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A method is described to determine the velocity dependence of scattering processes from time-
of-flight measurements. with crossed molecular: beams. Scattering of a potassium. atomic beam by
‘short ‘pulses of a carbon dioxide molecular beam generates attenuation pulses in the intensity of
the potassium beam. The time-of-flight broadening of these attenuation pulses is measured employing
signal averaging to improve the signal-to-noise ratio from 1 to 100. The experimental results are
in accordance with computed time-of-flight distributions based on the additionally measured velocity
distributions and geometries of the two molecular beams, and using the known velocity dependence

of the X-CO, scattering cross section.

Einleitung und Zusammenfassung

Zur Untersuchung der Geschwindigkeitsabhéngig-
keit von Streuprozessen kann die Methode der ge-
kreuzten Molekularstrahlen mit einem Laufzeitver-
fahren kombiniert werden. Dazu erzeugt man kurze
Schwichungsimpulse in der Intensitit des Primér-
strahles, indem man den Streustrahl mit Hilfe einer
Unterbrecherscheibe nur kurzzeitig freigibt. Die
Laufzeitverteilung dieser Schwichungssignale nach
Durchlaufen des Weges zwischen Streuzentrum und
Primérstrahldetektor wird durch die Geschwindig-
keitsverteilungen der Teilchen in den sich kreuzen-
den Strahlen und die Geschwindigkeitsabhéngigkeit
des Streuprozesses bestimmt.

Das Verfahren wurde mit einem K-Atomstrahl als
Primiarstrahl und einem intensitatsschwachen CO,-
Strahl als Sekundérsirahl erprobt. Unter den in der
vorliegenden Arbeit gewihlten Bedingungen ergibt
sich ein Verhilinis zwischen der Amplitude des
Schwichungssignals und der stationéren K-Intensitét
von 1073 —-107% Das zugehodrige Signal/Rausch-
Verhiltnis betriigt ungefihr 1. Mit Hilfe eines 100-
Kanal-Signalmittlers wird letzteres um etwa 2 Gré-

Renordnungen verbessert, wodurch die Laufzeitver-
teilung bis auf einige Prozent ihrer Amplitude aus-
gemessen werden kann.

Um einen Vergleich mit der Theorie zu ermég-
lichen, werden die Geschwindigkeitsverteilungen im
K- und im CO,-Strahl durch Laufzeitanalyse! be-
stimmt und die Geometrie des Stireuvolumens, sowie
die relative Dichteverteilung innerhalb desselben
durch Messung der Intensitdtsprofile ermittelt. Aus
diesen Daten wird unter Vorgabe der bekannten Ge-
schwindigkeitsabhéngigkeit des K-CO,-Streuquer-
schnitts die Laufzeitverteilung des Schwéchungs-
signals berechnet. Der Vergleich mit dem experimen-
tellen Ergebnis zeigt Ubereinstimmung im Rahmen
der Mefigenauigkeit.

Apparativer Aufbau und Signalverarbeitung

Die Anordnung der gekreuzten Strahlsysteme inner-
halb der Vakuumkammer ist in Abb.1 schematisch
dargestellt. Das Kaliumstrahlsystem wurde in 2 be-
schrieben. Ofen, Kiihlkappe und Kollimator haben

1 E. W. Brcrer u. W. Henkes, Z. Phys. 146, 320 [1956].
2 H. Burcaorr u. J. Gseany, Z. Naturforsch, 22 a, 684 [1967].
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Spalte von 0,10 mm, 2,0 mm und 0,41 mm Weite, die
Entfernungen der Spalte vom Streuzentrum (z=0) be-
tragen z= —202,0 mm, —187,8 mm und —144,0 mm
in der genannten Reihenfolge. Ein magnetischer Schlie-
Ber dient zum Abblenden des K-Strahls, Das Wolfram-
band des Langmuir-Taylor-Detektors (LT-Detektor) be-
findet sich in = +4-177,5 mm Abstand vom Streuzen-
trum und ist 1,0 mm breit. Fiir diese Anordnung ergibt
sich der von Kuscu ? definierte Auflésungswinkel ¢y zu
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Abb. 1. Anordnung zur Laufzeitanalyse mit gekreuzten Mole-
kularstrahlen. Die umgebende Vakuumkammer ist nicht dar-
gestellt.

Das CO,-Strahlerzeugungssystem besteht aus einer

konvergenten Diise mit 0,18 mm Durchmesser in

y= —139,1 mm Entfernung vom Streuzentrum (y=0)
und einem Abschiler mit 0,64 mm Durchmesser am Ort
y= —138,0 mm. Das abgeschélte CO,-Gas wird von
einer mit fliissigem Stickstoff gekiihiten Kondensations-
fliche aufgefangen.

Zur Erzeugung der COp-Impulse dient die Unter-
brecherscheibe 1 von 0,5 mm Dicke und 97 mm Durch-
messer in y=29,6 mm Entfernung vom Streuzentrum.
Sie hat vier radiale, paarweise diametrale Schlitze von
15 mm Linge und 0,5 mm Breite mit schneidenformi-
gen Kanten und wird von einem Hysterese-Synchron-
Motor (McLean Syntorque EF17H71) angetrieben.
Im Lauf der Experimente erwies es sich als notig, den
Strahlunterbrecher an Schwingungsddmpfern aufzuhin-
gen, weil die vom Motor ausgehenden mechanischen

3 P. Kuscr, J. Chem. Phys. 40, 1 [1964].
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Schwingungen mit dem gesuchten Streusignal phasen-
starr gekoppelte Storsignale, die vom Signalmitiler
aufintegriert werden, verursachen. Zur Wirmeabfuhr
ist das Motorgehiuse durch eine flexible Kupferlitze
mit der Wasserkiihlung der Kiihlkappe des Kalium-
ofens verbunden. Es zeigte sich, dal die Kaliumatome,
die zwar in Strahlebene, aber nicht achsenparallel flie-
gen, an der rotierenden CO,-Unterbrecherscheibe zum
Auffinger hin reflektiert werden und wegen Scheiben-
schwingungen zu einer Modulation der Kaliumintensi-
tdt fithren. Dieses Storsignal konnte durch Verdecken
der rotierenden Scheibe mit der Abdeckplatte (18) be-
seitigt werden. Die Platte ist mit einem 5 mm breiten
und 20 mm hohen Austritisspalt fiir die COp-Impulse
versehen,

Zur Messung der Geschwindigkeitsverteilungen in
den beiden Sirahlen mit Hilfe der Laufzeitanalyse ist
es erforderlich, die Anordnung um einen COy-Detektor
und eine Unterbrecherscheibe im K-Strahl zu erweitern.

Der ElekironenstoBionisator ¢ (ES-Detektor) fiir den
9 mm Linge. Thre Weite wird jeweils so gewihlt, dafl
der durch Diise und Eintrittshlende bestimmie Strahl
an der Stelle der Unterbrecherscheibe 1 so breit ist wie
die Scheibenschlitze, also 0,5 mm.

Die Unterbrecherscheibe 2 im K-Strahl hat die glei-
chen Abmessungen wie die im CO,-Strahl, jedoch ist ein
Paar diametraler Schlitze auf 17 mm erweitert. Durch
einen der beiden weiten Schlitze tritt der K-Strahl bei

cher 2 durchgefithrt werden. Zur Laufzeitanalyse der
Geschwindigkeitsverteilung im K-Strahl werden die vom
zweiten Schlitzpaar von 0,5 mm Weite bei laufender
Scheibe erzeugten K-Strahlimpulse verwendet.

Das Blockschaltbild der verwendeten MefBanordnung
ist in Abb. 2 wiedergegeben. Die K-Atome bzw. CO,-
Molekiile liefern nach Durchfliegen der Laufstrecke und
Oberflichenionisation (LT-Detektor) bzw. Elektronen-
stoBionisation (ES-Detektor) Ionenstrome, deren Ande-
rungen als Spannungsimpulse an einem Ableitwider-
stand von 1 M gemessen werden. Streusignale werden
als Schwichung des kontinuierlichen K-Sirahles, also
als Impulse mit negativer Amplitude, registriert. Die
Gleichstromintensitdt des K-Strahles wird dabei mit

©
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Abb. 2. Blockschaltbild der Signalverarbeitung. Bei der Mes-

sung der CO,-Laufzeitverteilung wird an Stelle des dargestell-

ten Langmuir-Taylor-Detektors ein ElektronenstoBionisations-
detektor verwendet.

4 0. Hacena u. W. Henkss, Z. Naturforsch. 15a, 851 [1960].

imenten, die—mit-—stehendemrUnterbre-——
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einem Mikroampéremeter (Kipp & Zonen AL 4) ge-
messen. Synchron mit der Freigabe des Molekular-
strahles durch einen Schlitz der Unterbrecherscheibe er-
zeugt ein durch den gegeniiberliegenden Schlitz fallen-
der Lichistrahl einen Photoelekironenimpuls, der als
Zeitmarke fiir die Laufzeitmessung dient. Die auf den
jeweiligen Detektor folgende Anordnung zur Verarbei-
tung der Laufzeitsignale ist fiir beide Molekularstrah-
len identisch. Uber einen Koppelkondensator von
3,3nF und einen FET-Emitterfolger gelangen die
Spannungsimpulse zum Vorverstirker (Tektronix, Type
132-L), der eine. einstellbare Verstirkung bis zu
2-103 liefert, und werden anschlieBend mit dem Photo-
impuls iiberlagert oszillographiert. Das Signal/Rausch-
Verhilinis der Signalamplituden betrdgt fiir die X-
Laufzeitverteilung etwa 10, fiir die COy-Laufzeitvertei-
lung etwa 10! und fiir die Laufzeitverteilung des
Schwichungssignals ungefihr 1. Das besonders ungiin-
stige Signal/Rausch-Verhiltnis der CO,-Laufzeitvertei-
lung riihrt daher, daB der ElektronenstoBionisations-

detektor im Gegensatz zum Langmuir-Taylor-Detektor
das Untergrundgas nachweist.

Die rauschbehafteten Signale werden vom Y-Verstir-
ker des Oszillographen (Siemens G 60) an den Ein-
gang eines 100-Kanal-Signalmitilers (PAR TDH9 Wave-
form Eductor) gefithrt. Der am Ausgang des zweiten
Eingangsverstirkers Y, gesondert verfiigbhare, etwa
zehnfach verstirkte Photoimpuls wird als Triggersignal

fiir den Waveform Eductor benutzt. Nach einer ein-
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mum bei pg =9 Torr. Hohere Einlafdrucke fithren bei
steigendem Kammerdruck zu zunehmender Schwé-
chung der K-Intensitit und der Absolutgrofe des
Streusignals. Die im folgenden beschriebenen Ex-
perimente wurden daher mit einem COy-EinlaBdruck
von 9 Torr durchgefiihrt 3.

Abb. 3 zeigt die Laufzeitverteilung des im K-Strah!
durch den CO,-Impuls hervorgerufenen Schwachungs-
signals, die COy-Laufzeitverteilung und die K-Lauf-
zeitverteilung am Eingang bzw. Ausgang des Wave-
form Eductors (linke bzw. rechte Seite der Abbil-
dung). Der Inhalt von Abb.3b ist zusitzlich als
vom X-Y-Schretber registriertes Histogramm in
Abb. 4 wiedergegeben. Die Kriimmung der Nullinie

G=150000

Laufzeitverteilung eines K-Schwdchungssignals,
hervorgerufen durch einen COz~Impuls

btclll)d.lt;l.l ‘VTCJ.LGECI uug 5cgcuﬁhtﬂ. dUJ.Ll Tllsécxa.‘lsual
werden im Signalmittler 100 Kondensatoren nachein-
ander fiir eine wihlbare Zeit 0t iiber einen ebenfalls
variablen Aufladewiderstand mit- dem Eingang verbun-
den. Liegt an diesem ein zum Triggerimpuls phasen-
starres Signal, so erhilt der gleiche Kondensator stets
die gleiche Signalspannung. Er lddt sich daher propor-
tional zu dieser auf, wihrend die statistischen Rausch-
signale einen relativ abnehmenden Beitrag liefern. Eine
mit 250 Hz rotierende Unterbrecherscheibe mit vier
Schlitzen liefert in 50 sec N=5-10* Laufzeitsignale.
Bei einer Kanalverweilzeit von 8¢=10 us bedeutet das
eine wirkliche Integrationszeit von 5-1071! sec, d. h. bei
einer gewihlten Zeitkonstante der RC-Integratoren von
5-1072 sec laden sich die Kondensatoren auf 99% der
Signalamplitude auf. Das Signal/Rausch-Verhiltnis wird
durch die Integration um den Faktor }J/N=102-}/5
verbessert.

Der SignalmittlungsprozeB kann auf einem Oszillo-
graphen (Tektronix, Type 545) verfolgt und das Er-
gebnis mit einem X-Y-Schreiber (Moseley 2DR-2AM)
zur Auswertung aufgezeichnet werden. Die Signalfolge-
frequenz und die Dauer eines “sweeps”, die der hun-
dertfachen Kanalverweilzeit dz entspricht, werden mit
einer quarzstabilisierten Uhr (Beckman M 7360) ge-
messen.

Experimentelle Ergebnisse

Bei Steigerung des COy-EinlaBdruckes p, erreicht
der Absolutwert der Streusignalamplitude ein Maxi-

c G=30000 d

G=300000

Laufzeitverteilung eines COz-Impulses,
erzeugt mit der Unterbrecherscheibe 1

e G=5 f

Laufzeitverteilung eines K-Impulses,
erzeugt mit der Unterbrecherscheibe 2

Abb. 3. Laufzeitverteilungen am Waveform-Eductor-Eingang

(a, ¢, €) und -Ausgang (b, d, f). Die Horizontalablenkung be-

trigt 0,2 ms/Rastereinheit, G ist der Gesamtverstdrkungsfak-

tor. Die Laufwege betragen bei a, b: 29,6 mm CO,-Laufweg

plus. 177,5 mm K-Laufweg; bei ¢, d: 177,5mm; bei e, f:
318,7 mm.

5 Bei diesem Einlaf3druck besteht der CO,-Strahl praktisch
nur aus Einzelmolekiilen. Molekiilagglomerate werden erst
bei wesentlich hherem Einlafdruck gebildet.
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kann durch das Ausstromen eines CO,-Polsters er-
klart werden, das sich zwischen rotierender Scheibe
und Abdeckplatte auf Grund der groflen Breite des
CO,-Strahls bildet und teilweise aus dem Spalt der
Abdeckplatte austritt .

Abb. 4. Vom X-Y-Schreiber registriertes Histogramm des im
K-Strahl vom CO,Impuls hervorgerufenen Schwichungs-
signals (vgl. Abb. 3 b). Breite eines Kanals: 13,0 us. Die aus-
gezogene Kurve wurde mit Hilfe der bekannten Geschwindig-
keitsabhingigkeit des K-CO,-Streuquerschnitis aus den ge-
messenen Geschwindigkeitsverteilungen der beiden Strahlen
berechnet und unter Beriicksichtigung des gestrichelten Unter-
grundsignals aufgetragen.

«Die zeitliche Auflosung der Laufzeitverteilungen
wiirde durch Messung der Abhingigkeit ihrer Halb-
werisbreiten Az von der Umlaufperiode T' der jewei-
ligen Unterbrecherscheibe untersucht. 'Uber die Be-
ziehung '

7= (bjaD) T (1)

bestimmt T die Halbwertsbreite 7 der wirksamen
Offnungsfunktion, die geniigend kurz sein muB. Da-
bei bedeuten b die Schlitzweite und D den Durch-
messer der Scheibe. Zur Auswertung wurden nur
vollaufgeloste Messungen herangezogen, fiir die 4t
bei Verringerung von T innerhalb der MeBgenauig-
keit konstant blieb 7.

Um den Vergleich mit der Theorie zu ermdglichen,
wurde die Geometrie des Streuvolumens durch Mes-

8 Diese Erklirung wird durch eine Abhingigkeit des Unter-
grundsignals von der Drehrichtung der Unterbrecherscheibe
bekriftigt. Sie kommt dadurch zustande, daBl das Unter-
brechersystem unter 85° gegen die Strahlachse geneigt ist,
und die Strahlmolekiile von der Abdeckplatte daher entwe-
der zum Spalt hin oder von ihm fort reflektiert werden. Der
Storeffekt sollte sich durch Ausblenden des Strahls vor der
Unterbrecherscheibe 1 beseitigen lassen.
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sung der Intensitdtsprofile der beiden gekreuzten
Strahlen bestimmt. Dabei ergab sich, daB die Aus-
dehnung des Streuvolumens in z-Richtung 19 mm
betrdgt und die Intensitit des CO,-Strahls in die-
sem gepulsten. Bereich konstant ist 8. Die - und z-
Ausdehnung des Streuvolumens sind gegeben durch
den Querschnit des von Ofenschlitz und Wolfram-
band bestimmien K-Sirahls am Ort des Streuzen-
trums und betragen 10,0 mm bzw. 0,57 mm; die
K-Intensitdt ist iiber diesem Querschnitt ebenfalls
konstant.

Vergleich mit der Theorie

Die Berechnung des Schwichungssignals aus den
Laufzeitverteilungen der gekreuzten Strahlen besteht
in der Ermitlung der -Anzahl-der-K-Atome;diezur
Zeit ¢y nach der maximalen Freigabe des CO,-Strahls
am K-Detektor gegeniiber der stationdren K-Intensi-
tat fehlen.

Diese K-Atome hitten fiir die Flugstrecke zwi-
schen einem Volumenelement des Streuvolumens mit
den Oriskoordinaten #, y, z und dem LT-Detekior
die Zeit sz benéiigt, wurden aber an CO,-Molekiilen
gestreut, die dieses Volumenelement zur Zeit iy nach
der maximalen Freigabe des CO,-Strahls durch den
Unterbrecher 1 erreicht hatten.

Dann gilt:
tk+io=ty—t, —TSIHS 47, (2)

¢, beschreibt die Offnungszeit des CO,-Impulses und
héngt mit der Umlaufperiode T' der Scheibe zusam-
men:

ty=@zD)T, —-b=Z:zX +b. (3)
Als Offnungsfunktion G (z) kann eine Dreiecksfunk-

tion angenommen werden.

Die Wahrscheinlichkeit der Sireuung zwischen K-
Atom und COy-Molekill wird durch den Sireuquer-
schnitt 6(g) beschrieben, wobei die Relativgeschwin-

7 0. Hacena u. K. Varuma, Rev. Sci. Instrum. 39, 47 [1968],
definieren ein Auflésungsvermégen R=At/r und zeigen,
daB fiir R>5 die gemessene Halbwertsbreite A¢ um weni-
ger als 2,5% grofer ist als die ideale bei v — 0. Fiir die hier
ausgewerteten Messungen ist die Bedingung R>5 stets er-
fiillt.

Unterhalb des gepulsten Bereiches durchsetzt ein nichigepul-
ster CO,-Strahlbereich auf einer Linge von etwa 40 mm den
K-Strahl. Diese Streuzone beeinflufit aber die K-Laufzeit-
verteilung und das Schwichungssignal in gleicher Weise
und ist daher fiir die Auswertung ohne Belang.

®
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digkeit ¢ gegeben ist durch
(lx—2)®

t-K2
Hierin bedeuten Ig bzw. Iz den Abstand des Streu-
zentrums vom K-Detektor bzw. von der CO,-Unter-
brecherscheibe.

Im vorliegenden Fall ist die Schwichung Ajx (2p)
sehr klein gegeniiber der stationdren Intensitét
Jjx (t) . Daher gilt

Qi) =— | SI] 6 el noltc,y)

tg=0 Streuvolumen

“0(g) (g/vx) dedy dzdix . (35)

Dabei ist nc(tg,y) die Dichte der CO,-Molekiile un-
ter Beriicksichtigung der Stromdichte-Homogenitit
iiber den @-z-Querschnitt des Streuvolumens. Ent-
sprechiend hingt jz mur-von-ab; weil-der K-Strahl
iber den y-z-Querschnitt homogen ist. Der Faktor
gjvg =g tx/(lxk —x) beriicksichtigt die Bewegung
der CO,-Streuteilchen. Da der Langmuir-Taylor-De-
tektor die Stromdichte mift, 18Rt sich jx(&x,z) di-
rekt aus der in der Entfernung Lx gemessenen Lauf-

l 2
+ W;g;/) . (4)

9t =

9 H. Paury, Dissertation, Bonn 1958.
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zeitverteilung des K-Strahles U(tx , L) ermitteln:

Lx

ix(tx,2) = 37— Ultx L/ (lk —2), Lx) . (6)

Der ElektronenstoBionisator mifit dagegen die Dichte-
verteilung V' (tc, Lc) des CO,-Impulses, woraus folgt:

noliosy) ~ jory ¥ (o Leflo+y), L) . (T)

Fiir den Streuquerschnitt 6(g) wurde die bei gerin-
ger Auflésung der Streuanordnung zu erwartende
¢ ~"-Abhingigkeit  angenommen und die zu 4jk(t,)
fiilhrenden Integrationen mit Hilfe eines Rechenpro-
gramms ausgefiihrt.

Das Ergebnis ist in Abb. 4 unter Beriicksichtigung
des gestrichelt gezeichneten Untergrundsignals und
normiert auf die experimentelle Minimumstiefe als

die Ergebnisse von Theorie und Experiment inner-
halb der Fehlergrenze iibereinstimmen.
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die stete Forderung dieser Arbeit. Herrn H. Hiss dan-
ken wir fiir die Entwicklung der FET-Emitterfolger.
Die Arbeit wurde durch eine Sachbeihilfe der Deutschen
Forschungsgemeinschaft unterstiitzt.




