstellung ist gut zu erkennen, dass der Winkel am *He schmaler
ist, als der an den zwei “He. Wihrend die Verteilung beim puren Trimer sein
Maximum bei knapp unter 30° hat, liegt es am *He des isotopen Trimers bei
knapp iiber 30°. Der Winkel am *He hingegen hat seinen Hochpunkt bei nur
15°. Beide Verteilungen sind jedoch sehr breit und haben Eintriage zwischen
0° und 180°. Diese Beobachtung stimmt auch mit der QMC Rechnung von
Bressanini [Brel4] tiberein.

Kombiniert man nun die Information aus den Zweiteilchenabstédnden und die
der Innenwinkel, zeichnet sich eine dominante Struktur ab. Zwischen den *He
Atomen herrscht nicht nur ein kleinerer Abstand, sondern der Winkel an den
schwereren Isotopen tendiert auch zu gréf3eren Werten. Der Abstand zum *He
hingegen ist groBler und der Winkel spitzer. Dies legt nahe, dass es sich beim
isotopen Trimer um ein bevorzugt gleichschenkliges Dreieck handeln muss.

Von einer starren gleichschenkligen Struktur kann dagegen auch bei diesem
System nicht geredet werden. Auch hier sprechen sowohl der Zweiteilchen-
abstand, als auch die Winkelverteilung fiir eine extreme Delokalisierung, wie
sie in keinem anderen Edelgastrimer gefunden werden kann. Wahrend beim
puren Trimer keine bevorzugte Struktur zu erkennen ist, ist im isotopisch ge-
mischten Trimer ein préferierter Aufbau zu erkennen. Das Molekiil tendiert
zu einer T-Form, bei der das leichte Isotop durchschnittlich einen gréfleren
Abstand zu den anderen zwei Atomen hat.

Um diese Folgerungen weiter zu untermauern, konnen zweidimensionale Hi-
stogramme betrachtet werden. Wie oben bereits erwahnt, bleiben nur etwa
800 Ereignisse im Ortsraum iibrig. Diese Anzahl an Ereignissen, dargestellt
in einem zweidimensionalen Histogramm, ergibt nur eine statistische Vertei-
lung einzelner Eintriage. Das Aussehen dieser Verteilung wiirde stark domi-
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niert von der Funktionsweise der LU Table. Diese basiert darauf eine breite
Verteilung im Ortsraum mit einer schmalen im Impulsraum zu verkniipfen.
Dies fiihrt dazu, dass ein Eintrag im Impulsraum héufig mit mehreren im
Ortsraum verbunden ist. Die LU Table wahlt in einem solchen Fall zufil-
lig einen der Eintrage aus. Werden nur wenige Ereignisse in den Ortsraum
transformiert, ist die resultierende Verteilung stark von diesem Auswahlpro-
zess abhidngig. Erst durch hiufiges Wiederholen kommt es zu einer gleichmé-
Bigen Verteilung auf die verschiedenen Eintréage der Tabelle.

Fur die zweidimensionalen Histogramme wurde daher jedes der Ereignisse
zehnmal in der LU Table transformiert, dafiir jedoch jedes der Ergebnisse
mit einem Faktor von 0,1 gewichtet. Auf diese Weise kann der zuvor beschrie-
bene Fehler reduziert werden, ohne zuséatzliche Ereignisse zu generieren. Bei
den resultierenden Histogrammen ist jedoch auf den statistischen Fehler zu
achten. Da es nun auch Pixel geben kann, die 0,1 bis 0,9 Eintridge haben, ist
es moglich, dass der statistische Fehler grof3er ist, als der Inhalt des Daten-
punkts.

Mit den auf diese Weise aus der LU Table rekonstruierten Ortsinformatio-
nen wird zuerst das Dalitz Diagramm im Ortsraum mit der QMC Simulation
Bressaninis [Brel4] verglichen.
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Abbildung 5.44: Vergleich der Dalitz Diagramme im Ortsraum der QMC Rechnung von
Bressanini [Brel4] (links) und den iiber die LU Table rekonstruierten Ereignissen (rechts).

Im gemessenen Dalitz Diagramm im Ortsraum zeigt das *He*He, ein deutlich
anderes Verhalten, als das pure Trimer. Wahrend das “He; eine nahezu kom-
plett homogene Verteilung ergibt (siehe Abbildung 5.30), ist im gemischten
Trimer eine erhohte Zahlrate im oberen Bereich des Histogramms zu erken-
nen. Diese Beobachtung stimmt gut mit den Berechnungen von Bressanini
[Brel4] iberein. Zuséatzlich ist in den experimentellen Daten auch eine leicht
erhohte Zahlrate im unteren Bereich des Histogramms zu erkennen, die in
den Daten der QMC Simulation nicht zu sehen ist.
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Um herauszufinden ob es sich bei diesen Ereignissen um eine echte Struktur
handelt, wurden die gemessenen Impulse betrachtet, die iiber die LU Table
diesen Eintriagen zugeordnet sind. Hierbei stellte sich heraus, dass sowohl Er-
eignisse im oberen Bereich des Histogramms, als auch die im unteren Bereich
aus nahezu den gleichen Impulsverteilungen der drei Teilchen stammen. Da-
her ist es wahrscheinlich, dass ein Trimer mit einer Konfiguration, welche
im Dalitz Diagramm zu einem Eintrag in der oberen Region fithren miisste,
durch den experimentellen Fehler zu Impulsen fiihrt, die tiber die LU Table

in einen Eintrag in der unteren Region fiihren.

Da das Hauptmaximum der berechneten Verteilung auch in den experimen-
tellen Daten zu erkennen ist, deutet das Dalitz Diagramm im Ortsraum eben-
falls auf eine T-formige Konfiguration hin. Das leichte *He ist in dieser Dar-
stellung auf der Y-Achse eingezeichnet. Daher besitzen, wie bereits vermutet,
die zwei “He einen kleineren Abstand zueinander und das *He umgibt sie mit

einem durchschnittlich gro3erem Abstand.

Als letztes Diagramm soll nun auch noch die in [Brel4] gewéihlte Darstellung

zweier Innenwinkel gezeigt werden.
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Abbildung 5.45: Vergleich des zweidimensionalen Winkeldiagramms der QMC Rechnung
von Bressanini [Brel4] (links) und den iber die LU Table rekonstruierten Ereignissen
(rechts). Dargestellt sind die Innenwinkel an den schwereren “He Atomen.

Auch in dieser Darstellung ist die in den QMC Rechnungen deutlich sichtbare
Erhohung in den experimentellen Daten zu erahnen. Diese verlauft nahezu
entlang der Diagonalen von 180° auf der X-Achse zu 180° auf der Y-Achse.
Zuséatzlich zu diesem breiten Maximum ist in den iiber die LU Table rekon-
struierten Ereignissen wieder ein zweites Maximum zu erkennen. Dieses liegt
an der Stelle, an der beide Winkel an den ‘He Atomen sehr klein sind. Es
ist daher davon auszugehen, dass auch diese Ereignisse aufgrund der nahezu
identischen Impulsvektoren, durch die LU Table falsch rekonstruiert wurden.

Abgesehen von dieser vermutlich falschen Rekonstruktion eines Konfigura-
tionsbereichs, belegt auch dieses Histogramm die préferierte Form des he-
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teronuklearen Trimers, als auch die gute Ubereinstimmung mit den QMC
Rechnungen Bressaninis [Brel4].

In den zweidimensionalen Histogrammen ist demnach, trotz der teilweise
sehr groflen statistischen Fehler, die bereits aus den eindimensionalen Dar-
stellungen geschlossene Form des Trimers zu erkennen. Beim *He*He, han-
delt es sich somit, genau wie beim *He;, um ein extrem delokalisiertes Mo-
lekiil. Anders als das homonukleare Trimer besitzt das *He*He, jedoch eine
priferierte Geometrie. Die zwei “He Atome sind durchschnittlich nidher bei-

einander und das *He weiter entfernt, was zu einer T-formigen Struktur fiihrt.
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6. Zusammenfassung und
Ausblick

6.1 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine neue Apparatur aufgebaut. Diese ba-
siert auf der weltweit etablierten ColTRIMS-Technik [Dor00], in der ein Uber-
schallgasstrahl erzeugt und, in diesem Aufbau, mit einem Femtosekunden-
Laser ionisiert wird. Die entstandenen ionischen Fragmente werden tiber ein
elektrisches Feld auf einen zeit- und ortsauflosenden Detektor geleitet. Die-
se Methode der Impulsspektroskopie ermoglicht es iiber Coulomb Explosion
Imaging Riickschliisse auf das ionisierte Atom/Molekiil zum Zeitpunkt der
Reaktion zu schlief3en.

Erstmals wurde in eine ColTRIMS-Apparatur ein Transmissionsbeugungsgit-
ter integriert. Mit Hilfe dieses Gitters kann aufgrund der Materiewellenbeu-
gung [GriOOc] eine Massentrennung der im Gasstrahl befindlichen Molekii-
le/Cluster bewirkt werden [Sch94].

Durch die Kombination dieser zwei aktuellen experimentellen Techniken ist
es moglich, einzelne exotische Molekiile zu untersuchen. So konnten kleine
Heliumcluster in einer Uberschallgasexpansion erzeugt und hinter dem Git-
ter anhand ihrer Masse und damit der Clustergrofe, in einzelne Gasstrah-
len aufgeteilt werden. Diese Aufspaltung ermoglicht es, Heliumdimere und
-trimere, welche je zu nur wenigen Prozent im Jet vorliegen, vom groflen Un-

tergrund der Heliummonomere zu trennen.

Die Massentrennung wurde in der vorliegenden Arbeit iiber die Aufnahme
von Beugungsbildern verifiziert. Es gelang eine raumliche Trennung von He-
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liummonomeren, Heliumdimeren und Heliumtrimeren. Hierbei hat das Tri-
mermaximum einen Abstand von 600 ym von dem der Monomere; das Dimer-
maximum liegt 900 ym von den Monomeren entfernt. Bei einer Halbwerts-
breite von je etwa 200 ym ist so eine ausreichende raumliche Trennung der
verschiedenen Heliummolekiile sichergestellt.

Diese raumlich getrennten Gasstrahlen konnten nun einzeln mit einem
Femtosekunden-Ti:Sa-Laser ionisiert werden. Die Laserpulse besallen eine
Linge von etwa 40 fs und erzeugten eine Fokusintensitit von ca. 2-10%°
W/em?. Bei dieser Intensitét ist die Ionisationsrate von Helium geséttigt und
die Teilchen werden durch unabhéingig voneinander auftretende Tunnelioni-
sationen ionisiert. Aufgrund der kurzen Pulse, der Kernmassen und des fla-
chen Verlaufs des Heliumpotentials, kann davon ausgegangen werden, dass
die tiber Coulomb Explosion Imaging vermessenen Aufbriiche den Aufbau der
Molekiile vor der Interaktion mit dem Laser wiedergeben.

Um eine solch hohe Laserintensitdat im Fokus zu ermoglichen, war eine
Grundvoraussetzung des Experiments die Erzeugung eines Ultrahochvaku-
ums. Unter Verwendung modernster Vakuumpumpen (Turbomolekularpum-
pen, einer Titan-Sublimationspumpe und einer Getterpumpe) gelang es in der
Reaktionskammer ein Vakuum von 1,1-10~!! mbar zu erzeugen.

In den Untersuchungen des Heliumdimers wurden einzelne Molekiile ioni-
siert, nachgewiesen und in der spiteren Analyse ihre Aufbruchsenergie be-
stimmt. Uber die Reflection Approximation konnten diese Energien in Ab-
stdnde der Kerne vor der Ionisation umgewandelt werden. Die Gesamtheit
der Ereignisse ergab erstmals ein experimentelles Abbild der kompletten
Wahrscheinlichkeitsdichte der Vibrationswellenfunktion des Heliumdimers.
Diese Verteilung erméglichte einen Vergleich mit theoretischen Berechnun-
gen und den bis dahin gemessenen Mittelwerten der Bindungslange. Der Ver-
lauf der Abstandsverteilung liefert eine gute Ubereinstimmung mit theore-
tischen Berechnungen. Zur bis dato genauste Bestimmung des Mittelwerts
der Abstandsverteilung von 52+4 A [Gri00] wurde mit einem Wert von
44,94+0,19 (stat) A ein Unterschied festgestellt. Der experimentelle Wert die-
ser Arbeit liegt jedoch ndher an der aktuellsten Berechnung die einen Wert
von 47,1+0,5 A vorhersagt [Prz10].

Im Vergleich der Abstandsverteilung zum *He-‘He-Potential wurde der au-
Bergewohnliche Charakter des Heliumdimers dargelegt. Wahrend bei einer
angenommenen Bindungsenergie von 140 neV der klassische Umkehrpunkt
im Potential bei etwa 13,5 A liegt, wurden Absténde von tiber 200 A gemessen.
Dies zeigt, dass ein Grof3teil der Abstandsverteilung im klassisch verbotenen
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Bereich des Potentials liegt.Dahin konnen die Atome nur iiber den quanten-
mechanischen Tunneleffekt gelangen.

Die Tatsache, dass die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Atome bei groflen
Abstianden durch die Tunnelwahrscheinlichkeit gegeben ist, wurde ausge-
nutzt, um aus dem Verlauf der Verteilung fiir Abstande > 30 A die Bin-
dungsenergie des Dimers zu extrahieren. Dies ist moglich, da die Tunnel-
wahrscheinlichkeit hinter einer Potentialstufe einzig von der Differenz der
Energie des Zustandes und der Hohe der Potentialstufe abhéngig ist. Da fiir
grof3e Abstinde das Potential in sehr guter Ndherung null ist, entspricht diese
Differenz der Bindungsenergie des Dimers. Der Verlauf der Abstandsvertei-
lung bei grolen Abstidnden wurde daher mit einer exponentiellen Funktion
angendhert, dessen einziger freier Parameter die Bindungsenergie des Di-
mers ist. Auf diese Weise konnte eine Bindungsenergie von 147 + 0,11 (stat)
+ 0,89 (Fit) f}gﬁ (syst) neV ermittelt werden. Dieser Wert stimmt innerhalb
seines Fehlers mit der Theorie von Przybytek et al. [Prz10] iiberein (139 + 2,5
neV), steht jedoch in klarem Widerspruch zu der aus dem Mittelwert errech-
neten Bindungsenergie von Grisenti et al. [Gri00] (95 175 neV).

Neben den besonderen Eigenschaften des Heliumdimers, zeigt auch das Tri-
mer den aullergewohnlichen Charakter kleiner Heliumcluster. Obwohl die
Bindungsenergie des ‘He; mit ca. 11 ueV etwa 100 mal stéirker ist als die
des Dimers, befindet sich noch ein nicht zu vernachlassigender Teil seiner
Wellenfunktion im klassisch verbotenen Bereich des Potentials. Dies konnte
in den Messungen durch die Abstandsverteilung zweier Teilchen des Trimers
gezeigt werden.

Eine weitere Facette des einzigartigen Charakters Van-der-Waals gebunde-
ner Heliummolekiile konnte in der Struktur des Heliumtrimers aufgezeigt
werden. Durch Transformation der im Impulsraum gemessenen Daten in den
Ortsraum, mit Hilfe der Newton’schen Bewegungsgleichungen, konnte ge-
zeigt werden, dass das Trimer keine praferierte Geometrie besitzt. Es kommt
in allen Konfigurationen von einem gleichseitigen Dreieck, bis hin zu einer
linearen Anordnung, nahezu mit gleicher Wahrscheinlichkeit vor. Man kann
beim Heliumtrimer von einem Molekiil ohne Struktur reden.

Dieser extrem delokalisierte geometrische Aufbau kleiner Heliumcluster hat
seinen Ursprung, genau wie die Superfluiditat von fliissigem Helium, in der
sehr schwachen Van-der-Waals-Kraft zwischen den Atomen, der geringen
Masse des Heliums und des bosonischen Charakters von “He.

Zusétzlich zum homonuklearen *He; wurde auch das heteronukleare *He*He,
untersucht. Durch den Austausch eines Atoms durch sein leichteres Isotop be-
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wirkt man eine deutliche Abschwéachung der Bindungsenergie (etwa um einen
Faktor 10) und damit zu deutlich groeren Bindungslidngen. Im gemessenen
Zweiteilchenabstand des *He*He, konnte dies bestétigt werden.

Auf die Struktur des Trimers hat das Isotop ebenfalls starke Auswirkungen.
Obwohl auch in den Messungen am isotopischen Heliumtrimer die extreme
Delokalisierung der einzelnen Atome gesehen werden konnte, wurde hier ei-
ne praferierte Konfiguration erkannt. Sowohl in Winkelverteilungen, als auch
in Abstandsverteilungen war klar ersichtlich, dass die zwei ‘He-Atome ten-
denziell niher beieinander sind, wihrend das leichtere *He sie in groBerem
Abstand umgibt. Dieses, durch die unterschiedliche Vibrationskinematik und
den, aufgrund der leichteren Masse, erhohte Tunnelbereich, zu erkldarende
Verhalten, fithrt zu einer bevorzugten T-formigen Struktur. Die Ergebnisse
des isotopenreinen und des heteronuklearen Trimer wurden in [Voil4] verof-
fentlicht.

Als letzter Teil dieser Arbeit wurde in den Messungen am “He; noch nach
dem vorausgesagten, vibrationsangeregten Zustand gesucht. Dieser soll eine
Realisierung eines von V. Efimov [Efi70] vorausgesagten, universellen Drei-
korperzustandes sein, welcher bislang nur in starken Magnetfeldern an Cae-
sium und Lithium nachgewiesen werden konnte. Das Heliumtrimer stellt den
aussichtsreichsten Kandidaten dar, diesen Effekt in einer natiirlichen Umge-

bung nachzuweisen.

Trotz Variation der Expansionsparameter des Uberschallgasstrahls und ver-
suchter StoBanregung der Grundzustandstrimere gelang es nicht, diesen Zu-
stand in den Daten zu identifizieren. Die aufgebaute Vakuumkammer bietet
jedoch das Potential, diesen exotischen Zustand erstmals nachzuweisen.

6.2 Ausblick

Der errichtete experimentelle Aufbau bietet auch weiterhin die Moglichkeit
kleine Heliumcluster, sowie andere Molekiile zu untersuchen.

Beziiglich der Heliumdimere muss das Ziel in einer Reduzierung des syste-
matischen Fehlers liegen. Dies fiihrt zu einer Reduktion des experimentel-
len Fehlers in der gemessenen Bindungsenergie. Hierzu muss weiter an der
Kalibration des Systems gearbeitet werden. Zum einen konnen weitere Ka-
librationssysteme gesucht werden, die eine genauere Energiekalibration er-
moglichen. Zum anderen kann durch Variation der Laserparameter versucht
werden die bereits bekannten Kalibrationskanile genauer zu vermessen.
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Eine weitere Verbesserung der Kalibration ist moéglich, indem der Ionisati-
onsmechanismus gewechselt wird. Hierzu wurde eine Strahlzeit am Freien
Elektronen Laser (FEL) in Hamburg beantragt und bewilligt. Hier ist es
nun moglich, die Kalibrationssysteme und die Heliumcluster iiber gezielte
Ein-Photonen-Ubergénge zu ionisieren. Bei diesen ist der Ionisationsprozess
und damit auch der Energieiibertrag wiahrend der Ionisation besser definiert
als bei der Multiphoton- bzw. Feldionisation im Femtosekunden-Laser. Die
Durchfiihrung dieses Experimentes sollte die Bestimmung der Bindungsener-
gie des Dimers genauer ermdéglichen. Hierzu wurde das Experiment so umge-
baut, dass es per Lkw nach Hamburg transportiert werden kann und den
Anspriichen einer FEL-Messung gentigt.

Beim Heliumtrimer muss weiterhin die Suche nach dem ersten vibrationsan-
geregten Zustand ein Ziel sein. Hierfiir ist eine mogliche Vorgehensweise die
Parameter der Uberschallgasexpansion iiber einen deutlich weiteren Bereich
zu variieren. Um dies mit einem vertretbaren Arbeitsaufwand zu realisieren,
wurde bereits die Verstellmechanik von Gitter und Schlitz auf Schrittmotoren
umgebaut. Dies ermoglicht eine viel schnellere und exaktere Aufnahme von
Beugungsbildern.

Des Weiteren wire es winschenswert die Elektronen der Reaktion in Koin-
zidenz nachzuweisen. Hieriiber konnten weitere Informationen iiber den Io-
nisationsmechanismus und die Bindungseigenschaften der kleinen Helium-
cluster erlangt werden. Bislang war dies aufgrund der hohen Laserintensitat
nicht moglich. Diese sorgte fiir eine extrem hohe Elektronenrate, welche eine
klare Zuordnung der gemessenen Elektronen zur Reaktion unméoglich mach-
te. Eine weitere Verbesserung des Vakuums in der Reaktionskammer konnte
dieses Problem beheben. Des Weiteren bietet die Messung am FEL das Poten-
tial Ionen und Elektronen in Koinzidenz zu detektieren.

Auch Messungen am Synchrotron oder an Ionenbeschleunigern, unter Ver-
wendung des Transmissionsbeugungsgitters, konnten weitere Erkenntnisse

uber die faszinierenden Eigenschaften kleiner Heliumcluster liefern.
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A. Anhang

A.1 Durchgefiihrte Messungen

Im Hauptteil dieser Arbeit wurden lediglich zwei der getéatigten Messungen
vorgestellt. Im Verlauf der Promotionszeit wurden jedoch weitere Messun-
gen am Heliumdimer und -trimer getatigt. Diese werden hier nun vorgestellt,
wobei auch auf die aufgetretenen Probleme der jeweiligen Messungen einge-

gangen wird.

Heliumdimere

Die in Kapitel 5.2 vorgestellte Messung ist die letzte aus einer Messreihe von
insgesamt sechs Messungen am Heliumdimer. Sie ergab eine Bindungsener-
gie von 147 + 0,11 (stat) + 0,89 (Fit) f}gfl (syst) neV, wobei jedoch ein deut-
licher Unterschied der Bindungsenerige von der Aufbruchsrichtung des Mo-
lekiils beobachtet werden konnte. Unabhingig von diesem Effekt stellt diese
Messung aufgrund der guten Kalibration das vertrauenswiirdigste Ergebnis
der sechs Messungen dar. Im Folgenden werden nun die anderen fiinf Mess-
ergebnisse priasentiert und diskutiert.

Die erste Messung wurde auf der kurzen Seite des Spektrometers (39,5 mm
lang) bei einem elektrischen Feld von 6,5 V/cm durchgefiihrt. Die Diise wurde
hierfir auf eine Temperatur von 12 K gekiihlt und ein Vordruck von 2,1 bar
verwendet. Dies war die erste Messung, bei der das Transmissionsbeugungs-
gitter verwendet wurde. Das uber das Spektrometer angelegte E-Feld bei
dieser Messung wurde so gewihlt, dass die Kalibrationssysteme unabhéngig
von ihrer Orientierung im Raum nachgewiesen wurden. Dies wiederum hat-
te zur Folge, dass die experimentelle Auflosung auf den niederenergetischen
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Aufbruch des Heliumdimers sehr gering war. Zudem wurde zur Kalibration
Stickstoff und Kohlenstoffmonoxid verwendet. Beide Systeme lie3en, wie in
Kapitel 4.2.2 beschrieben, nur eine unzureichende Energiekalibration zu. Die
Verteilung der internuklearen Abstdnde kann in Abbildung A.1 gesehen wer-

den.

g3

S T R I T BN N S R
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
internuklearer Abstand [A]

Abbildung A.1: Verteilung der internuklearen Abstidnde des Heliumdimers in einer Mes-
sung bei 12 K und einem E-Feld von 6,5 V/cm.

Die gemessene Verteilung der internuklearen Abstidnde passt optisch zu der
im Hauptteil der Arbeit dargestellten (siehe Abbildung 5.12). Ndhert man sie
jedoch mit Gleichung 5.3 an, erhilt man eine Bindungsenergie von 183,6 neV.
Dieser Wert ist sowohl vom theoretisch berechneten Wert, als auch vom Mess-
wert aus dem Hauptteil dieser Arbeit weit entfernt. Dieser Unterschied ist
auf die ungenaue Kalibration der Messung und das sehr hohe elektrische
Feld zuriickzufithren. Betrachtet man die Bindungsenergie in Abhéngigkeit
zur Aufbruchsrichtung, fiir verschiedene Bereiche von cos(), so ergeben sich
bei dieser Messung Werte zwischen 165 und 245 neV. Diese breite Spanne an
Bindungsenergien verdeutlicht, dass der in dieser Messung erzielte systema-
tische Fehler nicht ausreicht um ein verléissliches Ergebnis zu erlangen.

Um diesen Fehler zu verringern, wurde in einer nichsten Messung das E-Feld
auf 3,85 V/cm reduziert. Die Parameter der Uberschallgasexpansion wurden
nicht verandert und als Kalibrationssystem wurde nur Stickstoff verwendet.
Die verbesserte Energieaufléosung aufgrund des niedrigen E-Feldes fithrte zu
einer gemessenen Bindungsenergie von ,5 neV. Betrachtete man diese jedoch
in Abhéangigkeit des Aufbruchswinkels, waren noch Schwankungen zwischen
159 und 193 neV zu beobachten.
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Um diese Ungenauigkeiten weiter zu minimieren, wurde in der néchsten
Messung zusatzlich zum Stickstoff noch Argondimere und Sauerstoff als Ka-
librationssysteme verwendet. Da dies die bestmogliche Kalibration darstellt,
sollte diese Messung, unter Verwendung der gleichen experimentellen Para-
meter an Diise und Spektrometer wie zuvor, ein exakteres Ergebnis der Bin-
dungsenergie ergeben. In dieser Messung zeichnete sich jedoch ein sehr viel
ungenaueres Bild ab. Je nach Orientierung des Molekiils ergaben sich Bin-
dungsenergien zwischen 127 und 220 neV. Der Grund dieser starken Schwan-
kung ist bei Betrachtung des Ortsbildes sofort ersichtlich.
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Abbildung A.2: Ortsbild des Ionendetektors in einer Messung bei 12 K, 2 bar Vordruck,
3,85 V/ecm E-Feld und der 39,5 mm langen Spektrometerseite. Nahe des Maximums der Di-
merverteilung sind zwei Stellen mit niedriger Nachweiseffektivitét ersichtlich.

Im Ortsbild kann man deutlich zwei Regionen mit stark reduzierter Nach-
weiseffektivitdt erkennen. Da nun Ereignisse, die in diesem Bereich auftref-
fen wiirden aus der Statistik herausfallen, ergibt sich eine komplizierte Ab-
héangigkeit zwischen Orientierung und internuklearem Abstand, die das Ge-
samtergebnis verfialscht. Aufgrund dieser Tatsache kann diese Messung nicht
genutzt werden.

In der nichsten getatigten Messung wurde daher die lange Seite des Spek-
trometers (222,4 mm) und damit auch der andere Detektor verwendet. Uber
sie wurde eine Spannung von ca. 125 V angelegt, was zu einem E-Feld von
5,75 V/cm fiihrte. Die Parameter der Uberschallgasexpansion blieben im Ver-
gleich zu den bisherigen Messungen unveriandert. Betrachtet man bei dieser
Messung den kinetic energy release gegen den Aufbruchswinkel, kann man
feststellen, dass sowohl Aufbriiche direkt entlang der Spektrometerachse, als
auch die parallel zum Detektor ein unterschiedliches Verhalten zu den restli-
chen Aufbriichen haben (siehe Abbildung A.3).

Bestimmt man die Bindungsenergie des Dimers, so ergibt sich, abgesehen
von den scheinbar problematischen Bereichen in Flugzeitrichtung und der
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Abbildung A.3: Kinetic energy release in Abhingigkeit vom Aufbruchswinkel zur Spektro-
meterachse. Fiir Aufbriiche entlang der Spektrometerachse und welche parallel zum Detek-
tor zeigt sich ein anderes Verhalten, als fiir die iibrigen Ereignisse.

Detektorebene, ein mit der im Hauptteil besprochenen Messung einheitliches
Bild. Die Bindungsenergie des Dimers liegt zwischen 158,1 und 167,0 neV.

Da nicht geklart werden konnte, woher diese Abweichung bei paralleler und
orthogonaler Orientierung zum Detektor stammt, wurde eine weitere Mes-
sung am Heliumdimer getétigt. Bei dieser wurde das E-Feld noch niedriger,
auf einen Wert von 3,84 V/cm eingestellt. Die Diise wurde bei dieser Messung
auf eine Temperatur von 16 K gekiihlt, der Vordruck jedoch bei 2 bar belassen.
Durch diese Parameter der Expansion ist es nun vollig ausgeschlossen, dass
sich noch ein Rest an Trimeren unter den Dimerereignissen befindet (siehe
Abb 5.4). Betrachtet man bei dieser Messung wieder den kinetic energy relea-
se gegen die Orientierung des Molekiils ist ein anderes Problem zu erkennen.

kinetic energy release [eV]

Ry EE
cos(6)

Abbildung A.4: Kinetic energy release in Abhingigkeit vom Aufbruchswinkel zur Spektro-
meterachse. Nahezu uber den ganzen Bereich der Molekiilorientierungen ist eine Struktur
zu erkennen.
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Im Unterschied zu Abbildung A.3 ist in dieser Messung eine deutliche Struk-
tur zu erkennen. Wihrend bei der vorherigen Messungen nur bei Aufbriichen
direkt in der Detektorebene eine Struktur zu erkennen war, streckt sich diese
hier nahezu bishin zu Aufbriichen entlang der Spektrometerachse aus. Die
Ursache dieser Struktur liegt, wie bereits in Kapitel 5.2 erwdhnt, in der Tot-
zeit des Detektors. Hat das zeitgebende MCP-Signal hinter dem Signalpuls
noch einen oder mehrere Nachschwinger, kann in dieser Zeit kein weiteres
Ereignis detektiert werden. Aufbriiche parallel bzw. nahezu parallel zur De-
tektorebene treffen mit einem sehr geringen zeitlichen Versatz auf das MCP
auf. Aufgrund des niedrigen E-Feldes bei dieser Messung ist der durch diesen
Effekt betroffene Bereich nahezu iiber den ganzen cos(f) ausgedehnt. Die Er-
eignisse dieser Messung sind daher nicht fiir eine verlissliche Bestimmung
der Bindungsenergie geeignet.

Die letzte der sechs Messungen ist die im Hauptteil beschriebene. In ihr wur-
de die Signalentkopplung der Detektoren neu konfiguriert um die Totzeit zu
minimieren. Zuséatzlich wurde das elektrische Feld des Spektrometers mini-
mal erhéht. Die Einstellungen der Uberschallgasexpansion waren mit 16 K
und 2 bar so gewihlt, dass ein Untergrund an Trimeren ausgeschlossen wer-
den kann. Der in dieser Messung ermittelte Wert fiir die Bindungsenergie von
147 £+ 0,11 (stat) + 0,89 (Fit) f}gj (syst) neV stellt daher den verlasslichsten
Messwert dar.

Spektrometer/ | Kali- Ergebnis Probleme
E-Feld bration
39,5 mm N,, CO 165 - 245 neV zu hohes E-Feld
6,5 V/em zu ungenaue Kalibration
39,5 mm N, 159 - 193 neV Zu ungenaue
3,85 V/em Kalibration
39,5 mm N, Ars, 127 - 220 neV Nachweisminima
3,85 V/em (02 im Detektor
Probleme im

2224 mm Ars, O, 162 - 180 neV Bereich cos(6) < 0,2
5,75 V/em und cos(9) > 0,9
2224 mm Ars, O, nicht zu verwenden starke
3,84 V/em Totzeitprobleme
2224 mm Ars, O, 1474+ 0,11(stat)+ keine dominanten
3,8 V/em O,89(Fit)f}g’i(syst) neV Probleme

Tabelle A.1: Tabellarische Zusammenfassung der verschiedenen Dimermessungen.
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Heliumtrimere

Bei der Messung des Heliumtrimers wurden nur fiir den homonuklearen ‘He;
mehrere Messungen getatigt. Neben der in Kapitel 5.3.1 beschriebenen Mes-
sung wurde das System noch zwei weitere Male vermessen.

Bei den im Hauptteil dieser Arbeit nicht gezeigten Messungen lag die Diisen-
temperatur jeweils bei 12 K und der Vordruck bei 2 bar. Die in den Messungen
erhaltenen Ergebnisse sollen hier als erstes anhand der kinetischen Ener-
gie der drei Teilchen (Dreiteilchen-KER) verglichen werden (siehe Abbildung
A.5).

0257 Messung 1

SE « Messung 2
Messung 3

0.20

0.15

0.10

normierte Ereignisse

0.05 1

Dreiteilchen-KER [eV]

Abbildung A.5: Kinetic energy release der drei Fragmente der Coulomb-Explosion. Mes-
sung 1 wurde auf der 3,95 cm langen Spektrometerseite bei einem E-Feld von 3,85 V/cm,
einer Diisentemperatur von 12 K und einem Vordruck von 2 bar durchgefiihrt. Messung 2
ist die im Hauptteil beschriebene Messung auf der langen Spektrometerseite (22,24 cm) bei
15,25 V/em, 12 K und 3 bar. Messung 3 wurde auf der selben Spektrometerseite bei einem
Feld von 37,4 V/cm, einer Temperatur von 12 K und einem Vordruck von 2 bar durchgefiihrt.

Die drei Verteilungen scheinen innerhalb ihrer Fehler gut tibereinzustimmen.
In der abfallenden Flanke der Verteilung sticht jedoch Messung 3 ein wenig
heraus. Bei ihr kommen, verglichen zu den anderen zwei Messungen, gréBere
KER haufiger vor. Die Erklarung hierfiir ist im am Spektrometer angelegten
elektrischen Feld zu sehen. Dieses ist im Verhéiltnis zur Lange des Spektrome-
ters in dieser Messung am hochsten. In den zwei anderen Messungen dagegen
war es so niedrig eingestellt, dass je nach rdumlicher Orientierung des Mole-
kiils hohe Aufbruchsenergien nicht detektiert wurden. Hierdurch kam es, je
nach Form des Trimers, zu verschieden grof3en Verlusten bei hohem KER.

Messung 3 wurde fiir den Hauptteil nicht ausgewéhlt, da sie die mit Abstand
schlechteste Statistik besitzt. Mit weniger als 6000 Ereignissen ist eine Dar-
stellung des KER zwar moglich, fiir zweidimensionale Histogramme reicht
diese Statistik jedoch nicht fiir aussagekriftige Darstellungen aus.
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Aus den verbleibenden zwei Messungen wurde Nummer 2 fiir den Hauptteil
der Arbeit ausgewihlt, da sie zum einen, mit ihren 105000 Ereignissen, eine
etwa funf Mal so gute Statistik wie Messung 1 hat, zum anderen aber auch,
da Messung 1 relativ frith wiahrend der Promotionszeit durchgefithrt wurde
und daher einzig mit Stickstoff kalibriert wurde.

Nachdem die Ubereinstimmung in der Aufbruchsenergie dargelegt wurde,
muss nun noch gezeigt werden, dass die drei Messungen auch in der geome-
trischen Struktur des Trimers iibereinstimmen. Hierzu wird zuerst Messung
1 und 2 vergleichen. Diese haben beide eine ausreichende Statistik um die

Struktur in einem zweidimensionalen Histogramm zu betrachten.
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Abbildung A.6: Vergleich der Dalitz Diagramme der ersten und zweiten Messung am *Hes.
Die Messungen haben das Maximum an der gleichen Stelle und zeigen auch in den Aulenbe-
reichen des Histogramms ein vergleichbares Verhalten.

Der Vergleich des Dalitz Diagramms im Impulsraum (Abb. A.6) zeigt, dass
sowohl Messung 1 als auch 2 eine identische Verteilung ergeben. Beide Hi-
stogramme haben ihr Maximum im Ursprung des Koordinatensystems und
fallen von dort an zu den Seiten identisch ab. Aufgrund dieser guten Uber-
einstimmung im Impulsraum soll an dieser Stelle von einer Transformation
in den Ortsraum abgesehen werden, da auch hier identische Resultate zu er-
warten sind.

Die direkte Nebeneinanderstellung von Messung 2 und 3 kann aufgrund der
geringen Statistik von Messung 3 nicht im zweidimensionalen Dalitz Dia-
gramm geschehen. Stattdessen wird auf die bereits aus Abbildung 5.20 be-
kannte Darstellung des Innenwinkels zwischen den Relativimpulsen zuriick-
gegriffen.



178 A. Anhang

14000

T

700F

12000f 600}

T

T

10000f 500

8000F 400

1

Ereignisse
Ereignisse

6000F 300}

1

4000f 200F

1

T

2000f 100F

A I P | | el e L [ [
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 00 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Innenwinkel im Impulsraum [deg] Innenwinkel im Impulsraum [deg]

Abbildung A.7: Vergleich der Innenwinkel zwischen den Relativimpulsen des Trimers bei
Messung 2 und 3. Abgesehen von der unterschiedlichen Statistik haben die Verteilungen den
gleichen Verlauf.

Auch Messung 2 und 3 zeigen in Abbildung A.7 eine exzellente Ubereinstim-
mung. Beide haben ihr Maximum bei knapp unter 60°, erstrecken sich jedoch
von 20° bis hin zu etwa 120°.

Da in Kapitel 5.3.1 auch die theoretisch berechneten Verteilungen zwecks des
im Experiment nicht vollstandig abgedeckten Raumwinkels korrigiert wur-
den, gab es keinen Grund nicht Messung 2 auszuwihlen. Da alle drei Mes-
sungen einen vergleichbaren KER ergaben und auch in der Struktur des Tri-
mers kein Unterschied festgestellt werden konnte, stellte Messung 2 die bes-
te Statistik in Kombination mit der verldsslichsten Kalibration. Ein positiver
Nebeneffekt dieser Wahl lag darin, dass die Messung am heteronuklearen
SHe'He, in der selben Messzeit entstand. Aufgrund der gleichen Einstellung
des elektrischen Feldes und der Verwendung der gleichen Kalibrationsmes-
sungen miissen die zwei Systeme direkt vergleichbar sein.

A.2 Look-Up Table

Beim Heliumtrimer besteht ein grofles Interesse daran den geometrischen
Aufbau des Molekiils zu erfahren. Da die Messgrof3en einer ColTRIMS-
Messung jedoch im Impulsraum sind, ist es schwierig, ein intuitives Verstand-
nis der Struktur zu erlangen. Der Grund hierfiir liegt darin, dass Informatio-
nen eines Mehrteilchensystems im Impulsraum nicht trivial in den Ortsraum
transformiert werden konnen. Dies kann man sich bildlich durch den Vor-
gang der Coulomb-Explosion erkldren. Starten zwei der drei Ionen nahe bei-
einander und das dritte weit entfernt, z.B. in einem gleichschenkligen Drei-
eck, erhalten die ersten zwei Teilchen, welche nahe beieinander sind, durch
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ihre Abstofung einen grof3en Impuls. Der Impulsiibertrag vom dritten Ion ist
vergleichsweise klein und in eine andere Richtung. Das dritte, weiter entfern-
te Ion erhilt dagegen zwei kleinere Impulsiibertriage, welche jedoch nahezu
in die gleiche Richtung deuten und sich daher aufsummieren. Dies sorgt da-
fiir, dass trotz einer starken Auslenkung von einem gleichseitigen Dreieck im
Ortsraum, die Impulse der einzelnen Teilchen im Betrag nahezu gleichgrof3
sind. Demnach fiihrt eine breite Verteilung von Konfigurationen im Ortsraum
nur zu sehr geringen Unterschieden im Impulsraum.

Diese Vorstellung einer Coulomb-Explosion hilft demnach nicht ein genaues
Verstandnis der geometrischen Struktur aus den Daten im Impulsraum zu
gewinnen. Um dieses Problem zu l6sen wurde eine Look-Up Table (LU Table)
erstellt [Kun14]. Die Idee hierfiir basiert darauf, dass durch eine Simulation
Daten erstellt werden, die den Ortsraum mit dem Impulsraum verkniipfen.
Diese Verkniipfung kann anschlieend genutzt werden, um die experimentel-

len Daten in den Ortsraum zu transformieren.

Die einfachste Realisierung einer Look-Up Table wére es, drei zufillige Orts-
koordinaten zu wiirfeln, um eine Trimerkonfiguration zu erhalten. Diese Ko-
ordinaten konnten genutzt werden um, unter Annahme der Heliummasse
und einfach positiver Ladung, die Newton’schen Bewegungsgleichungen zu
losen und so die resultierenden Impulsvektoren zu erlangen. Will man die-
se Informationen in eine Look-Up Table eintragen, wiirde diese mindestens
sechs Eintrage fiir Ortsraum und 6 Eintrage fiir Impulsraum benétigen (fiir
jedes Teilchen je eine X und eine Y Koordinate). Die LU Table wiirde demnach
pro Ereignis aus 12 Eintragen bestehen. Will man dies fiir ausreichend viele
Konfigurationen machen, um fiir jedes gemessene Ereignis mindesten einen
Eintrag in der Tabelle zu finden, so wiirde dies eine enorme Datenmenge pro-
duzieren. Diese Datenmenge miisste nun fiir jedes gemessene Ereignis nach
dem passenden Eintrag durchsucht werden. Da dies extrem lange dauern und
der Datenspeicher im PC nicht ausreichen wiirde, muss eine andere Methode
gefunden werden, welche die nétigen Informationen mit weniger Eintragen
liefert.

Um Informationen iiber alle drei Teilchen in einem Histogramm darzustel-
len wurde in Kapitel 4.1.3 bereits das Dalitz Diagramm eingefiihrt. Kénnen
aus dessen Koordinaten die Ortsinformationen aller Teilchen in kartesischen
Koordinaten gewonnen werden, wire dies eine Moglichkeit mit nur je zwei
Eintragen (X und Y Koordinate des jeweiligen Dalitz Diagramms) fiir Orts-
und Impulsraum eine LU Table zu erstellen. Dies birgt jedoch zwei Schwie-
rigkeiten: zum einen muss eine Transformation von den Dalitz Koordinaten
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in kartesische Koordinaten der einzelnen Teilchen gefunden werden und als
zweites haben diese Konfigurationen nur eine einheitliche Gréfle, da das Da-
litz Diagramm normiert ist.

Um alle moglichen Konfigurationen im Ortsraum zu erhalten, wurde mit ei-
nem homogen gefiillten Dalitz Diagramm im Ortsraum begonnen. Um aus
den Koordinaten des Dalitz Diagramms, welche die ersten zwei Eintréage der
LU Tabble darstellen, in kartesische Koordinaten zu wechseln, wurde folgen-
des Gleichungssystem [Dor] verwendet.

Ty = \/E (A.1)
- _(pQ_p3+p1)
2\/p_1
T3 = —\/p_l — T2
v = 0
Y2 = Y3

Ys = /D2 —933

mit
1
P1 = Ypalitz T § (A2)
1 2
P2 = 5(\/5 * TDalitz — YDalitz T g)
ps = 1—p1—p2

Fiir die tiber diese Formeln erzeugten Trimerkonfigurationen in kartesischen
Koordinaten wird nun, unter Annahme der Heliummasse und einfach posi-
tiver Ladung, eine Coulomb-Explosion klassisch simuliert. Die entsprechen-
den Differenzialgleichungen der Newton’schen Mechanik werden numerisch
mit der Euler Methode gelost. Dies geschieht indem in kleinen Zeitschritten
jeweils die Beschleunigung, die Position und Geschwindigkeit der einzelnen
Teilchen berechnet wird. Die Zeitschritte betragen anfangs 1 a.u. und werden
im Verlauf der Simulation bei grofleren Abstidnden der Teilchen und damit
geringeren Kraften vergroflert. Ist keine relevante Beschleunigung mehr vor-
handen, werden die Impulse als final betrachtet und aus ihnen ein Dalitz Dia-
gramm im Impulsraum erstellt. Die Koordinaten dieses Dalitz Diagramms

werden nun in einer Tabelle mit denen im Ortsraum verkniipft.

Uber die so erzeugte Tabelle kénnen nun die experimentellen Daten nach-
geschaut werden. Die Koordinaten jedes gemessenen Ereignisses im Dalitz
Diagramm werden mit Hilfe der LU Table in Ortskoordinaten umgewandelt.
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Diese werden dann entweder direkt als Dalitz Diagramm im Ortsraum dar-
gestellt oder man kann sie verwenden um weitere Groflen im Ortsraum zu
berechnen. Es ist jedoch zu beachten, dass die iiber die LU Table erzeugten
Trimerkonfigurationen nicht die wahre Grof3e eines gemessenen Trimers wie-
dergeben konnen. Daher sollten mit Hilfe dieser Informationen nur die Form
des Trimers betrachtet werden. Gibt es fiir ein experimentelles Ereignis meh-
rere Eintriage in der Tabelle, wird per Zufall einer ausgewéhlt. Dies wurde
so erstellt, da ein kleiner Konfigurationsbereich im Impulsraum auf einen
grof3en Bereich im Ortsraum abgebildet wird. Um diesen Bereich homogen zu
fiillen wurde sich fiir eine Auswahl per Zufall entschieden, die bei einer aus-
reichenden Ereignismenge zu einer gleichméfligen Verteilung auf alle Eintra-
ge fiihrt.

Anders als in der LU Table, starten die einzelnen Ionen des Trimers im Ex-
periment nicht in Ruhe, sondern erhalten jeweils einen kleinen Riickstofim-
puls durch das ionisierte Elektron. Um diesen Effekt in der LU Table zu be-
riicksichtigen, wurde in der Simulation den Teilchen der Trimere zu Beginn
der Coulomb-Explosion ein zufilliger Startimpuls gegeben. Damit dieser ei-
ne realistische Grofle besitzt, wurden die experimentellen Verteilungen des
Summenimpulses der einzelnen Raumrichtungen betrachtet. Nun wurde der
Startimpuls der Simulation so gewihlt, dass auch die resultierenden Impulse
der LU Table eine vergleichbare Breite im Summenimpuls aufweisen.

Um neben der Struktur der Trimere auch den Abstand der einzelnen Teilchen
voneinander zu bestimmen, wurden die rekonstruierten Ortskonfigurationen
mit dem gemessenen kinetic energy release der drei Teilchen verkniipft. Hier-
bei wird ausgenutzt, dass der KER nicht nur iiber die Impulse der Teilchen

bestimmt werden kann, sondern auch iiber deren urspriinglichen Abstand.

1 1 1
KER = + + (A.3)
Ris  Ri3 R

Verbindet man diese Formel mit dem Sinussatz eines allgemeinen Dreiecks,

Ry Rz Ras
sin(3)  sin(2)  sin(l) k, (A4)

lassen sich die Seitenlidngen des Trimers mit Hilfe der Winkel und des KER

berechnen.
(3
Ry = 5””;( ) (A.5)
Ry — M2 (A.6)
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R23 - ]’f ) (A7)
mit
KER
k=— 1 1 (A.8)
sin(1) sin(2) sin(3)

Uber diese Verkniipfung des gemessenen KER und der iiber die LU Table re-
konstruierten Winkel lassen sich die gemessenen Trimerereignisse im Orts-

raum darstellen.
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