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Kurzfassung

Aus der mathematischen Beschreibung quantenmechanischer Systeme folgt die Moglich-
keit, dass Teilchen einen gebundenen Zustand bilden, wenn sie sich an Orten befinden
an denen sie nach klassischer Beschreibung ungebunden wéren. Das Heliumdimer ist
ein System, das aufgrund seiner auflerordentlichen Eigenschaften grofitenteils in diesem
klassisch verbotenen Bereich existiert. Daher liefert eine prézise Vermessung dieses Sys-
tems sensitive Vergleichswerte fiir quantenmechanische Rechnungen. In dieser Arbeit
wird eine Messung vorgestellt, mit der die gesamte Vibrationswellenfunktion des Heli-
umdimers sichtbar gemacht werden konnte. Aus der Form der Wellenfunktion konnte
die Bindungsenergie des Heliumdimers bestimmt werden. Der ermittelte Wert von 151,9

+13,3 eV liegt in Ubereinstimmung mit aktuellen theoretischen Berechnungen.

Abstract

The mathematical description of quantummechanical systems enables particles to form
a bound state while beeing located at places where they would be unbound according
to classical physics. The helium dimer is a system known to exist mainly in that clas-
sically forbidden region, due to its extraordinary properties. A precise measurement of
this system therefore provides sensitive values for comparison with quantum mechanical
calculations. This work presents a measurement that allowed to image the full vibra-
tional wave function of the helium dimer. The binding energy of the dimer could be
extracted from the shape of the wave function. The extracted value of 151,9 £13,3 eV

is in agreement with most recent calculations.
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1. Motivation

Im Sommer 1868 reisten mehrere Teams von Astronomen nach Indien, um eine Sonnen-
finsternis zu beobachten. In ihrem Gepéck befand sich ein neuartiges Instrument, mit
dem sie der Sonne ihre Geheimnisse entlocken wollten: Das Spektroskop. Sein zentrales
Bauteil war ein Prisma, mit dessen Hilfe das Licht der Sonnenhiille!, die wihrend einer
Sonnenfinsternis deutlich sichtbar wird, in ein Spektrum von Linien und Farben zerlegt
werden konnte. Aus diesem Spektrum konnten die Astronomen bestimmen, welche che-
mischen Elemente an der Quelle des Lichts vorlagen. Die hellsten Linien konnten schnell
mit Wasserstoff in Verbindung gebracht werden, die Sonne schien also zu einem Grofiteil
aus Wasserstoff zu bestehen. Mit diesem Ergebnis in der Tasche packten die Astronomen
ihre Ausriistung zusammen und reisten ab.

Doch einer der Astronomen, Jules Janssen, kam auf die Idee, dass die Spektrallinien der
Sonnenhiille auch ohne Sonnenfinsternis zu beobachten sein sollten. Er verbesserte sein
Spektroskop, das ihm fortan erlaubte schmale Bereiche des Spektrums zu betrachten.
So konnten Teile des Spektrums ausgeblendet werden, die sehr hell waren und bislang
alle schwéicheren Linien iiberstrahlt hatten, solange der Mond nicht den Grofiteil des
Sonnenlichts blockierte. In den darauffolgenden Tagen fand er eine Spektrallinie bei ei-
ner Wellenldnge von 587,5 nm, die keinem bisher bekannten Element zugeordnet werden
konnte. Er schloss daraus, dass sich auf der Sonne ein bisher unbekanntes Element be-
findet, und schrieb einen Brief an die Akademie der Wissenschaften in Paris, von seiner
Entdeckung schildernd.

Zuféllig traf sein Schreiben dort am gleichen Tag ein, wie eine Abhandlung von Norman
Lockyer aus England. Dieser war ebenfalls zu dem Schluss gelangt, die Spektrallinien
miissten auch bei vollem Sonnenlicht isolierbar sein, und auch er berichtete tiber den
Fund eines neuen Elementes. Dieses Element nannte er Helium, nach dem griechischem
Wort fiir Sonne — helios.[1]

Helium entsteht durch Fusionsprozesse, die in Sternen wie unserer Sonne ablaufen,

und auch direkt nach dem Urknall abliefen. Dies macht Helium, nach Wasserstoff, zum

'hestehend aus Korona und Protuberanzen
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zweithdufigsten Element im Universum.

Helium ist das zweite Element im Periodensystem der Elemente. Sein Atomkern besteht
aus zwei Protonen und zwei Neutronen, dieser wird umgeben von zwei Elektronen. Damit
ist Helium sowohl das leichteste Edelgas als auch das einfachste Mehrelektronensystem.
Unter Normalbedingungen liegt Helium als einatomiges Gas vor, und kommt damit der
oft verwendeten theoretischen Beschreibung des Idealen Gases aus punktférmigen, nicht
miteinander wechselwirkenden Teilchen am néchsten.

Trotz — oder gerade wegen — dieser Einfachheit zeigt Helium mehrere ungewohnliche
FEigenschaften: Es ist die einzige Substanz, die am absoluten Temperaturnullpunkt, bei
Normaldruck, fliissig bleibt. Nur bei sehr hohen Driicken wird sie fest, wahrend sie bei
sehr tiefen Temperaturen superfluid wird.

Obwohl es sich um ein Edelgas handelt, konnen zwei Heliumatome unter exotischen Be-
dingungen eine Bindung eingehen. Allerdings ist diese Bindung so schwach, dass das
entstehende Molekiil nur den Grundzustand aber keinen einzigen Rotations- oder Vibra-
tionszustand besitzt. Die auflerordentlichen Eigenschaften von Helium kénnen erklért
werden, wenn die Wechselwirkung zwischen zwei Heliumatomen verstanden wird.

Dies stellt sich jedoch als komplizierter heraus, als die Bindungspartner, zwei simple He-
liumatome, vermuten lassen. Noch lange nach der erstmaligen Beschreibung der Wech-
selwirkung von Slater[2] im Jahre 1928 konnte nicht gekldrt werden, ob iiberhaupt ein
gebundener Zustand existiert. Erst durch die vollstdndig quantenmechanische Beschrei-
bung des Systems konnten Zweifel an der Existenz des Heliumdimers ausgerdumt wer-
den. Die experimentelle Beobachtung des Dimers gelang erst in den 90er Jahren. Das lag
an der Herausforderung ein so schwach gebundenes System zu erzeugen und eindeutig
nachzuweisen, und fithrt auch bei heutigen Experimenten dazu, dass ein grofler Aufwand
betrieben werden muss. Neueste theoretische Berechnungen des Helium-Helium Wechsel-
wirkungspotentials beriicksichtigen relativistische und quantenelektrodynamische Kor-
rekturen. Durch verbesserte Ndherungsverfahren und Zugang zu mehr Rechenleistung
konnten Przybytek et al. die Stiarke der Bindung mit nur wenigen Prozent Unsicherheit

angeben.

Fiir viele Gebiete der Physik ist es entscheidend das Wechselwirkungspotential zweier
Heliumatome mit grofftmoglicher Genauigkeit zu kennen. Dazu gehoren Tieftemperatur-
Festkorperphysik [3], Spektroskopie [4] und allen voran die Metrologie (die Wissenschaft
des Messens) [5, 6].

Die Metrologen des Internationalen Komitees fiir Mal und Gewicht (CIMP?) planen

2 Abk. fiir, franzésisch, ,,Comité International des Poids et Mesures®
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fiir 2018 eine Neudefinition der sieben Basiseinheiten des SI-Systems. Die Basiseinheiten
sollen hierbei von physikalischen Konstanten mit festgelegten Zahlenwerten abhéngig
gemacht werden®. Eine dieser Konstanten ist die Boltzmann-Konstante k. Sie soll zur
Neudefinition des Kelvins in die Basiseinheit fiir die Temperatur eingehen.

Gemessen wird die Boltzmann-Konstante, indem das Verhéltnis der Viskositdt von Ar-
gon und Helium prézise bestimmt wird[8, 9]. Dabei wird ausgenutzt, dass die Viskositét
von Helium aus theoretischen ab initio Berechnungen so genau bekannt ist, dass sie sich
zur Kalibrierung der Messapparatur eignet.

Auch weitere metrologische Anwendungen, wie die Entwicklung eines neuen heliumba-
sierten Druckstandards, hdngen kritisch von der Genauigkeit der berechneten Eigenschaf-
ten von Helium ab[10, 11]. Die verwendeten ab initio Rechnungen stiitzen sich dabei auf
die genaue Kenntnis des He-He-Potentials, das auch die Basis zur Vorhersage der Eigen-
schaften des Heliumdimers bildet. Die vorhergesagte Bindungsenergie liegt jedoch 1,7 o
iiber dem bisherigen experimentellen Wert[12]. Es wird also eine neue und moglichst

prazisere Messung der Bindungsenergie des Heliumdimers bendtigt.

In dieser Arbeit wird die Vermessung der Vibrationswellenfunktion und eine Prézisi-
onsmessung der Bindungsenergie des Heliumdimers vorgestellt. Dazu wurde ein reiner
Heliumdimergasstrahl mit Hilfe von Materiewellenbeugung prapariert. Die Dimere wur-
den durch Laserstrahlung ionisiert und konnten anschliefend vermessen werden.

Dariiber hinaus konnten die Eigenschaften gréferer Cluster untersucht, und der intera-

tomare Coulomb-Zerfall fiir Heliumclustern unterschiedlicher Gréfie verglichen werden.

3 Es wird die selben sieben Basiseinheiten geben (Sekunde, Meter, Kilogramm, Ampere, Kelvin, Mol
und Candela). Von diesen wird das Kilogramm, das Ampere, das Kelvin und das Mol neudefiniert
indem die exakten Zahlenwerte fiir das Plancksche Wirkungsquantum, die Elementarladung, die
Boltzmann-Konstante und die Avogadrokonstante gewéahlt werden. Die Sekunde, der Meter und das
Candela sind bereits durch physikalische Konstanten definiert, und es ist nur notig ihre derzeitige
Definition umzuschreiben. Die neuen Definitionen werden das SI-System verbessern ohne die bishe-
rigen Groflen der Einheiten zu verdndern, womit die Kontinuitit bisherigen Messungen sichergestellt
ist* (Ubersetzt aus [7])






2. Stand der Forschung - Theoretische
Beschreibung

Helium ist das einfachste Edelgas. Sein Atomkern besteht aus zwei Protonen und zwei
Neutronen. Seine beiden Elektronen bilden ein abgeschlossenes Atomorbital, das 1s-
Orbital. Diese Elektronenkonfiguration ist energetisch sehr giinstig, was zu einem lo-
nisationspotential Ip von 24,59 eV fiihrt, dem hochsten Wert aller neutralen Elemente
im Periodensystem. Gleichzeitig ist Helium das kleinste aller Atome. Aufgrund dieser
Eigenschaften ist Helium chemisch inert.

Dennoch besteht eine geringe attraktive Wechselwirkung zwischen zwei Heliumatomen.
Der nachfolgende Abschnitt stellt die theoretischen Grundlagen zur Beschreibung dieser
Wechselwirkung dar. AnschlieBend wird auf die Entwicklung der theoretischen Modelle

zur Beschreibung des Heliumdimers eingegangen.

Molekulare Systeme werden meist durch kovalente Wechselwirkung gebunden. Sie ent-
steht, indem sich zwei Bindungspartner ihre Valenzelektronen teilen, wodurch die Ge-
samtenergie des Systems abgesenkt wird. Edelgase haben voll besetzte Valenzelektronen-
schalen. Bei dieser Elektronenkonfiguration sind keine kovalenten Bindungen moglich.
Grund dafir ist die Art und Weise nach der sich die atomaren Orbitale zu Molekiilor-
bitalen iiberlagern. Hierbei kénnen bindende und antibindende Molekiilorbitale besetzt
werden. Wéhrend sich die beiden Elektronen eines Wasserstoffmolekiils im bindenden
Molekiilorbital befinden, besetzen die vier Elektronen eines Heliummolekiils sowohl das
bindende als auch das antibindende Orbital (siche Abb. 2.1). Dabei entsteht kein effek-
tiver Energiegewinn und damit keine kovalente Bindung. Auch fiir Verbindungen aller
weiteren Edelgase hebt sich die Anzahl der bindenden und antibindenden Molekiilorbi-

tale gerade auf.

13
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Abb. 2.1.: Schematische Darstellung der Linearkombination zweier Atomorbitale zu einem Mo-

lekiilorbital fiir den Grundzustand von Hz (links) und Hey (rechts). Wahrend die beiden Elektro-

nen von Hy das bindende 1o,-Orbital besetzen, wird im Hey auch das antibindende 1o4,-Orbital
gefiillt (verdndert nach [13]).

2.1. Van-der-Waals-Bindung

Es gibt jedoch eine weitere Wechselwirkung zwischen zwei Atomen, die eine attraktive
Kraft und damit eine Bindung vermitteln kann. Sie ist verh&ltnisméBig schwach und
tritt in der Regel gegeniiber anderen Bindungsarten in den Hintergrund. Diese Van-der-
Waals-Wechselwirkung basiert auf der Wechselwirkung zwischen den Dipolmomenten
zweier benachbarter Atome oder Molekiile. Ein prominentes Beispiel ist die Wasserstoff-
briickenbindung zwischen zwei HoO-Molekiilen. HoO besitzt ein permanentes Dipolmo-
ment und kann bei entsprechender Ausrichtung eine attraktive Kraft auf ein benachbar-
tes Wassermolekiil ausiiben.

Doch auch ohne permanentes Dipolmoment kann ein attraktives Potential zwischen
zwel benachbarten Atomen oder Molekilen entstehen. Der Grund dafiir ist, dass bei
einer Momentaufnahme eines Atoms ein temporires Dipolmoment durch Fluktuation
der Elektronenhiille gegen den Atomkern entsteht. Fiir eine kugelsymmetrische 1s Elek-
tronenverteilung ist dieses momentane elektrische Dipolmoment p(t) = e-7(t), wihrend
der im zeitlichen Mittel betrachtete Erwartungswert (p) null ist. Hierbei ist 7(t) der
Vektor von Kern zu Elektron. Das momentane Dipolmoment erzeugt ein momentanes
elektrisches Feld, das ein Dipolmoment im Nachbaratom induziert. Dieser zweite Dipol
erzeugt ebenfalls ein Feld das wiederum das erste Atom beeinflusst. Die wechselseitige
Beeinflussung stort die anfidngliche Ladungsverteilung dauerhaft und fithrt dazu, dass
das Dipolmoment auch im zeitlichen Mittel nicht mehr null ist. Fiir eine quantenme-
chanische Behandlung der Wechselwirkung zwischen zwei induzierten Dipolen ist eine
Storungsrechnung zweiter Ordnung notwendig. [13]

Das Dipolmoment pj eines Atoms ist abhingig von dessen Polarisierbarkeit o und dem
duBeren elektrischen Feld E , das durch das momentane Dipolmoment des Nachbaratoms

erzeugt wird.
pa =asE (2.1)
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Das Feld, das dieses Dipolmoment p4 wiederum am Ort seines Nachbarn B erzeugt, wird

beschrieben durch
E, — 2pa 5
A 4dmegR3 0

(2.2)

wobei Ry der Einheitsvektor in Richtung der Verbindungslinie zwischen Atom A und B
ist. Die potentielle Wechselwirkungsenergie zwischen zwei gegenseitig induzierten Di-
polen ist E,n(R) = —p_jgmd“”e” . E:L Mit 2.1 und 2.2 folgt fiir das Van-der-Waals-

Wechselwirkungspotential:

apg-ap Oy
R6  — RS

Epot = —ap-ap - ]E|2 =-C (2.3)
Das Potential ist also attraktiv und langreichweitig, da es mit 1/RS abfillt. Die Multipol-
betrachtung der Van-der-Waals-Bindung gilt allerdings nur im Bereich grofler Absténde.
Fiir kleine Abstinde muss zusétzlich die Uberlagerung der abgeschlossenen Elektronen-
hiillen und die Abstoffung der positiv geladenen Kerne beriicksichtigt werden. Fiir die
Beschreibung des gesamten Potentials eignet sich ein empirischer Ansatz durch Verwen-

den des Lennard-Jones Potentials:

12 6
B =e (") (%) (2.4)
Die Koeffizienten sind von den jeweiligen Bindungspartnern abhéngig, wobei r,, der Ab-
stand ist, bei dem das Potential sein Minimum -e¢ annimmt. Sie werden so angepasst,
dass das Potential dem experimentell gefundenen Verlauf méglichst gut entspricht, oder
sie werden quantentheoretisch berechnet.

Wie eingangs erwahnt, sind typische Van-der-Waals-Bindungen um mehrere Groéfien-
ordnungen schwécher als kovalente Bindungen. Die geringen Potentialtiefen von weni-
gen meV werden leicht durch thermische Anregungen aus der Umgebung tiberwunden
(Raumtemperatur entspricht etwa 40 meV). Diese Bindungen haben also nur in kalter
Umgebung bestand. Abbildung 2.2 zeigt den Verlauf der Lennard-Jones Potentiale fiir
Edelgas-Dimere. Je leichter das Edelgas ist, desto flacher wird das Potential. Fiir das
Heliumdimer ist das Potential so flach, dass die Ndaherung durch ein Lennard-Jones Po-
tential nicht mehr genau genug ist, um dessen Eigenschaften korrekt zu beschreiben.

Hierzu sind aufwendigere quantenmechanische Rechnungen notwendig.
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Abb. 2.2.: Lennard-Jones Potentiale fiir homonukleare Edelgas-Dimere. Die Legende fiihrt zu-
satzlich die Potentialtiefe e und die Position des Minimums r,, aus [14] auf.

2.2. Das Heliumdimer

Wie flach das Potential zwischen zwei Heliumatomen wirklich ist, wird am besten durch
den Vergleich von Potentialtiefe und Bindungsenergie verdeutlicht: Jedes gebundene Sys-
tem besitzt einen Grundzustand. Dessen Bindungsenergie entspricht nicht exakt der Po-
tentialtiefe, sondern ist minimal geringer. Grund dafiir ist die Energie der Nullpunkts-
schwingung, die jeder Grundzustand ausfiihrt. Sie ist Folge der Heisenbergschen Un-
schérferelation. Eine endliche Ortsunschéarfe im Potential eines gebundenen Zustandes
verlangt wegen dxdp > h nach einer gewissen Impulsunschérfe, und damit einer kineti-
schen Energie grofler null. Diese Energie ist fiir gewohnlich sehr klein im Vergleich zur
gesamten Potentialtiefe!. Nicht so fiir das Heliumdimer. Hier ist das Potential so flach,
dass Jahrzehnte lang unklar war, ob es durch die Nullpunktsenergie iibertroffen wird,
oder nicht. Dies ist gleichbedeutend mit der Frage: Existiert das Heliumdimer tiber-
haupt?

Im Jahr 1928 wurde erstmals eine theoretische Berechnung verdffentlicht, die eine Po-
tentialkurve fiir die Interaktion zweier Heliumatome bestimmte[2]. John Slater schétz-
te in seinen damaligen Berechnungen die attraktive Kraft auf Basis von Ergebnissen
zu Wasserstoff von Wang[15] ab. Zur Bestimmung der genauen Parameter der 1/RS-
Abhéngigkeit wurde die abweichende Grofie und Polarisierbarkeit von Helium beriick-

sichtigt, die aus Experimenten bekannt war. Die repulsive Kraft wurde dhnlich dem

Tm Wasserstoffmolekiil beispielsweise ist die Potentialtiefe 4,75 eV, wiahrend die Bindungsenergie des
Grundzustandes 1X] 4,48 eV betrégt, also 94% der Potentialtiefe[13].
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LCAO-Verfahren aus einer Linearkombination der atomaren Wellenfunktionen berech-
net und resultiert in einer exponentiell abfallenden Funktion. Die Summe beider Kréifte
ergab ein Potentialminimum von 755 peV bei einem Abstand von 5,6 a.u.. Den repulsi-
ven Term gab Slater jedoch mit einer Unsicherheit von Faktor 2 in beide Richtungen an.
In den nachfolgenden Jahrzehnten erschien eine Vielzahl von theoretischen Berechnun-
gen, die Potentialtiefen zwischen null und 1020 peV prisentierten[16]. Die Frage nach
einem gebundenen Heo-Grundzustand hdngt nun sehr sensitiv von der genauen Form der
Potentialkurve ab. In den 70er Jahren unterstiitzte ein Grofiteil der Berechnungen die
Existenz eines gebundenen Zustandes, mit vorhergesagten Bindungsenergien zwischen 19
und 71 neV. Zugang zu aufwindigeren Rechenmethoden und Naherungsverfahren fiihrte
Anfang der 80er Jahre schliellich zum Konsens, das Heliumdimer habe genau einen ge-
bundenen Grundzustand, wahrend sdmtliche Rotations- und Vibrationsanregungen zu
einem Aufbruch der Bindung fithren.

Nun war zwar die Existenz des Heliumdimers unter theoretischer Betrachtung geklart,
doch dessen Bindungsenergie genau zu berechnen blieb eine Herausforderung. Nachfol-
gend werden die entscheidenden Schritte auf dem Weg zu einer akkuraten Berechnung
der Bindungsenergie geschildert.

Anfang der 90er Jahre existierten ab initio Rechnungen, die das Dimer-Potential oh-
ne Zuhilfenahme von experimentellen Parametern bestimmten[17, 18]. Sie waren jedoch
inkonsistent zu experimentellen Ergebnissen zur Viskositdt oder den Virialkoeffizien-
ten in realen Gasen. So wurde ein neues semiempirisches Potential so gut wie mog-
lich an eine der bestehenden ab initio Rechnungen angepasst, ohne eine hinreichen-
de Ubereinstimmung mit den Messungen zu verlieren[19]. Der Kompromiss, den dieses
LM2M22-Potential bildet, sagt eine maximale Potentialtiefe von 0,941 meV (10,92 K)
bei 5,6128 a.u. (2,9702 A) voraus. Daraus resultiert eine Bindungsenergie Ep;,q von
112,9 neV|[20].

Aus dieser Bindungsenergie folgt, dass der Grundzustand des Heliumdimers energetisch
nur durch eine duflerst flache Potentialstufe vom Kontinuum getrennt ist. Die Hes-
Wellenfunktion fallt, wie jede Wellenfunktion, exponentiell in der sie begrenzenden Po-
tentialbarriere ab, dringt also in den klassisch verbotenen Bereich ein. Der Ansatz fiir

die Schroédingergleichung innerhalb einer Barriere ist

U(R) =t etk mit k; = 7 2m|E - V|. (2.5)

2Der Name LM2M2 besagt, dass das Liu-McLean 2 Potential nachgeahmt wurde, daher mimic 2
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Abb. 2.3.: Potential und Wahrscheinlichkeitsdichte der Grundzustandswellenfunktion von Hes
nach [22]. 79,4% der Wahrscheinlichkeitsdichte befindet sich im klassisch verbotenen Bereich,
jenseits des dufleren Umkehrpunktes bei 26 a.u..

Der Exponent ist also abhéngig von der Hohe des Potentials V in Bezug auf die Energie
des Zustandes E. Fur das Heliumdimer, mit E = Ey;,,q und V = 0, ist die Potentialstufe
und damit der Exponent winzig. Entsprechend wird die Eindringtiefe R./, = 1/2k; enorm
und fithrt zur Vorhersage riesiger intermolekularer Absténde, wie in Abb. 2.3 zu sehen
ist.

Auf solchen Abstidnden sind Retardierungseffekte aufgrund der endlichen Ausbreitungs-
geschwindigkeit ¢ des elektrischen Feldes nicht mehr vernachléssigbar. Es entsteht ein
geringer Zeitversatz, bis das momentane Dipolmoment von Atom A einen Einfluss auf
Atom B hat. Die Auswirkungen auf das LM2M2-Potential wurde 1993 von Luo et al.
bestimmt [21]. Hier konnte gezeigt werden, dass die 1/RS-Abhiingigkeit des Van-der-
Waals-Potential fiir groie Abstéinde zu einer 1/R7-Abhéngigkeit wird. Die Bindung wird
dadurch etwas schwécher (101,3 neV).

Einen weiteren Fortschritt bildet das 1995 verdffentlichte Potential von Tang, Toennies
und Yiu[23]. Im Gegensatz zum LM2M2-Potential kommt es ohne anpassbare Parame-
ter aus und stiitzt sich nur auf bekannte Dispersionskoeffizienten, die Amplitude der
asymptotischen Wellenfunktion und die Ionisationsenergie von Helium. Hierzu wurde
ein storungstheoretischer Ansatz gewéhlt, bei dem die Austauschwechselwirkung zweier
Multielektronensysteme gendhert wurde, indem zu jedem Zeitpunkt nur ein Elektronen-
paar betrachtet wurde. So gelang es die Rechnung stark zu vereinfachen und damit ein

analytisches Potential zu bestimmen, das mit vorherigen experimentellen Ergebnissen
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Abb. 2.4.: Berechnete Bindungsenergie Dy und mittlerer Bindungsabstand (R) fiir “Hey unter
Einbeziehung unterschiedlich vieler, iiber die Born-Oppenheimer-Néherung (BO) hinausgehender
Effekte: Retardierungseffekte (ret), adiabatische (ad) und relativistische (rel) Korrektur und
Quantenelekrodynamik (QED) (aus [24]).

und komplizierteren Rechnungen iibereinstimmte.

Den aktuellen Stand theoretischer Berechnungen bildet die Arbeit von Szalewicz et
al.. Thre Ergebnisse zeigen, dass ab initio Berechnungen des Hes-Potentials bereits fiir
nichtrelativistische Berechnungen in Born-Oppenheimer Nidherung eine Genauigkeit im
Nanoelektronenvolt-Bereich (mK) erreichen. Physikalische Effekte, die in Berechnun-
gen der elektronischen Struktur typischerweise vernachléssigt werden, miissen hier also
beriicksichtigt werden. Dazu wurde das numerische Verfahren der Variationsmethode
verwendet, fiir das in diesem Fall Test-Wellenfunktionen in der Form von explizit korre-
lierten Funktionen (ECG3) eingesetzt wurden. Die Beriicksichtigung der Elektron-Kern-
Korrelation, die in der Born-Oppenheimer-Naherung eigentlich vernachléssigt wird, fiihrt
zur adiabatischen Korrektur des Potentials. Dies resultiert in einer um 8,4 neV stérkeren
Bindung [25, 22]. Die Auswirkungen relativistischer Korrekturen der Schrodingerglei-
chung wurden erstmals 2005 bestimmt. Sie verringern die Bindungsenergie nach neues-
ten Rechnungen um 19,5 neV[10, 22]. In nachfolgenden Veréffentlichungen der gleichen
Arbeitsgruppe konnte die Retardierung der elektromagnetischen Wechselwirkung tiber
die grofle Ausdehnung des Dimers durch Bestimmung des Casimir-Polder Potentials

berechnet werden. Zusétzlich zur relativistischen Korrektur wurde der Beitrag quan-

3ECG fiir engl. explicit correlated Gaussian. Diese Funktionen héingen von den Absténden zwischen
den Elektronen in der molekularen Wellenfunktion ab.
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Abb. 2.5.: Ausdehnung des Heliumdimers (rot) unter der Annahme 1 a.u. sei so grof§ wie ein
durchschnittlicher Arbeitsweg (15 km) oder der Abstand zwischen Sonne und Erde (1 AE) auf
logarithmischer Skala.

tenelektrodynamischer Effekte zum Potential mit hoher Genauigkeit ermittelt [22, 24].
Die Einbeziehung aller Effekte fithrt schliellich zu einer Potentialtiefe von -0,9475 +
0,0003 meV (-10,996 + 0,004 K) bei einem Minimumsabstand von 5,6080 + 0,0001 a.u..
Daraus resultiert eine Hes-Bindungsenergie von 139,6 + 2,9 neV und ein mittlerer in-
termolekularer Abstand von 89,0 £ 0,9 a.u. [22, 24]. Die Auswirkungen der zusétzlichen
Korrekturen auf die Bindungsenergie und den mittleren Abstand sind in Abb. 2.4 darge-
stellt. Die hohe Genauigkeit wurde erreicht, indem ein Basissatz mit bis zu 2400 explizit

korrelierten Normalverteilungen verwendet wurde.

2.3. GroBenvergleich

Es ist schwierig eine Vorstellung von der Groéfle des Heliumdimers zu bekommen. Samtli-
che Molekiilsysteme sind fiir den {iblichen menschlichen Erfahrungsraum vor allem eines:
Klein. Der Mafstab fiir diese winzigen Groen ist die atomare Einheit (a.u.). Sie be-
schreibt den Abstand des Elektrons vom Kern in einem Wasserstoffatom. Das einfachste
diatomare System, das Wasserstoffmolekiil Hy, ist ebenfalls rund 1 a.u. grof3 (Gleichge-

wichtsabstand der Kerne ist 0,742 a.u.).
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Um ein Gefiihl fir diese Groflen zu bekommen, kénnten wir sie mit der Linge unseres
Arbeitsweges vergleichen, den wir téglich zuriicklegen. Der ist in Deutschland durch-
schnittlich 15 km lang[26, 27]. Wir stellen uns vor das ~1 a.u. grofle Ho-Molekiil sei
15 km grof3. Ein Elektron, das zwischen beiden Atomkernen im Hs-Molekiil hin und her
pendelt, legt also einen durchschnittlichen Arbeitsweg zuriick, z.B. von der Wohnung in
Frankfurt zur Arbeit auf den Riedberg. Im Heliumdimer dagegen miisste das Elektron
von Frankfurt mindestens bis Heidelberg, nicht selten aber auch bis Moskau pendeln
(> 15 %). Das Dimer wiirde sich also iiber ganz Europa erstreckten.

Waren die beiden Atome im Hso-Molekiil voneinander so weit entfernt wie die Erde von
der Sonne (1 a.u. = 1 AE), dann erstreckte sich das Heliumdimer weiter als der Kuiper-
giirtel. Selbst die beiden Voyager-Sonden?, die bald in den interstellaren Raum eintreten,
hétten erst 80 % der Wellenfunktion passiert (siehe Abb. 2.5).

“Voyager 2 ist derzeit etwa 112 AE von der Sonne entfernt, Voyager 1 sogar 136 AE (Stand: August
2016).






3. Stand der Forschung - Experimentelle
Untersuchungen

Uber die Existenz den Heliumdimers wurde lange Zeit auf der Grundlage theoretischer
Beschreibungen debattiert. Nach iiber 30 Jahren war es an der Zeit den zweiten Weg zu
beschreiten, den die Physik zu unserem Erkenntnisgewinn bereithélt: die Beobachtung
in der Natur. Erst zu dieser Zeit kamen experimentelle Methoden auf, die die Suche nach
dem Heliumdimer ermdglichten [28]. Im Jahre 1961 wurde der erste Molekularstrahl er-
zeugt, der Heliumcluster! enthielt. Einige Jahre spiter wurde diese Technik genutzt, um
das Helium-Helium Potential in Streuexperimenten zu untersuchen. In kalten Gasstrah-
len? wurden Heliumcluster erzeugt und anschlieBend mit Elektronen beschossen. Hier
konnte ein Blick auf die Form des Potentials geworfen werden, indem dessen Einfluss auf
den Wirkungsquerschnitt gemessen wurde. Die kinetische Energie der Elektronen musste
dazu im Bereich der erwarteten Potentialtiefe des Dimers von 1 meV liegen. Die Auflo-
sung des Experimentes reichte jedoch nicht aus, um die Frage nach einem gebundenen
Zustand, dem gesuchten Grundzustand des Heliumdimers, aus dem Potential abzuleiten
[29].

In einer alternativen Herangehensweise wurden Hinweise auf die Existenz des Dimers
gesucht, indem die Massen ionisierter Clusterfragmente analysiert wurden [30]. Hierzu
wurde ein gekiihlter Heliumgasstrahl® (auch: Gasjet) an Argongas gestreut. Das Verhilt-
nis geladener Fragmente zueinander sollte Aufschluss iiber die Gréfle der Ursprungsclus-
ter geben. Der Anteil von Hej -Tonen war jedoch viel héher als der groftmégliche Anteil
an neutralen Hes im Gasstrahl. Der Grofiteil der He;—Ionen musste also einen anderen
Ursprung haben. Naheliegend war, dass sie aus dem Zerfall schwererer Cluster in ein

neutrales Fragment und ein He;—Ion stammten, denn verglichen mit neutralem Hes ist

'Ein Cluster ist ein Verbund von N > 2 gleichen Teilchen.

?Der Gasstrahl wurde hier erzeugt, indem Heliumgas durch eine Anordnung vieler Kanile von 25 pm
Durchmesser und 2 mm Lénge ausstromte. Der umgebende Kupferblock wurde von einem Kryostaten
wahlweise auf 5 K oder 77 K gekiihlt.

3Diesmal wurde eine Diise mit einer Offnung von 6 pm auf 7 K gekiihlt. Heliumgas strémt durch
die Diise in eine Vakuumkammer. Durch Variation des Druckes vor der Diise sollte die Grofle der
erzeugten Cluster verdndert werden.

23
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Abb. 3.1.: Schematischer Aufbau zur Beugung eines Gasstrahls aus Heliumatomen und -clustern
aus [35]. Die Quelle (links) erzeugt den Gasstrahl, der am Transmissionsgitter (mitte) gebeugt
wird und schliefilich in einem verfahrbaren Massenspektrometer (rechts) nachgewiesen wird.

das Hej -Ion verhiltnisméBig stabil [31]. Messungen zeigten, dass bei der Ionisation von
Hes nahezu immer ein He] Ion und kein Hed Ion entsteht [32]. Das Gleiche gilt auch
fiir groere Ursprungscluster. Zudem wurde daraus geschlossen, dass es keinen gebunde-
nen Zustand fiir Hes gibt, was im Einklang mit der damals verbreiteten theoretischen

Vorhersage stand* war.

In einem erneuten Versuch Heliumdimere durch Massenspektroskopie an ionisierten
Gasstrahlfragmenten nachzuweisen, nutzten Luo et al. 1993 einen gepulsten Gasstrahl
bei hohen Driicken® mit dem Ziel die interne Temperatur im Gasstrahl zu minimieren
[33]. Doch auch hier blieb der Zweifel bestehen, es konne sich bei den nachgewiesenen

Hej Ionen um Fragmente gréfierer Cluster handeln [34].

Den unangefochtenen Beweis fiir die Existenz des Heliumdimers konnte 1994 schlief3lich
mit einer neuen Messmethode erbracht werden[35]. Dazu wurde ein kalter Heliumgas-
strahl durch ein Nanogitter geleitet und an ihm gebeugt, wie in Abb. 3.1 dargestellt®.
Analog zur Beugung von Lichtwellen an einem Gitter kann die Beugung von Materiewel-

len an einem Gitter beschrieben werden. Die De-Broglie-Wellenlénge eines Teilchens A =

4An Beispielen wie diesem wird klar, dass sich Experiment und Theorie stets beeinflussen. Dies ist
einerseits wichtig, da die gegenseitige Riicksprache die aktuelle Forschung in die richtige Richtung
lenken und damit beschleunigen kann, sollte andererseits jedoch stets kritisch betrachtet werden,
wenn neue Ergebnisse im Licht vorheriger Resultate interpretiert werden.

®Der Heliumgasstrahl wurde hier bei Raumtemperatur und einem Vordruck von bis zu 125 bar durch
eine Diise mit 150 pm Durchmesser expandiert.

5Die Gitterperiode war hier d = 200 nm. Erzeugt wurde der Heliumgasstrahl durch Expansion von
Heliumgas durch eine Diise mit Durchmesser dg = 5 pm bei einer Temperatur To von 30 K und
einem Vordruck po von 15 bar.
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h/(N -m - v) ist bei einer gegebenen Geschwindigkeit v abhéngig von dessen Masse m
beziehungsweise der Clustergrofie N. So ist der Beugungswinkel ¢ =~ sind = +n-\/d
fiir Heliumdimere (N = 2) und Heliummonomere (atomares Helium N = 1) verschieden.
Dadurch konnten die Spezies voneinander separiert und nachgewiesen werden (fiir eine

detaillierte Beschreibung der Materiewellenbeugung siehe Abschnitt 3.2).

Im Jahr 1996 lieferten Luo et al. erste experimentelle Ergebnisse zur Bindungsener-
gie und dem mittleren Abstand (R) der beiden Heliumkerne im Dimer. Dem bereits drei
Jahre zuvor verwendeten experimentellen Aufbau fligten sie ein Nano-Sieb hinzu, das
der Gasstrahl passieren musste. Der Anteil an Teilchen, die in diesem Sieb héngen blei-
ben, ist abhéngig von der Grofle der Locher im Sieb und dem Durchmesser der Teilchen.
Der Anteil an sperrigen Teilchen, die das Sieb passieren kénnen, ist also geringer als
der Anteil von punktférmigen Teilchen (beziehungsweise der Anteil der offenen Flache
an der Gesamtfliche”). Durch mehrere Messungen mit unterschiedlichen Sieblochgréfien

konnte auf die mittlere Grofie des Heliumdimers (R) von 62 + 10 A geschlossen werden.

Im Jahr 2000 konnte auch mit der Methode der Materiewellenbeugung ein unabhéngiges
Ergebnis zum mittleren Abstand des Heliumdimers gewonnen werden. Der Winkel ¥ zwi-
schen den Beugungsordnungen im Beugungsbild ist in erster Naherung nur abhéngig von
der De-Broglie-Wellenldnge der gebeugten Teilchen A und der Gitterkonstanten d. Al-
lerdings wird dhnlich dem Experiment von Luo et al. die tatsédchliche offene Schlitzgrofie
durch die GréBe der Heliumdimere verringert. Durch eine theoretische Betrachtung der
Daten, bei der die Van-der-Waals-Wechselwirkung mit den Stédben des Beugungsgitter
beriicksichtigt wurde, konnte hier der mittlere internukleare Abstand (R) zu 52 + 4 A
bestimmt werden. Die Bindungsenergie Ey;,q ist nach einem vereinfachten Modell aus
dem mittleren Abstand (R) ermittelbar. Mit Ey;g = h%/4m(R)? folgt eine Bindungs-
energie von 95 +26/-17 neV [12].

In den néchsten beiden Abschnitten 3.1 und 3.2 wird detaillierter beschrieben unter
welchen Bedingungen Heliumcluster erzeugt werden kénnen, und welche physikalischen
GesetzméaBigkeiten der Materiewellenbeugung zugrunde liegen. Wer diese methodischen
Hintergriinde iiberspringen, und direkt die weitere experimentelle Entwicklung verfolgen

mochte, gehe zu Kapitel 4.

"Um eine messbare Abweichung der Anteile zu erhalten, miissen die Locher zwar gréfer, aber nicht viel
grofler als Heliumdimere sein. Aufgrund ihrer geringen Bindungsenergie werden sie sofort zerstort,
wenn sie die Sieboberflache beriihren.
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3.1. Clustererzeugung

Die Kraft, die ein Van-der-Waals-System bindet, ist sehr gering. Dies trifft vor allem
auf kleine Heliumcluster zu. Doch wie entstehen solche Cluster unter diesen Umsténden
iiberhaupt? Damit zwei Heliumatome ein Heliumdimer bilden, miissen sich die Atome
einander anndhern. Allerdings sind Heliumatome in gasférmigem Helium typischerweise
so schnell, dass die wirkende Bindungskraft nicht geniigt, um die kinetische Energie zu
iiberwinden. Es hilft also das Gas zu kiihlen, da so die Geschwindigkeit der Teilchen im
Gas entsprechend der Maxwell-Boltzmann-Verteilung geringer wird. Doch selbst bei ei-
ner Temperatur von 5 K, also kurz bevor Helium fliissig wird®, ist die kinetische Energie
noch Gréflenordnungen grofler als die Bindungsenergie von etwa 1 mK.

Um das Gas noch weiter bis auf interne Temperaturen in der Gréenordnung der Bin-
dungsenergie zu kiihlen, helfen die besonderen Eigenschaften einer Uberschallgasexpansi-
on. Ohnehin muss das Heliumgas in eine Vakuumkammer geleitet werden, um es nachfol-
gend zu untersuchen. Geschieht dies durch eine kleine Offnung von einem Bereich hohen
Druckes pg in einen Bereich niedrigen Druckes pp, so kommt es zu einer Uberschallgas-
expansion?. Der hohe Druckgradient bewirkt, dass ein gerichteter Gasstrahl entsteht.
Dabei wird die gesamte Enthalpie des Gases, zusammengesetzt aus thermischer Energie

und Kompressionsenergie, in gerichtete kinetische Energie umgewandelt:
3 1,
ikBTO + kpTy = §mv . (3.1)

Mikroskopisch betrachtet stromen die Gasteilchen durch die Diisenéffnung mit Geschwin-
digkeiten die vorerst der Maxwellverteilung im Gas entsprechen. Die anfinglich hohe
Dichte und die unterschiedlichen Geschwindigkeiten fithren zu vielen Kollisionen. Die
Kollisionen fiithren zu einer Angleichung der Teilchengeschwindigkeiten, wobei die Vor-
zugsrichtung von der Diise weg bestehen bleibt. Im mitbewegten Bezugssystem ist also
ein kiihlender Effekt zu beobachten, die Relativgeschwindigkeit der Teilchen zueinander
sinkt. Das Angleichen der Geschwindigkeiten aller Teilchen hat zur Folge, dass die Kol-
lisionsrate drastisch abnimmt. Mit zunehmendem Abstand von der Diise sinkt zudem
die Teilchendichte, was die Kollisionswahrscheinlichkeit weiter senkt (siehe Abb. 3.2).

So entsteht ein gerichteter Teilchenstrahl mit einer internen Temperatur von wenigen

8Helium verfliissigt sich unter Normaldruck bei Unterschreitung einer Temperatur von 4,15 K.
®Genauer muss das Verhaltnis der Driicke po/ps den kritischen Wert von G = ((y+1)/2)"/ O~V iiber-
schreiten, der fiir alle Gase unter 2,1 liegt.
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Abb. 3.2.: Kollisionsfrequenz in Abhéangigkeit vom Abstand zur Diise x/D in Einheiten des Dii-

sendurchmessers D. Die Berechnung betrachtet ein monoatomares Gas fiir verschiedene Driicke pg

an der Diise (A-G) unter Annahme von continuum flow und einem hard sphere Kollisions Quer-
schnitt von 1 A2 (aus [36]).

Millikelvin!0.

Die Uberschallgasexpansion bietet also gute Voraussetzungen fiir die Clusterentstehung.
Zu Beginn der Expansion kollidieren die Teilchen oft miteinander. Typisch sind hunderte
Zweikorper- und zehn Dreikérper-Stofie innerhalb einer Strecke von zwei Diisendurch-
messern, wobei die Zahl der Kollisionen mit podg/ Ty skaliert[37]. Relevant sind hierbei
die Dreikorper-Stofle: Denn dabei kénnen zwei Atome eine Bindung eingehen, wahrend
das Dritte die tiberschiissige kinetische Energie und die freiwerdende Bindungsenergie
aufnimmt[38].

Groflere Cluster konnen durch Kollision zweier kleinerer Cluster entstehen, ein Trimer
beispielsweise durch die Kollision zweier Dimere. Dabei verbinden sich drei Atome zu
einem Trimer, wihrend das vierte Atom Bindungsenergie und kinetische Energie auf-
nimmt. Auch die Dreiteilchen-Kollision von einem Cluster mit zwei Heliumatomen ist
denkbar, mit analoger energetischer Umverteilung. Die Chance solcher St68e wird erhoht,

wenn die Gesamtzahl von Kollisionen grofier wird. Da die Gesamtzahl proportional zu

%Das es nicht zu einer perfekten Angleichung aller Teilchengeschwindigkeiten und damit einer internen
Temperatur von 0 K kommt, ist dem Umstand geschuldet, dass es sich nicht um ein ideales sondern
ein reales Gas handelt. Die Wechselwirkung der Teilchen ist keine reine elastische Kollision, son-
dern eine Streuung von Potentialen mit Wirkungsquerschnitten, die von der Relativgeschwindigkeit
abhéngen[36].

Eines Heliumgastrahls, der bei Raumtemperatur expandiert wurde, kann eine interne Temperatur
von 10 mK erreichen. Wird das Gas zuvor gekiihlt kann sogar 1 mK erreicht werden[37].
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Abb. 3.3.: (links) Schematische Darstellung einer Freien Jet-Expansion (aus [39] nach [40]).

Gas expandiert bei einem Vordruck pg und einer Temperatur Ty durch eine Diise. Die erreichte

Geschwindigkeit wird in Relation zur Mach’schen Zahl M gekennzeichnet. (rechts) Stromlinien

und Verteilungen der Mach Zahl M und der Entropieinderung As berechnet fiir einen achsen-

symmetrischen unter-expandierten freien Gasjet bei einem Diisendurchmesser dy von 750 pm
und ein Druckverhéltnis pg/py von 1520 (aus [41]).

podo/To ist, kann durch Erhéhen des Vordruckes an der Diise oder stirkeres Kiihlen die
mittlere Clustergréfe erhoht werden'!.

Die so entstandenen fragilen Heliumcluster, insbesondere Dimere und Trimere, kénnen
bei weiteren Kollisionen leicht wieder zerfallen. Deshalb ist es von Vorteil, dass die Kol-
lisionsrate mit zunehmendem Abstand von der Diise stark abnimmt. Bereits nach einer
Flugstrecke von wenigen Diisendurchmessern dgy hat sich die Geschwindigkeit aller Teil-
chen angeglichen. Der Bereich dieser freien Expansion wird Zone of Silence genannt. Der
Druck des isentropisch expandierenden Gases ist zundchst unabhéngig vom umgebenden
Restgasdruck!?. Seine Geschwindigkeit ist groBer als die Schallgeschwindigkeit, mit der
sich Informationen im Fluid ausbreiten, und somit haben die Randbedingungen stromab-
warts keinen Einfluss auf das Fluid. Da aber dennoch eine Anpassung stattfinden muss,
bildet sich ein System aus Schockwellen aus, dem barrel shock und dem Mach disk shock
(siehe Abb. 3.3 links). Diese Regionen weisen einen hohen Druck-, Temperatur-, Dichte-
und Geschwindigkeits-Gradienten auf und bieten einen Mechanismus, um durch einen
Richtungswechsel oder eine Verlangsamung auf Unterschallgeschwindigkeit die Randbe-
dingungen zu erfiillen[40)].

In diesen Schockregionen wiirden erzeugte Cluster mit hoher Wahrscheinlichkeit wieder

17Zu bemerken ist: Wenn starke Clusterbildung einsetzt, so heizt die freiwerdende Bindungsenergie das
expandierende Gas auf, wodurch die Geschwindigkeitsverteilung wieder breiter wird.
2Der Druck am Diisenausgang betrigt po/G und ist damit etwa halb so gro wie po.
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zerfallen. Die Expansion des Gasstrahls muss also so angelegt werden, dass die erzeug-
ten Cluster mit denen experimentiert werden soll nicht in eine Schockregion eintreten.
In Messungen'? konnte der Ort des Mach disk shock x); in Abhéngigkeit des Diisen-

durchmessers dy bestimmt werden:

Ty 2 [po

D 3\ [42]. (3.2)
Der Abstand des Mach disk shock von der Diise kann also vergréflert werden, indem der
Restgasdruck pp abgesenkt wird. Zu diesem Zweck wird die Expansionskammer von ei-
ner Pumpe mit hoher Saugleistung evakuiert. Um den Abstand des Mach disk shock fiir
den Teil des Gasstrahls, mit dem spater experimentiert werden soll, jenseits der Reakti-
onszone zu verlagern, kann speziell fiir diesen Teilstrahl ein besonders geringer Druck py,
erzeugt werden. Dazu wird eine scharfkantige Lochblende (Skimmer) in die Zone of Si-
lence getaucht, der den gewiinschten Teilstrahl mit einem Bereich sehr niedrigen Druckes
Py verbindet, wiahrend der Grof3teil des Gasstrahls diesseits der Blende seitlich abgelenkt
wird™.
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Abb. 3.4.: Gemessene Anteile verschiedener Clustergrofien (gefiillte Symbole) in Abhéngigkeit

vom Vordruck pg an der Diise bei Temperaturen von 6, 12 und 30 K aus [37]. Die offenen Symbole

geben den geschéatzten urspriinglichen Anteil von Dimeren und Trimeren an, der messbar waére,
wenn nicht ein Teil durch Streuung am Restgas zerstort worden wére.

Die Abhéngigkeit der vorhandenen Clustergréfien im Gasstrahl von den gewéhlten Dii-
senparametern wurden von Bruch et al. [37], Kariotis et al. [44] sowie Kunitski et al. [43]
systematisch untersucht. Diese Untersuchungen unter Realbedingungen bilden die zu-
verlassigsten Anhaltspunkte zur Wahl geeigneter Parameter fiir die Clustererzeugung im
Rahmen dieser Arbeit. Im Vergleich zu rein theoretischen Vorhersagen werden hier auch

die Einfliisse von Dichteschwankungen am Skimmer und innerhalb der Expansionskam-

13 Aufgrund der hohen Dichtegradienten kénnen die Schock-Zonen durch Lichtstreuungs-Techniken sicht-
bar gemacht werden [40].

14801l xps wie in unserem Fall jenseits der Reaktionszone, und damit etwa 1 m hinter der 5 pm grofien
Diise liegen, ist bei einem Vordruck po von 1 bar nach Formel 3.2 ein Restgasdruck in der Grofien-
ordnung von py, = po (0,67do/xar)? = 1-10~% mbar notwendig.
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Abb. 3.5.: Gemessene Anteile verschiedener Clustergrofien in Abhéngigkeit vom Vordruck pg
an der Diise bei Temperaturen von 8 und 11,9 K. Daten aus [43].

mer beriicksichtigt. In Abhéngigkeit von Vordruck pg und Temperatur Ty verdndert sich
die Dichte und damit die Menge des ausstromenden Gases. Das verédndert den Druck in
der Expansionskammer (bei limitierter konstanter Pumpleistung), und damit die Wahr-
scheinlichkeit, dass ein erzeugter Cluster mit einem Restgasteilchen wechselwirkt und
zerstort wird. In allen Messungen wurde eine Diise mit einer 5 pm grofen Offnung ver-
wendet.

Wichtigstes Ergebnis hierbei ist, dass keine Kombination von Druck pg und Tempera-
tur Ty gefunden werden kann, bei der nur eine Clustergrofie vorliegt. Es liegt stets eine
Mischung verschiedener Groflen vor. Den grofiten Anteil des Molekularstrahls bilden
stets Heliummonomere, also atomares Helium. In Abb. 3.4 und 3.5 sind die Ergebnisse

dieser Messungen zusammengestellt.

3.2. Beugung

Das Phénomen der Beugung ist am besten aus der Optik bekannt. Im klassischen
Lehrbuch- oder Schulunterrichtsversuch wird ein Laserstrahl auf ein optisches Gitter
geleitet und spaltet sich in die charakteristischen Teilstrahlen auf, die in Abb. 3.6 (links)
dargestellt sind. Ursache dieses zunéchst verbliiffenden Phinomens ist die Wellennatur
des Laserlichts.

Fin kontinuierlicher Laserstrahl kann als ebene Wellenfront beschrieben werden. Nach
dem huygensschen Prinzip ist jeder Punkt einer Wellenfront Ausgangspunkt fiir eine

kugelférmige Elementarwelle. Wird nur ein einziger Punkt einer Wellenfront durch ein
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Abb. 3.6.: (links) Beugung eines Laserstrahls an einem optischen Gitter (von D-Kuru unter
CC BY-SA 3.0). (rechts) Schematische Darstellung der Beugung an einem Transmissionsgitter.

Abb. 3.7.: Schematische Darstellung der Ausbreitung ebener Wellen hinter unterschiedlichen

Blenden. Trifft eine ebene Welle auf ein Loch entsteht eine Kugelwelle (A). Erweitert sich des

Loch zu einem Schlitz entsteht eine Zylinderwelle (B). Ein Transmissionsgitter erzeugt eine Uber-
lagerung mehrerer solcher Schlitze (C).

Loch durch eine Wand gelassen, so tritt der Kugelwellencharakter zum Vorschein (sche-
matisch dargestellt in Abb. 3.7 A). Bleiben mehrere Locher oder Streifen in einer Wand
offen, so entsteht an jeder Offnung eine Kugelwelle. Die Kugelwellen iiberlagern sich in
ihrer Ausbreitung. So auch an einem Transmissionsgitter, das fiir die einlaufende Welle
eine Wand mit streifenférmigen Offnungen darstellt. An jedem Punkt des Streifens ent-
stehen Kugelwellen, die sich in ihrer Uberlagerung zu einer Zylinderwelle aufaddieren
(Abb. 3.7 B). Da sich beim Gitter viele solcher Streifen in regelméfliger Anordnung ne-
beneinander befinden, entstehen mehrere Zylinderwellen, die sich wiederum iiberlagern
(Abb. 3.7 C). Die regelméflige Anordnung fiihrt dazu, dass sich die Wellen unter einigen
Winkeln stets gegenseitig ausloschen (die Summe der Amplituden aller Zylinderwellen
ist null, oder vereinfacht, Wellenberge treffen auf Wellentéler), wihrend sie sich unter
anderen Winkeln stets konstruktiv iiberlagern (Berge treffen auf Berge und Téler auf

Téler, die Wellen sind im Gleichtakt). Das lésst sich am besten durch Betrachtung von
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Abb. 3.8.: Intensitdten von Haupt- und Nebenmaxima (idealisiert) nach Beugung an einem

Gitter aufgetragen gegen den Gangunterschied ds. Bei steigender Spaltanzahl N steigt die Anzahl
der Nebenmaxima wahrend die Breite der Hauptmaxima sinkt.

Abb. 3.6 (rechts) nachvollziehen, die eine Projektion der Anordnung aus Abb. 3.7 C
darstellt. Der Teil der Zylinderwelle, der sich in die gleiche Richtung ausbreitet wie der
des benachbarten Spaltes, hat gegeniiber diesem eine kleine zusétzliche Strecke As zu-
riickgelegt. Unter bestimmten Winkeln betrdgt dieser Gangunterschied As gerade ein
n-faches der Wellenlénge A, so dass sich benachbarte Zylinderwellen konstruktiv iiber-
lagern. Die Winkel kénnen anhand der Wellenldnge A und dem Streifenabstand g des
Gitters (Gitterkonstante) berechnet werden:

A
N2 (= o, fir o < 1). (3.3)

sin(gn) =
Demnach wird mit n die Ordnung der Beugung beschrieben, ¢, ist der zugehorige Win-
kel. Fiir sehr kleine Winkel kann sin(y,) mit ¢,, gendhert werden.

Besteht das Gitter nur aus zwei Spalten, dann gibt es zwischen zwei Hauptmaxima
genau einen Winkel unter dem sich beide Wellen ausloschen. Dieser Winkel gehort zu
einem Gangunterschied As von (2i+1)*/2. Hier ist die Amplitude der zwei benachbarten
Wellen stets gleich grof3, jedoch mit entgegengesetztem Vorzeichen. Kommt noch ein drit-
ter Spalt hinzu, so gibt es zwei mogliche Gangunterschiede As benachbarter Wellen, bei
denen die Amplitudensumme aller dreier Wellen gerade null ist, also ein Minimum ent-
steht. Sie liegen bei (3i+1)*/3 und (3i+2)*/3. Fir jeden weiteren Spalt der hinzu kommt,
entsteht eine zusdtzliche Kombinationsmoglichkeit bei der sich die Amplitudensumme
aufhebt. Bei einem Gitter aus N Spalten gibt es also N-1 Minima (vgl. Abb. 3.8). Sie
liegen bei Gangunterschieden As von Ni+n/NA (mit n =1 ... N-1).

Zwischen den Minima entstehen Nebenmaxima, da hier Gangunterschiede vorliegen bei

denen sich die Amplituden zwar grofitenteils aufheben, aber eben nicht vollstdndig. Es
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gibt also N-2 Nebenmaxima. Bei einem Gitter aus drei Spalten ist dies am einfachsten
nachzuvollziehen. Das Nebenmaximum entsteht zwischen den beiden Minima bei einem
Gangunterschied As von /2. Hier 16schen sich zwei der drei Wellenamplituden gerade
aus und die Amplitude der dritten bleibt bestehen. Die Intensitdten der Nebenmaxima
sind jedoch vernachléssigbar gegeniiber der der Hauptmaxima, vor allem fiir grofle N.

Je grofler die Anzahl von Spalten N eines Gitters ist, desto dichter liegt das erste Mini-
mum bei As = j:%)\ am Maximum bei As = 0, wodurch die Maxima schmaler werden.
Wie sich das Beugungsbild mit zunehmender Spaltanzahl verdndert ist in Abb. 3.8 il-

lustriert.

Analog zu Licht kénnen auch Teilchen wie Elektronen, Atome oder sogar Molekiilsyste-
me als Welle beschrieben werden. Dies wird durch den von Louis de Broglie aufgestellten

Zusammenhang
h h
)\ = — =

P m-v

(3.4)

beschrieben. Demnach ist die Wellenldnge A eines Teilchens von dessen Impuls p, und
damit dessen Masse m und Geschwindigkeit v abhédngig. Wie immer ist h das Planck’sche
Wirkungsquantum. Dieser zunéchst unintuitive Wellencharakter von Materie fiithrt da-
zu, dass auch dann ein Beugungsbild entstehen kann, wenn der Laserstrahl im zuvor
beschriebenen Experiment durch einen Materiestrahl ersetzt wird. Ein einzelnes Teil-
chen kann in seiner Beschreibung als Welle an einem Gitter mit sich selbst interferieren.
Diese Interferenz bestimmt die Wahrscheinlichkeit ein Teilchen unter einem bestimmten
Winkel hinter dem Gitter nachzuweisen. Wird eine grofle Zahl an Teilchen nachgewie-
sen, so kann die Wahrscheinlichkeitsverteilung und damit das Beugungsbild rekonstruiert
werden. Voraussetzung dafiir ist, dass alle Teilchen die gleiche De-Broglie-Wellenlénge
haben, also gleiche Masse und Geschwindigkeit. Dies ist bei der gewédhlten Erzeugung
des Materiestrahls in einer Uberschallgasexpansion niiherungsweise gegeben (siche Ab-
schnitt 3.1). Die geringe Geschwindigkeitsverteilung, die nach dem Expansionsprozess
verbleibt, entsteht durch Stoe des Gasstrahls mit dem Restgas und inelastische Wech-
selwirkungen der Gasteilchen untereinander. Die leicht unterschiedlichen Geschwindig-
keiten fithren zu leicht unterschiedlichen Beugungswinkel und damit zur Verbreiterung
der Beugungsmaxima. Bei zu breiter Geschwindigkeitsverteilung wiirde das Beugungs-
bild schliefflich génzlich verschwimmen.

Die Adaption der kirchhoffschen Theorie zur optischen Beugung auf Materiewellen er-
klart das experimentelle Ergebnis qualitativ bereits sehr gut. Auf den zweiten Blick gibt

es jedoch Abweichungen zu der rein aus der Optik adaptierten Beschreibung. Bei der
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Materiewellenbeugung spielen die exakten geometrischen Eigenschaften des Gitters, das
langreichweitige Potential zwischen Gasteilchen und Gitterstdben sowie die mikroskopi-
sche Oberflichenbeschaffenheit der Stidbe eine Rolle [45]. Werden diese Abweichungen
beriicksichtigt sind auch die relativen Intensitdten der Beugungsordnungen zu erkléren.
Ebenso hat die Ausdehnung der gestreuten Teilchen und damit die effektive Schlitzbreite
einen Einfluss auf die relativen Intensitédten, der zum Tragen kommt, wenn die Grofle
der Teilchen in der Gréflenordnung der Spaltbreite liegt. Unter Einbeziehung der zu-
vor beschriebenen Korrekturen konnte diese Abweichung von Grisenti et al. [12] genutzt

werden, um Aufschluf} {iber die Grée des Heliumdimers zu erlangen.

Im hier beschriebenen Experiment soll aber nicht die exakte Form des Beugungsbildes
untersucht, sondern viel mehr die blofle Tatsache ausgenutzt werden, dass der Beugungs-
winkel von der Teilchenmasse abhéngt. Durch Einsetzen von Gleichung 3.3 in Gleichung

3.4 folgt ein reziproker Zusammenhang zwischen Ablenkwinkel ¢, und Masse m.

h

s (3.5)

Pn =T

Das Heliumdimer hat die doppelte Masse von atomarem Helium. So folgt, dass die Beu-
gungswinkel der Maxima des Dimers ¢, pe, nur halb so grof§ sind wie die atomaren
Heliums ¢, .. Das Heliumtrimer hat die dreifache Masse, somit sind dessen Beugungs-
winkel ¢, e, nur ein drittel so gro8. Mit dieser Methode kénnen also unterschiedliche
Clustergrofien, die als Gemisch im Gasstrahl vorliegen, getrennt werden. Details zum
hier verwendeten Aufbau und den Bedingungen, die zu erfiillen sind, um die Maxima

klar voneinander zu trennen, werden in Abschnitt 5.2 beschrieben.
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Mit den Ergebnissen der 90er und frithen 2000er Jahre waren die durch reine Massen-
spektrometrie erzielbaren Erkenntnisse zur Natur des Heliumdimers erschopft. Nach wie
vor bestand jedoch grofles Interesse mehr iiber die Eigenschaften dieses auflerordentli-
chen Quantensystems zu erfahren. Drei Fragen standen und stehen im Vordergrund: Die
Dynamik von Ionisationsprozessen des Heliumdimers bei Wechselwirkung mit Licht [46]
und geladenen Teilchen [47, 48], der Ablauf des interatomaren Coulomb-Zerfalls in an-
geregten Dimerionen [49] und schliefllich die Bestimmung der Bindungsenergie und der

Form der Wellenfunktion.

Um Antworten auf diese Fragen zu erhalten, wurde ein komplett neuer Ansatz zur Un-
tersuchung von Heliumclustern verfolgt: Die Impulsspektroskopie. Kern dieser Methode
ist es die Fragmentation eines Atoms oder Molekiils zu betrachten, indem die entstehen-
den geladenen Bruchstiicke detektiert werden. Dazu wird das Atom oder Molekiil (allg.:
das Target!) ionisiert. Anschliefend werden simtliche elektrisch geladenen Bruchstiicke
durch ein elektrisches Feld auf orts- und zeitsensitive Detektoren geleitet. Dies erlaubt
die Rekonstruktion der Impulsvektoren aller geladenen Teilchen zu Beginn der Fragmen-
tation und ermoglicht damit einen Einblick in die Dynamik in der Quantenwelt.

Um einen unverfilschten Blick auf die Impulse zu erlangen, die durch die Ionisation und
etwaige nachfolgende Zerfallsprozesse entstehen, soll das Target einen mdéglichst genau
definierten Startimpuls besitzen. Die ungerichtete thermische Bewegung muss dazu mi-
nimiert werden, sie ist sonst limitierender Faktor in der Impulsauflssung?. Durch den
Einsatz eines Uberschallgasstrahls konnen gut lokalisierte Targets erzeugt werden, deren
interne Temperatur Auflésungen von weit unter 1 a.u. erlaubt [50](siehe auch 3.1).

Um nicht nur Ionen sondern auch Elektronen nachzuweisen, kann ein zweiter Detektor
eingesetzt werden. Das gleiche Feld, das die positiv geladenen Ionen zum ersten Detektor
bewegt, beschleunigt die negativ geladenen Elektronen in Richtung des gegeniiberliegend

zum ersten Detektor platzierten Elektronendetektors. Dabei ist die Feldstérke meist so

'Das Zielobjekt einer Untersuchung wird meist Target genannt, von engl.: das Ziel
2Gasformiges Helium hat bei Raumtemperatur z.B. eine Impulsverteilung die etwa 3,7 a.u. breit ist.

35
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ausgelegt, dass die schnellsten Ionen noch auf den Detektor gelenkt werden. Die ty-
pischerweise wesentlich schnelleren Elektronen werden davon jedoch nicht stark genug
abgelenkt. Damit auch sie den Detektor erreichen, wird ein Magnetfeld eingesetzt, das

die Elektronen auf Spiralbahnen zwingt.

4.1. Vorangegangene Experimente

Die Methode kalte Gasstrahlen mit impulsspektroskopischen Mitteln zu untersuchen
(COLTRIMS, fir COLd Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy) wurde im Jahr 2009
erstmals angewandt, um Heliumcluster zu untersuchen [51]. Anfénglich wurde Synchro-
tronstrahlung genutzt, um aus dem lonisationsprozess Riickschliisse auf die Gestalt des
Dimers zu gewinnen. Weitere Messungen untersuchten die Wechselwirkung der Helium-
cluster mit leichten[47], schweren[52] und relativistischen Ionen[48|. Diese Experimente

werden nachfolgend kurz umrissen.

4.1.1. Am Synchrotron

Photonen mit einer Energie weit iiber der Ionisationsschwelle von Helium wurden von
einem Sychrotron® bereitgestellt. Havermeier et al. [53][54] beobachteten das ein ein-
zelnes solches Photon in der Lage ist einen Heliumcluster zweifach zu ionisieren. Je
nach gewahlter Photonenenergie E., sind hierbei verschiedene Mechanismen vorstellbar.
Im ersten Schritt 16st das Photon ein Elektron eines Heliumatoms im Cluster aus. Da-
fiir wird eine Energie von 24,59 eV benétigt. Uberschiissige Energie des Photons wird
in kinetische Energie des Elektrons umgesetzt. Erhélt das freiwerdende Elektron dabei
eine kinetische Energie von mehr als 24,59 eV so kann es dhnlich einem Billiardstof3
ein Elektron eines zweiten Atoms im Cluster auslosen. Dieser ,,Knock-Off* genannte
Prozess hinterlésst zwei einfach geladene Heliumionen. Aufgrund der Coulomb-Kréfte
stoflen sich die beiden Ionen voneinander ab und werden dann durch das E-Feld des
COLTRIMS-Spektrometers auf die Detektoren geleitet und nachgewiesen. Je ndher sich
die Ionen zu Beginn sind, desto stédrker stoflen sie sich voneinander ab und desto grofler
ist der resultierende Relativimpuls, der schliefflich gemessen wird. Aus dem Relativim-
puls, beziehungsweise der freiwerdenden kinetischen Energie (KER?), kann also auf den
anfinglichen internuklearen Abstand zuriickgeschlossen werden. Details hierzu werden
in Kapitel 6 beschrieben. Da die Wahrscheinlichkeit fiir den Knock-Off Prozess jedoch

mit dem Quadrat des Abstandes der Heliumkerne voneinander abnimmt, konnte die

3BESSY II, Berlin lieferte Photonen mit einer Energie von E, = 63,86 eV und 68,86 eV
fiir engl.: kinetic energy release
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Abstandsverteilung nur im Bereich kleiner Abstédnde untersucht werden, der fiir die un-
terschiedlichen Heliumclustergréffen nahezu identisch ist.

Wird die Photonenenergie noch weiter erhoht, so reicht die Energie eines einzelnen Pho-
tons aus, um ein Heliumatom einfach zu ionisieren und gleichzeitig sein zweites Elektron
in einen angeregten Zustand zu heben. Das angeregte Heliumatom kann nun durch Aus-
senden eines Photons in seinen Grundzustand iibergehen. Oder aber es kann, dhnlich
einem Auger-Zerfall, die freiwerdende Energie in Form eines virtuellen Photons an sei-
nen Cluster-Nachbarn abgeben, wo sie ausreicht ein Elektron auszulésen. Dieser Prozess
wird interatomarer Coulomb-Zerfall (ICD®) genannt. Die gemessene KER-Verteilung
gibt auch hier Aufschluss iiber die Abstandsverteilung zum Zeitpunkt des ICD und die
Struktur der Vibrationswellenfunktion des He§+ Zwischenzustandes.

Die Heliumcluster wurden auch in diesen Experimenten durch die Uberschallexpansion
von Heliumgas erzeugt, hier durch eine Diise mit einem Durchmesser dg von 5 pm bei

einer Temperatur Ty von 18 K und einem Vordruck py von 1,8 bar.

4.1.2. Mit leichten lonen

Wenig spéter konnte ICD auch bei der Wechselwirkung von Heliumclustern mit a-
Teilchen beobachtet werden [47]. Die a-Teilchen (He?') wurden von einem Van-de-
Graaff-Beschleuniger mit einer Energie von E, = 150 keV bereitgestellt und mit einem
Heliumgasstrahl gekreuztS. Das COLTRIMS-System wurde nun genutzt, um die Ereig-
nisse zu analysieren bei denen zwei geladene He™ Tonen entstehen. Die Energieverteilung
und die anschlielende Projektilladung geben Riickschliisse auf die Prozesse die hierbei
ablaufen kénnen. Dabei wurde entdeckt, dass Heliumcluster auch durch Wechselwirkung
mit a-Teilchen den Anregungszustand erreichen kénnen, auf den ICD folgt. Nachdem
ein Atom des Clusters ionisiert und gleichzeitig elektronisch angeregt wurde, wird die
Energie auf ein Nachbaratom iibertragen, wo sie gentigt es ebenfalls zu ionisieren.

Dariiber hinaus wurden noch zwei weitere Prozesse beobachtet: Zum Einen kann ein
a-Teilchen ein Atom des Clusters zweifach ionisieren. Darauf folgt eine Annédherung
benachbarter Atome im Cluster aufgrund des entstandenen Dipolmoments. Bei ausrei-
chender Anndherung wechselt ein Elektron vom Nachbaratom zum Ion. Dies hinterldsst
zwei einfach geladene Ionen die Coulomb-explodieren, wobei der charakteristische Ab-
stand zum Zeitpunkt des Ladungstransfers zu der typischen Aufbruchsenergie fithrt, die

diesen sogenannten Einstufenprozess identifizierbar macht.

Sfiir engl.: Interatomic Coulombic Decay
6Zur Clustererzeugung wurde Heliumgas hier auf 25-30 K gekiihlt und mit einem Vordruck von 8 bar
durch eine 5 pm grofle Diise expandiert.
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Abb. 4.1.: Vereinfachte Darstellung der Ionisationswahrscheinlichkeit P(b) um die Trajekto-

rie eines a-Teilchens. Heliumatome, die einen geringen Stofiparameter zur a-Trajektorie haben

(blauer Bereich), werden ionisiert. Damit beide Atome ionisiert werden, muss das Dimer (rot)

entlang der Trajektorie ausgerichtet sein. Je groBer es ist (helleres rot), desto stéarker die bendtigte
Ausrichtung.

Zum Anderen kann das a-Teilchen beim Passieren zwei unterschiedliche Atome des Clus-
ters einfach ionisieren. Eine Ionisation ist prinzipiell nur moglich, wenn ein a-Teilchen
ein Atom sehr dicht passiert, der StoBparameter” also klein ist. Zwei Heliumatome eines
Clusters kénnen also nur dann ionisiert werden, wenn die Stofiparameter zu beiden Ato-
men klein sind. Die Verbindungslinie der Atome muss somit anndhernd parallel zur Pro-
jektiltrajektorie liegen. Dies gilt vor allem fiir lange Verbindungslinien beziehungsweise
internukleare Abstédnde. Fiir kurze Absténde liegen die Kerne auch bei grofierem Winkel
zwischen Projektiltrajektorie und Verbindungslinie noch nah genug an der Trajektorie
(siehe Abb. 4.1). Daraus resultiert eine charakteristische abstandsabhéngige Winkelab-
héngigkeit des lonisationsprozesses. Durch diese Abhéngigkeit und die resultierenden
niedrigen Aufbruchsenergien ist dieser Zweistufenprozess identifizierbar.

Findet ein Zweistufenprozess statt, so kann anhand der gemessenen Aufbruchsenergie
prinzipiell auf den Anfangsabstand und damit die Aufenthaltswahrscheinlichkeitsdichte
der Wellenfunktion geschlossen werden. Allerdings ist die Ionisation von Clustern mit
groferen internuklearen Absténden aufgrund der beschriebenen Geometrie so stark un-

terdriickt, dass auch hier der Zugang zur Abbildung der Wellenfunktion verwehrt blieb.

4.1.3. Mit schweren lonen

Der Einstufenprozess und der Zweistufenprozess findet nicht nur bei der Wechselwirkung
mit leichten a-Teilchen, sondern auch bei der Wechselwirkung mit langsamen hochge-

ladenen Ionen statt. Dies konnte 2011 in Experimenten an einer Elektron-Zyklotron-

"Der Stofiparameter ist der kleinste Abstand auf den das Projektil an das Target wahrend des Passierens
herankommt.
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Resonanz Ionenquelle gezeigt werden [52]. Aufgrund der geringeren Projektilgeschwin-
digkeit und des hoheren Ladungszustandes wird der Elektroneneinfang zur dominanten
Tonisationsursache. Zudem vergréflert sich der Stoflparameter innerhalb dessen eine lo-
nisation des Targets sehr wahrscheinlich ist. Im Vergleich zur enormen Ausdehnung der
Wellenfunktion des Helium Dimers bleibt er jedoch klein. Wie in den Experimenten mit
leichten Ionen [47] besteht auch hier eine starke Abhangigkeit zwischen der relativen La-
ge von Molekiil- und Projektilachse und der Ionisationswahrscheinlichkeit. Je grofier der
intermolekulare Abstand im Heliumdimer ist, desto kleiner wird der Raumwinkelanteil,
fiir den beide Kerne einen kleinen Abstand zur Projektilachse haben. Daher sinkt die
Wahrscheinlichkeit der zweifachen Ionisation eines Heliumdimers mit steigendem inter-
molekularen Abstand. So konnte auch hier keine Abbildung der Wellenfunktion erzeugt
werden.

Dariiber hinaus entsteht bei den verwendeten Expansionsbedingungen (Diisentempera-
tur Tp = 12 K, Vordruck py = 3,8 bar, Diisendurchmesser dy = 5 nm) eine Mischung
aus verschiedenen Clustergréfien, vorherrschend Dimere und Trimere, aber auch geringe
Anteile an gréfleren Clustern. Das wird durch den Nachweis von Dreiteilchenaufbriichen
bestétigt und legt den Schluss nahe, dass auch bei vorherigen Experimenten das Target
nicht ausschliefflich aus Monomeren und Dimeren bestand. Dreiteilchenaufbriiche konn-

ten dort aus prinzipiellen Griinden nicht entstehen, oder waren duflerst unwahrscheinlich.

4.1.4. Mit relativistischen lonen

Aus den beschriebenen Experimenten ging hervor, dass die Form der Vibrationswellen-
funktion des Heliumdimers weder mithilfe von ionischer Strahlung noch mithilfe von
Synchrotronstrahlung bei den verwendeten Intensitédten vermessen werden kann. Jedoch
wurde daraus gelernt, dass das Heliumdimer aufgrund seiner enorm ausgedehnten Wel-
lenfunktion als Werkzeug genutzt werden kann, um die Wechselwirkung mit ionischer
Strahlung zu vermessen. Sie bietet einen Zugang zur Wahrscheinlichkeit mit der ein
Ton ein Atom in Abhéngigkeit des Stoparameters zu ionisieren vermag, eine Groflie die
im Allgemeinen schwer zugénglich ist. Die zweifache Ionisation eines Molekiils bietet
jedoch eine zusatzliche Messgrofle: Den Winkel zwischen Molekiil und Projektilstrahl.
Und daraus kann auf die stofiparameterabhéngige Ionisationswahrscheinlichkeit P(b)
zuriickgeschlossen werden. Als Projektil verwendeten Kim et al. S'* -Tonen mit einer
Geschwindigkeit von 11,37 MeV /u (21,2 a.u.). Bei dieser Geschwindigkeit dominiert eine
reine Targetionisation ohne Umladung des Projektils gegeniiber des Elektroneneinfangs
[48]. Damit liegt fiir beide Ionisationsschritte die gleiche Ionisationswahrscheinlichkeit

P(b) vor. Bei den verwendeten Expansionsbedingungen von T¢ = 13 K, pp = 1.5 bar
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und einer Diisenéffnung dgp von 5 pm ist neben Dimeren auch ein Anteil von Trimeren
zu erwarten. Da die Tonisationswahrscheinlichkeit P(b) von S bei einem Stofparame-
ter b von 12 a.u. bereits auf unter 1 % abgefallen ist, tragt nur der innere Bereich der
Target-Wellenfunktion zum Messergebnis bei, und der ist bei Dimer und Trimer nahezu

identisch.

4.2. Impulsspektroskopie mit einem massenselektierten
Clusterstrahl

Ahnlich wie bei den Experimenten von Luo et al. [33] konnte bei den bisher beschriebe-
nen COLTRIMS-Experimenten ein Vorhandensein von Trimeren und gréfleren Clustern
im Targetstrahl nicht ausgeschlossen werden. Um nun zweifelsfrei nur Dimere zu untersu-
chen bot die Historie der experimentellen Heliumdimeruntersuchung eine offensichtliche
Losung: Materiewellenbeugung. Der néchste Schritt war es also, das Jetsystem um ein
Nanogitter zu erweitern. Das Jetsystem &hnelte nun dem Aufbau von Schollkopf et al.
[35] und war in der Lage rdumlich getrennte Teilstrahlen unterschiedlicher Clustergro-
Ben zu erzeugen. Doch statt dem damals verwendeten Massenspektrometer kam nun das
Impulspektrometer zum Einsatz, das viel umfassendere Untersuchungsmoglichkeiten in
Aussicht stellte.

Durch das Aufteilen des Targetstrahles mit Hilfe der Materiewellenbeugung sank die
Targetdichte stark ab. Weitere Reduktionen der Targetdichte entstanden dadurch, dass
die Transmission des Beugungsgitters nur etwa 34 % betrug, und ein grofler Abstand
zwischen Diise und Spektrometer bestand. Der grofle Abstand wurde bendtigt, um die
Beugungsordnungen, und damit die Clustergréfien, rdumlichen voneinander zu trennen.
Die Trennung ist abhéngig vom Beugungswinkel, der bei fixer Geschwindigkeit der Teil-
chen im Gasjet durch die Masse der unterschiedlichen Clustergrofien festgelegt ist (siehe
Gleichung 3.5). Bei definiertem Winkel kann eine groflere Separation also nur durch
Verldngerung der Teilchenflugbahn erreicht werden. Dazu wurde eine Lénge von etwa
einem halben Meter zwischen Reaktionszone und Gitter, und einem weiteren halben
Meter zwischen Gitter und Diise vorgesehen. Die geringe Targetdichte muss durch eine
hohe Doppelionisationswahrscheinlichkeit kompensiert werden, um auch weiterhin eine
Reaktionsrate zu erreichen, bei der in vertretbarer Zeit die angestrebte Statistik erzielt
werden kann.

Um das Heliumdimer zu untersuchen, sind an das Projektil nun also zwei Anforderungen
gestellt: Zum Einen soll die Wahrscheinlichkeit Helium zu ionisieren nahe 1 sein, so dass

moglichst alle Kerne im Cluster mindestens einfach ionisiert werden. Zum Anderen soll
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der Ionisationsprozess, im Gegensatz zur lonisation mit ionischer Strahlung, unabhéngig
von der Geometrie des Targets und dessen Lage im Raum sein. In dieser Arbeit wer-
den zwei Projektilquellen eingesetzt, die diese Anforderungen erfiillen: Ein Titan-Saphir
Laser (Ti:Sa-Laser) und ein Freier Elektronen Laser (FEL). Der néchste Abschnitt gibt
zuniichst einen Uberblick iiber die Ergebnisse, die vor Beginn dieser Arbeit in Messungen

mit einem Ti:Sa-Laser gewonnen wurden.

4.2.1. Vorangegangene Messungen mit Ti:Sa-Laserpulsen

Im Jahr 2012 und den Folgejahren nutzten Voigtsberger et al. einen Ti:Sa-Laser, um
Heliumcluster zu untersuchen [55]. Ein solcher Laser stellt intensive Laserpulse von Pho-
tonen mit einer Wellenldnge von 780 nm bereit, also infrarotes Licht nahe dem sichtbaren
Bereich. Bei der verwendeten Laserintensitit von 2-10° W/cm? wurde jedes Heliumatom
mit einer Wahrscheinlichkeit von nahezu 100 % ionisiert. Die Funktionsweise des Lasers
und der Prozess nach dem das Helium-Ionisationspotential von 24,59 eV iiberwunden
werden kann, obwohl jedes Photon nur eine Energie von 1,55 eV besitzt, wird in den
Abschnitten 4.3.2 und 4.3.3 ausfiihrlich beschrieben.

Der experimentelle Aufbau bestand aus einem COLTRIMS-System dessen Gasjet durch
ein Transmissionsgitter gebeugt werden konnte, und ist der direkte Vorgénger der in
dieser Arbeit verwendeten Apparatur. Per Beugung konnte der Gasstrahl in Teilstrahlen
aufgeteilt werden, die nur aus Dimeren oder Trimeren bestanden. Der Aufbau ermog-
lichte eine detaillierte Untersuchung des homonuklearen Trimers “Hes und des hetero-
nuklearen Trimers 3He*Hey. Die Bindungsenergie von ‘Hes betrigt nur etwa 11 peV.
Die durchgefiihrten Messungen konnten zeigen, dass diese Energie zu gering ist, um dem
Trimer eine starre Form zu geben. Stattdessen kommt es in allen md&glichen Dreiecks-
konfigurationen mit nahezu gleicher Wahrscheinlichkeit vor, ihm fehlt sozusagen jegliche
Struktur [56].

Das heteronukleare Trimer 3He*He, hat eine noch geringere Bindungsenergie. Auch hier
besteht eine extreme Delokalisierung der einzelnen Atome. Hier konnte jedoch gezeigt
werden, dass durch die ungleichen Konstituenten bevorzugt eine T-férmige Struktur ent-
steht, bei der sich die beiden *He-Atome niher stehen, und das leichtere *He-Atom einen
grofleren Abstand zu ihnen einnimmt.

Fiir das Heliumdimer konnte eine Bindungsenergie von 147 (+20,4/-14,4) neV ermittelt
werden. Dieser Wert widerspricht dem experimentellen Ergebnis von Grisenti et al.[12]
von 95 (4+26/-17) neV, ist aber mit dem Theoriewert von Przybytek et al.[22] vereinbar
(139 £ 2,5 neV).

Diese Untersuchungen verdeutlichten die umfassenden Méglichkeiten, die die Integration
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eines Beugungsgitters in ein COLTRIMS-System eroffnet. Es wurden hohe Ionisations-
wahrscheinlichkeiten erreicht und das Betragsquadrat der Vibrationswellenfunktion des
Dimers konnte rekonstruiert werden. Der angegebene Messfehler resultierte aus Schwie-
rigkeiten beim Erreichen der hohen Anforderung an die Kalibrierung. Dies wird einer der
Ankniipfungspunkte sein, um die Bindungsenergie mit noch geringerer Unsicherheit zu
bestimmen. Im Rahmen dieser Arbeit werden also prézisere Messungen am Ti:Sa-Laser

angestrebt. Dariiber hinaus soll die Ionisation per Photoeffekt untersucht werden.

4.3. Physikalische und technische Voraussetzungen dieser
Arbeit

Auf dem Fundament all der gesammelten Erfahrungen der bisherigen Experimente ste-
hen die in dieser Arbeit priasentierten Untersuchungen und Ergebnisse, die die erneute
Tonisation des Dimers am Femtosekunden-Laser und schlieflich am Freien Elektronen
Laser umfassen.

In den néchsten zwei Abschnitten folgt eine Beschreibung des atomaren Photoeffekts und
der Tunnelionisation. Dies sind die beiden relevanten Prozesse fiir die in dieser Arbeit
durchgefithrten Messungen. Darauf folgen zwei Abschnitte in denen die Funktionsweisen

der verwendeten Lichtquellen erklart werden.

4.3.1. Photoionisation

Ein Atom kann durch Absorption eines einzelnen Photons ionisiert werden. Dazu muss
die Energie des Photos Aw die Bindungsenergie eines Elektrons Ip im Atom iibersteigen.
Die tiiberschiissige Energie wird in kinetische Energie von Elektron und Ion umgewandelt,
wobei das Elektron nahezu den gesamten Anteil erhilt. Dies folgt aus der Impulserhal-
tung, nach der die Impulse beider Teilchen identisch sind (pe = -pion), sofern der ver-
gleichsweise kleine Photonenimpuls vernachlassigt wird. Durch die tausendfach grofiere
Masse des Ions ist seine kinetische Energie gegeniiber der des Elektrons unterdriickt. Es
gilt

2 2
Pe + Pion

hw =1 .
P 2me 2mion

(4.1)

Quantenmechanisch kann die Wechselwirkung von Licht mit einem Atom durch die zeit-

abhéngige Schrodingergleichung beschrieben werden:

0
i W(r,t) = H()¥(r, 1) (4.2)
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Fiir den einfachen Fall eines Ein-Elektronensystems in einem elektromagnetischen Feld

hat der Hamiltonoperator die Form

) Z€2

1
H(t) = — (—ihV A .
(*) (=i +ed) 4mer

2m

(4.3)

Sofern das Feld in Coulomb-Eichung beschrieben wird gilt V - (A¥) = A - (VVU) +
(V-A)¥ =A-(V¥), und damit
——
=0
_ e Z¢

2
e e
H(t) = —ih—A - — A2, 4.4

() 2mv 4mer ‘ m v+2m (4.4)

Damit kann die Schrédingergleichung in einen zeitabhéngigen und einen zeitunabhéngi-

gen Teil zerlegt werden, denn der Hamiltonoperator hat den zeitunabhéngigen Teil

Hy = —;iVQ - f;j (4.5)
und den zeitabhéngigen Teil
H(t) = —ih—A-V + Ly (4.6)
m 2m

In einem schwachen Feld, wie etwa bei der Interaktion mit einem einzelnen Photon, kann
der quadratische Term A? vernachlissigt werden. Der verbleibende lineare Term kann
als kleine Storung des zeitunabhéngigen Terms Hy betrachtet werden. Somit kann die
Interaktion mit Hilfe der zeitabhéngigen Storungstheorie behandelt werden. Sie liefert
schlieBlich die Ubergangswahrscheinlichkeiten W, zwischen den Zustéinden |a) und |b),
vor und nach der Wechselwirkung mit dem Photon, beziehungsweise einen absoluten
Wirkungsquerschnitt o, der unabhéngig von der Intensitét I(w) des Feldes ist:
Wy Ar2ah?

— hw — M, |? 4.
Oab I(w) m2w | ab| ( 7)

Hierbei ist « die Feinstrukturkonstante und w ergibt sich aus der Energiedifferenz zwi-
schen den beiden Zusténden |E, - Ey|/h.[57]

Das Ubergangsmatrixelement M, ist abhingig vom betrachteten Prozess, wobei gilt

My = (0] A - V| W,) (4.8)
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Abb. 4.2.: Totaler Wirkungsquerschnitt der Photoionisation von Helium (*S Grundzustand).
Gezeigt sind sowohl theoretische Berechnungen (rote Linie)[58] als auch experimentelle Ergeb-
nisse (Késten)[59]. (Aus [58])

Fiir die Absorption kann das Vektorpotential des Strahlungsfeldes, das auf das Atom

bei r = 0 trifft, als ebene Welle beschrieben werden, mit
A(r,t) = Agep - ek, (4.9)

wobei €,, der Einheitsvektor in Polarisationsrichtung und k der Wellenvektor mit |l_~5 | =

2r/x ist. Die Exponentialfunktion aus 4.9 kann als Reihe entwickelt werden, mit
, 1
BT =1 4 (ik-r) + f(lk ) (4.10)

Wenn die Wellenldnge der elektromagnetischen Wellen A grofl gegeniiber den Abmes-
sungen des Atoms ist, so wird k - r <1. Damit kann ¢/*7™) mit 1 genéhert werden,
was als Dipolndherung bekannt ist. Diese Annahme ist fiir Photonenenergien bis zu
etwa 1 keV gerechtfertigt, und damit auch im XUV-Regime eines FEL giiltig[60]. Das

Ubergangsmatrixelement vereinfacht sich zum Dipolmatrixelement
Map = eyt - (U] V| W) = Epop - / A (4.11)

Der absolute Wirkungsquerschnitt 4.7 fiir die Absorption eines Photons wird damit zu

Z5
n3(2hw) /2’

o o (4.12)
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Abb. 4.3.: Winkelverteilungen des Wirkungsquerschnittes linear polarisierter Photonen fiir -
Parameter von -1, 0, 1 und 2. Die Verteilungen sind rotationssymmetrisch um die Polarisations-
achse é,5 (aus [62]).

wobei Z die Kernladungszahl und n die Hauptquantenzahl ist[61]. In Abb. 4.2 ist die
charakteristische Form dieses Wirkungsquerschnittes am Beispiel von Helium gezeigt.
Der Ionisationsprozess wird moglich, sobald die Photonenenergie das Ionisationspoten-
tial ibersteigt, und fillt dann mit zunehmender Energie entsprechend (fiw)~"? ab.

Mit der Dipolniherung und Fermis Goldener Regel® kann auch der differenzielle Wir-

kungsquerschnitt bestimmt werden. Fir linear polarisierte Photonen ist

do
Q)

3 1
— A2 auskléyer - Dpl? = 22 1+5<§w§«»—5) . (4.13)

2. Legendre Polynom P>

Der Asymmetrieparameter 5 bestimmt die Form der Winkelverteilung. Wird gefordert,
dass der Wirkungsquerschnitt nicht negativ werden kann, so folgt ein Wertebereich fiir 5
von [-1, 2]. Die zugehoérigen Winkelverteilungen sind rotationssymmetrisch um die Pola-
risationsrichtung é,,;. Befindet sich das absorbierende Atom im s-Zustand (Drehimpuls 1
= 0), so ist 3 stets 2, und es ergibt sich die typische Dipolverteilung (siche Abb. 4.3).

Bei gegebenem Wirkungsquerschnitt o kann die Wahrscheinlichkeit P, fiir die Ionisation

eines im Fokus befindlichen Heliumatoms bestimmt werden. Die Ionisationswahrschein-

8Fermis Goldene Regel gibt die Ubergangsrate Wy, zwischen zwei Zusténden an. Die Rate ist propor-
tional zum differenziellen Wirkungsquerschnitt.
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Abb. 4.4.: Tonisationswahrscheinlichkeiten in Abhangigkeit der Photonendichte fiir die Ionisati-
on von Helium fiir Photonenenergien von 28 €V (blau, o = 6 Mb) und 67 €V (rot, o = 1,08 Mb)
und eine Fokusgrofie wy von 15 pm.

lichkeit steigt in Abhéngigkeit der Photonen N, im Fokus. Fiir jedes zusétzliche Photon
muss entsprechend der Poisson-Statistik berticksichtigt werden, ob das Atom bereits
durch ein anderes Photon ionisiert wurde. Bei einem Fokus mit Taillenradius wqg ist die

Tonisationswahrscheinlichkeit gegeben durch

poo1-(1-—2\" 414
g _<_27rw(2)> ’ (4.14)

Die Ionisationswahrscheinlichkeit kann nun gegen die Photonendichte aufgetragen wer-
den, die sich bei entsprechender Photonenzahl im Fokus ergibt. Abbildung 4.4 zeigt diese
Abhéngigkeit exemplarisch fiir die Fokusgrofie von FLASH (wg = 15 pm) und fiir Wir-
kungsquerschnitte ¢ von 6 Mb und 1,08 Mb, die bei Helium fiir Photonenenergien von
28 eV und 67 eV erreicht werden.

4.3.2. lonisation im starken Laserfeld

Ti:Sa-Laser kdnnen gepulste Photonenstrahlen bei einer Wellenlénge von 800 nm erzeu-
gen. Ein einzelnes Photon hat hierbei eine Energie von 1,55 eV. Viel weniger also als die
Energie Ip von 24,59 €V[63], die benétigt wird, um Helium via Photoeffekt zu ionisieren.
Bei ausreichend hoher Photonendichte kénnen jedoch alternative Ionisationsmechanis-
men ablaufen. Fiir deren Beschreibung wird der Laserpuls als elektrisches Wechselfeld
dargestellt.

Ein Atom ist in einem Laserfeld einem harmonisch schwingenden elektromagnetischen
Feld F = Fgcos(wt) ausgesetzt. Dieses Feld beeinflusst hauptsédchlich die Elektronen,

wahrend der weitaus schwerere Kern als ruhend betrachtet werden kann. Die oszillieren-
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Abb. 4.5.: Uberlagerung des atomaren He-Potentials V(r) (griin) und des starken Laserfeldes F
(blau). Im resultierenden Potential (rot) entsteht eine Barriere der Breite Ar, durch die das
Elektron tunneln kann.

de Bewegung eines Elektrons im Laserfeld kann klassisch durch

dv

i eFy cos(wt) (4.15)

Me

beschrieben werden, wobei das Coulomb-Potential nicht beriicksichtigt wird. Die Ge-
schwindigkeit des Elektrons, das zur Zeit t = 0 mit Geschwindigkeit null in das Feld

gesetzt wurde, ist dann

€F0
t) = in(wt 4.16
v(t) - sin(wt), ( )
und seine kinetische Energie
1 e2F?
Ekin, = §m6112 = 2m632 st(wt). (4.17)

Die mittlere Energie, die in dieser oszillierenden Bewegung steckt, wird ponderomotori-

sches Potential Up genannt, und ist gegeben durch

1 2F2 2
Up = sme (v?) = 2 Sa— ) (4.18)

2  dmew?  8m2¢pc3me

Die Starke des ponderomotorischen Potentials Up wird von der Laserintensitat Iy und der

Wellenldnge A bestimmt. Wie stark Up den lonisationsprozess beeinflusst, wird durch
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seine Relation zur Bindungsenergie des Elektrons im Atom Ip bestimmt. Bei kurzen
Wellenlédngen des XUV-Bereichs ist Up vernachlassigbar klein, und kann als kleine St6-
rung behandelt werden (siche Abschnitt 4.3.1). So ergibt sich bei einer Wellenldnge von
18,5 nm und einer Intensitit von 10> W/cm? beispielsweise ein Up von 0,03 eV. Laser-
pulse mit Wellenldngen im IR-Bereich, wie etwa von einem 800 nm Ti:Sa-Laser, erreichen
bei einer Intensitit von 10 W/cm? jedoch ein ponderomotorisches Potential Up, das
mit typischen Bindungsenergien vergleichbar ist. Es ist damit stark genug, um das ato-
mare Potential zu deformieren. Im extremen Fall wird das Potential so stark verbogen,
dass die Elektronen das Atom ungehindert verlassen kénnen (Ouver Barrier Ionization).
Doch auch schon bevor dieser Fall eintritt besteht die Moglichkeit der Ionisation: Im ver-
zerrten Potential entsteht ein Zustand in dem eine Potentialbarriere begrenzter Breite
das Elektron vom ungebundenen Zustand im Kontinuum trennt. In der quantenmecha-
nischen Beschreibung eines solchen Elektrons besteht eine gewisse Wahrscheinlichkeit
die Barriere zu durchtunneln. Die Tunnelwahrscheinlichkeit hingt dabei von Hoéhe und

Breite, beziehungsweise der Form der Potentialbarriere ab.[61]

Um verschiedene Bereiche der Ionisation im Laserfeld zu unterscheiden, fithrte Keldysh

den nach ihm benannten Parameter ein, der Up und Ip miteinander vergleicht[64]:

Ip

i 4.19
i (4.19)

v =
Ein Keldysh-Parameter? von v >1, also Ip > Up, indiziert den Bereich der Photo-
oder Multiphotonenionisation. Die Multiphotonenionisation kann im Rahmen einer Sto-
rungsrechnung n-ter Ordnung behandelt werden. Die Rate der n-Photonen Absorption
ist hier proportional zu I" 10,

Fir v < 1 verzerrt das Laserfeld das Potential des Atoms oder Molekiils mafigeblich.
Die Verzerrung ist so stark, dass gebundene Elektronen durch eine zeitlich oszillierende
Potentialbarriere von einem ungebundenen Zustand getrennt sind. Durch diese Barriere
kann das Elektron tunneln, v < 1 markiert also den Bereich der Tunnelionisation. Die

Wellenldnge des Lasers ist dabei typischerweise weitaus grofler als das Atom. Zu jedem

9Dies kann umformuliert werden zu einem Vergleich zwischen der Periode des Laserfeldes 77, und
der klassischen Zeit 7r, die das Elektron bendtigen wiirde, um den Tunnelpfad zuriickzulegen:
v = 7r/ 1/271. Anschaulich beantwortet sich die Frage ob das Elektron tunnelt also, indem ge-
testet wird ob die Zeit, fiir die die begrenzte Potentialbarriere besteht, ausreicht damit das Elektron
den Tunnelpfad zuriicklegen kann. Experimente haben ergeben, das die genauere Grenze fiir Tunne-
lionisation bei v < 0,5 liegt [65].

19Zur Tonisation von Helium mit einem 800 nm Laser werden beispielsweise Ip/(fiw) = 24,59 ¢V / 1,55 ¢V
= 16 Photonen benétigt. Dies ist nur bei ausreichend hohem Photonenfluss méglich.
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Abb. 4.6.: Elektrische Feldstérke eines Laserpulses F(t) wahrend einer Laserperiode. Mit der
zeitlichen Verdnderung des Laserfeldes F(t) (blau) &ndern sich die Breite der Potentialbarriere Ar
(gelb, normiert) und die Tonisationswahrscheinlichkeit wapg (rot, normiert). (aus [66])

Zeitpunkt wird das atomare Potential also von einem simplen Potential mit monotoner
Steigung iiberlagert. Abbildung 4.5 illustriert die sich iiberlagernden Potentiale. Wéh-
rend einer Periode dndert sich die Breite der Potentialbarriere Ar in Abhéngigkeit des

Tonisationspotentials Ip und dem elektrischen Feld des Lasers F mit

Ip\? 1
Ar =2 — | - —=. 4.20
r=2/(F) -7 (4.20)
Die schmalste Potentialbarriere Ar,,;, wird fiir den héchsten Wert der elektrischen Feld-
starke F,,q. innerhalb der Laserperiode erreicht. Hier besteht die hochste Tunnelwahr-
scheinlichkeit.

Fiir linear polarisiertes Licht ergibt sich eine Ionisationsrate wapg von

|3Fn*3 FD? _ 278
WADK — W&Tize 3n*3F (421)

Bei dieser sogenannten ADK-Formel[67] steht Z fiir die Kernladungszahl, n* fur die effek-
tive Hauptquantenzahl (Z/y215) und D fiir (4¢Z°/Fn*t)"" (e ist hier die Eulersche Zahl).

Die sinusférmig schwankende Feldstédrke in einem Laserpuls fiihrt also zu einer veran-

derlichen Potentialbarriere und folglich einer verénderlichen Tunnelwahrscheinlichkeit.
Die Abhéngigkeit wahrend einer Laserperiode ist qualitativ in Abb. 4.6 dargestellt. Hier
ist zu erkennen, dass die Tunnelwahrscheinlichkeit iiber weite Teile des Pulses nahezu

null ist und nur wéhrend des Feldmaximums stark ansteigt. Zu beachten ist, dass die



50 4. Impulsspektroskopie

He* Ausbeute / bel. Einheiten
_OLO

| '1' '01 6
Intensitat / W/cm?

Abb. 4.7.: Vergleich der Ionisationswahrscheinlichkeit nach theoretischen Modellen (ADK, PPT
und SFA) mit Messdaten von Walker et al.[68] zur Einfachionisation von Helium mit linear
polarisierten 160-fs Laserpulsen bei 780 nm. (aus [70])

vorgestellte Tunnelrate w4 px nur fiir die Ionisation eines s-Zustandes giiltig ist, also nur
fir die Ionisation von Atomen ohne Drehimpuls.

Die Ionisationswahrscheinlichkeit wird durch Integration der Ionisationsraten iiber einen
gesamten Laserpuls ermittelt. Sie kann in Abhéngigkeit des Feldmaximums F( bezie-
hungsweise der maximalen Laserintensitit Iy angegeben werden, die wihrend des Pul-
ses erreicht werden. Abbildung 4.7 zeigt diese Abhéngigkeit fiir einen 160 fs Puls bei
780 nm. Fiir Laserintensitditen oberhalb von 4-10'* W /cm? besteht eine gute Uberein-
stimmung zwischen dem ADK-Modell und Messwerten von Walker et al.[68] sowie dem
PPT-Modell'! und dem SFA-Modell'2. Bei 1-10'> W /cm? wird die Ionisation von Helium
gesittigt, oberhalb davon steigt die Helium-Ausbeute nur noch aufgrund des wachsenden
Fokusvolumens.

Die ADK-Theorie beschreibt zudem die Abhéngigkeit der Ionisationsrate von den Im-
pulsen der Photoelektronen nach deren Beschleunigung im Laserfeld w(p). Dabei wird

angenommen, dass der Startimpuls eines Elektrons parallel zur Polarisationsrichtung pj|

HPPT steht fiir die Namensgeber Perelomov, Popov und Terent’ev[69)]
128FA steht fiir strong field approximation
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Abb. 4.8.: Ionisationsrate in Abhéngigkeit der Impulse p| und p_ fiir linear polarisiertes Licht

mit einer Wellenléinge A\ von 780 nm, einer Intensitét Iy von 1-105 W /cm? und dem Ionisationspo-

tential von Helium Ip = 24,59 V. Maximal kann das Elektron einen Impuls von 2,/Up = 3,42 a.u.
aufnehmen.

direkt nach dem Tunneln durch die Barriere null ist. Die Ionisationsrate ist

_WA/EIp° 5 \f3lp
w(p|,pL) =wapk -€ 35 7T VL (4.22)

Durch Einsetzen unterschiedlicher Endimpulse p und p, kann hiermit die Wahrschein-
lichkeit fiir ihr Auftreten berechnet werden. Abbildung 4.8 zeigt die Ionisationsrate in
Abhéngigkeit der Impulse exemplarisch fiir die im Experiment verwendeten Laserpara-

meter und Atomeigenschaften.

4.3.3. Funktionsweise eines Ti:Sa-Lasers

Ein Titan-Saphir-Lasers ist eine Quelle kohdrenten monochromatischen Lichts. Die Be-
zeichnung ,Laser® ist ein Akronym, das auf die Funktionsweise der Quelle hinweist,
Licht durch die stimulierte Emission von Strahlung zu verstirken (Light Amplification
by Stimulated Emission of Radiation). Bei der Strahlung, die emittiert wird, handelt
es sich um Photonen, die durch den Ubergang angeregter Atome in einen energetisch
glnstigeren Zustand erzeugt werden. Damit diese Atome Photonen emittieren kénnen,
miissen sie also zuerst in einen angeregten Zustand versetzt werden. Diese Anregung
wird meist durch Einstrahlung von Licht (z.B. durch einen Pumplaser) realisiert, kann
aber auch elektrisch (z.B. durch Gasentladung) erzeugt werden. Damit ein Laser funk-
tioniert, muss ein Grofiteil der Atome in den angeregten Zustand gebracht und damit
eine sogenannte Besetzungsinversion erreicht werden. Sie ist Voraussetzung dafiir, dass
ein spontan emittiertes Photon eine Photonenlawine auslésen kann.

Gibt es im Lasermedium nur zwei Zustdnde (Zweiniveausystem) ist eine Besetzungs-

inversion jedoch unerreichbar. Der Grund dafiir ist, dass die Wahrscheinlichkeit eines
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Abb. 4.9.: Schemata von Zwei-, Drei- und Vierniveausystemen. In einem Zweiniveausystem ist

keine Besetzungsinversion moglich, denn im Gleichgewicht zwischen nur zwei Zustdnden wird der

niederenergetischere haufiger besetzt. Erst ein Dreiniveausystem mit kurzlebigem Pumpzustand

N3 ermoglicht die Inversion. Noch einfacher zu erreichen ist sie in einem Vierniveausystem, in
dem der untere Laserzustand N; ebenfalls kurzlebig ist.

Atoms im energetisch niedrigeren Zustand N; ein Photon zu absorbieren'? genauso grof3
ist wie die Wahrscheinlichkeit, dass ein Atom im angeregten Zustand Ny ein Photon
durch stimulierte Emission abgibt. Nach einer gewissen Zeit des Anregens (Pumpens)
stellt sich ein Gleichgewicht in den Besetzungen der Zustdnde ein. Gdbe es nur Absorp-
tion und stimulierte Emission lédge das Gleichgewicht der Zustdnde N und Ng bei einem
Verhéltnis von 1:1. Doch auch durch spontane Emission gelangen Atome vom angereg-
ten Zustand Ny zuriick in den unteren Zustand N;, und somit befinden sich in einem
Zweiniveausystem stets mehr Teilchen im unteren Zustand als im oberen.

Dies dndert sich, wenn ein kurzlebiger dritter Zustand N3 oberhalb der beiden bisher
beschriebenen existiert. Das Pumpen erfolgt nun von Zustand N; nach N3. Durch spon-
tane Emission oder strahlungslosen Ubergang gehen alle angeregten Atome schnell in
Zustand N tiber (siche Abb. 4.9). Im Gegensatz zum Zweiniveausystem stimuliert der
Pumpvorgang hier keine Emission aus Zustand N». Bei ausreichender Pumpleistung wird
Zustand Ny schneller populiert als er zerféillt und eine Besetzungsinversion wird erreicht.
Noch leichter wird die Besetzungsinversion zwischen No und N; mit Hilfe eines vierten,
energetisch niedrigsten Zustands Ny erreicht. In diesem Vierniveausystem wird Energie
von Zustand Ng nach N3 gepumpt. Hat Zustand N; eine sehr geringe Lebenszeit, so ist
er praktisch nie besetzt. Damit fithrt das Besetzen von Zustand Ny stets zum Erreichen
einer Besetzungsinversion. Moderne Laser besitzen zum Teil noch weitere Zusténde, ihre
Funktionsweise basiert jedoch auf dem Vorhandensein dieser vier beschriebenen Zustéan-
de.

Das System, in dem die besprochenen Zusténde vorkommen, wird aktives Medium ge-

3hei gleicher Entartung beider Zusténde
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nannt und ist meist namensgebend fiir den speziellen Lasertyp. In unserem Fall besteht
das aktive Medium aus kristallférmigem Aluminiumoxid AlyOj3, das durch die Dotierung
durch Titan zum Saphir wird, kurz Ti:Sa. Das Ti3>*-Ion besitzt eine geschlossene Scha-
le und ein einzelnes 3d Elektron. Das fiinffach entartete d-Elektronen Niveau wird im
Feld des AlyOs-Kristallgitters in einen dreifach entarteten Grundzustand 2Ts und einen
zweifach entarteten angeregten Zustand ?E aufgespalten. Die Anregung von 2T nach 2E
ist in einem breiten Wellenldngenbereich moglich. Die Absorptionsbanden kénnen durch
zwel gauflformige Banden bei 488 nm und 556 nm mit einer Breite von je rund 100 nm
beschrieben werden. Die Abregung von Ty nach ?E fiihrt zu einem breiten Fluoreszenz-

spektrum um 780 nm [71].

Das Lasing wird durch ein spontan emittiertes Photon iniziiert, das beim Ubergang
von Ny nach N; entsteht. Herrscht Besetzungsinversion, so ist die Wahrscheinlichkeit
hoch, dass das Photon ein weiteres Teilchen im angeregten Zustand Ns trifft und dort
die Emission eines weiteren Photons stimuliert. Ein Photon, das durch stimulierte Emis-
sion erzeugt wird, hat die gleiche Energie, eine identische Phasenlage und die gleiche
Bewegungsrichtung wie das urspriingliche Photon. Beide Photonen kénnen nun weitere
Emissionen stimulieren, es entsteht eine Kettenreaktion.

Um die Kettenreaktion zu verstérken, wird ein moéglichst langer Weg der Photonen durch
das Lasermedium angestrebt. Eine Methode diesen Weg kiinstlich zu verldngern ist es,
die Photonen mit Hilfe von zwei sich gegentiberstehenden Spiegeln mehrfach durch das
gleiche Medium zu leiten. Ein solcher Resonator ist nicht frei von Verlusten. Sie ent-
stehen durch Absorption im Medium, aber auch durch Streuung und Auskopplung der
Strahlung. Die Verstdrkung durch eingepumpte Energie in das Medium muss diese Ver-
luste {ibersteigen, die Laserschwelle also tiberschritten werden. Wird diese Voraussetzung
erfillt, kann einer der beiden Spiegel teildurchléssig sein und es entsteht ein kontinuier-
licher Laserstrahl (siche Abb. 4.10).

In einem Resonator konnen nur Wellenldngen A verstirkt werden, deren ganzzahlige
Vielfache der doppelten Resonatorlinge L entsprechen (2L = n-)\), denn dann Uberla-
gern sich die hin und her laufenden Photonen konstruktiv und es entstehen stehende
Wellen der Mode n. Andere Wellenldngen werden durch destruktive Interferenz ausge-
16scht. Da die Resonatorlinge L in der Praxis sehr viel grofler ist als die Wellenldnge
) ist die Modenzahl n hoch (etwa 10° bis 10%). Die verstirkten Wellenlingen ), liegen
deshalb sehr dicht beieinander, mit einem Wellenldngeunterschied von A\ = 2L/n24n.
Die Bandbreite des Lichts, das Lasermedien zu emittieren vermogen, ist typischerweise

viel grofler als A\, und so werden zumindest einige, wenn nicht einige Tausend Moden



54 4. Impulsspektroskopie

ausgekoppelter
Laserstrahl
Lasermedium
Endspiegel Auskoppelspiegel
mit Reflektivitdt
R = 100% mit R < 100%

Abb. 4.10.: Schematische Darstellung eines Laserresonators. Im Resonator werden erzeugte
Photonen mehrfach durch das Lasermedium gelenkt, um weitere Photoemissionen zu stimulieren.
(verdndert nach Sgbeer, CC BY-SA 3.0).

angeregt.

Statt kontinuierlich wenig Licht aus dem Resonator auszukoppeln, kann auch kurzzeitig
sehr viel Licht ausgekoppelt werden. So kénnen bei gleicher Pumpleistung kurze Laser-
pulse von hoher Intensitdt erreicht werden. Dazu wird entweder das Auskoppeln kurz-

t' oder der Pumpvorgang selbst wird moduliert!®. Noch effizienter ist die

zeitig verstark
sogenannte Giliteschaltung (Q-Switching) bei der die Resonatorverluste kiinstlich hoch
gehalten werden, damit die Verstarkung zunachst nicht geniigt, um die Laserschwelle zu
iibersteigen. So kann mehr Energie in das Medium gepumpt und ein héherer Grad der
Besetzungsinversion erreicht werden. Dann wird die Resonatorgiite schlagartig erhoht,
die Verluste entsprechend minimiert und die Kettenreaktion der stimulierten Emission
setzt ein. Aufgrund des hohen Inversionsgrades verlauft sie beschleunigt und fithrt zu
einem scharfen Maximum an Laserintensitét, das rasch ausklingt. So kdnnen Pulse von
wenigen Nanosekunden Lénge und hohen Energien von etwa 1 J erzeugt werden.

Noch kiirzere Laserpulse lassen sich nur durch Modenkopplung (mode locking) erzeu-
gen. Bei Lasern mit breitem Emissionsspektrum!® erfiillt eine sehr grofie Anzahl an
Wellenléngen die Resonatorbedingung (2L = n-A) und wird verstérkt. Sobald die Beset-
zungsinversion erreicht ist, beginnen alle Moden unabhéngig voneinander mit zueinander
variierenden Phasen zu oszillieren. Ihre Uberlagerung fiihrt zu einer zeitlich fluktuieren-
den Intensitat. Bei hoher Modenanzahl neigen die Interferenzeffekte dazu sich herauszu-
mitteln und eine gleichméfige Intensitét entsteht.

FEin ganz anderes Resultat ergibt sich, wenn stattdessen eine feste Phasenbeziehung zwi-

schen allen Moden besteht: In periodischen Zeitabstdnden iiberlagern sich alle Moden

14 B. durch eine rotierende Lochblende
15, B. indem die Besetzungsinversion durch eine Blitzlampe erzeugt wird
6hoher Bandbreite
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konstruktiv und es entsteht ein intensiver Laserpuls. Die entstehende Interferenz gleicht
der in Abb. 3.8 gezeigten, stiinde Zeit auf der y-Achse und N fiir die Modenanzahl. Mit
steigender Modenzahl N werden die erzeugten Laserpulse also zeitlich kiirzer und inten-
siver!7.

Die Phasen der Moden kénnen entweder aktiv oder passiv gekoppelt werden. Bei der
aktiven Kopplung werden die Resonatorverluste durch ein externes Signal moduliert.
Ein akusto-optischer Schalter kann eine sinusférmige Modulation der Amplitude im Re-
sonator erzeugen. Wird die Amplitude einer optischen Frequenz v mit einer Frequenz f
moduliert, entstehen Seitenbénder bei Frequenzen von v - f und v + f. Ist nun die
Frequenz der Amplitudenmodulation f gerade so grofl wie der Abstand zwischen den
Moden Av, so modulieren die Seitenbdnder gerade die benachbarten Moden. Da die
Modulation und ihre Seitenbénder in Phase sind, werden auch die zentrale Mode und
die benachbarten Moden phasengekoppelt. Nach gleichem Schema werden weitere Sei-
tenbander erzeugt und die nédchsten Nachbarn phasengekoppelt, bis schliefllich Moden
der gesamte Bandbreite gekoppelt sind.

Alternativ kann ein elektro-optischer Modulator genutzt werden, um die Frequenz im
Resonator zu modulieren. Er erzeugt eine sinusférmig variierende Frequenzverschiebung.
Entspricht die Periode gerade der Umlaufzeit im Resonator, so werden manche Frequen-
zen bei jedem Umlauf frequenzverschoben bis sie nicht mehr im Verstdrkungsbereich des
Resonators liegen. Nur Licht das den Modulator immer dann passiert, wenn die indu-
zierte Frequenzverschiebung null ist, bleibt iiber und formt einen scharfen Puls. Durch
aktive Modenkopplung kénnen Lichtpulse von wenigen Picosekunden Lénge erzeugt wer-
den.

Bei der passiven Modenkopplung werden optische Elemente im Resonator genutzt, die
ohne externes Signal auskommen. Haufig werden dazu sittigbare Absorber genutzt, die
Licht in Abhéngigkeit der Intensitdt abschwéichen. Im ungekoppelten Resonator besteht
eine zuféllige Intensitatsfluktuation, deren Spitzen vom Absorber transmittiert werden,
wéahrend Lichtwellen niedriger Intensitat abgeschwécht werden. Nach mehreren Umlau-
fen im Resonator fiihrt dies zu einer selektiven Verstiarkung einzelner Frequenzen. Die
Periodizitdat der Verstiarkung erzeugt dhnlich der aktiven Modenkopplung Seitenbénder,
die schliellich zur Modenkopplung und Erzeugung kurzer Pulse fiihrt.

"Die Zeitdauer eines Pulses ist limitiert durch die Heisenbergsche Unschérferelation mit At > 0,441/N Ay,
wobel Av = ¢/21 der Frequenzabstand zwischen den Moden, und die Zahl 0,441 das sogenannte Zeit-
Bandbreite-Produkt fiir einen gaufférmigen Puls ist. Damit kann die Untergrenze der Pulsdauer
bestimmt werden. Fiir einen Ti:Sa-Laser mit 128 THz Bandbreite resultiert eine Mindestpulsdauer
von 3,4 fs. In einem realen modengekoppelten Lasersystem wird die Pulsdauer durch die tatséchliche
Pulsform und die Dispersion des Resonators vergrofiert.
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Abb. 4.11.: Vereinfachte Darstellung des Aufbaus zum Kompensation der Dispersion eines
Laserstrahls. Durchlduft ein Laserstrahl ein optisches Medium erfahrt er eine positive Dispersion
(links). Diese kann durch ein Prismenpaar kompensiert werden (rechts). (modifiziert nach [72])

Fiir Ti:Sa-Laser ist es jedoch iiblicher den Kerr-Linsen Effekt auszunutzen, um passive
Modenkopplung zu erreichen. Dieser Effekt basiert darauf, dass der Brechungsindex ei-
nes optischen Mediums von der elektrischen Feldstirke abhéngt. Auch das elektrische
Feld eines Pulses selbst verédndert den Brechungsindex, wodurch ein Puls entsprechend
seines Intensitétsprofils unterschiedlich stark gebrochen wird. Das fithrt zu einer raum-
lichen Fokussierung des Pulses und einer Amplitudenmodulation der stehenden Welle.
Der Effekt entsteht im Ti:Sa-Kristall selbst, es muss also kein zusétzliches Medium in
den Resonator eingebracht werden.

Der unfokussierte und damit unverstirkte Teil des Laserfeldes kann nun durch eine
Blende herausgefiltert werden. Oder der Bereich, in dem durch Pumpen eine Beset-
zungsinversion erzeugt wird, wird reduziert, um nur noch den fokussierten Teil weiter
zu verstarken.

Die Amplitudenmodulation entspricht einer zeitlichen Verdnderung der Intensitdt und
so wird ein Puls auch zeitlich unterschiedlich stark im Medium gebrochen, die Phasenge-
schwindigkeit also unterschiedlich stark verlangsamt. Das bewirkt eine Verbreiterung des
Frequenzspektrums im Puls, wodurch eine niedrigere minimale Pulsdauer erlaubt wird.
Gleichzeitig entsteht aber auch eine positive Dispersion, der Puls lduft also auseinan-
der. Dies wird durch ein Prismenpaar kompensiert, das eine negative Dispersion erzeugt
(siehe Abb. 4.11). Durch Ausnutzung dieser Effekte konnen bei passiver Modenkopplung

Pulsdauern im Femtosekundenbereich erméglicht werden.
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Abb. 4.12.: Schematische Darstellung des verwendeten Lasersystems. Vor der Verstarkung wer-

den die Pulse durch Dispersion gestreckt. Ein 532 nm Pumplaser erzeugt die Besetzungsinversion

im Titan-Saphir Kristall des Multipass-Verstiarkers. Der verstiarkte Puls wird anschliefend im
Kompressor komprimiert, wodurch ein ultrakurzer Puls entsteht. (aus [66])

Details zu KMLabs Dragon

Der in dieser Arbeit eingesetzte Laser ist ein handelsiiblicher Ti:Sa-Laser der Firma
KMLabs vom Typ Dragon. Er arbeitet mit einer Zentralwellenlinge von 780 nm und
hat eine spektrale Breite von 40 nm. Mit einer Wiederholrate von 8 kHz erzeugt er etwa
40 fs lange Pulse. Sein Aufbau ist in Abb. 4.12 schematisch dargestellt.

Die Besetzungsinversion im Ti:Sa-Kristall des Oszillators wird durch einen ungepulsten,
fokussierten Nd:YVOy-Laser mit einer Wellenldnge von 532 nm und einer Leistung von
5 W erzeugt'®. Der Oszillator liefert 10-15 fs kurze Laserpulse mit einer Wellenléinge von
etwa 780 nm bei einer Repetitionsrate von 90 MHz.

Um die Ionisation von Atomen zu ermdglichen, miissen die Pulse aus dem Oszillator
verstarkt werden. Eine direkte Verstdrkung wiirde aufgrund der in Abschnitt 4.3.3 be-

schriebenen Selbstfokussierung zur Beschéddigung der optischen Komponenten fithren.

8Der cw-Pumplaser von Coherent, Verdi, wird selbst wiederum von einem Diodenlaser gepumpt.
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Deshalb wird der Puls zunéchst gestreckt, indem er eine Anordnung aus optischen Git-
tern und Spiegeln passiert!.

Zur Verstarkung wird nun ein zweiter Ti:Sa-Kristall eingesetzt, der von einem Nd:YAG-
Laser gepumpt wird. Auch dieser Pumplaser arbeitet bei einer Wellenldnge von 532 nm,
besitzt aber eine hohere Leistung von 30 W. Dies geniigt nicht, um alle Pulse aus dem
Oszillator ausreichend zu verstédrken. Deshalb wird die Repetitionsrate bereits vor der
Streckung von einem Puls-Picker auf 8 kHz herabgesenkt. Dazu wird die Polarisation
jedes x-ten Pulses gedndert??, wobei ein nachgeschalteter Polarisator nur die geinderten
Pulse hindurch lasst.

Diese Pulse erreichen nun den Ti:Sa-Verstérkerkristall, der sich im Vakuum befindet und
auf -153°C gekiihlt wird. Mit Hilfe von Spiegeln wird der Puls insgesamt 13 mal durch
den Verstarkerkristall geleitet und gewinnt bei jedem Durchlauf an Intensitat. Die so
verstirkten Pulse werden anschliefflend wieder zeitlich komprimiert. Der dazu eingesetz-
te Kompressor funktioniert umgekehrt zur Streckung des Pulses und erzeugt Pulsldngen

von etwa 40 fs.

Nachfolgend werden die Laserpulse mit Hilfe von Spiegeln vom Lasertisch zum Experi-
ment transportiert. Im speziellen Fall des vorgestellten Experimentes legen sie dazu eine
Strecke von etwa 12 m in Luft zuriick und passieren 8 Spiegel. Sie durchlaufen das Ein-
trittsfenster in die Vakuumkammer, das eine spezielle Beschichtung fiir hohe Transmis-
sion fiir Wellenldngen im 800 nm Bereich besitzt, sowie gegebenenfalls ein A/2-Pliattchen

zur Drehung der Polarisation.

Laserfokus am Ti:Sa-Laser

Um schliefflich eine hohe Energiedichte und eine scharf definierte Reaktionszone zu er-
halten, werden die Pulse durch einen sphérisch konkaven Hohlspiegel fokussiert. Dieser
Hohlspiegel befindet sich in der Vakuumkammer und hat eine Brennweite f von 7,5 cm.
Die Laserpulse durchqueren das Spektrometer zunéchst unfokussiert, treffen dann auf
den Spiegel und werden in das Target riickfokussiert. Um einen optimalen Uberlapp
zwischen Fokus und Gasstrahl zu erhalten, kann der Riickfokussierspiegel mit einem 5-
Achsen-Manipulator feinjustiert werden.

FEin Femtosekunden-Laserpuls kann in guter Naherung durch die Grundmode TEMgg

9 Am Gitter wird das Licht gebeugt und dadurch in seine spektralen Bestandteile zerlegt. Durch ge-
schickte Anordnung von Hohlspiegel, Faltspiegel und Reflektor legen die verschiedenen Wellenlédngen
unterschiedlich lange Wege zurtick, der Puls erfiahrt also eine positive Dispersion.

20Durch Anlegen einer Spannung wird der Brechungsindex eines elektrooptischen Kristalls gedndert, was
zur Rotation der Polarisation des transmittierten Lichtes um 90° fiihrt (Pockels-Effekt).



4.3. Physikalische und technische Voraussetzungen dieser Arbeit 59

Abb. 4.13.: Breite eines Gauf-Strahls w(z) als Funktion des Abstandes zum Fokus z. An der
Taille hat der Strahl einen Radius von wg. Der Abstand, bei dem sich der Radius auf v/2wq
vergroflert hat, wird Raileigh-Lénge zr genannt.

beschrieben werden. Sie besitzt eine gaufiférmige Intensitéatsverteilung

—2r2

I(r,2) = Twi}i)? oG (4.23)
Hierbei beschreibt E die Pulsenergie, 7 die Pulsdauer und w(z) der Strahlradius bei
einer Entfernung z zum Fokus, an der die Intensitiit im Vergleich zum Fokus um 1/e?
abgefallen ist. Der radiale Abstand zur Strahlachse ist mit r notiert. Der Strahlradius
w(z) ergibt sich aus der Geometrie des GauB-Strahls und ist damit von zwei charakteris-
tischen Grofien des Laserfokus bestimmt: Dem minimalen Strahlradius wg an der Taille
des Fokus zg = 0, und der Rayleigh-Ldinge z,, die den Abstand zur Taille beschreibt,
bei dem sich die Strahlfliche verdoppelt hat (siehe Abb. 4.13). Diese Groflen sind von
der Wellenldnge A, der Fokusldnge des Spiegels f und dem Radius des unfokussierten

Strahls w abhéngig:

Af Twd
= — = —— 4.24
wo T’ \ ( )
Mit diesen beiden Charakteristika kann w(z) bestimmt werden zu
2\ 2
w(2) = wor |1+ M (Z) , (4.25)

wobei M die Reinheit der TEMgg-Mode beschreibt. Bei reiner TEMgg-Mode ist M gleich
eins, und wird grofler, wenn weitere Moden vorhanden sind. Die Laserintensitét I ent-
spricht einer Leistung P pro Fldche A. Sie wird maximal wenn die Fldche minimal wird,

also genau an der Taille des Fokus. Fiir die Maximalintensitit gilt

;2P 2B 2Emw?
T g omwdT TARfR

(4.26)
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Abb. 4.14.: Intensititsverteilung des Laserfokus bei einer Maximalintensitit von 2-10'5 W /cm?.
Die Bereiche, innerhalb derer die Ionisation von Wasserstoff (Hz, gelb) und Helium (He, rot)
gesattigt ist, sind markiert. (aus [55])

Fiir die in dieser Arbeit verwendete experimentelle Anordnung kann damit die maximal
erreichbare Laserintensitét bestimmt werden. Dazu wird eine Wellenldnge A von 780 nm
und eine Fokusldnge f von 75 mm eingesetzt, sowie eine Pulsdauer 7 von 40 fs, eine
Pulsenergie E von 40 pJ und ein Strahlradius w von 4,4 mm angenommen. Die resul-
tierende Intensitit I,,q, betrigt 1-10'6 W /cm?, bei einer zugehorigen Rayleigh-Linge z,
von 25 pm und einem Taillenradius des Fokus wg von 2,5 pm.

Tatséchlich besteht der Laserstrahl nicht nur aus einer Grundmode mit Reinheit M
gleich eins, sondern hat auch Beitrdge hoherer Moden, wobei das Lasersystem mit einer
Reinheit M? von 1,3 spezifiziert ist. Die Strahlqualitit wird durch den Strahltransport
an Luft und den Einsatz mehrerer Spiegel zusétzlich reduziert. Wird eine Reinheit M?
von 1,5 angenommen, senkt sich die maximale Intensitéit I,,,q, auf 2-101° W/ cm? ab. Die
Rayleigh-Lénge z, steigt damit auf 127 pm und der Taillenradius wg auf 5,6 pm an.
Die Tonisation von Helium wird bei einer Intensitéit oberhalb von 1-10'® W /cm? geséit-
tigt [68]. Fiir Wasserstoff geniigt bereits eine Intensitdit von 2:10% W/cm? [73]. Dies
resultiert in unterschiedlich grofle Bereiche, in denen die verschiedenen Stoffe mit hoher
Wahrscheinlichkeit ionisiert werden. Abbildung 4.14 zeigt die Intensitétsverteilung im
Fokus und die Bereiche, in denen die Ionisationswahrscheinlichkeiten von Wasserstoff
und Helium gesattigt sind. Die Ionisation von anderen Elementen, die Untergrund er-
zeugen konnen, wird stets in einem grofieren Bereich geséttigt als die von Helium, da ihr

Tonisationspotential geringer ist.
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4.3.4. Funktionsweise eines Freie Elektronen Lasers

Freie Elektronen Laser (FEL) sind beschleunigergestiitzte Lichtquellen, die Licht mit la-
serartigen Eigenschaften erzeugen. Im Unterschied zu herkémmlichen Lasern, bei denen
die Wellenlénge des erzeugten Photonenstrahls von diskreten Energieniveaus eines Ele-
mentes bestimmt wird, kann ein FEL prinzipiell einen Photonenstrahl jeder Wellenlénge
erzeugen. Er arbeitet vollstdndig ohne aktives Medium, das sonst genutzt wird, um ei-
ne Besetzungsinversion und dann eine stimulierte Emission zu erzeugen (vgl. Abschnitt
4.3.3). Stattdessen wird die elektromagnetische Strahlung hier in Form von Bremsstrah-
lung erzeugt, die bei Umlenkung von elektrischer Ladung entsteht.

Ein FEL besteht im Wesentlichen aus zwei Abschnitten. Im ersten Abschnitt werden
Elektronen auf sehr hohe Geschwindigkeiten beschleunigt. Dazu werden zunéchst kurze
Elektronenpakete von einer Elektronenquelle emittiert und vorbeschleunigt. In einem Li-
nearbeschleuniger?' werden starke elektrische Felder verwendet, um die Elektronen auf

relativistische Geschwindigkeiten zu beschleunigen.

FEL-
Strahlung

Abb. 4.15.: Schematische Darstellung eines Undulators. Periodisch abwechselnde Magnetfel-
der zwingen den Elektronenstrahl auf eine oszillierende Trajektorie. Darauthin emittieren die
Elektronen Bremsstrahlung in einem schmalen spektralen Bereich. (verdndert nach [74])

Im zweiten Abschnitt findet die Erzeugung des Laserlichtes statt. Dazu werden die
vom ersten Abschnitt bereitgestellten Elektronenpakete durch eine Anordnung abwech-
selnd ausgerichteter Magnetfelder gefithrt. Die Lorentzkraft?? lenkt bewegte Ladung in

einem Magnetfeld senkrecht zur Bewegungsrichtung ab. Die alternierende Magnetfeldan-

2! Am FEL FLASH in Hamburg wird hierzu ein supraleitender Hohlraumresonator (TESLA) eingesetzt.

22Di_‘e Lorentzkraft ist definiert durch Fr, = qv/ x E, mit Ladung q, Geschwindigkeit ¥ und Magnetfeld
B.
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ordnung, der sogenannte Undulator, fiihrt zu einer sinusférmigen Trajektorie der Elek-
tronen (Abb. 4.15). Beschleunigte Ladung emittiert Bremsstrahlung, und so fithrt die
Ablenkung der Elektronen dazu, dass sie Brems- oder Synchrotronstrahlung aussenden.
Die Strahlung wird durch die Undulatorgeometrie und die Eigenschaften des relativisti-
schen Elektronenstrahls charakterisiert.

Die Periode der Magnetfeldanordnung A, wird im Koordinatensystem des bewegten
Elektrons zu A} = Au/y reduziert. Dies geschieht aufgrund der relativistischen Langen-
kontraktion, beschrieben durch den Lorentzfaktor v = 1/ 172—5. Im mitbewegten System
oszillieren die Elektronen mit einer Frequenz von v} = ¢v/x, und erzeugen Synchrotron-
strahlung. Aus dem Laborsystem betrachtet ist die Frequenz der emittierten Photonen

dopplerverschoben zu v, = (1 + )} mit § = v/e. Die zugehorige Wellenlénge ist
A~ gt Bl (4.27)

Wird auch die harmonische Trajektorie des Elektrons in einer exakteren Behandlung

einbezogen [75], kann diese Gleichung verallgemeinert werden zu

Ay K? . eBoAy

Der Undulatorparameter K ist abhéngig von der Magnetfeldstérke in der Undulatorebe-
ne By und der Undulatorperiode \,. Um die Wellenlénge eines FEL zu regeln, wird die
Magnetfeldstirke By und die Elektronenenergie variiert, wahrdend die Undulatorperiode
typischerweise ein fester Parameter ist.

Die relativistischen Geschwindigkeiten der Elektronen fithren dazu, dass die Synchro-
tronstrahlung in Vorwértsrichtung emittiert wird. Die Emission ist begrenzt auf einen
schmalen Konus mit Offnungswinkel 6,4, ~ K/.

Wir betrachten nun unter welchen Bedingungen die Elektronen Energie auf das elek-
tromagnetische Feld der Synchrotronstrahlung tibertragen. Das Feld wird vereinfacht
als eine ebene Welle beschrieben, die parallel zur mittleren Richtung der Elektronen y
propagiert und in x-Richtung polarisiert ist. Die Elektronen tauschen Energie mit dieser
Welle aus, wobei der Ubertrag dW/at proportional zum Produkt aus transversaler Ge-
schwindigkeitskomponente der Elektronen v, und der dazu parallelen Feldkomponente

E, der Welle ist:
dW

dt
Fiir dW/at < 0 wird Energie von den Elektronen auf die Welle iibertragen, fiir dW/at > 0

= vp (1) Fy(t) = —evg(t) Ey(t). (4.29)
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von der Welle auf die Elektronen. Um Energie auf die Welle zu iibertragen, miissen v, und
E, also parallel stehen. Und um einen kontinuierlichen Energietibertrag zu gewéhrleis-
ten, muss diese Bedingung nicht nur an zufilligen Stellen, sondern entlang des gesamten
Undulators erfiillt sein. Da sich die elektromagnetische Welle mit einer Geschwindigkeit
von ¢, das Elektronenpaket sich aber mit einer leicht geringeren Geschwindigkeit v, < ¢
bewegt, verdndern sich die beiden Phasen von Undulatormagnet zu Undulatormagnet
relativ zueinander. Da das Elektronen eine Masse besitzt, ist seine Geschwindigkeit prin-
zipiell geringer als c. Die mittlere Geschwindigkeit in y-Richtung wird zudem durch die

Oszillatorbewegung in x-Richtung verringert und ist gegeben durch

e (1 (1)), wan

Die Resonanzbedingung fiir maximalen Energietibertrag ist erfillt, wenn sich die elektro-
magnetische Welle wihrend einer Undulatorperiode gerade um eine ganze Wellenldnge
nach vorn verschiebt (siehe Abb. 4.16). Um eine Undulatorperiode zu iiberwinden, be-
notigt die elektromagnetische Welle eine Zeit te,, von *«/c. Die Elektronen bendtigen
etwas ldnger mit t. = Mu/v,. Es entsteht eine Zeitdifferenz At von te — tep, in der die

elektromagnetische Welle eine Strecke von A, zuriicklegt, wenn die Resonanzbedingung

A LAy — gt = <)‘“ - A“) (4.31)

C

gilt. Durch Einsetzen der Geschwindigkeit v, aus Gleichung 4.30, erhalten wir die Wel-

lenlénge, die bei gegebener Undulatorgeometrie und Elektronengeschwindigkeit resonant

A K?
em=—|14+—]. 4.32
A 2’72<+2> (4.32)

verstarkt wird:

Diese Wellenldnge entspricht gerade der Wellenldnge der spontan emittierten Synchro-
tronstrahlung nach Gleichung 4.28. Es muss also keine elektromagnetische Welle mit
passender Wellenlénge eingekoppelt werden, sondern die spontan emittierte Strahlung
selbst kann verstirkt werden. Dies ist das sogenannte SASE Prinzip?3.

Bis hierhin ist das Funktionsprinzip &hnlich der Strahlerzeugung in einem Synchro-
tron. Warum wird ein FEL nun aber als Laser bezeichnet?
Dies liegt an den besonderen Lichteigenschaften, die erzeugt werden, wenn ein Elektro-
nenpaket und eine elektromagnetische Welle ko-propagieren. Befindet sich ein Elektron

nicht genau im Knoten der elektromagnetischen Welle, dann erzeugt das B-Feld der Wel-

23S ASE steht fiir (engl.) Self-amplified spontaneous emission, also selbstverstirkte spontane Emission.
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e Trajektorie

Abb. 4.16.: Phasenbeziehung zwischen Undulatorperiode und elektromagnetischer Welle fiir den

Fall das die Resonanzbedingung erfiillt ist. Dazu muss der elektrische Feldvektor E, der Welle

stets in die gleiche Richtung zeigen, wie die transversale Komponente der Elektronentrajektorie v,
(adaptiert von [75]).

le und die transversale Geschwindigkeit des Elektrons v, eine Lorentzkraft Fy, die das
Elektron in Richtung der Node driickt [76] (sieche Abb. 4.17). Ist die Resonanzbedingung
(4.31) erfullt, dann ist der Gangunterschied zwischen Elektronenpaket und elektroma-
gnetischer Welle nach einer halben Undulatorperiode gerade so grof}, dass sich Trans-
versalgeschwindigkeit des Elektrons und B-Feld umkehren. Die Lorentzkraft wirkt also
weiterhin in Richtung der Node. Dadurch wird ein Elektronenpaket aufgeteilt in Unter-
pakete (sog. Mikrobunche), die an den Noden der elektromagnetischen Welle entstehen
und kleiner als deren Wellenldnge sind?*. Innerhalb eines Mikrobunches oszillieren die
Elektronen kollektiv, womit ein Mikrobunch sich wie ein punktférmiges Teilchen mit La-
dung N-e verhélt. Dies fithrt zur Emission korrelierter Strahlung, die vollstdndig kohérent
ist. Mit wachsender Photonenintensitdt wird das Mikrobunching noch weiter verstérkt.
Dadurch entsteht die Besonderheit von ,high gain FELs*: Thre Intensitat skaliert mit
dem Quadrat der Anzahl von Elektronen in den Mikrobunchen I o< N2. Im Gegensatz
dazu ist die Intensitit von anderen undulatorbasierten Strahlungsquellen (z.B. Synchro-
trons), bei denen die Elektronen unkorreliert Strahlung emittieren, linear proportional

zur Elektronenzahl N.

Details zu FLASH

Der Freie Elektronen Laser in Hamburg (FLASH) liefert Pulse von ultravioletter Strah-
lung (XUV) bei einer Pulsldnge von einigen Dutzend fs und Intensitéten von bis zu
106 W/cm2. Die Anlage, schematisch dargestellt in Abb. 4.18, hat eine Léinge von 315 m

21Die Noden sind wiederum die Stellen, an denen der maximale Energieiibertrag von den Elektronen
auf die Welle stattfindet.



4.3. Physikalische und technische Voraussetzungen dieser Arbeit 65

Mikrobunch

' ANI2+h, ]2

IWE i

Abb. 4.17.: Erzeugung von Mikrobunchen aufgrund der Geschwindigkeitsdifferenz zwischen

elektromagnetischer Welle und Elektronen (c-v, ). Nach einer halben Undulatorperiode (verleiche

oben und unten) wechseln sowohl B-Feld als auch Transversalgeschwindigkeit des Elektrons v,

das Vorzeichen, so das die resultierende Lorentzkraft Fp, stets in Richtung der Node zeigt (aus
[76)).

und liefert das erzeugte Licht an einen von fiinf verschiedenen Messpliatzen fiir Nutzer
[77].

Die Elektronenquelle besteht aus einer CsoTe Photokathode, die von einem 262 nm
Laser beschossen wird, und Elektronenpakete von 4,6 ps (=2 mm) Lénge erzeugt. An-
schlieend werden die Elektronenpakete beschleunigt und komprimiert. Dazu stehen ein
Hochfrequenz-Hohlraumresonator und im Anschluss sieben TESLA-Module zur Verfii-
gung. Die Module bestehen jeweils aus acht Niob Kavititen, die auf 2 K gekiihlt werden
und damit supraleitend sind. Zusétzliche Komprimierung wird erreicht, indem der Strahl
durch magnetische Schikanen geleitet wird. Die Gesamtlange der Beschleunigungsstruk-
tur betriagt 120 m.

Der Betriebszyklus der Beschleunigeranlage gibt eine Hauptrepetitionsrate von 10 Hz
vor. Pro Sekunde kénnen zehn Ziige von Elektronenpaketen mit einer Maximalldnge
von je 800 ps beschleunigt werden. Jeder Zug kann zwischen 1 und 400 Einzelpakete
enthalten. Innerhalb eines Zuges besteht also ein Paketabstand von mindestens 2 ps be-
ziehungsweise eine Repetitionsrate von maximal 500 kHz.

Die beschleunigten Elektronen treten dann in die Undulatorsektion ein. Sie besteht aus
sechs Undulator Modulen von jeweils 4,5 m Lénge. Die verwendeten NdFeB Perma-
nentmagnete haben einen festen Abstand von 12 mm, die Undulatorperiode A, betrigt

27,3 mm. Die Spitzenmagnetfeldstérke von 0,47 T fiihrt zu einem Undulatorparameter K
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Abb. 4.18.: Schematisches Layout der FLASH Anlage. Eine Quelle (links) erzeugt Elektronen,

die durch Hohlraumresonatoren beschleunigt werden. In Undulatoren wird Roéntgenstrahlung

erzeugt und in die Experimentierhalle (rechts) geleitet. Ein zweiter Undulator FLASH IT (unterer
Zweig) befindet sich derzeit im Bau (von [62]).

Parameter Wert
Wellenlénge Acr, 4,2 - 52 nm
Mittlere Energie pro Puls 10 - 500 pnJ
Pulsdauer (FWHM) <50 - 200 fs
Spektralbreite (FWHM)  0,3-2 %
Photonen pro Puls 101 - 1013

Tabelle 4.1.: Parameter von FLASH (aus [78, 62])

von 1,23. Dies ermoglicht Eletronenstrahlenergien von 0,37 bis 1,25 GeV und entspre-
chend Wellenldngen von 120 bis 4 nm. Hinter dem Undulator wird der Elektronenstrahl
umgelenkt und blockiert, wihrend die FEL Strahlung mehrere Geréte zur Strahldia-
gnose passiert und in die Experimentierhalle geleitet wird [78]. Die Geréte zur Strahl-
diagnose charaktersieren verschiedene Eigenschaften wie Intensitdt, Form und Position
des Strahls. Die Strahlgrofie kann durch Aperturen verringert werden und die Intensitét
kann durch Gasabschwécher nachgeregelt werden. Einige Kennzahlen sind in Tabelle 4.1

zusammengefasst. Weitere Informationen sind in [77], [62] und [78] zu finden.



5. Experimenteller Aufbau

In den vorangegangenen Kapiteln wurde bereits gezeigt, welche Funktionen ein Experi-
mentalaufbau erfiillen muss, um die angestrebte Messung durchzufiihren: Heliumcluster
sollen in einer Uberschallgasexpansion erzeugt und dann an einem Transmissionsgitter
gebeugt werden. Dies teilt den Gasstrahl in Teilstrahlen nur einer Clustergrofle auf. Dann
kann der Teilstrahl der gewiinschten Clustergréfie von einem Laser ionisiert werden. Die
ionischen Fragmente werden im COLTRIMS-Spektrometer von elektrischen Feldern auf
einen Detektor geleitet. Dort erzeugen sie Signale, die die Rekonstruktion der Startimpul-
se der Fragmente ermdglichen. Aus den gemessenen Startimpulsen werden alle weiteren
physikalischen Gréflen von Interesse abgeleitet.

Abbildung 5.1 gibt einen Uberblick iiber den Aufbau und zeigt die bendtigten Kompo-
nenten, die in den folgenden Abschnitten beschrieben werden. Auflerdem wird darauf
eingegangen welche Voraussetzungen in Bezug auf die Giite des Vakuums und den ex-

ternen Einsatz zu erfiillen sind, um die Messung zu ermoglichen.

5.1. Das Jetsystem

Heliumcluster entstehen, wenn Heliumgas unter giinstigen Bedingungen durch eine klei-
ne Diise in die Vakuumkammer strémt (siehe Abschnitt 3.2). Im Experiment wird hierzu
wahlweise eine von zwei Diisen mit einem Durchmesser von 5 pm verwendet. Die Diisen
und ein Teil der Zuleitung sind in einen Kupferblock integriert, der mit einem Durch-
flusskryostaten verbunden ist und so von fliissigem Helium auf eine Temperatur von
bis zu 6 K abgekiihlt werden kann. Die gewiinschte Temperatur wird erreicht, indem
der Heliumfluss durch Wahl von Uberdruck im Helium-Dewargefi und Offnung eines
Nadelventils manuell auf eine leicht hohere Kiihlleistung als notig eingestellt wird. Ein
automatischer Temperaturcontroller (Cryo-con 32B) kann die am Ende des Kryostaten
angebrachte elektrische Heizung so einstellen, dass die Temperatur mit einer Genauigkeit
von +0,02 K erreicht und gehalten wird. Zur Regelung erhélt der Temperaturcontroller
das Signal zweier Temperatursensoren, von denen wahlweise einer die Zieltemperatur

erreichen soll. Dazu wird Sensor A genutzt, der 20 mm von den Diisen entfernt sitzt.

67
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Abb. 5.1.: CAD-Modell des experimentellen Aufbaus. Der Aufbau besteht aus dem Jetsystem

(griin), der Reaktionskammer (rot), einem Jetdump (lila) sowie einem Beamdump (gelb) und

der differentiellen Pumpstufe (blau). In der Reaktionskammer befinden sich das Spektrometer
und der Detektor.

Sensor B sitzt an der Verbindung vom Kryostaten mit dem Kupferblock und dient als
Kontrollwert.

Bei der im Experiment verwendeten Temperatur von 8 - 13 K gefrieren die meisten Ele-
mente und Verbindungen. Durch Verunreinigungen oder Fremdelemente im Gas besteht
daher die Gefahr, dass die Diise zugesetzt wird. Um die Wahrscheinlichkeit dafiir zu
verringern, wird Heliumgas hoher Reinheit (99,9999 %) eingesetzt. Zusétzlich wird es
vor dem Erreichen der Diise durch einen Filter geleitet. Der Filter besteht aus einem
pordsen Metall und wird durch fliisssigen Stickstoff so weit abgekiihlt, dass die meisten
Stoffe an dessen Innenwand fest frieren. Bevor Heliumgas zur Diise geleitet wird muss
das in der Gaszuleitung befindliche Gas (zumeist Luft) entfernt werden, da es mit hoher
Wahrscheinlichkeit an der Diise ausfrieren und sie zusetzen wiirde. Zur Evakuierung der
Zuleitung wird eine Membranpumpe eingesetzt. Die Leitung wird mehrfach mit Helium
gefiillt und erneut evakuiert, um Riickstdnde in der Leitung zu l6sen und zu entfernen.
Friert die Diise trotz all dieser Mafilnahmen dennoch zu, muss sie iiber die Temperatur

des festgefrorenen Stoffes (meist Wasser, und damit 0°C) erwiarmt werden. Der Vorgang
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Abb. 5.2.: CAD-Zeichnung des experimentellen Aufbaus, geschnitten in der Ebene senkrecht

zur Laserpropagationsrichtung auf Hohe des Laserfokus. Das Targetgas tritt aus einer gekiihlten

Diise aus, und gelangt durch den Skimmer zum Beugungsgitter. Nach der Beugung gelangt der

massenselektierte Teilstrahl in die Reaktionszone. Nicht wechselwirkende Teilchen erreichen den
Jetdump.
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des Auftauens und anschliefend wieder Abkiihlens nimmt mehrere Stunden in Anspruch.
Um die Notwendigkeit Aufzutauen aufschieben zu kénnen (vor allem bei begrenzter Zeit,
z.B. auf Messkampagnen), wurden zwei identische 5 pm-Diisen mit getrennten Gaszulei-
tungen verbaut. Bei Bedarf kann iiber einen Drei-Achsen-Manipulator die zweite Diise
vor dem Skimmer positioniert werden.

Die Expansionskammer wird von einer Turbomolekularpumpe mit einem Saugvermo-
gen von 1250 1/s evakuiert. Bei typischen Expansionsbedingungen von 8 K und 1 bar
wird ein Vakuum von 1-10~° mbar erreicht. Dagegen herrscht hinter dem 300 pm durch-
messenden Skimmer ein Druck von maximal 1.10~8 mbar. Der Gasjet passiert nun drei
Kammerabschnitte, bevor er durch eine 2 mm grofie Lochblende in die Reaktionskammer
eintritt. Die Abschnitte sind durch Réhrchen von 10 mm Durchmesser und 62 mm Lénge
verbunden. Der geringe Leitwert dieser Rohrchen reduziert die gegenseitige Beeinflus-
sung der Vakua in den Kammerabschnitten. Zudem kann der mittlere Abschnitt durch
Schieberventile abgetrennt werden. So konnen Reparaturen oder Justierungen an dem in
diesem Teil befindlichen Spalt und Beugungsgitter sowie den Schrittmotoren vorgenom-
men werden, ohne die Vakua der anderen Bereiche zu brechen. (Details zum Aufbau der
Materiewellenbeugung finden sich im néchsten Abschnitt 5.2). Nach einer Strecke von
891 mm erreichen die Teilchen im Gasjet die Reaktionszone (sieche Abb. 5.2).

Alle Gasteilchen, die nicht in der Reaktionszone ionisiert werden, erreichen den letzten
Kammerabschnitt. In diesem sogenannten Jetdump treffen die Teilchen auf die Kam-
merwand und werden dort gestreut. Damit die hier auflaufenden Teilchen nicht zuriick
in die Reaktionskammer gelangen, besteht der Eingang zum Jetdump aus einem 100 mm
langen Réhrchen (@ = 10 mm), durch das die Teilchen zwar stoffrei eintreten, aber auf-
grund ihrer statistischen Bewegung nur sehr unwahrscheinlich wieder austreten kénnen.
Der Jetdump wird von einer Turbomolekularpumpe mit einer Saugleistung (N3) von
210 1/s gepumpt (Pfeiffer TMU 261).

Im Jetdump befindet sich auflerdem ein Massenspektrometer (MKS Microvision Plus).
Dessen Messkopf befindet sich auf der von Skimmer und Blenden definierten Achse des
Gasjets. Um die Diise zentriert hinter dem Skimmer zu positionieren, kann das Massen-
spektrometersignal der Masse des eingesetzten Gases betrachtet und maximiert werden.
Hierbei ist zu bemerken, dass Heliumcluster aufgrund des Messprinzipes des Massen-

spektrometers! als atomares Helium nachgewiesen werden.

1Restgasteilchen werden am Messkopf des Massenspektrometers ionisiert, um anschlieBend ihr Massen-
zu-Ladungs-Verhéltnis in einem Quadrupolfeld zu bestimmen. Bei der Ionisation werden die duflerst
schwach gebundenen Heliumcluster mit hoher Wahrscheinlichkeit fragmentiert.
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Abb. 5.3.: Optische und elektronenmikroskopische Aufnahmen des Transmissionsgitters. (links)

Drei Transmissionsgitter mit einer Breite von 1 mm sind in die SiN,-Platte Transmissionsgit-

ter eingeprégt. In der elektronenmikroskopischen Aufnahme (aus [79]) sind die Querstreben im

Abstand von 5 pm (mittig) und die Trapezform der Gitterstédben (rechts) erkennbar. Die Gitter-
konstante g betragt 100 nm.

5.2. Das Beugungsgitter

Das Beugungsgitter ermoglicht den Gasstrahl in seine verschiedenen Bestandteile auf-
zuspalten. Es besteht aus einer Silizium-Nitrat Platte, aus der mit einem laserinterfero-
metrischen Verfahren 50 nm breite Gitterstege herausgestellt wurden. Die leicht trapez-
formigen Stege sind durch ebenso breite Spalte voneinander getrennt (siehe Abb. 5.3).
In die Silizium-Nitrat Platte sind drei gleiche Gitter eingeprégt, jeweils 6,5 mm lang,
1 mm breit und 2 mm voneinander entfernt. Die lings ausgerichteten Stege sind iiber
die Lénge von 6,5 mm nicht stabil und miissen deshalb alle 5 pm durch eine Querstrebe
verstarkt werden.

Unterschiedliche schwere Teilchen werden hinter einem Transmissionsgitter entsprechend
Formel 3.5 unterschiedlich stark abgelenkt. Ziel hierbei ist verschiedene Massen, und da-
mit verschiedene Clusterspezies soweit voneinander zu separieren, dass nur eine Spezies
in den Laserfokus gelangt, wihrend alle anderen Spezies diesen nicht erreichen. Der Fo-
kus hat eine Ausdehnung von 10-20 pm in der Richtung in der das Gitters die Massen
separiert (je nachdem ob der Ti:Sa-Laser oder der FEL eingesetzt wird). Dies ist das
Mindestmafl an notwendiger Separation.

Zunéachst kann die Separation verbessert werden, indem alle Beugungswinkel vergrofiert
werden, das Beugungsbild also gestreckt wird. Nach Gleichung 3.5 (¢, = "*/mv.g) muss
dazu ein Gitter mit moglichst kleiner Gitterkonstante g verwendet werden. Das einge-
setzte Gitter hat eine Gitterkonstante von 100 nm. Zudem wird der Winkel gréfler je
geringer die Teilchengeschwindigkeit v ist, die nach Gleichung 3.1 von der Expansion-
stemperatur Ty abhéngt. Jedoch steht die Temperatur nicht mehr als freier Parameter

zur Verfiigung, ihr Wert wird so festgelegt, dass die Ausbeute der gewiinschten Clus-
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tergréBe moglichst hoch ist. Die gewéhlte Temperatur von 8 - 13 K liegt giinstigerweise
nahe an dem hier zu wéahlenden Optimum.

Die Beugungswinkel fiir Ordnungen n # 0 fiihren dazu, dass sich mit steigendem Ab-
stand 1 vom Transmissionsgitter der Abstand zu den benachbarten Teilstrahlen ver-
groflert. Die Auslenkung der n-ten Beugungsordnung x, im Vergleich zum einfallenden

Gasstrahl betragt fiir Teilchen der Masse m

nh

mu - g

Tp=10-sind =1-sin

(5.1)

Die nullten Beugungsordnungen unterschiedlicher Clustergréfen sind nicht voneinander
separiert. So werden im Experiment die ersten Beugungsordnungen verwendet, sie besit-
zen die néchsthochste Intensitédt. Der Abstand zwischen den ersten Beugungsordnungen

benachbarter Clustergréfien i und i+1 ist

Tii+l = l- (sin 191 — sin ﬂi-ﬁ-l) |f1"1r kleine ﬂn

(o . (5.2)

imv-g ~ (i+1)mu-g

Gemessen in der Auslenkung der ersten Ordnung Monomere x; ist das

I I I
N T ()

(5.3)

Sollen nur Cluster der Grofle i in den Fokus gelangen, wiahrend auch Cluster der Gro-
Be i+1 im Gasstrahl vorliegen, muss x; ;1 grofler sein als die Breite der Beugungsord-
nungen, gefaltet mit dem Fokusprofil. Die Breite der Beugungsordnungen wird bestimmt
durch die Gréfle des Quellpunktes des Gasjets und den transmittierten Bereich des Git-
ters. Durch Betrachtung der Randstrahlen wird die grofitmogliche Ausdehnung der Beu-
gungsordnung abgeschétzt. Um den transmittierbaren Bereich anzupassen, werden vor
dem Gitter Schlitzblenden in drei unterschiedlichen Breiten (25, 50 und 100 pm) instal-

liert.

Der Abstand | wird nun so gewéahlt, dass der Abstand zwischen den ersten Beugungs-
ordnungen von Heliumdimeren und -trimeren xg 3 von #1/6 so gro8 ist, wie die Summe
aus abgeschatzter grofftmoglicher Ausdehnung und Fokusgrofle. Hierfiir wird von einer
Expansionstemperatur Ty von 12 K und dem Einsatz einer 25 pm groflen Schlitzblende
ausgegangen. Da die Targetdichte im Fokus mit zunehmender Entfernung zur Diise qua-
dratisch abnimmt, wird der Abstand 1 nicht gréfler gewahlt als ndtig, um gerade eben

Dimere und Trimere auflosen zu konnen. Dies ist bei einem Abstand von einem halben
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Aufbruch Rate Ty po Laser Polarisation

Hes — He™ + He™  3,1/s 13K 1,5bar Ti:Sa in TOF-Richtung
Hes — He™ + He™ 16,2/s 12K 1,0 bar Ti:Sa in Jet-Richtung
Hey — He™ + He™ 121/s 12K 1,0 bar Ti:Sa in TOF-Richtung

Tabelle 5.1.: Raten von detektierten Aufbriichen nach Ionisation der ersten Beugungsordnung
im Laser-Fokus bei unterschiedlichen Expansionstemperaturen Ty und -driicken pg.

Meter (491 mm) der Fall.

Das Beugungsbild wird nach ausreichender Statistik vieler Einzelteilcheninterferenzen
nur sichtbar, wenn der Teilchenstrahl transversal und longitudinal hinreichend kohé-
rent ist. Dazu gehort, dass alle Teilchen den gleichen Impulsvektor besitzen. Der Betrag
der Geschwindigkeit ist scharf definiert (siche Abschnitt 3.1). Der grofitmogliche Rich-
tungsunterschied besteht zwischen der Trajektorie vom unteren Rand des Quellpunktes
zum oberen Blendenrand und der Trajektorie vom oberen Rand des Quellpunktes zum
unteren Blendenrand. Dieser Unterschied wird kleiner, je gréfler der Abstand zwischen
Quellpunkt und Blende ist. Der gewéhlte Abstand von 375 mm limitiert den Richtungs-
unterschied auf maximal 0,0006 rad (ein Zehntausendstel eines Kreises).

Fiir die gewdhlten Absténde zwischen Diise und Reaktionsort wird im Reaktionsort eine
Targetdichte von etwa 5-10? Teilchen/cm? erwartet?, wenn ein Heliumgasstrahl bei einer
Temperatur Ty von 12 K und einem Druck um 1 bar betrieben wird. Diese Dichte wird
durch folgende Umstéinde weiter reduziert: Zunédchst besteht der Gasstrahl nur zu einem
geringen Anteil aus der gewiinschten Clustergrofie, Abb. 3.4 und 3.5 zeigen Anteile zwi-
schen 0,35 % und 6 %. Die Transmission des Gitters betragt nur 34 %[80], zwei Drittel
des Gasjets werden an den Stegen des Gitters geblockt. Zuletzt wird der transmittierte
Anteil der gewiinschten Clustergréfie in die verschiedenen Beugungsmaxima aufgeteilt,
wobei nur ein Maximum zum Experimentieren gewihlt werden kann. Wird ein Anteil
von 20 % im gewahlten ersten Beugungsmaximum angenommen, und ein Clusteranteil
von 1 %, so reduziert sich die Targetdichte weiter auf 3-106 Teilchen/cm?® (pge, von
1-10719 mbar). Tabelle 5.1 stellt die erreichten Raten von detektierten Dimeraufbriichen
nach Ionisation im Laserfokus bei unterschiedlichen Expansionsbedingungen gegeniiber.
Die Detektionsrate héngt neben der Targetdichte auch von der Ionisationswahrschein-
lichkeit (Abschnitt 4.3.2) und der Detektoreffizienz (Abschnitt 5.4.2) ab.

Im Experiment liegt die Fokusposition fest im Raum. Welche Beugungsordnung ionisiert

wird, kann somit nicht gewéhlt werden, indem der Fokus iiber das Beugungsbild verscho-

2Durch Vergleich mit Kim et al.[48]. Entspricht einem Helium-Targetdruck pg. von 2.10~" mbar.
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Abb. 5.4.: Pfad des Gasstrahls zwischen Diise und Laserfokus fiir den Fall eines unbeweglichen

Transmissionsgitters fiir eine Diisentemperatur von 8 K und eine Blende von 25 pm. Unterschied-

lich schwere Teilchen im Gasstrahl werden unterschiedlich stark am Gitter gebeugt. Bei fixem
Gitter miisste der Fokus variabel sein, um die zu ionisierende Beugungsordnung zu wahlen.

ben wird. Also wird das Gitter beweglich aufgehéngt. So kann das Beugungsbild iiber
den raumfesten Fokus geschoben werden (vergleiche Abb. 5.4 und 5.5). Dies ermoglicht
eine prazise Wahl der Beugungsordnung durch den Experimentator, ohne Abhéngigkeit
von der projektilbereitstellenden Anlage (dem Laser)3.

Um eine Messung an einer bestimmten Clustergrofie durchzufithren, muss das Trans-
missionsgitter und die vorangestellte Schlitzblende so positioniert werden, dass die Beu-
gungsordnung der gewiinschten Grofe in den Fokus gelangt?. Das Gitter und die Blenden
sind an Lineardurchfithrungen montiert, deren Bewegungsachse senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung des Gasstrahls und senkrecht zur Laserpropagationsrichtung steht. Die
Durchfiithrungen kénnen unabhéngig voneinander positioniert werden. So ist wéhlbar
welche Schlitzblendengrofie vor welchem der drei Gitter positioniert wird. Die Absténde
der Blenden zueinander sind so gewéhlt, dass der Gasstrahl nie zwei Gitter gleichzeitig

erreichen kann.

3Dabei ist erforderlich, dass der Fokus wihrend der gesamten Messzeit stabil im Raum liegt und die
Dichte des Gasstrahls im Bereich des Verfahrweges von Blende und Gitter ndherungsweise homogen
ist.

4Dazu wird stets die erste Beugungsordnung gewéhlt. Sie hat eine hohe Intensitit relativ zu den an-
deren Beugungsordnungen, ohne wie die nullte Ordnung identische Ablenkungswinkel fiir mehrere
Clustergrofien zu haben.
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Abb. 5.5.: Pfad des Gasstrahls zwischen Diise und Laserfokus fiir den Fall eines beweglichen

Transmissionsgitters fiir eine Diisentemperatur von 8 K und eine Blende von 25 pm. Unter-

schiedlich schwere Teilchen im Gasstrahl werden unterschiedlich stark am Gitter gebeugt. Die

justierbare Position von Blende und Gitter erlaubt die zu ionisierende Beugungsordnung in den
Fokus zu lenken.

Um die benétigten Positionen von Gitter und Blende zu ermitteln, werden zunéchst
sdmtliche Positionen abgetastet und so eine Aufnahme des gesamten Beugungsbildes er-
stellt. Ein solches Beugungsbild ist in Abb. 5.6 gezeigt. Mithilfe des Beugungsbildes kann
die Position auf zwei Wegen bestimmt werden: Entweder wird die Positionen von null-
ter und ersten Beugungsordnung ausgemessen, und anschliefend die Position der ersten
Ordnung der gewiinschten Clustergrofie berechnet. Oder der Peak der ersten Ordnung
der gewiinschten Clustergréfle ist direkt im Beugungsbild sichtbar. Die sichtbare Positi-
on sollte natiirlich mit der errechneten Position iiberein stimmen®.

Um die Aufnahme des Beugungsbildes und die anschlielende Positionierung von Git-
ter und Blende exakt, reproduzierbar und ziigig durchfithren zu kénnen, wurden diese
Arbeitsschritte im Rahmen dieser Arbeit automatisiert. Dazu wird die Positionierung
der beiden Lineardurchfithrungen, an denen Gitter und Blenden montiert sind, durch

jeweils einen Schrittmotor mit Verfahrgenauigkeit im Mikrometerbereich betrieben. Die

5Dieser Prozess muss vor jeder Messung erneut durchgefiithrt werden, da je nach Wahl von Beugungs-
gitter, Schlitzblende und Diisenposition leichte Abweichungen oder Verschiebungen auftreten kénnen.
Zudem muss nach grofien Temperaturdnderungen an der Diise die thermische Angleichung des gesam-
ten Diisenhalters und dessen damit einhergehenden Ausdehnung abgewartet werden, um nachtrigliche
Dejustierungen zu vermeiden.
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Abb. 5.6.: Beugungsbildaufnahme mit CoboldPC bei Einsatz eines Heliumgasstrahls bei T

von 12 K und pg von 1,5 bar. Sichtbar sind die Beugungsmaxima von Heliummonomeren bis hin

zu Ordnung n = £3. (Aufnahmezeit 33 min, Ti:Sa-Repetitionsrate 8 kHz, Schlitzblende 50 pm,
Bedingung: He™-Flugzeit +£550 ns)

Steuerung der Schrittmotoren geschieht direkt aus dem Aufnahmeprogramm CoboldPC.
Die Kontroll-Einheit (Net Controls, LLC 9x) der Schrittmotoren ist tiber eine RS232-
Schnittstelle (COM-Port) mit dem PC verbunden. So kénnen ASCII-Befehle an den
Controller gesendet und vom ihm empfangen werden. Die Steuerung iiber das Programm
CoboldPC bietet zwei Modi: Das Anfahren einer bestimmten Position und das Abtasten

(Scannen) iiber einen definierten Bereichs. Die Zielposition, bzw. die Startposition des
Abtastvorgangs (Scans), wird in Anzahl an Schrittmotorschritten zu einem Referenz-
punkt angegeben. Der Referenzpunkt wird zu Beginn durch Anfahren der Anschlags-
punkte gefunden. Fiir einen Scan kann zusétzlich die Schrittweite, die Verweildauer pro
Schritt sowie die Anzahl an Durchldufen definiert werden.

Die Schrittmotoren sind mit Encodern ausgestattet, die erméglichen die aktuelle Posi-
tion zu tiberpriifen und den Wert iiber die Kontrolleinheit an den PC zuriick zu geben.
Ein Encoderschritt entspricht 16 Schrittmotorschritten und damit einem Verfahrweg von
1,56 pm. Die Verfahrgenauigkeit betragt +1 Encoderschritt, und kann als Abweichung
zwischen Soll- und Ist-Position zuriickgegeben werden®. Die Riickgabewerte stehen in Da-
tenaufnahmeprogramm CoboldPC zur Verfiigung. Um das Beugungsbild aufzuzeichnen,
wird die aktuelle Position wiahrend eines Scans gegen die Zahl der ankommenden Ionen

(counts) aufgetragen. Zum Scannen des Beugungsbild wurden typischerweise Schritt-

5Dieser Wert erhohte sich nach HeiBlaufen eines Motors dauerhaft auf +2 Encoderschritte
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Abb. 5.7.: Beugungsbildaufnahme mit CoboldPC bei Einsatz eines Heliumgasstrahls bei Ty von
8 K und pg von 1,2 bar. Aufgetragen ist die Schrittmotorposition gegen die Flugzeit der Ionen.
Die Zahl der Ionen ist farblich kodiert. Das Beugungsbild zeigt fiir verschiedene Flugzeiten eine
unterschiedliche Struktur. Bei der Flugzeit von Heg' -Tonen entsteht ein Beugungsbild frei vom
Anteil der Monomere. (Aufnahmezeit 18 min, FEL-Repetitionsrate 800 Hz, Schlitzblende 50 pm)

weiten von 5 Encoderschritten und Verweildauern von 10 s gewédhlt (je nach aktueller
Ionenrate). So kann innerhalb von 15-30 min eine automatisierte Aufnahme des Beu-
gungsbildes erstellt werden.

Die direkte Verfiigung iiber die Schrittmotorpositionen im Datenaufnahmeprogramm
CoboldPC erweitert die Analysemdoglichkeiten des Beugungsbildes. Die Position kann
nun auf einfache Weise mit anderen wiahrend einer Messung aufgenommenen Variablen
verkniipft werden. Das Beugungsbild kann gegen andere Variablen aufgetragen werden
oder unter der Bedingung angezeigt werden, dass eine weitere Variable in einen bestimm-
ten Wertebereich fillt. Abbildung 5.7 zeigt exemplarisch den Nutzen solcher Verkniipfun-
gen. Hier wurde die Schrittmotorposition gegen die Flugzeit der nachgewiesenen Ionen
aufgetragen. Die Beugungsmaxima sind hier iiber die Anzahl der Ionen farblich kodiert
zu erkennen. Fiir die Flugzeit von He™-Ionen zeigt das Beugungsbild eine deutlich andere
Struktur als fiir die Flugzeit von HeéF -Ionen. Die Projektionen dieser zeitlichen Bereiche
sind in Abb. 5.8 dargestellt. Durch Forderung von Bedingungen auf die Flugzeit von

Heliumionen kann das Beugungsbild vom Grofiteil des Untergrundes befreit werden.

Im Rahmen der vom Autor mitbetreuten Bachelorarbeit von J. Hahnenbruch[81] wur-
den die drei zur Verfiigung stehenden Transmissionsgitter in Kombination mit den drei

unterschiedlichen Spaltbreiten von 25, 50 und 100 pm charakterisiert. Hier konnte der
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Abb. 5.8.: Beugungsbildaufnahme mit CoboldPC bei Einsatz eines Heliumgasstrahls bei T

von 8 K und pg von 1,2 bar unter zwei verschiedenen Bedingungen auf die Ionenflugzeit. Fiir die

Flugzeit von HeT-Tonen (links) sind Maxima nullter und erster Ordnung von Monomeren und

Trimeren sichtbar. Fiir die Flugzeit von Hej -Tonen (rechts) ist auch die zweite Beugungsordnung
der Heliumtrimere zu sehen.

14000 — sum(A)
— 50 um (A)
12000 —100 pm (A)
25 um (B)
— 50 um (B)
10000 \ —100 um (B)
£ 8000
>
<]
Q
6000
4000
2000
0
-0.25 0 0.25 0.5 0.75 1 1.25 1.5 1.75 2

Position in Fokus-Ebene / mm

Abb. 5.9.: Aufnahmeserie von Beugungsbildern bei Einsatz unterschiedlicher Schlitzblenden

vor dem Transmissionsgitter. Aufgetragen ist die Schrittmotorposition gegen die Rate von He-

liumionen (A) und aufbrechenden Heliumclustern (B), normiert auf die Hohe der nullten Beu-

gungsordnung. Die Breite der nullten Beugungsordnung steigt mit zunehmender Spaltbreite.

(Heliumgasstrahl, Temperatur To = 10 K, Vordruck py = 1,8 bar, Aufnahmezeit je Bild 17 min,
Ti:Sa-Repetitionsrate 8 kHz)
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S Rate (A) Rate (B) FWHM (A) FWHM (B)

25 ym  1,35-10° 1180 248 pm 176 pm
50 pm 2,39-10° 2227 281 pm 201 pm
100 pm 4,98-10° 5391 324 pm 248 pm

Tabelle 5.2.: Zusammenhang zwischen der Spaltbreite S und der Halbwertsbreite der Beugungs-
maxima (FWHM) sowie der Ionenrate fiir Beugungsbilder (A) und (B).

Zusammenhang zwischen der Spaltbreite und der Targetdichte sowie der Breite der ent-
stehenden Beugungsmaxima untersucht werden. Dazu wurden drei Beugungsbilder eines
Heliumgasstrahls mit jeweils unterschiedlicher Spaltbreite und sonst gleichbleibenden
Bedingungen aufgenommen (T = 12 K, pg = 1,8 bar). Erstellt werden die Beugungsbil-
der auf zwei Arten (A und B): (A) indem die Schrittmotor-Position gegen die Rate von
Ionen mit der Flugzeit von Helium £550 ns aufgetragen wird. Und (B) indem die Position
gegen die Rate von aufbrechenden Heliumclustern aufgetragen wird”. Bei Verdopplung
der Spaltbreite steigt die Rate detektierter Ionen etwa um das Zweifache (sowohl bei A
als auch bei B). Als Maf fiir die Rate wird in Tab. 5.2 das Integral {iber das gesam-
te Beugungsbild angegeben, wobei alle drei Aufnahmen mit gleicher Abtastdauer und

Schrittweite erfolgten. Als Maf fiir die Breite der Beugungsmaxima dient die Halbwerts-
breite der nullten Ordnung. Bei dem Wechsel von einem 25 pm zu einem 50 pm breiten
Spalt ist eine Verbreiterung der nullten Ordnung von 13-14 % zu verzeichnen. Der Ein-
satz eines 100 pm statt eines 25 pm breiten Spaltes bewirkt eine Verbreiterung von 30 %
(A) bis 40 % (B). Die Halbwertsbreiten sind ebenfalls in Tab. 5.2 aufgelistet. Messungen
an Clustern einer bestimmten Groéfle werden unter Einsatz eines moglichst breiten Spal-
tes durchgefithrt, um eine méglichst hohe Rate zu erhalten. Abgewogen werden muss die
Grofle der Spaltbreite gegen die Moglichkeit unterschiedliche Beugungsordnungen von-
einander zu trennen. Die Separation der ersten Beugungsordnungen unterschiedlicher
im Gasstrahl vorliegender Clustergrofen (etwa Hey und Hes) nach Gleichung 5.2 muss
grofler sein als die doppelte Halbwertsbreite der Beugungsmaxima.

Die Breite der entstandenen Beugungsordnungen liefert einen Anhaltspunkt, um auf
die Grofle des Quellpunktes zu schlieflen, an dem die Heliumatome und -cluster ihren
Weg in Richtung Transmissionsgitter beginnen. Die Randbedingungen fiir die Gréfle des
Quellpunktes sind durch die Diisengréfie von 5 pm und die Skimmergréfie von 300 pm

gegeben. Ein genauerer Wert ergibt sich durch die Betrachtung des geometrischen Strah-

7 Aufbrechende Heliumcluster kénnen herausgefiltert werden, indem iiberpriift wird ob die Flugzeiten
zweier detektierter Ionen den Zusammenhang erfiillen, der aufgrund der Impulserhaltung bei einer
Coulomb-Explosion vorgegeben ist.
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Abb. 5.10.: Schema des Gasstrahls zur Darstellung des Zusammenhanges zwischen der Breite
der Quelle Q, der Schlitzblende S und der Beugungsordnungen B.

lenganges vom Quellpunkt durch die Schlitzblende zum Fokus. Die beiden divergentesten
Strahlen sind in Abb. 5.10 schematisch dargestellt. Sie definieren die Fufibreite der ge-
messenen Beugungsordnungen, wobei zusétzlich die Fokusgrofle @ porys beriicksichtigt
werden muss. Bei bekannter Schlitzbreite S und gemessener Breite der Beugungsord-

nung B kann die Quellbreite Q bestimmt werden mit

Q= g;(B — DFokus —9) — 5, (5.4)
wobei Dq der Abstand von Quellpunkt zu Schlitzblende und D9 der Abstand von Schlitz-
blende zu Fokus ist. Die Fuflbreite der Beugungsordnung B wird als das Doppelte der
gemessenen Halbwertsbreite gendhert. Dazu wird das Beugungsbild unter zwei verschie-
denen Bedingungen betrachtet: Zum Einen unter der Forderung, dass die Einzelteilchen-
Flugzeit der eines Het-Ions entspricht. Zum Anderen unter der Forderung, dass zwei
detektierte Heliumionen aus einem Aufbruch stammen. Unter der ersten Bedingung wird
eine durchschnittliche Quellgréie von 223 pm ermittelt. Unter der zweiten Bedingung
wird ein Wert von 127 pm berechnet. Der geringere Wert ist auf die schméleren Beu-
gungsmaxima zuriickzufithren, die sich unter der zweiten Bedingung zeigen, bei der der
Grofiteil der Monomere herausgefiltert wurde. In Abb. 5.11 wird der Zusammenhang
von berechneter Quellgréfle zu Diisentemperatur Ty und Vordruck pg untersucht. Trotz
grofler Streuung der Werte ist ein Anstieg der Quellgréfie fiir zunehmenden Druck pg
erkennbar.

Die Aufspaltung unterschiedlicher Beugungsordnungen wird bestimmt von der De-Broglie-

Wellenldnge und damit der Geschwindigkeit der Gasteilchen, die wiederum von der
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Abb. 5.11.: Berechnete Quellgrofie in Abhéngigkeit der Diisentemperatur Ty (links) und des
Vordrucks pg (rechts) aus Messungen mit unterschiedlichen Breiten des Spaltes vor dem Beu-
gungsgitter 25 pm, 50 pm und 100 pm.

Diisentemperatur abhéngt (siehe Gleichung 3.3 und 3.1). Die Abhéngigkeit der Auf-
spaltung von der Temperatur wurde in einer Messreihe demonstriert (siche Abb. 5.12).
Abbildung 5.12 zeigt zudem den berechneten Zusammenhang zwischen der Temperatur
und dem Abstand zwischen nullter und erster Beugungsordnung der Heliummonomere.
Die blauen Kreuze geben den Messwert von Temperatursensor B an, der sich in einem
Abstand von 30 mm zur Diise befindet. Die Diskrepanz zwischen berechneten und ge-
messenen Werten sind auf eine mogliche Abweichung des Temperatursensors fiir sehr
kleine Temperaturen zuriickzufiihren.

Die im Gasstrahl vorliegende Mischung unterschiedlicher Clustergréfien wird durch die
Wahl von Druck und Temperatur an der Diise bestimmt (siehe Abschnitt 3.1). Die rela-
tiven Erzeugungsraten kleiner Cluster kdnnen aus dem Beugungsbild bestimmt werden.
Dazu werden die Integrale iiber die Beugungsmaxima erster Ordnung verglichen. Abbil-
dung 5.13 zeigt eine Serie von Beugungsbildern bei unterschiedlichen Driicken py und
einer festen Temperatur Ty von 12 K. Zwischen einem Druck von 0,9 bar und 3,3 bar
wandelt sich die Zusammensetzung des Gasstrahls von einem vorwiegend Dimere zu ei-

nem vorwiegend Trimere enthaltenen (quantitative Ergebnisse in Abb. 3.5).

In einer weiteren vom Autor mitbetreuten Bachelorarbeit von D. Aslitiirk[82] wurde die

automatisierte Beugungsbildaufnahme verwendet, um die Tauglichkeit des konzipierten
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Abb. 5.12.: Aufnahmeserie von Beugungsbildern bei unterschiedlichen Diisentemperaturen Ty.

Aufgetragen ist die Schrittmotorposition gegen die Ionenrate. Der Abstand zwischen den Maxima

der Monomere steigt mit sinkender Temperatur. Der Ausschnitt oben rechts zeigt die gemessenen

(Kreuze) und berechneten (T.q;.) Temperaturen fiir die jeweiligen Abstiande. (Heliumgasstrahl,

Vordruck pg = 2,4 bar, Aufnahmezeit je Bild 20 min, Ti:Sa-Repetitionsrate 8 kHz, Schlitzblende
25 pm)
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Abb. 5.13.: Aufnahmeserie von Beugungsbildern bei unterschiedlichen Vordriicken an der Diise
po. Aufgetragen ist die Schrittmotorposition gegen die Rate von aufbrechenden Heliumclustern,
normiert auf die Héhe der nullten Beugungsordnung. Bei einem Druck von 0,9 bar (rot) ist die
erste Ordnung von Hes sichtbar. Bei steigendem Durck verschwindet dieses Maximum. Gleich-
zeitig steigt die Rate an der Position der ersten Ordnung von Hes. (Heliumgasstrahl, Temperatur
Ty = 12 K, Aufnahmezeit je Bild 17 min, Ti:Sa-Repetitionsrate 8 kHz, 25 pm Schlitzblende)
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Abb. 5.14.: Beugungsbilder bei Einsatz eines Neongasstrahls (links) und eines Waserstoffgass-

trahls (rechts, log. Darstellung). Es wird jeweils eine Aufnahme bei Raumtemperatur (rot) mit

einer Aufnahme mit gekiihltem Gasstrahl (blau) verglichen. Das Hy-Beugungsbild bei 29,5 K

zeigt das Maximum erster Ordnung von Hs-Dimeren. (Aufnahmezeit je Bild 18-30 min, Ti:Sa-
Repetitionsrate 8 kHz, Schlitzblende 25 pm)

Systems zur Massenselektion durch Materiewellenbeugung fiir clusterhaltige Strahlen
anderer Gase zu priifen. Dazu wurden Messungen mit Wasserstoffmolekiilen und Neon
durchgefiihrt. Die De-Broglie-Wellenldnge ist nach Gleichung 3.4 abhéingig von der Mas-
se und der Geschwindigkeit der Teilchen im Gasstrahl. Die Geschwindigkeit héngt nach

Gleichung 3.1 von der Diisentemperatur ab, womit fiir die De-Broglie-Wellenldnge gilt:

h h h
A:f: = . 5-5
p  m-v  /bkply-m (5:5)

Bei gleicher Temperatur ist also fiir einen Gasstrahl aus Wasserstoffmolekiilen (m = 2u)

eine groBere Auslenkung der Beugungsordnungen zu erwarten als fiir Helium (m = 4u),
wahrend fiir alle schwereren Elemente ein gestauchtes Beugungsbild entsteht.

Eine Variation der Temperatur bewirkt analog zur Variation der Masse eine Streckung
oder Stauchung des Beugungsbildes. Abbildung 5.14 zeigt Beugungsbildaufnahmen von
Neon bei 120 K (Siedepunkt 27,15 K) und Wasserstoffmolekiilen bei 29,5 K (Siedepunkt
21,15 K) jeweils im Vergleich zu einer Aufnahme bei Raumtemperatur. Bei sdmtlichen
Temperaturen sind die Maxima der Monomere (Ne, Hy) klar voneinander getrennt. Um

etwaige Beugungsordnungen von Dimeren oder gréfleren Clustern im Beugungsbild von
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den Monomermaxima zu trennen, ist jedoch eine Kiihlung des Gasstrahls zur zuséatzli-
chen Aufspaltung der Beugungsordnungen notwendig. Dies konnte fiir Wasserstoffmole-
kiile bei 29,5 K demonstriert werden. Die erste Ordnung von Wasserstoffmolekiil-Dimeren

(Hz)9 ist im Beugungsbild sichtbar.

5.3. Anforderungen an das Vakuum

Die geringe Targetdichte (sieche Abschnitt 5.2) muss mit einem Vakuum von noch ge-
ringerer Restgasdichte kombiniert werden, um die Zahl der Untergrundereignisse auf
ein Mafl zu begrenzen, das Datenaufnahme und Auswertung nicht beeintréchtigt. Die
Restgasdichte ist entscheidend, da die eingesetzten Laser neben Helium auch sdmtliche
anderen Elemente ionisieren kénnen®. Der Ti:Sa-Laser ionisiert Target- und Restgasteil-
chen im Fokus. Allerdings ist das Volumen, in dem eine Ionisation ermdéglicht wird, fiir
andere Elemente grofler ist als fiir Helium. Das Problem der Ionisation anderer Elemente
wird bei Einsatz des FEL noch ausgeweitet, da er nicht nur im Fokus, sondern entlang
des gesamten Strahlpfades zu ionisieren vermag. Es entsteht also ein Untergrund an
Tonisationsereignissen der proportional zur Dichte der Restgasteilchen und damit dem
Enddruck des Vakuums ist. Wie ein Enddruck erreicht wird, der die geringe Targetdichte

maflgeblich unterschreitet, erliutern die nidchsten Abschnitte.

5.3.1. Ausheizen der Reaktionskammer

Die Reaktionskammer wird mit Hilfe von Turbomolekularpumpen evakuiert. Die Teil-
chendichte wird hierdurch problemlos so gering, dass die durchschnittliche Strecke, die
ein Teilchen zuriicklegt bis es mit einem zweiten wechselwirkt, gréfler ist als der Weg
bis zur Kammerwand®. Die Teilchen interagieren also nur noch mit den Oberflichen im
Kammerinneren. An einer Oberfliche haftet ein Teilchen eine gewisse Zeit, bis es durch
duBere Anregung desorbiert. Vor allem fiir Wasser ist diese Zeit sehr hoch [83]'°.

Sobald ein Teilchen eine Pumpe trifft wird es aus dem Kammervolumen entfernt. Das

Vakuum in einer Kammer wird also solange besser, bis sich ein Gleichgewicht zwischen

8Helium hat von allen Elementen das héchste Ionisationspotential.

9Die Knudsenzahl, die eben dieses Verhéltnis von mittlerer-freier- Weglinge zum Kammerdurchmesser
angibt, ist >>1. Die Wegléinge ist im erreichbaren UHV-Bereich (<10~7 mbar) bereits gréBer als 1 km.
Es liegt also molekulare Stromung vor.

%Das liegt an der bendtigten Desorptionsenergie fiir Wasser auf Edelstahl. Bei Raumtemperatur desor-
bieren Stoffe mit kleinen Desorptionsenergien <71 kJ/mol sehr schnell. Oberhalb von 105 kJ/mol
ist die Desorption so unwahrscheinlich, dass das Vakuum kaum beeintréchtigt wird. Wasser liegt
mit 96 kJ/mol leider genau dazwischen und fiithrt so langerfristig zu erheblicher Druckerh6hung im
Rezipienten.
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Abb. 5.15.: Zeitliche Verdnderung der Partialdriicke in der Reaktionskammer wéihrend des

Ausheizvorganges (oben) und der zugehorige Temperaturverlauf, gemessen an mehreren Punkten

verteilt {iber den geheizten Bereich (unten). Eine detailliertere Darstellung der Partialdriicke
befindet sich in Anhang A.5.

abgepumpten Teilchen und der unvermeidbaren Riickstromung durch Pumpen und Lecks
in das Kammervolumen einstellt. Das Vakuum strebt asymptotisch diesem Gleichgewicht
entgegen. Der asymptotische Verlauf kann nun durch zwei Methoden steiler gemacht, der
Abpumpvorgang also beschleunigt werden:

Zum Einen kann das asymptotische Limit auf einen moglichst niedrigen Wert gebracht
werden. Der erreichbare Enddruck p. ist umso niedriger, je hoher das Kompressions-
vermogen'! der eingesetzten Pumpen K und je niedriger der Vorvakuum-Druck p, ist.

Es gilt p. = rv/K. Die in der Reaktionskammer eingesetzten Turbomolekularpumpen (2x

1Vermégen ein hohes Verhéltnis zwischen dem Druck auf der Hochvakuumseite und dem auf der Vor-
vakuumseite zu erzeugen
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Pfeiffer TMU 521) erreichen ein Kompressionsverhéltnis K von >10'? fiir No!'2 [84]. Eine
Kombination aus Turbomolekular- und Membranpumpe (Pfeiffer HiCube Eco) erzeugt
ein Vorvakuum von 2-10~% mbar. Zudem werden selbstverstiandlich alle auffindbaren
Lecks im Rezipienten geschlossen.

Zum Anderen kann die Wahrscheinlichkeit fiir Teilchen sich von den Oberflichen im
Kammerinneren zu 16sen (Desorption) erhoht werden. Bewegt sich ein Teilchen ofter
von Oberflaiche zu Oberfliache, so erhoht sich auch die Chance dabei einen Pumpstutzen
zu treffen und das Kammervolumen zu verlassen. Das kann sehr effizient durch Erhitzen
der gesamten Vakuumkammer, und mit ihr allen inneren Oberflachen, erreicht werden.
Dieser Vorgang wird Ausheizen genannt. Durch Heizschlangen wird die Kammer auf
eine Temperatur von 150°C erhitzt. Je hoher erhitzt werden kann, desto stérker wird
der Pumpvorgang verkiirzt, allerdings ist die Temperatur lokal durch die maximale Be-
lastbarkeit einzelner Kammerelemente limitiert'3. Dabei ist es wichtig alle Oberflichen
moglichst auf die gleiche Temperatur zu erhitzen, da sich die Teilchen in Folge ihrer
statistischen Bewegung am kéltesten Punkt der Kammer ansammeln. Dies wird durch
mehrere Temperatursensoren iiberwacht, die auf der Kammeroberfliche verteilt sind
(siehe Abb. 5.15 unten). Um sicherzustellen, dass nicht die Filamente der vorhandenen
Messzellen, TSP oder Getterpumpe den kéltesten Punkt darstellen, und um Ablagerun-
gen auf den Filamenten freizusetzen, werden alle Filamente erhitzt. Dazu besitzt jedes
Steuergerit typischerweise eine Degas-Funktion, die hier eingesetzt wird. Zusétzlich wer-
den alle im Volumen befindlichen zu bewegenden Teile wahrend des Ausheizens bewegt,

14 74 6ffnen.

um mogliche in der Bewegungsmechanik vorhandenen Totvolumen
Nach vier Tagen des Ausheizens ist der Grofiteil des Wassers und des Stickstoffes abge-
pumpt worden. Die Wasserstoffkonzentration in der Kammer nimmt jedoch weniger stark
ab und bildet schliellich den grofiten verbleibenden Partialdruck. Das hat zwei Griinde:
Das Kompressionsvermégen der eingesetzten Turbomolekularpumpen ist abhangig von
der Teilchengeschwindigkeit und damit besonders gering fiir Wasserstoff. Zudem wird
durch das Ausheizen die Diffusion von Wasserstoff aus dem Metall der Kammerwén-
de beschleunigt. Um gezielt Wasserstoff zu entfernen, wird eine Getterpumpe (NEG')
eingesetzt. Sie besitzt eine sehr grofie Oberfliche bestehend aus einer Metalllegierung

(héufig Zr/V /Fe), die eine stabile Verbindung zu reaktiven Gasen eingeht und in die

2Fiir Helium und Wasserstoff ist das Verhéltnis mit Kge = 5- 107 und Ku, = 6,5 10° weitaus geringer.

13 Anodendrihte 150°C[85], VAT-Mini-UHV-Schieberventil 250°C, Beamlineventil 150°C, Turbomoleku-
larpumpen 120°C, Massenspektrometer (MKS 250°C, ohne Elektronik), Vakuummesszellen (ITR90
150°C, ohne Elektronik), Sichtflansch (Quarzglas 200°C)

14Volumen mit keinem oder nur sehr kleinem Zugang zum Hauptvolumen der Kammer

NEG steht fiir non evaporable Getter. Hier vom Typ SAES CapaciTorr MK5.
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Wasserstoff eindiffundieren und damit gebunden werden kann. Die Oberfldche ist nach
einiger Zeit, und spétestens nachdem sie Luft bei Normalbedingungen ausgesetzt war,
von den entstandenen Verbindungen belegt und die Pumpleistung nimmt ab. Um wieder
die maximale Pumpleistung zu erreichen, kann die Getterpumpe reaktiviert werden. Da-
zu wird die Metalllegierung erhitzt (hier fir 45 min auf 450°C), wodurch die gebundenen
Stoffe von der Oberflache tiefer in das Gettermaterial eindringen. Die Reaktivierung wird
am Ende des Ausheizvorganges vorgenommen, damit die Pumpe eine moglichst kurze
Zeit die erhohte Diffusionsrate von Wasserstoffes aus dem Metall erfédhrt.

Am Ende das Ausheizvorganges sinkt die Wahrscheinlichkeit eines Teilchens eine Ober-
fliche zu verlassen wieder, und die noch vorhandenen Teilchen im Kammervolumen wer-
den an den Oberflichen gebunden. Dieser Vorgang kann verstéarkt werden, indem innere
Oberflachen gekiihlt werden. So konnte in der Reaktionskammer ein Ultrahochvakuum
von 1,2-107!! mbar, und mit zusétzlicher Kiihlung eines Kammerelementes durch fliis-
sigen Stickstoff sogar 8:107'2 mbar erreicht werden (Abb. A.1). Abbildung 5.15 zeigt
die Partialdriicke der haufigsten im Restgas vorliegenden Elemente wiahrend des Aus-
heizvorganges und den Temperaturverlauf. Hier sind auch die Vorgédnge wéhrend des

Ausheizvorganges vermerkt und ihr Einfluss auf das Vakuum erkennbar.

5.3.2. Differenzielle Pumpstufe

Der Laserstrahl des verwendeten Ti:Sa-Lasers besitzt Wellenldngen nahe dem sichtbaren
Bereich und kann durch ein Glasfenster aus amorphem Quarz in die Kammer eintreten.
Fiir hoherenergetisches Licht mit kiirzeren Wellenldngen steigt jedoch die Absorptions-
wahrscheinlichkeit in Materie. Deshalb ist Glas undurchsichtig fiir Licht mit Wellenlan-
gen wie sie von einem FEL erzeugt werden. Die Reaktionkammer musste also direkt
mit dem Vakuum, in dem der Photonenstrahl gefiihrt wird, der sogenannten Beam-
line, verbunden werden. In der Beamline BL2 an FLASH herrschte ein Vakuum von
5,2:107% mbar. Um das Vakuum in der Reaktionskammer nicht, oder nur marginal, zu
beeintrachtigen, musste das Vakuum der Beamline durch eine differenzielle Pumpstufe
abgeschirmt werden. Hierbei wird ausgenutzt, dass sich der Druck zweier Volumina nur
begrenzt schnell angleichen kann, wenn nur eine kleine Offnung zwischen beiden besteht.
Der Teilchenfluss q7 ist abhiingig vom Leitwert der Offnung L und der Druckdifferenz

Ap zwischen den beiden Volumina mit

qr = L - Ap. (5.6)
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Abb. 5.16.: CAD-Modell der differenziellen Pumpstufe. Sie besteht aus einem Rohr (0=

150 mm), das durch eine Trennwand in zwei Volumina unterteilt wird, die jeweils von einer Turbo-

molekularpumpe evakuiert werden. Auf der Laserachse ist ein durch Kollimatoren reduzierbares
Loch in der Trennwand. So wird ein hoher Druckgradient entlang der Laserachse erreicht.
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Bei molekularer Stromung ist der Leitwert einer Blende mit Lp = %EA abhingig von

der Fliche der Offnung A und der mittleren Molekiilgeschwindigkeit ¢. Wird die Blende
verldngert zu einem Rohr der Lénge 1 verringert sich der Leitwert auf Ly = ¢rd®/121,
wobei d der Rohrdurchmesser ist. Lange R6hrchen mit kleinem Durchmesser reduzieren
den Teilchenfluss also am stérksten.

Die eingesetzte differenzielle Pumpstufe besteht aus zwei Volumina, die jeweils von einer
Turbomolekularpumpe mit einer Saugleistung von 80 L/s (fiir Ny, Pfeiffer HiPace80)
gepumpt werden. Die Beamline, bestehend aus einem Rohr mit einem Durchmesser von
35 mm, mindet in das erste Volumen. Auf der Laserachse ist das erste mit dem zweiten
Volumen durch eine 20 mm durchmessende Offnung verbunden, die durch Metallblen-
den verkleinert werden kann (siche Abb. 5.16). Die Metallblenden sind mit Phosphor
beschichtet, um die Strahlposition sichtbar machen zu kénnen. Das zweite Volumen ist
durch einen etwa 55 mm langen Wellbalg mit 16 mm Innendurchmesser mit der Reakti-
onskammer verbunden und kann durch ein Schieberventil abgetrennt werden.

An der entsprechenden Beamline wird der Fokus durch einen ellipsoiden Spiegel erzeugt.
Der Fokus liegt fest im Raum in einem Abstand von 527,5 mm zum Verbindungsflansch

der Beamline und limitiert so die maximale Linge der differenziellen Pumpstufe.

5.4. Die Reaktionskammer

In diesem zentralen Teil des Aufbaus kreuzt der Gasjet den Laserfokus. Im Fokus werden
einzelne Gasteilchen ionisiert und die zu beobachtende Reaktion findet statt. Die gela-
denen Teilchen werden von elektrischen Feldern auf orts- und zeitauflosende Detektoren

geleitet.

5.4.1. Der Detektor

Die Aufgabe sowohl den Auftreffort als auch die Ankunftszeit ankommender gelade-
ner Teilchen zu messen, erfiillt der verwendete Detektor durch die Kombination zweier
Komponenten: Einer Mikrokanalplatte (Microchannelplate, MCP) und einer Delayline-
Anode.

Das MCP erzeugt aus einzelnen auftreffenden Elementarteilchen messbare Signale. Es
besteht aus einer Bleiglasscheibe mit einer Stérke von etwa 1 mm. Diese Scheibe ist von
einem Raster von Kanélen durchsetzt, die einen Durchmesser von 25 pm besitzen (siehe
Abb. 5.17). Die Oberflache des MCP ist mit einem Material beschichtet, das eine geringe

Austrittsarbeit fiir Elektronen besitzt'6. Trifft ein Teilchen in einen Kanal so geniigt sei-

heispielsweise Casiumjodid, Magnesiumfluoride oder -oxide, Kupferjodid und Gold [86]
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Abb. 5.17.: Aufbau und Funktion des MCPs. Zur Signalerzeugung wird ein Stapel

aus drei MCPs mit einem Durchmesser von 80 mm eingesetzt (links, schematisch). Eine

Elektronenmikroskop-Aufnahme zeigt die Mikrokédnale im Detail (mittig, aus [87]), in denen
die Elektronenlawinen erzeugt werden (rechts).

ne Energie bereits, um mehrere Elektronen auszulésen. Durch Anlegen einer Spannung
zwischen Vorder- und Riickseite des MCP wird ein Feld erzeugt, das die Elektronen
zur Riickseite des MCP hin beschleunigt. Dabei stoflen die Elektronen erneut gegen die
Kanalwénde und l6sen weitere Elektronen aus. Bis zum Kanalausgang auf der Riicksei-
te des MCP hat sich die Zahl der anfdnglichen Elektronen vertausendfacht. Um noch
grofere Verstarkungsfaktoren zu erreichen, konnen mehrere MCPs hintereinander gelegt
werden!”. Die Elektronenlawine der ersten Platte trifft dann einen oder mehrere Kanéle
der néchsten Platte. Hier wird ein Stapel aus drei MCPs verwendet, mit dem ein Verstar-
kungsfaktor von iiber einer Millionen erreicht wird. Die austretende Elektronenlawine
erzeugt eine Spannungsschwankung im MCP, die als Signal fiir den Ankunftszeitpunkt

des Teilchens genutzt werden kann.

Die Elektronenlawine trifft dann auf die Delayline-Anode, die sich hinter dem MCP-
Stapel befindet. Sie besteht aus drei Driahten, die zu drei koplanaren Drahtebenen auf-
gespannt sind (siehe Abb. 5.18). Jede Ebene ermdglicht den Ort der auftreffenden Elek-

tronenlawine in einer Dimension zu bestimmen. Die Elektronenlawine induziert einen

Ein Stapel aus zwei MCP wird Chevron-Stack, einer aus drei Z-Stack genannt. Die Namen bezichen
sich hierbei auf die Form des Weges, den die Kanéle mehrerer Platten bilden. Die Kanéle einer Platte
stehen nicht senkrecht auf deren Oberfliche, sonder unter einem leichten Winkel, um die Zahl der
Stofle des Elektronen mit der Wand zu erhéhen. Mehrere Platten werden derart aufeinandergelegt,
dass die Richtung der Kanile alterniert (Chevron: /\, Z: /\/)
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Abb. 5.18.: Schematische Darstellung der hexagonalen Anode. Sie besteht aus drei Drahtebenen
die 1 mm voneinander entfernt liegen. Der dargestellte Draht ist tatsdchlich ein Drahtpaar von
mit Abstanden von je 0,5 mm zwischeneinander und zum néchsten Paar. (aus [88])

18 wobei die Zeit bis zum

Puls auf dem Draht, der sich in beide Richtungen ausbreite
Erreichen des Drahtendes von der zuriickzulegenden Strecke abhingt. Aus der Diffe-
renz beider Ankunftszeiten kann der Auftreffort in einer Dimension berechnet werden'®.
Entsteht das Signal genau in der Mitte der Anode ist die Differenz null. Die maximale
Differenz gehort zu einem Signal, das sehr dicht am einen Ende, und damit sehr weit

vom anderen Ende entfernt, erzeugt wird. Der Ort in den drei Dimensionen u, v und w

ist
u = fi(tur — tu2)
v o= fo(te1 — ty2) (5.7)
w = f3(twr — tw2).

18Fin Puls, der sich entlang eines Drahtes ausbreitet, verbreitert sich aufgrund von Dispersion schnell
so stark, dass er nicht mehr als Zeitsignal verwendet werden kann. Um dem entgegenzuwirken, wird
kein Einzeldraht sondern ein Drahtpaar verwendet. Diese einfache Form der Lecher-Leitung reduziert
die Dispersion wesentlich. Zudem kann das Drahtpaar genutzt werden, um externe Stérungen zu
unterdriicken. Dazu wird ein Draht auf ein um etwa 30 V hoheres Potential gelegt als der andere.
So wird das Signal bevorzugt auf dem positiveren Draht induziert. Im Gegensatz dazu werden die
meisten Storsignale von beiden Dréhten gleichermafien aufgenommen. Durch bilden der Differenz
beider Signale werden die Storungen entfernt wahrend das echte Signal bestehen bleibt.

9Die Elektronenlawine weitet sich auf dem Weg zur Anode auf und trifft nicht nur einen, sondern meh-
rere benachbarte Wicklungen einer Drahtlage. Dies konnte zur Annahme fiihren, die Ortsinformation
ginge verloren. Gliicklicherweise ist das nicht der Fall, denn die Einzelsignale iiberlagern sich zu einem
Gesamtsignal. Das liegt daran, dass die Einzelsignale aufgrund der Ausdehnung der Elektronenlawine
10 ns lang sind, nach etwa 2 ns jedoch bereits entlang des Drahtes bis zur Auftreffstelle an der be-
nachbarten Drahtwicklung gelaufen sind. Der Schwerpunkt des entstehenden Gesamtpulses entspricht
auch nach dieser Umwandlung noch dem Schwerpunkt der Elektronenverteilung in der Lawine.
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Die Drahtebenen u, v und w besitzen Zwischenwinkel von 60° zueinander. Bereits zwei

der drei Ebenen geniigen, um den Auftreffort in x und y zu bestimmen:

r = U

5.8
= %(u — 20) (5:8)
Fiir die Berechnung des Ortes aus den Ebenen u und w oder v und w gilt
r = u r = vtw (5 9)
- %(Qw—u) y = %(w—v). '

Damit die drei Berechnungsmethoden fiir ein detektiertes Teilchen stets gleiche Orte
liefern, miissen die Signalausbreitungsgeschwindigkeiten f; kalibriert werden (ausfiihr-
liche Beschreibung in [85]). Der Vorteil der redundanten Ortsbestimmung durch den
Einsatz dreier Drahtebenen zeigt sich, wenn einzelne Pulse eines auftreffenden Teilchens
fehlen. Fehlen ein oder zwei Pulse der gleichen Ebene, wird der Ort aus den ande-
ren beiden Ebenen berechnet. Und auch wenn einzelne Pulse mehrerer Ebenen fehlen,
kénnen Auftreffort und -zeit noch ermittelt werden. Diese Rekonstruktion wird von ei-
ner Software-Routine durchgefithrt (RESORT64, beschrieben in [89]). Dariiber hinaus
fiihrt die Rekonstruktionsmoglichkeit zu einer signifikanten Reduzierung der Totzeit des
Detektors[88].

5.4.2. Das Spektrometer

Das Spektrometer stellt die Ionenoptik dar, die mit Hilfe von elektrischen Feldern die in
der untersuchten Reaktion entstandenen Ionen zu den Detektoren leitet. Aus den Auf-
trefforten und -zeiten werden die anfinglichen Impulse aller Ionen rekonstruiert. Dazu
ist die genaue Kenntnis der eingesetzten Felder notwendig. Entsprechend erleichtert eine
einfache Spektrometerfeldgeometrie die Rekonstruktion. Das hier verwendete Spektro-
meter besteht aus einem homogenen elektrischen Feld, dessen Feldlinien senkrecht zum
Detektor stehen?’.

Um das Feld zu erzeugen, werden rechts und links von der Reaktionszone zwei parallele
Kupferplatten auf unterschiedliche Potentiale gelegt, &hnlich einem Plattenkondensator.

Um Feldeingriffe zu verhindern, wird eine Reihe weiterer paralleler Platten zwischen den

20Natiirlich bestimmt die zu betrachtende Reaktion die moglichen Feldgeometrien. Beispielsweise bietet
sich bei groflen Reaktionsvolumina eine Geometrie an, die Flugzeitunterschiede aufgrund der Aus-
dehnung des Reaktionsvolumens wegfokussiert, die sogenannte 2:1-McLaren-Geometrie (siehe z.B.
[90]). In anderen Fillen wird ein abbremsender Feldbereich eingesetzt, um eine erhéhte Auflésung zu
erreichen (siehe z.B. [91]).
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Abb. 5.19.: CAD-Modell des Spektrometers. Laser und Gasstrahl kreuzen sich im Spektrometer

(links), wo durch Ionisation geladene Teilchen entstehen. Im Spektrometer besteht ein homogenes

elektrisches Feld, das die geladenen Teilchen zu Detektoren an den Spektrometerenden lenkt
(rechts).

Endplatten angeordnet (siche Abb. 5.19). Damit geladene Teilchen ungehindert zum De-
tektor gelangen konnen, besitzen die Platten eine kreisféormige Aussparung (& 85 mm).
Die 0,5 mm starken Platten sind 5 mm voneinander entfernt und jeweils iiber einen Wi-
derstand von 100 k2 miteinander verbunden. Geméfi der Widerstandskette nehmen die
Platten Werte zwischen den Potentialen der Endplatten an. Da alle Widerstdnde und
Absténde gleich grof sind entsteht ein homogenes Feld. Welche Felder durch Einstellen
der Endplattenpotentiale gewédhlt wurden, wird in Abschnitt 6.1 erklart.

Zur Berechnung der Trajektorien geladener Teilchen im Spektrometer betrachten wir
zunéchst die Richtung entlang des homogenen Feldes E. Die Beschleunigung, die hier

auf ein Ton mit Ladung q und Masse m wirkt, ist

1

i

a= .
m

(5.10)

Mit dieser Beschleunigung und einer eventuellen Anfangsgeschwindigkeit senkrecht zum

Detektor v, wird in einer Zeit t die Lange des Spektrometers s von

1
s = §at2 + vyt (5.11)
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durchlaufen. Umgekehrt ist die Dauer, die ein Teilchen bendétigt, um bei gegebener Be-

schleunigung eine gegebene Spektrometerlinge zu durchlaufen,

2
Vs vZ + 2sa
t=—-—= - 5.12
. +14/ e (5.12)

Parallel zum Detektor wirkt keine Kraft auf das Ion. In dieser Ebene bewegt es sich
wahrend der Zeit t gleichférmig. Bis zur Ankunft am Detektor erreicht das Ion bei ge-
gebener Anfangsgeschwindigkeit von v, und v, einen Abstand von x = v,t und y = v,t
vom Reaktionsort.

Die Abstidnde x und y sowie die Zeit t sind Messgréflen. Sie entsprechen den Auftreffor-
ten und der Ankunftszeit auf dem Detektor. Aus ihnen kann der Startimpuls des Ions

bestimmt werden:

Yz Mmvy m%
=1 py | =] mv, | = mY (5.13)
[ mu, m (% — %at)

Um einen méglichen dezentralen Startort zu beriicksichtigen, wird in Formel 5.13 der
Auftreffort x als Differenz zwischen zurtickgelegter Strecke und Startort (x;—x¢) notiert
(analog fiir y). Zudem wird der Impuls p' um den Anteil, der durch die Jetgeschwindig-
keit v jo; entsteht, korrigiert:

P m*E
p=|py |=| ™ (yiyo - UJet) : (5.14)
D2 m (% — %at)

In dieser Arbeit wird der Aufbruch eines Systems in zwei Fragmente beschrieben (Hes —
He't + He™). Die Aufbruchsenergie (KER) kann aus den Einzelteilchenimpulsen der
Tonen berechnet werden. Es ergeben sich jedoch Vorteile, wenn dazu stattdessen der
Relativimpuls p,¢; verwendet wird. Im Schwerpunkt des aufbrechenden Systems gilt p,e;
= c1p] —cops. Dabei ist die Bedingung c¢; + ¢o = 1 zu erfiillen. Durch geschickte Wahl von
¢1 und co kann bei der Berechnung des Relativimpulses nun entweder der Einfluss des
Reaktionsortes (xg, yo) 5.15 oder der Schwerpunktsimpuls des Systems 5.16 eliminiert
werden [92].
maty mito

maty + moty mita + maty
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=—2 =T (5.16)
mi + mso mi + ms

Fiir die Berechnung der Aufbruchsenergie gilt

A B

KER =
2my  2mo 21

(5.17)
Hierbei ist 11 die reduzierte Masse der beiden Ionen.

Zwischen der 40 mm langen Beschleunigungsstrecke und dem Detektor liegt eine 8 mm
lange Nachbeschleunigungszone. Sie ist notwendig, um den Ionen eine kinetische Energie
zu verleihen, die ausreicht, um die Elektronenlawine am MCP auszulésen. Um dies zu
erreichen, wird ein Potential von 2000 V zwischen Spektrometerende und MCP ange-
legt. Damit sich die beiden stark unterschiedlichen Feldbereiche in Spektrometer und
Nachbeschleunigungszone moglichst wenig beeinflussen, befindet sich ein feinmaschiges
Edelstahlgitter zwischen den beiden Bereichen. Der Weg durch die Nachbeschleunigungs-
zone wird bei der Rekonstruktion der Impulse beriicksichtigt. Da die Startimpulse im
Fall mehrerer Beschleunigungsabschnitte nicht mehr analytisch bestimmt werden kon-
nen, werden sie per Newton-Verfahren numerisch genéhert (siche Anhang A.2).

Das Edelstahlgitter hat eine Transmission von 80 % bei einer Maschenweite von 140 pm.
Die Wahrscheinlichkeit Pp ein Ion zu detektieren ist das Produkt aus Nachweiseffizienz
des Detektors (von etwa 55 %) und der Wahrscheinlichkeit den Detektor zu erreichen,
ohne einen Gittersteg zu treffen, und liegt somit bei 44 %. Die Wahrscheinlichkeit fir
den koinzidenten Nachweis zweier geladener Teilchen aus einer Coulomb-Explosion ist

P% = 19 %, fir den dreier geladener Teilchen nur noch P?j) =9 %.

5.5. Der Beamdump

Der Ti:Sa-Laser vermag ausschliefllich im Fokus Target- und Restgasteilchen zu ioni-
sieren. Hier durchqueren die Laserpulse zunédchst unfokussiert das Spektrometer und
treffen dann auf den Riickfokussierspiegel, um im Reaktionsort fokussiert zu werden
(siehe Abschnitt 4.3.3). Weit nach dem Fokuspunkt trifft der aufgeweitete Laserstrahl
Kammerinnenwénde und Spektrometerplatten und wird woméglich im Kammerinneren
reflektiert. Der aufgeweitete Strahl hat allerdings eine so geringe Intensitét, dass er nicht
mehr zu ionisieren vermag. Es entsteht also kein ionischer Untergrund durch Treffen von
Oberflachen, der die Messung beeintrachtigen konnte.

Anders beim Einsatz des FEL: Hier hat ein einzelnes Photon geniigend Energie, um

jedes beliebige getroffene Atom zu ionisieren. Unabhéingig davon ob der Puls fokussiert
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drehbare
Metallplatte

Apertur
@ =15 mm

Abb. 5.20.: CAD-Modell des Beamdumps. Der Laserstrahl tritt durch eine Apertur (rechts) in
den Beamdump ein und wird nach 1,4 m an einer drehbaren Metallplatte gestreut (links).

ist oder nicht, kann die Interaktion der Photonen mit Restgasteilchen und Oberflache-
natomen einen ionischen Untergrund in der Kammer erzeugen. Dies ist besonders im
Bereich des Spektrometers kritisch, da hier alle geladenen Teilchen aktiv zum Detektor
gelenkt werden. Deshalb muss hier die Streuung von Photonen verhindert werden.

Im besten Fall wird dies erreicht, wenn ein wohl kollimierter Laserstrahl die Kammer be-
rithrungsfrei durchquert und durch eine Apertur in einen zweiten Kammerteil trifft, aus

t21. Dieser zweite Kammerteil wird Beamdump®? genannt.

dem er nicht wieder austrit
Da der Laser unweigerlich innere Oberflichen des Beamdumps trifft, miissen diese so
gestaltet sein, dass reflektiertes Licht nicht wieder zuriick zum Eintrittsloch gelangt.

Um die Wahrscheinlichkeit des Wiederaustretens zu minimieren, wird die Apertur zwi-
schen Reaktionskammer und Beamdump so klein wie mdoglich gewéhlt. Dabei darf der
eintretende Laserstrahl nicht an den Rdndern der Apertur reflektiert werden, der Durch-
messer des Laserstrahls definiert also die minimale Aperturgréfie. Die eingesetzte Aper-
tur hat einen Durchmesser von 15 mm. Zuséatzlich wird die erste Oberflache, an der der
Laser reflektiert wird, in einer Entfernung von 1,4 m von der Apertur platziert (sie-
he Abb. 5.20)23. Dies reduziert den Raumwinkel, den direkt zuriickgestreute Strahlung

treffen muss, um zuriick zur Apertur zu gelangen, auf 7 ppm von 47. Die erste getrof-

21Dje Streuung an Restgasteilchen kann nicht verhindert werden. Sie wird minimiert, indem die Giite
des Vakuums maximiert wird. Siehe dazu Abschnitt 5.3.

22Engl. fiir: Strahlsumpf.

ZInsgesamt besteht der Beamdump aus einem 1,5 m langen Rohr mit einem Durchmesser von 10 cm.
Er wird von einer Turbomolekularpumpe (Pfeiffer TMU 261) evakuiert und erreicht nach dem Aus-
heizvorgang einen Enddruck von <5-1071° mbar.
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fene Oberfliche im Beamdump ist eine drehbare Metallplatte. Der Winkel unter dem
der Laserstahl die Oberfliche der Metallplatte trifft wurde wéhrend der Messung am
FLASH so eingestellt, dass die Riickstreuung in die Reaktionskammer, die trotz der ge-
troffenen Mafinahmen nicht verhindert werden konnte, minimal wird. Dies geschah unter

Betrachtung der Untergrundereignisse am Ionendetektor.






6. Vorbereitungen zur Datenaufnahme und

Kalibrierung

Zur optimalen Aufnahme der zu untersuchenden Reaktion werden einige Vorbereitungen
getroffen. Zur Verbesserung der Impulsauflésung wird die Spektrometerldnge und das
elektrische Feld angepasst. Die signalverarbeitende Elektronik wird justiert, um ionische
Signale von Untergrund zu unterscheiden. Der Uberlapp von Laserfokus und Gasjet in der
Reaktionszone wird optimiert. Diese Schritte werden in den nachfolgenden Abschnitten
beschrieben. Zudem wird die Vorgehensweise zur Kalibrierung eines Ionendetektors am

Ende dieses Kapitels erlautert.

6.1. Maximale Auflosung

Im Experiment wird die Coulomb-Explosion eines Van-der-Waals-Systems nach mehrfa-
cher Ionisation betrachtet. Dazu werden die Startimpulse der geladenen Fragmente aus
gemessenen Orten und Zeiten rekonstruiert. Fiir eine prézise Impulsmessung muss also
eine hohe Orts- und Zeitauflésung erreicht werden.

Nach der Ionisation befinden sich die Teilchen auf einem repulsiven Potential E,,; von
7192/47eoR. Thren Startimpuls erhalten die Tonen wéhrend der nachfolgenden Abstofung
der Teilchen voneinander, der Coulomb-Explosion, in der die potentielle in kinetische

Energie (KER) umgewandelt wird:

KER = Epot
2 2
by P3 — q192 : _ _ _ _
omy T 2mz T dreg-R | mit p; =pe =pund my =my=m (6.1)
_ mgiqz :
p = 8meg-R

Er ist also abhéngig von Masse m;/, und Ladung qy/o der Ionen, sowie deren anféng-
lichem Abstand R. Je geringer der anfingliche Abstand, desto grofler der entstehende

Impuls beziehungsweise die entstehende Geschwindigkeit.

99
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Ist die maximale Geschwindigkeit v, bekannt, die ein Ion durch die Reaktion erhalten
kann, so kann das Spektrometer zur optimalen Abbildung dieser Reaktion angepasst
werden. Optimal sei hierbei, eine moglichst hohe Impulsauflésung zu erzielen, wiahrend
auch die schnellsten Ionen unabhéingig von ihrer Startrichtung den Detektor erreichen!.
Die startrichtungs-unabhéngige Detektion gibt die Mindestgrofie fiir das elektrische Feld
vor, denn ein Ion, das im Reaktionsort mit v,,q; parallel zum Detektor startet, legt die
Strecke von Detektormitte bis zu dessen Rand, in einer gewissen Zeit t,;, zurick. In
dieser Zeit muss das Ion vom Reaktionsort zum Detektor bewegt werden. Durch Erho-
hen des Feldes kann die Flugzeit t, (gemé Gleichung 5.12) auf einen Wert unter ty,
reduziert werden. Fiir eine gegebene Spektrometerlinge und ein parallel zum Detektor

startendes Ion ist dazu nach Gleichung 5.11 ein Feld von

2sm

E=—— 6.2
qt?nin ( )

notwendig.

Weiteres Erhohen des Feldes fithrt zu noch kiirzeren Flugzeiten t, und damit zu noch
kleineren Auslenkungen r,. Landen alle Tonen gleichzeitig in einem Punkt, fithrt die
limitierte Orts- und Zeitauflosung zum Verlust der Impulsauflésung. Um die Impulsauf-
16sung fiir Impulskomponenten parallel zur Detektoroberfliche zu maximieren soll eine
Anderung des Startimpulses eine moglichst grofie Anderung im Auftreffort bewirken.
Die benétigte Mindestgrofie des E-Feldes bei einer gegebenen Spektrometerldange ist also
dessen OptimalgroBe?.

Die hochste Impulsauflosung fiir die Impulskomponente in Richtung des elektrischen Fel-
des im Spektrometer (E-Feld-Richtung) p, wird erreicht, wenn der Flugzeitunterschied
zwischen zwei geladenen Fragmenten aus einer Reaktion moglichst grof wird. Nach Glei-

chung 5.12 folgt fiir den Flugzeitunterschied zweier Ionen

27),2_ 2p.
a ¢q-E

laiff =t —l2 = (6.3)
Unabhéingig von den erwarteten Impulsen p, werden die Flugzeitunterschiede am grofi-
ten, wenn das E-Feld am kleinsten ist. Und nach Gleichung 6.2 wird das benétigte Feld
zur Abbildung des gesamten Raumwinkels dann am kleinsten, wenn die Beschleunigungs-
strecke am kiirzesten ist. Es wird also ein moglichst kurzes Spektrometer eingesetzt, das

die Verwendung eines kleinen E-Feldes erlaubt.

also den gesamten Raumwinkel von 47 abzubilden
2Die Impulsauflésung kann weiter erhoht werden indem ein niedrigeres Feld eingesetzt wird. Allerdings
nur auf Kosten von Verlusten im abbildbaren Raumwinkel.
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Eine Randbedingung, die wihrend der Planung des Experimentes beriicksichtigt wur-
de, war die Moglichkeit durch Einsatz eines zweiten Detektors am gegeniiberliegenden
Ende des Spektrometers Elektronen nachzuweisen. Um den gesamten Raumwinkel ent-
stehender Elektronen abbilden zu kénnen, miissen auch Elektronen, die in Richtung des
Tonendetektors starten, durch das E-Feld innerhalb des Spektrometers umgelenkt werden
koénnen. Dazu wurde eine Strecke von mindestens 40 mm veranschlagt. Diese Mindest-
strecke wurde als Lénge fiir das Spektrometer s auf der Seite des lonendetektors gewéhlt.
FEin weiterer Punkt, warum die Lange von 40 mm nicht mafigeblich unterschritten werden
sollte, ist der damit einhergehende Verlust der Ortsauflésung fiir Ionen, die in Richtung
des Detektors starten. Fiir sehr kurze Spektrometer erreichen diese namlich selbst bei

hohem Startimpuls parallel zum Detektor nur eine geringe Auslenkung.

Zur Abbildung der Coulomb-Explosion von Heliumclustern kann das optimale Feld bei
einer Spektrometerlange von 40 mm wie folgt bestimmt werden: Der kleinstmogliche Ab-
stand Ry, zweier Atome in einem Heliumcluster von 4,2 a.u. (2,2 A, siehe Abschnitt 2.2)
fiihrt zu einem KER von 6,6 eV und damit nach Gleichung 6.1 zu einer Maximalgeschwin-
digkeit eines einzelnen Ions vy, von 5,7-107% a.u. (1,3-10* m/s). Mit dieser Geschwin-
digkeit erreicht ein parallel zum Detektor startendes Heliumion den 40 mm entfernten
Rand des Spektrometers nach einer Zeit t,,;, von 3194 ns. Um das Ion in dieser Zeit vom
Reaktionsort zum Detektor zu bewegen, geniigt nach Gleichung 6.2 eine Beschleunigung
durch ein homogenes Feld E von 3,3 V/em.

Das tatsédchliche E-Feld sollte aus mehreren Griinden etwas grofier gewéhlt werden:
Zunichst wird die maximale Auslenkung bei gegebenem E-Feld nicht erreicht, wenn
das Ton parallel zum Detektor startet, sondern wenn es in einem kleinen Winkel vom
Detektor weg startet (rote Trajektorie in Abb. 6.1). Der Winkel 6,4, zur maximalen
Auslenkung 1,4, ist abhingig von der Spektrometerldnge s und der Beschleunigung a
und damit der Feldstdrke E (vgl. Schiefer Wurf):

. Umazx
0 = arcsin 6.4

Dieser Winkel fithrt zu einer etwas ldngeren Flugdauer und einer erhohten maximalen

Auslenkung von

Tmaz = \/vgnax +2s- qE/m ) mvmaw/qE' (65)

Um die maximale Auslenkung r,,,., auf 40 mm zu begrenzen ist ein etwas hoheres E-Feld
von E = mv2,, (s + Vs + R2)/qr?,,. = 3,95 V/cm notig.
Dariiber hinaus kann der Reaktionsort etwas aus der Spektrometermitte verschoben
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Abb. 6.1.: Trajektorien im verwendeten Spektrometer. Die gréfite Auslenkung erreichen Ionen

mit einem Startwinkel 6,,,, von 113° (rote Trajektorie). Unterschiedliche Startwinkel kénnen

zu gleichen Auftrefforten fithren (blaue und griine Trajektorie). Sie sind durch die gemessenen
Flugzeiten unterscheidbar.

sein, wodurch der Abstand bis zum Verlassen des Spektrometervolumens verkiirzt wird.
Zuletzt besteht durch die Jetgeschwindigkeit v j.; eine Anfangsgeschwindigkeit parallel
zur Detektionsebene. Sie muss zu den in der Coulomb-Explosion gewonnenen Geschwin-
digkeiten hinzuaddiert werden und fithrt dazu, dass alle Auftrefforte um einen Versatz
VO Y Versatz = VJet+t verschoben sind, wobei t die Flugdauer (Time-of-Flight / TOF) der
Tonen ist. Beides reduziert die verfiigbare Zeit, um das Ion auf den Detektor zu bewe-
gen. Um dies zu beriicksichtigen wird ein Feld von 4,41 V/cm fiir die Messung am FEL
gewdhlt. Die Messung am Ti:Sa-Laser wurde mit einem Feld von 3,09 V/cm durchge-

fithrt. Dies fiihrte zu einer reduzierten Raumwinkelakzeptanz (siehe Abschnitt 7.1). Die

Parameter Ti:Sa  FELjy, FELpgp
Beschleunigungsstrecke s 40 mm
Nachbeschleunigungsstrecke s 8§ mm
Feldstarke in s 3,09 4,41 172 V/cm
Feldstérke in sp 2500 V/cm
Spannung MCP-Front -2200 'V
Spannung MCP-Back +780 V
Spannung Anode +980 V

Tabelle 6.1.: Ubersicht iiber Detektor- und Spektrometermafie und Felder fiir die Messungen
am Ti:Sa-Laser und die beiden Messreihen am FEL.
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Spezifikationen des eingesetzten Spektrometers sind in Tabelle 6.1 zusammengestellt.

6.2. Signalverarbeitung und Datenaufnahme

Die gemessenen Detektorsignale sollen in digitaler Form gespeichert werden, um sie zu
einem spéteren Zeitpunkt analysieren zu kénnen. Der verwendete Detektor liefert zu-
néichst analoge Signale, in Form von Spannungsschwankungen auf sieben Leitungen. Es
besteht eine Leitung zum MCP und eine zu jedem Drahtende der drei Anodenebenen.
Die eintreffenden Signale miissen in eine vom Computer lesbare Form umgesetzt wer-
den. Dabei sollen die zeitlichen Abstédnde der Signale zueinander erhalten bleiben, da aus
ihnen Auftrefforte und Auftreffzeitpunkte aller Fragmente und schliellich alle weiteren
physikalischen Grofien abgeleitet werden. Alle Zeiten werden hierbei relativ zur Ankunft
des ionisierenden Laserpulses gemessen. Dazu dient ein Signal, das der Laserpuls auf
dem Weg zum Experiment erzeugt.

Zunichst werden die Signale kapazitiv entkoppelt von der Hochspannung, auf der der
Detektor betrieben wird. Fiir die Anodensignale findet nach diesem Schritt die Dif-
ferenzbildung der Pulse von Signal- und Referenzdraht statt (sieche Abschnitt 5.4.1).
Anschlieend wird jeder Puls um einen Faktor von etwa 55 verstéirkt um Pulshéhen
zu erreichen, die die nachgeschaltete Elektronik gut verarbeiten kann. Die eingesetzten
Verstéirker (RoentDek, FAMPS8) haben eine hohe Bandbreite von 200 MHz, damit die
Signalform beim Verstidrken unverdndert bleibt.

Nun gibt es zwei Methoden um Signale digital zu speichern: Entweder wird ein analoges
Signal in ein standardisiertes Rechtecksignal umgewandelt und dann von einem Zeit-zu-
Digital-Wandler (TDC?) als Zeitpunkt gespeichert. Oder ein Analog-zu-Digital-Wandler
(ADC*) wird eingesetzt um die Signalhdhe an mehreren fquidistanten Stellen entlang
des Pulses sowie einen Startzeitpunkt fiir jeden Puls zu speichern.

In beiden Féllen sollen aus den etwa 20 ns langen Pulsen deren Ankunftszeitpunkt ex-
trahiert werden, definiert durch dessen Schwerpunkt. Dabei muss der Schwerpunkt, oder
ein Punkt in festem Abstand zum Schwerpunkt, fiir alle im Experiment vorkommenden
Variationen von Pulshéhe und -form gefunden werden koénnen.

Zunéchst werden Signale nur dann weiterverarbeitet, wenn sie eine einstellbare Schwelle
oberhalb des elektronischen Rauschens iiberschreiten. Eine Mo6glichkeit wire nun, den
Ankunftszeitpunkt dort zu definieren, wo der Puls eine zweite Schwelle iibersteigt. Je-

doch werden dadurch fiir Pulse unterschiedlicher Maximalhthe Zeitpunkte gewéhlt, die

3 Abkiirzung fiir engl.: Time-to-Digital-Converter
4 Abkiirzung fiir engl.: Analog to Digital Converter
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Abb. 6.2.: Methoden zur Extraktion der zeitlichen Position eines Pulses. Im Vergleich ein hoher

und ein niedriger Puls (rote Kurven). Bei Definition der Position bei Uberschreiten einer Schwelle

besteht eine Pulshohenabhéngigkeit (links). Der CFD-Algorithmus liefert gleiche Positionen trotz
unterschiedlicher Pulshéhen (rechts).

unterschiedlich weit vom Schwerpunkt der Pulse entfernt liegen. Die Schwankung der so
gewéhlten Zeitpunkte wird in Abb. 6.2 (links) illustriert.

Eine Methode, die den Zeitpunkt unabhéngig von der Pulshohe in festem Abstand zum
Schwerpunkt bestimmt, ist der Constant-Fraction-Algorithmus. Hierbei wird eine Kopie
des analogen Signals invertiert, zeitlich verschoben, gestreckt und anschliefend wieder
zum Eingangssignal hinzuaddiert. Das entstandene Signal weist bei passender Wahl von
Verschiebung und Streckung einen steilen Nulldurchgang auf, wie er in Abb. 6.2 (rechts)
zu sehen ist. Die zeitliche Position des Nulldurchgangs ist unabhingig von der Hohe
des urspriinglichen Signals und kann somit als Zeitpunkt der Signalankunft verwendet
werden. Diese Signalverarbeitung lauft in einem elektronischen Modul namens Constant-
Fraction-Discriminator (CFD) ab (RoentDek, CFD4b [85]). An diesem Modul kénnen,
unter Betrachtung der typischen Pulsformen am Experiment, Verschiebung und Stre-
ckung des kopierten Signals eingestellt werden. Schliellich liefert das Modul ein 1 V ho-
hes Rechtecksignal in einem festen zeitlichen Abstand zur Position des Nulldurchgangs.
Diese standardisierte Signalform kann von der TDC-Karte gelesen und als Zeitpunkt

digital gespeichert werden.

6.2.1. ADC-Datenaufnahme

Alternativ zur Umwandlung des Pulses in einen Rechteckpuls und des Speicherns dessen

zeitlicher Position durch Einsatz von CFD und TDC kénnen die Detektorsignale mit
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Signal Schwelle Walk Streckung Verschiebung Polaritat

ul 35 mV 0 1 10 ns -1
u2 35 mV 0 1 10 ns -1
vl 35 mV 0 1 10 ns -1
v2 35 mV 0 1 10 ns -1
wl 35 mV 0 1 10 ns -1
w2 35 mV 0 1 10 ns -1
MCP 50 mV 0 1 7 ns -1

Tabelle 6.2.: Tabelle mit Einstellungen, die fiir den Software-CFD-Algorithmus verwendet wur-

den. Nur Pulse, die die mit Schwelle angegebene Mindesthéhe iiberschreiten, werden verarbeitet

und kopiert. Der kopierte Puls wird invertiert, mit der Streckung multipliziert und um die Ver-

schiebung verzogert. Der positionsdefinierende Nulldurchgang kann durch den Walk bei Bedarf
angepasst werden.

einem ADC in analoger Form aufgenommen werden. Ubersteigt das eingehende Signal
einen definierbaren Schwellwert?, so ist die Datenaufnahme aktiv®. Der ADC wandelt
nun in festen Zeitschritten die Pulshohe in eine Zahl um und {ibergibt sie an den PC,
wo jeder Puls als Zahlenkolonne gespeichert wird. Je kleiner die Zeitschritte sind, desto
genauer kann die Form des aufgenommenen Pulses am PC rekonstruiert werden. Ab-
bildung 6.2 zeigt, dass Zeitschritte von 0,8 ns, also eine Samplingrate = 1,25 GHz, eine
gute Darstellung von typischen Signalen mit Langen von 20 ns erlauben.

Das fiihrt zu einem enormen Anstieg des zu speichernden Datenvolumens, da nun pro
Puls nicht mehr nur eine Zahl fiir den Zeitpunkt, sondern rund 50 Zahlen fiir die Pulsho-
hen entlang des Pulszuges gespeichert werden miissen. Dieser Preis wird natiirlich nicht
gezahlt, ohne einen Vorteil zu erhalten: Durch die ADC-Datenaufnahme liegt die ge-
samte analoge Signalform digital vor. Die Bestimmung des Zeitpunktes wird nun durch
einen Computeralgorithmus vorgenommen. Dies erlaubt eine nachtrégliche Optimierung
der Bestimmungsmethode. Dagegen wird sie bei Verwendung eines CFD/TDC-Systems
wahrend der Messung unverdnderlich festgelegt. Eine softwareseitige Zeitpunktextrakti-
on erlaubt den Einsatz komplexerer Methoden als elektronische Module mit vertretbarem
Aufwand erlauben wiirden. Zudem koénnen verschiedene Methoden flexibel getestet wer-
den. Eine Limitierung besteht im Grunde nur durch die (stets wachsende) Leistung des
Rechners. Nachfolgend werden die in dieser Arbeit verwendeten Bestimmungsmethoden
vorgestellt.

Eine naheliegende Methode ist die softwareseitige Nachbildung des Algorithmus der in

einem CFD abliauft. Uberschreitet ein Signal eine definierbare Schwelle, so wird es ko-

Stypischerweise einige 10 mV
6Sie ist zusétzlich auch in einem kleinen Zeitfenster um diesen Bereich herum aktiv.



106 6. Vorbereitungen zur Datenaufnahme und Kalibrierung

L L L L L L X103
400F 30
350~

25
300(-

= F 20
> =
250"
£ T

£ 200 15
D B
(0] £
T 150

E 10
100

E 5
50
0 vl b b b ey 0
9 8 7 6 5 4 3

Abstand zw Maxpos und Cfd in [ns]

Abb. 6.3.: Differenz zweier Methoden der Positionsbestimmung von Pulsen (CFD- und
Maximum-Methode). Die Senkrechte Linie zeigt, das unabhéngig von der Pulshohe eine feste
Differenz zwischen beiden Methoden besteht.

piert. Das kopierte Signal wird verschoben, invertiert, gestreckt und zum Eingangssignal
hinzuaddiert, und erzeugt so den bereits beschriebenen steilen Nulldurchgang. Um den
Zeitpunkt mit hoherer Genauigkeit als die diskreten 0,8 ns-Schritte der Samplingrate zu
bestimmen, wird der Nulldurchgang mittels linearer Regression durch die vier um null
liegenden Samplingpunkte bestimmt. Tabelle 6.2 zeigt die Einstellungen, die fiir den
CFD-Algorithmus verwendet wurden.

Ebenfalls wenig rechenintensiv ist die Bestimmung des Pulsmaximums. Um die Genau-
igkeit der Samplingrate zu iibersteigen, kann hier eine Kurve an den héchsten Sample-
punkt und dessen Nachbarpunkte angepasst, und das Maximum dieser Kurve bestimmt
werden. Abbildung 6.3 zeigt die Abweichung der CFD- und der Maximums-Methode in
Abhéngigkeit der Pulshohe. Die senkrechte Linie bestéatigt, dass keine Pulshéhenabhén-
gigkeit vorliegt, beziehungsweise die Abweichung der Methoden unter 0,5 ns auf 350 mV
Pulshoheunterschied liegt”. Zudem sind Bedingungen denkbar, die ein Signal verwerfen,
wenn die Abweichung zweier Methoden auflerhalb der Norm liegt.

Die PC-gestiitze Pulsformanalyse bringt einen weiteren Vorteil mit sich, der die Mes-
sung am FLASH iiberhaupt erst moglich machte. Wird der Detektor von sehr vielen

Teilchen in kurzen Abstdnden getroffen, so kann die darauf nicht ausgelegte Spannungs-

"sofern der unwahrscheinliche Fall ausgeschlossen wird, das beide Methoden exakt die gleiche Pulshé-
henabhéngigkeit zeigen, die dann bei Subtraktion wegfillt
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versorgung des Detektors dazu fiithren, dass die Signale auf einer driftenden Grundlinie
aufgenommen werden. Diese Drift fithrt zu einer Verfilschung der Position des Maxi-
mums beziehungsweise des ermittelten Nulldurchganges (vgl. Abb. 7.19). Die Form der
Grundlinie kann am PC jedoch analysiert, und vor der Extraktion des Zeitpunktes kor-
rigiert werden. Die essentiellen Schritte des verwendeten Algorithmus kénnen in Form

von Quelltext in Anhang A.3 eingesehen werden.

6.3. Fokusjustage

Fiir die geplanten Experimente soll der Fokus genau auf der Achse des Spektrometers
und auf Hohe des Gasstrahls liegen. Der Weg des Gasstrahls ist durch die in Abschnitt 5.1
beschriebenen Blenden geometrisch vorgegeben und kreuzt die Léngsachse der Reakti-
onskammer und damit die Achse des Spektrometers. Nun muss der Fokus des Lasers den
Gasstrahl genau auf der Achse des Spektrometers treffen.

Der Ti:Sa-Laser wird iiber eine Strecke von 12 m mit Hilfe von 8 Spiegeln zur Kammer
geleitet. Dort trifft er durch ein Glasfenster aus amorphem Quarz in die Reaktionskam-
mer. Er durchquert das Spektrometer zunéchst unfokussiert und trifft dann auf einen
Riickfokussierspiegel. Dieser Spiegel hat eine feste Brennweite von 7,5 ¢m und ist an
einem Fiinf-Achsen-Manipulator aufgehdngt. Mit dessen Hilfe wird der Spiegel so posi-
tioniert, dass sein Fokus auf dem Gasstrahl liegt. Um die korrekte Position zu verifizieren,
kann die Rate von auftreffenden Ionen am Detektor betrachtet werden. Wird ein Uber-
lapp von Gasstrahl und Fokus erreicht, so steigt die Rate der detektierten Ionen. Der

Uberlapp wurde optimiert, indem die Rate durch Justage des Spiegels maximiert wurde.

Am FEL gestaltet sich dieser Vorgang aufwendiger: Hier hat der Laserfokus eine fes-
te Position im Raum. Da der Gasstrahl relativ zu Spektrometer und Vakuumkammer
ebenfalls fest positioniert ist, muss die gesamte Vakuumkammer bewegt werden, um den
Uberlapp zu optimieren. Die Fokusposition am FLASH (BL2) befindet sich nach Spezi-
fikation in einem Abstand von 527,5 mm hinter dem letzten Strahlrohrventil auf gleicher
Hohe mit dem Strahlrohr von 1,6 m. Da die Position um einige Millimeter von dieser
Spezifikation abwich, musste die tatséchliche Position wiahrend der Strahlzeit ermittelt
und die Kammerposition anschlieffend nachjustiert werden.

Um den Fokus sichtbar zu machen, wird eine geringe Menge Neongas in die Kam-
mer eingelassen. Das Gas wird in das Vorvakuumsystem geleitet und gelangt von dort

durch Riickstromung durch die Turbomolekularpumpen in die Reaktionskammer, wo es
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Abb. 6.4.: Flugzeitspektrum (links) und Auftreffort von Ionen einer selektierten Flugzeit
(rechts) fiir die Tonisation von neonhaltigem Restgas durch FEL-Pulse. Im Flugzeitspektrum sind

unterschiedlich hoch geladene Neonionen identifizierbar. Der héchste Ladungszustand Ne** kann
nur im Fokus erzeugt werden. Somit zeigt deren Auftreffort die Projektion des Fokus (rechts).

sich homogen verteilt®. Jedes Photon trigt genug Energie, um Neon zu ionisieren. Dies
geschieht also entlang des gesamten FEL-Strahls. Doch nur bei ausreichender Photonen-
dichte steigt die Wahrscheinlichkeit fir eine mehrfache Ionisation. Der Reaktionspfad fiir
die Mehrfachionisation ist in Abb. 6.5 (links) schematisch dargestellt. Um ein dreifach
geladenes Neonion zu erzeugen, bedarf es mindestens zwei Photonen. Zur Ionisation von
Ne?t zu Ne**t werden weitere zwei Photonen benétigt. Der hochste beobachtete Ionisa-
tionsgrad (Ne**) kann nur im Bereich hochster Photonendichte, also genau im Fokus,
erzeugt werden.

Die entstandenen Ionen werden vom Spektrometerfeld auf den Detektor projiziert, wo-
bei hoher geladene Ionen eine stiarkere Beschleunigung erfahren und so den Detektor
in kiirzerer Zeit erreichen (Abb. 6.4 links). Nun werden wahlweise nur Ionen mit einer
Flugzeit von Ne*t betrachtet. Deren Auftreffort auf dem Detektor entspricht der Pro-
jektion des Fokus, dessen Lage somit sichtbar ist (Abb. 6.4 rechts). Die x-Komponente
des Auftreffortes zeigt eine Abweichung von einer zentralen Fokuslage in x-Richtung um
6 mm (Abb. 6.5 rechts). Unter Betrachtung der Fokuslage kann nun die Position der Va-
kuumkammer mit Hilfe von Stellschrauben am Kammerboden feinjustiert werden, bis

der Fokus zentral im Spektrometer liegt.

8Da Neon als Edelgas keine Verbindung mit Oberflichen eingeht kann es in kurzer Zeit wieder abge-
pumpt werden.
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Abb. 6.5.: Reaktionspfad der Mehrfachionisation von Neon im Laserfokus (links) und x-
Komponente des Auftreffortes der Ionen auf dem Detektor aus Abb. 6.4 (rechts). Zur Ionisation
von Ne®t werden zwei Photonen benétigt. Die x-Komponente des Auftreffortes zeigt, dass eine
Verschiebung der Kammer um 6 mm notwendig ist, damit der Fokus in der Kammermitte liegt.

6.4. Kalibrierung eines lonendetektors

Um den gemessenen Impulsen absolute Werte zuweisen zu kénnen, miissen Spektrome-
ter und Detektor kalibriert werden. Dazu werden Aufbriiche von Molekiilen vermessen,
fiir die die Ausbruchsenergie genau bekannt ist. Die Impulsberechnung erfolgt nach Glei-
chung 5.14. Um eine Ubersicht iiber alle kalibrierbaren Parameter zu erhalten, wird diese

Formel hier in ausfithrlicher Form wiederholt:

c-cg(Ti—x0)

Dz t—to
ﬁ: py — m (C~Cyt(€1t;y0) _ vJet) . (66)
E
Pz m (tfto — (- to))

Séamtliche Parameter kénnen nun so eingestellt werden, dass der KER der gemesse-
nen Aufbriiche mit den Literaturwerten tibereinstimmt. Nachfolgend werden die nétigen

Schritte zur Kalibrierung vorgestellt.

1. Bestimmung des Zeitnullpunktes: Das Signal des Laserpulses wird wéhrend der
Datenaufnahme als Zeitnullpunkt fiir alle gemessenen Zeiten eines Ereignisses ver-
wendet. Der Zeitpunkt dieses Signals kann sich jedoch aufgrund von Signallauf-

zeiten vom physikalisch relevanten Zeitnullpunkt, dem Zeitpunkt der Ionisation
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im Laserfokus, unterscheiden. Die mogliche Abweichung tg kann durch den Zu-
sammenhangs von ionischer Masse und zugehériger Flugzeiten bestimmt werden.
Nach Formel 5.12 besteht ein linearer Zusammenhang zwischen der Wurzel aus
Massen durch Ladung /7/q und der Flugzeit, sofern die Startgeschwindigkeit null
ist (to = \/25¢/E - m/q). Nun kénnen unterschiedliche Targetgase verwendet werden,
um mehrere Datenpunkte (1/7i/q; / t;) zu erhalten’. Diese Punkte sollten sich auf
einer Geraden befinden, die durch den Ursprung verlduft. Ist dies nicht der Fall,

kann tg entsprechend angepasst werden.

. Kalibrierung der Impulse in E-Feld-Richtung: Die Berechnung der Impulse in E-

Feld-Richtung p, ist abhéngig von den elektrischen Feldern im Spektrometer und
den Léngen der Spektrometerabschnitte. Diese Groflen sind zuvor bestimmbar, je-
doch mit einem Messfehler behaftet. Zur Kalibrierung wird der Aufbruch eines
Stoffes gemessen, dessen Aufbruchsenergie moglichst scharfe Energiewerte liefert
deren Grofle mit hoher Préazision aus der Literatur bekannt sind. Léngen und E-
Felder werden in der Analyse derart angepasst, dass die Werte der Kalibrierungs-

messung mit den Literaturwerten iibereinstimmen.

. Bestimmung der Detektormitte: Befindet sich der Fokus nicht exakt auf der Spek-

trometerachse, so landet ein Ion ohne Startimpuls nicht in der Detektormitte son-
dern mit entsprechenden Absténden xg und yg dazu. Diese Abweichungen miissen
fiir die korrekte Berechnung der Impulse beriicksichtigt werden. Bestehende Abwei-
chungen spiegeln sich in den Summenimpulsen von Coulomb-Aufbriichen wieder.
Sie sollten eine Verteilung um null ergeben, werden aber durch bestehende Ab-
weichungen verschoben. Die Parameter xg und yg miissen also derart angepasst

werden, dass eine Verteilung um null erreicht wird.

. Kalibrierung der Impulse senkrecht zur E-Feld-Richtung: Die x- und y-Komponenten

des Impulses werden durch den Auftreffort bestimmt, der iiber Proportionalitits-
faktoren aus den Zeitdifferenzen der Delaylinesignale berechnet wird (siehe Glei-
chung 5.7). Die Proportionalitédtsfaktoren sind vorgegeben durch die bekannte Lan-
ge der Anodendriahte und die gemessenen maximalen Signallaufzeiten. Sie werden
anschlieend von einem Algorithmus feinabgestimmt, indem die redundanten In-
formationen der drei Anodenebenen genutzt werden. Zur Kalibrierung wird der
Aufbruch eines Molekiils betrachtet, von dem bekannt ist, in jeder Raumrichtung

die gleiche Aufbruchsenergie zu liefern. Die entstehenden Impulse liegen folglich

9 Alternativ lassen sich oftmals mehrere Reastgas-Peaks im Flugzeitspektrum den Masse-zu-Ladungs-
Verhéltnissen zuordnen.
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auf einer Kugeloberfliche. Von dieser Impulskugel ist bekannt, dass die Impul-
se in E-Feld-Richtung den korrekten Wert haben, denn diese Richtung ist bereits
kalibriert. Durch Streckung der Impulse senkrecht zur E-Feld-Richtung um einen

gemeinsamen Faktor ¢ oder zwei separate Faktoren c,,, konnen die Impulse senk-

z/y
recht zur E-Feld-Richtung an die Impulse in E-Feld-Richtung angepasst werden.
Dazu sollte nach Moglichkeit der gesamte Raumwinkel der entstehenden Impulse

abgebildet werden kénnen.

Die Kalibrierung der Detektoren und des Spektrometers ist von entscheidender Bedeu-
tung fiir die Genauigkeit mit der die Bindungsenergie des Heliumdimers ermittelt wer-
den kann. Die Streuung der kalibrierten Aufbruchsenergien um die Literaturwerte, die
nach der Optimierung der Parameter aus Gleichung 6.6 erreicht wird, sind ein Maf§ fiir
den relativen Fehler des gemessenen KER. Dieser Fehler ist proportional zu dem Fehler
der berechneten Abstandsverteilung der Dimere zum Zeitpunkt der Ionisation, aus der
schliefllich die Bindungsenergie bestimmt wird (siche Abschnitt 7.1.2).






7. Ergebnisse

Nachdem in den vorangestellten Kapiteln die theoretischen Hintergriinde, die verschiede-
nen Komponenten des experimentellen Aufbaus und die vorgenommenen Vorbereitungen
erlautert wurden, stellt dieses Kapitel die Ergebnisse der Messungen am Heliumdimer
vor. Um die Wellenfunktion des Heliumdimers aus der Fragmentation ionisierter Dime-
re zu ermitteln, darf der Ionisationsprozess die Gestalt des untersuchten Systems nicht
beeinflussen. Dazu wurden im Rahmen dieser Arbeit zwei vielversprechende Arten der
Tonisation untersucht: Die Tunnelionisation im Fokus eines Ti:Sa-Lasers und die Pho-
toionisation durch einen FEL-Puls. In den folgenden Abschnitten werden die Ergebnisse

der durchgefiihrten Messungen mit beiden Ionisationsmethoden beschrieben.

7.1. Messungen am Ti:Sa-Laser

Laserpulse mit ausreichender Intensitdt zur Tunnelionisation von Helium wurden von
dem in Abschnitt 4.2.1 beschriebenen Ti:Sa-Laser bereitgestellt. Hier wurden zwei Mes-
sungen mit jeweils unterschiedlicher Polarisationsrichtung des Lasers vorgenommen, um
sensitiv auf einen méglichen Einfluss der Polarisationsrichtung zu sein. Die Messungen
wurden nacheinander bei identischen Spektrometereinstellungen durchgefithrt und stiit-

zen sich auf die selbe Kalibrierung.

7.1.1. Kalibrierung der Messungen am Ti:Sa-Laser

Entsprechend der in Abschnitt 6.4 beschriebenen Vorgehensweise wurde zunéchst der
exakte Zeitversatz tg zwischen Lasersignal und dem Stattfinden der Reaktion bestimmt.
Dazu wurden Messungen mit unterschiedlichen Targetgasen vorgenommen (O, Ar, He).
Entstandene Maxima im Flugzeitspektrum konnten den Masse-zu-Ladungs-Verhéltnisse
der erzeugten lonen zugeordnet werden, zusétzlich konnten mehrere Stoffe im Rest-
gas identifiziert werden. Wird die Flugzeit der Ionen gegen die Wurzel ihres Masse-zu-
Ladung-Verhéltnisses aufgetragen, zeigt sich die lineare Abhéngigkeit (Abb. 7.1). Aus

der Regressionsgeraden folgt eine Korrektur des Zeitnullpunktes tg um 25,26 ns.

113
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Abb. 7.1.: Bestimmung des Flugzeitnullpunktes to aus dem Achsenabschnitt (Detail) einer Re-
gressionsgeraden an mehrere Flugzeiten von Ionen mit bekanntem Masse-zu-Ladung-Verhéltnis.

Zustand Vibrationslevel KER Referenz KER Messung
B 3, — OF(*S) + O (*S) 0 11,198 eV 11,196 eV

1 11,356 eV 11,370 eV

2 11,496 eV 11,514 eV
1 I, — OF(*S) + OT(4S) 0 12,715 eV 12,695 eV

Tabelle 7.1.: Vergleich von Referenzwerten aus [93] und Messwerten des Oz-Aufbruchs.

Zur Kalibrierung der Aufbruchsenergien in E-Feld-Richtung wurde der Aufbruch von
Sauerstoffmolekiilen Oy in zwei einfach geladene Ionen betrachtet. Dazu werden nur Auf-
briiche betrachtet, deren Impulse ausschliefilich eine Komponente in E-Feld-Richtung
besitzen. Diese Komponente ist nach Gleichung 6.6 nur vom elektrischen Feld, der Spek-
trometerldnge und dem bereits kalibrierten Flugzeitnullpunkt tg abhangig. Die Impuls-
komponenten parallel zum Detektor sind abhéngig von weiteren Parametern, und werden
deshalb vorerst aufler Acht gelassen. Betrachtet werden Ereignisse, fir die der Winkel 4
zwischen Molekiilachse und E-Feld-Richtung kleiner als 11,5° ist (cos9>0,98). Die frei-
werdende Energie beim Ubergang zwischen einzelnen Energieniveaus und dem Kontinu-
um bleibt nur scharf definiert, wenn die Impulse der fragmentierenden Molekiile nicht
nachtréglich vom Laserfeld beeintrichtigt werden. Deshalb wird diese Messung bei mog-
lichst geringer Laserleistung (70 mW) bzw. Laserintensitiat im Fokus durchgefiihrt (etwa

1-10** W/cm?). Die geringe Intensitét fiihrt zu einer reduzierten Ionisationswahrschein-
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Abb. 7.2.: Vergleich von Os-Referenzmessung [93] (schwarz) und Oy-Kalibrierungsmessung am

Ti:-Sa-Laser (rot). In beiden Messungen konnten Vibrationslevel aufgeldst und durch Wahl der

Spektrometerparameter in Ubereinstimmung gebracht werden. Eine Messung bei hoherer In-

tensitat (blau) zeigt die Verdnderung der Anregungswahrscheinlichkeiten und den Verlust der
Energieauflosung.

lichkeit. Damit erhoht sich die benotigte Messzeit bis zum Erhalt einer ausreichenden
Statistik. Doch nur so kann eine gute Auflésung der feinen Vibrationslevel im KER-
Spektrum realisiert werden.

Abbildung 7.2 zeigt den Vergleich der Kalibrierungsmessung zu einer Referenzmessung
von Lundqvist et al.[93]. Die Referenzmessung basiert auf der Flugzeitmessung zweier
geladener O" Fragmente nach der Ionisation von O durch 200 eV Elektronen aus einer
Elektronenkanone. Durch die koinzidente Messung beider Flugzeiten konnte der KER be-
stimmt werden. Der KER dieser Referenzmessung wurde wiederum mit Hilfe einer Mes-
sung von Dawber et al.[94] kalibriert. Dawber et al. bestimmten die Vibrationslevel durch
eine Elektron-Elektron Koinzidenzmessung nach der Einzelphotonen-Doppelionisation
von Os. Die lonisationsschwellen, an denen die Elektronenpaare gerade so entstehen
aber keine zuséitzliche kinetische Energie besitzen, wurden mit einer Genauigkeit von
+10 meV ermittelt. In Tabelle 7.1 sind die Aufbruchsenergien aus der Referenz- und der
Kalibrierungsmessung fiir die dominantesten Vibrationslevel angegeben. Die maximale
relative Abweichung dieser Werte betriigt 0,16 %. Diese gute Ubereinstimmung konnte
durch die Anpassung des elektrischen Feldes und der Spektrometerlange zur Berechnung
der Impulse nach Gleichung 6.6 auf die in Tabelle 7.2 angegebenen Werte erreicht wer-

den.
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Abb. 7.3.: (links) KER-Verteilung des Aufbruchs von Ars aus Messung (Punkte) und Theo-

rie (schwarze Linie). Die ADK-Rate im zweiten Ionisationsschritt ist KER-abhéngig (Verhalt-

nis zur einfachen ADK-Rate (blau)). Fiir eine Intensitit von 2-10'® W/cm? entsteht die rote

KER-Verteilung. (rechts) KER des Aufbruchs von Arsy, aufgetragen gegen den Winkel zwischen

Aufbruchsrichtung und E-Feld-Richtung cos(d). Die farbigen Linien kennzeichnen zu welchen An-

teilen der KER aus Impulskomponenten in E-Feld-Richtung und Komponenten senkrecht dazu
besteht, abhéngig von cos(v). (Laserpolarisation parallel zum Gasstrahl)

Zur Kalibrierung der Auftrefforte auf dem Detektor wurde der Aufbruch von Argondi-
meren betrachtet. Die zweifache Ionisation von Ary resultiert in einen Aufbruch, dessen
Richtung von der statistischen Orientierung des Dimers im Raum abhéngt, und damit
isotrop ist. Unabhéngig von der Aufbruchsrichtung besitzt der KER die gleiche gauf3-
dhnliche Verteilung. Durch Anwenden eines Streckungsfaktors ¢ von 1,038 auf die gemes-
senen Auftrefforte wird auch in der Messung eine Raumwinkelunabhéngigkeit des KERs
erreicht. Als Referenz dient hierbei der KER der in E-Feld-Richtung aufbrechenden Di-
mere, da die Energie in dieser Raumrichtung bereits kalibriert ist. Sichtbar wird dies,
indem der KER gegen den Winkel ¢ zwischen Aufbruchsachse und E-Feld-Richtung auf-
getragen wird (siehe Abb. 7.3). Die Abbildung zeigt zudem, zu welchen Anteilen sich der
KER aus Impulskomponenten in E-Feld-Richtung und Komponenten senkrecht dazu zu-
sammensetzt. Die Schwerpunkte von Gauflkurven, die entlang 9 an die KER-Verteilung
angepasst wurden, weichen um maximal 0,86% vom KER in E-Feld-Richtung ab.

Die KER-Verteilung des Arg-Aufbruchs kann nun mit einer Modellrechnung[95] ver-
glichen werden. Die in Abschnitt 4.3.2 beschriebene lonisationsrate wapy ist fiir eine
feste Laserintensitit abhéngig vom zu iiberwindenden Potential Ip (vgl. Gleichung 4.21).

Im ersten Tonisationsschritt ist dieses Potential gleich dem Ionisationspotential von Ar-
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Parameter nach Gleichung 6.6 Wert
Korrektur des Zeitnullpunktes tg 25,26 ns
Beschleunigungsstrecke s 37,9 mm
E-Feld in s 3,092 V/cm
Nachbeschleunigung s 6 mm
E-Feld in s 4266,7 V/cm
Ortsversatz xq 1,4 mm
Ortsversatz yq 4,7 mm
Streckungsfaktor c 1,038

Tabelle 7.2.: Kalibrierte Spektrometer- und Detektorparameter fiir die Hes-Messung am Ti:Sa-
Laser.

gon I4,. Im zweiten lonisationsschritt muss zuséatzlich zu 14, der KER iiberwunden
werden. Es ergibt sich also eine KER-abhéngige Tonisationsrate, dargestellt in Abb. 7.3
(links). Die aus einer Messung erwartete KER-Verteilung entspricht dem Produkt aus
der unbeeinflussten KER-Verteilung und der KER~abhéngigen lonisationswahrschein-
lichkeit. Um die Ionisationswahrscheinlichkeit fiir einen konkreten Puls zu erhalten, wer-
den die Ionisationsraten wapg fiir das Feld an jeder Stelle des Pulses bestimmt und
iiber die Lange des Pulses aufintegriert. Der eingesetzte Ti:Sa-Laser lieferte 35 fs lange,
linear polarisierte Pulse bei einer Wellenlédnge von 780 nm. Fiir eine Laserintensitiat von
2:10'3 W/cm?, die fiir die verwendete Laserleistung von 90 mW bei einem Strahldurch-
messer von 1,5 mm (FWHM) entsteht, besteht eine gute Ubereinstimmung zwischen
Rechnung und Messung.

Auch fir Heliumdimere ist eine Abhéngigkeit der Ionisationswahrscheinlichkeit vom
aufzubringenden KER zu erwarten. Ahnlich zur Ionisation von Argondimeren fiihrt
dies zu einer Verzerrung der KER-Verteilung. Abbildung 7.4 zeigt die KER-abhéngigen
Tonisationswahrscheinlichkeiten fiir die im Experiment verwendeten Pulseigenschaften
(A = 780 nm, Pulsliinge = 35 fs, lineare Polarisation) fiir eine Intensitét von 1-10'5 W /cm?
(links) und 3,6-10' W/cm? (rechts). In beiden Fillen resultiert eine deutliche Verzer-
rung der dargestellten KER-Verteilungen. Zu beachten ist jedoch, dass im letzteren Fall
die Ionisationswahrscheinlichkeit fiir einen KER von kleiner als 5,7 eV gréfler als 1 wird.
In diesem Bereich, in dem die Ionisationswahrscheinlicheit gesattigt ist, wird die KER-
Verteilung durch den Ionisationsprozess unverzerrt abgebildet. Dieser Fall ist in Abb. 7.4
(unten) dargestellt. Fiir die Messung des Heliumdimers wird entsprechend diesen Uberle-

gungen eine Laserintensitit angestrebt, die eine solche unverzerrte Abbildung ermoglicht.
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Abb. 7.4.: KER-Verteilung des Aufbruchs von Hey entsprechend der Heo-
Grundzustandswellenfunktion nach [22] (schwarz) neben der KER-Verteilung (rot), die
sich aufgrund der KER-abhingigen ADK-Ionisationswahrscheinlichkeiten (blau) ergibt. Der
Vergleich beider Verteilungen wird gezeigt fiir einen linear polarisierten Laserpuls von 35 fs
Lénge (A = 780 nm) bei einer Intensitéit von 1-10*® W/cm? (links) und 3,6-101° W/cm? (rechts).
Wird beriicksichtigt, dass die Ionisationswahrscheinlichkeit maximal 1 werden kann, ergibt
sich ab einer Intensitiit von 3,6:10'5 W/cm? eine unverzerrte KER-Verteilung (unten). Die
KER-Verteilungen sind auf eine Héhe von 1 normiert.
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Abb. 7.5.: Beugungsbild der im Gasjet enthaltenen Heliumatome und -cluster zur Wahl von

He, fiir die Messung am Ti:Sa-Laser. Aufgetragen ist die Schrittmotorposition gegen die Rate

von Dimeraufbriichen (oben) und gegen die Flugzeit der Ionen (unten). He'-Ionen haben eine

Flugzeit von 3200 ns. Durch den KER des Coulomb-Zerfalls konnen aus Dimeren stammende
He™-Ionen auch kiirzere Flugzeiten erreichen.

7.1.2. He; Messung am Ti:Sa-Laser

Zur Erzeugung von Heliumdimeren wurde Heliumgas in dieser Messung bei einer Tem-
peratur von 12 K und einem Druck von 1 bar durch eine 5 pm grofie Diise expandiert
(Details in Abschnitt 3.1). Beugung der im Gasjet enthaltenen Heliumatome und -cluster
am Transmissionsgitter fithrte zu der in Abb. 7.5 gezeigten Separation der Beugungs-
ordnungen. Unter der Bedingung, dass die Flugzeiten der Ionen zu Aufbriichen von
Heliumdimeren passen, wird die erste Beugungsordnung von Hey deutlich zwischen null-
ter und erster Ordnung der Heliummonomere sichtbar. Diese erste Begungsordnung von
Hey wird in den Fokus des Ti:Sa-Lasers positioniert.

Bei dem Aufbruch eines Heliumdimers nach zweifacher Ionisation im Laserfokus erhalten
beide ionischen Fragmente aufgrund der Impulserhaltung den gleichen, aber vektoriell
entgegengesetzten Impuls. Die Summe beider Fragmentimpulse ist also nahezu null. Das
wird ausgenutzt, um die Ereignisse der Dimeraufbriiche von sémtlichen Untergrunder-
eignissen zu trennen. Die gesuchten Ereignisse werden dabei in zwei Schritten herausge-
filtert: Zunéchst werden Fragmentpaare gesucht, deren Flugzeiten den von der Impul-

serhaltung erzeugten Zusammenhang erfiillen. Aus der Ankunftszeit t1 eines Ions kann
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Abb. 7.6.: Flugzeit des zweiten Ions in Abhéngigkeit von der des ersten. Heliumionenpaare aus
einer Reaktion sind aufgrund der Impulserhaltung im schwarz markierten Bereich zu finden.

sein Impuls in E-Feld-Richtung z bestimmt werden (Formel 5.14). Nun kann berechnet
werden, in welcher Zeit t2 ein Ion mit entgegengesetztem Impuls den Detektor erreicht.

Der daraus folgende Zusammenhang zwischen Flugzeit to und t; wird beschrieben durch

smq g1ty 2smg smyq qit1 >
to(t1) = — + \/ + ( — > s 7.1
() @Bty 2qo 39 @Bt 2qo (7.1)

sofern kleinere Korrekturen durch das Feld im Nachbeschleunigungsbereich vernachléas-
sigt werden. Die Funktionskurve to(t1) ist fiir Massen und Ladungen der beiden He™-
Fragmente in Abb. 7.6 als diinne schwarze Linie dargestellt!'. Sie liegt in guter Uberein-
stimmung mit dem in der Messung beobachteten Flugzeitzusammenhang aufbrechender
Heliumdimere. Der erste Schritt besteht darin, nur Teilchen weiterzuverarbeiten, deren
Flugzeiten in einem gewissen Bereich um die nach Funktion 7.1 beschriebenen Kurve
liegen.

Im zweiten Schritt werden die Impulssummen in jeder Raumrichtung betrachtet und
Ereignisse mit zu grofier Abweichung von null verworfen. Eine geringe Abweichung von
null kann aufgrund der endlich guten Auflésung des Detektors nie vermieden werden.

Entscheidender ist hier aber der Impulsiibertrag aus dem Laserfeld, der zu einer Ver-

'Masse m; /e = 4,00260325415 a.u., Ladung q;,2 = 1 a.u.
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breiterung der gemessenen Impulssummenverteilung fithrt (Details in Abschnitt 7.1.3).
Nach Anwendung dieser beiden Filter konnen je Messung tiber 1,2 Mio Ereignisse von
aufbrechenden Heliumdimeren identifiziert werden. Die Messungen wurden in 22 h bzw.

26 h aufgenommen, und bestehen ungefiltert aus 3,2-10® bzw. 2,3-10® Ereignissen.

Zu jedem dieser Ereignisse wird der Relativimpuls und aus ihm der KER des Dimerauf-
bruchs bestimmt (vgl. Gleichung 5.17). Aus dem KER eines Aufbruchs kann wiederum
die Information iiber den anfinglichen Abstand der Coulomb-explodierenden Ionen ge-
wonnen werden. Er ist abhéngig vom Coulomb-Potential, auf dem sich die Tonen nach
der Ionisation befinden. Das Potential ist abstandsabhéngig. Somit lasst sich vom KER

auf den anfinglichen Abstand schliefen. In atomaren Einheiten gilt

q1q2 4192

KER= =
dmeg - R R

(7.2)

Diese klassische Betrachtung wird Reflexions-Néiherung® genannt, da der Abstand durch
Reflexion des KER am 1/R-Potential gewonnen wird[96]. Fiir eine préazisere Beschreibung
muss der Ubergang von Grundzustand zu Endzustand quantenmechanisch beschrieben
werden. Dazu wird der Uberlapp von Anfangswellenfunktion ¥; und Endwellenfunktion

V sk pr bestimmt.
P(KER) =| [ W(R) ¥ scon(R)IR (7.3)

Die Endwellenfunktionen sind Eigenfunktionen des 1/R-Potentials, die einem festen
KER entsprechen. Aus Formel 7.3 folgt, dass nur eine Wahrscheinlichkeitsaussage dar-
iiber getroffen werden kann, welcher Anfangsabstand vorlag, wenn ein bestimmter KER
gemessen wurde. Doch auch wenn ein Bereich von verschiedenen Absténden zu ein und
dem selben KER fiihrt, stammt der Hauptbeitrag der Wahrscheinlichkeitsverteilung von
dem Abstand den auch die Reflexions-Niherung ergdbe. Tatsichlich zeigen Simulationen,
dass die quantenmechanische Betrachtung zu nahezu dem gleichen Ergebnis fithrt wie die
klassische[55] (siehe Abb. 7.7). Der Grund fiir diese fast perfekte Ubereinstimmung der
Ergebnisse aus der klassischen Reflezions-Ndherung mit denen der quantenmechanischen
Rechnung liegt darin, dass bei Hey aufgrund der geringen Potentialtiefe die Impulse der
Atome im Anfangszustand vernachlissigbar gering sind [97]. Fir das Heliumdimer ist

die Anwendung der klassischen Reflexions-Naherung also gerechtfertigt.

2engl.: Reflection Approximation
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Abb. 7.7.: (links) Vergleich der KER-Verteilungen von Hey; nach klassischer Rechnung

(schwarz) und quantenmechanischer Rechnung (rot). (rechts) Betragsquadrat der Kontinuums-

wellenfunktion in Abhé&ngigkeit von KER und Abstand R. Der Hauptbeitrag der Wellenfunktion

besteht bei jedem KER aus dem Maximum bei einem internuklearen Abstand R der auch nach
klassischer Rechnung zu diesem KER fiihrt (aus [55]).

Der Abstand R (=1/KER) wird fiir jedes Ionisationsereignis bestimmt und in ein Histo-
gramm eingetragen. Die entstehende Abstandsverteilung (Abb. 7.8) entspricht dem Qua-
drat der Wellenfunktion des Heliumdimers |¥|?. An der Position des inneren Umkehr-
punktes des Potentials bei 4,8 a.u. steigt die gemessene Wahrscheinlichkeitsdichte |¥|?
stark an. Abbildung 7.9 zeigt, dass die Messung hier in sehr guter Ubereinstimmung mit
theoretischen Berechnungen liegt.

Am &duleren Umkehrpunkt, bei 25,6 a.u., ist die Potentialstufe extrem gering, und so
erstreckt sich die Wahrscheinlichkeitsdichte |¥|? weit iiber den Umkehrpunkt hinaus
(vgl. Abschnitt 2.2). Jenseits des Umkehrpunktes befindet sich die Wellenfunktion im
klassisch verbotenen Tunnelbereich. Aufgrund der sehr flachen Potentialstufe dringt die
Wellenfunktion sehr weit in diesen Bereich ein. In der Potentialbarriere fallt die Aufent-
haltswahrscheinlichkeit exponentiell ab. In logarithmischer Darstellung 7.11 entspricht
dies einer Geraden.

Der strikt exponentielle Zerfall einer Wellenfunktion unter einer Potentialbarriere bestéa-
tigt nicht nur eine zentrale Voraussage der Quantenmechanik in einer direkten Messung
des sonst schwer zugénglichen Bereichs einer evaneszenten Welle, sondern enthélt auch

einen Zugang zur gesuchten Bindungsenergie des Heliumdimers: Die Schrodingerglei-
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Abb. 7.8.: Abstandsverteilung von Hes, gemessen nach der Ionisation von He; mit Ti:Sa-
Laserpulsen, die linear in Richtung des Gasstrahls polarisiert sind.

chung beschreibt eine Wellenfunktion in einer stufenférmigen Barriere mit

/2By ina R
U(R) = Ag-e Vet (7.4)

Die Zerfallsrate ist abhédngig von Masse m, Plancks Konstante # und der Bindungs-
energie Ep;nqg. Da m und A wohlbekannte konstante Groflen sind, kann die Bindungs-
energie Ey;nq ermittelt werden, indem die gemessene Abstandsverteilung durch eine Ex-
ponentialfunktion mit einem anpassbaren Parameter beschrieben wird. Diese Kurven-
anpassung (Fit) wird bei Abstdnden zwischen 50 a.u. und 300 a.u. vorgenommen. Der
Beginn bei 50 a.u. liegt in ausreichendem Abstand vom dufleren Umkehrpunkt und somit
sicher im Bereich in dem die Potentialbarriere als Stufe konstanter Héhe angenommen
werden kann. Das Potential[22] bei einem Abstand R von 50 a.u. betrigt 2,4 neV (siehe
Abb. 7.10). Das obere Ende von 300 a.u. liegt vor dem Bereich, in dem systematische
Fehler wie der Impulsiibertrag der Elektronen die Messung verfdlschen. Fiir die Messung
mit linearer Polarisation des Lasers in E-Feld-Richtung folgt aus der Kurvenanpassung
ein Wert fiir die Bindungsenergie von 157,5 neV. Fiir die Messung mit linearer Polarisa-
tion parallel zum Gasstrahl folgt ein Wert von 151,6 neV. Die Abweichung wird in der
Fehlerbetrachtung 7.1.4 diskutiert.
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Abb. 7.9.: Innerer Bereich der Abstandsverteilung von Hes (griin, gemessen am Ti:Sa-Laser
mit linearer Polarisation parallel zum Gasstrahl) im Vergleich mit theoretischen Berechnungen
von Luo et al. (rot, LM2M2* [21]) und Przybytek et al. (schwarz, ECG [22]).
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Abb. 7.10.: Hes-Potentialkurve von Przybytek et al. (schwarz, [22]). Die Potentialtiefe bei
50 a.u. (rot) ist vernachldssigbar klein gegeniiber der Bindungsenergie (blau).
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Abb. 7.11.: Gemessene Abstandsverteilungen von Hes in logarithmischer Darstellung fiir die

Messungen mit linearer Polarisation parallel zum Gasstrahl (schwarz) und in E-Feld-Richtung

(rot). Es wurde je ein exponentielle Kurvenanpassung zwischen 50 und 300 a.u. durchgefiihrt,
deren Parameter Ep;q und Ay angegeben sind.
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Abb. 7.12.: KER (links) und den Abstand R (rechts) von Hes aufgetragen gegen den Winkel
zwischen Aufbruchrichtung des Dimers und E-Feld-Richtung cos(d). Fiir cos(d) kleiner als 0,2
und groBer als 0,95 sind Stérungen in den Verteilungen erkennbar.
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Fir diese Auswertung wurde nicht der gesamte Raumwinkel einbezogen, sondern nur
FEreignisse fiir die der Winkel zwischen dem Relativimpuls p,.; und der Feldrichtung
des Spektrometers cos(¥) grofier als 0,2 ist. Abbildung 7.12 zeigt, dass im Bereich von
cos(¥) < 0,2 Storungen vorliegen, die die Giite der Messung einschranken. Ursache fiir
diese Storungen sind Signalreflexionen an den Enden der Anodendréhte oder anderen
Kabelverbindungen. Fiir Aufbriiche mit cos(d) < 0,2 ist der Flugzeitunterschied zwi-
schen den beiden Ionen im gleichen Bereich wie die Laufzeiten der Stérungen auf den
Anodendréhten. Genau in E-Feld-Richtung wurden gehéuft zwei Ionen detektiert, die
nicht aus einem Aufbruch stammen® aber trotz Forderung von Impulserhaltung nicht
herausgefiltert werden konnten. Deshalb wurden auch Ereignisse mit cos(d) > 0,95 aus-

geschlossen.

7.1.3. Korrekturen aufgrund des Startimpulses der lonen

Die Reflexions-Ndiherung setzt voraus, dass die kinetische Energie der Ionen ausschlief3-
lich aus der Umwandlung der anfinglichen potentiellen Energie der Ionen entsteht, sie
also keinen Startimpuls besitzen. Dies ist im Laserfeld nur ndherungsweise wahr. Die lo-
nen erhalten aufgrund der Impulserhaltung den entgegengesetzten Impuls der Elektronen
bei der Starkfeld Tunnelionisation. Das ionisierende Wechselfeld des Laserpulses wirkt
auch nach der Ionisation noch fiir einen kurzen Moment auf die entstandenen geladenen
Teilchen. Ebenso wie die Elektronen im Laserfeld einen geringen Impuls erhalten (siehe
Impulsverteilung in Abb. 4.8), nehmen die Ionen den betragsméfBig gleichen Impuls im
Laserfeld auf. Dabei gibt die Polarisation die Ausrichtung des elektrischen Feldes, und
damit die Richtung der beschleunigenden Kraft vor. Die Auswirkung davon lisst sich
in den beiden Messungen bei unterschiedlicher Polarisation vergleichen. Dazu wird die
Summe der Impulse beider Ionen (fortan Summenimpuls) betrachtet. Hier ist die Pola-
risationsrichtung direkt erkenntlich, wie Abb. 7.13 zeigt. Die Coulomb-Explosion erfiillt
die Impulserhaltung, jeglicher Summenimpuls stammt also von Abbildungsfehlern im
Spektrometer, limitierter Detektorauflosung und eben dem Impuls aus dem Ionisations-

prozess.

Erhalten beide ionischen Fragmente durch das Laserfeld einen Impuls gleicher Gréfie und
in gleicher Richtung, so wird der Summenimpuls psy,,» maximal. Der Relativimpuls pj¢;
wird dabei nicht verdndert (siehe Abb. 7.14). Werden zwei betragsméafig gleiche Impul-

se durch das Laserfeld in entgegengesetzte Richtungen iibertragen, heben sie sich bei

3zufillige Koinzidenzen
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Abb. 7.13.: Vergleich der Summenimpulse aus der Messung mit Polarisation parallel zum Gas-
strahl (y-Achse) (A) und der Messung mit Polarisation in E-Feld-Richtung (z-Achse) (B). In
Polarisationsrichtung ergibt sich jeweils die starkste Summenimpulsverbreiterung.

vektorieller Addition auf, und der Summenimpuls bleibt null. Stattdessen wird der Re-
lativimpuls p,e; der Ionen stark verdndert (siche Abb. 7.15). Zwischen diesen beiden
Extremfillen, bei der Ubertragung von Impulsen unterschiedlicher Gréfie und Richtung,
entstehen komplementire Kombinationen aus Summenimpuls und Relativimpuls. Die
Verfilschung des Relativimpulses wirkt sich auf die Berechnung des KERs und schlief3-
lich des Abstands R aus. Dadurch entsteht ein systematischer Fehler auf den Messgrofien.
Der gemessene Relativimpuls prejmess Setzt sich zusammen aus pre; und pregerror, WO-
bei fiir ein einzelnes Ereignis keine Information iiber die Grofle des Fehlers preserror
ermittelt werden kann. Jedoch ist die Wahrscheinlichkeiten dafiir, dass die Ionen einen
zusétzlichen Impuls in die gleiche oder die entgegengesetzte Richtung erhalten, gleich
groB. Dies fithrt dazu, dass auch die Verteilung der Impulssumme (Ap; + Apsg) iden-
tisch zur Verteilung der Impulsdifferenz (Ap; - Apg) ist. Somit kann die Verteilungen
des Fehlers p,ej error aus der gemessenen Summenimpulsverteilung gewonnen werden.

Um zu ermitteln, wie sich die gemessene Abstandsverteilung dndert, wenn jedes Ereig-
nis einen Fehler p,¢j error enthélt, werden kiinstliche Ereignisse am PC simuliert. Dazu
werden 107 Aufbriiche berechnet, bei denen sich jeweils zwei Ionen in einem zufilligen
Abstand geméf einer abfallenden e-Funktion befinden. Die Steigung der e-Funktion ent-
spricht einem Bindungsenergiewert. Zu jedem KER dieser berechneten Ereignisse wird

die Energie eines zufilligen Relativimpulses geméfl der Summenimpulsverteilung in den
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Abb. 7.14.: Ionische Impulse durch Coulomb-Explosion und Laserfeld (rot, blau) neben den
messbaren Impulsen (gestrichelt). Zwei gleichgerichtete Impulse auf die Ionen durch das Laser-
feld Ap; fiihren zu einem unverdnderten Relativimpuls p,e; aber einem vergréflerten Summen-

impuls psum-

Abb. 7.15.: Tonische Impulse durch Coulomb-Explosion und Laserfeld (rot, blau) neben den

messbaren Impulsen (gestrichelt). Zwei entgegengesetzte Impulse auf die Ionen durch das Laser-

feld Ap; fiihren zu einem unverdnderten Summenimpuls pgy., aber einem vergréBerten Relati-
vimpuls ppe;.

drei Raumrichtungen x, y, und z hinzuaddiert. Es gilt also

KER = KERo + E; + E, + E. = KERq + » reca + Pretcy 42 e (7.5)

20tHes  2MHey  2[tHes
Durch die zusétzliche Energie werden die gemessenen Werte des KERs grofler, und damit
die gemessenen Abstédnde scheinbar kleiner. Das fiithrt zu einer steiler abfallenden e-
Funktion und folglich einer gréfleren berechneten Bindungsenergie. Das bedeutet ohne
den zusatzlichen Relativimpuls pjej error Wire eine geringere Bindungsenergie gemessen
worden. Um zu ermitteln, welche (geringere) Bindungsenergie den Messwerten zugrunde

liegt, wird die Ausgangsbindungsenergie in der Rechnung so angepasst, dass der Messwert



7.1. Messungen am Ti:Sa-Laser 129

reproduziert wird*. Die gemessene Bindungsenergie von 157,5 €V bei linearer Polarisation
parallel zum Gasstrahl entspricht also tatséchlich einer Bindungsenergie von 149,8 eV.
Die Bindungsenergie aus der Messung bei Polarisation in E-Feld-Richtung wird von
151,6 eV auf 144,5 eV korrigiert.

7.1.4. Fehlerbetrachtung

Neben dem bereits beschriebenen systematischen Fehler (Abschnitt 7.1.3) bestehen wei-
tere Unsicherheiten, die die Genauigkeit der ermittelten Bindungsenergie beeintréch-
tigen. Dies ist zum Einen die Genauigkeit der Kalibrierungen und zum Anderen der
stochastische Fehler, der sich in der Restabweichung der Kurvenanpassung zur Bestim-
mung der Bindungsenergie niederschlagt.

Die Prézision, die bei der Kalibrierung erreicht werden konnte, wurde bereits in Ab-
schnitt 7.1 beschrieben. Durch die Flugzeitkalibrierung konnte der KER mit einer relati-
ven Genauigkeit von 0,16% angegeben werden. Diese Unsicherheit gilt fiir Energien, die
aus Relativimpulsen berechnet wurden, die parallel zur Feldrichtung im Spektrometer
stehen. Haben die Relativimpulse auch Komponenten der anderen beiden Raumrichtun-
gen, so muss zusdtzlich die Kalibrierung des Auftreffortes beriicksichtigt werden. Die
Aufbruchsenergie konnte hier mit einer Genauigkeit von 0,86% ermittelt werden. Um
den resultierenden Fehler auf die Bindungsenergie zu bestimmen, werden die Impulse in
E-Feld-Richtung um den Faktor /T1,0016 gestreckt oder um den Kehrwert gestaucht.
Die Impulse senkrecht zur E-Feld-Richtung werden um den Faktor /11,0016 - 1, 0086 ge-

streckt und gestaucht. Daraus ergibt sich ein Fehler von £3,9 neV fiir die Messung mit

Polarisation parallel zum Gasstrahl und +3,8 neV fiir die Messung mit Polarisation in
E-Feld-Richtung.

Mit dem Fehler der exponentiellen Kurvenanpassung von +0,6 neV resultiert fiir die
Messung mit Polarisation parallel zum Gasstrahl ein Gesamtfehler von 149,8 +4.4 neV.
Bei Polarisation in E-Feld-Richtung betrégt der Fehler der Kurvenanpassung 40,6 neV
womit der Gesamtfehler 144,5 +4,3 neV ist.

Eine weitere Moglichkeit eine Aussage iiber die Giite der Messergebnisse zu treffen ist
der Test auf inhdrente Konsistenz der Daten. Da die Orientierung der Dimere im Fokus
zuféllig bestimmt ist und bei diesen groflen Abstdnden die Anwesenheit des zweiten Teil-

chens keine Auswirkungen auf den Ionisationsprozess im Laserfeld haben sollte, ist ein

“Hierzu wird die entstehende Abstandsverteilung der kiinstlichen Ereignisse im gleichen R-Bereich und
unter den gleichen Bedingungen an den Raumwinkel durch eine Exponentialfunktion beschrieben,
wie die Messdaten.
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Abb. 7.16.: Bindungsenergien von Hey in verschiedenen Raumwinkelbereichen (Acos(d) = 0,1)
im Vergleich zu den ermittelten Werten fiir den Gesamtbereich (0,2 < cos(d) < 0,95).

vollsténdig isotroper Aufbruch zu erwarten. Der KER, und damit auch die Abstands-
verteilung und die ermittelte Bindungsenergie sollten in jeder Raumrichtung gleich sein.

Allein die Laserpolarisation kénnte diese Isotropie brechen.

Fiir diesen Test wird die Bindungsenergie in unterschiedlichen Raumwinkelbereichen be-
stimmt und verglichen. Dazu werden die Daten in zehn Blocke geteilt, die sich durch den
Bereich des Winkels zwischen Aufbruch- und E-Feld-Richtung cos(v}) unterscheiden. Die
ermittelten Bindungsenergien der zehn einzelnen Abschnitte ist in Abb. 7.16 neben den
Gesamtergebnissen dargestellt. Wahrend bei der Messung mit Polarisation parallel zum
Gasstrahl samtliche Einzelwerte im Rahmen ihrer Fehler mit dem Gesamtergebnis ver-
einbar sind, streuen die Einzelwerte bei der Messung mit Polarisation in E-Feld-Richtung
iber die Fehlergrenzen hinaus. Erst mit einem Fehler von mindestens 151,6 £14,1 neV
stimmen die ermittelten Bindungsenergien aller Teilabschnitte im Rahmen ihrer Fehler
mit dem Wert aus der Kurvenanpassung des Gesamtbereichs {iberein.

Die Wahl des Bereichs der Kurvenanpassung zur Ermittlung der Bindungsenergie von
50 a.u. bis 300 a.u. wurde in Abschnitt 7.1.2 erldutert. Werden diese Grenzen leicht va-

riiert ist keine Verdnderung des Ergebnisses zu erwarten, da die Wellenfunktion geméf
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Abb. 7.17.: Abhingigkeit der ermittelten Heo-Bindungsenergie vom Intervall der exponentiellen
Kurvenanpassung. Bei Variation der unteren Grenze bleibt die oberen Grenze fest bei 300 a.u.,
bei Variation der oberen Grenze bleibt die untere Grenze fest bei 50 a.u..

der theoretischen Beschreibung im gesamten Bereich unter der Barriere dem gleichen
exponentiellen Zerfallsgesetz folgt. Beobachtete Variationen des Ergebnisses geben einen
weiteren Anhaltspunkt zu dessen Belastbarkeit. Abbildung 7.17 zeigt, dass eine Variati-
on der Grenzen eine Abweichung der Bindungsenergie von +2,3/-2,8 neV (Polarisation
parallel zum Gasstrahl) bzw. +3,7/-3,4 neV (Polarisation in E-Feld-Richtung) bewirkt.
Um die Auswirkung der endlichen Orts- und Zeitauflésung auf die Bestimmung der Bin-
dungsenergie abzuschétzen, wurde die Auflésung kiinstlich reduziert und der Einfluss auf
die Bindungsenergie beobachtet. Dazu wird eine Zufallszahl zwischen +0 und +2 mm
zum Auftreffort bzw. +£0 und +2 ns zur Auftreffzeit hinzu addiert. Die zusétzliche Un-
schérfe fiihrt zu einer erhohten Bindungsenergie, da ein quadratischer Zusammenhang
zwischen Ort und Impuls besteht. So folgt eine durchschnittliche Erhéhung der Impulse
und damit eine Erhéhung der Energien, eine Reduktion der Abstdnde und schlielich eine
Erhohung der Bindungsenergie. Eine zusétzliche Unschérfe der Auftreffzeit hat nahezu
keinen Einfluss auf die ermittelte Bindungsenergie. Diese Ergebnisse sind in Abb. 7.18
zusammengestellt.

Die real bestehende Ortsauflosung des Detektors fithrt zu einer geringen Verbreiterung
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Abb. 7.18.: Auswirkung einer kiinstlich reduzierten Auflosung auf die ermittelte Hes-
Bindungsenergie. Eine Reduktion der Ortsauflésung fiithrt zu einem merklichen Anstieg der Bin-
dungsenergie, wahrend die Zeitauflosung kaum Einfluss zeigt.

der Summenimpulsverteilung und der Relativimpulsverteilung. Die Auswirkungen ei-
ner verbreiterten Relativimpulsverteilung auf die Bindungsenergie wurde bereits in Ab-
schnitt 7.1.3 korrigiert. Die Korrektur des Riickstofes der Elektronen beinhaltet also auch

die Korrektur die Vergréflerung des Relativimpulses durch die endliche Ortsauflésung.

7.2. Messung am FEL

Der Freie Elektronen Laser FLASH in Hamburg kann Photonen erzeugen, von denen
bereits ein einzelnes geniigend Energie trigt, um Helium zu ionisieren. Die Photonen-
dichte im Laserfokus dieser Anlage ist so hoch, dass die zweifache Photoionisation des
Targets geséttigt werden kann (Details zu FLASH in Abschnitt 4.3.4).

Zur lonisation von Heliumdimeren werden Photonen mit einer Wellenlénge von 18,5 nm
und damit einer Energie von 67 eV gewihlt®. Der bereitgestellte Photonenfluss fiihrt
zu einer groflen Menge an lonisationen von Restgasteilchen, obwohl ein Restgasdruck
von 8-1071'2 mbar erreicht werden konnte (siche Abschnitt 5.3). Damit dieser Unter-
grund nicht das Finden echter Koinzidenzen beeintrachtigt, wurde die Laserintensitét
abgeschwécht. Dazu wurde in einen Abschnitt der Beamline Gas eingelassen, das einen
hohen Absorptionsquerschnitt fiir Photonen der verwendeten Wellenlédnge besitzt. Durch

Regelung der Gasmenge konnte eingestellt werden wie viele Photonen am Experiment

SEine Photonenenergie von 24,6 eV 4+ KER hitte fiir das vorgestellte Experiment bereits geniigt. Bei
67 eV war die Fokusposition der Beamline jedoch besser bestimmbar und ndher am Sollwert, auf die
das Experiment ausgelegt war.
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Abb. 7.19.: Beispiel eines aufgezeichneten Analogpulses und der Pulsform nach Anwendung des

CFD-Algorithmus. Der Detektor verzeichnet viele Signalpulse in kurzer Zeit. Die erhohte Grund-

linie des aufgezeichneten Analogsignals (rot) wird durch den verwendeten CFD-Algorithmus
(blau) kompensiert.

ankommen. Dadurch wurde die Anzahl von detektierten Ionen pro Laserpuls auf rund
20 reduziert.

Viele dieser Ionen stammten von ionisiertem Wasserstoff, der einen Grofiteil des ver-
bliebenen Restgases ausmachte. Aufgrund ihrer geringen Masse haben Wasserstoffionen
eine geringe Flugzeit und erreichen den Detektor vor den gesuchten Heliumionen. Um die
Aufnahmeelektronik nicht mit diesen kategorisch falschen Signalen aufzuhalten, wurde
nur Signale aufgezeichnet, die nach der typischen Flugzeit von H' gemessen wurden. So

wurde noch durchschnittlich 10 Ionen je Laserpuls detektiert und gespeichert.

Gespeichert wurde bei dieser Messung die analoge Pulsform der Signale, unter Verwen-
dung des in Abschnitt 6.2.1 beschriebenen ADC-Datenaufnahmesystems. Dies ermog-
licht die Zeitpunktsextraktion an die speziellen Gegebenheiten der Messung anzupassen
und nachtréglich zu optimieren. Die hohe Zahl von Ionen fiihrte hdufig dazu, das Pul-
se nicht isoliert, sondern in Form von Pulsziigen mit mehreren Peaks auftraten. Im
exemplarisch dargestellten Pulszug in Abb. 7.19 wird sichtbar, dass dies dazu fiihrt,
dass nicht alle Pulse von der Nulllinie aus ansteigen, sondern die Grundlinie von Puls
zu Puls unterschiedlich hoch sein kann. Die Hohe der Grundlinie kann fir jeden Puls
ausgemessen werden, und hebt sich bei dem verwendeten Verstéarkungsfaktor von 1 im
CFD-Algorithmus gerade auf (siehe Abschnitt 6.2.1).

Die Daten wurden bei einer FLASH-Repetitionsrate von 800 Hz und einer Pulsenergie

zwischen 6 und 12 pJ aufgenommen. Die Messung war unterteilt in mehrere Messblocke
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Abb. 7.20.: Bestimmung des Flugzeitnullpunktes to aus dem Achsenabschnitt (Detail) einer Re-
gressionsgeraden an mehrere Flugzeiten von Ionen mit bekanntem Masse-zu-Ladung-Verhéltnis.

von jeweils einigen 10 Stunden die sich zu einem Gesamtzeitraum von 81 h aufsummie-
ren. Die Speicherung der Rohdaten, bestehend aus analogen Pulsformen, benétigt einen
hohen Speicherplatz von etwa 3 TB. Nach der Umwandlung in Zeitpunkte durch den
CFD Algorithmus wird der benétigte Speicherplatz auf 73 GB reduziert. Anschlielend
konnen Ereignisse herausgefiltert werden, die zwei Ionen enthalten, welche die Flug-
zeitabhangigkeit nach Gleichung 7.1 erfiillen. Werden nur noch die Daten der beiden
relevanten Ionen gespeichert, reduziert sich das Datenvolumen um einen Faktor 10, wo-
durch die weitere Datenanalyse schneller durchgefiithrt werden kann. Insgesamt konnten
490.000 Dimeraufbriiche identifiziert werden.

Nachfolgend wird die Kalibrierung, die Auswertung der Hes-Daten und die Fehlerbe-
trachtung der Messung am FLASH vorgestellt. Dariiber hinaus wurde am FLASH ei-
ne Messung bei hoherem Spektrometerfeld durchgefithrt, um interatomaren Coulomb-
Zerfall (ICD) in Heliumclustern unterschiedlicher Gréfie zu untersuchen. Die zugehorigen

Ergebnisse werden in Kapitel 9 beschrieben.

7.2.1. Kalibrierung der Messung am FEL

Die Kalibrierung von Spektrometer und Detektor folgt auch hier den in Abschnitt 6.4
beschriebenen Schritten. Zunéchst wird der Zeitversatz zwischen dem Signal des Laser-
pulses und dem Stattfinden der Reaktion bestimmt. Als Signal diente hier ein Puls, der

durch geladene Teilchen erzeugt wurde, die durch die Interaktion des Lasers mit Gas in
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Abb. 7.21.: Vergleich von Ny-Referenzmessung [98] und Ny-Kalibrierungsmessung am FLASH.
In beiden Messungen konnten Vibrationslevel aufgelost und durch Wahl der Spektrometerpara-
meter in Ubereinstimmung gebracht werden.

Zustand Vibrationslevel KER [98] KER Messung
D °Il, — N*(°P) + N*(°D) 0 7,584 oV 7574 oV
1 7.719 &V 7.721 6V
D ¥ — N*(3P) + N*(!D) 1 10,316 eV 10,315 eV
2 10,546 eV 10,541 eV

Tabelle 7.3.: Vergleich von Referenzwerten aus [98] und Messwerten des No-Aufbruchs.

einer Gaszelle entstanden. Diese Gaszelle befand sich etwa 30 m von der Reaktionskam-
mer entfernt entlang der FEL-Strahlfithrung. Messungen mit Neon, Stickstoff, Lachgas
(N20O) und Helium lieferten ausreichend bekannte Masse-zu-Ladung-Verhaltnisse, um
die in Abb 7.20 dargestellte lineare Regression durchzufiihren und tg zu bestimmen. Es
resultiert ein Zeitversatz tg von 293,34 ns.

Zur Kalibrierung des elektrischen Feldes und der Spektrometerldange, die nach Glei-
chung 6.6 zur Berechnung der Impulskomponente parallel zur Feldrichtung benétigt
werden, wurde der Aufbruch von No untersucht. Wie auch bei dem in Abschnitt 7.1
beschriebenen Aufbruch von Og entstehen hier ionische Fragmente mit scharf definier-
ter Energie. Die resultierende KER-Verteilung wird mit der einer Referenzmessung[98]
verglichen (sieche Abb. 7.21). Durch Feineinstellung der Spektrometerparameter auf eine
Beschleunigungsstrecke s; von 39,04 mm und einer Feldstarke E; von 4,41 V/em konnte
die in Tab. 7.3 gezeigte Ubereinstimmung der Energieniveaus erreicht werden. Die ma-

ximale relative Abweichung zur Referenzmessung betragt 0,13 %, die mittlere relative
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Abb. 7.22.: (links) Flugzeit gegen Auftreffort in x-Richtung von Ionen aus dem dissoziativen

Aufbruch von N5O fiir einen schmalen Schnitt in y-Richtung. (rechts) Energie des detektierten

Tons gegen den Winkel zwischen dessen Impulsvektor und der Richtung des elektrischen Feldes
im Spektrometer.

Aufbruch Energie E, / KER rel. Abweichung
N,O — NO*T + NO 0,165 6,17%
N2O — NO*+ + N 0,356 0,62%
Ney — Net + Ne™ 4,425 0,16%

Tabelle 7.4.: Mittlere relative Abweichungen der Aufbruchsenergien entlang ¢ bei Kalibrierung
der Impulskomponenten in der Ebene senkrecht zur E-Feld-Richtung mit einem Streckungsfak-
tor ¢ von 0,98.

Abweichung betragt 0,054 %. Die Referenzmessung wird mit einem Fehler von £10 meV
angegeben, was einer relativen Abweichung von +0,09 % bis +0,13 % fiir die verwende-
ten Vergleichswerte entspricht.

Die x- und y-Komponenten des Impulses nach Gleichung 6.6 wurden mit Hilfe einer
N5O-Messung kalibriert. Um den korrekten Absolutwert dieser Komponenten zu erhal-
ten, wird der gemeinsame Streckungsfaktor c eingestellt. Nach der Photoionisation von
N>O kann das Molekiil auf mehreren Wegen dissoziieren. Die Dissoziationsenergie der
beobachteten Kanéle verteilt sich dabei jeweils auf ein neutrales und ein geladenes Frag-
ment, wobei nur das geladene Fragment nachgewiesen werden kann. Die Energien sind
vergleichbar mit dem KER fragmentierender Heliumdimere, die sich im Tunnelbereich
befinden (siehe Abb. 7.22). Die x- und y-Komponenten werden also genau in dem Ener-
giebereich kalibriert, der auch zur Bestimmung der Heo-Bindungsenergie verwendet wird.

Durch einen Streckungsfaktor von 0,98 konnte die Abweichung der gemessenen Ionen-
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Abb. 7.23.: (links) Vergleich der gemessenen KER-Verteilung des Aufbruchs von Ney; mit

der berechneten Verteilung nach Gleichung 7.3. (rechts) Darstellung der gemessenen KER-

Verteilung gegen den Winkel cos(?) zwischen dem Relativimpuls der detektierten Ne™-Tonen pj.;
und der Richtung des elektrischen Feldes im Spektrometer.

energien in x- und y-Richtung von den bereits kalibrierten Energien in E-Feld-Richtung
minimiert werden. Zusétzlich wurde iiberpriift ob bei diesen Einstellungen der KER
des Aufbruchs von Neondimeren eine moglichst kleine Abweichung zwischen E-Feld-
Richtung und den Richtungen senkrecht dazu aufweist (siehe Abb. 7.23 rechts). Dazu
wird die Streuung des Schwerpunkts von Gauflkurven betrachtet, die an die Aufbruch-
senergie entlang des Winkels zwischen Aufbruchs- und E-Feld-Richtung 1 angepasst
wurden. Die mittleren relativen Abweichungen der Aufbruchsenergien entlang ¢ sind

in Tabelle 7.4 zusammengefasst. Die kalibrierten Spektrometer- und Detektorparameter

Parameter nach Gleichung 6.6 Wert
Beschleunigungsstrecke s 39,04 mm
E-Feld in s 441 V/cm
Nachbeschleunigung s 8§ mm
E-Feld in s 2000 V/cm
Ortsversatz xq -1,23  mm
Ortsversatz yq -3,79 mm
Korrektur des Zeitnullpunktes tg 293,34 ns
Streckungsfaktor c 0,98

Tabelle 7.5.: Kalibrierte Spektrometer- und Detektorparameter fiir die Heo-Messung am FEL
FLASH.
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Abb. 7.24.: (links) Auftreffort von Ionen auf dem Detektors bei ortsabhingig reduzierter Nach-

weiseffizienz. Gezeigt sind nur Ionen, deren Flugzeit der von He™-Tonen entspricht. (rechts) To-

nensignal in Abhéngigkeit der radialen Auftreffposition auf den Detektor. Die Ortsabhéngigkeit
der Nachweiseflizienz wird durch einen Gau$-Fit beschrieben.

sind in Tabelle 7.5 aufgelistet. Mit diesen Parametern zeigt sich eine gute Ubereinstim-
mung der gemessenen KER-Verteilung aufbrechender Neondimere mit der Berechnung
der Verteilung nach Gleichung 7.3 (siehe Abb. 7.23 links).

7.2.2. He;-Messung am FEL

Die Abstandsverteilung, und damit das Quadrat der Heo-Wellenfunktion, wird hier ana-
log zu der in Abschnitt 7.1.2 beschriebenen Weise aus den Messdaten extrahiert. Die
extrem hohe Ionisationsrate durch den FEL erfordert jedoch zuvor zwei Korrekturen:
Die Kompensation der reduzierten Nachweiseffizienz und die Subtraktion des Unter-
grundes.

Die dauerhafte hohe Beanspruchung der MCPs fithrte zu reduzierter Nachweiseffizienz
in der Mitte des Detektors. Die besondere zeitliche Abfolge der beschleunigten Elektro-
nenpakete am FLASH (siehe Abschnitt 4.3.4) erzeugt einen Laserpulszug alle 0,1 s, der
800 ps lang ist und in unserem Fall aus 80 dquidistanten Einzelpulsen besteht. Jeder
dieser Laserpulse erzeugt bis zu 50 Ionen im Spektrometervolumen, womit die Ionen-
rate innerhalb eines Pulszuges 5 MHz erreichen kann. Die meisten dieser Ionen treffen
in der Mitte des Detektors auf. Nach etwa 200 h der Beanspruchung des MCPs zeig-
ten Referenzmessungen hier einen Effizienzeinbruch. Diese Messungen bestehen aus der

Aufnahme von Ereignissen, die ohne den Einsatz eines Gasstrahls entstanden und der
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Abb. 7.25.: Relativimpulsverteilung der Hes-Messung am FLASH in der Ebene senkrecht zur

E-Feld-Richtung fiir Tonenpaare, deren Summenimpuls in jeder Raumrichtung kleiner als +3 a.u.

ist. Durch Ionisation des Restgases entsteht eine Linie von Ereignissen, die trotz Forderung

der Impulserhaltung nicht verschwinden (links). Die Intensitdt der Linie wird im Randbereich
ermittelt und dort wo sie echte Daten tiberlagert subtrahiert (rechts).

FEL nur das Restgas ionisierte (Abb. 7.24 links)®. Da die Nachweiseffizienz abhéingig von
der Geschwindigkeit der Ionen, und damit von Masse-zu-Ladung-Verhéltnis ist, wurden
nur die Auftrefforte von Ionen, die im relevanten Bereich der Flugzeit von Heliumio-
nen HeT detektiert wurden, ausgewertet’. Die reduzierte Nachweiswahrscheinlichkeit
kann durch die in Abb. 7.24 (rechts) dargestellte Gaufi-Kurve gendhert werden. In den
Messdaten wird sie durch einen ortsabhéngigen Gewichtungsfaktor entsprechend der re-
ziproken Funktion zu dieser Gau-Kurve ausgeglichen. Der Gewichtungsfaktor wird fiir
jedes nachgewiesene Ion eines Ereignisses angewandt, fiir Nachweis von zwei He™-Ionen
also zwei mal.

Die zweite notwendige Korrektur fiir die Messung am FEL besteht in der Subtraktion
des Untergrundes, der durch die Ionisation von He-Atomen im Restgas entsteht. Der
FEL kann Atome nicht nur im Fokus sondern entlang des gesamten Strahlpfades ionisie-
ren. Bereits ein einzelnes seiner Photonen trigt geniigend Energie zur Photoionisation,

unabhéngig von der Sorte des getroffenen Restgasteilchens (sieche Abschnitt 4.3.4).

5Diese Messungen wurden zu zwei verschiedenen Zeitpunkten wahrend der Heo-Messung aufgenom-
men. Die Konzentration von warmem Helium im Restgas wurde dazu absichtlich erhoht, indem
Helium ins Vorvakuumsystem geleitet wurde. Aufgrund des limitierten Kompressionsverméogens der
Turbomolekularpumpen beeinflusst dies auch die Heliumkonzentration im Hochvakuumbereich der
Reaktionskammer.

"Die Geschwindigkeitsabhingigkeit der Nachweiswahrscheinlichkeit ist direkt einsehbar, wenn der Auf-
treffort gegen die Flugzeit aufgetragen wird, denn unter Annahme einer ionischen Startgeschwindig-
keit vo von null ist die Flugzeit Ma$ fiir die Teilchengeschwindigkeit. Das entsprechende Histogramm
befindet sich in Anhang A.5.



140 7. Ergebnisse

104 E_\\ LI 1T 1T T 17 LI T 17 T 17T T 17 LI T 17 T \\_E
c = =
L = Ty .
T L ]
<
C L —
w , g
=102 ey J —
[0 = ﬂ;#{-}% it 3
el - B =
”  Fit Parameter  Wert Fehler | “%m{ﬁi‘#%%{fﬁ%ﬂ -
A 4,484-10°  4,0-10" Tyt %ﬁ# it 1
ol EwleV 1632107 1,7-10° ﬁm ﬂm H
:\ L1 ‘ I I | ‘ I I ‘ L1 ‘ | ‘ | ‘ I I ‘ L1 ‘ | ‘ L1 \:
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500

R/a.u.

Abb. 7.26.: Gemessene Abstandsverteilung von Hey in logarithmischer Darstellung. Der Para-
meter Ey;,q der exponentiellen Kurvenanpassung gibt die Bindungsenergie in eV an.

Das Restgas hat in der gesamten Kammer die gleiche Dichte, und so ist anzunehmen,
das dessen lonisationswahrscheinlichkeit entlang des Photonenpfades durch die Kam-
mer gleich hoch ist. Die ionisierten Restgasteilchen erreichen den Detektor in zufélligen
rdumlichen und zeitlichen Absténden zueinander. Ein kleiner Teil hiervon erfiillt zufél-
lig die geforderte Bedingung, dass der Summenimpuls der detektierten Ionenpaare in
jeder Raumrichtung kleiner als 3 a.u. ist. Die Verteilung der Relativimpulse dieser Un-
tergrundereignisse entspricht einer Linie in Ausbreitungsrichtung des Strahls x, die die
Relativimpulsverteilung der echten Ereignisse iiberlagert, wie Abb. 7.25 (links) zeigt.
Die Relativimpulsverteilung der zufilligen Ereignisse ist uniform entlang dieser Linie.
Sie kann also in einem Bereich ermittelt werden, an dem keine echten Ereignisse vor-
liegen, in einem Abstand von x = 15 mm vom Detektormittelpunkt. Diese Verteilung
wird von der Verteilung im zentralen Bereich des Detektors, an dem echte Ereignisse
vorliegen, subtrahiert (sieche Abb. 7.25 rechts).

Nachdem diese beiden Korrekturen, die Kompensation der Nachweiseffizienz und die
Subtraktion falscher Koinzidenzen, durchgefiihrt wurden, resultiert die in Abb. 7.26 dar-
gestellte Abstandsverteilung. Die Bindungsenergie wird analog zur Vorgehensweise aus
Abschnitt 7.1.2 aus dem Exponenten einer exponentiellen Kurvenanpassung an die Ab-
standsverteilung zwischen 50 und 300 a.u. extrahiert, wodurch ein Wert von 163,2 neV
ermittelt wird.

Ahnlich wie bei der Messung am Ti:Sa-Laser waren auch bei der Messung am FEL Teile
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zwischen Aufbruchrichtung des Dimers und E-Feld-Richtung cos(¢#). Fiir cos(d) kleiner als 0,4
sind Untergrundereignisse in den Verteilungen erkennbar.
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Abb. 7.28.: Vergleich der Summenimpulsverteilung nach zweifacher Photoionisation bei linearer
Polarisation in y-Richtung aus Simulationsdaten und der Messung. Die Relativimpulsverteilung
zweier Elektronenimpulsverteilungen mit fester Energie (A+B) ist identisch zur dargestellten

Summenimpulsverteilung (C), die sich in der Summenimpulsverteilung der Messdaten (D) wie-
derspiegelt.

des Raumwinkels durch Stérungen verfilscht. Signalreflexionen an den Enden der An-
odendréhte verfilschen das echte Signal in Bereichen, in denen die Flugzeitdifferenz der
beiden Ionen so grof ist wie die Laufzeit der Reflexionen auf den Dréahten. Zur Bestim-
mung der Bindungsenergie werden deshalb nur Ereignisse mit einem Winkel cos(1)) grofier
als 0,4 einbezogen, wobei ¥ der Winkel zwischen dem Relativimpuls und der Richtung
des elektrischen Feldes ist. Abbildung 7.27 zeigt den KER und die Abstandsverteilung
aufgetragen gegen den Winkel cos(¥).
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Abb. 7.29.: Summenimpulsbereiche A und B (links) mit zugehorigen normierten KER-

Verteilungen (rechts). Fiir Bereich B wird ein grofilerer Relativimpuls auf das Dimer iibertra-

gen, deshalb sind hier weniger Ereignisse bei sehr kleinem KER und eine Erhohung bei 0,2 eV
gegeniiber Bereich A zu beobachten (Ausschnitt rechts).

7.2.3. RiickstoB der Elektronen

Der Riickstol der Photoelektronen auf die verbleibenden Ionen ist bei der Photoionisati-
on scharf definiert. Sowohl die Ionisationsenergie von Helium Ig.;, als auch die Energie
der verwendeten Photonen des FEL E, sind bekannt. Die iiberschiissige Energie wird
in Form von kinetischer Energie zwischen Photoelektron und Ion aufgeteilt. Im ersten
Ionisationsschritt sind das E - Ig.; = 67 eV - 24,6 eV = 42,4 eV. Entsprechend der Im-
pulserhaltung erhélt das Elektron dabei den Grofiteil der Energie bei einem Impuls pe
von 1,77 a.u.. Im zweiten Ionisationsschritt ist die iiberschiissige Energie um den KER
reduziert, und der Impuls p. entsprechend etwas geringer.

Die Winkelverteilung der emittierten Elektronen nach der Photoionisation entspricht
einer cos?-Verteilung um die Polarisationsachse des Lichtes (siche Abb. 4.3). Auf die
Coulomb-explodierenden Ionen wirkt nun die Summe zweier solcher Elektronenimpulse.
Die entstehende dreigeteilte Hauptstruktur der Summenimpulsverteilung spiegelt sich
in der gemessenen Verteilung 7.28 D wieder. Analog zu dieser Verteilung wird der Re-
lativimpuls der Ionen erhoht (siehe Abschnitt 7.1.3). Dieser zusétzliche Impuls erhoht

den gemessenen KER der Coulomb-Explosion, und fiihrt damit zu einer scheinbar enge-
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Abb. 7.30.: Vergleich der gemessenen Abstandsverteilungen von Hes in den beiden Bereichen
des Summenimpulses A und B. Der Parameter Ey;,q der exponentiellen Kurvenanpassung gibt
die Bindungsenergie in eV an.

ren Abstandsverteilung und einer gréfleren Bindungsenergie. Um diesen Effekt zu kor-
rigieren, wird nun analog zu der in Abschnitt 7.1.3 beschriebenen Vorgehensweise die
Relativimpulsverteilung der Elektronenriickstofle aus der gemessenen Summenimpuls-
verteilung bestimmt. Dann wird ermittelt welche anfingliche Bindungsenergie durch die
zuséatzliche Energie der Elektronenriickstéfle zu der gemessenen Bindungsenergie von
163,2 neV fiithrt. Dies ist fiir eine Bindungsenergie von 151,9 neV der Fall.

Die dreigeteilte Struktur des Summenimpulses kann genutzt werden, um den Datensatz
in zwei separierten Bereichen zu analysieren. Dazu wird die Summenimpulsverteilung
in zwei Bereiche A und B zerlegt (siche Abb. 7.29). Im niederenergetischen Bereich ist
die KER-Verteilung von Bereich B gegeniiber der Verteilung von Bereich A zu etwas
hoheren Energien hin verschoben. Dieses Verhalten ist zu erwarten, da fiir Bereich B ein
groflerer Relativimpuls durch den Riickstofl der Elektronen auf das Dimer iibertragen
wird.

Nun kénnen auch die Hes-Abstandsverteilungen fiir die beiden Bereiche getrennt be-
trachtet werden (sieche Abb. 7.30). Die leicht erhohte KER-Verteilung wird umgesetzt in
eine etwas weniger weit ausgedehnte Abstandsverteilung woraus eine scheinbar erhéhten
Bindungsenergie von 172,2 neV folgt. Der niedrigere Relativimpulsiibertrag von Bereich

A fiithrt zu einer Bindungsenergie von 156,4 neV. Zu bemerken ist, dass auch dieser Wert
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iiber dem Simulationswert von 151,9 neV liegt. Das liegt zum Einen daran, dass auch fiir
eine geringe Verbreiterung der Relativimpulsverteilung noch eine scheinbare Erhéhung
der Bindungsenergie folgt, und zum Anderen, dass die gewdhlten Summenimpulsberei-
che die Relativimpulsbereiche nicht perfekt trennen.

Auch die Simulation kann in zwei Bereiche mit unterschiedlichem Relativimpuls A und
B zerlegt werden. Die Bindungsenergie wird durch die beiden Relativimpulsverteilungen
aus Bereich A und Bereich B unterschiedlich stark verfilscht. Um die gemessene Bin-
dungsenergie von 172,2 neV in Bereich B zu erreichen, ist ein tatsdchlicher Wert von
154,6 neV in der Simulation nétig. Die gemessene Bindungsenergie von 156,4 neV in
Bereich A resultiert aus einem tatsdchlichen Wert von 149,9 neV. Diese beiden Werte
schwanken um den fiir den gesamten Datensatz ermittelten Wert von 151,9 neV. Die Ab-

weichung von +2,7/-2 neV kann als Ma$ fiir die Giite der Simulation betrachtet werden.

7.2.4. Fehlerbetrachtung fiir die FEL-Messung

Die erreichbare Genauigkeit der gemessenen Bindungsenergie ist von mehreren Faktoren
abhingig: Der Statistik der Messung, der Genauigkeit der Kalibrierung und der Unsi-
cherheit der durchgefiithrten Korrekturen.

Der statistische Messfehler ist abhingig von der Anzahl der gemessenen Ereignisse und
schldgt sich im Fehler der durchgefiihrten Kurvenanpassung zur Ermittlung der Bin-
dungsenergie wieder. Die Unsicherheit der Kurvenanpassung betragt +1,7 neV, was ei-
ner relativen Abweichung von 1 % entspricht.

Die Genauigkeit der Kalibrierungsmessungen ist bereits in Abschnitt 7.2.1 beschrieben
worden. Mit einer maximalen relativen Abweichung von 0,13 % ist der KER fir Auf-
briiche in E-Feld-Richtung durch die No-Kalibrierung weit besser bestimmt als in der
Richtung senkrecht dazu. Deren obere Fehlergrenze ist durch den niederenergetischen
Dissoziationskanal von NoO mit einer relativen Abweichung von 6,17 % gegeben. Die
Unsicherheit der gemessenen Energien fithrt zu einem Fehler der gemessenen Bindungs-
energie von +10,2 neV.

Die Ortskalibrierungen auf Basis des hoherenergetischen Dissoziationskanals von NoO
und auf Basis des Aufbruchs von Ney zeigen weitaus kleinere relative Abweichung von
0,62 % und 0,16 %. Auf Basis dieser Abweichungen resultieren Fehler von £2,8 neV und
41,2 neV.

Auch die nachtraglichen Korrekturen der Messdaten sind fehlerbehaftet. Mit welcher Un-
sicherheit der Ausgleich der reduzierten Nachweiseffizienz und die Subtraktion zufélliger

Koinzidenzen behaftet ist, wird nachfolgend abgeschétzt. Die Gau-Kurve, die die redu-
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Abb. 7.31.: Bindungsenergien von Hey in verschiedenen Raumwinkelbereichen mit Acos(¢) =
0,1 (blau) im Vergleich zum ermittelten Wert fiir den Gesamtbereich mit cos(9) > 0,4 (rot).

zierte Nachweiseffizienz beschreibt und anschliefend den Gewichtungsfaktor bestimmt,
ist mit einem relativen Fehler von 5,5 % behaftet. Variation des Gewichtungsfaktors um
+5,5 % resultiert in einem Fehler der berechneten Bindungsenergie von +1 neV. Die
Subtraktion des Untergrundes ist nur unter der Annahme gerechtfertigt, dass er kon-
stant entlang des gesamten Strahlpfades ist. Er wird bei einem Abstand von 15 mm zum
Detektormittelpunkt ermittelt, und diese GroBe dann im Zentrum des Detektors subtra-
hiert. Der Vergleich verschiedener Bereiche entlang des Strahlpfades zeigt, dass dieser
Untergrund tatsichlich auf einem Niveau von <5 % konstant ist. Aus der Variation der
Untergrundsubtraktion um +5 % folgt ein Fehler der Bindungsenergie von +0,4 neV.
Unter Beriicksichtigung aller Einzelfehler kann die Bindungsenergie des Heliumdimers
mit einer Genauigkeit von 151,9 +13,3 neV angegeben werden. Zusétzlich soll auch hier
die Fluktuation der ermittelten Bindungsenergien in Teilbereichen des Raumwinkels be-
trachtet werden, um einen zusétzlichen Blickwinkel auf Messwert und Fehler zu erhalten.
Abbildung 7.31 zeigt, dass eine Ubereinstimmung aller Teilbereiche erst fiir einen Fehler
von +23,6 neV gegeben ist.

Die Bindungsenergie wurde durch eine exponentielle Kurvenanpassung der gemessenen
Abstandsverteilung zwischen 50 und 300 a.u. ermittelt. Abbildung 7.32 zeigt die Abhén-
gigkeit des Ergebnisses von den gewédhlten Grenzen der Kurvenanpassung. Dabei ist eine

Variation des Ergebnisses um +8,1/-7,5 neV zu beobachten.
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8. Diskussion

Wie passen die erzielten neuen Ergebnisse zur Bindungsenergie des Heliumdimers zu
den bisherigen Forschungsergebnissen? Zur Einordnung werden die aktuellen Messwerte
nachfolgend sowohl untereinander als auch mit sdmtlichen vorangegangenen Messungen
und theoretischen Modellen verglichen. AnschlieBend werden Méglichkeiten betrachtet,

die Messgenauigkeit noch weiter zu erhéhen.

8.1. Einordnung der Messergebnisse

Die Messungen am Ti:Sa-Laser ergaben Bindungsenergien von 149,8 +4,4 neV und
1445 £4,3 neV und stimmen im Rahmen ihrer Fehler mit der Wert der Messung am
FEL von 151,9 £13,3 neV iiberein. Hierbei fallt auf, dass die FEL-Messung einen weitaus
grofleren Fehler tragt, als die Messungen am Ti:Sa-Laser. Dies ist auf die Kalibrierungs-
methode der Aufbruchsenergien in der Ebene senkrecht zur E-Feld-Richtung zuriickzu-
flihren, die am FEL mit Hilfe der Dissoziation von NoO erfolgte. Sie hat den Vorteil eine
Energie zu liefern, die mit dem KER aufbrechender Heliumdimere vergleichbar ist. Sie
wurde bei den Ti:Sa-Messungen nicht durchgefiihrt, doch méglicherweise hétte sich auch
hier eine groBere Abweichung offenbart. Die Kalibrierung dieser Raumrichtungen mit Hil-
fe eines aufbrechenden Molekiils bei héherem KER scheint keine ausreichende Indikation
fiir die Giite bei kleinem KER zu liefern. So ist die Isotropie der Nes-Kalibrierung am
FEL mit einer relativen Abweichung von 0,16 % vergleichbar mit der Ars-Kalibrierung
am Ti:Sa-Laser mit einer relativen Abweichung von 0,86 %.

Die Messung, die mit der Vorgéngerversion der hier vorgestellten Messapparatur durch-
gefiihrt wurde, lieferte eine Bindungsenergie von 147 +20,4/-14,4 neV[55] und liegt damit
in guter Ubereinstimmung mit den aktuellen Werten (sieche Abschnitt 4.2.1). Dagegen
liegen frithere experimentelle Ergebnisse von Grisenti et al.[12] mit 95 +26/-17 neV und
Luo et al.[99] mit 56-112 neV um 4 bzw. 5 o auBerhalb der Fehlergrenzen der FEL-

147
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Abb. 8.1.: Ubersicht iiber experimentell bestimmte Werte fiir die Bindungsenergie des He-
liumdimers (x) (Luo[99], Grisenti[12], Voigtsberger[55] und aktuelle Werte) und Ergebnis-
se unterschiedlicher theoretischer Modelle (o) (HFDHE2[100], HFIMDI101], TT[102], HFD-
B(HE)[103], HFD-B2[104], LM2M2[19], LM2M2*[21], TTY[23], HFD-B3-FCl1a[105], HFD-B3-
FCl1b, SAPT[106, 107], Gdanitz[108], Jeziorska, Jeziorska ret.[109] und Przybytek[22]).

Messung'. Abbildung 8.1 gibt eine Ubersicht iiber diese Ergebnisse.

Auch die Entwicklung der theoretischen Vorhersagen fiir den Wert der Hes-Bindungsenergie
wird in Abb. 8.1 visualisiert, und kann mit den experimentellen Ergebnissen verglichen
werden?. Die aktuelle Messung ist vereinbar mit der wohl prizisesten Berechnung von
Przybytek et al.[22]. Dagegen stehen sie im Widerspruch zu einigen &lteren Modelle,
darunter auch dem viel verwendeten TTY-Potential[23] und LM2M2-Potential[19].

Zusétzlich zum extrahierten Wert der Bindungsenergie kann die Form der Wellenfunk-
tion aus Experiment und Theorie verglichen werden. Der Anstieg der Wellenfunktion
am inneren Umkehrpunkt ist nach vielen theoretischen Modellen gleich. Abbildung 8.2

zeigt, dass die aktuellen Messungen in sehr guter Ubereinstimmung mit den Modellen

!Grisenti et al. maBen den mittleren internuklearen Abstand (R) und bestimmten daraus die Bindungs-
energie mit einem vereinfachten Modell (sieche Abschnitt 3). Cencek et al. wihlten 2012 einen exak-
teren Ansatz, indem sie ihr theoretisches Modell-Potential so modifizierten, dass es einen mittleren
internuklearen Abstand von 52 A lieferte. Aus dem modifizierten Potential folgte eine Bindungsener-
gie von 112 +22/-16 neV[24].

2Die Werte aus Abb. 8.1 konnen im Anhang in Tabelle A.2 eingesehen werden.
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Abb. 8.2.: Gemessene Verteilungen der Hes-Teilchendichte im Vergleich mit Ergebnissen theo-
retischer Modelle von Przybytek et al.[22] und Luo et al. (LM2M2*)[21] im Bereich klassisch
erlaubter Abstdnde. Die Integrale aller Verteilungen sind in diesem Bereich auf 1 normiert.

liegen. Die einzige deutliche Abweichung besteht zu den Daten der FEL-Messung, die
um 12 a.u. oberhalb aller anderen Ergebnisse liegt. Grund dafiir ist der Ablauf weiterer
Zerfallsprozesse, die durch die Photonenenergie von 67 eV ermdoglicht wurden. Sie werden
in Abschnitt 10.2 diskutiert.

Die unterschiedlichen Bindungsenergien aus Theorie und Experiment deuten bereits
darauf hin, dass sich die Wellenfunktionen im Tunnelbereich voneinander unterschei-
den. Die Bindungsenergie beschreibt die Steigung der Wellenfunktion in exponentieller
Darstellung. Entsprechend ist in Abb. 8.3 zu sehen, dass die Wellenfunktionen unter-
schiedlich steil abfallen. Auch hier ist eine klare Abweichung zu Modell LM2M2* und die
Ubereinstimmung mit dem Modell von Przybytek et al. erkennbar. Das LM2M2* Modell
bezieht ausschliellich Retardierungseffekte ein, wahrend Przybytek et al. zusétzlich die
Auswirkungen von adiabatischen und relativistischen Korrekturen, sowie die Quanten-
elektrodynamik in ihren Rechnungen beriicksichtigen. Abbildung 8.4 zeigt die Anderung
der berechneten Bindungsenergie bei Hinzufiigen der unterschiedlichen Korrekturen. Die
Retardierungseffekte reduzieren die anziehende Kraft wodurch das nichtrelativistische
1/RS-Potential fiir groBe Abstinde effektiv zu einem 1/R’-Potential wird[21]. Dies senkt
die Bindungsenergie. Die in dieser Arbeit gemessenen Bindungsenergien zeigen, dass die
Beriicksichtigung von Retardierungseffekten allein nicht zur Beschreibung der Realitét

geniigt.
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Abb. 8.3.: Gemessene Verteilungen der Hes-Teilchendichte im Vergleich mit Ergebnissen theo-
retischer Modelle von Przybytek et al.[22] und Luo et al. (LM2M2*)[21] in exponentieller Dar-
stellung. Die Integrale aller Verteilungen sind auf 1 normiert.

8.2. Moglichkeiten zur Fehlerreduktion

Die Energieauflosung des COLTRIMS-Reaktionsmikroskopes kann erhéht werden. Sie
wurde entsprechend den Ausfiihrungen in Abschnitt 6.1 daraufhin optimiert, den Auf-
bruch von Heliumdimeren mit Energien von bis zu 6,6 eV abzubilden. Fiir die Extraktion
der Bindungsenergie wurde jedoch nur der Bereich intermolekularer Abstdnde R von gro-
Ber als 50 a.u. verwendet, also nur Aufbriiche mit einem KER Kkleiner als 0,54 eV. Solch
geringe Energien konnen bereits mit einem homogenen E-Feld von unter 0,5 V/cm raum-
winkelunabhéngig abgebildet werden. Das erhoht die zeitliche und rdumliche Auflésung
des Detektors, und damit letztlich auch die Energieauflosung.

Umgesetzt werden kann eine Messung bei erhohter Auflésung allerdings nur, wenn eine
Moglichkeit zur Kalibrierung des bendtigten geringen Spektrometerfeldes verfiigbhar ist.
Die Kalibrierung in E-Feld-Richtung kann weiterhin mit dem Aufbruch von Ny oder
O durchgefiihrt werden. Einzige Vorraussetzung ist, dass die Fragmente, deren Star-
timpulsvektor vom Detektor weg zeigt, noch innerhalb des Spektrometers umgedreht
werden konnen. Fiir die Kalibrierung der Energien senkrecht zur E-Feld-Richtung wird
ein Kanal bendtigt der isotrope Aufbruchsenergien unterhalb von 0,54 eV erzeugt.

Der dissoziative Aufbruch von NyO erfiillt dieses Kriterium. Seine energetische Breite
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Abb. 8.4.: Vergleich der Hes-Bindungsenergie aus der FEL-Messung mit Modellrechnungen
unter Einbeziehung unterschiedlich vieler, iiber die Born-Oppenheimer-Néaherung (BO) hinaus-
gehender Effekte: Retardierungseffekte (ret), adiabatische (ad) und relativistische (rel) Korrektur
und Quantenelekrodynamik (QED) (Werte aus [22]).

limitierte jedoch die erreichbare Genauigkeit der Kalibrierung fiir die Heo-Messung an
FLASH. Er verursachte den grofiten Anteil des angegebenen Fehlers. Wiinschenswert
wére stattdessen ein isotroper Prozess, der eine schérfer definierte Zerfallsenergie unter

1 eV liefert. Ein solcher ist uns nicht bekannt.

Zuletzt kann noch betrachtet werden, wie der statistisch Fehler der Messung zu re-
duzieren ist, beziehungsweise in kiirzerer Zeit mehr Ereignisse gemessen werden konnen.
In der aktuellen Messung spielt der statistische Fehler mit einer Gréfe von £0,6 bis £1,7
nur eine untergeordnete Rolle. Aber erhéhte Detektionsraten beschleunigen zukiinftige
Messungen und ertffnen die Messbarkeit unwahrscheinlicher Prozesse. Zudem fiithren
verkiirzte Messzyklen zu verbesserter Optimierbarkeit einer Messung.

Die erreichbare Detektionsrate wird von mehreren Faktoren bestimmt, ndmlich der Io-
nisationsrate und der Detektionswahrscheinlichkeit. Die Ionisationsrate steigt, wenn La-
serintensitdt und Targetdichte erhoht werden. Die Targetdichte steigt, je ndher die Re-
aktionszone an der Diise liegt. Dieser Abstand wurde entsprechend den Erlduterungen in
Abschnitt 5.2 unter Berticksichtigung einer ausreichenden Auflésung der Beugungsord-
nungen reduziert. Fiir die Auflésung ist der Abstand zwischen Gitter und Reaktionszone
mafgeblich, wihrend der Abstand zwischen Diise und Gitter grofl genug sein muss, um

eine kohérente Beleuchtung des Gitters zu gewéhrleisten. Wann die Kohédrenzbedingung
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nicht mehr erfiillt ist wurde aber nie getestet. Kénnte dieser Abstand von aktuell 40 cm
auf beispielsweise 14 cm reduziert werden, verdoppelt das die Targetdichte des gebeugten
Strahls in der Reaktionszone. Der Abstand zwischen Gitter und Reaktionszone kénn-
te reduziert werden, wenn ein Transmissionsgitter mit geringerer Gitterkonstante bei
gleichbleibender offener Fliache gefunden werden kann. Dies wiirde eine gleichbleibende
Auflésung der Beugungsordnungen bei geringerem Abstand und damit hoherer Target-
dichte ermoglichen. Dies konnte nicht nur weitere Untersuchungen des Heliumdimers,
sondern sémtliche Messungen mit Benutzung des Beugungsgitters verbessern.

Der zweite Faktor, die Detektionswahrscheinlichkeit, ist gegeben durch Verluste im Spek-
trometer und die Nachweiseffizienz des MCPs. Im durchgefiihrten Experiment wurde ein
Gitter mit einer Transmission von 80 % und ein MCP mit einer Nachweiseffizienz von et-
wa 55 % eingesetzt. Durch den Einsatz von MCPs mit optimierter Vorderseitengeometrie
(trichterformige Kanaleingéinge) konnen Nachweiseffizienzen von 85 % erreicht werden,
wie aktuelle Tests zeigen [110]. Die Detektionswahrscheinlichkeit von Zweiteilchenkoin-

zidenzen wird dadurch verdoppelt, die von Dreiteilchenkoinzidenzen sogar verdreifacht.



9. Ergebnisse zu groBeren Clustern

Die Messkampagne am Freie-Elektronen-Laser in Hamburg wurde genutzt, um Antwor-
ten auf eine weitere interessante Frage zu finden: Wie veréndert sich der interatomare
Coulomb-Zerfall (ICD!) bei steigender ClustergroBe. Im Unterschied zu bisherigen Un-
tersuchungen zu dieser Fragestellung [49, 111, 112] bestand hier erstmals die Moglichkeit
der direkten Kontrolle der Clustergréfie mit Hilfe von Materiewellenbeugung. Die resul-
tierenden geringen Targetdichten konnte durch die hohe Ionisationswahrscheinlichkeit
des FEL wett gemacht werden. Warum das interessant ist und welche Erkenntnisse ge-

wonnen werden konnten wird nachfolgend beschrieben.

0.1. Interatomarer Coulomb-Zerfall

Der interatomare Coulomb-Zerfall ist ein Zerfallsprozess eines mehratomigen Systems
dessen Ablauf dem Auger-Zerfall &hnelt. Er kann stattfinden, wenn das System eine Va-
kanz in einer inneren Schale aufweist. Nun kann ein Elektron einer dufleren Schale in
den energetisch giinstigeren Zustand der inneren Schale iibergehen. Im Falle des Auger-
Zerfalls gentigt die freiwerdende Energie dabei, um ein weiteres Elektron des gleichen
Atoms ins Kontinuum zu heben.

Befindet sich das betrachtete Atom in einem Verbund mehrerer Atome, so kann die frei-
werdende Energie (in Form eines virtuellen Photons) auch auf ein Nachbaratom tiber-
tragen werden, und ein dort befindliches schwach gebundenes Elektron ins Kontinuum
heben. Dieser Zerfallskanal wird ICD genannt. Er bietet eine Zerfallsmoglichkeit wenn
der Auger-Zerfall unmoglich ist, entweder da die freiwerdende Energie geringer als die
Bindungsenergie aller weiteren Elektronen ist, oder es keine weiteren Elektronen im glei-
chen Atom gibt, wie im Fall von Helium. In Konkurrenz zu ICD kann die freiwerdende
Energie auch in Form eines Photons emittiert werden. Dieser strahlende Zerfall ist mit
einer Halbwertszeit im Bereich von 107 s jedoch um Gréfenordnungen langsamer? als

ICD, der im Neondimer beispielsweise auf einer Zeitskala von 10712 s stattfindet [92]. In

L Abk. fiir, englisch, Interatomic Coulombic Decay
*Der 2p1/, Zustand in He™ hat eine Lebensdauer 72, von (0,9992+0,0026)-107'° s [113].

153
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Abb. 9.1.: Potentiale der beteiligten Zustdande beim Ablauf des ICD-Prozess in Heg aus [49].
Nach der Anregung zu He§+(n:2) adaptieren sich die Kerne in ihrem neuen Potential, bis schlief3-
lich ICD stattfindet und die Kerne auf eine repulsive Potentialkurve gelangen.

diesem Fall ist ICD der dominante Prozess.

Um in einem Heliumcluster den ICD-Zerfallskanal zu eréffnen, muss zunéchst ein Atom
des Clusters ionisiert und dessen zweites Elektron in einen angeregten Zustand ver-
setzt werden. Die 1s-Ionisationsschwelle I;5 von Helium betragt 24,59 eV. Um das zweite
Elektron von 1s in den 2p Zustand zu heben, wird eine Anregungsenergie AE1,~9, von
3/4-54,41 eV = 40,81 eV benétigt. Es wird also ein Photon mit einer Energie E;cp von
mindestens I15 + AEj49, = 65,4 eV benotigt.

Féllt das in den 2p-Zustand angeregte Elektron zuriick in den 1s-Zustand, wird die
Anregungsenergie AE1,-9, wieder frei und geniigt, um ein 1s-Elektron eines benachbar-
ten Heliumatoms des Clusters zu ionisieren. Die iiberschiissige Energie von 40,81 eV -
24,59 eV = 16,22 eV wird auf die kinetische Energie des ICD-Elektrons und der beiden
Tonen aufgeteilt.

Abbildung 9.1 skizziert den gesamten Prozess, von der Anregung des Ausgangssystems
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Abb. 9.2.: Berechnete Wahrscheinlichkeitsdichte der Vibrationszustéinde in Hest: 211, : 2p,,

(bunt) neben den Grundzustandswellenfunktionen von Heq, Hez, Hey und Heg (Graustufen) von

Przybytek et al.[22] und D. Blume[114]. Das Integral der Funktionen ist jeweils auf 1 normiert.
(verdndert nach [46])

bis zur Coulomb-Explosion der geladenen Teilchen im Endkanal am Beispiel von Hes.
Hej " (n=2) besteht aus vier 2p-Zustinden (1s & 2p,, 1s % 2p,,) und zudem zwei schwi-
cher gebundenen 2s-Zustdnden. Die Potentiale dieser Zustdnde sind im Gegensatz dem
Heg-Potential tief genug, um bis zu acht Vibrationsanregungen zu erlauben[115]. Die
Ubergangswahrscheinlichkeit von Hes in die Zustinde von Hel" wird bestimmt durch
die Franck-Condon-Faktoren. Da diese vom Uberlapp von Ausgangs- und Endwellen-
funktionen abhéngen, werden hauptséchlich die hochsten Vibrationszustdnde besetzt.
Nur sie haben signifikante Beitrdge bei grofien internuklearen Abstdnden, die von der
Ausgangswellenfunktion des Heliumdimers vorgegeben werden. Fiir niedrigere Vibra-
tionszustdnde werden die Ubergangswahrscheinlichkeiten schnell um Gréfenordnungen
geringer. Abbildung 9.2 veranschaulicht den Uberlapp der Wellenfunktionen am Beispiel
eines der 2p-Zustande.

Die Wahrscheinlichkeit fiir den nachfolgend ablaufenden ICD-Prozess zeigt eine Abhén-
gigkeit vom Kernabstand die niherungsweise mit 1/R® beschrieben werden kann. Damit
lduft der ICD wesentlich haufiger im Bereich kleiner Kernabsténde ab.

Der ICD hinterlésst zwei einfach geladene Heliumionen, die sich dann auf einer repulsiven
Potentialkurve befinden. In der nachfolgenden Coulomb-Explosion wird ihre potentiel-
le in kinetische Energie umgewandelt. Entsprechend der in Abschnitt 7.1.2 erlauterten
Reflexions-Néiherung kann aus dem KER beider Ionen auf den Kernabstand zum Zeit-

punkt des ICD geschlossen werden.
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Abb. 9.3.: Beugungsbildaufnahmen zur Wahl der Messposition. Die senkrechten Linien mar-

kieren die gewdhlten Positionen fiir die vier Messungen, ihr Fehlerbalken zeigt die Unsicherheit

durch Fokusgrofie und Positionierungsgenauigkeit der Schrittmotoren. Die griinen Punkte zeigen

die berechneten Positionen der ersten Beugungsordnung der unterschiedlichen Clustergréfien und
deren Halbwertsbreite.

Die Effizienz und damit die Zerfallszeiten des ICD sind theoretischen Modellen zufolge
abhéngig von der Anzahl der benachbarten Teilchen im betrachteten System und de-
ren interatomaren Abstdnden zum angeregten Teilchen[116]. Demnach besteht die An-
nahme, dass mit steigender Anzahl an nichsten Nachbarn die Geschwindigkeit des ICD
zunimmt[117]. Nachfolgend wird die Untersuchung dieser Abhéngigkeit an verschiedenen
Heliumclustern definierter Grofle prasentiert. Ergebnisse zu diesem Datensatz wurden
auch im Rahmen einer vom Autor mitbetreuten Bachelorarbeit von A. Hellfritzsch[118]

dargelegt.

9.2. Auswahl der ClustergroBe

Um den Verlauf von ICD in Clustern verschiedener Gréfie zu vergleichen, wurden mehrere
Messungen mit jeweils unterschiedlicher Clustergrofie vorgenommen. Durch Positionie-
rung des Beugungsgitters kann gewéhlt werden, welche Groéfle an Heliumclustern in den
FEL-Fokus gelangt (siehe Abschnitt 5.2).
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Clustergrofie | gewéhlte Position | berechnete Position ‘ To / K ‘ po / bar
Hes -255 -240 8 0,45
Hes -170 -162 8 1,2
Hey 115 _126 8 1,6
Heg -85 -86 8 2,1

Tabelle 9.1.: Gasstrahl- und Beugungsgitter-Einstellungen der ICD Messungen. Die Position
ist in Schrittmotor-Schritten relativ zur nullten Beugungsordnung angegeben.

Abbildung 9.3 zeigt mehrere Beugungsbildaufnahmen, die angefertigt wurden, um die
Position der ersten Beugungsordnung der gewiinschten Clustergréflie zu finden. Der ge-
wiinschte Peak war entweder direkt zu sehen, oder konnte aus den stets sichtbaren Po-
sitionen von nullter und erster Ordnung der Heliummonomere berechnet werden. Die
erste Beugungsordnung von Clustern der Gréfie N sind nach Formel 3.5 nur /N mal
so weit von der nullten Ordnung entfernt wie die erste Ordnung der Monomere. Diese
Positionen sind durch die griinen Punkte in Abb. 9.3 gekennzeichnet.

Die Messungen wurden nun bei den in Abb. 9.3 durch senkrechte Linien markierten Po-
sitionen durchgefiihrt, womit Cluster der Gréfle 2, 3, 4 und 6 selektiert wurden. Mit dem
Ziel die Ausbeute der so gewédhlte Clustergrofien im Gasstrahl zu erhéhen, wurden der
Druck bei jeder Messung angepasst. Tabelle 9.1 listet die gewdhlten Einstellungen auf.
Bei einem Vordruck pg von 1,2 bis 1,6 bar in der Anteil an Heliumtrimeren so grof, dass
ihre erste Beugungsordnung deutlich im Beugungsbild sichtbar wird (siehe Abb. 9.3). Die
Absténde zwischen den ersten Beugungsordnungen benachbarter Clustergréfien werden
mit steigender ClustergroBe nach Formel 5.2 zunehmend geringer. Wird die Form und
Breite des Trimer-Maximums auch fiir die Beugungsmaxima groflerer Cluster angenom-
men, so kénnen die Maxima ab einer Clustergréfie von N = 4 nicht mehr klar voneinander
getrennt werden. An der Messposition fiir Heliumtetramere He, kdnnen also auch He-
liumpentamere Hes vorliegen, und an der gewédhlten Position fiir Heliumhexamere Heg
kénnen Hes und He7 auftreten. Die ersten Ordnungen von Hes und Heg sind jeweils wohl

separiert von anderen Clustergréfien.
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Parameter Wert
Beschleunigungsstrecke s 39,04 mm
E-Feld in s 17,2 V/cm
Nachbeschleunigung s 8 mm
E-Feld in s 2000 V/cm
Ortsversatz xq -1,23 mm
Ortsversatz yq -3,62 mm
Korrektur des Zeitnullpunktes tg 286,5 ns
Streckungsfaktor c 0,96

Tabelle 9.2.: Kalibrierte Spektrometer- und Detektorparameter bei ICD-Messung an FLASH.

9.3. Experimentelle Ergebnisse zu ICD

Fiir die Messung wurden Photonen mit einer Energie von 67 eV (18,5 nm) gewéahlt und
damit der ICD in Heliumclustern erméglicht®. Die entstandenen Ionen wurde von einem
Spektrometerfeld von 17,2 V/cm auf den Detektor geleitet, und somit der volle Raum-
winkel abgebildet. Die Kalibrierung von Feld und Detektor konnte mit den Daten der
Messung selbst vorgenommen werden. Aus vorangegangenen Messungen ist die Positi-
on des dominanten Maximums der KER-Verteilung bei 8,5 eV bekannt und kann zur
Energiekalibrierung genutzt werden. Die kalibrierten Parameter des Spektrometers sind

in Tabelle 9.2 zusammengestellt.

Die KER~Verteilung ist gleichzeitig die mafigebliche Messgréfie. Aus ihr lassen sich Riick-
schliisse auf die involvierten Vibrationswellenfunktionen und die Abstandsabhéngigkeit
des ICD ziehen. Die KER-Verteilungen der vier Messungen jeweils unterschiedlicher
Clustergrofie sind in Abb. 9.4 vergleichend dargestellt. Die Verteilungen wurden auf den
Bereich zwischen 5 und 12 eV normiert. Neben dem ICD-Prozess war bei der verwen-
deten Photonenintensitit auch eine zweifache Photoionisation der Targets moglich. Sie
iiberlagert die gemessenen ICD-Ereignisse unterhalb einer Energie von 5 eV.

Freiwerdende kinetische Energien von mehr als 5 eV sind auf geringere Kernabstédnde
zuriickzufithren, als im Grundzustand kleiner Heliumcluster iiberhaupt vorkommen. Sie
weisen auf angeregte Zwischenzusténde hin, deren Potentiale geringere Kernabstinde
zulassen. Aufgrund der 1/R%-Abhingigkeit des ICD werden diese Abstéinde am hiufigs-

ten gemessen.

3Diese Energie erméglicht nur eine Anregung in den He}' (n=2)-Zustand. Fiir (n=3,4,...) wiren min-
destens 24,59 + (54,42 - 13,6-4/n> = 72,96 eV notig. Neben der Ionisation mit Anregung ist auch eine
Tonisation ohne Anregung moglich. Bei 67 eV ist eine Ionisation ohne Anregung mit einem Verhéltnis
von 10:1 beglinstigt[119].
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Abb. 9.4.: Vergleich der KER-Verteilungen nach Ablauf des ICD in Heliumclustern der Groéfe
N = 2, 3, 4 und 6 neben Messungen mit unbestimmter Clustergrofie von Trinter et al.[49] und
Jahnke et al.[120].

Die KER-Verteilungen zeigen eine deutliche Oszillationsstruktur oberhalb von 5 €V. Sie
ist auf die Vibrationsanregungen in den Zwischenzusténden zuriickzufithren, die wiahrend
der Anregung populiert werden. Obwohl sich hier eine Vielzahl von Vibrationszustdnden
iiberlagern, bleibt eine Struktur von Maxima und Minima erhalten. Dies ist empfindlich
von der relativen Hohe der Franck-Condon-Faktoren fiir alle beteiligten Zustidnde abhén-
gig. Eine theoretische Berechnung an Hey (Abb. 9.5) zeigt, wie sich die KER-Verteilung
aus Einzelbeitriigen der Vibrationswellenfunktionen unterschiedlicher He}t-Zustinde zu-
sammensetzt.

Umso erstaunlicher ist es, dass die gemessenen KER-Verteilungen fiir alle Clustergrofien
nahezu identisch sind. Eine verdnderte Grundzustandswellenfunktion des Clusters sollte
zu einem verinderten Uberlapp mit den Vibrationswellenfunktionen, und damit zu ver-
anderten Ubergangswahrscheinlichkeiten fithren. Entscheidend ist hierbei auch, welches
Zwischensystem zu betrachten ist. Die Ahnlichkeit der Ergebnisse legt den Schluss na-
he, dass sich als Zwischensystem stets He§+ ausbildet, unabhéngig von der Grofle des
ionisierten Clusters. Somit wiirde stets der gleiche Satz von Vibrationswellenfunktio-
nen populiert. Natiirlich verédndern sich die Franck-Condon-Faktoren. Der Effekt dieser
Veréinderung kénnte jedoch gering ausfallen, denn auch wenn zusétzlich zu den Vibrati-

onszustidnden ¥ = 8 und 7 noch v = 6 und 5 besetzt werden, so unterscheidet sich die
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Abb. 9.5.: Berechnete KER-Verteilung nach Ablauf des ICD im He} " (n=2)-System aus [115].

Die Gesamtverteilung (schwarz) setzt sich aus den Beitrégen verschiedener Potentialkurven zu-

sammen. Es wird zwischen zwei méglichen Endzusténden 'S} und ®%} im Het-He™-System
unterschieden.

Position deren Maxima und Minima im Bereich kleiner Abstdnde nur geringfiigig (siehe
Abb. 9.2).

9.4. He-He Abstandsverteilung

Wihrend der Messung des ICD-Prozesses bei einer Photonenenergie von 67 eV war die
Laserintensitét ausreichend hoch um zwei Atome eines Clusters mit signifikanter Wahr-
scheinlichkeit einfach zu ionisieren. Werden zwei einfach geladene Heliumionen detektiert
konnen sie also von zwei Prozessen stammen: Zum Einen von dem im vorangegangenen
Abschnitt 9.1 beschriebenen ICD-Prozess. Und zum Anderen von der zweifachen Pho-
toionisation des Targets, der in Abschnitt 7.2 ausfiihrlich beschrieben ist.

Die Signatur der zweifachen Photoionisation ist das Maximum unterhalb von 4 eV in den
KER-Verteilungen (Abb. 9.4). Analog zur Auswertung des Heliumdimers in Kapitel 7
kann aus der KER-Verteilung Informationen tiber die vorkommenden interatomaren Ab-
stdnde im Cluster gewonnen werden. Wéhrend im Dimer alle Atome ionisiert wurden,
werden in grofleren Clustern zwei von N moglichen Atomen ionisiert, und damit einer
von (N-1)! vorkommenden Absténde gemessen. Bei zufilliger Wahl der beiden ionisierten

Atome bildet die gemessene Verteilung die tatséchlich vorkommende Abstandsverteilung



9.4. He-He Abstandsverteilung 161

1E-2
—He2
—He3
—He4
£ 1E-3
g He5
. He6
2
© He7
~
~ ——He8
o 1E-4
N ——He9
o
= —Hel0
1E-5
1E-6
0 10 20 30 40 50 60 70

R/au

Abb. 9.6.: Berechnete He-He Paar-Abstandsverteilungen fiir Heliumcluster der Gréfle N = 2
bis 10 nach Przybytek et al.[22] fiir N = 2 und Blume et al.[114] fir N > 3.

ab. Der Datensatz, der zum Vergleich des ICD fiir unterschiedliche Clustergréfien auf-
genommen wurde, enthélt also zusétzlich einen Vergleich der He-He Abstandsverteilung
fiir verschiedene Clustergréfien. Sie konnen nun mit Modellberechnungen verglichen wer-
den.

Die Verteilung der Absténde zwischen zwei Heliumatomen in einem Cluster wird durch
die Form des Paarpotentials bestimmt. Unabhéngig von der Clustergréfie steigt das Po-
tential durch die Kern-Kern-Abstoflung steil an, wodurch der Mindestabstand zwischen
zwei Heliumatomen definiert wird. Deshalb ist die Ausdehnung der Wellenfunktion zu
kleinen Abstédnden hin (der innere Umkehrpunkt) fiir alle Clustergrofien gleich. Die dufie-
re Region der Abstandsverteilung wird vom Eindringen der Wellenfunktion in den klas-
sisch verbotenen Bereich bestimmt. Die Auswirkungen der geringen Potentialdifferenz
zwischen gebundenem Zustand und Kontinuum wurde bereits am Beispiel des Dimers
dargelegt (Abschnitt 2.2). Mit steigender Clustergrofle steigt die Bindungsenergie und
damit die Potentialdifferenz. Das reduziert die Eindringtiefe der Wellenfunktion in die
Potentialbarriere (Tunnelbereich), ihre Ausdehnung nimmt also immer weiter ab. Ab-
bildung 9.6 zeigt die Paar-Abstandsverteilungen fiir Heliumcluster der Gréfie N = 3 bis
10, die mit Hilfe der DMC-Methode (diffusive Monte Carlo-Methode) aus den jeweiligen
Potentialen berechnet wurden[114]. Zusétzlich ist die Abstandsverteilung im Heliumdi-
mer (N = 2) von Przybytek et al.[22] dargestellt.
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Abb. 9.7.: Vergleich der gemessenen He-He Paar-Abstandsverteilungen von Heliumclustern der
Grofle N = 2, 3, 4 und 6 mit den berechneten Verteilungen aus Abb. 9.6. Die Diskrepanz bei
kleinen Abstédnden ist auf den ICD-Prozess zuriickzufithren, der wihrend der Messung ablief.

Um die theoretischen Berechnungen mit den Messdaten vergleichen zu konnen, muss der
dem ICD zuzuordnende Teil der Verteilung subtrahiert werden. ICD geschieht mit hoher
Wahrscheinlichkeit bei kleinen internuklearen Abstdnden. Die unkorrigierten Messdaten
in Abb. 9.7 zeigen daher ein zusétzliches Maximum bei 3,1 a.u.. Zur Korrektur wird
eine am Synchrotron durchgefithrte Messung des ICD in Heliumclustern herangezogen
[121]. Aufgrund der geringen Photonendichte konnte hier keine doppelte Photoionisation
stattfinden, alle gemessenen Ereignisse stammen also von ICD. In Abschnitt 9.3 wurde
gezeigt, dass der Verlauf des ICD unabhéngig von der Gréfle N des Clusters ist. Eine
Messung mit unbekannter Clustergréfie kann also zur Korrektur verwendet werden.
Der Vergleich der theoretischen Berechnungen mit den korrigierten Messdaten zeigt eine
gute Ubereinstimmung fiir Cluster der GréBe N = 2 und N = 3 (siehe Abb. 9.8). Fiir
Cluster der Grofle N = 4 zeigt sich eine geringe Abweichung zwischen Messung und
Theorie, bei Clustern der Grofle N = 6 besteht eine deutliche Abweichung.

Ursache dieser Abweichung konnte eine Préferierung von grofien Abstédnden durch den

Tonisationsprozess sein. Die zwei Photoionisationen finden wéhrend eines FEL-Pulses
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statt. Dessen Lange von etwa 100 fs ist somit der maximale zeitliche Abstand zwischen
erster und zweiter Ionisation. Die Atomkerne des Clusters sind zu trage um sich wahrend
dieser Zeit signifikant zu bewegen. Doch Vakanzen* konnen auf Zeitskalen von einigen
10 fs auf ein Nachbaratom iibergehen. Dabei sind die Ubergangszeiten abhingig vom
Abstand der beteiligten Atome[122, 123]. Eine positive Ladung, die an einem relativ
isolierten Atom im Cluster erzeugt wird, bleibt also lange lokalisiert. Wird die Vakanz
jedoch an einem Atom mit naheliegenden Nachbarn erzeugt, so wird die Ladung iiber
diese Atomgruppe delokalisiert.

Berechnungen von Sisourat et al. [116] konnten die Delokalisierung der Ladung in Hey
und Heg innerhalb von 100 fs quantifizieren. Im Heliumtetramer ist die Ladung in 44%
der besetzten Zustande delokalisiert. In 70% dieser Félle besteht eine Delokalisation der
Ladung iiber zwei néchste Nachbarn im Cluster. In Heg entsprechen bereits 58% der
Zustinde solchen, in denen die Ladung delokalisiert ist?.

Diese Ladungsmigration hat Einfluss auf die Paar-Abstandsverteilung, die gemessen
wird, sobald die zweite Photoionisation stattfindet. Um abzuschétzen, wie stark die-
ser Einfluss ist, wurde eine einfache Simulation durchgefiihrt.

Ausgangspunkt dazu bilden berechnete Konfigurationen von Atomen in Heliumclustern.
Dazu stellte D. Blume [114] Datensétze zu Hey und Heg zur Verfiigung, mit jeweils
20.000 Sets von Raumkoordinaten aller Atome im Cluster. Nun wird fiir jedes Atom des
Clusters angenommen es sei dasjenige, das zuerst ionisiert wird. Die mogliche Delokali-
sation der erzeugten Vakanz wird in der Simulation als Ubergang der Vakanz zu einem
Nachbaratom realisiert. Um die Obergrenze des Effekts der Ladungsmigration auszu-
loten wird eine hohe Wahrscheinlichkeit von 80 % fiir den Ubergang auf dan néchsten
Nachbarn angenommen, und eine Wahrscheinlichkeit von 20 % fiir den Ubergang auf
den iibernichsten Nachbarn. Es werden drei Ubergéinge wihrend des Laserpulses ange-
nommen. Zu bemerken ist, das die Art der Delokalisation in der Simulation zuféllig, und
damit unabhéingig von der speziellen Konfiguration der Atome im Cluster, angenommen
wurde. Real besteht nicht nur eine Abhéngigkeit von den relativen, sondern auch von
den absoluten internuklearen Abstédnden im Cluster.

Die Simulation bewirkt rein stochastisch eine Migration der Ladung in Richtung der
Clustermitte. Fiir Dimer und Trimer zeigt sich hierdurch keine Verdnderung. Im He-

liumdimer werden alle vorhandenen Atome ionisiert. Im Trimer wahlt die Simulation

4Eine Vakanz ist ein unbesetztes Orbital, das entsteht nachdem das Elektron ins Kontinuum gehoben
wurde.

5Die Ladung wird als delokalisiert betrachtet, wenn min. zwei Atome min. 15% der Ladung tragen. Wird
die Ladung bereits als delokalisiert betrachtet, wenn nur 10% auf einem zweiten Atom befindlich ist,
so steigt der Anteil delokalisierter Zustinde auf 62% an.
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Abb. 9.8.: Vergleich der korrigierten Abstandsverteilungen von Hes, Hes, Hes und Heg (helle

Farben) mit den entsprechenden theoretischen Berechnungen (punktlose Linien). Die Korrektur

besteht in der Subtraktion der Verteilung des ICD in Heliumclustern aus [121] (griin) von den
Messdaten.
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Abb. 9.9.: Vergleich der gemessenen Abstandsverteilungen von Hey (links) und Heg (rechts)
mit Modelldaten von Blume[114] und modifizierten Modelldaten (blau), fiir die eine Ladungsmi-
gration innerhalb der Pulsdauer des Lasers von 100 fs beriicksichtigt wurde.

immernoch zuféillig zwei von drei Atomen aus. Fiur Hes und Heg resultiert aus der Um-
verteilung der Ladung vor dem zweiten lonisationschritt eine Erhéhung von kurzen Ab-
stdnden und entsprechend weniger grofle Abstdnde in der Paar-Abstandsverteilung. Dies

ist der entgegengesetzte Effekt zu den in der Messung beobachteten Umverteilungen (sie-

he Abb. 9.9).






10. Zusammenfassung und Ausblick

Die Vibrationswellenfunktion des Heliumdimers konnte vollstdndig abgebildet werden.
Die Messung zeigt eindrucksvoll wie auflergewohnlich dieses grofite stabile diatomare
System ist. Seine duflerst geringe Potentialtiefe fithrt zu einer Ausdehnung weit iiber
den klassisch erlaubten Bereich hinaus. Die Ausdehnung in den Tunnelbereich konnte
bis hin zu internuklearen Abstédnden von 500 a.u. gemessen werden. Die Messung besté-
tigt eine grundlegende GesetzméBigkeit unseres Universums: die Wahrscheinlichkeit die
Bausteine eines Systems in grofem Abstand voneinander zu finden wird niemals null,
sondern folgt einem exponentiellen Zerfallsgesetz. Aus dem exponentiellen Abklingen
der Wellenfunktion wurde die Bindungsenergie dieses fragilen Systems bestimmt. Dieser
neue Wert bestitigt aufwendige theoretische Modellrechnungen, wéhrend alteren Expe-

rimenten und Berechnungen widersprochen wird.

Doch jedes erreichte Ziel ist letztendlich eine Etappe. Es bildet den Ausgangspunkt
fiir weitere Messungen. Messungen, deren Ziel es ist die Wellenfunktion mit noch ge-
ringerer Unsicherheit zu bestimmen'. Und Messungen die darauf abzielen Ionisations-
mechanismen besser zu verstehen und die Dynamik in Heliumclustern zu beleuchten. In
Abschnitt 10.3 werden einige Gedanken zu weiteren moéglichen Untersuchungen kleinster
Heliumcluster angestofien. Zuvor werden in Abschnitt 10.1 die Fortschritte erldutert, die
im Rahmen dieser Arbeit erzielt wurden, sowohl im Hinblick auf die technische Realisie-
rung als auf die experimentellen Ergebnisse. Auflerdem werden in Abschnitt 10.2 Fragen

behandelt, die wihrend den durchgefiihrten Untersuchungen aufgeworfen wurden.

10.1. Erzielte Fortschritte

Die Ausgangslage fiir den experimentellen Aufbau dieser Arbeit bildete die Vakuumkam-
mer mit der Voigtsberger et al. Messungen an Heliumclustern am Ti:Sa-Laser durchfiihr-
ten [55] (siche Abschnitt 4.2.1). Heliumcluster wurden durch die Expansion von gekiihl-

tem Heliumgas durch eine Diise erzeugt und an einem Beugungsgitter in Teilstrahlen

!Gedanken dazu in Abschnitt 8.2.

167
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unterschiedlicher Clustergréfie aufgeteilt. Nach einer zuriickgelegten Strecke von einem
Meter erreichten die Heliumcluster den Laserfokus. Um zu wéhlen, welche Clustergro-
Be in den Fokus gelangt konnte das Transmissionsgitter und ein vorangestellter Spalt
durch Einstellung von je einer Mikrometerschraube positioniert werden. Um das gesamte
Beugungsbild aufzunehmen und anschliefend das Beugungsmaximum der gewiinschten
Clustergrofle zu bestimmen, wurden die beiden Mikrometerschrauben von Hand in klei-
nen Schritten parallel verschoben.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Positionierung von Gitter und Spalt automatisiert.
Dazu wurden die manuell bedienten Mikrometerschrauben durch Schrittmotoren mit ei-
ner Verfahrgenauigkeit im pm-Bereich ersetzt. Ihre Steuerung wurde in die Software zur
Datenaufnahme integriert. Dies ermoglichte eine direkte Visualisierung des Beugungs-
bildes und die Verkniipfung der Anzeige mit weiteren Messwerten und Bedingungen
an Messwerte. Unter Beriicksichtigung der erreichbaren Auflésung der Beugungsbilder
wurde der Abstand zwischen Diise und Gitter reduziert und damit eine Erhéhung der
Targetdichte um 26 % erzielt. Fiir eine erhohte Ausfallsicherheit im Messbetrieb wurde
eine zweite Diise mit separater Zuleitung implementiert, auf die nahezu unterbrechungs-
frei gewechselt werden konnte.

Aus diesen Verbesserungen resultiert eine starke Vereinfachung und Beschleunigung der
Beugungsbildaufnahme. Dies ermoglichte eine systematische Untersuchung der Bezie-
hung zwischen Diisenparameter und Ausbeute unterschiedlicher Clustergréfien. So konn-
ten Kunitski et al. ermitteln, ob es Parameter gibt unter denen der theoretisch vorher-
gesagte Efimovzustand im Heliumtrimer entsteht. Er wurde schliefflich bei Einstellun-
gen gefunden unter denen auch eine hohe Ausbeute von Heliumdimeren erzielt wird
und konnte anschlieBend mit dem in dieser Arbeit beschriebenen Aufbau vermessen
werden[43].

Fiir die Messkampagne am Freie Elektronen Laser in Hamburg (FLASH) wurde der
Aufbau um eine differenzielle Pumpstufe und einen Beamdump erweitert (siehe Ab-
schnitt 5.3.2 und 5.5). Die differenzielle Pumpstufe verhinderte die Beeinflussung des
Kammervakuums von <1-10~'! mbar durch das Vakuum in der Beamline von 5-10~8 mbar.
Da der Fokus des FEL fest im Raum liegt, war die Liange der Pumpstufe auf 32 cm be-
grenzt. Und da der Gasstrahl fest an die Kammergeometrie gebunden ist, musste die
gesamte Kammer prizise positioniert werden, um einen Uberlapp von Fokus und Gas-
strahl zu erhalten. Zu diesem Zweck wurde ein neues Gestell fiir die Kammer aufgebaut,

das eine Feinjustierung der Kammerposition im Millimeterbereich ermdoglicht.

Mit dieser verbesserten Messaparatur wurde das Heliumdimer untersucht. Dazu wurde
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das Dimer in einer ersten Messung durch die Strahlung eines Ti:Sa-Lasers und in einer
zweiten Messung durch die eines Freie-Elektronen-Lasers ionisiert. Durch den Nachweis
der entstehenden Ionen mit orts- und zeitauflésenden Detektoren konnten die ionischen
Impulse und damit die Abstandsverteilung des Dimers zum Zeitpunkt der Ionisation re-
konstruiert werden. Anschlielend wurde aus dieser Verteilung die Hes-Bindungsenergie
ermittelt. Der Wert von 151,9 neV £13,3 neV liegt in Ubereinstimmung mit aktuellen
theoretischen Berechnungen von Przybytek et al.[22]. Fritheren experimentellen Ergeb-
nissen von Luo et al.[99] und Grisenti et al.[12] wird dagegen widersprochen.

Dariiber hinaus konnte die Mdoglichkeit zur Separation des Gasstrahls durch Materie-
wellenbeugung genutzt werden, groflere Heliumcluster definierter Masse zu untersuchen.
So konnten die Paar-Abstandsverteilungen von Hes, Hey und Heg vermessen und mit
Modellrechnungen verglichen werden. Zusétzlich wurde der Auger-Zerfall-dhnliche ICD-
Prozess in Abhéngigkeit der Clustergréfie beobachtet. Nachdem ein Cluster ionisiert
und gleichzeitig angeregt wurde, zerfillt er hierbei nach kurzer Zeit in zwei geladene
Fragmente. Trotz unterschiedlicher Ausgangswellenfunktionen und Anzahl an Atomen
im Cluster zeigt die gemessene Energieverteilung jedoch keine Abhéngigkeit von der
Clustergrofie. Dies deutet darauf hin, dass bei Clustern verschiedener Gréfie die gleichen

Zwischenzustéinde erzeugt werden.

10.2. Offene Fragen

Die Vermessung des Heliumdimers am FEL wurde bei einer Photonenenergie von 67 eV
vorgenommen. Diese Energie ermoglicht den Ablauf weiterer Prozesse, die wihrend der
Messung mit niedrigem Spektrometerfeld nicht direkt beobachtet wurden: Zum Einen
kann der billardstoartige Knock-Off Prozess stattfinden, bei dem ein Elektron geniigend
kinetische Energie erhilt, um ein zweites Elektron ins Kontinuum zu beférdern. Zum An-
deren kann der ICD-Prozess ablaufen, der in der Messung mit hohem Spektrometerfeld
untersucht wurde. Beide Prozesse konnten bereits in Messungen mit Synchrotronstrah-
lung beobachtet werden (siche Abschnitt 4.1.1). Aus diesen Messungen und theoretischen
Berechnungen ist bekannt, dass beide Prozesse eine geringere Wahrscheinlichkeit besitzen
als die doppelte Photoionisation unter der Annahme einer Ionisationswahrscheinlichkeit
von eins. Ausgangslage fiir den ICD ist die Photoionisation eines Atoms mit gleichzei-
tiger elektronischer Anregung in den 2p-Zustand. Die gleichzeitige Anregung wird in
etwa 11 % der Ionisationen erreicht[124] (bei einer Photonenenergie von 89,5 V). Der
Knock-Off Prozess ist im Vergleich zu ICD um einen weiteren Faktor 50 untersetzt[46].

Beide Prozesse laufen bevorzugt ab, wenn ein geringer Abstand zwischen den beteilig-
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Abb. 10.1.: Gemessene Abstandsverteilungen von Hey (FLASH), ICD (FLASH) und Knock-

Off[46]. Das Verhaltnis von ICD (blau) zu Knock-Off (griin) von 50:1 ist korrekt dargestellt.

Das Verhéltnis von ICD zur Hes-Verteilung (rot) wurde im exponentiellen Bereich aufeinander

angepasst. Damit wird das Integral der Hea-Verteilung fiir die verwendete Pulsintensitéit des FEL
unterschéatzt.

ten Atomen besteht. Abbildung 10.1 zeigt die gemessenen Abstandsverteilungen von
ICD und Knock-Off neben der von Hey. Die Abweichung zwischen Theorie und Experi-
ment bei Abstdnden um 12 a.u. entstand moglicherweise durch das Vorhandensein dieser
beiden Prozesse. Dagegen zeigen ICD und Knock-Off keine Beitrdge zwischen 50 und
300 a.u. und haben somit keinen Einfluss auf die Ermittlung der Bindungsenergie aus

der exponentiellen Kurvenanpassung (Fit) der Hes-Verteilung.

Die hohe Photonendichte im Fokus des FEL erméglichte die Ionisation zweier Heliu-
matome im Cluster. Mit 67 eV war die Photonenenergie zudem hoch genug, um ein
bereits ionisiertes Heliumatom (He™) ein weiteres mal zu ionisieren, wofiir eine Energie
von 54,41 eV noétig ist. Statt der Ionisation zweier unterschiedlicher Atome im Cluster
ist also auch die zweifache Ionisation eines Atoms im Cluster denkbar?. Ein zweifach
geladenes He?*-Ion polarisiert die Nachbaratome im Cluster, was zu einer attrakti-
ven Kraft zwischen Ion und Nachbarn fiihrt. Es folgt eine Anndherung der Nachbarn
an das Ion. Sobald hierbei ein Abstand von 2,9 a.u.[47] unterschritten wird, steigt die

Wahrscheinlichkeit fiir den Ladungsaustausch stark an und ein Elektron wechselt von

2Der Wirkungsquerschnitt der Photoionisation von He™ ist bei der verwendeten Photonenenergie etwa,
90 % so gro} wie der von neutralem Helium.
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einem neutralen Nachbarn zum Ion. So entstehen zwei einfach geladene Heliumionen, die
Coulomb-explodieren. Dabei wird die Energiedifferenz zwischen den beiden Bindungszu-
stdnden des Elektrons frei. Die Energie wird in Form eines Photons ausgesandt und der
Prozess entsprechend strahlender Ladungstransfer genannt3. Da der Ladungsaustausch
stets bei einem Abstand um 2,9 a.u. eintritt, erhalten die geladenen Fragmente stets
den gleichen KER von 9,5 eV (folgt aus Gleichung 7.2). Die Signatur dieses Prozesses
ist also ein Maximum der KER-Verteilung bei 9,5 eV. Wéhrend der Hey-Messung war
die Beobachtung von KERs dieser Hohe aufgrund des niedrigen Spektrometerfeldes von
4,41 V /cm ausgeschlossen. Bei der ICD-Messung waren die Spektrometereinstellungen
dagegen optimal, um auch dieses Maximum zu detektieren. Dennoch ist es in keiner der
aufgenommenen KER-Verteilungen sichtbar (siche Abb. 9.4)

Ein moglicher Grund dafiir, dass dieses Maximum nicht entsteht, wéire ein Konkurrenz-
prozess, der bei gleicher Ausgangslage schneller oder effizienter ablduft als der Ladungs-
austausch. In Frage kommt dafiir ein Prozess der Elektronenaustausch-vermittelter Zer-
fall (ETMD(3)*) genannt wird. Auch hier wechselt ein Elektron von einem neutralen zum
zweifach geladenen Heliumkern. Die freiwerdende Energie wird allerdings nicht in Form
eines Photons ausgesandt, sondern aufgewendet, um ein weiteres benachbartes Atom zu
ionisieren. So entstehen drei einfach geladene Heliumionen. Da auch der KER der drei
Coulomb-explodierenden Fragmente aus der beim Ladungstransfer freiwerdenden Ener-
gie aufgebracht werden muss, kann der ETMD(3) nur bei bestimmten Konstellationen
der beteiligten Clusternachbarn ablaufen. Nach dem Ladungstransfer steht eine Ener-
gie von AE = 54,41 eV - 24,59 eV = 29,78 eV zur Verfiigung. Wenn davon 24,59 eV
aufgebracht werden, um ein weiteres neutrales Heliumatom zu ionisieren, kann keine
Konstellation von Nachbarn ionisiert werden deren KER 5,19 eV iiberschreiten wiirde.
Damit sind alle Konstellationen ausgeschlossen bei denen ein Paarabstand eine Léange
von 5,3 a.u. unterschreitet.

Um zu iberpriifen ob ETMD(3) ein dominanter Zerfallskanal ist, wurden die ICD-
Datensétze auf das Vorhandensein von Dreiteilchenaufbriichen hin untersucht. Bei der
Ionisation von Dimeren ist ETMD(3) kategorisch ausgeschlossen. Fiir alle grofieren Clus-
ter wurden Ereignisse von Dreiteilchenaufbriichen detektiert, die die Impulserhaltung er-
fiillen. Ein geringer Anteil kann dabei der Photoionisation von drei Atomen im Cluster
durch drei Photonen zugeordnet werden. Fiir Ereignisse, bei denen ein Fragment einen

sehr kleinen Impuls tragt, konnen zufillige Koinzidenzen nicht ausgeschlossen werden.

3Sind zwei Heliumatome beteiligt erhilt das Photon eine Energie von 54,41 eV - 24,59 eV - KER =
20,32 eV.
4ETMD(B) steht fiir electron transfer mediated decay, bei dem 3 Teilchen involviert sind.
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Um den Ablauf von ETMD(3) zu bestétigen, wird also zusétzlich die Information der

emittierten Elektronen benétigt, die fiir diese Messung nicht aufgenommen wurde.

10.3. Neue Moglichkeiten

Bereits kurz nach dem experimentellen Nachweis der Existenz der Heliumdimers wurde
vorgeschlagen, das Heliumdimer konne in Rotations-Misch-Zusténde anregbar sein[125].
Wie in Abschnitt 2.2 dargelegt, erlaubt das Dimerpotential ausschliefllich die Existenz
des durch die Nullpunktsenergie gegebenen Grundzustandes im Rotationsgrundzustand
J = 0. Fir alle htheren Rotationszustinde J > 1 fiihrt der Zentrifugalterm im effekti-
ven Potential zur Dissoziation (U(R) = V(R) + (J?)h?/2uR?), denn sobald J groBer als
0,0337 wird, wird das effektive Potential grofier als null. Durch die Interaktion mit ei-
nem externen Laserfeld kann jedoch ein beliebiges unganzzahliges Drehmoment J auf das
Dimer ibertragen werden. Dies erzeugt einen Mischzustand aus dem Rotationsgrundzu-
stand und geringen Beitrdagen von J = 2 und J = 4 (ungerade Rotationszustinde sind
aus Symmetriegriinden verboten)[125, 126].

Die Rotationsanregung wird durch die Interaktion des Laserpulses mit dem induzierten
elektrischen Dipolmoment des Systems vermittelt. Da die Polarisierbarkeit des Dimers
mit zunehmendem internuklearen Abstand abnimmt, werden vorwiegend Dimere mit
kleinen internuklearen Abstédnden angeregt. Dies verdndert das Wellenpaket im Rotati-
onsgrundzustand und erzeugt Wellenpakete in Zustand J = 2 und J = 4. Anschlieflend
breiten sich die Wellenpakete entsprechend ihrer zur Verfiigung stehenden Potentiale
aus. Dieser zeitliche Ablauf kénnte experimentell nachgewiesen werden, indem das Di-
mer von einem Probepuls zu mehreren zeitlich festen Abstdnden zur Anregung zweifach
ionisiert wird. Analog zur Vorgehensweise aus Kapitel 7 konnte das Betragsquadrat der

Vibrationswellenfunktion bestimmt, und seine zeitliche Verdnderung betrachtet werden.

Neben der Untersuchung von Heliumdimeren konnte der experimentelle Aufbau bereits
fiir weitere impulsspektroskopische Messungen genutzt werden, fiir die eine Massense-
lektion unerlésslich ist. In dieser Arbeit wurden Ergebnisse zu interatomarem Coulomb-
Zerfall (ICD) présentiert, der in Clustern ausgewéahlter Masse ablief. Gleichzeitig wurden
bei dieser Messung die He-He Paarverteilungen fiir eben diese Clustergréfien bestimmt.
Dariiber hinaus diente der Aufbau, um die Struktur von Heliumtrimeren zu ermitteln[56]
und den Efimov-Zustand des Heliumtrimers zu entdecken|[43].

Die einzigartige Kombination aus der Moglichkeit zur Materiewellenbeugung und dem

Einsatz eines Impulsspektroskopes bietet die Voraussetzungen auch zukiinftig offene Fra-
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gen zu beantworten. Die Massenselektion wurden bereits mit Elementen von Wasserstoff
bis Neon getestet [82]. Es ist denkbar Wasserstoffmolekiil-Dimere zu untersuchen oder
ein gewlinschtes Target vom genutzten Trégergas zu trennen. Nachdem Heliumdimere
und -trimere untersucht wurden, bietet sich die Ermittlung der Struktur von Tetrameren

an.

Die durchgefiihrten Messungen zu ICD in Clustern unterschiedlicher Gréfle gewinnen
eine ganze Dimension an Information, wenn es gelingt in zukiinftigen Messungen auch
die wihrend dem Zerfall emittierten Elektronen zu detektieren. Trinter et al. stellten
2013 eine Methode vor, mit der die Zerfallsdauer des ICD aus der Energie des Photo-
elektrons ermittelt werden kann[49]. Die vorgestellte Methode basiert darauf, dass das
Photoelektron nach dem Zerfall von dem schnellen ICD-Elektron tiberholt wird, und
dann einen zweifach positiv geladenen Kern sieht. Je frither dies geschieht, desto frither
wird das Photoelektron abgebremst. So kann aus seiner Energie ermittelt werden, wie
viel Zeit zwischen der Anregung und der Zerfall verstrichen ist. Mit dem vorliegenden
Aufbau kénnte die Zerfallsdauer fiir definierte Clustergréfien verglichen werden.
Alternativ ist ein Pump-Probe Experiment vorstellbar, bei dem die Zerfallsdauer des
ICD aus den ionischen Fragmenten allein extrahiert werden kann. Durch den Pump-
Puls wird ein Cluster einfach ionisiert und angeregt, so dass ICD ermdglicht wird. Der
Probe-Puls ionisiert den Cluster nun ein zweites mal, wobei der Zeitabstand zum Pump-
Puls variiert wird. An den Ladungszustdnden der entstehenden ionischen Fragmente
kann abgelesen werden, ob ICD bereits vor Eintreffen des Probe-Pulses abgelaufen ist.
Damit kann die Geschwindigkeit von ICD untersucht, und fiir verschiedene Clustergro-
Ben verglichen werden [127].

FEin solches Pump-Probe Experiment ist mit den von einem Freie-Elektronen-Laser be-
reitgestellten Photonendichten realisierbar. Die Moglichkeit blieb wihrend der Messkam-
pagne an FLASH, trotz den technischen Moglichkeiten einer Strahlteil-und-Verzégerungs-
Einheit, leider verwehrt. Grund dafiir waren die im Ausgangskanal entstehenden He?*-
Tonen, die das gleiche Masse-zu-Ladungs-Verhéltnis wie HJ -Tonen haben, und somit nicht

von dem massiv vorliegenden Wasserstoff-Untergrund trennbar waren.
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A.1. Atomare Einheiten

Fiir die Beschreibung von Atomen und Molekiilen eignen sich Einheiten, die im Reich
dieser winzigen Systeme eine Bedeutung haben. Statt zu bestimmen wie viele Meter
beispielsweise ein Wasser-Molekiil misst, wird dessen Lange besser in Vielfachen der
GroBe des einfachsten atomaren Systems beschrieben, dem Wasserstoffatom!. Das Was-
serstoffatom, oder genauer der Bahnradius seines Elektrons, hat also eine Lénge von
einer atomaren Einheit (a.u., fiir engl. atomic unit). Masse wird in atomaren Einheiten
in Vielfachen der Elektronenmasse angegeben, Ladung in Vielfachen der Ladung eines
Elektrons. In Tabelle A.1 sind die Umrechnungsfaktoren zwischen SI-Einheiten und ato-
maren Einheiten aufgefiihrt.

Als MaB der Energie wird in atomaren Einheiten die Hartree-Energie verwendet. Sie hat
den doppelten Wert der Bindungsenergie des Elektrons im Grundzustand des Wasser-
stoffatoms. Eine gute Alternative bietet die Einheit Elektronenvolt (eV). 1 eV ist die
kinetische Energie die ein Elektron erhélt, wenn es eine Spannungdifferenz von 1 Volt
durchléuft. Energien dieser Gréflenordnung sind nétig, um Atome zu ionisieren, was die-
se Einheit geeignet zur Beschreibung atomarer Systeme macht. Photonen im sichtbaren

Bereich haben Energien zwischen 1,6 und 3,2 eV, Molekiile in der Erdatmosphére haben

OH-Bindungslinge im Wasser-Molekiil: 9,6-10~*" m. Dies entspricht der 1,8-fachen GroBe des Was-

serstoffatoms.

Grofle a.u. SI

Linge des e”Radius in H rgop, = 1au = 5291810~ m

e~ Masse m, =lau = 910951073 kg

e~ Ladung e =lau = 1,6022:10719 C

e~ Geschwindigkeit in H vpon, = 1au. = 2,1877-10° m/s = c¢-1/137
Hartree-Energie m(ac)? =lau = 435981071 kg m?/s2 = 27211 eV
Zeit 1fm.(ac)? =lau = 2418910775

Tabelle A.1.: Umrechnungsfaktoren zwischen SI-Einheiten und atomaren Einheiten beziehen
sich meist auf Eigenschaften des Elektrons e~ im Wasserstoffatom H.
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Bewegungsenergien von etwa 0,03 eV.

A.2. Newton-Verfahren

Besteht das Spektrometer aus mehreren Abschnitten mit unterschiedlichen homogenen

E-Feldern so setzt sich die gemessene Flugzeit t aus den Zeiten, die das Ion zum Durch-

laufen der einzelnen Abschnitte benétigt, zusammen (t = t; + to). In welcher Zeit t;

der erste Abschnitt durchlaufen wird, hingt von der Startgeschwindigkeit vo und der

Beschleunigung a; durch das elektrische Feld E; ab (a; = ¢F1/m nach Gleichung 5.10).
Vo Vo 2 281

tp=—— + + = (A1)
al al al

Analog ist die Zeit zum Durchlaufen des zweiten Abschnittes

v v12  2s
tg = —— 4/ = + 22, (A.2)

a9 a9 a9
wobei hier nicht die Startgeschwindigkeit v eingesetzt werden muss, sondern die Ge-
schwindigkeit vi mit der das Teilchen in den Abschnitt s eintritt. Die Geschwindigkeit

v1 ist die Geschwindigkeit, die das Teilchen in Abschnitt s; aufgenommen hat, also

\/V8 + 2s1a1. Fiir die gemessene Flugzeit ergibt sich damit

t = t1 + to
_ _w + \/1)3-1—251(11 . \/Ug—l—Qslal + \/vg+2s1a1+252a2 (AS)
- al ay as a2 :

Zur Rekonstruktion des Startimpulses muss diese Gleichung nach vy aufgelost werden,
was analytisch nicht machbar ist. Deshalb wird vg, fiir den Fall, dass das Spektrometer

mehrere Feldabschnitte besitzt, mit Hilfe des Newton- Verfahrens numerisch bestimmt:

t(vo)
t'(vo)

(A4)

Vonew = V0o —
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Zielgrofle ist in unserem Fall die Startgeschwindigkeit v, sie wird als Funktion der ge-

messenen Flugzeit t(vo) bestimmt.

—vo+4/v2+2s1a1

t(’UU) :0: —t +
+
+

ai
—\/v8+251a1+\/vg+231a1 +2s9a2
az
7\/v(2)+251 al +252a2+\/vg +2s1a1+2s2a2+2s3a3
a3

|fiir 3 Abschnitte
(A.5)

Die Léngen der unterschiedlichen Feldabschnitte sind mit s, notiert, die von den un-

terschiedlichen Feldern erzeugten Beschleunigungen mit a,. Die Ableitung der Flugzeit

nach der Geschwindigkeit t’(vo) ist

_1+2v70
dt(v) _ 0= _ VuptEsien
dv _ 1%1 + v
\/1}8+281(L1 v2+2s1a;+2sgag (AG)

Yo 2 )

/2 T
\/v0+251a1+232a2 \/v0+251a1+232a2+253a3
as

+ o+ o+

fiir 3 Abschnitte

Gleichung A.4 wird so oft angewandt bis sich die resultierende Startgeschwindigkeit v

nicht mehr wesentlich dndert (vopew - Vo <V0-10’6).

A.3. Algorithmus zur ADC-Pulsanalyse

Gemessene Pulse werden als Zahlenkolonnen digital gespeichert. Sie werden mit einem
Programm (lmf2root) eingelesen, um die Ankunftszeitpunkte der Pulse zu ermitteln.
Dazu wird die Funktion FindPeakCFD angesprochen. Die essentiellen Schritte dazu sind

nachfolgend in Form von Quelltext prasentiert:

//Find all signals on the detector with CFD-Algorithm
void Event::FindPeakCFD(int DetID)

{

Detector *xdet = 0;

switch(DetID)

{

case 0: det = proj; break;

case 1: det rec; break;

case 2: det elec;

//Durchlduft alle Channels eines Events, typischerweise 7 Stk (6 Anoden wund 1
MCP, ggf moch bunchmarker)
for (int ch=0; ch < (int)det->Channels.size(); ch++)
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{
if (!det->Channels [ch].isTDC){
double gain = det->Channels[ch].Gain;

//get the Tight cfd settings

const long delay = (long)det->Channels[ch].cfdset.delay *1000 / det->
Channels [ch].samplerate; //ns -> sampleinterval units (Delay wird in
ADC_parameters.tzt in ns angegeben, samplerate ist 800, es wird also

¥1000/800 gerechnet)

const double walk = det->Channels[ch].cfdset.walk *gain; //mV -> ADC Bytes

const double threshold = det->Channels([ch].cfdset.threshold * gain; //mV ->
ADC Bytes

const double fraction = det->Channels[ch].cfdset.fraction;

const int abstand = fraction * delay /2; //ungefdhre Position eines

Peakmazimums in Bezug auf den Nulldurchgang der im CFD-Algorithmus erzeugt
wird (delay in sample steps). Ein Puls soll nur als solcher erkant werden,

wenn das Pulsmaxzimum gréfer als der threshold ist.

//go through all Pulses in the Channel
for (int pu=0; pu < (int)det->Channels[ch].Pulses.size(); pu++)
{
const int *Data = &det->Channels[ch].Pulses[pul].ZeroSurpressedWaveform[0];
//einlesen der Pulsform als Liste wvon y-Werten. ZeroSuppressed steht
hier dafir, das die Baseline zwischen Trigger und Pulsbeginn nur als
Zeitabstand gespeichert wird, und nicht ganz viele Nullen in der Liste
stehen.
const long plLength = det->Channels[ch].Pulses([pul].Datalength; //Anzahl der
Listeneintrdge aus denen der Puls besteht. Ein Listeneintrag entspricht

einer Zeit won 800 ps (bet 1.25 GHz sampling rate)

//copy the waveform to the mnew array

//%f the copy puls is not big enough to hold the original puls then the
container will be resized

det->Channels [ch].Pulses[pul].cfd_array.resize(pLength);

double *tmpl = &det->Channels[ch].Pulses([pul.cfd_array[0]; //pointer auf ein
Array (das im Moment mnoch leer ist)

const int *tmp2 = Data; //pointer auf Data (was wiederum ein pointer auf die
Pulsform ist)

for (int i=0;i<pLength;++i)

*tmpl++ = *tmp2++; //hier wird nun Wert fir Wert das Array mit den y-—

Werten aus der Pulsform gefillt

//Extrahieren der baseline aus den ERSTEN paar samples jedes Pulses:

const int baseline_n_bins = 10; //Anzahl der bins am Pulsbeginn aus deren
Mittelwert die Hohe der baseline bestimmt werden soll

double baseline_sum = 0.;

double peak_baseline = 0.;

//Héhen sollen nur aufaddiert werden, wenn der Puls uberhaupt so viele sample
Punkte enthdlt:

if (pLength >= baseline_n_bins) {

for (int i=0; i<baseline_n_bins;i++){
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baseline_sum += det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_array[il; //Alle Héhen
werden aufaddiert
}
peak_baseline = baseline_sum / baseline_n_bins / gain; //Der Mittelwert
ist die Héhe der baseline in [mV] (deshalb "/gain")
}
//Extrahieren der baseline aus den LETZTEN paar samples jedes Pulses:
const int baseline_n_bins_end = 10; //Anzahl der bins am Pulsende aus deren
Mittelwert die Hohe der baseline bestimmt werden soll
double baseline_sum_end = 0.;
double peak_baseline_end = 0.;
//Héhen sollen nur aufaddiert werden, wenn der Puls uberhaupt so viele sample
Punkte enthdlt:
if (pLength >= baseline_n_bins_end) {
for (int i=plLength-1; i>(pLength-baseline_n_bins_end-1);i--){
baseline_sum_end += det->Channels[ch].Pulses[pul].cfd_arrayl[i]; //Alle
Hohen werden aufaddiert
¥
peak_baseline_end = baseline_sum_end / baseline_n_bins_end / gain; //Der
Mittelwert 4ist die Hohe der baseline in [mV] (deshalb "/gain')

// go through the puls, by always loading 1 sample (+ the 3 adjacent samples)
of the ADC-shape, then the nexzt samples, etc...
for (int i=delay+1l; i<pLength-2;++i)

{
const double fx = det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_arraylil; //the
original Point at % (___/\_______ )
const double fxd = det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_arrayl[i-delayl; //the
delayed Point at 4 (________ /\__)
const double fsx = -fxxfractiom + fxd; //the calculated CFPoint at i (

Fraction ration ist als parameter einstellbar, z.B. 0.3) Bei fr=1 heben

sich mogliche Fehler durch eine baseline gerade auf.

const double fx_1 = det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_arrayl[i+1]; //the
original Point at i+1

const double fxd_1 = det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_array[i+l-delayl; //
the delayed Point at i+1

const double fsx_1 = -fx_1x*fraction + fxd_1; //the calculated CFPoint at 1

+1 (Fraction ration ist als parameter einstellbar, z.B. 0.3)

//check wether the criteria for a Peak are fullfilled

if (((fsx-walk) * (fsx_1-walk)) <= 0 ) { //one point above one below the
walk (nur dann wird das Produkt kleinmer Null. Damit wird getestet ob
genau bet dem Punktepaar gerade der Nulldurchgang liegt)

const double fxt = det->Channels[ch].Pulses[pul].cfd_array[i-abstand]l; //
Hohe des Originalpulses an einer Stelle etwas weiter links, dort wo das

Peakmaxzimum liegen sollte

//if (TMath::Abs(fz) > (threshold)) //original point above the threshold (

in respect to pulse baseline)? Beachte: Hier wird <immernoch in ADC-
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bytes gerechnet, die baseline in [mV] muss also umgerechnet werden.

if (TMath::Abs(fxt) > (threshold + peak_baseline*gain)) //Ist der Original -

Punkt (etwas weiter links) uber der Schwelle (in respect to pulse
baseline)? Beachte: Hier wird timmernoch in ADC-bytes gerechnet, die

baseline in [mV] muss also umgerechnet werden.

//--1t could be that the first criteria is 0 because one of the Constant
Fraction Signal Points or both are ezactly where the walk 7s

if (TMath::Abs(fsx-fsx_1) < 1e-8) //both points are on the walk

{ //go to next loop wuntil at least one is over or under the walk
continue;

}

else if ((fsx-walk) == 0) //only first is on walk

{ //(einfach den Schleifendurchlauf fortsetzen, nicht abbrechen)
//this is what we want so: do mothing

}

else if ((fsx_1-walk) == 0) //only second %is on walk

{ //we want that the first point will be on the walk, so in the nexzt loop

this point will be the first.

continue;

//later we need two more points, create them here
const double fx_ml = det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_arrayl[i-1]; //the
original Point at i-1
const double fxd_mil = det->Channels[ch].Pulses[pul.cfd_arrayl[i-1-delayl;
//the delayed Point at 7-1
const double fsx_ml = -fx_ml*fraction + fxd_ml; //the calculated CFPoint
at 1-1

const double fx_2 = det->Channels[ch].Pulses([pul.cfd_arrayl[i+2]; //
original Point at i+2

const double fxd_2 = det->Channels[ch].Pulses[pul].cfd_array[i+2-delay];
//delayed Point at i+2

const double fsx_2 = -fx_2*fraction + fxd_2; //calculated CFPoint at i+2

// Wir wollen, dass fsz_ml auf der gleichen Seite won Null %ist wie fsz,
und fsz_2 genauso tuber oder unter Null ist wie fsz_1.

// Also: (-) * (=) set > 0

if (((fsx_ml-walk) * (fsx-walk)) <= 0) continue; //Sonst:
Schleifendurchlauf dieses Peaks abbrechen

// Und:  (+) *  (+) sei > 0

if (( (fsx_1-walk) *(fsx_2-walk)) <= 0) continue; //Sonst:

Schleifendurchlauf dieses Peaks abbrechen

// find z_0Oa (Nulldurchgang_a) with a linear interpolation between the
two points

const double m_a = fsx_1-fsx; //Steigung bestimmen: (fsxz_1 - fsz)/(i+1 -
i)

if(m_a == 0.) continue; //per continue wird die loop-expr-Klausel

ausgefihrt, dieser Schletfendurchlauf wird abgebrochen wund der
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ndchste Schleifendurchlauf gestartet

const double xLin_a = i + (walk - fsx)/m_a; //Nullstelle berechnen: PSF
fe = (z - i)*m + cfs[i]

//--find z_0b (Nulldurchgang_b) with a linear interpolation between the
two other points--//

const double m_b = (fsx_2-fsx_ml1l)/3.; //Steigung bestimmen: (fsz_2 -
fsz_mi)/(i+2 -(i-1));

if(m_b == 0.) continue;

const double xLin_b = i-1 + (walk - fsx_ml)/m_b; //Nullstelle berechnen:
PSF fz_mi1 = (z - (i-1))*m + cfs[i]

//arithmetisches Mittel zwischen den beiden Nullstellen ergibt mnoch
bessere/genauere Nullstelle (da hier die Unsicherheit, die auf jedem
Messpunkt liegt, reduziert wird)

const double pos = (xLin_a + xLin_b)/2.;

const double m = (m_a + m_b)/2.;

//std::cout << "\m gzLin = " << zLin << "; zLin_b = "<< zLin_b << ";
zLin_b-zLin = "<< zLin_b-zLin;

if (pos > pLength) {std::cout << "pos > pLength !!!";}

if (fsx < fsx_1 && fsx_ml < fsx_2) //check polarity first, only pulses

with correct polarity are added as true pulses

Peak newPeak;

// set all known settings

newPeak.is_valid = true;

newPeak.was_used_in_fit = false;

newPeak.Pk_from_Pu = pu;

newPeak.TimefromFit = -1.;

newPeak.Cfd = pos; //newPeak.Cfd entspricht der TDC-Zeit des Pulses 1in
[sampling -steps]

newPeak.Slope = m;
newPeak.runtime = -100.;
newPeak.Time = ((newPeak.Cfd * det->Channels[ch].samplerate) + det->

Channels [ch].Pulses[pul.timestamp) *0.001; //newPeak. Time
entspricht der TDC-Zeit des Pulses in [ns]

newPeak.peakbaseline = peak_baseline;

newPeak.peakbaseline_end = peak_baseline_end;
startstop(ch, pu, &newPeak, det);

// height stuff

maximum(ch, pu, &newPeak, det);
//if (!newPeak.is_valid) {

//  return;

//}

// fwhm stuff
fwhm(ch, pu, &newPeak, det);
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// center of mass stuff
CoM(ch, pu, &newPeak, det);

newPeak.draw_puls = 1;
det->Channels [ch].Peaks.push_back(newPeak) ;

det->Channels [ch].foundpeak = true;
det->Channels [ch].Pulses[pu].NbrofPeaks_extracted++;

}
}
}
}
}

}

}

}

Innerhalb der Funktion FindPeakCFD werden weitere Funktionen aufgerufen, die not-
wendige Unteraufgaben in der Zeitpunktextraktion erfiillen und den Puls charakterisie-
ren. So werden die Positionen ermittelt, an denen der Puls eingestellte Schwellwerte
tibersteigt (Event::startstop) und an denen die Maxima liegen (Event::mazimum). Au-
Berdem wird die Halbwertsbreite (Event::fwhm) und der Schwerpunkt (Event::CoM) des

Pulses bestimmt.

#include "Event.h"

#include <iostream>

// Function to calculate start and stop of Pulse (necessary for CFD algorithm)
void Event::startstop(int ch, int pu, Peak #*newPeak, Detector xdet)
{

//this function will find the start and the stop of the peak

const int *Data = &det->Channels[ch].Pulses[pul.ZeroSurpressedWaveform[0];

const long pulslength = det->Channels[ch].Pulses[pu].Datalength;

const long threshold = det->Channels[ch].cfdset.threshold * det->Channels[
ch].Gain;

const long center = newPeak->Cfd;

//go left from center until either 4 == 0, or the datapoint is inside the
noise

//or we go from the previous one (i+1) to the actual ome (%) through the

baseline

int i=0;
for (i = center; i>=0; --i)
if ((abs(Datal[i]) < threshold) || (((Datalil]) * (Datal[i+1])) < 0) )
break;
int start = i;

//go right from center until either ¢ >= pulslength, or the datapoint is

instde the noise
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{

//or we go from the previous one (i-1) to the actual one (i) through the

baseline

for (i = center; i< pulslength; ++i)
if ((abs(Datal[i]/*-baseline*/) < threshold) || (((Datalil]/*-baselinex/) * (
Datali-1] /#-baseline*/)) < 0) )
break;
int stop = 1i;
newPeak->Startpos = start;
newPeak->Stoppos = stop;

// Function to calculate Mazimum of Peak (Height and position)
void Event::maximum(int ch, int pu, Peak *newPeak, Detector x*det)

assert(ch >= 0 && ch < 7);
assert (newPeak) ;
assert (newPeak->Cfd);

//this function will find the mazimum of the peak and its position

const double Gain = det->Channels[ch].Gain;

const int *Data = &det->Channels[ch].Pulses[pul.ZeroSurpressedWaveform[0];

const long plLength = det->Channels[ch].Pulses[pul].Datalength;

const int start = newPeak->Startpos;

const int stop = newPeak->Stoppos;

const long delay = (long)det->Channels[ch].cfdset.delay %1000 / det->
Channels [ch].samplerate; //ns -> sampleinterval units (Delay wird in

ADC_parameters.txt in ns angegeben, samplerate ist 800, es wird also
¥1000/800 gerechnet)

const long center = newPeak->Cfd;
int start_ = 1;
if (center-2*delay > 1) start_ = center-2*delay; //nur rund um den

Nulldurchgang mach dem Pulsmazimum suchen.
int stop_ = plLength-2;
if (center+0.1xdelay < (pLength-2)) stop_ = center+0.1xdelay; //nur rund um

den Nulldurchgang nach dem Pulsmazimum suchen

double maximum_ = Datal[start_];

int maxpos = start_;

//nur rund um den Nulldurchgang nach dem Pulsmaxzimum suchen

for (int i = start_; i<stop_;++i)
{
if (abs(Datal[i]) > maximum_)
{
maximum_ = abs(Datal[i]);
maxpos = 1ij;



208 A. Anhang
}
newPeak ->Maxpos = maxpos;
newPeak->Maximum = maximum_; //in ADC Bytes

{

newPeak->Height = (double)maximum_ / Gain; //ADC Bytes -> mV

//Feintuning der Mazpos, je nach relativer Héhe der benachbarten Punkte:

assert (maxpos > 0);

assert (maxpos+1l < det->Channels[ch].Pulses[pu].Datalength);

double diff_max_1 = Datal[maxpos] - Datal[maxpos-1]; //Héhenunterschied
zwischen Mazimum wund dem Punkt links davon

double diff_max_r = Datal[maxpos] - Datal[maxpos+1]; //Héhenunterschied
zwischen Maxzimum und dem Punkt rechts davon

double diff_ratio = (diff_max_1 - diff_max_r) / (diff_max_1 + diff_max_r);
//ergibt 1 wenn diff_maz_r = 0, -1 wenn diff_maz_l = 0 und 0 wenn
diff_maz_r = diff_max_1

double better_maxpos = maxpos + 0.5%xdiff_ratio; //Verschiebt die mazpos um
0.5 sampleschritte mach links, wenn der Punkt links neben dem Mazimum

genauso hoch ist, bzw mnach rechts, wenn der Punkt rechts genauso hoch ist

if (fabs (better_maxpos-maxpos) < 1) newPeak->Better_Maxpos = better_maxpos;

else newPeak ->Better_Maxpos = maxpos;

// Function to calculate FWHM of Pulse

void Event::fwhm(int ch, int pu, Peak #*newPeak, Detector #*det)

const int *Data = &det->Channels[ch].Pulses[pul].ZeroSurpressedWaveform[0];
const long plLength = det->Channels[ch].Pulses[pu].Datalength;

//get peak fwhm
long fwhm_1 = 0;
long fwhm_r = 0;
const double HalfMax = 0.5 newPeak->Maximum;

//go from middle to left until O0.5%height (find first point that 4is above 0.5

height)
for (int i=newPeak->Maxpos; i>=0;--1i)
{
if (abs(Datal[i]) < HalfMax)
{
fwhm_1 = i+1;
break;
¥
}

//go from middle to right until 0.5*height (find last point that 4is still
above 0.5 height)
for (int i=newPeak->Maxpos; i<pLength;++i)
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{

if (abs(Datal[i]) < HalfMax)

{

fwhm_r = i-1;

break;

//%f we found a right side and a left side, then compute the fwhm with a

linear interpolation between the points that are left and right from

where the fwhm is, else return here
if (!fwhm_r || !fwhm_1)

return;

double 1x[4];
double 1y [4];

1x [0] =
1x[1] =
1x[2] =
1x[3] =

fwhm_1-2;
fwhm_1-1;
fwhm_1-0;
fwhm_1+1;

double rx[4];
double ry[4];

rx[0] =
rx[1] =
rx[2] =
rx[3] =

fwhm_r-1;
fwhm_r-0;
fwhm_r+1;
fwhm_r+2;

ly [0] = abs(Datal[fwhm_1-2]);
1y [1] = abs(Datal[fwhm_1-1]);
1y [2] = abs(Datal[fwhm_1-01);
1y [3] = abs(Datal[fwhm_1+1]);

ry[0] = abs(Data[fwhm_r-1]);
ry[1] = abs(Datal[fwhm_r-01);
ry[2] = abs(Datalfwhm_r+1]);
ry [3] = abs(Datal[fwhm_r+2]);

double mLeft ,cLeft ,mRight,cRight;
linearRegression(4,1x,ly,mLeft,clLeft);

linearRegression(4,rx,ry,mRight,cRight);

//y = m¥ztc =>
const double fwhm_L = (HalfMax-cLeft)/mLeft;
const double fwhm_R = (HalfMax-cRight)/mRight;

const double fwhm

(y-c)/m;

= fwhm_R-fwhm_L;

//set all found parameters
>Fwhm = fwhm;

newPeak -

newPeak -

>Width =

newPeak->Stoppos - newPeak->Startpos;

newPeak->PosHalfLeft = fwhm_L;
newPeak->PosHalfRight = fwhm_R;

void Event::CoM(int ch, int pu, Peak #*newPeak, Detector #*det)

const double threshold = det->Channels[ch].cfdset.threshold * det->Channels|[

ch].Gain;

const int *Data

//mV -> ADC Bytes

= &det->Channels[ch].Pulses[pul.ZeroSurpressedWaveform[0];
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const long plLength = det->Channels[ch].Pulses[pul].Datalength;

//this function goes through the puls from start to stop and finds the center

of mass

double integral 0;

double wichtung = 0;

const int start = newPeak->Startpos;
const int stop = newPeak->Stoppos;
for (int i = start; i<=stop;++i)

{

integral += (abs(-Datal[i])-threshold);
wichtung += ((abs(-Datal[il)-threshold)*i);

}
newPeak->Integral = integral;
newPeak->Com = wichtung/integral;

A.4. Anleitung zum Ausheizen der Vakuumkammer

Nachfolgend werden die Schritte erldutert, die notwendig sind, um die in dieser Arbeit

verwendete Vakuumkammer auszuheizen und so einen Restgasdruck von <1-10~!1 mbar

zu erreichen. Sdmtliche Schritte zielen darauf ab die restgasreduzierenden Zwecke zu

erfillen, die in Abschnitt 5.3.1 erldutert wurden. Abbildung A.2 zeigt die Verdnderung

der Partialdriicke wiahrend des Ausheizvorganges. Die Arbeitsschritte, die wéhrend des

Vorgangs vorgenommen wurden, sind in diesem Bild stichpunktartig notiert. Die folgende

Auflistung orientiert sich an diesen Schritten. Vor Beginn des Ausheizvorgangs werden

folgende Vorbereitungen getroffen:

Anbringen der Heizschlangen, -béander oder -manschetten. Die Abstédnde zwischen
den Heizelementen werden so gewahlt, dass eine gleichméflige Energiezufuhr iiber
den zu heizenden Bereich gewéhrleistet wird. Heizschlangen diirfen dabei nie tiber-

einander liegen bzw. sich kreuzen.

Anbringen von Temperatursensoren. Die Position der Sensoren ist so zu wéhlen,

dass jeder Sensor die Temperatur im Bereich eines Heizelementes wiederspiegelt.
Einbau eines Massenspektrometers zur Uberwachung der Partialdriicke.

Finhiillen von Reaktionskammer und allen direkt angrenzenden Rezipienten in
Alufolie. Dies erzeugt eine Isolationsschicht und erméglicht den Aufbau eines Wiar-

mepolsters um den eingehiillten Bereich. Turbomolekularpumpen diirfen nicht ein-
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gehiillt werden. Anschliisse fiir Vakuummesszellen und Massenspektrometer so ein-

hiillen, dass sie bei Bedarf leicht zugénglich sind.

o Anbringen von Liiftern zum punktuellen Kiihlen hitzeempfindlicher Bauteile (z.B.

Turbopumpen ohne Kiihlwasseranschluss).
« Abpumpen des Rezipienten und Erreichen eines Enddruckes von 1-10~® mbar.
e Lecktest durchfithren und alle gefundenen Lecks schlieflen.
e Funktionstest von NEG und TSP.

o Nachschlagen der maximal zuléssigen Temperatur der verwendeten Bauteile (z.B.
Anodendrahte 150°C[85], VAT-Mini-UHV-Schieberventil 250°C, Beamlineventil 150°C,
Turbomolekularpumpen 120°C, Massenspektrometer (MKS 250°C, ohne Elektro-
nik), Vakuummesszellen (ITR90 150°C, ohne Elektronik), Sichtflansch (Quarzglas
200°C)).

Sind diese Punkte erfiillt so kann mit dem eigentlichen Ausheizen begonnen werden.

1. Massenspektrometer einschalten (Faraday-Messmethode wihlen, MCP-Messmethode
ist nicht fiir hohe Temperaturen geeignet). Verlauf der Partialdriicke stets beob-

achten.

2. Heizung einschalten. Die Zieltemperatur von 150°C kann am einfachsten bei Ein-
satz von Temperaturcontrollern erreicht werden. Steht keine automatische Leis-
tungsregelung fiir die Heizschlangen zur Verfiigung miissen die Heizschlangen unter
Beobachtung der Temperatur manuell von Dimmern gesteuert werden. Die Ziel-
temperatur muss reduziert werden, wenn hitzeempfindliche Teile eingebaut wur-

den.

3. Abwarten bis zum Erreichen der Zieltemperatur. Der Temperaturangleich der ge-
samten Anlage benotigt mehrere Stunden. Der Restgasdruck steigt wahrenddessen

um mehrere Groflenordnungen an (sieche Abb. A.2).
4. Degasen aller Vakuummesszellen und heizbaren Filamente.
5. Bewegen aller beweglichen Teile, um mégliche Totvolumen zu &ffnen.

6. Abwarten bis der Partialdruck von Wasserstoff den hochsten Partialdruck bildet.
Dies kann mehrere Tage in Anspruch nehmen. Zuvor ist fiir gewohnlich der Parti-
aldruck von Stickstoff hoher.
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Abb. A.1.: Restgasdruck der Reaktionskammer nach Ausheizen der Kammer und Einsatz von
Getterpumpe und Kiihlfalle wihrend der Strahlzeit am FLASH.

7. Bei Einsatz einer TSP: Alle Filamente degasen (40 min bei 30 A).

8. Je nach zur Verfiigung stehender Zeit weiter heizen. Zu erwartende Reduzierung
der Partialdriicke ablesbar in Abb. A.2 zwischen Tag 4 und Tag 8.

9. Vor Ende des Heizens: Extraktorrchre ein weiteres Mal degasen.
10. NEG aktivieren (30 min bei 450°C).
11. Ausschalten der Heizung. 20 h fiir das Abkiihlen der Anlage einplanen.

12. Messmethode des Massenspektrometers von Faraday auf MCP umstellen, sobald

die Temperatur <50°C liegt.
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Abb. A.2.: Detaillierte Darstellung der Partialdriicke in der Reaktionskammer wihrend des
Ausheizvorganges.
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A.5. Weitere Histogramme und Spektren

Die Nachweiseffizienz des Detektors ist abhéngig von der Teilchengeschwindigkeit. Dies
ist in Abb. A.3 klar erkennbar.
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Abb. A.3.: Auftreffort in x-Richtung gegen die Flugzeit der Ionen aus der Messung am FLASH.
Die Abhéngigkeit der Nachweiseffizienz des Detektors von der Teilchengeschwindigkeit ist um x =
0 erkennbar. Dort verlor der Detektor nach hoher Belastung an Effizienz wodurch die Sensitivitat
auf die Teilchengeschwindigkeit stieg. Je langsamer ein Ion fliegt, desto l&nger braucht es, um
den Detektor zu erreichen, und desto seltener wird es in der Detektormitte nachgewiesen.

Tabelle A.2 gibt eine Ubersicht iiber die Ergebnisse bisheriger Theorien und Experimente
zu den Eigenschaften des Heliumdimers. In Abb. 8.1 werden die enthaltenen Werte der

Bindungsenergie visualisiert.
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