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Die faszinierenden Quanteneigenschaften
von Helium und ihre Anwendung

Mit Strahlen aus Helium lassen sich Oberflichen und Molekiile nahezu ideal

untersuchen

Jan Peter Toennies

Strahlen aus Heliumatomen bzw. Heliumtropf-
chen, die in Gasexpansionen erzeugt werden,
zeigen je nach Quellentemperaturen ganz
ungewohnliche Eigenschaften: Oberhalb von
etwa 50 K haben Heliumatomstrahlen eine
Geschwindigkeitshalbwertsbreite von nur 1 %.
Thre hohe Monochromasie hat es zum ersten
Mal ermoglicht, Dispersionskurven von Ober-
flaichenphononen mit der Laufzeitmethode zu
messen sowie andere Niederfrequenzanre-
gungen und Diffusionsvorginge von an Ober-
flichen adsorbierten Teilchen zu untersuchen.
Bei Quellentemperaturen unterhalb 7,=30 K
entstehen kleine suprafluide Tropfchen aus
103-10* Atomen, in die sich Molekiile einlagern
lassen. Thre Infrarotspektren zeigen aufgrund
der Suprafluiditit der Tropfchen ganz un-
erwartet gut aufgeloste Rotationslinien, woraus
geschlossen wird, dass die Molekiile, wie im
Vakuum, frei rotieren. Daher sind Helium-
nanotropfchen eine besonders sanfte und kalte
Matrix (0,37 K fiir “He oder 0,15 K fiir He) fiir
hochaufgeloste Molekiilspektroskopie. Dariiber
hinaus gelang es, den ersten Hinweis auf die
Suprafluiditdt von kleinen para-Wasserstoff-
clustern zu finden, die somit erst das zweite
System iiberhaupt sind, in dem Suprafluiditit
auftritt.

Is Atomphysiker lernt man, dass das Heliumatom

ein auBerordentlich einfaches, fast konnte man

sagen, langweiliges Atom ist. Die einzige Kom-
plikation besteht in der Korrelationswechselwirkung
der beiden Elektronen in der geschlossenen s-Schale.
Wegen des weit im UV liegenden ersten erlaubten elek-
tronischen Ubergangs bei 21,21 eV ist Helium fiir den
Laserphysiker fast unzugénglich. Auch fiir den Chemi-
ker erscheint Helium vollig uninteressant, da es keine
chemische Bindung eingeht. Wenn man aber Helium-
gas unter den kritischen Punkt bei 5,20 K (*He) oder
3,32 K (°He) abkiihlt, dann wird es spannend. Bei wei-
terer Abkiihlung bis an 0 K werden beide Heliumisoto-
pe namlich als einzige bekannte Substanzen nicht fest,
sondern bleiben bis zu den niedrigsten Temperaturen
fliissig. Statt eines Tripelpunktes hat das am héufigsten
vorkommende “He bei etwa 2,2 K eine Phasengrenze,
die sogenannte A-Linie zwischen zwei fliissigen Phasen,
Helium I und Helium II (Abb. 1).
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Abb. 1:

Das Druck-Temperatur-Phasendiagramm von Helium zeigt die
verschiedenen Moglichkeiten zur Bildung eines Atom-, Cluster-
oder Tropfchenstrahls aus Helium. Die Startpunkte 1 bis 5
geben verschiedene Driicke P, und Temperaturen T in der
Quelle an. Im Verlauf der Expansion entwickeln sich die ther-
modynamischen GrofRen entlang Isentropen (gestrichelte Linien
im Phasendiagramm). Bei einer Expansion, die von Punkt 1
startet, erhilt man Atomstrahlen hoher Intensitit und Mono-
chromasie (A2/v =1 %). Bei einer Expansion von Punkt 2 Tropf-
chenstrahlen mit bis zu 10* Atomen, von Punkt 3 groRere
Tropfchen mit bis zu 107 Atomen, und von Punkt 4 im supra-
fluiden Bereich erhilt man noch groere Tropfchen mit bis zu
10'2 Atomen mit sehr kleinen Geschwindigkeiten bis 15 m/s
(etwa 50 km/h). SchlieBlich gibt es sogar eine He-II-,,Expansi-
on“ aus dem festen Zustand (Punkt 5), bei dem ein intermittie-
render Strahl von Atomen gebildet wird. In diesem Artikel
werden hauptsichlich Experimente mit den Strahlen 1 und 2
behandelt.

Ritselhaftes Helium

Im Jahre 1938 entdeckte Pjotr Kapitza, dass in der
Phase He II die Fliissigkeit ohne Widerstand durch en-
ge Spalten flieRen kann. Im gleichen Jahr entdeckten
Jack Allen und Donald Miesener den Springbrunnen-
effekt (Fountain Effect). Diese und andere Eigenschaf-
ten, wie z. B. eine auRergewohnlich grofe Warmeleit-
fahigkeit (30-mal grofRer als die von Kupfer), ein Krie-
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Bei der in Gottingen entwickelten He-
Atomoberflichen-Streuapparatur ent-
steht der nahezu monochromatische
Strahl in der Diise, wird durch die Chop-
perscheibe zerhackt und anschliefend

an der Probe in einer Ultrahochvakuum-
kammer gestreut. Die unter 90° gestreu-
ten Atome passieren vier differentielle
Pumpstufen (Ps, ..., Pg) und werden
durch ElektronenstoR ionisiert. An-
schliefend werden sie massenselektiert
nachgewiesen und beziiglich ihrer Lauf-
zeit analysiert. Durch Rotation der Probe
um eine Achse senkrecht zur Strahlebene
ldsst sich der Wellenvektoriibertrag vari-

ieren.
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chen entlang von Oberfldchen, oder das UberflieRen
iiber den Rand eines GefdRRes und gequantelte Wirbel,
werden heute als die wichtigsten makroskopischen
Charakteristiken einer Suprafliissigkeit angesehen. Sie
haben Fritz London im Jahr 1954 dazu veranlasst, zu
behaupten, ,superfluid helium, also called liquid heli-
um II, is the only representative of a particular fourth
state of aggregation beside the solid and gaseous sta-
tes“ [1]. Heute weil man, dass die Suprafluiditdt und
die Supraleitung verwandte Phdanomene sind. Sie sind
eine von vielen Manifestationen der Bose-Einstein-
Kondensation, dem gleichen Phdnomen, das in den
letzten Jahren erstmals in lasergekiihlten Alkaliatom-
gasen beobachtet werden konnte (Nobelpreis 2001).
Eng verwandte Erscheinungen sind aus der Materie im
Innern der Sterne, in Atomkernen oder auch aus der
Elementarteilchenphysik, z. B. das Higgs-Boson, be-
kannt [2].

Trotz vieler Versuche, eine genauere auf atomarer
Basis fundierte Theorie der Suprafluiditédt zu entwi-
ckeln, ist das Phanomen noch nicht annéhernd so gut
verstanden wie die Bose-Einstein-Kondensation von
Alkaligasen. Die viel stirkere Wechselwirkung auf-
grund der kleinen Entfernung der Atome zueinander,
ein wesentliches Merkmal einer Fliissigkeit, ist der
entscheidende Grund fiir die Schwierigkeiten bei der
Theorie. In einem Ubersichtsartikel zur Bose-Einstein-
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Kondensation wurde kiirzlich resiimiert: ,,Superfluidity
is one of the most spectacular consequences of Bose-
Einstein condensation. However, the explicit connec-
tion between superfluidity and BEC is not trivial and
has been the object of a longstanding and deep investi-
gation in the last decades ...“ [3].

Letztendlich spielen offenbar zwei physikalische
Gegebenheiten eine grofle Rolle bei der Suprafluiditat:
die hohe Nullpunktsenergie und die Vertauschbarkeit
der bosonischen Atome untereinander und natiirlich
die damit einhergehende Bose-Einstein-Kondensation
im Phasenraum. Zum ersten hat London geschrieben:
,Liquid helium may be visualized as held together by
the attractive forces balanced mainly by the zero point
repulsion, the atoms floating so far apart from each
other that the repulsive forces do not interlock as in
ordinary liquids“ [4].

Im Folgenden werden wir sehen, dass einige dieser
ungewohnlichen Eigenschaften zu einer unerwartet
hohen Monochromasie und hohen Intensitdten von
Atomstrahlen fiihren, die bei starken Expansionen des
Heliumgases entstehen. Diese Atomstrahlen haben die
ersten Messungen der Dispersionskurven von Ober-
flichenphononen ermoglicht und
eignen sich ganz besonders als
Sonde fiir viele dynamische Prozes-
se an Oberflachen in Analogie zu
Neutronenuntersuchungen im
Volumen. Im zweiten Teil dieser
Ubersicht werden die bei tieferen
Quellentemperaturen in den Gas-
expansionen gebildeten Nanotropf-
chen mithilfe der Spektren von
eingelagerten Molekiilen ndher un-
tersucht. Hierbei treten einige un-
erwartete, neue Manifestationen
der Suprafluiditédt auf, die nun als
mikroskopische Erscheinungen
eingestuft werden. Sie ermdglichen
eine Reihe neuer Experimente, von
denen eines am Beispiel des Nachweises der Supra-
fluiditédt von para-Wasserstoffclustern illustriert wird.

He-Atomstrahlen haben nahezu

ideale Eigenschaften

Bei der Erzeugung von Molekularstrahlen wird das
zu untersuchende Gas mit hohem Druck P, bei einer
Quellentemperatur T, durch eine kleine Offnung von
etwa d=0,1-0,01 mm Durchmesser ins Vakuum expan-
diert (Startpunkt 1 in Abb. 1). Bei der radialen Expan-
sion ins Vakuum fillt die Teilchendichte # mit dem
inversen Quadrat des Abstands z von der Quelle ab
(n(z) = (d/z)?). Der starke Dichteabfall wird von einer
adiabatischen Abkiihlung des Gases mit einer enormen
Abfallsrate von etwa 10°-10! K/s begleitet. Durch die
Reduktion der Temperatur im Ruhesystem wird die
Geschwindigkeitsverteilung enger. Bei gewohnlichen
Substanzen wird durch die Kondensation zu groReren
Clustern (und die damit verbundene Zufuhr von Kon-
densationswiarme) die Geschwingigkeitshalbwertsbreite
Av/v auf etwa 5-10 % begrenzt. Aufgrund seines un-
gewohnlich schwachen zwischenatomaren Bindungs-
potentials unterscheidet sich Helium jedoch in dieser
Eigenschaft von allen anderen Gasen.

Wie in der fliissigen Phase ist der Beitrag der Null-
punktsenergie auch bei der Wechselwirkung von zwei
He-Atomen betrdchtlich. Bis vor kurzem war nicht



schliissig erwiesen, ob das Potential tief genug ist, um
die grole Nullpunktsenergie hinreichend zu kompen-
sieren, damit es einen Bindungszustand geben kann.
Jetzt wissen wir aus eigenen Experimenten, bei denen
die Dimere zerstorungsfrei an nanostrukturierten
Transmissionsgittern gebeugt werden, und auch aus
den allerneuesten Rechnungen, dass das Dimer mit ei-
ner aullerordentlich kleinen Bindungsenergie von nur
etwa 1,3x107° K (1,1 x 1077 eV) tatsdchlich gebunden
ist. Das Heliumdimer hat sogar die geringste Bindungs-
energie und auch die groRte Ausdehnung ((R) =50 A)
von allen in der Natur vorkommenden Molekiilen im
Grundzustand [5].

Diese dullerst schwache Bindung hat zweierlei Aus-
wirkungen auf die Expansion des Heliumgases bei
Quellendriicken oberhalb von 100 bar (Punkt 1, Abb.
1). Zum einen wird die Kondensation zu Clustern auf-
gehalten. Die groRe Reichweite der Dimerwellenfunk-
tion macht sich auch dadurch bemerkbar, dass der
Stolquerschnitt zwischen zwei Atomen, der bei etwa
35 A% bei 300K liegt, unterhalb 1K rasch ansteigt und
im Grenzfall T— 0 einen gigantischen Wert von
0r0=2,59x10° A? erreicht. Da die Expansion durch
StoRe der Teilchen untereinander vermittelt wird, kann
der starke Anstieg im Querschnitt die Abnahme in der
Gasdichte infolge der Expansion weitgehend kompen-
sieren, sodass sich sehr niedrige asymptotische Ruhe-
systemtemperaturen bis etwa T, =3x 1072 K einstellen
konnen [6]. Dies entspricht einer relativen Geschwin-
digkeitshalbwertsbreite von weniger als 1 % oder, je
nach Quellentemperatur, einer energetischen Halb-
wertsbreite von nur 3x107° eV (Ty=6 K). Mit einem
Gesamtgasfluss von circa 102° Atomen pro Sekunde
sterad erhdlt man auf diese Weise ohne groflen Auf-
wand einen aullerordentlich intensiven, nahezu mono-
chromatischen Strahl von Atomen mit einer groflen
longitudinalen Kohérenz von einigen 100 A.

Inelastische Heliumatom-
strahlstreuung
Wegen ihrer hohen Intensitédt und
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Oberflaichenphononen-Dispersionskurven zu untersu-
chen. Neutronen bilden eine ideale Streusonde fiir die
Bestimmung der Phononendispersionskurven im Volu-
men von Festkorpern, da sie aufgrund ihrer geringen
Streuquerschnitte den Festkorper durchdringen kon-
nen. Aus dem gleichen Grund sind sie allerdings génz-
lich unempfindlich auf Oberflichen. Im Jahr 1979
gelang es dem amerikanischen Gaststudenten Bruce
Doak in Goéttingen, die ersten Oberflichenphononen
mit inelastischer He-Atomstreuung an einem LiF-Ein-
kristall nachzuweisen [8].

Abbildung 2 zeigt eine moderne Apparatur zur He-
liumatomstrahlstreuung (im Folgenden mit HAS ab-
gekiirzt), die in Gottingen entwickelt wurde. Um eine
gute Laufzeitauflosung zu erhalten, wird das Elektro-
nenstoRionisations-Massenspektrometer zum Nachweis
der gestreuten Heliumatome in einer Entfernung von
etwa 1 Meter von der Targetkristalloberflache aufge-
stellt. Der damit einhergehende groRe Verlust an Signal
wird durch die Zwischenschaltung von vier differentiel-
len Pumpstufen kompensiert, um den Untergrund in
der Detektorkammer auf etwa 5-10 Ereignisse pro
Sekunde zu reduzieren (dies entspricht einem He-
Enddruck von circa 107> mbar oder einer Dichte von
etwa 10 He-Atomen pro Kubikzentimeter). Der Winkel
zwischen dem einlaufenden und dem gestreuten Strahl
wurde einfachheitshalber auf 90° festgehalten. Die fiir
die Messung von Dispersionskurven notwendige kon-
tinuierliche Verdnderung des Wellenvektoriibertrags
wird durch Drehung des Kristalls um eine Achse senk-
recht zur Ebene beider Strahlengénge erreicht.

Gegendiiber der einzigen anderen Beugungsmethode,
die sich zur Untersuchung von Oberflichenphononen
bewéhrt hat - die Electron-Energy-Loss-Spectroscopy
(EELS), die in Deutschland durch die Arbeiten von
Harald Ibach (Jiilich) stark geprdgt wurde - hat die
HAS-Methode folgende Vorteile: (1) Sie ist nur auf die
oberste Schicht empfindlich, da die Atome bereits in

Monochromasie haben He-Diisen- 10°
strahlen viele neue Anwendungen in
der Molekiil- und Oberflichenphy-
sik gefunden. Dadurch wurde das
energetische Auflésungsvermogen
bei inelastischen Streuexperimenten
an Molekiilen mit der Laufzeit-
methode betrachtlich gesteigert. So
gelang es, die Rotationsquanten-
zustdnde bei Stoflen der He-Atome
auch bei Molekiilen mit kleinen
Abstdnden zwischen den Energie-
niveaus, wie N,, CO, O, und CH,,
erstmals aufzul6sen [7]. Aus den
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Bei der Streuung von He-Atomen an niedrigindizier-
ten Metalloberflachen (hier Cu(001)) erhélt man bei
der iiblichen 90°-Streuanordnung (Abb. 2) ein sehr
intensives Maximum (5 x 10® Ereignisse/s) bei ¥;
=45° und um einen Faktor 10° kleinere Beugungs-
maxima bei ;= 69° und 21° (a). An einem Aus-
schnitt der Winkelverteilung sind drei Laufzeit-
verteilungen als Energietransfer (4E)-Verteilungen
dargestellt (b), die in diesem Winkelbereich sowohl
elastische Streuung an Oberflichendefekten

(AE=0) als auch die Erzeugung von einzelnen Pho-
nonen mit Energien zwischen 10 und 20 meV zeigen.
Die aus der Analyse vieler AE-Verteilungen bei ver-
schiedenen Streuwinkeln gewonnenen Oberflichen-
dispersionskurven zeigen drei verschiedene Moden
(c). Neben der Rayleigh-Mode mit der niedrigsten
Energie sind zwei weitere Moden zu erkennen, von
denen die intensivere einer Longitudinalschwingung
zugeordnet wird.

Aussagen iiber das zwischen den
StoBpartnern herrschende Wechsel-
wirkungspotential.

Bereits im Jahre 1969 haben Celli,
Manson und Cabrera vorhergesagt,
dass sich Heliumatomstrahlen be-
sonders gut dazu eignen, die bis
dahin experimentell unbekannten

Physik Journal

1(2002) Nr. 7/8 51



Preistriger

52

einem Abstand von 0,3 nm vor der ersten atomaren
Ebene reflektiert werden. (2) Es gibt keine Strahlen-
schidden der Oberfldche, da die Energien der Atome
zwischen 5 und 60 meV liegen, und damit im Vergleich
zu den kinetischen Energien der Elektronen von rund
100 eV viel geringer sind. (3) Es gibt keine Aufladun-
gen, da die Atome neutral sind, sodass sich die HAS-
Methode sowohl auf leitenden als auch auf nicht lei-
tenden Oberflachen einsetzen ldsst. (4) Sie hat bei den
typischen Oberflachenphononen-Energien von 20 meV
(T,=80 K) mit etwa 0,1 meV ein besseres energetisches
Auflosungsvermogen als EELS mit etwa 2 meV. Bei
beiden Beugungsverfahren werden die Teilchenwellen-
pakete an den dispergierenden Wellen der Oberfla-
chenschwingungen gebeugt, sodass der zu jedem Streu-
winkel passende Wellenvektoriibertrag abgetastet wird
und die Dispersionskurven direkt gemessen werden
(Abb. 3). Da bei Metalloberflachen die Heliumatome
besonders empfindlich auf die mit den Phononen ein-
hergehenden Elektronenladungsdichte-Fluktuationen
reagieren, die EELS-Elektronen dagegen hauptséchlich
an die Bewegung der Atomkerne koppeln, ergédnzen
sich HAS und EELS in idealer Weise. Mit der HAS-
Methode sind bis jetzt die Phononendispersionskurven
an iiber 100 verschiedenen Oberflichen gemessen wor-
den - von Isolatoren, wie feste Xenon-Einkristalle oder
Kristalle aus Eis, {iber viele Metalle bis hin zu Hoch-
temperatur-Supraleitern [9].

Die hohe Intensitdt der Heliumstrahlen hat viele
weitere interessante Anwendungen in der Oberflachen-
physik ermoglicht. So gelang es Angela Lahee (Postdoc
aus Cambridge, UK, zur Zeit Springer-Verlag in Heidel-
berg) und Christof Woll (seinerzeit Diplomand, jetzt
C4-Professor in Bochum), die Beugung an einzelnen
Adsorbatmolekiilen aufzulosen. Um einen kohérenten
Streubeitrag durch Streuung an mehreren Molekiilen
auszuschlief3en, ist eine statistische Verteilung der Mo-
lekiile auf der Oberfldche die einzige Voraussetzung fiir
derartige Experimente. Durch die vielen beobachteten,
gut aufgeldsten Beugungsmaxima lassen sich aus diesen
Experimenten sehr prizise Informationen iiber die
GroBe der einzelnen Defektteilchen und ihre Hohen-
position gewinnen [10]. Auch gelang es erstmals, die
niederenergetischen, parallel zur Oberflichenebene po-
larisierten Schwingungen von einzelnen adsorbierten
Molekiilen mit Energien von 3-7 meV nachzuweisen.
Zu diesem Zeitpunkt waren nur die energiereicheren
senkrechten Schwingungen aus EELS und Infrarot-
untersuchungen bekannt. Uber etwa 30 verschiedene
Adsorbatsysteme sind bis heute auf diese Weise mit der
HAS-Methode untersucht worden [11].

Wegen des groRRen energetischen Auflésungsvermo-
gen der HAS-Methode ist es auch moglich, die Elemen-
tarprozesse der Oberflichendiffusion zu untersuchen.
Bis auf die Messungen, die mit der Atomkraftmikro-
skopie (AFM), der Rastertunnelmikroskopie (STM)
und der Feld-Ionisations-Mikroskopie vorgenommen
werden — Methoden, die ,Schnappschuss“-Informatio-
nen iiber die von den einzelnen Molekiilen eingenom-
menen Gitterpldtze liefern -, basieren die meisten an-
deren Oberflaichendiffusionsmethoden letztlich auf
Beobachtungen von zeitlichen oder rdaumlichen Verén-
derungen der makroskopischen Konzentrationen der
diffundierenden Spezies (Ficksche Gesetze). In Analo-
gie zur Methode der quasielastischen Neutronenstreu-
ung zur Untersuchung von Diffusionsvorgidngen im Vo-
lumen wird mit quasielastischer HAS (QHAS) die nur
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geringe, rund 10-100 peV groRe energetische Verbreite-
rung (AE) aufgrund des Doppler-Effekts bei der inko-
hidrenten Streuung an den einzelnen diffundierenden
Teilchen als Funktion des Wellenvektoriibertrags (AK)
gemessen. Die gemessene w(4K)-Verteilung ist die Fou-
rier-Transformierte von G(R, t), der raum- und zeit-
abhéngigen Paar-Korrelationsfunktion. Mithilfe eines
dynamischen Modells fiir den mikroskopischen Ele-
mentarprozess kann auf die Sprungfrequenz, den
Sprungabstand, die Richtungsabhéngigkeit und aus der
Temperaturabhédngigkeit auf die Aktivierungsbarriere
geschlossen werden.

Messungen mit der QHAS-Methode liefern gegen-
iiber den fritheren makroskopischen Messungen viel
niedrigere Aktivierungsbarrieren [12]. Diese Diskre-
panz liel sich auf eine Beeintrdachtigung der Diffusion
durch eine nur geringe Defektkonzentration auf der
Oberfldche zuriickfiihren, die einen unverhéltnisméRig
groRen Einfluss auf die makroskopischen Messgrof3en
hat. Bei der QHAS-Methode werden die Teilchen nur
»im Flug®“ von einem Gitterplatz zum anderen regis-
triert. Ruhende oder in ihrer Bewegung durch Defekte
aufgehaltene Teilchen tragen deshalb nicht zum
QHAS-Signal bei.

Heliumtropfchen - ein ultrakaltes

Nanolabor

Um grolle He-Trépfchen bei Gasexpansion zu erzeu-
gen, geniigt es, den Arbeitspunkt (P, T;) und die dazu-
gehorigen Isentrope nédher an die Fliissig-Gas-Phasen-
linie zu verlagern (Startpunkt 2 in Abb. 1). Im Jahr
1961 haben Erwin Becker und Mitarbeiter in Karlsruhe
die ersten aufschlussreichen Experimente mit Helium-
tropfchen durchgefiihrt, die spéter von Jiirgen Gspann
am gleichen Institut fortgefiihrt wurden.

In den 80er Jahren wurde heftig diskutiert, ob kleine
Tropfchen mit eingeschrdankten Dimensionen iiber-
haupt suprafliissig sein konnen. Denn wie schon er-
wihnt, sind nahezu alle Erscheinungen der Supraflui-
ditdt von makroskopischer Natur. Im Jahr 1984 haben
wir damit begonnen, mithilfe von Massenspektren und
Laufzeitverteilungen die Bildung der Tropfchen bei
kryogenen Expansionen nédher zu untersuchen [13].

Im Laufe dieser Experimente zeigte sich, dass die He-
Tropfchen sowohl einzelne wie auch groRere Mengen
von Gasatomen und Molekiilen, mit denen sie auf
ihrem Weg durch die Apparatur zusammenstolRen,
aufnehmen konnen. Die eingelagerten Teilchen selbst
bildeten im Innern der Tropfchen kleine Cluster [14].

Erst im Jahr 1989 gelang es der Theoriegruppe von
David Ceperly in Urbana, Illinois, mit der Feymann-
Pfadintegral-Monte-Carlo-Methode zu zeigen, dass
auch kleinere, nur aus 64 Atomen bestehende *He-
Cluster unterhalb 2 K suprafliissig sein konnen [15].
Als mikroskopisches Kriterium nutzten sie dabei ein
von Landau vorhergesagtes Phdanomen, dass ndmlich
das Tragheitsmoment des fliissigen Heliums bei einer
Drehung um seine eigene Achse mit zunehmendem
suprafluiden Anteil abnimmt. Im Zweifliissigkeits-
modell der suprafluiden Phase besteht die Gesamtdich-
te g, aus zwei Anteilen, einem normalen Anteil g,
und einem suprafluiden Anteil g,, wobei g,,;= ¢, + 0
ist. Nach Landau steht g, in einer einfachen Beziehung
zur Abweichung des Tragheitsmoments: g, = @, X
(Iqm/Ixiass)s Wobel Ig,ss der mithilfe der klassischen
Mechanik berechnete Wert ist. Dieses Phdnomen wur-
de bereits im Jahr 1960 von Migdal zugrunde gelegt,



um aus den anomalen kleinen Tragheitsmomenten der
Kerne auf die Suprafluiditdt der Kernmaterie zu
schlielRen.

Da Helium nur im fernen UV (4 < 600 A) optisch
aktiv und deshalb der Anregung mit herk6mmlichen
Lasern nicht zugénglich ist, andererseits aus dem glei-
chen Grund bei kleineren Frequenzen optisch transpa-
rent ist, hat man an die Moglichkeit gedacht, optisch
aktive Molekiile als spektroskopische Sonden einzuset-
zen. Im Volumen scheiterten solche Versuche an der
hohen Beweglichkeit von Verunreinigungen im fliissi-
gen Helium, wobei die Fremdmolekiile schnell zusam-
menklumpen und an der Oberfliche ausgeschieden
werden. Dagegen ist ein in ein Tropfchen eingelagertes
Fremdmolekiil von den anderen Molekiilen génzlich
isoliert. Die Absorption eines einzelnen Photons ldsst
sich aus der damit einhergehenden Verdampfung eini-
ger hundert He-Atomen und der daraus resultierenden
Verkleinerung des Tropfchens mit einem Massenspek-
trometer-Detektor empfindlich nachweisen [16].

Bei unserem ersten Versuch, ein Molekiil im sicht-
baren Bereich zu spektroskopieren, hatte Andrej Vile-
sov das kleine organische Molekiil Glyoxal (C,0,H,)
vorgeschlagen. Wie aus Spektren in anderen Matrizen
zu erwarten war, bestand das Spektrum aus einer Null-
Phononen-Linie und einem Phononenfliigel, bei dem
gemeinsam mit dem Molekiil auch Phononen in der
Matrix angeregt werden. Nur das ,,Gap“ dazwischen
war unerwartet. Mithilfe des Mailander Theoretikers
Georgio Benedek gelang es zu zeigen, dass das Gap
und die Lage des Phononenfliigels mit der Zustands-
dichte der elementaren Anregungen in einer Suprafliis-
sigkeit iibereinstimmten. Damit konnten wir zeigen,
dass die Tropfchen tatsédchlich suprafluide sind [17].

In Abbildung 4 wird das Infrarotspektrum des freien
OCS-Molekiils mit den in einem *He-Trépfchen und in
einem 3He-Tropfchen in Gottingen gemessenen Spek-
tren verglichen [18]. Die einzelnen Rotationslinien sind
in den *He-Tropfchen genauso gut aufgelost wie beim
freien Molekiil. Daraus lédsst sich schlieRen, dass die
einzelnen Molekiile ohne nennenswerte Reibung in der
Heliumfliissigkeit rotieren konnen [19]. Den Beweis
dafiir, dass die scharfen Rotationslinien eine neue mi-
kroskopische Manifestation der Suprafluiditét sind, lie-
fert das ,,Gegen“-Experiment mit den nicht-supra-
fluiden *He-Tropfchen, bei dem nur eine einzelne brei-
te Linie zu sehen ist. Obwohl die He-Trépfchen mit
etwa 0,15 K kilter sind als die *He-Tropfchen, ist die
Temperatur immer noch viel héher als die 3x 1073 K,
die fiir das Auftreten von Suprafluiditit der >He-
Fermionen bendtigt wird. So wirkt das SHe wie eine
klassische Fliissigkeit, die bekanntlich die Rotationen
stark behindert [18].

Die scharfen Rotationslinien eroffnen viele neue
Messmoglichkeiten, die zum ersten Mal einen Einblick
in die atomare Welt der Suprafluiditédt ermoglichen.
Aus den relativen Linienintensitdten in den Spektren
konnten wir auf eine Temperatur im Cluster von
0,37 £ 0,01 K schliel3en, die sehr gut iibereinstimmt mit
den theoretischen Vorhersagen auf der Basis von Ver-
dampfungskiihlung. Aus den Linienfrequenzen lassen
sich auch die Rotationskonstante und das Molekiil-
tragheitsmoment ermitteln. Abgesehen von einem um
etwa einen Faktor 3 vergroerten Tréagheitsmoment
und einer um einen Faktor 10* kleineren Zentrifugal-
streckkonstante gelang es bis jetzt, alle Spektren mit
dem gleichen Hamilton-Operator wie fiir das freie
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Abb. 4:

Vergleich der Infrarotspektren von freien O CS-Molekiilen in
einem durch einen Uberschuss an Heliumgas abgekiihlten Gas-
strahl (a) mit den Spektren von in 0,37 K kalten *He-Tropfchen
(b) und in noch kilteren (0,15 K) He-Tropfchen (c) eingelager-
ten Molekiilen. Die scharfen Rotationslinien in den supra-
fluiden *He-Tropfchen zeigen, dass die Molekiile frei rotieren
konnen. In den kilteren aber nicht suprafluiden >He-Tropfchen
werden die Rotationen wie in einer normalen Fliissigkeit stark
behindert. Die Insets zeigen die benutzte experimentelle Anord-
nung.

Molekiil zu fitten. Der in den Tropfchen beobachtete
Anstieg der Triagheitsmomente ist zur Zeit immer noch
Gegenstand theoretischer Simulationen und Uberle-
gungen. Pfadintegral-Monte-Carlo-Rechnungen der
Gruppe von Birgitta Whaley an der University of Cali-
fornia in Berkeley zeigen, dass der suprafluide Anteil
in unmittelbarer Ndhe zum Molekiil reduziert wird, so-
dass ein Teil der He-Atome an den Molekiilrotationen
partizipieren kann [20]. Dieses Phdnomen ist von
groem Interesse im Zusammenhang mit der lange
ausstehenden Frage nach der Wechselwirkung einer
Suprafliissigkeit mit einer festen Wand.

Suprafluide Heliumtropfchen -

eine neue Matrix

Inzwischen sind iiber 38 in He-Tropfchen eingebet-
tete Molekiile und kleine van der Waals-Komplexe im
Infrarotbereich spektroskopiert worden. In allen Fél-
len, in denen das experimentelle Auflésungsvermogen
ausreichte, wurden scharfe Rotationslinien beobachtet
[21]. Auch im sichtbaren und im nahen UV-Bereich
sind die Spektrallinien aullerordentlich scharf, wie an
mehr als 20 Atomen, kleinen Clustern und Molekiilen
festgestellt wurde [21]. Wegen der groBen Querschnitte
der Heliumtropfchen fiir das Einfangen von Fremdteil-
chen werden fiir die Einlagerung nur geringe Dampf-
driicke der Fremdmolekiile im Bereich von 10~ mbar
bendotigt. Deshalb lieBen sich sogar Aminosdure-
molekiile, die bei hoheren Verdampfungstemperaturen
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Abb. 5:

Vergleich der Infrarotspektren von OCS-(pH,),-van-der-Waals-
Komplexen mit #=15 und 16 in reinen *He-Tropfchen (0,37 K)
(a), mit Spektren in *He/>He-Mischtropfchen (0,15 K) (b) und
mit den Spektren von gleich groBen OCS-(0D,),-Komplexen
auch in Mischtropfchen (c). Das Verschwinden des Q-Zweigs in
(b) wird auf einen bei der tieferen Temperatur eingetretenen
Abfall im Trdgheitsmoment und Anstieg in der Rotationsenergie
fiir axiale Rotationen zuriickgefiihrt. Der Unterschied zu den
OCS-(0D,),-Spektren bei der gleichen Temperatur bestitigt die
Deutung des Effekts in (b) durch den Ubergang in den supra-
fluiden Zustand.

zerfallen wiirden, untersuchen. Aus dem gleichen
Grund konnen auch Metallatome ohne allzu groen
Aufwand verdampft und eingelagert werden. Genauso
ist es moglich, dass sich groRe Metallcluster im Innern
der Heliumtropfchen bilden. Andere Experimente ha-
ben gezeigt, dass die in Tropfchen gebildeten Cluster
neue in der Gasphase nicht vorkommende Strukturen
haben kénnen. Zusammenfassend gesagt besitzen He-
liumtrépfchen grofle Vorteile gegeniiber den iiblichen
spektroskopischen Matrizen: Thre Temperatur liegt mit
0,37 K (*“He) oder 0,15 K (*He) um etwa eine GroRen-
ordnung unter den Temperaturen, die sich mit her-
kommlichen Heliumverdampferkryostaten erreichen
lassen. Da sie fliissig sind, entfallen heterogene Linien-
verschiebungen und Verbreiterungseinfliisse. SchlieR-
lich sind aufgrund ihrer Suprafluiditdt auch Rotations-
linien auflosbar. Diese vielen Vorteile haben Lehmann
und Scoles dazu veranlasst, Heliumtropfchen als ,The
Ultimate Spectroscopic Matrix“ zu bezeichnen [22].

Wie viele Teilchen werden fiir

Suprafluiditit benotigt?

Das neue Phanomen der freien Rotation hat weitere
spektroskopische Experimente ermdglicht, in denen
wir die Zahl der fiir das Auftreten von scharfen Rota-
tionslinien und damit fiir das Einsetzen der Supraflui-
ditédt benostigten *He-Atome bestimmen konnten. Dabei
wurden die *He-Tropfchen als ein ummantelnder
Nanokryostat und die Rotationsspektrallinien der zu-
vor eingelagerten OCS-Molekiile zugleich zur Bestim-
mung der Temperatur und als Indikator fiir Supraflui-
ditdt benutzt. In die so praparierten Tropfchen haben
wir auRerdem unterschiedliche Mengen von *He-Ato-
men eingelagert. Aufgrund ihrer grofReren Masse und
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der damit verbundenen kleineren Nullpunktsenergie,
konnen die neu hinzugefiigten “He-Atome die vorhan-
denen *He-Atome, die in der Nihe des OCS-Molekiils
angelagert sind, verdrédngen. Fiir das Wiederauftreten
der scharfen Rotationslinien war die Einlagerung von
etwa 60 *He-Atomen notwendig [18]; das entspricht in
etwa zwei konzentrischen Schalen um das OCS. Er-
freulicherweise stimmt diese Zahl recht gut mit der
Vorhersage von 64 Atomen {iiberein, die von Ceperley
und Mitarbeitern gemacht wurde [15].

Bei unseren neuesten Experimenten wurde das Phé-
nomen der freien Rotationen angewandt, um die Su-
prafluiditét eines Clusters aus einigen wenigen, zusétz-
lich zu den Sondenmolekiilen in die suprafluiden Heli-
umtrépfchen eingelagerten para-Wasserstoffmolekiilen
(pH,) zu untersuchen [23]. Da die Kernspins der bei-
den Atome im pH,-Molekiil einander entgegengerichtet
sind, verschwindet der Gesamtkernspin. Ferner hat das
Molekiil wegen seiner geraden Paritdt als unterstes Ro-
tationsniveau den Zustand J=0. Bei tiefen Temperatu-
ren ist also das pH,-Molekiil, genau wie das “He-Atom,
ein Boson ohne eigenen Spin. Es besteht daher die
Moglichkeit, wie bereits im Jahr 1972 von Vitaly Ginz-
burg und Mitarbeitern postuliert wurde, dass die pH,-
Molekiile in den superfluiden Zustand iibergehen. Die
vielen fritheren Versuche, diesen Zustand zu beobach-
ten, sind daran gescheitert, dass wegen des Schmelz-
punktes bei 13,86 K die para-Wasserstoffproben einge-
froren waren, bevor die fiir den superfluiden Zustand
notigen tiefen Temperaturen von rund 4,5 K erreicht
wurden.

Wie bei dem Experiment mit in SHe-Troépfchen ein-
gelagerten “He-Atomen bilden die pH,-Molekiile klei-
ne Cluster um das sich im Zentrum eines Heliumtropf-
chens befindende Sonden-OCS-Molekiil. Gliicklicher-
weise waren die Rotationsspektren fiir jedes zusétzlich
eingelagerte pH,-Molekiil soweit gegeneinander ver-
schoben, dass sich die einzelnen Spektren auflésen
lieBen. Die spektroskopischen Messungen wurden zum
einen in reinen *He-Tropfchen vorgenommen, zum an-
deren in *He/*He gemischten Tropfchen, bei denen das
5He die duBere Schale bildet, wihrend das *He den
eingelagerten OCS-Wasserstoffmolekiilkomplex umgibt
und damit von dem nicht suprafluiden He abschirmt.
So ist in beiden Tropfchen die Heliumumgebung des
eingelagerten Clusters identisch. Allerdings ist die Tem-
peratur der Tropfchen unterschiedlich: In den reinen
Tropfchen betrégt sie 0,37 K und in den gemischten
aufgrund der geringeren Verdampfungsenergie der
duBeren 3He-Schale nur 0,15 K. Der Vergleich der
Spektren in Abb. 5 zeigt einen groBen Unterschied in
der Intensitdt des Q-Zweigs. Da die OCS(pH,),-Kom-
plexe annédhernd die Struktur eines symmetrischen
Kreisels haben, bedeutet das Verschwinden des Q-
Zweigs, wie in den Mischtropfchen beobachtet, dass
die Rotation des symmetrischen Kreisels um seine eige-
ne Symmetrieachse unterbunden wurde. Da der Effekt
sich nicht durch die reduzierte Temperatur erkldren
liel, miissen wir davon ausgehen, dass das Tragheits-
moment stark verringert wurde [23]. Und da die Rota-
tionsenergie eines Kreisels umgekehrt proportional
zum Tragheitsmoment ist, stieg die Rotationsenergie
bei 0,15 K offenbar so weit an, dass die Rotation ener-
getisch nicht mehr moglich ist. Bei den widrmeren Clus-
tern in den reinen *He-Trépfchen und auch in gleich
groflen Clustern aus ortho-D,-Molekiilen (0D,), die
wegen ihrer anderen Kernspinstatistik nicht so leicht in



den Bose-Einstein-kondensierten Zustand iibergehen
konnen, wurde dagegen die freie Rotation um die eige-
ne Achse auch bei der tieferen Temperatur des Clusters
gefunden. Wie wir bereits im Zusammenhang mit Ce-
perleys Rechnungen an reinen *He-Clustern gesehen
haben, ist eine Abnahme im Tragheitsmoment als ein
sicheres Zeichen fiir den Ubergang in den suprafluiden
Zustand zu sehen. Die entsprechenden Rechnungen
der Ceperley-Gruppe fiir (allerdings) reine pH,-Cluster
haben in erfreulicher Ubereinstimmung mit unseren
Ergebnissen einen suprafluiden Zustand bei &hnlich
kleinen, nur aus 13 Molekiilen bestehenden Clustern
gezeigt. Damit ist das pH, erst das zweite System iiber-
haupt, in dem Suprafluiditdt nachgewiesen wurde.

Ausblick

Ich habe versucht, die vielen Anwendungsméglich-
keiten darzustellen, die die Strahlen aus Helium fiir die
Oberflachenphysik, Molekiilphysik und fiir das Ver-
stdndnis der Suprafluiditit bieten.

Zur Zeit experimentiert Robert Grisenti in unserem
Institut mit fliissigen Heliumstrahlen, die bei Expansi-
on aus der suprafluiden Phase (Startpunkt 4 in Abb. 1)
entstehen. Ein langfristiges Ziel ist es, zwei kohérente
kontinuierliche suprafluide Strahlen miteinander zur
Interferenz zu bringen. Die dafiir notigen experimen-
tellen Voraussetzungen sind geschaffen, aber die
Theorie fehlt noch. Bei Expansionen aus dem festen
Zustand (Startpunkt 5 in Abb. 1) hat Grisenti einen
pulsierenden Strahl gefunden. Die Analyse dieses un-
erwarteten Phanomens wird neue Einsichten iiber die
Moglichkeit eines ,,suprafluiden“ Festkorpers geben.

So bieten Atom-, Cluster-, Tropfchen- und kontinu-
ierliche fliissige Strahlen aus Helium noch viele Mog-
lichkeiten fiir aufregende Experimente, die mit Sicher-
heit zu neuen Einsichten in die eigenartige mikroskopi-
sche Welt des Heliums fiihren werden. Wie an einigen
Beispielen gezeigt wurde, werden viele der neu auftre-
tenden Phédnomene interessante Anwendungen in an-
deren Bereichen der Physik finden.
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