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Abstract:

Det absolutte tvaersnit for absorption af lys er malt for enkelt-ioniserede na-
triumklynger indeholdende 48-60 atomer. Sikaldte absorptionsprofiler, dvs.
tveersnittets afheengighed af bglgeleengden af lyset, er bestemt ved at belyse
klyngerne gennem 14 farvefiltre over intervallet 390 nm (3,2 eV) til 590 nm
(2,1 eV), og siden detektere fordampningsfragmenter. Det optiske respons
er domineret af en overfladeplasmon, der udfylder mellem 70 og 80 % af
sumreglen.

I en tidligere undersggelse af mindre klynger (N=14-48) kunne absorptions-
profilerne fortolkes p& en simpel made som resultatet af sfeeroidale deforma-
tioner (prolater og oblater) - 1 god overensstemmelse med teoretiske bereg-
ninger. I den ny serie er resultaterne mindre entydige. Forsgg pa at fortolke
maéleresultaterne p&4 samme made som i den tidligere undersggelse giver, at
klyngernes form er oblat. Dette er i modstrid med samtlige teoretiske bereg-
ninger af klyngers form i dette masseinterval. Dette og andre problemer ved
at bruge den gamle fortolkning p3 de nye data ggr, at vi mé konkludere at
denne fortolkningsmade ikke leengere er brugbar.

En mere avanceret model for sammenhengen mellem klyngers form og ab-
sorptionsprofilerne giver til gengzld god overensstemmelse mellem teori og
eksperiment.
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Indledning

Dette speciale handler om, hvilken information der kan opnds om formen af
natriumklynger gennem maling af lysabsorptionen, sd vi begynder med en
kort generel snak om, hvad der menes med en klynge, hvorfor det er inter-
essant at studere klyngers egenskaber, og hvilke forskellige slags klyngetyper
der eksisterer. Derefter praesenteres kort formalet med specialet, og til sidst
gives en laesevejledning.

Hvad er en klynge ?

En klynge er en samling af atomer eller molekyler i form af mikroskopiske
eller sub-mikroskopiske partikler [8]. Klyngens egenskaber er afhangige af,
hvor mange konstituenter den bestar af. Klynger er siledes definerede ved
ikke at indeholde tilstreekkelig mange atomer eller molekyler til at udvise
faststofegenskaber. Med ordet klynge betegnes altsd partikler, hvis stgrrelse
ligger i intervallet mellem atomet og det faste stof. Dette sztter ret vide
greenser for, hvor mange atomer eller molekyler en klynge kan indeholde,
principielt set fra 2 til den gvre granse, der udggres af det faste stof. Hvor
denne graense gar er et af de interessante, men endnu kun delvist besvarede,
spgrgsmal indenfor klyngefysik.

Klynger er karakteriseret ved, at de er opbygget af elementer, som er uskel-
nelige fra hinanden, dvs. det ene atom eller molekyle i klyngen kan ikke
skelnes fra det andet. Hermed adskiller de sig fra molekyler, som har en
bestemt rumlig struktur, hvor det i vid udstreekning er muligt at identificere
de enkelte atomer, molekylet er opbygget af udfra placeringen i molekylet og
arten af atomet. Dette er ogsa tilfeeldet i molekyler, der forefindes i en rakke
isomerer.

ix



x Indledning

Hvorfor er klynger interessante ?

At opné gget viden om klyngers egenskaber er interessant ud fra et anvendel-
sessynspunkt, da klynger af forskellig slags optraeder inden for en rakke indu-
strier. Som eksempler kan navnes bekaempelse af luftforurening i form af ae-
rosoler fra biler og forbraendingsanstalter, hvor aerosolerne indgar i fotokemi-
ske processer i atmosfazren. Fotografisk film, der bestar af sub-mikroskopiske
korn i form af sglvklynger, kan forbedres ved at ggre kornene mindre og
mere ensartede i stgrrelse. Viden om klynger er tillige brugbar ved frem-
stilling af katalysatorer, kemiske filtre og maling. Endvidere vil elektroniske
komponenter sandsynligvis kunne ggres mindre ved at fordele metalklynger
kontrolleret p& en overflade.

Ogsa ud fra et grundforskningssynspunkt er det spaendende at studere klyn-
ger. Ved at studere hvordan bulk-egenskaber fremkommer, nar klyngerne
vokser i stgrrelse, kan man lere mere om det faste stofs egenskaber. Forsk-
ningen i klynger har desuden afslgret en raekke faznomener, som er specifikke
for sub-mikroskopiske partikler og interessante i sig selv, hvilket f.eks. natri-
umklynger, som vi vil omtale nzrmere nedenfor, er et eksempel pa.

Endelig er studiet af klynger spaendende, fordi det udggr et zgte interdisci-
plineert forskningsfelt, der involverer forskningsomrader som atomfysik, fast-
stoffysik, kvantekemi, termodynamik, overfladefysik, optik, krystallografi og
kernefysik. Desuden er det et ret ungt forskningomrade, som fgrst fik rigtig
vind i sejlene i starten af 1980’erne. Dette tiltrak os som specialestuderende,
idet vi fglte, at der stadig var og er mange speendende ting at tage op inden
for omradet.

Forskellige klyngetyper

Nogle af de forskellige slags klynger, man har undersggt indtil videre, kan
inddeles efter, om deres egenskaber er styret af partikel- eller bglgeorden.
Med partikelorden menes, at klyngen opbygges af atomer, der opfgrer sig
som sma lokaliserede enheder. Opbygningen af klyngen foregér derfor som en
slags kuglepakning, og de serligt stabile klyngestgrrelser svarer til det antal
atomer, der indgar i konstruktionen af en lukket geometrisk konfiguration.

Med bglgeorden menes, at klyngen opbygges af atomer, hvis valenselektro-
ner tilsammen indgar i en ordnet kvantetilstand, i analogi med den ordnede
elektronstruktur i atomer. Egenskaberne af klyngen er styret af denne kvan-
tetilstand, hvilket fgrer til forekomsten af et periodisk system svarende til
det periodiske system af de kemiske elementer, men hvor det er antallet af
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valenselektroner i klyngen, der er den afggrende parameter. Det spaendende
‘er, at 1 modsatning til det periodiske system af de kemiske elementer, som
er begreenset til ca. 100 forskellige elementer pga. at atomerne begynder at
blive ustabile og henfalde, er det periodiske system af f.eks natriumklynger
meget stgrre. Indtil videre er der konstateret bglgeorden i natriumklynger
bestiende af ca. 3000 atomer uden at noget tydede pi, at faststofgraensen
var nzr [6]. Dette ggr disse klynger ret interessante, idet man dermed har
mulighed for eksperimentelt at afprgve nogle af de teorier, der eksisterer for
kvantiserede systemer med hgje kvantetal, f.eks. teorier byggende pa Bohrs
korrespondensprincip.

Afklynger som er styret af partikelorden kan navnes adelgasklynger af neon-
, argon-, krypton- eller xenon-atomer. Disse klynger er bundet sammen af
van der Walls krefter, som er krafter mellem dipoler eller hgjere ordens
multipoler. Forsgg med xenonklynger har vist, at atomerne i klyngen pakker
sig sdledes, at de seerligt stabile klyngestgrrelser svarer til sdkaldte Mackay
ikosaeder (se figur 0.1). Klynger af neon-, argon- eller krypton-atomer danner

Figur 0.1: Mackay ikosaeder. Antallet af kugler i hver klynge er henholdsvis 13,
55, 147, 309, 561. Taget fra [8]

ogséa disse Mackay ikosaeder.

Et andet eksempel pd klynger, som er styret af partikelorden, er klynger
opbygget af salte, f.eks. NaCl. Disse klynger {NaCl}, er bundet sammen af
Coulombkrzfter mellem monopoler.




Xii Indledning

Af klynger, som udviser bglgeorden, er ud over natrium iszr de andre alkali-
metaller lithium og kalium, samt adelmetallerne kobber, sglv og guld blevet
studeret. Disse klynger opfattes som sammensat af en kvantiseret elektrongas
af valenselektroner, som udveksler varme med og er indelukket af de tilhg-
rende positive ioner, der opfgrer sig som klassiske partikler. Kreefterne, der
binder disse klynger sammen, minder om de krzfter, som binder atomerne i
et bulk-metal sammen, dvs. det er en form for metalbinding [5] Vi vil senere
i projektet beskrive natriumklynger mere indgiende.

Endelig skal det naevnes, at der eksisterer andre klyngetyper, der falder uden-
for de to katagorier, f.eks. carbonklynger.

Formaélet med specialet

Formaélet med specialet er at opna viden om, hvordan formen af natrium-
klynger atheenger af antallet af atomer i klyngen, N, ud fra maling af lys-
absorptionen. Det absolutte tvaersnit for absorption af lys i klyngerne males
som funktion af N og bglgelengden af lyset. Ved for hver klyngestgrrelse at
afbilde tveersnittet som funktion af fotonenergien fas sidkaldte absorptions-
profiler. Ud fra disse grafer forsgges uddraget information om klyngernes
form ved sammenligning med forskellige modeller.

Vi har malt 1 stgrrelsesintervallet N = 48 til 60, og dermed udvidet en
tidligere méleserie, hvor profilerne blev malt fra N = 14 til 48.

Lzesevejledning

I dette afsnit vil vi kort redeggre for ideen med de forskellige dele af specia-
lerapporten.

Specialet er meget traditionelt opdelt i en teoretisk del bestdende af kapitel 1
til 3, en eksperimentel del bestdende af kapitel 4 og 5, og til slut en diskussion
af sammenhangen mellem maledata og teoretiske forudsigelser i kapitel 6.
Endvidere er der 4 appendices, hvor vi beskriver dele af méaleopstillingen
mere indgdende. At disse afsnit er kommet i appendiks er ikke et signal om,
at de er ligegyldige, idet de indeholder beskrivelsen af de modifikationer af
maéleopstillingen, vi har foretaget, dvs. vores mere selvstzndige bidrag til
opstillingen. Placeringen er sket ud fra en overvejelse om, at det ville ggre
beskrivelsen af maleopstillingen 1 kapitel 4 mere overskuelig og letleest.

Ideen med kapitel 1 er at prasentere nogle af de grundleggende begreber,
approksimationer og modeller, som benyttes ved beregninger pa natrium-
klynger. I kapitel 2 modelleres absorptionen af lys i klyngen, og nogle af de
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begreber, som bruges til at karakterisere absorptionsprofilen, przesenteres og
forklares. I kapitel 3 gennemgés forskellige teoretiske forudsigelser af, hvor-
dan formen af klyngen udvikler sig, nar klyngerne bliver stgrre. Desuden
sammenlignes resultaterne af den tidligere méleserie med disse forudsigelser.

I kapitel 4 gennemgas maleopstillingen og i kapitel 5 databehandlingen.

Alt dette giver en baggrund for den fortolkning af maleresultaterne, vi prae-
senterer i kapitel 6.
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Kapitel 1
Natriumklynger

11984 blev intensiteten af natriumklynger som funktion af antallet af atomer
i klyngen, N, malt for fgrste gang af W. D. Knight og hans medarbejdere [30].
Forsgget, der vakte stor opsigt, paviste forekomsten af serligt stabile klyn-
gestgrrelser for N = 8,20, 40 og 58 (se figur 1.1). Den overordnede struktur
i massespektret kunne forklares ud fra ret simple kvantemekaniske modeller,
som beregnede energiniveauerne for en enkelt elektron i et givet sfaerisk po-
tential. Dette viste, at de fysiske egenskaber af natriumklynger er domineret
af valenselektronernes kvantisering, der fglger af, at de er fermipartikler inde-
lukket i et lille volumen pga. pavirkningen fra de positive ioner. Forekomsten
af diskrete energiniveauer med varierende afstand mellem sig fgrer til en sa-
kaldt skalstruktur i klyngerne. De serligt stabile klyngestgrrelser, populeert
kaldet magiske tal, svarer til, at bestemte energiniveauer med relativ lang
afstand til det naeste energiniveau er blevet fyldt med elektroner. De magi-
ske tal forklares dermed p3 samme méde som forekomsten af saerligt stabile
atomer i det periodiske system dvs adelgasserne, og tilsvarende forekomsten
af stabile atomer f.eks j9Caqq eller 205Pb; .

I dette afsnit vil vi gennemgé det hieraki af approksimationer, som fgrer til
de forholdsvis simple modeller, vi benytter os af senere i specialet, nemlig
den sfeeriske jellium model og Clemenger-Nilsson modellen.

1.1 Forenkling af Hamiltonoperatoren

Vi begynder med at opskrive Hamiltonoperatoren for en neutral natrium-
klynge Nay indeholdende N atomer, hvor hvert atom bestér af en kerne om-
givet af Z elektroner (Z = 11). Vi ignorerer spin-bane kobling, idet denne

1




2 Natriumklynger
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Figur 1.1: Intensiteten af natriumklynger som funktion af klyngestgrrelsen N
[18, s. 613]

effekt ikke ser ud til at have nogen serlig betydning for metalklynger [12, s.
683).

N 2 N N z
P, Pa 1k (Ze) |: ( k.Ze?
H = E — + E + E E
a=1 2M =1 ﬁ(# ) 1 lR Rﬁl B=1 i=1 Irﬁ - ROll

+ L 3 ke (L.1)

i=1l,0:#0; Ira; - rﬁjl

Her er M, P, og R, henholdsvis massen, impulsoperatoren og stedkoordi-
naten af den o’te kerne, og tilsvarende er m, p,,; og r,, massen, impulsope-
ratoren og stedkoordinaten af den i’te elektron hgrende til den a’te kerne.
k. = (4mep)™ 1, hvor € er vacuumpermittiviteten.

For at forenkle problemet skelnes nu i hvert atom mellem valenselektronen
og de mere bundne elektroner. Valenselektronen, der befinder sig i en 3s-
tilstand, er lgst bundet til atomet, og atomet opnar neons stabile elektron-
konfiguration, hvis valenselektronen forsvinder. I klyngen vil valenselektro-
nen derfor ikke veere bundet til et specielt atom, men vandre frit rundt i
klyngen. Kvantemekanisk kan dette beskrives ved, at bglgefunktionen for
valenselektronen er delokaliseret og udbredt over hele klyngen. I modsaet-
ning hertil vil de gvrige elektroner, selv nar atomet indgér i en klynge, kunne
beskrives med et fast sat af bglgefunktioner, der er lokaliserede omkring
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kernen af atomet. Kernen og disse bundne elektroner er "frosset fast"i én
bestemt kvantetilstand, som ikke kan exciteres ved gengse temperaturer.!
Derfor fglges kernen og de bundne elektroner ad som én partikel.

Disse forhold er begrundelsen for, at man ved beskrivelsen af simple metaller
opdeler hvert atom i en ion, bestdende af kernen plus de bundne elektroner,
og en valenselektron. Klyngen opfattes altsd som bestadende af NV ioner med
ladning +1 og N valenselektroner, der marker ionerne gennem det eksterne
felt V7 frembragt af ionerne. Hamiltonoperatoren kan dermed forenkles til

N N
P2 1 k.e?
_ a1 L 1.
H = ), oM T3 2 Ro — Ry (1:3)
o=1 B(#a)=1
P; 1 - kee
= LI )+ = —_— 4
Hel Z 2m+v}(r)+22 lri_rjl (]‘ )
=1 3(#i)=1
N
Vilr) = 3Vl — Ral) (1.5)
a=1

H; er Hamiltonoperatoren for ionerne, og indeholder Coulombpotentialet
mellem ionerne og den kinetiske energi af disse. H,; er Hamiltonoperatoren
for valenselektronerne. V,, er et sdkaldt pseudopotential, der indeholder kob-
lingen mellem valenselektronerne og ionerne. Selvom de bundne elektroner
ikke lzengere indgar eksplicit i Hamiltonoperatoren, pavirker de valenselektro-
nerne pa to mader. Gennem Pauliprincippet, der forbyder valenselektronerne
at komme for taet pd kernerne, pga. forekomsten af de bundne elektroner, og
ved at afskeerme Coulombieltet fra kernerne, siledes at valenselektronerne
oplever et svagere felt, der er en sum af Coulombfeltet fra kernerne og de
bundne elektroner. Disse to effekter skal veere indeholdt i pseudopotentialet.

Eftersom en ion er meget tungere end en valenselektron (ca. 42000 gange
tungere), kan dynamikken af ionerne med god tilnzrmelse enten ignoreres
eller beregnes med klassisk mekanik (Born-Oppenheimer hypotesen).Dermed
bliver H; i Hamiltonoperatoren reduceret til et led, som angiver det elektro-
statiske potential mellem ionerne. Dette led er konstant for faste positioner af
ionerne. Den rumlige konfiguration af ionerne har dog stadig betydning, idet
positionerne af ionerne indgér i pseudopotentialet. Dette betyder, at ener-
gien af valenselektronerne afhenger af ionernes positioner, siledes at man
ved at variere disse kan minimere valenselektronernes energi.

1Excitationsenergien for en ion er ca. 20 eV, vaesentlig hgjere end energien af det lys vi
bestraler klyngen med. -
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~ Problemet er altsd blevet reduceret til at 1gse Hamiltonoperatoren givet ved
H,; for faste positioner af ionerne. Dette udggr dog stadig et kompliceret
mange-legeme problem, som kraver yderligere simplifikation for at kunne
~ lgses.

1.2 Middelfeltteori

Standardmaden at angribe ovenstdende problemstilling pad er vha. middel-
feltteorier. 1 disse teorier ggres den antagelse, at i middel er den pavirk-
ning en given valenselektron merker fra de andre valenselektroner og io-
nerne tidsuafhangig og uafhengig af, hvilken valenselektron der betragtes.
Valenselektronerne vil derfor kunne beskrives, som om de bevagede sig uaf-
heengigt af hinanden i et middelfelt, de i felleskab har frembragt sammen
med ionerne. Det betyder, at den generelle lgsning til H,; nemlig N-partikel
bglgefunktionen ¥(r;s;,rsss,....,rnsn)? kan tilnzermes med en serlig enkel
linearkombination af produkter af enkelt-partikel bglgefunktioner af formen
1Y, i(ris:). Enkelt-partikel bplgefunktionerne fremkommer ved at lgse
enkelt-partikel Schrodingerligningen N gange. Herunder vil pavirkningen fra
de andre partikler alene indga i potentialet. Middelfeltteori reprzaesenterer en
enorm forenkling, og har vist sig i en lang rakke tilfzelde at give forudsigelser,
som er i god overensstemmelse med eksperimentelle resultater.

Enkelt-partikel Schrédingerligningerne kan konstrueres mere eller mindre
avanceret, alt efter hvor god en approksimation til mange-legeme problemet,
der tilstreebes. Vi vil fgrst gennemgd konstruktionen af de selvkonsistente
Hartree-Fock ligninger, hvor antagelsen om et felles (lokalt) middelfelt for
alle elektroner erstattes af en beskrivelse, hvor middelfeltet afheenger af elek-
tronens bevaegelse, dvs. hvilken kvantetilstand den befinder sig i. Derefter
gar vi til Kohn-Sham ligningerne, som igen er baseret pa et feelles lokalt felt.
Begrundelsen for at gennemga ligningerne er, at de er udgangspunktet for de
beregninger, vi sammenligner vores maleresultater med, og som vi vil give
en kort overordnet gennemgang af i afsnit 6.5. Bagefter vil vi preesentere
nogle fznomenologiske skalmodeller, som udmarker sig ved at veere ret sim-
ple. Derfor er de velegnede til at illustrere og forklare fysiske effekter, som
har betydning for vore méleresultater.

2Her angiver s; spinkoordinaten.
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1.2.1 Hartree-Fock ligningerne

Schrédingerligningen for klyngen har vi med Born-Oppenheimer approksi-
mationen reduceret til

H,¥; = E;¥; (1.6)

Hvor H,; er givet ved ligning 1.4, og U; er N-partikel egentilstanden hgrende
til egenveerdien F;. Herudfra ses F; at veere givet ved
(Wi|Het| W)
Ei = ————— \Pi|Hell‘IJi 1.7
W) ( ) (1.7)
hvis ¥; er normeret. Forventningsveerdien af H i1 en vilkirlig normeret
tilstand ¥ er defineret som

(Het)w = (¥|Ha|¥) (1.8)

For grundtilstandsenergien E¢ geelder for enhver normeret bglgefunktion ¥
Ee < (Hua)y og Eg = (He)ug (1.9)

hvor ¢ er grundtilstanden, eller evt. en linearkombination af bglgefunktio-
ner hgrende til denne safremt grundtilstanden er udartet. Ud fra ovenstaende
ligning ses, at der kan benyttes et variationsprincip til at bestemme ¥¢ og
E¢ approksimativt. Der veelges en mangde af bglgefunktioner, ¥4,, beskre-
vet ved en eller flere parametre §3;, som man tror udggr en god tilnzermelse
til Ug. (Ha)w " minimeres ved at variere parametrene 3; under den bibetin-
gelse, at Uy, skal veere normeret. Minimumsveerdien Eg_,, og den tilhgrende
bglgefunktion ¥p ;. vil udggre den bedste approksimation til Eg og ¥¢, som
kan opnés med denne mangde af bglgefunktioner.

Hartree-Fock ligningerne fremkommer ved at minimere ( H,;) med bglgefunk-
tioner, der er konstrueret som en Slater determinant af en N x N matrix
bestaende af ortonormale enkelt-partikel bglgefunktioner.

Pi(r1s1)  a(resz) -+ Pi(rvswn)

U(tr50, o rsn) = %1’2(1:181) ¢’2(I:2-92) ¢2(1‘{V~9N) (1.10)

en(ris1) Yn(rass) - dn(tnsw)

Grunden til at bruge determinanten som approksimation til den generelle
bglgefunktion er, at det derved automatisk er sikret, at approksimationen
er antisymmetrisk i overensstemmelse med Pauliprincippet, idet indbyrdes
permutationer af r;s;’erne, svarer til at bytte om p& sgjlerne i matricen.
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Indsettes en bglgefunktion af denne type i ligning 1.8, hvor H,; er givet ved
ligning 1.4, fas [2, s. 333]

N

H) = 3 [ / dr ;(r) (—h—v2+ vm) bi(r)

=1

+3 Z [ drd' C GEREEEE) (11D

_7-1

-3 Z / ded’ S (W Y ) (r)as.s,J

J—l

Her er d,,5; = 1 for s; = s; og 0 ellers.

Enkelt-partikel bglgefunktionerne og deres kompleks konjugerede udggr nu
de parametre, som varieres for at minimere (H,;), under den bibetingelse at
- enkelt-partikel bglgefunktionerne skal veere normerede. Bibetingelsen indgar
i problemet vha. Lagrangemultiplikatorer [1, s. 950], der med skelen til den
endelige Igsning skrives som —¢;. Herved fremkommer et szt ligninger? til
bestemmelse af de enkelt-partikel bglgefunktioner, der kombineret i en Sla-
ter determinant er den bedste approksimation til den generelle N-partikel
bglgefunktion for grundtilstanden, nemlig Hartree-Fock ligningerne

- zi;-v*zp,-( )+ Vi(e)(r) + ( [atterrs |) i(r)

- Y [ eI, = le) =12,

1=1

De N ligninger udggr et system af koblede, ulinezre differentialligninger
p3 Schrédingerform. Ud fra overensstemmelsen med Schrédingerligningen
fortolkes ¢;, som energiegenveerdien af den i’te valenselektron beskrevet ved
bglgefunktionen ;.

Idet den totale elektrontaethed, hgrende til bglgefunktionen angivet ved lig-
ning 1.10 er p(r) = 3, [#;(r)[?, kan leddet i parentes i ovenstéende ligninger
skrives som

Z/dr'w, )12 ee2 = k.e? /dr lr—x“l Vau(r) (1.12)

3Generelt i variationsregningen betegnes disse ligninger Euler ligningerne [1, s. 928].
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Dette led betegnes som Hartree-leddet. Skrevet pd denne form, ses det at
veere det klassiske Coulombpotential for en elektron, der er omgivet af andre
elektroner, som tilsammen udggr en udsmurt negativ ladning med ladnings-
teethed —ep.

Det fjerde led i ovenstiende ligninger kaldes for ezchange-leddet. Det er en
konsekvens af, at bglgefunktionen skal vaere antisymmetrisk. Leddet udtryk-
ker, at for enkelt-partikel bglgefunktioner med samme spin vil rumdelen af
bglgefunktionerne overlappe mindre pga. Pauliprincippet, hvorved den elek-
trostatiske potentielle energi mellem elektronerne vil mindskes. Leddet har
strukturen [ V/(r,r')y;(r')dr’, dvs. det er en integraloperator, og dermed et
tkke lokalt potential, idet det athanger af 3;’s form over hele integrations-
omradet. Pga. dette er ligningerne meget komplicerede at 1gse, hvorfor man
oftest vil finde approksimationer til exchange-leddet, der kan skrives som et
lokalt potential, dvs. p& formen V.. (r)y;(r).

I summationen over j i Hartree- og exchange-leddet burde ;7 = 1 ikke indgé
1 summationerne, idet den ’te elektron ikke vekselvirker med sig selv. Pro-
blemet lgser dog sig selv, ved at disse to bidrag til summationerne ngjagtigt
ophaver hinanden, og da ligningerne er mindre komplicerede at lgse, nar j
kan antage alle veerdier, foretrackkes det at skrive ligningerne pa denne form.

Ovenstéende ligningssystem kan kun lgses numerisk. Det lgses iterativt ved,
at der fgrst geettes pa et udtryk for Hartree- og exchange-leddet, hvorefter
de tilhgrende bglgefunktioner beregnes. Disse bglgefunktioner indsaettes der-
efter i Hartree- og exchange-leddet, saledes at der fas et nyt udtryk for disse
led, hvorefter et nyt szt bglgefunktioner hgrende til de nye potentialer kan
udregnes. Né&r potentialerne og bglgefunktionerne ikke leengere zendrer sig
men reproducerer sig selv, har man fundet en sakaldt selvkonsistent lpsning.

1.2.2 Densitetsfunktional-teori og Kohn-Sham lignin-
gerne |

Det kan vises, at de fysiske egenskaber ved grundtilstanden af et kvantemeka-
nisk system kan udtrykkes som funktionaler? af densiteten hgrende til grund-
tilstanden, dvs. at de fysiske egenskaber er bestemt ud fra densiteten. Den-
siteten af en N-partikel bglgefunktion er defineret som

p(r /lI’ (1‘1, yFici, Iy eny N)\Il(rla yTi—1,T H drk 113
,-1 k(;&;) "

4Et funktional er en afbildning fra et funktions-rum til et tal-rum. Det vil typisk vaere
et integral.
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Her angiver integralet sandsynlighedstetheden for at finde partikel 2 1 punk-
tet r, hvorefter der summeres over alle N partikler.

- Ideen bag densitetsfunktional teori er, at der ud fra Hamiltonoperatoren for
et mange-elektron system kan konstrueres et energifunktional E[p], der kun
athaenger af taetheden p, og som opfylder fglgende

E[;] > EG og E [PG]E = E'G (1.14)

Her er pg tetheden af grundtilstandsbglgefunktionen (eller en af dem, sé-
fremt grundtilstanden er udartet). Dette resultat® betyder, at hvis ener-
gifunktionalet er kendt, kan Fg og pg bestemmes eksakt ved at minimere
funktionalet ved at variere p, og tillige kan Us bestemmes ud fra E[pg].
Hvis energifunktionalet kun kendes approksimativt, hvilket i alle konkrete
udregninger er tilfzldet, kan der stadig ud fra ovenstdende fremgangsmade,
fas en approksimativ bestemmelse af Eg og pg. Det ses, at fremgangsmaden
i Hartree-Fock approksimationen og i densitetsfunktional teori begge hvi-
ler pa et variationsprincip, hvor forskellen er, at i densitetsfunktional teori
minimeres der ved at variere densiteten, og i Hartree-Fock ved at variere
bglgefunktionen.

Lad os skrive forventningsveaerdien af Hamiltonoperatoren H,; udtrykt i lig-
ning 1.11 pa formen

() = [ ar {T(r> 1 Vilr)p(r) + §VH<r>p(r)} +E, (L.15)

Her er den kinetiske energidensitet 7(r) lig

m(r) = 5= D IVi()l’ (1.16)

hvilket ses ved at integrere forste led i ligning 1.11 partielt, og forudszette
enten periodiske greensebetingelser, eller at Vi;(r) — 0 i integrationsgraen-
serne. V; og Vi er defineret for, og der er benyttet at p(r) = Zfil [s(r)]2.
E, er exchange energien givet ved det sidste led i ligning 1.11.

Analogt med dette skrives energifunktionalet for Hamiltonoperatoren H¢ pé
formen

Blp) = Tl + [ depte) (Vi) + V() + Bdel - (110

Her er To[p] den kinetiske energi systemet ville have, hvis elektronerne ikke
vekselvirkede. E,.[p] kaldes for ezchange-correlation energien. Dette led skal

Bevist i [29, s. 692].
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indeholde de effekter, som de 3 fgrste led ikke tager hensyn til. Det er effek-
ten af exchange, som vi s3 blev medregnet i Hartree-Fock approksimationen,
men pé en ret kompliceret made. Endvidere effekter som tkke er medtaget
i Hartree-Fock approksimationen, dvs. egenskaber ved N-partikel bglgefunk-
tionen som ikke kan approksimeres med en Slater-determinant. Disse effekter
kaldes under et for korrelationseffekter.

Vi indfgrer bibetingelsen, at partikelantallet skal veere konstant, hvilket be-
tyder at

/drp(r) =N (1.18)

Indfgres denne bibetingelse vha. af en Lagrange multiplikator —u og mini-
meres E[p] fas

SElp] _ 8Ty . oy o $B=elp] _
5a() ~ Sy TV H V) +

Lad os sammenligne denne ligning med den tilhgrende ligning for et system
af elektroner som ikke vekselvirker, men hvor der er et eksternt potential

V(r)

(1.19)

SE[p] T

+V 1.20
dp(r) — op(r) )= (1:20)
Det ses, at de to ligninger er ens forudsat
‘SErC[P]
V(r + Vu(r 1.21
(6) = Vo) + Virle) + S (1.21)

men idet ligning 1.20 beskriver et system af uafhangige elektroner, kan 1gs-
ningen til ligningen findes ved at lgse Schrédingerligningen for uafhaengige
partikler

6Eu[p( )]
8p(r)

hvorefter densiteten som minimerer ligning 1.19 er givet ved

_%szbi(l‘) + Vi(r)éi(r) + Vu(r)di(r) + ——==¢i(r) = eidu(r) (1.22)

N
=Y lP (123

Ligningssystemet 1.22 er de sadkaldte Kohn-Sham ligninger. Det ses, at for-
skellen mellem dem og Hartree-Fock ligningerne, ligger i den made exchange-
correlation effekter er blevet medregnet. Hvor Hartree-Fock ligningerne inde-
holdt det eksakte udtryk for exchange via en integraloperator, er fordelen ved
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Kohn-Sham ligningerne, at de medregner exchange- 6g correlation-effekter
med et lokalt potential, dvs. et potential pa formen V. (r)é(r) = %’f&i—%ﬂlqb(r).
Dette ggr dem veesentligt nemmere at lgse numerisk pé en selvkonsistent

maéde. )

Til gengeeld har bglgefunktionerne ¢;(r) ikke samme direkte fysiske fortolk-
‘ning som de tilsvarende 1;(r). ¢;’erne optraeder som et matematisk veerktgj
til at opna den approksimative grundtilstandsdensitet. Den samlede bglge-
~funktion er ikke givet som en Slaterdeterminant af ¢;’erne, og faktisk kendes
den samlede bglgefunktion ikke i densitetsfunktional-teorien. P4 den anden
side kan man indregne korrelationer ud over dem, der skyldes Pauliprincip-
pet.

Local density approximation

Hovedproblemet i lgsningen af Kohn-Sham ligningerne er bestemmelsen af
Ezclp]. Ezc[p] kan kun bestemmes approksimativt, men der eksisterer en
del mere eller mindre avancerede approksimationer. Den simpleste og mest
brugte indenfor klyngefysikken er local density approzimation (LDA). Her er
E.c[p] givet ved

ELPA[) = / drp(r)ee(o(r)) (1.24)

€zc(p) er exchange-correlation energien per elektron af en homogen elektron-
gas med densiteten p. Denne bestemmes vha. beregninger pa en uendelig
homogen elektrongas med densitet p, der er blandet med en sky af positiv
ladning med samme densitet. Derved vil effekten fra ionerne eller den positive
ladning, givet ved V7, ngjagtigt ophave effekten af det klassiske Coulombpo-
tential mellem elektronerne givet ved Vi, saledes at kun exchange-correlation
leddet er tilbage. Energien per elektron kan s& beregnes, hvor ud fra €,.(p)
kan uddrages.

Ideen er altsd at bestemme €,.(p) ud fra beregninger pa en homogen elektron-
gas, og derefter indsatte den lokale densitet i punktet r, p(r), 1 €5.(p). Det
er logisk, at approksimationen vil fungere bedst i de omrader af ens system,
hvor densiteten varierer lidt, hvorimod approksimationen er mere tvivlsom
teet ved overfladen af klyngen, hvor densiteten varierer meget. LDA bereg-

ninger har dog vist sig at give overraskende gode resultater i en lang raekke
tilfeelde [29, s. 691].

Exchangedelen af £,.[p] kan i ovenstiende tilfelde findes ved at beregne
exchange-delen af Hartree-Fock ligningerne eksakt, idet rumdelen af bglge-
funktionerne for elektronerne er de simple plane bglger for frie elektroner.
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Resultatet er [2, s. 334]

E;P4p) = —4§ (%)ékee‘* / dr(p(r))s = | (1.25)

LDA 3 .
é—E"’JT[p]— - (%) keep(r)s (1.26)

1.2.3 Jellium-modellen

Jellium-antagelsen eller jellium-modellen er meget brugt indenfor teoretiske
beregninger pa klynger, hvorfor vi kort vil prasentere den her. I jellium-
modellen antages, at ladningsfordelingen af ionerne kan erstattes med en
homogen sky af positiv ladning indeholdt i et endeligt volumen, dvs. den
diskrete struktur af ionerne ignoreres fuldstendigt. Skyen kan enten veere
sfeerisk eller deformeret p3 forskellig made. Jellium-modellen indeholder kun
én parameter, Wigner-Seitz radius (r,), der bestemmer den konstante taethed

af skyen n
-1
n= (%r?) (1.27)

Normalt bruges bulkvaerdien af s, dvs. veerdien for det faste stof.®

Potentialet fra ionerne Vi(r) bliver nu ret simpelt at beregne, idet det bliver
lig Coulombpotentialet for en elektron fra en konstant positiv ladningsforde-
ling
!
— ke 2 ! pl(r) .

Vi(r) e /dr P (1.28)
her er p;(r') = nf(r’), hvor f(r') er en funktion der beskriver den rumlige
udstreekning af jellium-skyen. Hvis skyen antages sfeerisk bliver

pr(r) =nO(R—r)

hvor R = r,N'/3 er klyngens radius, og ©(R — r) er Heavisidefunktionen. S&
kan V] beregnes analytisk ved at lgse den radiale Poissonligning med passende
greensebetingelser.” Resultatet bliver

Nke? _(r\? :
Vi(r) = { B (3 (7) ) forr < R (1.29)
—]—V-—kje— forr> R

SFor natrium er denne verdi 3.93ao = 2.08 A ved 5 K [2, 5. 5]
“Graensebetingelserne er, at V; skal vare endelig i r = 0, V; — 0 for r — o0 og Vr og
~8a—vr’- skal veere kontinuert over graensefladen i R.



12 Natriumklynger

24
: . Na58
R 15,482
n = 40
._i 1 /\ . neutral
n. - i .
2 L 6 8 10 12 ) 2%
-0l riau)
-02
4
.03 /
& -04
£ ——
&-0s
H
-06
.07.
-08

Figur 1.2: n. er ladningstatheden af elektronskyen, og n er ladningstaetheden
af ionskyen.

De fleste beregninger p& jellium-modellen har veeret inden for
densitetsfunktional-teorien, hvor Kohn-Sham ligningerne er lgst selv-
konsistent med brug af LDA [12, s 684]. Den forste som gjorde dette var W.
Ekardt [21] i 1984. Pudsigt nok neesten samtidig med men helt uatheengig af
publiceringen af det eksperimentelle massespektrum malt af W. D. Knights
gruppe, forudsagde W. Ekardts sfariske jellium-model den skalstruktur,
som massespektret for natrium udviste. P3 figur 1.2, taget fra [21], er der
for en neutral klynge med 58 atomer afbildet ladningstzetheden gennem
klyngen og det selvkonsistente, effektive enkelt-elektron potential med de
tilhgrende energiniveauer. Det ses af figuren, at elektronskyen er mere
udsmurt end ionskyen. Dette forhold kaldes for spill-out og viser sig at have
stor betydning for klyngernes optiske egenskaber.

1.2.4 Fa=nomenologiske skalmodeller |

Mere simple Schrédingerligninger end Hartree-Fock og Kohn-Sham lignin-
gerne fremkommer ud fra sidkaldte feznomenologiske skalmodeller. Her an-
tages, at middelfeltet kan udtrykkes vha. et potential, der er vafhangigt af
bglgefunktionerne. Dermed bliver lgsningen af Schrédingerligningen veesent-
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ligt enklere, idet der ikke laengere er brug for den iterative fremgangsmade,
som fgrer til en selvkonsistent lgsning. I klyngefysikken bruges ofte et sfeerisk
brgndpotential (B), et sfaerisk Woods-Saxon potential (WS), og et sferisk
harmonisk oscillator potential (HO), til at illustrere aspekter ved klyngernes
skalstruktur. Disse potentialer er givet ved

) = {2 o S (130)
Vi

Vws(r) = T ew((r —B)/a) (1.31) |

Violr) = %mwgrz—A (1.32)

hvor R = r,N é, a bestemmer stejlheden og Vy dybden af Wood-Saxon po-
tentialet, og wy og A bestemmer henholdsvis stejlheden og dybden af det
harmoniske oscillator potential. Parameétrene i disse potentialer bestemmes
ved at kraeve overensstemmelse med eksperimentelle data eller med mere
grundleggende selvkonsistente beregninger. Fordelen ved at bruge disse po-
tentialer er selviglgelig, at de er simple at lgse, og alligevel giver en forstaelse
af forskellige aspekter ved klyngerne. Energiegenveerdispektret for de 3 po-
tentialer er afbildet p3 figur 1.3, som er taget fra ref. [18]. Det ses ud fra
figuren, at de magiske tal 2, 8, 20, 40 reproduceres af alle 3 potentialer, og 58
af Woods-Saxon- og brgnd-potentialet, idet de svarer til antallet af elektro-
ner, der gar til at fylde sarligt stabile energiniveauer med elektroner. Dette
ledte naturligt til fortolkningen af de szrligt stabile klyngestgrrelser, som
sfaeriske klynger, der netop har faet fyldt en skal med elektroner.

Det ses ogsa, at afstanden mellem energiniveauerne zndrer sig meget, nar
formen af det sferiske potential zndrer sig. Nar potentialet bliver mere
firkantet i formen, senkes energiniveauerne svarende til tilstande med hgjt
impulsmoment relativt mere end energiniveauer svarende til tilstande med
lavt impulsmoment.

Ud over de magiske tal indeholder massespektret en finstruktur (se figur 1.1),
f.eks. er klyngestgrrelserne 26 og 30 mere stabile end deres naboer. Denne vi-
ste sig at kunne forklares med Clemenger-Nilsson-modellen, der forudsagde,
at klynger beliggende mellem mellem to skalafslutninger er deformerede. Mo-
dellen opstod ud fra Nilsson-modellen, der bruges til at beskrive deformation
af kerner.

I denne model er Hamiltonoperatoren for klyngen givet ved

2

H=—2 4 Lmud(@e? +022%) — Uhuo(£ — (£7),) (1.33)

Tep
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Figur 1.3: Energiegenvaerdispektret for de 3 forskellige sfariske potentialer. n
= ng + ny + n, er det samlede energikvantetal for den harmoniske oscillator.
For Woods-Saxon- og brgnd-potentialet er angivet det radiale kvantetal v og im-
pulsmomentkvantetallet /. Numrene over hvert energiniveau angiver det samlede
antal partikler, der skal til for at fylde op til og med det angivne niveau.

hvor o? = z? + y?, z er valgt som symmetriakse, £ er den dimensionslgse
impulsmomentoperator, og (£2), er middelveerdien af ¢2 taget over tilstande
med samme n, hvor n er det samlede energikvantetal for en skal.

Deformationen af klyngerne modelleres saledes med en 3-dimensional harmo-
nisk oscillator, hvor to af svingningsretningerne,  og y, har samme kraft-
konstant beskrevet ved €}, , mens z-retningen har en anden kraftkonstant
beskrevet ved Q,. Sattes 0, = ), fas den sfeeriske harmoniske oscillator.

Derudover tilfgjes et anharmonisk led givet ved —Uhwy(£2 — (£2),). Leddet
mindsker energien af tilstande med hgjt impulsmoment i forhold til tilstande
med lavere impulsmoment. Dette svarer til at ggre potentialet mere firkantet,
dvs. fladere i bunden og med skarpere kanter, som vi inds3 ud fra figur 1.3.
For den sfaeriske harmoniske oscillator opsplitter dette led udartningen af
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tilstande med forskelligt impulsmoment, men samme n. Det ses, at midlet
over n er leddet nul, dvs. (£2), tilfgjes for at holde middelafstanden mellem
forskellige skaller konstant.

U er en parameter, der afggrer hvor stor opsplitningen skal veere. U bestem-
mes ved at sammenligne de resulterende energiegenveerdispektre for forskel-
lige U, med energiegenvaerdispektre beregnet ud fra selvkonsistente jellium-
modeller. Dette giver U-verdier i intervallet 0.04 < U < 0.08.

I afsnit 3.1.1 beskriver vi Clemenger-Nilsson-modellen mere indgéende i for-
bindelse med en generel diskussion af systematikken i deformationen af sma
natriumklynger. '




Kapitel 2

Optisk respons

Det fgrste skridt p& vejen til en beskrivelse af overgangen fra det atomare
niveau til makroskopisk stof har, som beskrevet i foregdende kapitel, veeret
pavisningen af en skalstruktur i klynger. Det naturlige neeste skridt, efter at
have bestemt de magiske tal og klyngernes stabilitetsforhold, vil derfor veere

at kigge neermere pa de enkelte klyngestgrrelser med henblik pa deres seerlige
karakteristika. '

En narliggende - og ofte anvendt - metode til at udvinde information om sy-
stemer pé& det atomare niveau, herunder klynger, er at undersgge det optiske
respons. Dette har varet en rig kilde til viden om atomernes elektroniske
struktur, og dermed til udviklingen af kvantemekanikken. Ogsa sma metal-
partiklers lysudsendelse har vaeret genstand for interesse siden arhundredets
begyndelse.

Sma metalklynger befinder sig et sted midt imellem, og har pakaldt sig sti-
gende interesse den seneste halve snes &r. Specielt har alkalimetalklynger,
der ofte kan beskrives ved ganske simple modeller, vaeret udsat for udforsk-
ning. Det optiske respons af natriumklynger viser sig at veere domineret af
en kollektiv excitation af valenselektronerne, den sékaldte overfladeplasmon
eller Mie-plasmon. Et lignende feenomen kendes fra kernefysikken, hvor det
gér under betegnelsen giant dipole resonance. Disse resonanser kan frembrin-
ges ved absorption af gammakvanter i kerner, og fortolkes som en kollektiv
svingning mellem protoner og neutroner, bertagtet som to "legemer".

Overfladeplasmonen fortolkes p& lignende vis som en kollektiv svingning af
valenselektronerne i forhold til de meget tungere ioner, hvis medbeveagelse
der kan ses bort fra. I begge tilfzelde haenger responset sammen med, at der
er tale om en Fermigas, som er indelukket i et lille volumen.
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Det har ved tidligere malinger vist sig at absorptionsspektret for natrium-
klynger af varierende stgrrelse kan fortolkes som resultatet af ellipsoidale
deformationer af de ikke-magiske klynger [39, 11]. P& denne vis bliver en
maling af absorptionstvéersnit indirekte en méling af klyngernes form, og re-
sultaterne kan sammenlignes med teoretiske beregninger af den energetisk
foretrukne form.

I de fglgende afsnit vil vi opstille en klassisk model for lysabsorption i smé
metalkugler ud fra ovenstaende fortolkning af overfladeplasmonen, hvorefter
vi vil udlede Thomas-Reiche-Kuhn-sumreglen, der giver mulighed for hurtigt
og nemt at afggre om der er tale om kollektiv excitation.

De teoretiske forudsigelser af deformationen af klynger som funktion af deres
stgrrelse, vil blive taget op til behandling i naeste kapitel.

2.1 Klassisk plasmonmodel

Vi opstiller fgrst en simpel klassisk model af ovenfor omtalte kollektive exci-
tation af valenselektronerne for en sfzerisk klynge. I et sa lille system som en
natriumklynge med feerre end 100 atomer, kan der ganske vist ikke ses bort
fra kvanteeffekter. Men da en egentlig kvantemekanisk udledning ma bygge
pé et stgrre modelapparat end vi her har til rddighed,! og da den klassiske
model viser sig at give en god kvalitativ forudsigelse af absorptionsprofilen,
vil den alligevel have veerdi. Kvanteeffekter kan sé efterfglgende inkorporeres.

Modellen tager udgangspunkt i Jellium-approksimationen (se kapitel 1), med
den tilfgjelse at elektronskyen betragtes som et stift legeme, der ligesom den
positive ionbaggrund opfattes som en jeevn, udsmurt ladningsfordeling. Ion-
erne antages at veere immobile, som fglge af deres langt stgrre masse, og et
patrykt svingende elektrisk felt vil blot resultere i en oscillation af elektron-
skyen, hvor amplituden afhznger af feltstyrken og svingningsfrekvensen.

Overfladeplasmonen er saledes karakteriseret ved at ladningsteetheden i elek-
tronskyen er konstant i tiden. I modsetning hertil findes ogséd en sakaldt
volumenplasmon, der kan forstds som en vekslen mellem sammentraekning
og udvidelse af elektronskyen. Denne pulserende bevegelse introducerer in-
tet samlet dipolmoment i klyngen.

Da klyngens dimensioner er af stgrrelsesorden 1 nm, mens lyset har en bgl-
gelengde pa mere end 300 nm, kan en dipolapproksimation anvendes, dvs.

11 almindelighed vil en kvantemekanisk udledning indenfor middelfeltteorien bygge pa
Random rhase Approzimation [12, s. 680].
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Figur 2.1: Overfladeplasmonen kan betragtes som oscillation af en udeformerbar
sky af valenselektroner i forhold til en ubevaegelig ionbaggrund.

at den indkommende elektromagnetiske straling af klyngen ses som et rum-
ligt homogent, tidsligt varierende E-felt. I denne simple model antages det
derfor at klyngens respons pa feltet vil veaere fuldsteendig domineret af over-
fladeplasmonen.

Idet vi fglger [37], vil vi nu vise at en saddan klynge, ved sma udsving, kan
beskrives som en harmonisk oscillator, samt finde egenfrekvensen af denne.
Derefter vises det at energiabsorptionen fra en harmonisk kraftpavirkning
varierer som en Lorentzfunktion af frekvensen, og endelig indfgres lyset via
Poyntingvektoren.

2.1.1 Oscillation og egenfrekvens

Ionbaggrunden tilskrives en konstant ladningsteaethed, der kan udtrykkes sa-
ledes:

pi(r) = en®(R—r) (2.1)

hvor n = 2?373 er partikeldensiteten, R er klyngens radius og © er en Hea-
visidefunktion. Elektronskyen vil, i den her anvendte approksimation, have
samme ladningsteethed, blot med modsat fortegn, og kan i ligeveegtssituatio-
nen skrives saledes:

p(x) = —pi(r) (2.2)
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Udsving fra ligeveegtstilstanden kan beskrives ved et forskydningsfelt, u(t),
som er uafheengigt af rumkoordinaterne, hvorfor elektronladningsteetheden i
almindelighed kan skrives:

pe(r) = p(r —u) (2.3)

En konsekvens af superpositionsprincippet for det elektrostatiske potential er
nu, at systemets samlede potentielle energi kan skrives som en sum af uafhaen-
gige bidrag fra ion-ion-vekselvirkninger, elektron-elektron-vekselvirkninger,
ion-elektron-vekselvirkninger samt en arbitrer konstant. Da de to fgrste led
er konstante, behgves der udelukkende at tages hensyn til det tredie led, og
den potentielle energi vil vare givet ved:

V(u) = /‘I)I(r)p(r —u)d®r (2.4)

idet der integreres over hele rummet, og vi har indfgrt det elektrostatiske
potential hidrgrende fra ionbaggrunden:

_ 1 o) 4
B1(r) = / B (2.5)
Vi kan nu definere en kraftparameter:
52

1

idet der indfgres et ortonormalt koordinatsystem {e;, e;, ex}, siledes at be-
vaegelsen foregér langs i-aksen: u = u;e;. Som fglge af den sfeeriske symmetri,
vil o veere ens for alle retninger. Safremt a er uatheengig af u, vil der veere
tale om en harmonisk oscillator, idet den genoprettende kraft da gér linezert
med udsvinget. Indsattelse af 2.4 1 2.6 giver:

o= / @I(r)ai;;p(r —u)d®r (2.7)

Da p(r—u) = p((zi—u;)ei+z;e;+zrex), kan differentialkvotienten omskrives
efter rackkeudvikling af p:

plr—u) = p(r) — w4+ futF .. =
82 — %) ' ' (2.8)
wp(r - u) - ax?
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hvor det nederste udtryk gelder for sma udsving. Det observeres endvidere,
som en fglge af den fuldsteendige sfeeriske symmetri for sdvel ®; som p, at:

5,22 d3r—-/(I> 98 pr = / (2.9)
T5z2 B sz ’

Vi kan derfor skrive:

a= %/Ql(r)Vzp(r) &dr (2.10)
Ved at indfgre Laplaceoperatoren som V2 = ;lfaar ( ) hvilket geelder for

en kuglesymetrisk funktion, og foretage omsknvnmgen [ &r = [4nr?dr,
kan der nu integreres partlelt

f.<I)1V2pd3r = f°°47rr2<I)IV2pdr
= { (o] - [ 4 & (27 par)
— [(Verpdr
(2.11)

Leddene i kantede parenteser falder bort som fglge af at ladningstztheden
forsvinder uden for kuglen. Herefter fas, med benyttelse af Poissonligningen,

V2¢1(I‘) = —pI/eO:

o= —3%0 / or(t)p(r)dr (2.12)

Ifslge 2.1 og 2.2 findes nu:

R 2n?
e’n? e‘n® 4w
= — d3 — .
@ 360 360 3 (2 13)
Idet n = 4—“3;5 og R = r,N/3 reducerer dette til:
Ne?
a= Treord (2.14)

Elektronskyen vil sledes, ved sm& udsving, oscillere harmonisk omkring li-
gevaegtspunktet med en vinkelfrekvens, der er givet ved:
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[a / e?n Wy
| Wy — M — W = \/gf 7 | (215)
hvor M = Nm, er massen af elektronskyen og w, er den klassiske plasma-

frekvens [2]. Storrelsen wy kaldes ofte Miefrekvensen efter Gustav Mie, som
i 1908 udledte et udtryk for lysabsorptionen i sma metalkugler [33]. ’

Som antydet i indledningen; vil kvanteeffekter have betydning i meget sma
klynger. Specielt vil der veere et sdkaldt elektronisk spill-out, hvilket vil sige
at antagelsen om at valenselektronerne er begranset til samme volumen som
ionerne ikke holder. Dette kan der imidlertid nemt korrigeres for i modellen,
da det blot vil give anledning til en lille reduktion af den negative ladnings-
teethed. Hvis { angiver antallet af udenforliggende elektroner pr. arealenhed,
og der ses bort fra led af hgjere orden som fglge af krumningseffekter, vil den
udledte kraftkonstant skulle korrigeres med fglgende faktor:

N — 4nR%¢

v =1- 4nr?( N3 (2.16)

og egenfrekvensen bliver da:

wo ~ wy(l — 2rr2( N~1/3) (2.17)

Spill-out-effekten fgrer saledes til en rgdforskydning af egenfrekvensen i for-
hold til den klassiske Miefrekvens. Da spill-out-leddet 1 2.17 aftager med
klyngestgrrelsen som N~!/3.2 m& det endvidere forventes at egenfrekvensen

neermer sig Mieverdien for store N.

Det er en implicit forudseetning i modellen at der er tale om neutrale klynger.
I eksperimentel henseende er det dog ofte nemmere at undersgge ioniserede
klynger. En sadan ionisering er ikke umiddelbart forenelig med den her gen-
nemfgrte udledning, men ma intuititvt forventes at fgre til en vis blaforskyd-
ning af egenfrekvensen, som fglge af den stgrre Coulomb-tiltraekning mellem
ionbaggrunden og elektronskyen, og det deraf fslgende mindre spill-out.

2.1.2 Absorptionsprofilen

Da klyngen under monokromatisk belysning vil opleve et harmonisk oscil-
lerende E-felt, der rykker i elektronerne, kan lyset opfattes som en simpel

2Det antages at ¢ er uathengig af N.
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harmonisk kraftpivirkning. Antages yderligere en uspecificeret deempnings-
mekanisme, hvor friktionskraften er proportional med hastigheden, antager
beveegelsesligningen for en enkelt dimension fglgende udseende:

d?z(t) . ) 42(@) + aa(t) = Foe™ie* (2.18)

M dt? dt

Fy er her en reel stgrrelse. Den stationzere lgsning til denne 2.ordens diffe-
rentialligning i z(t) er:

o(t) = Bpeei

o _ 2.19
€= b Wb =R 1= 3 (219)
Det reelle, fysiske udsving er givet ved realdelen af dette:
R(z(t)) = B (R()coswt + S(¢)sinwt)
2
§R(f) = (@ =w?tv2a? (220)

S©) = wArs

Det differentielle arbejde pa systemet, udfgrt af den ydre kraft, F, er givet
ved:

dA = Fdr = Fuadt (2.21)

og den gjeblikkelige effektoverfgrsel er saledes:

dA

— =Fv (2.22)

De reelle stgrrelser F' og v ses at veere givet ved:

F = Fycoswt (2.23)
v = R (‘%) = %(?R(w)) = 7% (5(¢) cos wt — R(E)sinwr) (220

Absorptionsraten midlet over en periode, T = 2Z, kan nu udtrykkes:
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dA w [T
) = o / Fudi
F2w o 1 r2m .
= -2%—]\94— (3(5)/0 ;cosz(wt)d(wt)—m(f)/o %sin(wt) cos(wt)d(wt)>
_ Fgwc; '
= mf(ﬁ)
F2 R

2My (Wi — w?)? + y2w?

hvor det er anvendt at [ " cos?udu =T og JI cosusinudu = 0.

Dette er en Lorentzkurve, som i almindelighed beskriver middelenergidissipa-
tionsraten, og dermed middelabsorptionsraten, som funktion af den patrykte
frekvens i en tvungen svingning.

P& atomart niveau beskrives en partikels evne til at absorbere straling i
reglen med et absorptionstveersnit, o(w), der traditionelt defineres som fglger
[32, s. 451}: Hvis Q(w)dw er den strélingseffekt, der gennemstrgmmer et
enhedsareal ortogonalt pa strgmretningen i frekvensintervallet mellem w og
w + dw, s& vil stgrrelsen o(w)@(w)dw veere den af partiklen absorberede
effekt i samme frekvensinterval. Tvaersnittet har dimensionen areal, og er en
proportionalitetsfaktor, der udtrykker det forhold at absorptionen, alt andet
lige, gar ligefrem proportionalt med den indstrgmmende effekt.

o(w) kan anskues som arealet af en helt sort flade, ortogonalt pa strgmretnin-
gen af stralingen, som absorberer 100%, mens der ikke sker nogen absorption
af straling, der "rammer forbi". Det ma dog understreges, at tvaersnittet
ikke beskriver partiklens fysiske udstrakning, og at vekselvirkningen ikke er
begreenset til partiklens lokalitet.

Forudseettes det nu at Q ikke afheenger af w,® vil tveersnittet siledes, ifglge
ovenstidende model, afhznge af frekvensen som en Lorentzfunktion:

'}’20)2
(W —w?)? +y2w?

o(w) = oo

(2.26)

Resonansbetingelsen findes let ved differentiation med hensyn til w, og viser
sig at veere w = wy (dette er eksakt 1 modsaetning til svingningsamplitudens

3Dette vil normalt ikke vaere tilfeldet, men kan ved tveaersnitsberegningen opnés gennem
normalisering.

(2.25)
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resonans, som er givet ved w, = /w2 —¥%/2, og derfor kun tilnzrmet kan
beskrives ved wyg). Herefter kan halvveerdibredden findes:

olw) = %00 &
2,2

(wo‘:2;+’72w2 % A (227)

N R

Vi vil begrzense os til det tilfzelde hvor w > wp:
2 _ 2
TWw = wW'—uWw =

: (2.28)

w = §FY() +ub

Kun den positive frekvens giver fysisk mening, og ved raekkeudvikling findes:

W =

T

(@) e m @)@ e

Halvveerdibredden ses sdledes at veere 4 for passende lille dempning, dvs.
7 K 4wp.

2.1.3 Indfgring af lyset

For at vurdere stgrrelsen oy i ligning 2.26, er det ngdvendigt at indfgre lyset
eksplicit. Problemet kan simplificeres ved at betragte en plan, linezrt po-
lariseret bglge. Dette har ingen konsekvenser for resultatet, hvilket der kan
argumenteres for som fglger:

Upolariseret lys kan betragtes som en tidslig sekvens af tilfzeldige elliptisk
polariserede bglger af varierende stgrrelse, excentricitet og orientering, der
igen hver iszer er beskrevet ved en superposition af to linezert polariserede
belger. Middelamplituden kan antages at veere fuldstzendig symmetrisk for-
delt omkring udbredelsesretningen, og et akvivalent billede vil derfor veere
at betragte det upolariserede lys som en reekke linezrt polariserede bglger
med ens amplitude, der springer mellem forskellige polarisationsretninger 1i
zy-planen [28, s. 499]. Amplituden i enhver sidan tilstand kan repraesenteres
ved summen af to ortogonale polarisationer: A = Acosf+Asinf = A;+A,
(se figur 2.2). Da energien gar med kvadratet pd amplituden, bliver denne
en simpel sum: £ = E; + E,.
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Figur 2.2: a) Der springes mellem forskellige tilfeldige polarisationsretninger
med samme amplitude. b} Hver enkelt amplitude er givet ved summen af to
komposanter.

Ligeledes kan den kugleformede elektronskys beveegelse beskrives som en su-
perposition af uatheengige svingninger 1 z-retningen og y-retningen, som dog
har samme kraftkonstant. De skiftende polarisationsretninger svarer saledes
til at der pumpes energi ind i de to svingninger med skiftende veegtforhold.
Men da den samlede energi blot er summen af de to svingningsenergier, vil
absorptionen vazre den samme, som hvis al lysintensiteten var samlet i en
plant polariseret bglge.

Vi vil lade lyset have udbredelsesretningen +e,, mens E-feltet svinger i z-
retningen: '

E = e, EyeF*~t) (2.30)

Klyngen, som befinder sig i origo, vil se et harmonisk oscillerende E-felt:

E = Eye™ ™ (2.31)
og derved opleve en harmonisk kraftp&virkning:

F = Fycoswt , Fo = —NekE, (2.32)

Den absorberede effekt bliver saledes, ifglge ligning 2.25:

Ay _ NE o 7
dt’ " 2m.y ° (wE —w?)? + 2wl

(2.33)
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idet elektronskyen har massen Nme..

Ved en given frekvens vil tveersnittet, som defineret ovenfor, udtrykke for-
holdet mellem middelveaerdien af den absorberede effekt og middelveerdien af
den indkommende energistrgmtaethed:

dA
&)

(5)

Energistrgmteetheden, der har dimensionen Wm™2, er middelverdien af Po-
yntingvektoren, som har fglgende stgrrelse [22, s. 241):

o(w) =

(2.34)

(S) = %eocEg (2.35)

Resonansveardien af absorptionstvarsnittet bliver saledes:*

2
oo = ¢ (2.36)

CoMmeCy

2.1.4 Deformerede klynger

Som neevnt i indledningen til kapitlet, vil ikke-magiske klynger i alminde-
lighed antage ellipsoidale former, der afviger fra den sfeeriske. Dette ma
naturligvis f& konsekvenser for den ovenfor skitserede model. Udledningen
af egenfrekvensen vil ikke lzengere veere gyldig, og kraftkonstanten vil variere
med svingningsretningen. Det vil dog veere rimeligt at antage, at beskrivelsen
i termer af en harmonisk oscillator til stadighed vil veere en god approksima-
tion.

En nerliggende ekstrapolation af modellen vil veere at opfatte den deforme-
rede klynge som en tredimensional harmonisk oscillator med tre forskellige
kraftkonstanter, svarende til de forskellige leengder af principalakserne. En
svingning opfattes s& som en superposition af tre egensvingninger langs de
tre akser, og absorptionsprofilen fra ligning 2.26 vil da skulle udtrykkes som
en sum:

2w
ZO’O: ) w2 T i (2.37)

4] litteraturen optrader nogle gange en faktor } i dette udtryk, f.eks. i [38] og [18],
men ikke i [20] og [39].

3
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“"hvor

Net |
e 1 (2.38)

3eomec Yi

Oo:

Séfremt deempningskonstanten v ikke afheenger af egenfrekvensen, wo;, vil de

tre toppe i absorptionsspektret have samme hgjde. Specielt gelder det, at

hvis to af principalakserne har samme lengde (sfeeroidal deformation), vil
- forholdet mellem de to absorptionstoppe veaere 2:1.

Egenfrekvenserne, wy;, svarende til de tre forskellige akser i den deformerede
klynge, vil ikke variere linezert med akselzengden. Dette skyldes at deforma-

~ tionen medfgrer sendringer i polarisabiliteten, der angiver forholdet mellem
klyngens dipolmoment og det patrykte elektriske felt, som producerer det.
For en lille, klassisk metalkugle kan polarisabiliteten, a, vises at vere givet
ved R3[4, Vol. 1, s. 94], hvoraf det ses at Miefrekvensen i ligning 2.15 kan
udtrykkes som:

Ne?

meQ

(2.39)

Wy =

Generelt vil resonansfrekvenserne i den deformerede klynge kunne skrives
som [39]:

2
= e (2.40)

Mel;

Lipparini og Stringari har, under antagelse af en ellipsoidal jellium-model,
udledt et udtryk for sammenheengen mellem deformation og egenfrekven-
ser i greensen for smé deformationer [31]. For sfeeroidale deformationer er
resultatet:

W) = WwWo (1+-1'(S)

” oo (1~ 15) (2.41)

1

hvor wp er egenfrekvensen i en sfaerisk klynge af samme volumen® og defor-
mationsparameteren, 4, er givet ved:

SUdtrykkene er strengt taget udledt under forudsaetning af at der intet elektronisk
spill-out er: wg = wy. Vi skal dog senere se stort pa dette krav, og benytte dem til at
beregne plasmonprofiler (kapitel 6).
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_3 RI-Rl

5‘2R§+2R§

(2.42)

Ud fra disse sammenhange kan akseforholdet i den deformerede klynge ud-
trykkes ved egenfrekvenserne:

Ry _ 1-8 1/2>
R: 1+24
5 D wimw (2.43)
- 3 2w, twz

2.2 Thomas-Reiche-Kuhn sumreglen

Lys absorberes af en klynge ved, at lyset exciterer valenselektronerne i klyn-
gen til tilstande med hgjere energi. Det viser sig, at man kan udlede en gvre
graense for, hvor meget energi klyngen kan absorbere. Denne grznse fglger
af helt generelle relationer mellem kvantemekaniske operatorer, og bliver for
dipolexcitationer udtrykt ved Thomas-Reiche-Kuhn (TRK) sumreglen.

Forudsat alt lys absorberes via dipolexcitationer kan TRK-sumreglen i vort
tilfelde bruges til at udregne en gvre graense for absorptionsstyrken af klyn-
gen. Absorptionsstyrken er defineret som integralet af tvaersnittet mht. ener-
gien og gransen er ’

N2r?e’h

4megme

S= / o(E)dE < = N 1.0975 eV &’ (2.44)
Det afggrende er, at den teoretisk bestemte gvre grzense for absorptionsstyr-
ken er proportional med antallet af valenselektroner N. Dermed kan man
vurdere, hvor mange af valenselektronerne som deltager i absorptionen af
lyset, ved at udregne hvor stor en procentdel den eksperimentelt bestemte
absorptionsstyrke udggr af den maksimale styrke, dvs. graden af kollektivitet
kan vurderes. I kapitel 6 vil vi ggre dette.

I dette kapitel vil vi fgrst udlede TRK-sumreglen, hvorefter vi viser, hvordan
den medfgrer en gvre greense for absorptionsstyrken.

2.2.1 Udledning af TRK-sumregel

Ifglge [9, s. 399] er oscillatorstyrken hgrende til en operator F defineret som
overgangssandsynligheden fra grundtilstanden |0) til den exciterede tilstand
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|a) gange excitationsenergien, og summen af oscillatorstyrkerne er givet ved

S(F)=Y (E, - Eo)[<a|F|0)|2 (2.45)

a

hvor der summeres over det fuldstzndige szt af exciterede tilstande |a), som
kan anslas ved at operere med F pa tilstanden |0), og F' forudsattes veerende
en hermitisk operator. Lad nu Hy veere den uperturberede Hamiltonoperator
for klyngen, saledes at den samlede Hamiltonoperator kan skrives pa formen
H = Hy+ F. Ligning 2.45 kan simplificeres vha. fglgende relation

<OI%[F, [Ho, F]JI0) = <0lFHoF|0>——<0IF2Ho|0>— —<0lHoF230>
= OIFHOZIa Ma|F|0) — E0(0|F2|a a]FlO)

= D _(Ea~ Eo){0|F|a){alF|0)

Hvor vi har benyttet, at Hy er hermitisk og ) |a)(a| er lig enhedsoperatoren.
Dermed bliver

S(F) = Y (B = Bo)l(alFIO)? = OI3(F, [Ho, FIJIO) ~ (2.46)

Hvis F er en en-partikel operator®, der kun afhznger af de rumlige koordi-
nater

N

og Hamiltonoperatoren Hy kun indeholder impulsen p i udtrykket for den
kinetiske energi

Hy = 2pk + V(r1,r2,...s7n) (2.48)

hvor m er elektronens masse, ka,n udtrykket yderligere simplificeres, idet V
og F' sa kommuterer.

(B, F] = 5 3 (pEF() = F(r)pd)
k

= 5 GVt B TVAF(R)

SDette betyder, at i den fysiske vekselvirkning, som F er udtryk for, pavirkes partiklerne
af F uafhengigt af hinanden.
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Her er udnyttet at [V, F] = 0, [F(rj), p?] = 0 nar j # k. Endvidere benyttes
at [F(rk), px] = —2ViF(rk) [4, vol I s. 135]. Dermed fas
h2

SR Fl = o 3 (VaF (r))
k

idet [F(rk), Vi F(rk)] = 0. Dermed kan ligning 2.46 skrives som

S(F) = 012 3 (VeF(su))* [0) (2.49)

k

Det viser sig, at operatoren F for dipolexcitationer er linezer i rumkoordinaten
ri for den k’te elektron, og kan skrives pa formen

N .

Foc) &-m (2.50)

k=1

Hvor & er en enhedsvektor, der angiver polarisationsretningen af lyset. Ved
at indsette F' pa denne form i ligning 2.49 fas

R°N
2m

S(F) x

(2.51)

hvilket er TRK-sumreglen.

2.2.2 Den maksimale absorptionsstyrke

For at f& et udtryk for den maksimale absorptionsstyrke ma vi behandle
absorptionen af lys i klyngen kvantemekanisk. Udledningen fglger Merzba-
cher [32, s. 439-456].

Tidsafthaengig perturbationsteori

Hamiltonoperatoren for en ioniseret klynge Naj ., bestdende af N valense-
lektroner og N + 1 ioner er, analogt med ligning 1.4 for en neutral klynge,
givet ved
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) N i N ) B

Vo= v 1 k.e?

o = Z 7 I(ri)+§ Z o — 1]
i=1 i#)=1""

N+1

Vilr) = ) Vaa(lri — Ral)

Vi forestiller os, at klyngen befinder sig i en egentilstand |s) til Hy, fgr den ab-
sorberer lyset. Absorptionen af lyset behandles som en forholdsvis kortvarig
perturbation af klyngen. Hamiltonoperatoren for den perturberede klynge
H skrives pé formen

H=Hy+F (2.52)

hvor den tidsuafhzengige operator Hp beskriver det uperturberede system,
og F' er den tidsafhengige perturbation. Efter perturbationen er overstéet,
befinder klyngen sig i en exciteret tilstand, der kan udtrykkes som en linear-
kombination af egentilstandene til Hy. Hvis perturbationen er svag, dvs. F' er
lille i forhold til Ho, kan sandsynligheden, Py(oc0), for at finde klyngen i egen-
tilstanden |k) efter perturbationen er overstet , beregnes med tidsathangig
perturbationsteori [32, s. 442]. Sandsynligheden bliver

Pi(oo) = la(co)P (2.59)
i [+ "

(o) = —1 /_ (k|F(¢')|s)ext dt’ (2.54)

Whs = E’“;Es (2.55)

hvor E; er energien af den i’te egentilstand til Hp.

Vi vil bruge disse udtryk til at beregne Pi(c0), og starter med at finde et
udtryk for F'.

Perturbationen F
Hvis vi negligerer klyngens spin, er klyngens vekselvirkning med lyset, dvs.

med et elektromagnetisk felt, beskrevet ved fglgende Hamiltonoperator [32,
s. 447], [4, s. 41]

H =

]

(gln;(p,- + eA(r;, 1)) — 6¢(I‘;,t)> Y

t=1
2 e ek

;= ——
m

2
(V-A)+%A2)+%

1
M=
N
|
S
.+.
|
>
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her er A(r,t) det elektromagnetiske vektorpotential og ¢(r,t) er det elek-
tromagnetiske skalarpotential [22, s. 245]. Det andet lighedstegn fglger af
kommutationsrelationen [A(ry),px] = —2Vi - A(rk) [4, vol II 5. 135]. Det
ses, at Hamiltonoperatoren nu er athengig af tiden, pga. at det elektromag-
netiske felt udtrykt vha. A og ¢ er afhangig af tiden. Idet kilderne til det
elektromagnetiske felt befinder sig langt veek fra klyngen, kan potentialerne
veelges, sd de opfylder

$=0 og V-A=0 (2.56)

Endvidere kan der for sma lysintensiteter, ses bort fra leddet kvadratisk i A.
Dermed reduceres H til

N
H=Ho+Y %A(ri,t) - pi (2.57)

=1

hvor Hj er angivet i ligning 2.52, dvs. F' = Zfil ZA(r;, t)-pi. Viopfatter ly-
set som en bglgepakke bestaende af en superposition af linezrt polariserede’
harmoniske plane bglger

A(ri,t) = / " A(w)sexp [—iw <t _B r*)] do (2.58)

—oo c

hvor 1 er en enhedsvektor, der angiver udbredelsesretningen af bglgen, A(w)
er en kompleks amplitude, og & er en enhedsvektor, som angiver polarisa-
tionsretningen af lyset. Da vektorpotentialet skal veere en reel stgrrelse méa
der gelde

A*(w) = A(—w) (2.59)

h-e=0 (2.60)

dvs. de plane bglger er transversale.

Perturbationen F' er nu givet ved

F= i 1-% /_ :o exp [—iw (t _A :)] A(w)é - pidw (2.61)

=1

7I afsnit 2.1.3 gives der en begrundelse for det uproblematiske i at antage lyset linezert
polariseret.
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Overgangssandsynligheden for perturbationen F' udledes

Ovenstadende udtryk for F indseettes i ligning 2.54, hvorved fas

) e N +oo  pioo w )
ce(o0) = e Z/ / (k| exp (zzﬁ . r,—) Pi - &|s) A(w)dw expli(wis — w)t']dt’
S gm] YT Y mo - :
- _2me XN: /+°°(k| exp (igﬁ : r~) pi - &|s)A(w)d(w — ws)dw (2.62)
hm < [_ c )Tt ° o
_ 2me Al L Whs o .
= —Z2 ) (klexp (z—c—n x:) i - €]3) Alwis) (2.63)

hvor der benyttes, at [*°° explizt]dt’ = 2r6(z) og [T f(z)d(a — z)dz =
f(a). Herudfra ses, at den eneste Fourierkomponent af lyset, som bidrager
til overgangssandsynligheden fra tilstand |s) til |k), svarer til frekvensen wy;.
dvs. klyngen absorberer energien hwy; = E;, — E; fra lyset, som fglge af, at
den exciteres fra tilstand |s) til |k).

Udtrykket for ¢x(oo) forenkles vha. dipolapproksimationen. Da bglgeleeng-
den af lyset A = 3—’: som fgr naevnt er meget stgrre end klyngens dimensioner,
er %1 . r; K L. Derfor kan man ngjes med at medtage forste led i rakke-
udviklingen af eksponentialfunktionen, nemlig 1, hvorved matrixelementet
reduceres til

W S ~ ~ ~
(k|exp (z—;—n : r,-) pi - é|s) = (k|p; - &|s) (2.64)

Matrixelementet for impulsoperatoren af den i’te partikel (k|p;|s) kan ud-
trykkes vha. matrixelementet for stedoperatoren. Vi gnsker at ggre dette,
da vi under udledningen af TRK-sumreglen forudsatte, at operatoren F' kun
afhang af stedkoordinaterne, og vi om lidt vil benytte TRK-sumreglen.

H, er givet ved ZN 4 + Vo, hvor V5 kommuterer med r;. Deraf fglger

=1 2m

2 2 h
r;Ho — Hor; = I'i-p—' — —&—l‘i = Z—Pi =
2m  2m m

ik .
(Bs = Ep)(klrils) = —(klpils) & (k|pils) = imwgs(klr]s)
idet rp? — p®r = 2ihp [4, vol. II 5. 135]. Dermed kan c¢x(co) skrives som

c(o0) = 2—7’23%/1(%)@1 S ri - 8ls) (2.65)

=1
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Den maksimale styrke

I gennemsnit vil klyngen absorbere energien Fuwy,|ck(oo)|? fra lyset ved fre-
kvensen wy;, dvs. (se s. 24)

0(w)Q(w)dw = 77"l.<)1cs|61c(00)l2 (2.66)

for w € {wis;wis + dw]. Hvor @Q(w) nu er den stralingsenergi, der gennem-
strgmmer et enhedsareal ortogonalt pa udbredelsesretningen i frekvensinter-
vallet [wis;wis + dw]. @(w) af lyset kan beregnes udfra Poyntingvektoren for
lyset, S, der angiver den elektromagnetiske effekt, som strgmmer gennem et
enhedsareal vinkelret pad udbredelsesretningen

0A 1
S = ExH= —'a—tX%(VXA)

+o0 S
L wA(w)éexp {—iw (t -2 r,)] dw

Clo c

+o0 s
X / W A(W')(h x &)exp [—iw' (t 2 cn)] dw'

-—Q00

1 . +o0 +00 , ) , . , ﬁ r
= ——~n dw dw'ww' A(w)A(wW)exp |—i(w+w') [t —
Clto -0 —c0 c
her er benyttet at V x A = £fi x A, og & x (h x &) = h — &(é-f) = i pga.
ligning 2.60.Den totale energi der strgmmer gennem et enhedsareal vinkelret
pa udbredelsesretningen bliver

+o0 A +o0

/ S-hdt=— w?| A(w)|Pdw (2.67)
—00 Clio

hvilket fas ved igen at benytte f_ exp[zxt']dt’ 2n8(z) og ligning 2.59.

Dermed er Q(w) lig

Q(w) = 47”J|A(w)| = dregau?|A(w)[? (2.68)
o :
Ved at sammenligne udtrykket for cg(oo), ligning 2.65, med ovenstdende

udtryk fas

,  4mie? il A vi2
ler(o0)* = =5 Q) (Kl Z ri - &s)] (2.69)
Dette udtryk indseettes i ligning 2.66, og vi forudsatter, at @(w) er uafhaengig
af w, dvs. Q(w) = Q(wks), hvilket giver

472e?

o(w)dw = 4megch?

————— Fuwgs (k| Zr, éls)|? (2.70)

e
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Absorptionsstyrken fremkommer véd at integrere tvaersnittet over energien,
dvs. frekvensen gange k. Hvis lyset gennemligber alle frekvenser, vil det
excitere alle de tilstande, det er muligt at excitere med dipolstraling. Derfor
skal der i ovenstaende udtryk, nir der integreres over frekvensen p& venstre
side, summeres over samtlige tilstande, der kan nas med dipoloperatoren
Zfil r; - &, p4 hgjre side. Ved brug af TRK-sumreglen ligning 2.51 findes

° : *® 4n?e’h i .12
[To®E = b [ st = 0 Y oY v els)

k =1

N2n2e?h
= — 2.71
4megme (2.71)

Dermed har vi udledt ligning 2.44.



Kapitel 3

Forudsigelse af formen

Det er i foregdende kapitel neevnt, hvorledes det optiske respons af natrium-
kiynger ofte kan fortolkes gennem ellipsoidale deformationer. Mere indviklede
deformationer kan naturligvis ogsa tankes, men med den i forsgget givne op-
lgsning er der intet eksperimentelt grundlag for at inkludere disse. Med et
sideblik til den tidligere publicerede forsggsraeekke for natriumklynger med
mellem 14 og 48 atomer [11] vil det derfor veere af interesse at gennemgé en
simpel model, der beskriver simple aksiale deformationer af klyngerne.

Modellen tager udgangspunkt i den tredimensionale harmoniske oscillator.
En sadan er tidligere af Nilsson blevet brugt til at beskrive stabilitetsforhold
og deformationer 1 kerner [34], og er siden blevet overfgrt til klynger som den
i kapitel 1 omtalte Clemenger-Nilsson-model [15]. I dette kapitel vil vi bruge
den til at se nermere pa hvilke deformationer, der kan forventes for natri-
umklynger i det her relevante stgrrelsesinterval. Som 1 sidste kapitel geelder
det, at modellen egentlig udtaler sig om neutrale klynger, men ioniseringen
spiller ingen rolle for det principielle indhold, og forventes primeert at have
betydning gennem en reduktion af spill-out-effekten.

Vi skal til en begyndelse rekapitulere visse almene traek ved den harmoni-
ske oscillator, hvorefter Clemenger-Nilsson-modellen preesenteres mere ind-
gdende. Denne tillader i sin oprindelige form kun sferoidale deformationer
(dvs. at to af akserne er udartede, hvilket giver rene prolate og oblate for-
mer). Den kan dog nemt udvides til at omfatte alle ellipsoidale deformationer
[39], hvilket efterfolgende skal tages op. Til sammenligning skal ogsa kort
prasenteres nogle mere avancerede beregninger af Frauendorf og Pashkevich
[23], byggende p& den sikaldte skalkorrektionsmetode. Endelig vil vi sam-
menligne resultaterne af disse forskellige modeller med resultatet af ovenfor
naevnte méaleserie, og derved give baggrunden for naerveerende malinger, samt
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angive hvilke forventninger modellerne kan give anledning til.

3.1 Simple modeller

En tredimensional harmonisk oscillator er i almindelighed beskrevet ved fgl-
gende -Hamiltonoperator:

H=2 4 Z —mw?z? (3.1) -

Egenfunktioner til denne operator kan udtrykkes som tripleprodukter af egen-
funktioner hgrende til hver akseretning, hvilket muligggr en simpel ekstrapo-
lation af egenveerdiligningen for det endimensionale tilfzelde:

\I’nmzns = \I”m(xl)\p'ﬂz (‘T?)\I’ﬂa (x3) Aad (32)
1 1 1

I det sfeeriske tilfeelde, hvor w; = wy = w3 = w, kan egenvaerdierne udtrykkes
som E, = hw(n+ £), hvor energikvantetallet, n, er summen af energikvanter
i de tre akseretninger. Der er siledes tale om en hgj grad af udartning.
Bestemmelsen af udartningsgraden (idet der ses bort fra spin) er analog til
det kombinatoriske problem om p& hvor mange mader n identiske kugler kan
fordeles i tre forskellige beholdere:?

o(n) = - %(n +1)(n+2) (3.4)

Néar der tages hgjde for spin-udartning kan ogséd de magiske tal findes, som
er vist pa figur 1.3 i kapitel 1:

N=Y(G+1)(+2) =3+ 1)(n+2)(n+3) (3.5)

§=0

1Dette svarer til at finde antallet af kombinationer af en sekventiel fglge af n identiske
kugler og to identiske tzendstikker.
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En lgsning af egenveerdiproblemet i sfeeriske koordinater kan opnas ved brug
af potensraekkemetoden.? Derved kan de til hver n-veerdi hgrende veerdier af
impulsmomentkvantetallet, [, identificeres:

1

. (3.6)

l=n,n—2,n—4,---l={

Her ud fra kan energitilstandene i den isotrope harmoniske oscillator ud-
trykkes med den i kerne- og klyngefysikken herskende nomenklatur, hvor det
primare kvantetal foretager en fortlgbende nummerering af energiniveauerne
hgrende til en given veerdi af [:

n=0 — 1s
n=1 — 1p
n=2 — 1d , 2s
n=3 — 1f , 2p (3.7)
n=4 — 1lg , 2d , 3s
etc.

3.1.1 Clemenger-Nilsson-modellen

Clemenger-Nilsson-modellen er en faznomenologisk potentialmodel i form af
en sfzroidal harmonisk oscillator med tiligjelse af et anharmonisk korrek-
tionsled. Sidstnaevnte har til formal at sikre en staerkere binding af tilstande
med hgjt impulsmoment, idet de ovenfor viste udartninger ophaves:

H =2 4 1mw2(02 0% + 0222) — Uhwo(£2 — (£2),,)
o=z +y? (3.8)
(%) = 3n(n +3)

£2 er en dimensionslgs impulsmomentoperator, hvor de indgdende sted- og
impulskoordinater skaleres med svingningsfrekvensen i den pageldende ak-
seretning. Den er p& denne vis konstrueret som en ellipsoidal analog til den
sfeeriske impulsmomentoperator [16, s. 90]. Det kan ved indsattelse veri-
ficeres at udtrykket Zn(n + 3) svarer til middelveerdien af [(I + 1) for en
fuld skal (som er sfeerisk). Effekten af det anharmoniske led er allerede be-

skrevet i forbindelse med gennemgangen af de faenomenologiske skalmodeller
afsnit 1.2.4.

2Se f.eks. [14].
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Oscillatordelen (U =0) fortolkes som det harmoniske potential hver enkelt
valenselektron maerker i en klynge, der er deformeret siledes at 2, R, = Ry
og R, = Ry. Ry og R, angiver semiakserne i sfzeroiden, mens Ry er radius
for en kugle med samme volumen. En sidan volumenbevarelsesrestriktion
medfgrer betingelsen 29, = 1.

En fplge af denne fortolkning er, at egenfrekvensernelangs de tre akseretnin-
ger er givet ved w; = &lwo Dette kan der argumenteres for ved at betragte
zkvipotentialfladerne: I det sfeeriske tilfzelde vil eléktrondensiteten udeluk-
kende vare en funktion af radius, og &kvipotentialfladerne ma vare kugle-
formede. En sfeeroidal deformation af ionbaggrunden formodes ikke at fgre
til andringer af densiteten af denne, der betragtes som konstant indenfor
sfeeroiden. Det er séledes naturligt at forvente sfzeroidale @kvipotentialfla-
der i dette tilfelde. Specielt kan det antages at sfeeroidens overflade har
samme potentialveerdi som kugleoverfladen ville have haft under fraver af
deformation. Heraf fglger:

msz2 mwORO &
w; Rwo = Qiwo

(3.9)

Idet vi fortsat seetter U til 0, kan egenveerdierne saledes udtrykkes:®

1
B(na,ny,n.) = huo( (ng +my + D0+ (n. +5)%)  (3.10)

Da imidlertid Q; og €, er indbyrdes afhzngige gennem kravet om volu-
menbevarelse, kan de udtrykkes gennem en enkelt deformationsparameter,
n. Denne defineres som differensen mellem de to semiakser divideret med
middelradius:

R.-R,

n= 2———Rz TR, (3.11)

n = 0 giver siledes det sferiske tilfeelde, mens n = %1 giver en henholdsvis
prolat og oblat form med akseforhold 1:3. Ved brug af volumenbevarelsesbe-
tingelsen samt ovenstiende sammenhange mellem R; og §; fis sa:

3Veerdien af fuwq er i og for sig ikke relevant i forhold til denne diskussion, men den kan
estimeres ved, at den radielle udstraekmng af bplgefunktionerne svarer til mlddelkvadratra-
dius af en jeevn, sfeerisk densitet. Den viser sig si at kunne udtrykkes ved: fwg ~ ep N~1/3
[16, Appendiks A].
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1/3
.- (12
-2/3
_ (2+
2. = ()
Energien af en elektron kan derfor udtrykkes som funktion af n, n, og 7.

Nilsson [34] beregnede systemets samlede elektroniske energi som en sum af
enkelttilstandsenergier:

(3.12)

N
3
Eii = 1 ; E(n,n.,n) (3.13)

Udtrykket udmeerker sig ved sin enkelhed og ved stemme godt overens med
Hartree-Fock-beregninger [16]. Ved at minimere denne funktion med hensyn
til n kan man opna en forudsigelse af deformationen af forskellige klyngestgr-
relser og et estimat af den energi, der vindes ved deformationen. For mi-
nimeringsberegningen betyder tilfgjelsen af det anharmoniske led imidlertid,
at den cartesiske basis ikke leengere er hensigtsmaessig. Ligeledes vil en sfae-
risk basis vere en darlig tilnaermelse for steerkt deformerede klynger, hvorfor
en cylindrisk basis normalt foretreekkes. Da resultatet af beregninger med
denne model derfor preesenteres i en sddan basis, og det i gvrigt er af in-
teresse at kende sammenhangen mellem kvantetallene i de forskellige baser,
skal en fremgangsméade til et sddant basisskift kort opridses, hvorefter det
fremkomne Nilsson-diagram vises.

Skift til cylindrisk basis

Kvantetallene i en cylindrisk basis er oscillatorens primaere kvantetal, n, an-
tallet af svingningskvanter i symmetriaksens retning, n,, og kvantetallet for
impulsmomentets projektion pa symmetriaksen, der normalt betegnes A.

Vi indfgrer til brug ved basisskiftet skabelses- og annihilationsoperatorer for
den harmoniske oscillator, idet vi anvender samme fasekonvention som [16,

5. 88-91] og [9, Vol. 2, 5. 231-233):

(3.14)
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‘Annihilationsoperatorerne,c;, er givet ved de hermitisk konjugerede af c}.

Hamiltonoperatoren kan s& udtrykkes ved:

3 .
1 ,
H= Z Hj=) he; (cle; + 5) (3.15)
J=1 J=1 :
Nu defineres operatorerne
t 1+ 1
cx = '-'F—\/_i(cl Fc) (3.16)

der opfylder fglgende kommutatorrelationer:

[ee, k] =1, [ez,ck] =0, [ex,cd]=0 (3.17)

Endvidere ses det at

c'ﬂrc+ +cte. = cJ{cl + cgcz (3.18)

Idet w; = w, kan det ved indsattelse af 3.14 1 3.16 verificeres at

1
cic.,. —cle_ = ﬁ(xlpg — Z2p1) (3.19)

Sammenfattende kan Hamiltonoperatoren og operatoren for impulsmomen-
tets komposant langs symmetriaksen altsa skrives som:

H = hw, (c1c+ +cle+ 1) + Aw, (c§c3 + %)

.20
L, = h(cf,,c.,. — cl'_c_) (3.20)
og der eksisterer egentilstande som opfylder:
c];_c.*. |ngn_n,) = ng|nen_n,)
cle_|nyn_n,) = n_|ngn_n,) (3.21)
cle.lnenon,) = nglninon)

De i 3.16 indfgrte operatorer skaber altsd energikvanter som bidrager
med henholdsvis et positivt og et negativt kvant til impulsmomentets z-
komposant. For tilstande maerket (n,n,,A) gelder altsa:
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X=n$+ny+nz=n++n—+rlz (3.22)
=Ny —n_
Dette betyder at der for lige antal svingningskvanter i zy-planet (n — n. lige)
vil veere netop én tilstand for hvilken ny = n_ = 2572, dvs. A = 0 - mens
der vil veere 25 dobbelt udartede tilstande med |A| = 2,4,6,---,n — n,.*

For n — n, ulige, vil der veere 2=%31 dobbelt udartede tilstande med |A| =
1,3,5,---,n—n,.

Nilsson-diagrammet

De forskellige informationer, der kan uddrages fra Clemenger-Nilsson-
modellen, kan p& en overskuelig méde sammenfattes i et sakaldt Nilsson-
~ diagram (figur 3.1). Diagrammet viser energierne af de enkelte tilstande som
funktion af deformationsparameteren 1. Der skelnes ikke her mellem positive
og negative veerdier af A. Bemerk at energiskalaen udtrykkes i enheder af
Fwo. Da denne energi som omtalt i fodnote 3 varierer med klyngestgrrel-
sen som N~1/3 vil afstanden mellem energiniveauerne ligeledes variere med
klyngestgrrelsen. De relative energienheder ggr dog diagrammet gyldigt for
alle klyngestgrrelser.

De med tal markerede punkter angiver energien af den hgjeste besatte til-
stand, mens selve tallet giver antallet af besatte tilstande (og dermed klyn-
gestorrelsen). Deformationsparameteren er her fundet ved numerisk at mini-
mere ligning 3.13 - nu inklusive det anharmoniske led. Energiniveauerne for
en given klyngestgrrelse kan s& umiddelbart afleses ved skaeringspunkterne
mellem en lodret linie gennem den til N svarende vaerdi af 7 og energiniveau-
kurverne.

Energien i 3.13 har i mange tilfeclde to minima (svarende til bade en prolat
og en oblat form), hvoraf kun det laveste er vist. Dette har bl.a. den konse-
kvens, at diagrammet ikke kan forstds som blot en sekventiel opfyldning af
tilstande. Ved overgangene fra prolat til oblat form (f.eks. fra 4 til 5, eller fra
13 til 14) sker der et skift mellem de to minima, hvilket fgrer til en generel
ommgblering i den halvfulde n-skal. Punkt 4 m4 altsé forstas saledes at der
ligger 2 p-elektroner ved 4-tallet (A = 0), mens det for punkt 6 gealder at
alle fire p-elektroner ligger her (A # 0). Gar man videre til 7, vil der ligge

4] et aksialsymmetrisk system kan energien ikke athznge af fortegnet pad A. Bemazrk i
gvrigt at hver tilstand har plads til to elektroner.
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en enkelt elektron ved 7-tallet og 4 pa niveaukurven umiddelbart under, i
overensstemmelse med udartningsforholdene for de enkelte niveaukurver.

Den generelle tendens, der kan uddrages af diagrammet, er at klyngerne
tenderer mod at vere prolate ved begyndelsen af en ny skal, for s& omtrent
midtvejs at skifte til oblat form, mens klynger med fyldte skaller er sferiske.
Midt i en skal, hvor-overgangen fra-prolat til oblat sker, vil-de to energiminima
i almindelighed ligge teet, siledes at der kan teenkes at vaere sameksistens af
de to former. ’

En intuitiv forstaelse af dette mgnster kan opnés ved at betragte sammen-
heaengen mellem semiaksens stgrrelse og svingningsfrekvensen i en given ret-
ning (ligning 3.9). Jo leengere semiaksen er, des mindre vil energikvanterne i
den retning vaere. Det vil derfor vaere hensigtsmaessigt for klyngen at straekke
sig langs en enkelt retning, og sé smide alle svingningskvanter ind i denne.
Denne udstrazkning begraenses dog af at elektronerne i den underliggende
(fyldte) skal foretraekker en sfeerisk form. Efterhdnden som flere elektroner
kommer til, og bidrager med kvanter i symmetriaksens retning, vil den pro-
late form blive mere udpraeget, indtil det punkt hvor Pauliprincippet tvinger
nye kvanter over i de gvrige retninger. Nar tilstreekkelig mange kvanter er til-
stede, vil den oblate form veere at foretrackke, idet der er plads til flere kvanter
langs de to akser. Derfor "tgmmes" z-retningen for kvanter ved overgang fra
prolat til oblat (jfr. diagrammet).

Analogt med ovenstaende betragtninger ses det at |A| generelt antager stgrre
veerdier pé venstre side af diagrammet end pd hgjre, svarende til at der her
er overvagt af svingningskvanter i zy-planen. Dette er i overensstemmelse
med det klassiske billede af elektronbanerne.

Der synes ydermere at vaere en tendens til at deformationerne bliver min-
dre udpragede for hgjere skaller, hvilket afspejles ved at spredningen af de
markerede punkter indsnavres. Dette er heller ikke overraskende ud fra
ovenstdende tankegang, da der efterhanden som skallerne fyldes vil veere stor
overvaegt af elektroner, som foretraekker den sfeeriske form.

I [16] angives yderligere beregnede vardier af n op til N = 111, selvom
disse ikke er vist pd diagrammet. Det viser sig at det ovenfor skitserede
udviklingsskema bryder af for N stgrre end 40. Herefter synes det snarere at
forholde sig omvendt, séledes at oblater er fremherskende ved begyndelsen
af en skal, og prolater mod slutningen. Tendensen til mindre deformationer
fortseetter dog.
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Modellen er som navnt konstrueret siledes at tilstande med hgjt impuls-
moment favoriseres indenfor hver n-skal. De elektroner, der fylder skallen
svarende til n = 4, dvs. 40 < N < 58, ma siledes forventes at veere lg-
elektroner i den sfaeriske approksimation (jfr. 3.7). S&danne har almindelig-
vis relativt cirkulaere orbitaler, hvilket ma formodes at fgre til oblate former,
ved begyndelsen af skallen.

Det er knap sé enkelt at mdse, hvorledes det forudsagte skift tll prolate former
opstar. Det kan dog forstds ved at betragte den lukkede skal ved N = 58,
og sa forestille sig at man fjerner nogle enkelte elektroner. Da vil klyngen
kunne vinde energi ved at indsnavre de cirkulere orbitaler, hvor der nu er
huller, og til gengeld gge arealet af de gvrige, besatte orbitaler. En sidan
"aekvatoriel" sammentraekning vil give prolat deformation.

Det inverterede deformationsmgnster haenger sammen med at Clemenger-
Nilsson-modellen opfgrer sig mindre som en harmonisk oscillator for til-
stande med stgrre impulsmoment. Dette er ogsd grunden til at 58 bliver
et magisk tal, i modsatning til den harmoniske oscillator, hvor det naeste
magiske tal efter 40 er 70. P& figur 1.3 kan Clemenger-Nilsson-modellen
for 1g-elektroner derfor betragtes som en mellemting mellem Woods-Saxon-
potentialet og brgndpotentialet, siledes at 1g-skallen isoleres.

3.1.2 Ellipsoidal model

En variation af Clemenger-Nilsson-modellen bestér i at tillade zendringer af
alle tre akser, séledes at alle ellipsoidale deformationer er mulige. I dette
tilfeelde udelades det anharmoniske led, og energien vil veere givet ved

1.1 1,1

N
1,1
Eiot = FwoRo {(nz+—)—+(n + )=+ (n.+ = -—] (3.23)
ot ; 2’R, "' 2'R, 2’R,

Vi indfgrer nu akkumulationstallene Cy = SN (na: + 2), hvor a betegner
de rumlige retninger og ¢ nummererer valenselektronerne, siledes at energien

kan udtrykkes:

G G ] (3.24)

Etot—ﬁwoRo[ +—R—y+Rz

hvilket let kan minimeres analytisk. For normaliserede akser (Ro = 1) bliver
volumenbevarelsesbetingelsen R, R R, = 1, og gvelsen bestar fglgelig i at
minimere funktionen:
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F(RaBy) = 22+ 2+ RRC. (3.25)

Ekstremumbetingelserne er séledes:

oF _ Gl
R, =0 © y=¢8wm

JF _ =% 1
sr, =0 Rr—c,}zg

(3.26)

hvilket fgrer til fglgende generelle udtryk for semiakserne i den deformerede
klynge:

2 1/3
Ra = ( Cja) (3.27)

Deformationen for de forskellige klyngestgrrelser findes nu ved at indfgre én
elektron ad gangen, saledes at de respektive akkumulationstal gges med de
til elektronens tilstand svarende veerdier (dvs. ACs = nqo + 7). Resultatet
for de fgrste 20 klynger er vist i tabel 3.1. Bemaeerk at der til forskel fra
tidligere ikke er defineret nogen szerlig symmetriakse, s& de tre akser nu er
fuldsteendig sekvivalente. For de fgrste 20 klynger er der tale om en simpel
akkumulation af energikvanter i de tre retninger. Det kan dog ikke a priori
udelukkes at der for hgjere skaller vil finde en omvaltning sted, f.eks. ved en
overgang fra prolat til oblat, sdledes at konfigurationen af besatte tilstande i
den halvfulde skal zndres gennemgribende.®

Det ses at udviklingen af deformationerne fglger mgnsteret fra Nilsson-
diagrammet, med rene prolater i begyndelsen af en skal og rene oblater mod
slutningen. Midt i skallerne er der triaksiale strukturer, i overensstemmelse
med at der her er forskelligt antal kvanter 1 alle tre retninger.

En analog til deformationsparameteren 7 fra ligning 3.11 kan defineres ved at
bruge middelveerdien af de to taettestliggende akseleengder, og indsztte denne
som R). Denne udviser ligeledes hgj grad af overensstemmelse med bereg-
ningerne fra Clemenger-Nillson-modellen (se nedenfor i tabel 3.2). Denne
meget simple, og analytisk handterbare, model synes saledes at kunne re-
producere de forventelige deformationer ganske godt for sma klynger. For
klynger stgrre end N = 40 m3 den derimod forventes at komme i modstrid
med Clemenger-Nilsson-modellen, idet det generelle mgnster for en harmo-
nisk oscillator (sfeerisk-prolat-oblat-sfaerisk) ma formodes at fortsatte i denne
simple model.

5Dette medfgrer en veesentlig forggelse af det beregningsmaessige besveer, idet der i
princippet skal minimeres over alle mulige tilstandskonfigurationer for hver klyngestgrrelse.
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N Conf. C, C, C, R, R, R,
1 - 5 05 0.5 0.5 1 1 |

2 s 1 1 1 o 1 1

3 pl 25 - 1.5 15 14 0.84 0.84
4 pl 4 2 2 1.58 0.79 ©0.79
5 p2 4.5 35 2.5 1.32 1.02 0.73
6 p2 5 S 3 1.18 1.18 0.71
7 - p3 5.5 5.5 45 1.06 1.06 0.87
8 p3 6 6 6 1 1 1

9 sdl 8.5 6.5 6.5 . L19 0.91 . 091
10 sd1 R B 7 7 1.35 0.86 0.86
11 sd2 12.5 8.5 7.5 1.34 0.91 0.80
12 sd2 14 10 8 1.34 0.96 0.77
13 sd3 14.5 12.5 8.5 1.25 1.08 0.73
14 sd3 15 15 9 1.18 1.18 0.71
15 sd4 155 16.5 10.5 111 1.18 - 0.75
16 sda 16 18 12 1.05 1.19 0.79
17 sdS 17.5 18.5 13.5 1.07 1.13 0.82
18 sd5 19 19 15 1.08 1.08 0.85
19 sd6 19.5 19.5 17.5 1.03 1.03 0.93
20 sd6 20 20 20 1 1 1

. Tabel 3.1: Deformationer beregnet fra den ellipsoidale model (taget fra [18]).
Konfigurationskolonnen angiver tilstanden af den sidst tilkomne elektron, og
meerkningen skal forstds p3 fglgende vis: s=(0,0,0); p1=(1,0,0); p2=(0,1,0);
p3=(0,0,1); sd1=(2,0,0); sd2=(1,1,0); sd3=(0,2,0); sd4=(0,1,1); sd5=(1,0,1)
og sd6=(0,0,2).

3.2 Skalkorrektionsmetoden

Til supplement af ovenstdende meget simple modeller, vil vi her antyde frem-
gangsmaden i nogle mere avancerede beregninger, udfgrt af Frauendorf og
Pashkevich [23]. Det drejer sig om den sikaldte skalkorrektionsmetode, op-
rindelig udviklet af Strutinsky til brug i kernefysikken. Idéen er at klyngens
energi opdeles i to led, hvor det ene, F, er den klassiske energi af en flydende
natriumdrabe, og det andet, 6 E, er en korrektion fglgende af kvantiseringen
af de delokaliserede valenselektroner:

E=E+4$E (3.28)

Ved fravaeret af ydre kraefter vil den klassiske drdbe pga. overfladespzndingen
veere sfeerisk, mens skalkorrektionsenergien, é F, i mange tilfeelde formind-
skes ved deformation. Klyngens form er saledes resultatet af en konkurrence
mellem klassisk overfladespznding og kvantemekaniske skaleffekter. Tric-
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ket bestar nu i at udtrykke den klassiske energi ved kendte stgrrelser (dvs.
malte vaerdier for bulk), og finde skalkorrektionen ved brug af en passende
skalmodel. Dette kan opfattes som en approksimation til en jellium-Kohn-
Sham-beregning, men er beregningsmaessigt langt simplere.

Vi betragter forst £. Den bestar af to led: en volumenenergi, som er uaf-
heengig af klyngeformen, og en overfladeenergi, der er givet ved produktet af
overfladespandingen, o, og overfladearealet, S:

E=—-aN+oS8 (3.29)

Konstanten a er givet ved bindingsenergien af et enkelt atom i bulk-natrium.
Overfladeenergien af en kugle er givet ved:

47 Rio = 4nriN?Po

og for deformerede klynger vil den totale klassiske energi saledes vaere givet
ved:

E=—aN+ 47rr§N2/3a%¢”) (3.30)
o
hvor den sidste brgk angiver forholdet mellem overfladearealerne af den defor-
merede klynge og en kugle med samme volumen. {e,} er en serie parametre,
der beskriver forskellige typer af aksiale deformationer. Her kan malte bulk-
vaerdier af rg og o bruges, hvorved E er fuldsteendig parametriseret med
kendte stgrrelser.

Korrektionsenergien kan ifglge det sdkaldte Strutinskys energiteorem® udtryk-
kes ved differensen mellem energien af N elektroner i et middelpotential, V,
og en "glat" energi af NV ikke-kvantiserede elektroner i det samme potential:

N
SF = Ze,— — / eg(e) de (3.31)

Den "glatte" tilstandstethed, §(e), fremkommer ved at udsmgre enkeltparti-
keltilstandstzetheden af de N elektroner, saledes at ophobningen af tilstande
ved energierne ¢; midles ud. Derved bliver 6 E et udtryk for skaleffekter.

SEn nzrmere beskrivelse af Strutinsky-metoden ligger udenfor rammerne af denne frem-
stilling, der blot har til formal at skitsere grundideen i beregningerne. Der henvises til [40]

og [41].
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Til bestemmelsé af egenveerdierne ¢; anvendes et modificeret faenomenologisk
Woods-Saxon-potential (jfr. ligning 1.31):

Y
T 14 exp({(r)/d)

V(r) (3.32)

hvor {(r) angiver afstanden fra punktet r til kvipotentialfladen givet ved
V(l=0) = 1V,. Denne zkvipotentialflade er beskrevet ved de samme defor-
mationsparametre, o, som indgik i ligning 3.30, og volumenet af den holdes
konstant: V = 2Lr}N. rp er den elektroniske akvivalent til Wigner-Seitz-
radius, der er modificeret til at tage hgjde for den zndrede elektrondensitet
som fglge af spill-out. Parametrene V; og d er fittet til de af Ekardt beregnede
selvkonsistente potentialer [21].

Energien er nu udtrykt ved deformationsparametrene a,. Der minimeres
mht. 5 sddanne. I denne forbindelse er vi dog kun interesserede i den ene,
der beskriver quadrupoldeformationer, som kan overszttes til noget der ligner
vores 7. n-veerdier fundet pd denne méde indgar i tabellerne 3.2 og 3.3
nedenfor.

3.3 Sammenligning med tidligere eksperi-
ment

Baggrunden for det eksperiment, der ligger bag narvarende rapport, er en
rakke tidligere malinger af absorptionsprofiler af enkeltioniserede natrium-
klynger i stgrrelsesintervallet N = 14 — 48, hvor ud fra formen af klyngerne
er uddraget [11]. Bortset fra enkelte modifikationer, har vi brugt en identisk
maéleopstilling, og der henvises derfor til nzeste kapitel for de eksperimentelle
detaljer. Her skal vi begraense os til at anfgre nogle af de tidligere maélere-
sultater, og sammenligne dem med ovenstaende modeller. Begrundelsen for
dette er, at mélingerne udviste visse overraskende trak mod slutningen af
serien, i forhold til ovenfor omtalte beregninger, hvorfor det har interesse at
undersgge om denne anomaliske tendens fortsatter, og hvilken systematik
der i givet fald kan udledes.

De malte absorptionsprofiler kan fortolkes som superpositioner af to indi-
viduelle absorbtionskurver med et omtrentligt 2:1 hgjdeforhold, analogt til
ligning 2.37. Der kan saledes uddrages to egenfrekvenser, w,; og w,, der gen-
nem ligning 2.43 giver akseforholdet i den sfeeroidale klynge. Herudfra kan
en eksperimentel veerdi af n s findes vha. ligning 3.11.
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Det bemaerkes igvrigt, at de to indfgrte deformationsparametre ikke er ens.
Fra ligning 3.11 fglger at R, /R, = g—;‘—"ﬁ, hvoraf det ses at § (ligning 2.42) kan
skrives som:

127

S= a1z (3:33)

Dette reducerer til 1 greensen for meget sméa deformationer.

Det tidligere omtalte mgnster med prolate klynger i begyndelsen af en skal,
sameksistens eller triaksialitet i midten og oblate former mod slutningen,
genfindes i malingerne op til den lukkede skal ved N = 41 (Na};). Herover
giver eksperimentet imidlertid oblate former - en tendens der fortsatter op
til N = 48, hvor der synes at vare tendens til sameksistens af de to former.

I tabel 3.2 angives veerdier af deformationsparameteren 1 fra eksperimentet
savel som fra de tre ovenfor beskrevne modeller. Fravaret af klyngestgrrel-
serne 22 og 23 skyldes darlig intensitet i forsgget, mens stgrrelserne 28-30 er
udeladt, da eksperimentet her viste sameksistens af de to former, siledes at
n ikke er entydig.”

Der er ganske god overensstemmelse mellem parametervaerdierne, i hvert fald
hvad det overordnede mgnster angar. Seerlig i regionerne 18-27 og 34-41 er
.der fortegnsmeessig overensstemmelse. For klynger stgrre end den magiske
Naj, gar det imidlertid galt. Her giver eksperimentet oblater, mens der
i modellerne synes at vare prolat dominans (Clemenger-Nilsson-modellen
forudsiger dog ogsé oblater op til 46).

Det er nu et interessant spgrgsmal, hvorledes malinger af klyngeformer op til
den neeste lukkede skal ved 58 valenselektroner vil tage sig ud. Malingerne
antyder en vis grad af sameksistens af de to former for Naj;, hvilket giver
anledning til at forvente et snarligt skift til prolat dominans. Dette ville sale-
des vaere i overensstemmelse med det generelle mgnster 1 Clemenger-Nilsson-
modellen, og samtidig falde lidt bedre i hak med skalkorrektionsberegnin-
gerne. Modelveerdier af deformationsparameteren i intervallet N = 49 — 60
vises 1 tabel 3.3. Det ses her at sivel Clemenger-Nilsson-modellen som skal-
korrektionsmodellen giver prolate former over hele linien.

“Fortolkningen af profilerne som tegn pa sameksistens skyldes at de to fittede toppe
har samme areal. Brede profiler kan dog ogsa skyldes triaksialitet, s fortolkningen er ikke
entydig.




52

N Eksp. CN EM SKM N Eksp.  ON EM SEM
T 030 0,482 045 0,6 35 021 026 032 025
15 031 049 0,50 0,48 35 022 023 031 -0,20
16 0 041 -042 0,73 36 -018 008 -026 -0.18
17 030 033 034 073 37 017 011 021 0,11
18 -023 -027 029 -0,30 38 -0,26 -0,10 -0,17 -0,17
19 -020 -021 -024 -0,29 39 -046 -0,10 -013 -0,18
20 014 0 -011 0 40 -029 -0,04 -006 -0,06
% 0 0 0 0 44 0 0 0 003
24 019 026 029 032 420 004 008 001
95 021 030 033 0,30 43 023 026 015 0,28
2 023 033 036 0,29 44 023 011 018 -0,03
27 022 036 039 0,27 45 025 014 022 -0,03
31 0 030 -0,3 0,30 46 -021 -0,15 025 0,26
32 0 029 035 0,31 47 024 021 028 0.6
33 028 -029 -033 0,33 48 -036 022 029 024

Tabel 3.2: Deformationsparameteren n fra eksperiment [11], Clemenger-
Nilsson-modellen (CN) [16], den ellipsoidale model (EM) [39] og skalkorrektions-
metoden (SKM) [23]. Bemaerk at N nu angiver antal atomer i de i eksperimentet
optrzdende klynger, dvs. at antallet af valenselektroner er N—1.

N CN SKM N CN SKM
49 0,23 0,20 55 0,18 0,19
50 024 0,19 56 014 0,21
51 025 0,18 57 0,10 0,06
52 023 0,17 58 0,05 0
53 021 0,18 5 0 0,07
54 0,20 0,19 60 0,05 0,08

Tabel 3.3: Deformationsparameteren 7 for klyngestgrrelser svarende til naervae-
rende mileserie. Der bruges samme konvention som i tabel 3.2, sdledes at N—1
er antallet af valenselektroner.



Kapitel 4
Maleopstillingen

I dette kapitel vil vi beskrive den opstilling, vi brugte til at méle absorptions-
tveersnittet. Opstillingen er neesten identisk med den tidligere opstilling be-
skrevet i [11]. Vi har lavet nogle f3 modifikationer, hvoraf den veesentligste
er indfgrelsen af en Einzel-linse mellem energifilteret og detektoren (se figur
4.1).

Princippet i opstillingen er at producere et beam af klynger med en given
masse og hastighed, og belyse det med monokromatisk lys. De klynger som
absorberer lys vil fordampe et eller flere atomer. Dermed mindskes deres
masse og fglgelig deres kinetiske energi. Klynger med forskellig kinetisk energi
adskilles derefter i et kvartcylindrisk elektrostatisk felt, hvorefter de detek-
teres pa en positionsfglsom micro channel plate (mcp) detektor. P& denne
méade males, hvor mange klynger, der har fordampet nul, et, to, tre eller flere
atomer. Klynger, som har fordampet atomer, kaldes under et for datter-
klynger, mens de der har fordampet ét atom kaldes for fgrste datter, de der
har fordampet to kaldes for anden datter osv. De som ikke har fordampet
atomer kaldes for moder-klynger.

Ud fra differensen mellem antallet af datterklynger malt for en given energi
af lyset og antallet af datterklynger méalt uden lys, kan antallet af klynger
som har absorberet lys bestemmes, og der ud fra kan absorptionstvarsnittet
beregnes. Idet antallet af datterklynger i de to spektre er langt mindre end
antallet af moderklynger, bliver den statistiske usikkerhed pa antallet af klyn-
ger, der har absorberet lys, veesentligt mindre ved denne malemetode, end
hvis man havde bestemt tveersnittet ved at méle differensen mellem antallet
af moderklynger i de to spektre. Dette kompenserer til en vis grad for, at
procentdelen af klynger, som absorberer lys, er ret lille!, idet lysintensiteten

1Ca. 0.7 % for de lysenergier hvor absorptionen er stgrst.
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i forsgget er darlig, da vi ikke benytter en laser.

Beregning af tvaersnittet

Tversnittet for en bestemt klyngestgrrelse og en bestemt fotonenergi (£ =
Fuw) er ifglge ligning-2.34 givet ved :

(&)

o(E) = 4= : (4.1)

(S) '
Hvor (%) er middelveerdien af den absorberede effekt pr. klynge, og (S)
er middelveerdien af lysfluxen. Idet de klynger, som absorberer lys, kun
absorberer én foton hver pga. den lave lysintensitet, bliver den gennemsnitlige
absorberede energi pr. klynge givet ved

Fwlp
Iy

Iy er antallet af moderklynger i spektret uden lys, og Ip er antallet af klyn-
ger, som har absorberet lys. For at omforme dette til en effekt skal vi vide,
hvor lang tid klyngerne har haft mulighed for at absorbere lyset. Denne tid,
T, er lig overlappet mellem klyngebeamet og lysstralen, {, divideret med has-
tigheden af klyngerne v.2 Lysfluxen er (S) = Aw®(E), hvor ®(E) (m~2s71)
er fotonfluxen. Dermed bliver tveersnittet lig

Es=

(4.2)

_ hwlp(E) 1
o(E) = IST hwd(E)
_ ID v
= DHE (4.3)

Vi vil nu gennemga de enkelte dele i opstillingen i den naturlige reekkefglge gi-
vet ved klyngernes vej gennem opstillingen. P3a figur 4.1 bliver det fra venstre
mod hgjre. De mere detaljerede udregninger og beskrivelser af enkeltdelene
er anbragt i appendiks.

4.1 Produktion af klyngerne

Klyngerne produceres ved supersonisk, adiabatisk ekspansion af natrium-
damp gennem en dyse ud i vakuum, og deraf fplgende kondensering af natri-
umatomerne.

2] er den flyvelaengde hvor klyngerne befinder sig i lystrélen.
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I ovnen opvarmes natriummet til ca. 970 K. Natriumdampen presses gennem
en dyse vha. en baeregas, i vort tilfeelde argon, som ledes ind i ovnen med et
tryk pa fra 6 til 10 bar. Hullet i dysen er 150 um langt og 100 pm i diameter.
Den uordnede beveegelse af argon- og natrium-atomerne inde i ovnen omdan-
nes under passagen gennem dysen til en langt mere ordnet bevagelse udenfor
dysen. Dermed falder temperaturen af beamet, malt af en observatgr som
bevaeger sig med samme middelhastighed langs centerlinien af beamet, gan-
ske voldsomt til en temperatur af stgrrelsesordenen 10 K [19]. Denne afkgling
fgrer til, at natriumdampen bliver overmattet og kondenserer. Kondensatio-
nen sker vha. sammenstgd mellem flere natriumatomer samt argonatomer,
hvor argonatomerne stimulerer klyngedannelsen ved at absorbere den varme
som friggres, ndr natriumatomerne bindes til hinanden.

Densiteten af beamet falder ogsd hurtigt uden for dysen, séledes at stgdfre-
kvensen mellem klyngerne og mellem klynger og argonatomer aftager. Klyn-
gerne afkgles derefter hovedsageligt ved at fordampe atomer.
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‘Skimmere

Trykket i kammeret udenfor dysen er af stgrrelsesorden ~ 1072 Torr.> Bea-
‘met passerer nu gennem en skimmer ind i skimmerkammeret med et tryk pad
~ 107° Torr, og derefter gennem endnu en skimmer ind i resten af opstillin-
gen, hvor trykket er ca. 5-10~7 Torr.*

Den fgrste skimmer er udformet som en omvendt tragt og poleret, saledes at
der opstér s3 lidt turbulens omkring hullet i skimmeren som muligt. Inten-
siteten af klyngerne viste sig at veere steerkt afhangig af, at denne skimmer
ikke var slidt eller deformeret. Ved at passere gennem de to skimmere far
beamet en veldefineret retning. Endvidere bliver de fleste af argonatomerne
og de tiloversblevne natriumatomer sorteret fra, idet disse pga. deres mindre
masse vil spredes mere fra centerlinien af beamet end klyngerne.

Efter at klyngerne har passeret den anden skimmer flyver de ca. 1 m med
en middelhastighed p& omkring 1000 ms~!. Undervejs afkgles klyngerne ved
at fordampe atomer. Derved opstar intensitetsforskelle mellem de forskel-
lige klyngestgrrelser svarende til dem afbildet pa figur 1.1. Dette skyldes,
at andelen af klynger som fordamper atomer er mindre for de mere stabile
klyngestgrrelser.

4.2 JIonisering og masseudveelgelse af klyn-
gerne

Vi ioniserer klyngerne, for at de derefter kan pavirkes med magnetiske og
elektriske felter, hvilket vi benytter adskillige gange.

Ca. 1 m efter den anden skimmer kommer klyngerne ind i et 10 cm langt
rgr, der holdes pa en positiv speending pa 2 kV. Her ioniseres klyngerne vha.
ultraviolet lys, som falder vinkelret pa beamet gennem et hul i rgret. Lyset
kommer fra en 1000 W xenon hgjtryks-lampe, hvis lys fgrst filtreres gennem
et vandfilter og derefter gennem et UG11 filter med en maksimal transmission
pa 82 % ved 330 nm (3,8 V) og en halvverdibredde (FWHM) p& 90 nm (1.0
eV). Vandfilteret absorberer en stor del af den infrarpde straling fra lampen,
og kgler UG11 filteret. Endvidere fokuseres lyset fra lampen i en linse med
en brzndvidde pa 50 mm, séledes at diameteren af lysstrdlen, der hvor den
skeerer beamet, er ca. 5 mm. Ioniseringsenergien af klyngerne som funktion af

3Dette opretholdes vha. en mekanisk, sdkaldt roots blower.
4Trykket i skimmerkammeret opretholdes med en turbopumpe, og det lave tryk i resten
af opstillingen opnas med en turbopumpe, en kryopumpe og en frysefzlde.
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klyngestgrrelsen, hvor skaleffekter er udeladt, kan beregnes vha. et teoretisk
udtryk opstillet af C. Bréchignac. Resultatet er afbildet pa figur 4.2 taget
fra [25]. Udfra figuren ses, at der ingen neaevneveerdig dobbeltionisering af
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Figur 4.2: Enkelt- og dobbelt-ioniseringsenergi af natrfumklynger [25].

~k1yngern<;, finder sted for klyngestgrrelser mindre end 60, da dette kraever
fotonenergier stgrre end 5 eV.

Ved udgangen af rgret accelereres de joniserede klynger til en kinetisk energi
p3 2 keV ved at passere 23 elektroder, hvis spaendinger aftager trinvist fra 2
kV til 0 V. Elektroderne virker ogsd som en elektrostatisk linse, saledes at
man ved at variere fordelingen af spzndingerne pé elektroderne, kan fokusere
beamet.

Dermed har hver enkelt klyngestgrrelse, N, faet en bestemt hastighed, givet

ved
I 2Exin
B Nmpye

hvor Epin, = 2000 eV og my, = 3.819-107% kg er massen af et natriumatom.’
Vi masseudvalger klyngerne vha. deres hastighed. Middelhastigheden af

SHertil skal lagges den hastighed klyngerne havde, inden de blev ioniseret, men da
denne er ca. 1000 ms™! ~ N - 0.1 eV, har vi ikke medtaget den 1 udtrykket.
|
|
i
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klyngerne endrer sig ikke, nir de fordamper atomer, og de af de udvalgte
klynger, der fordamper et atom efter de er blevet accelereret men fgr de
bliver belyst med monokromatisk lys, vil derfor ikke blive skilt fra. Denne
for-fordampning af klynger gger antallet af dgtre og bidrager dermed til den
statistiske usikkerhed p& tveersnittet.

Wienfilteret

Til at adskille en bestemt klyngemasse fra resten af klyngebeamet bruges et
Wienfilter. Wienfilteret bestar af et elektrisk felt, E, og et konstant mag-
netisk felt, B, der star vinkelret p&4 hinanden. B-feltet vil afbgje klyngerne
opad, mens E-feltet vil afbgje dem nedad. Princippet i filteret er, at kraf-
ten, som B-feltet pavirker klyngerne med, afhanger af deres hastighed og
dermed deres masse, mens kraften fra E feltet er uatheengig af massen.® Ved
at indstille E-feltet kan man udvelge klynger med en bestemt masse, idet
den samlede kraft fra B- og E-feltet p4 denne masse bliver nul, mens klynger
med andre masser bliver afbgjet. En 2 mm bred spalte placeret ca. 1 m efter
Wienfilteret frasorterer de afbgjede masser.

I appendiks A har vi lavet en simpel model af afbgjningen ved spalten af
klynger bestdende af N atomer, nar filteret er indstillet til at udveelge klyn-
ger med Ny atomer. Modellen giver, at adskillelsen mellem Naj; og NaZ;
er 6.6 mm ved spalten. Vi har malt oplgsningsevnen ved at registrere in-
tensiteten af klyngebeamet som funktion af speendingen pa Wienfilteret (U,,)
(se figur 4.3). P& figuren har vi indtegnet spaltebredden, der er oversat til
spendinger pd Wienfilteret vha. det udledte udtryk for afbgjningen ligning
A.8. Vi har forudsat, at intensiteten af en given klyngestgrrelse som funk-
tion af U, er Gaussfordelt, og at bredden af Gausskurverne for de forskellige
klyngestgrrelser varierer langsomt med klyngestgrrelsen, saledes at den til-
narmelsesvis er konstant for klyngestgrrelserne 57,58 og 59. Derefter har vi
manuelt fittet de 3 Gausskurver, siledes at summen var i overenstemmelse
med maélepunkterne. Det ses ud fra figuren, at oplgsningsevnen er ret god,
idet Wienfilteret, nar det er indstillet til at udvelge Nad;, nesten udeluk-
kende lader denne klyngestgrrelse slippe gennem.

Wienfilteret kalibreres ved at variere spzndingen pé filteret (U,) og finde de
lokale maksima i intensiteten af klyngebeamet som funktion af U,. Disse
maksima svarer til forskellige klyngestgrrelser. Vi ved fra tidligere ekspe-
rimenter, at klyngestgrrelserne Na}, og Na}, har meget h¢j intensitet sam-
menlignet med naboklyngerne. Ud fra dette kan vi afggre, hvilke maksima

$Den afheenger kun af klyngernes ladning og E-feltets styrke.
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Figur 4.3: Oplgsningsevnen af Wienfilteret bestemt eksperimentelt. Sorte cirk-
ler: M3t intensitet af klyngebeamet som funktion af U,. Den fuldt optrukne
linie er summen af de 3 Gausskurver. Gausskurverne er fittet manuelt til at give
god overensstemmelse mellem m3lepunkterne og den fuldt optrukne linie.

og dermed hvilke veerdier af U, som svarer til disse to klyngestgrrelser. Re-
sten af de fundne maksima overseettes s til klyngestgrrelser ved at teelle ud
fra disse to punkter. U, er ifglge modellen (se ligning A.9) omvendt pro-
portional med kvadratroden af klyngestgrrelsen N. Vi bruger dette til at
sikre, at vi har fundet alle klyngestgrrelser, da vi varierede U, (se figur 4.4).
Hvis vi havde overset nogle klyngestgrrelser ville det ses pa figuren som en
forskydning af méalepunkterne, der ikke passer med den fittede kurve.

4.3 Belysning og detektion

Efter spalten flyver de masseselekterede klynger ca. 40 cm, hvorefter de be-
lyses med lys, der har en veldefineret bglgeleengde. Lyset kommer fra en
xenon hgjtryks-lampe pa 1000 watt, hvis lys filtreres af et interferensfilter.
Endvidere passerer lyset to linser med braendvidder pa henholdsvis 50 cm og

¥y T
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Figur 4.4: Klyngestgrrelsen N som funktion af spaendingen p3 wienfilteret U,,.
Den fuldt optrukne linie er funktionen N = a - U2 fittet til de eksperimentelt
bestemte punkter.

5 cm. De fokuserer lyset, s& lysstralen har en diameter pa ca. 5 mm, der hvor
lyset rammer beamet.

Vi benytter 14 interferensfiltre plus en aluminiumsplade monteret pa to hjul
(se tabel 4.1) der roterer. De 14 filtre har en halvveerdibredde pé ca. 10
nm. Den maksimale transmission varierer for de forskellige filtre og ligger i
intervallet fra ca 40 % til 70 % transmission. Aluminiumspladen benyttes til
at optage et spektrum af klyngerne uden lys.

Som nzvnt medfgrer lysabsorption af en klynge, at den vil fordampe atomer”.
Dermed reduceres den kinetiske energi af klyngen til 2(1 — £) keV, hvor z
er antallet af fordampede atomer. Middelhastigheden af datterklyngerne
endres derimod ikke ved processen.® Dette benyttes til at adskille moder-
og datterklynger i et energifilter, der bestar af et 90° cylindrisk elektrostatisk
felt. Princippet i filteret er, at klyngernes afbgjning i filteret afheenger af
deres kinetiske energi, sdledes at man derved far adskilt de enkelte dgtre og
moderen 1 separate beams.

I appendiks C er energifilterets virkeméade gennemgdet mere indgaende bade
vha. en simpel model og vha. simuleringer i SIMION [17]. Ud fra ligning
C.16 ses, at adskillelsen mellem klyngebeamene for Nad, og Nad, ved ud-
gangen af filteret er 1.1 mm. Idet oplgsningsevnen af den positionsfglsomme

’Se appendiks B for en nzrmere forklaring.
SRekyleffekter leder til en negligibel udsmgring af hastighedsfordelingen af klyn-
gerne [11, s. 17508].
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Plads nr. Hjul nr. 1 Hjul or. 2
Alnm]| E[eV] | A[om]| E [eV]

2 502.6 2.47

3 514 2.41 390.2 | 3.18
4 532 2.33 411.3 | 3.01
5 546 2.27 421.7 | 2.94
6 560.8 2.21 436 2.84
7 578 2.15 450 2.76
8 590.3 2.10 470 2.64
9 Aluminiumsplade | 488 2.54

Tabel 4.1: Interferensfiltrenes placering p8 hjulene og deres transmissionsbglge-
lengde X. Grunden til at plads nr. 2 hjul 2 er tom, skyldes at filteret, som sad
der, viste sig at vare i stykker, s3ledes at mélingerne foretaget med dette filter
matte kasseres.

detektor er 0.5 mm (se senere), og klyngebeamene har en vis bredde, skal be-
amene adskilles mere end 1.1 mm for at kunne detekteres hver for sig. Derfor
har vi anbragt et 25 cm langt flyvergr mellem energifilteret og detektoren for
at gge adskillelsen mellem de enkelte beams. Simuleringer viste dog, at den
ggede adskillelse mellem beamene blev mere end opvejet af den tilhgrende
ggede udsmering af beamene (se figur C.4). Derfor designede vi udfra simu-
leringer en Einzel-linse, der fokuserer de forskellige beams, sledes at de ikke
overlapper, nér de rammer den positionsfglsomme detektor. Einzel-linsens
virkeméde er beskrevet i appendiks C.

De adskilte klyngebeams bliver som navnt detekteret p& en positionsfplsom
mcp (micro channel plate) detektor. Denne bestdr af to runde mcp, 40
mm i diameter, over en printplade med 80 parallelle baner med en samlet
bredde p4 40 mm. Vi har beskrevet mcp’ne mere indgédende i appendiks
D. Foran den fgrste mcp er der et jordet gitter, og denne mcp ligger pa
spendingen -2130 V, hvorefter der er en spandingsforskel pa 1900 V til den
naste, og endelig 230 V til printpladen, som ligger pa jord. Nar en klynge
rammer den fgrste mcp, udlgses en elektronkaskade som forsterkes af den
naste mcp. Elektronkaskaden rammer en af banerne pa printpladen, hvorved
der genereres et signal, som deler sig og lgber ud i begge ender af banen.
Hver bane er forbundet med nabobanerne med 2 ns forsinkelseslinier. Ved
at male tidsforskellen mellem at de to signaler ankommer til hver sin ende
af den samlede forsinkelseslinie, dvs. ankommer til de to yderste baner pa
printpladen, kan det afggres hvilken bane elektronkaskaden ramte, og dermed
hvor pa mcp’en kiyngen ramte. Oplgsningen af detektoren er 0.5 mm, hvilket

o
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fastleegges af antallet af printbaner pr mm. -

Tidsforskellen males ved at signalet fra detektoren bliver forsterket og om-

formet pé forskellig méde, inden det registreres og lagres i en computer (se
appendiks D for en uddybende beskrivelse). Slutresultatet er et spektrum

bestdende af 1024 kanaler med et tzlletal i hver. Kanalnummeret svarer til

et bestemt sted p& mcp, og tzlletallet angiver det samlede antal klynger, der

har ramt p4 dette sted i lgbet af en maleserie.

Hvert interferensfilter skeerer lysstralen i 5 sekunder, hvorefter hjulene rote-
rer. Motoren, der driver hjulene hvorpa interferensfiltrene sidder, er i forbin-
delse med computeren, siledes at computeren leegger alle teellinger svarende
til en bestemt lysenergi sammen. Alt i alt opsamles tellinger svarende til
ca. 100 fulde rotationer af begge hjul, hvor en enkelt fuld rotation tager ca.
100 s. Derved fés 15 spektre svarende til de 14 bglgeleengder af lyset og et
spektrum uden lys. Den korte tid, der males pa hvert filter, sikrer at zn-
dringer i intensiteten af klyngebeamet bliver fordelt ligeligt ud over alle 15
spektra, samt at filtrene ikke lider overlast som fglge af opvarmning.

Ved at fratrakke spektret uden lys fra spektrene med lys, og derefter for hvert
spektrum summere over de 3 datterpeaks, fis det samlede antal klynger (Ip),
der for en given lysenergi, har absorberet lys.




Kapitel 5

Maleresultater og
databehandling

I dette kapitel gennemgéas de forberedende maélinger, der er ngdvendige til
tvaersnitsbestemmelsen, samt de forskellige trin 1 databehandlingen. Til slut
vises resultatet i form af et antal grafer, der angiver absorptionstveersnittet
som funktion af fotonenergien for alle malte klyngestgrrelser. Endvidere vises
to mélinger fra den foregiende serie [11], som er reproduceret.

Det i ligning 4.3 opstillede udtryk for tveersnittet angiver de stgrrelser, som
bgr kunne uddrages af eksperimentet. Hastigheden er pa forhand givet, idet
massen kendes fra masseudveelgelsen, og energien er 2 keV.

Af de tilbageveerende stgrrelser findes antallet af moderklynger i spektret
uden lys, Iy, og det samlede antal klynger, der har absorberet lys, Ip, gennem
registreringen pa detektoren. Produktet af fotonfluxen, @, og overlapnings-
flyveleengden, [, kan bestemmes gennem en serlig maling, der skal omtales
nzrmere nedenfor.

Selvom metoden med at detektere dgtrene direkte, fremfor blot at maéle ud-
tgmningen af moderbeamet, nar det belyses, medfgrer en kraftig reduktion af
usikkerhederne, vil disse stadig veere temmelig store pga. for-fordampning af
de varme klynger. For at reducere disse usikkerheder, er data’ene modificeret
ved en metode, der ogsé skal behandles i det fglgende.

5.1 Bestemmelse af [, og I,

P3 figur 5.1 vises resultatet af en maling pd Nad,. Der er kgrt skiftevis 5
sekunder med og 5 sekunder uden lys, siledes at der sammenlagt er talt i et
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kvarter for hvert spektrum (dvs. med og uden lys). Det samlede antal teellin-
ger er omtrent 600000 pr. spektrum. I dette tilfzelde er for anskuelighedens
skyld benyttet bredbandslys (xenonlampens lys sendes gennem en infrargd
reflektor, et vandfilter og et BG38 bredbandsfilter, der daekker bglgeleengde-
intervallet 380-620 nm), hvilket fgrer til betydelig stgrre absorption end med
et interferensfilter.

Moderbeamet identificeres let i kraft af den store intensitet (det fremstar
dog lidt mindre klart pa den her viste figur pga. den logaritmiske skala). I
det ubelyste spektrum vil i almindelighed omkring 10% af teellingerne ligge
som for-fordampning pa fgrste datters plads, hvorved to klare landmaerker
i spektret haves. Identifikationen af anden og tredie datter fglger sa ved at
betragte differens-spektret.

Nu kan modertoppen i det ubelyste spektrum integreres (en procedure hertil

forefindes i dataopsamlingsprogrammet), hvilket giver det samlede telletal,
Iyv.

I en maéling af det absolutte tveersnit haves yderligere 14 spektre, ét for
hvert farvefilter, analogt til a) i figur 5.1. Disse normaliseres til det ubelyste
spektrum, siledes at det samlede telletal er ens for alle spektre. Ved at
integrere over alle dgtre i hvert spektrum, og traekke baggrunden fra det
ubelyste spektrum fra, findes antallet af klynger, der har fordampet atomer
som fglge af belysningen ved en given bglgelaengde. Dette er Ip.

Det bemaerkes at der er to fordele ved at integrere over alle dgtre under ét.
For det fgrste omgar man herved problemer med at adskille de enkelte dgtre 1
spektret, sledes at kun skellet mellem moder og fgrste datter far betydning
(dette er i reglen meget let at stedfeaeste). For det andet slipper man for
indblanding af lysabsorption i de for-fordampede klynger.

Det sidstnaevnte ville fgre til en vis sammenblanding af to klyngestgrrelser,
idet de for-fordampede klynger kun indeholder N —1 atomer, og séledes a pri-
ori forventes at have anderledes absorptionsegenskaber. De fordampninger,
der skyldes lysabsorption i for-fordampede klynger, vil imidlertid blot fgre
til at teellinger skifter fra fgrste datter til anden eller tredie, og vil derfor slet
ikke spores 1 integrationen over alle tre dgtre.

Denne principielle fremgangsméde til bestemmelse af Iy og Ip, vil dog blive
modificeret i det fplgende, i forbindelse med et forsgg pa at omgé den stati-
stiske usikkerhed, som for-fordampningen giver anledning til. Siledes vil det
vise sig at de ovennevnte fordele alligevel ikke kan hgstes. Vi vil dog fgrst
feerdigggre den principielle beskrivelse af hvorledes tvearsnittet bestemmes
ud fra eksperimentet, og fortsaetter derfor med en metode til bestemmelse af
fotonfluxen og overlapningsleengden.
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Figur 5.1: Na},-massespektrum. Kanalnumrene p& x-aksen afspejler den po-
sition p3 talleren hvor klyngen har ramt. Oplgsningen er givet ved de enkelte
toppe, der hver svarer til en strip pd printpladen (jfr. appendiks D). Der gar
sdledes ca. 8 kanaler p3 en strip. ’

a) Spektrum med bredbandslys. Moderbeamet udggres af den store top ca. ved
kanal 525-545. Til venstre herfor er tre dgtre.

b) Samme spektrum som i a), men uden lys. Anden og tredie datter falder
her sammen med baggrunden, mens fgrste datter stdr tydeligt frem (dette er
for-fordampningen). Modertoppen indeholder her omtrent 640000 tallinger.

c) Differensen af de to spektre i a) og b). Her ses de enkelte dgtre tydeligere.
Specielt ses det at den stgrste andel af den lys-inducerede fordampning udggres
af to atomer (anden datter). Den samlede lys-inducerede fordampning udggr ca.
47000 tzllinger, svarende til 9% af den ubelyste moder. Dette er omtrent 15
gange s3 meget som den fordampning, der m3les med et enkelt farvefilter ved
resonansen (f.eks. 470 nm).
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5.2 Bestemmelse af &/

Den i ligning 4.3 optreedende fotonflux betegner det antal fotoner, som pas-
serer et givet farvefilter pr. m? pr. sekund, mens [ er bredden af lysstralen i
klyngernes flyveretning. Hvis b betegner bredden af klyngebeamet i op-ned
retningen, saledes at /b er-det areal, vinkelret p&-lysets udbredelsesretning,
hvor-lys og klynger overlapper, ses produktet ®/b at angive -det antal foto-
ner, der rammer klyngebeamet pr. sekund. Krydsningen af de to beams er
skitseret i figur 5.2.

Det antal fotoner, der passerer hvert far-
vefilter pr. sekund, kan let males ved
hjelp af et Wattmeter. Da endvidere
b vides at veaere 2 mm, defineret af den
spalte som befinder sig foran belysnings-
punktet (2. spalte pa figur 4.1), vil stgr-
relsen ®! kunne bestemmes ud fra kend-
skab til hvor stor en andel af fotonerne,
o, der rent faktisk passerer klyngebea-
met.

[f- 3]

Figur 5.2: Det rektangulaere klyn-
gebeam krydses af lyset.

Vi indfgrer nu en karakteristisk fotonflux, ©, og transmissionskoefficienterne
n(A), sdledes at 7O er det antal fotoner pr. sekund, der passerer farvefilteret
svarende til bglgeleengden A. Sammenhangen kan nu udtrykkes pa fglgende
vis:

3l = 9‘.%9 (5.1)

Metoden til bestemmelse af o bestar i at variere hgjden af klyngebeamet, sa
dette passerer hen over lysstrélen. Dette ggres ved at indstille positionen af
2 mm-spalten pa forskellige veerdier med % til 1 mm mellemrum, idet beam-
intensiteten ved hver position optimeres ved smé justeringer af speendingen
pd Wienfilteret. Den relative absorption males for hver spalteindstilling,
folgende metoden skitseret i foregdende afsnit, idet der bruges bredband-
slys for at gge absorptionsintensiteten. Den relative absorption er givet ved:

I
71\D/f -100%.

Herved fas et antal méalepunkter, der udviser et maksimum ved en given spal-
teposition, og falder hen til hver side (se figur 5.3). Denne "kurve" afspejler
fordelingen af lysintensitet, som den ser ud for et 2 mm bredt klyngebeam.
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Til bestemmelse af overlappet er det imidlertid ngdvendigt at kende den fak-
tiske fordeling af lysintensiteten, hvorfor der bgr kompenseres for den endelige
spaltebredde.

b1 T " 7 T T

w »

Absorption (%)

9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19
Position (mm)

Figur 5.3: M3ling af overlap for Na},. Den relative absorption er malt for vari-
erende indstilling af 2 mm-spalten (sorte punkter). Her ud fra er en "udfoldet"
Breit-Wigner-kurve fundet, som beskrevet i teksten (optrukken linie). Fittepa-
rametrene er: Ynax = 3,44; Xo = 13,19 og I' = 2,36 (halvveerdibredden).
Trekanterne er resultatet af 2 mm-integrationer af denne kurve, og den stiplede
linie er en spline til disse punkter. Positionen af 2 mm-spalten under méling af
det absolutte tvaersnit er markeret med to lodrette streger.

Dette ggres ved hjlp af en fitterutine, der ud fra en valgt funktion af pas-
sende form, fitter parametrene saledes at integrationer af denne kurve over 2
mm, centreret omkring hvert malepunkt, passer til de malte verdier. Séle-
des fas en "udfoldet" kurve, der svarer til den faktiske lysintensitetsfordeling,
som har givet anledning til den malte absorption i hvert punkt.

Der er fittet med bade Gauss-, Lorentz- og Breit-Wigner-kurver. Den sidste
er valgt, fordi den gav det pzeneste fit. Almindelig fejlkvadratminimering er
benyttet ved brug af Minuit-pakken udviklet p& CERN [27].

Overlapningsprocenten findes nu ‘simpelthen ved at integrere lysintensitets-
kurven over de 2 mm svarende til spalteindstillingen ved maling af det ab-
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solutte tveersnit, og sammenholde dette med den totale lysintensitet. Det
giver dog ikke mening at finde sidstneevnte ved en integration til uendelige
greenser, s3 denne er estimeret ved et integral fra 9,2-17,2 mm (symmetrlsk
omkring maksimumveerdien, se figur 5.3).

Resultatet er at 53% af det lys, der passerer et filter, rammer klyngebeamet
(e = 0,53). Der er her set bort fra, at linsens braendvidde kan afhenge
svagt af bglgeleengden. Det anslds at det méalte overlap er behaftet med en
usikkerhed pa +5%. '

Herefter mangler blot en bestemmelse af fotonfluxen gennem de enkelte farve-
filtre. Denne er méalt med et Wattmeter, hvorved den samlede effekt gennem
hvert filter bestemmes. Division med fotonenergien giver s det antal foto-
ner, der passerer et filter pr. sekund. Der kan her vzre en lille systematisk
fejl, som fglge af at ikke alt lys opfanges af Wattmeteret. Resultatet af disse
malinger, der reproducerede indenfor et par procent, er vist i figur 5.4.
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Figur 5.4: Effekten gennem hvert farvefilter m3lt med Wattmeter og beregnet
fra fabrikkens angivelser (se tekst). Den stigende tendens af transmissionsevnen
med bglgelzengden er den samme i de to tilflde. De med Wattmeteret mailte
vaerdier er anvendt til tvaersnitsberegningen.
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Da xenonlampens udgangseffekt ved hver enkelt bglgeleengde er kendt, kan
malingerne sammenlignes med de af fabrikanten angivne filtertransmissioner.
Disse er givet ved kurver over den procentvise transmission som funktion af
bglgelengden. Integration af kurverne giver transmissionen i % nm. Halv-
veerdibredden af kurverne er typisk omkring 10 nm, og lampeeffekten kan
betragtes som konstant i dette interval. Produktet af lampeeffekten (W /nm)
og integralet af transmissionskurven giver derfor den transmitterede effekt.

Det kan imidlertid ikke afggres hvor meget af den af lampen udsendte effekt,
der rent faktisk rammer filteret. Spildprocenten giver sig udslag i at de
saledes beregnede veerdier ligger systematisk hgjere end de maélte veerdier
(ca. 400%). Fabriksveerdierne i figur 5.4 er derfor normaliserede saledes at
middelvzerdien af de to sat veardier er ens.

Der ses at vare rimelig overensstemmelse, pad neer punkterne ved 450 og
578 nm, hvor der er godt 10% afvigelse. Der er givet en vis usikkerhed i
afleesningen af lampens effektkurve, der varierer en del mellem 400 og 500
nm, men de mélte fluxer gennem 450 nm og 470 nm filtrene (der er reprodu-
ceret adskillige gange) har faktisk sendret sig i forhold til tidligere malinger
fra 1992. Saledes mé enten emissions- eller transmissionsforholdene have zn-
dret sig. Filterets transmissionsevne antages at veere uforanderlig, men snavs
eller beleegninger kan have en indflydelse. Derudover kan lampens emissions-
spektrum eller indstillingen af de hjul, der holder filtrene, have undergéet en
forandring,. '

Hermed er alle ingredienser til stede til beregningen af det absolutte tveer-
snit af de forskellige klyngestgrrelser. Saledes udtrykt ved direkte mélbare
stgrrelser bliver ligning 4.3:

a_ﬂg_ b 2Fxin 1
_IMan@ Nmn, N -1

idet der her er tale om tvaersnit pr. valenselektron.

(5.2)

5.3 Reduktion af statistisk usikkerhed

Den i afsnit 5.1 omtalte stgrrelse Ip kan udtrykkes som differensen mellem
teelletallene af dgtrene i det belyste og det ubelyste spektrum. Meerkes disse
nu henholdsvis D; og Dj, kan vi skrive:

Ip=> (D;- D)) | (5.3)

=1




72 Maleresultater og databehandling

Alle tezelletal antages at veere Poissonfordelte, siledes at spredningen af dem
er givet ved kvadratroden af tzlletallet. Den statistiske usikkerhed pa de
beregnede absolutte tveersnit ved hver energi findes s& ved brug af ophob-
ningsloven, og er med god tilnzrmelse glvet ved:

b 2Ek-‘n / (-
Rt s bR L EO SRS

Den er séledes ganske fglsom overfor det absolutte tzlletal i de enkelte dgtre,
hvilket giver problemer med den ovenfor omtalte for-fordampning pa ca. 10%.
Denne fgrer til relativt store telletal i fgrste datter, og kommer saledes til
at dominere den beregnede usikkerhed, uden i gvrigt at have nogen relevans
for maélingen.

I maleserien for Naf, til Naj; lgstes dette problem ved indfgrelsen af en
potentialbarriere for belysningspunktet, siledes at klyngerne decelereredes
med nzesten 2 keV for siden igen at accelereres til 2 keV. Dette gjorde at for-
fordampede klynger, der har lavere energi, blev afvist ved barrieren, mens de
andre lige akkurat kunne slippe over.

Denne lgsning virker imidlertid ikke for klynger i det her malte stgrrelses-
interval, idet energiforskellen er for lille til at en passende indstilling af po-
tentialbarrieren kan findes. Vi har derfor veaeret ngdt til at leve med for-
fordampningen 1 malingerne.

For-fordampningen kan dog elimineres kunstigt i databehandlingen, safremt
tveersnit kan beregnes uden at den fgrste datter indgar. Dette ggres simpelt-
hen ved at beregne Ip som Y ;_,(D; — D) i stedet for som i ligning 5.3. Her-
ved opnas tveaersnitsprofiler med stzerkt reducerede usikkerheder, men som til
gengeeld er systematisk fortegnede, idet andelen af lys-induceret enkeltatom-
fordampning - i forhold til den samlede lys-inducerede fordampning - afheen-
ger af fotonenergien. Dette skyldes at henfaldskonstanten afhzenger af ener-
gien (jfr. appendiks B), sledes at stgrre energi fgrer til gget sandsynlighed
for, at flere atomer nar at fordampe inden separationen i energifilteret.

Hvis nu denne energiatheengighed kan beskrives med en universel funktion,
vil de fortegnede profiler kunne korrigeres hermed. For at en sadan funktion
skal kunne findes, m3 fglgende to betingelser vere opfyldt: 1) Henfaldskon-
stantens energiafthzengighed ma veere givet ved en glat kurve. 2) Henfalds-
konstanten ma ikke variere signifikant med klyngestgrrelsen (indenfor et vist
interval).

Den fgrste betingelse sikrer at det overhovedet giver mening at ville fitte en
funktion, den anden at korrektionen bliver ensartet for alle klynger. Denne
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fremgangsmade introducerer siledes, under forudsatning af at de to anta-
gelser holder, en lille systematisk usikkerhed til gengezld for en veasentlig
reduktion af spredningen af de enkelte datapunkter.
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Figur 5.5: Fordelingen af den samlede lys-inducerede fordampning p3 1, 2 og 3
atomer ved 2,64 eV (470 nm). Andelen af enkeltatom-fordampning ses at @ndre

sig meget lidt i intervallet fra N=48 til 56, hvorefter der sker et spring. Denne
tendens gér igen ved de gvrige energier, hvor usikkerheden tillader at aflaese den.

Fordelingen af lys-induceret fordampning pa 1, 2 og 3 atomer, som funktion
af klyngestgrrelsen, er undersggt for alle energier. Udenfor resonansen er
usikkerhederne for store til at nogen information kan uddrages, men for de
femn energier med stgrst absorption kan en tydelig tendens afleeses. Resultatet
for resonanstop-energien er vist i figur 5.5.

Den lille zendring af enkeltatom-fordampningens andel i intervallet 48-56 ret-
feerdigger, at den i det fglgende skal betragtes som vaerende konstant i dette
omrade.

!

Vi vil nu indfgre den konvention at den relative absorption, Ip/Iym, beregnet
pa grundlag af ligning 5.3 betegnes med a;, mens den beregnet ved udeladelse
af fgrste datter kaldes a;. Hvis antagelsen om at de i figur 5.5 viste fordamp-

!Disse suffikser kommer af betegnelserne single peak og twin peak, der hentyder til hvor
mange toppe, der henregnes til "moderbeamet".
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Figur 5.6: Fotholdet mellem den relative fordampning beregnet uden og med
fgrste datter, for de ni klyngestgrrelser Naj; til NaZ;.

a) Forholdet plottet for de ni klyngestgrrelser separat. Spredningen ses at vare
meget lille for de fem midterenergier, svarende til absorptionsresonansen. Der er
endvidere ingen systematik i spredningen.

b) Middelvaerdien over de ni klyngestgrrelser. En ret linie fittet med usikkerheds-
vagtet fejlkvadratminimering indfanger samtlige punkter indenfor usikkerheden.
Linien er givet ved: y = 0,40 -z — 0,34.
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ningsandele afthznger af energien som en glat funktion er god, bgr forholdet
a:/as udvise en sddan "glat" energiafhaengighed. Dette er vist pa figur 5.6,
hvoraf det ses at forholdet beskrives godt ved en linezr sammenheng.

Efter alt at dgmme er de to forudsaetninger for korrektionen til fulde opfyldt,
og den ma saledes formodes at give et palideligt billede af de faktiske plas-
monprofiler. De i naeste afsnit viste tvaersnitsprofiler er siledes fundet ved at
beregne den relative absorption, a, pa fglgende vis:

a= <9i> a: (5.5)
r [/ 4056

hvor den statistiske usikkerhed pa a er lig den statistiske usikkerhed pa ay,
mens korrektionen indtroducerer en lille systematisk usikkerhed.

Dette betyder til gengaeld, at absorptionen i for-fordampede klynger nu vil re-
gistreres (jfr. diskussion i afsnit 5.1), og der vil sdledes ske en vis indblanding
af tveersnittet for Na},_, 1 beregningen af tvarsnittet for Nak. Vi vurderer
dog at gevinsten i form af formindskede usikkerheder er tilstraekkelig til at
de modificerede data giver et mere korrekt billede af profilernes form end de
umodificerede.

Afbildninger af forholdet a;/a, for Nag, til Nag,, svarende til dem i figur 5.6,
fgrer til en ret linie med samme heldning, men liggende pa et lidt lavere
niveau. Korrektionen er sdledes ogsa gyldig mht. profilformen for disse klyn-
gestgrrelser, men vil fgre til en vis reduktion af det absolutte niveau af det
beregnede tveersnit.

Disse fire profiler er derfor korrigeret ligesom de gvrige, og derefter renorma-
liseret s& de modificerede data udfylder den samme procentdel af sumreglen
som de umodificerede.? Dette giver profilerne deres "naturlige" stgrrelse.

5.4 Plasmonprofiler

Resultatet af malingerne af absolut tveersnit for Naj, til Nag,, behandlet
som beskrevet i de foregdende afsnit, er vist i figur 5.7. De skal her blot
have nogle enkelte overordnede kommentarer med pa vejen. Mere indgéende
fortolkninger vil blive beskrevet i det fglgende kapitel.

Selve absorptionsresonansen er indfanget ganske godt, men det bemaerkes
at samtlige spektre har en "hale" til hgjenergisiden, siledes at malingerne

2Graden af udfyldning af sumreglen skal betragtes nsermere i naeste kapitel.
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Figur 5.7: De malte absolutte absorptionstvaersnit pr. valenselektron for Naj,
til Nag,. Usikkerhederne er reducerede med den i afsnit 5.3 beskrevne metode.
Bemaerk at usikkerhederne systematisk er stgrst for hgjenergipunkterne. Dette
skyldes den ringere transmissionsevne af disse filtre (jfr. figur 5.4).
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ikke gar i nul. Det benyttede bglgeleengdeinterval har séledes ikke veeret
tilstraekkelig bredt til at 4 hele profilen med.?® Til lavenergisiden gir data-
punkterne derimod i nul, i hvert fald for de lidt stgrre klynger, s her ma
absorptionsprofilen formodes at veere beskrevet til fulde.

Resonansen udviser en meget bred top for de lavere masser (bestdende af 5-6
punkter for Na},), som s& gradvist indsneevres efterhdnden som klyngerne bli-
ver stgrre. Dette fortolkes siledes, at resonansen er en superposition af flere
toppe, svarende til forskellige leengder af principalakserne i den deformerede
klynge, som beskrevet i afsnit 2.1. Denne deformation af klyngerne bliver
mindre efterhdnden som de naermer sig skalafslutningen ved Nai,, hvilket
giver sig udslag i at de to toppe rykker narmere sammen, siledes at super-
positionen fremstar mere smal.

NaZ, formodes at vare sfeerisk, hvilket skulle give anledning til en enkelt,
meget smal top. Der synes imidlertid ogsa her at veere en hgjenergihale, som
der ikke umiddelbart kan redeggres for. Dette faenomen skal diskuteres mere
indgdende i nzeste kapitel.

5.5 Reproducerbarhed

Til slut skal nogle enkelte kommentarer knyttes til reproducerbarheden af
disse mélinger. Af mélingerne fra den tidligere maleserie [11] er Na}, og Naj
gentaget i denne ombaring. Resultatet er, sammen med de gamle malinger,
vist pa figur 5.8. Det ses heraf at sivel den stejle stigning pa lavenergisiden
(hvor usikkerhederne er mindst) som hgjden af resonanstoppen, reproducerer
rimeligt indenfor usikkerheden.

De gamle malinger lader dog til at have mere hale til hgjenergisiden end de
nye, specielt for Naj,. Det skal dog bemaeerkes at usikkerhederne er temmelig
store her. Endvidere synes Naj}; at vare atypisk for den gamle maleserie,
idet den har langt mere hale end de gvrige malinger. Den lille uoverens-
stemmelse pd hgjenergipunkterne betragtes derfor ikke som en indikation
af noget malemaessigt problem, og vi konkluderer at reproducerbarheden er
tilfredsstillende.

3Under malingerne indgik ogsa et 366 nm filter (3,4 eV), men dette viste sig desvaerre
at vaere defekt (nul transmission), s3 datapunktet matte kasseres.
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Kapitel 6
Fortolkning

Hensigten med det gennemfgrte forsgg har veeret at bestemme udviklingen af
deformationen af enkeltioniserede natriumklynger efterhdnden som 1g-skallen
fyldes. Dette er sggt gjort ved at male absorptionstveersnittet som funtion af
bglgeleengden af det absorberede lys, idet tidligere malinger har antydet en
relativt enkel sammenheeng mellem sfeeroidale deformationer og en opsplit-
ning af absorptionsresonansen i to toppe.

Spgrgsmalet er sa, hvilken information om klyngernes form, der kan uddrages
af de i kapitel 5 viste maleresultater. Besvarelsen af dette spgrgsmal falder i
to hovedafsnit: Fgrst diskuteres det hvorvidt den tidligere anvendte simple
fortolkning endnu er brugbar, og siden sammenlignes malingerne med nye
teoretiske beregninger af Thomas Hirschmann.

Til en begyndelse skal nogle af de karakteristiske fysiske stgrrelser, der umid-
delbart kan uddrages af resultaterne, dog kommenteres. Det drejer sig om
absorptionsstyrken, der giver et mal for graden af kollektivitet i oscillationen,
og dermed angiver et mal for hvor god en approksimation Mie-plasmonen fra
kapitel 2 er. Endvidere skal centroide-energien beregnes, hvorved en sam-
menligning med Mie-energien kan foretages. Endelig skal bredden af de malte
profiler have nogle ord med pé vejen.

6.1 Absorptionsstyrke

Som beskrevet i afsnit 2.2 kan Thomas-Reiche-Kuhn-sumreglen bruges til at
vurdere hvor stor en andel af valenselektronerne, der deltager i lysabsorptio-
nen.
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Et ma3l for absorptionsstyrken af de malte plasmoner kan gives ved at sum-
mere over tversnitttet ved de enkelte energier multipliceret med passende
energiintervaller:

S =1Z4 OZ(E,') AE; : - (61)

i=1

AE; er intervallet fra (E;+ E;_1)/2 til (E;+ Fi41)/2, séledes at hele det mélte
energiomrade inkluderes. Malepunkterne ligger omtrent midt i hvert ener-
giinterval. Ved de to endepunkter valges et interval svarende til afstanden
mellem nzestsidste og sidste datapunkt. Resultatet af disse grove integraler,
angivet som procentvis andel af den maksimale absorptionsstyrke, glvet ved
ligning 2.44, er vist 1 figur 6.1.
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Figur 6.1: Andel af den totale absorptionsstyrke udfyldt af de m3lte plasmoner
(sorte punkter). Trekanterne angiver et tilsvarende m3l for beregninger udfgrt af
T. Hirschmann, som skal omtales narmere i afsnit 6.5.
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Den eksperimentelle absorptionsstyrke er beregnet pé grundlag af de umodi-
ficerede data, dvs. tveersnit beregnet direkte med den i afsnit 5.1 skitserede
metode - uden reduktion af usikkerhederne. Dette skyldes, at modifikatio-
nen trods alt introducerer en systematisk usikkerhed, og da usikkerhederne
pa absorptionsstyrken i forvejen ikke er si store, er reduktionen ungdvendig.

Usikkerhederne findes ved brug af ophobningsloven, og er givet ved:

14

ss=4| (50 AE) (6.2)

i=1
hvor s,, er fundet fra ligning 5.4 ved at summere over alle tre dgtre.

Nasten samtlige plasmoner udfylder mellem 70 og 80% af sumreglen, hvilket
bekrzefter tesen om en kollektiv excitation (NaJ, falder dog udenfor med kun
53%). De manglende 20-30% af styrken afspejler det forhold, at ikke hele
absorptionsprofilen er blevet indfanget ved malingerne (jfr. figur 5.7), hvilket
ses af tidligere omtalte hgjenergihale. Der kan ikke umiddelbart redeggres
for hvorfor styrken tilsyneladende distribueres til hgjere energier, men dette
skal omtales nzermere sidenhen, i forbindelse med en diskussion af profilbred-
den og en sammenligning med teoretiske beregninger af Thomas Hirschmann

(afsnit 6.5).

6.2 Centroide-energien

For en given klyngestgrrelse beregnes middelenergien af absorptionsprofilen,
ogsa kaldet centroide-energien, vha. fglgende formel

St 0(E)E:AE;
Soim o(E)AE;

hvor o(E;), E; og AE; er defineret i afsnit 6.1. Usikkerheden pa (E) beregnes
vha. ophobningsloven og bliver

(E) = (6.3)

14 14 2
14 (E,-AE; Yi=m O(EAE; —AE; Y- 0 (Ej)EjAEj)

i=1 (E;ix o (E,-)AE,-)z

hvor s,, er den statistiske usikkerhed pa tversnittet malt ved fotonenergien
E;. Vibenytter veerdier af o( E;) og S,; beregnet ud fra de originale méledata,
dvs. inden de blev modificeret for at mindske usikkerheden.

s2 (6.4)

gy

5?}:) =
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P4 figur 6.2 har vi plottet de gamle malinger af centroide-energien fra [11]
sammen med vores data. Det ses ud fra figuren, at for de to klyngestgrrelser

3.2
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Figur 6.2: Centroide-energiens athangighed af klyngestgrrelsen N

N = 40 og 48, hvor vi har gentaget de gamle malinger, er der en rimelig
overenstemmelse mellem de gamle og nye malinger. De nye data er ret kon-
stante i intervallet N = 48 til N = 56 varierende omkring en veerdi pa 2.73
eV, hvorefter de stiger i intervallet N = 57 til N = 60.

Middelveerdien af centroide-energierne for de gamle malinger (N = 14 til
48) er 2.64 eV, mens den for de nye malinger (N = 48 til 60) er 2.75 V.
Dette er i overensstemmelse med, at centroide-energien forventes at stige
med voksende klyngestgrrelse og til slut blive lig veerdien i det faste stof.
Resonansfrekvensen for absorption af dipolstraling i en makroskopisk kugle,
har vi beregnet i afsnit 2.1.1. Den er lig den sidkaldte Miefrekvens, hvilket
svarer til en energi pa

2 1/2
Eyie =h (————) = 3,30 eV

4megmer?

Her er r, = 2.16 A ved 500 K [11]. Dette er den teoretisk forudsagte veerdi af
centroide-energien i det faste stof. Denne vaerdi kan ogsé maéles ved at méle
absorptionen af dipolstraling pa en plan overflade af natrium, og korrigere
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den derved fundne centroide-energi med en geometrisk faktor pa v/2/+/3,
som korigerer for forskellen i absorption pi en plan overflade og en kugle.
Resultatet er 3.08 eV [11], og denne veerdi har vi angivet pa figuren. I for-
hold til begge disse veerdier er centroide-energierne for klyngerne veesentligt
rgdforskudt. Dette kan forklares ved, at den negative sky bestiende af valen-
selektronerne rager ud over den positive sky fra ionerne, den sakaldte spill-out
effekt (se afsnit 2.1.1). Da andelen af udenforliggende elektroner pr. area-
lenhed, ¢, regnes for uafheengig af klyngestgrrelsen vil spill-out leddet veere
proportionalt med forholdet mellem overfladearealet og volumet af klyngen,
dvs. med N~1/3, og dermed aftage med voksende klyngestgrrelse.

Selvom centroide-energien skal stige med voksende klyngestgrrelse, er stig-
ningen i slutningen af vores maleserie for kraftig til at kunne forklares med
en reduktion af spill-out effekten. Endvidere er stigningen i kontrast til det
konstante niveau i intervallet N = 48 til 56. I appendiks B har vi lavet en
model af fordampningen af atomer fra en klynge som har absorberet lys.
Modellen viser, at andelen af klynger som ikke néar at fordampe et atom in-
den energifilteret, afhanger staerkt af energien af det lys som absorberes. En
forklaring af stigningen kunne derfor veere, at for de stgrste klynger er for-
dampningtiderne blevet sd lange, at en veesentlig del af klyngerne for de lave
fotonenergier ikke nar at fordampe et atom inden energifilteret, og dermed
ikke bliver registreret som datterklynger. Dette ville medfgre, at tveersnit-
tene for de lave fotonenergier bliver malt lavere end de egentlig er, og dermed
fgre til en hgjere veerdi af centroide-energien. Modellen forudsiger at 13 %
af klyngerne ikke vil have fordampet et atom for N = 60 og laveste foto-
nenergi 2.1 eV. Denne andel er for lav til at medfgre en vasentlig sendring
af centroide-energien, men da modellen er ret simpel kan det godt veere, at
effekten er underestimeret. Til gengzld skulle man forvente, at absorptions-
styrken ville falde for de hgje klyngestgrrelser, hvis en substantiel del af de
klynger der har absorberet lys ikke bliver registreret som dgtre, og dette har
vi ikke malt (se figur 6.1).

6.3 Profilbredden

I den simple fortolkning bestar hver absorptionsprofil af en superposition af
to resonanstoppe givet ved Lorentzkurver (afsnit 3.3). Et mal for bredden
af en absorptionsprofil er derfor halvveerdi-bredden af de to Lorentzkurver,
der fittes til profilen (se neeste afsnit). Disse bredder er angivet i tabel 6.1
og ligger mellem 0.32 og 0.46 eV.
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I dette afsnit vil vi kort gennemga nogle af de mekanismer, som bidrager til
bredden og give en vurdering af deres betydning.

Heisenbergs usikkerhedsrelation giver en fundamental begraensning for, hvor
ngjagtigt energien af en exciteret tilstand, E*, der henfalder eksponentielt
med en given levetid, 7, kan bestemmes

AE*T>Hh

Hvor AE* angiver spredningen af E*, og vi har benyttet at A7 = 7 for
eksponentielt henfald. Kendes levetiden af en exciteret tilstand kan den
tilhgrende usikkerhed pé excitations-energien bestemmes. Dermed kan det
vurderes, hvilken bredde resonanstoppen hgrende til en given excitations-
energi far, som fglge af dette grundleggende princip.

Henfaldskanalerne for overfladeplasmonen er endnu ikke sarlig velforstiede.
En mulighed er at plasmonen henfalder ved, at klyngen udsender en elektron.
Dette kan vi her se bort fra, idet ioniseringsenergien for 2. elektron er omkring
5 eV (jfr. figur 4.2), hvilket er naesten 2 eV mere end de hgjeste fotonenergier.

En anden mulighed er at energien i plasmonen gradvist bliver overfgrt til
ionerne, og herunder gger den vibrationelle energi af disse, hvilket efterfgl-
gende fgrer til fordampning af atomer. Dette er den faktiske henfaldskanal
for plasmonen. Levetiden for plasmonen er i dette tilfelde ca. 1 ps [3]. Idet
k =6.582-1071¢ eV s f3s, at AE* > 6.6-10* eV for denne proces. Bredden,
der fglger af plasmonens henfald til ion-vibrationer, giver altsd et meget lille
bidrag til den observerede bredde.

Det er to andre effekter, der menes at veere ansvarlige for den observerede
bredde.

Den fgrste effekt er, at absorptionsprofilen i virkeligheden ikke kun bestér af
én resonansfrekvens pr. akse, men narmere af en rakke egenfrekvenser. Po-
puleert sagt méler vi ikke lyden af en stemmegaffel med kun én egensvingning,
men narmere lyden af en kirkeklokke, hvor der er et antal egensvingninger.
Idet hver enkelt egenfrekvens har en vis bredde, overlapper de enkelte reso-
nanstoppe, og den resulterende profil bliver en bred top.

Kvantitative beregninger af placeringen og oscillatorstyrken af disse egen-
frekvenser 1 sferiske natriumklynger sker vha. Random Phase Approzima-
tion [42]. RPA-metoden adskiller sig fra den klassiske plasmonmodel gen-
nemgaet 1 afsnit 2.1 ved, at den behandler plasmaexcitationen af klyngen pa
et mikroskopisk niveau. I den klassiske plasmonmodel betragtes excitationen
som svingningen af et enkelt legeme, der har en karakteristisk egenfrekvens.
RPA-metodens udgangspunkt er, at de exciterede tilstande i klyngen opbyg-
ges af enkelt partikel-hul excitationer fra grundtilstanden. I grundtilstanden
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er enkeltpartikel-tilstandene uafthzngige af hinanden, hvilket svarer til at po-
tentialet, som beskriver vekselvirkningen mellem dem, med god tilnzermelse
er givet ved et middelfelt. Nar klyngen exciteres #ndres potentialet, sale-
des at partikel-tilstandene bliver korrelerede. Slutresultatet bliver en raekke
exciterede kollektive tilstande, som er opbygget af koherente partikel-hul
excitationer. Fordelingen af disse kollektive tilstande eller egenfrekvenser
betragtes som vaerende uafhangig af temperaturen.

Forskellen mellem den klassiske plasmonmodel og RPA-metoden er, at man
i stedet for to resonansfrekvenser for aksialt deformerede klynger, i RPA-
metoden som navnt beregner adskillige egenfrekvenser. De vigtigste af disse,
dem med mest oscillatorstyrke, ligger teet pad de resonansfrekvenser, der be-
regnes i den klassiske plasmonmodel, saledes at forudsigelserne af positionen
af toppene 1 absorptionsprofilen ikke zendrer sig nsevnevardigt fra den klassi-
ske plasmonmodel til RPA-metoden. Resultatet af RPA-metoden beskrives
ofte, som at resonansfrekvenserne fra den klassiske plasmonmodel er blevet
fragmenteret ved interferens med partikel-hul excitationer.

Den anden effekt er, at vi maler pa et ensemble af varme klynger, hvilket
medfgrer en sikaldt ensembleforbredning. Denne forbredning skyldes, at de
termiske fluktuationer af ionbaggrunden vil give sig udslag i sma afvigelser
fra ligevaegtsformen. Dermed maéles pé et ensemble af forskellige klyngefor-
mer, der hver iseer har lidt forskellige resonansfrekvenser. Fordelingen om-
kring en given ligeveegtsform kan beskrives med en Boltzmann-faktor, idet
temperaturen giver adgang til et vist omrade af potential-energi-overfladen.
Beregninger pd et sidant ensemble fgrer til, at absorptionsprofilen far en
gaussisk form med en bredde, der afhanger proportionalt af vT [35, 18].
Sédanne fluktuationer i formen har iszer betydning for sma klynger, hvor
overfladeeffekter er vigtige.

Det formodes at bredden af de malte profiler er domineret af disse to effekter.
Da forsgget ikke tillader nogen kontrol af temperaturen, er det dog ikke mu-
ligt at afggre i1 hvilket omfang bredden afhznger af denne. Den observerede
hgjenergihale kunne derimod taenkes at vare et resultat af fragmentering.

Med kun 14 datapunkter og relativt store usikkerheder, er det heller ikke
muligt at bestemme profilformen serlig preecist. I den tidligere méleserie [11]
valgtes Lorentzkurver til fittene, ud fra den betragtning at disse har mere
hgjenergihale end Gausskurver. Vi har fulgt dette valg, men der er i gvrigt
ikke den store forskel pa kvaliteten af fit med de to forskellige funktioner.
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6.4 Opsplitning af absorptionsprofilerne?

I den tidligere maleserie pd Naf, til Naj; fremviste de malte absorptions-
spektre en tydelig systematik af opsplittede resonanstoppe, der muliggjorde
en enkel fortolkning i form af sfeeroidale deformationer [11]. Spektrene op-
fattedes som superpositioner af to_simple absorptionskurver, svarende til to
forskellige akseleengder, analogt til ligning 2.37. Ved at fitte to Lorentzkurver
til de malte datapunkter, kunne kvantitativ information om klyngens form
saledes uddrages af absorptionsspektrene.

Spgrgsmaélet er om denne fremgangsmade fortsat kan benyttes i det her malte
stgrrelsesinterval, og saledes danne grundlag for en sammenligning med de i
kapitel 3 forudsagte deformationer (tabel 3.3). For at undersgge sagen, har vi
lavet nogle tilsvarende Lorentzfits til de i figur 5.7 viste datapunkter. Der er
fittet med 5 parametre: to centroide-energier, to hgjder og en fzlles bredde.

Det giver ikke vaesentlig bedre fits at tillade to forskellige bredder, og de kun
14 datapunkter taget i betragtning, er det gnskeligt at reducere antallet af
parametre mest muligt. Der er dog ikke noget fysisk grundlag for at forvente
at de to Lorentzkurver skulle have praecis samme bredde.

Fittene er gjort som usikkerhedsvagtet fejlkvadratminimering ved brug af
MINUIT-pakken [27], og resultaterne vises i figur 6.3. Slutveerdien af fitte-
parametrene er angivet i tabel 6.1.

Det bemzerkes at fittene til de fgrste seks datasaet tager sig temmelig ens-
artede ud, med en dominerende lavenergitop og en lidt lavere, tetliggende
hgjenergitop. Mellem Na, og NaJ; sker der et pludseligt skift, sdledes at lave-
nergitoppen bliver veesentlig stgrre end hgjenergitoppen, der samtidig rykker
opad, s afstanden mellem de to centroider forgges. En neermere granskning
af fittene vil dog afslgre, at dette spring er lidt af en tilfzeldighed.

De fgrste dataszt karakteriseres af ret brede toppe med 4-5 punkter pa
samme niveau, der kraever begge Lorentzkurver for at kunne fittes tilfredsstil-
lende, mens hgjenergihalen sveever udenfor den fittede kurve. De brede toppe
indsneaevres gradvist for stgrre N, og ved Nady er det &benbart tilstraekkeligt
med en enkelt Lorentzkurve til at fitte toppen, hvorfor den anden friggres
til at fitte hgjenergihalen. Den pludselige omskiftning fortolkes derfor ikke
som nogen fysisk effekt, men er snarere udtryk for et spring mellem to lokale
minima 1 fittefunktionen, som fglge af den gradvise indsnavring af profilerne.
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Figur 6.3: De samme profiler som i figur 5.7 er her vist med to fittede Lorentz-
kurver (stiplede linier) samt superpositionen af disse (optrukken kurve). De to
fittede kurver har samme halvvardibredde. Vaerdier af de 5 fitteparametre er
givet i tabel 6.1.
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- Dermed er anvendeligheden af fittene allerede draget i tvivl, men vi skal dog
forfglge tankegangen i den simple fortolkning lidt endnu, for at undersgge
om den eventuelt kan bruges til noget.

- Ifglge den i afsnit 2.1.4 opstillede model for deformerede klynger, vil egenfre-
kvensen for svingninger langs en given akse afhznge af akseleengden som givet
ved ligningerne.2.41 og 2.42. Dermed kan-forholdet mellem de to centroide-
energier, uddraget fra de fittede Lorentzkurver, omsattes til en veerdi af den-
sfeeroidale deformationsparameter, 7, ved brug af ligning 3.11.

- De séledes fundne vardier af n og de tilsvarende akseforhold er ogsa angivet
i tabel 6.1. Det ses heraf, at anleegges den enkle fortolkning ud fra fittene,
viser eksperimentet oblate former over hele linien - i eklatant modstrid med
de teoretiske forudsigelser fra kapitel 3!

tabel 3.3).

N Energil Energi2 Bredde Hgjdel Hgjde2 H1/H2  Akse- n
(eV) (eV) (eV) (A?)  (A?) forhold

48 2501 2,824 0371 0044 0,769 1,228 1285 -0,25
49 2509 2813 0375 0944 0,753 1,254 1.246 -0,22
50 2,528 2,836 0,369 0981 0,753 1,303 1.248 -0,22
51 2546 2,842 0354 0920 0,687 1,339 1.234 -0,21
52 2543 2,808 0,349 0,778 0,685 1,136 1205 -0,19
53 2,568 2,884 0,394 0,966 0,644 1,500 1.251 -0,22
54 2569 2840 0325 1,125 0938 1,199 1.208 -0,19
55 2,656 3,060 0,455 1,89 0,397 2,995 1329 -0,28
56 2670 3,076 0424 1,069 0392 2,727 1329 -0,28
57 2,692 3,087 0394 1,179 0,522 2,259 1.314 -0,27
58 2728 3,097 0411 1,223 0,383 3,193 1.282 -0,25
59 2,723 3,065 0351 1,269 0,711 1,785  1.257 -0,23
60 2,718 3,004 0325 1,379 0876 1574 1.291 -0,25

Tabel 6.1: | kolonne 2-6 vises vardier af fitteparametrene til de to Lorentz-
funktioner for hver klyngestgrrelse. Endvidere er angivet forholdet mellem de to
hgjder, akseforholdet (fundet vha. ligning 2.43) og de tilsvarende veerdier af 5
(ligning 3.11).

De eksperimentelt bestemte veerdier af n afspejler ligeledes det kunstige
spring mellem Na}, og Naf;, og giver relativt store deformationer omkring
den lukkede skal ved Nal,. De giver derfor ikke mening for de sidste 6
klyngestgrrelser, hvor den tilsyneladende deformation blot er et udtryk for
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hgjenergihalen. Denne har dbenbart sit udspring i andre forhold end defor-
mation, da hele grundlaget for den enkle fortolkning bygger pa at magiske
klynger (NaJy) er sfzriske.

I tabel 6.1 er forholdet mellem de to hgjder af de fittede Lorentzkurver tillige
anfgrt. Dette bgr principielt veere 2 for oblate klynger og % for prolate, men
de faktiske veerdier antyder ikke udpreeget oblate former. Nal; er den, der
kommer taettest pa blandt de fgrste seks.

Da NaZ; saledes lader til at vaere bedste bud pé en oblat klynge, i den simple
fortolkning, skal denne benyttes til en nermere undersggelse, ved brug af den
i kapitel 2 opstillede plasmon-model.

I figur 6.4 vises igen de rene eksperimentelle datapunkter og profilen med
Lorentzfits. Derudover vises en beregning fra plasmon-modellen, pa grund-
lag af den af Clemenger-Nilsson-modellen forudsagte deformation, samt Lo-
rentzkurver med den eksperimentelle deformation, hvor plasmon-modellen
er benyttet til at gennemtvinge et 2:1 forhold mellem de to hgjder. De to

beregninger er normaliserede til samme procentdel af sumreglen som de mo-
dificerede data udfylder.

Beregningen af absorptionsprofilen i figur 6.4c sker vha. ligning 2.37. Den
eneste ubestemte parameter i denne ligning er halvvardibredden, +;, hvorfor
den fittede veerdi fra tabel 6.1 bruges. Egenfrekvenserne kan bestemmes fra
udtrykkene i ligning 2.41, nar wp og 7 er kendt. n er taget fra tabel 3.3 og
wp er manipuleret siledes at den beregnede profil falder sammen med data-
punkterne. Dette er gjort ved at justere spill-out-parameteren i ligning 2.17.
God overensstemmelse er opnéet for ¢ = 0,023 elektroner/A2, hvilket geelder
alle de malte klyngestgrrelser.

Det ses af figur 6.4c, at der som forventet er temmelig darlig overensstem-
melse mellem den siledes beregnede profil og de eksperimentelt bestemte
punkter. Indenfor rammerne af den simple plasmon-model synes eksperimen-
tet siledes at afkrefte forudsigelserne om prolate former. Dette standpunkt
skal dog modificeres i naste afsnit, hvor en mere omfattende beregning af
absorptionsprofilen for prolate klynger betragtes. Der er dog overensstem-
melse i stgrrelsesordenen af de teoretisk forudsagte prolate deformationer
(tabel 3.3) og de oblate former fra tabel 6.1. Dette giver sig udtryk i at den
samlede profilbredde passer ganske godt.
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Figur 6.4: Sammenligning af NaZ;-profilen med beregninger fra plasmon-
modellen (kapitel 2).

a) De eksperimentelle datapunkter vist alene.

b) Profil med to fittede Lorentzkurver (5 parametre).

c) Absorptionsprofil beregnet p& grundlag af den af Clemenger-Nilsson-modellen
forudsagte prolate deformation (p = 0,21). Der er benyttet samme bredde
som i b), og spill-out-parameteren i ligning 2.17 er manipuleret s3 profilen falder
sammen med de eksperimentelle datapunkter ({ = 0,023 A-9).

d) Halvvaerdibredden og centroide-energierne er de samme som i b), men hgjderne
er beregnet fra ligning 2.38, hvorved et 2:1 forhold er gennemtvunget.
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Mere interessant er det at betragte hybriden i figur 6.4d. Denne er frembragt
ved at benytte de fittede centroide-energier og halvveerdibredden fra tabel 6.1,
og sa 1 gvrigt beregne hgjderne fra ligning 2.38. Dette giver séledes et 2:1
forhold mellem de to toppe, hvilket fgrer til en ret spids og hgj lavenergitop
med en tydelig skulder pa hgjenergisiden. .
Overensstemmelsen ma her siges at vere tilstraekelig god til at denne klynge
ville kunne betragtes som oblat. Det er imidlertid ikke tilstraekkeligt med god
overensstemmelse for en enkelt klyngestgrrelse. Med kun 14 datapunkter er
det helt ngdvendigt at have et generelt mgnster, for at kunne faeste lid til de-
formationer uddraget pa grundlag af fit med 5 parametre. Til sammenligning
vises derfor fire tilsvarende profiler af NaZ, i figur 6.5.
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Figur 6.5: Samme plots som i figur 6.4, blot for NaZ,. Veerdien af i c) er 0,20
og spill-out er sat til 0,023 A2,
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Overensstemmelsen med beregningen pd grundlag af den i Clemenger-
Nilsson-modellen fundne deformation er igen meget darlig. Af 6.5d ses imid-
lertid at det patvungne 2:1 forhold ogsa fgrer til en betydelig forveerring af
sammenfaldet med datapunkterne, hvilket ogsé er tilfzeldet for N = 49-52.
Den gode overensstemmelse er sdledes forbeholdt Nad;, hvilket giver et tem-
melig svagt grundlag for troveerdigheden af denne simple fortolkning.

Da tillige den forventede systematik udebliver, og fittene til-de sidste seks
klyngestgrrelser er i 8benbar modstrid til forventningen om aftagende defor-
mation, ma det konkluderes at den tidligere anvendte fortolkning ud fra en
opsplitning af absorptionsresonansen, ikke lengere er mulig i det her under-
sggte stgrrelsesinterval.

6.5 Sammenligning med mere avanceret mo-
del

I afsnit 6.4 har vi redegjort for, at den simple fortolkning af sammenhaen-
gen mellem absorptionsprofil og klyngeform vha. Lorentzfits ikke passer seer-
ligt godt med vores maleresultater, og endvidere fgrer til konklusioner om
oblate klyngeformer, som er i modstrid med samtlige teoretiske beregnin-
ger af klyngers form. I dette afsnit vil vi sammenligne vores maleresulater
med en mere detaljeret model for en klynges respons pa en ydre pavirkning
i form af dipolstraling. Modellen bestér af tre dele. Fgrst beregnes klyngens
form i grundtilstanden, og derefter beregnes et spektrum af egenveerdier hg-
rende til de exciterede egentilstande, og endelig udledes hvorledes de enkelte
egentilstande anslés af det ydre felt. Beregningerne er foretaget af Thomas
Hirschmann.

6.5.1 Formen af potential-energi-overfladen

1 [26] er denne beregning af potential-energi-overflader praesenteret. Den be-
star i at lgse Kohn-Sham ligningerne med brug af LDA pa et cylindrisk git-
ter, dvs. der regnes kun pa aksialsymmetriske former. Der benyttes en mere
avanceret udgave af jellium-modellen kaldet "the structure averaged jellium-
model", som reproducerer eksperimentelt bestemte stgrrelser som overflade-
spaendingen, bindingsenergier og bulk moduli korrekt for de simple metaller.
I modellen medtages pavirkningen fra ionernes struktur i middel. Effekten
af spin er ikke medtaget, hvilket betyder at der kun regnes pa klynger med
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et lige antal valenselektroner, hvor elektroner med modsatrettet spin parvist
gar sammen, saledes at det resulterende spin er nul.

Klyngerne tillades at deformeres vha. 3 frihedsgrader kaldet 8;, 33 og B4, sva-
rende til aksiale kvadrupol-, oktupol- og heksadekapol-deformerede former.
Dette ggres ved at parametrisere jelliumskyen af ionerne, p;, pd fslgende
made
Po
pJ(Qa Z) 1+ exp((reﬁ-(G) _ Ro)/a) ' (65)
rN

refi(6) = 143 1m034BiYi0(0) = Do1g 5,4 B2 /47

(6.6)

hvor o og z er r- og z-koordinaten i cylindriske koordinater, Ry = r,N/3,
Yio er sfaeriske harmoniske funktioner, @ € [0, 7] er polarvinklen, r er radius
i sfeeriske koordinater, A er en parameter, der benyttes til at holde partikel-
antallet konstant, og @ = 1,0 a.u. er overfladediffusiviteten. Stgrrelsen
a afggr hvor stejle kanter jelliumskyen har, og dermed hvor stort spill-out
elektronskyen herefter vil have, hvilket igen er med til at bestemme veerdien
af resonansenergierne.

Idet den totale energi afhanger af de 3 deformationsparametre, kan
grundtilstands-formen af potential-energi-overfladerne findes ved at variere
B2,3,4 0g bestemme det tilhgrende globale minimum i den totale energi.

Sammenligning af de beregnede deformationer med eksperimentet

I afsnit 2.1.1 udledte vi resonansfrekvensen wq for harmoniske svingninger
af elektronskyen mod jelliumskyen for en sferisk klynge. En tilsvarende
udregning for en sfaeroidalt deformeret klynge giver to resonansfrekvenser og
dermed to resonansenergier for harmoniske svingninger langs symmetriaksen
z og vinkelret pa denne ' '

252 2
2 _ g2 @ €h 0
E; = Rk Nomme = N ———822\/1(r)p(r)dr (6.7)
252 2
Bl =k Nmy, 2Nmp, f (892 + 0 0o Vilwe(r)dr - (6.8)

her er Vi det elektrostatiske potential hidrgrende fra ionbaggrunden, p(r)
teetheden af elektronskyen og o, a, er kraftparametrene i henholdsvis z-
retningen og vinkelret pa denne.
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: N 49 | 51 | 53 | 85 | 57 | 89
n 11019 10.20|0.18 |0.16 | 0.06 | 0

Tabel 6.2: Vardien af deformationsparameteren n bestemt ud fra modellen.

Forskellen mellem de to resonansenergier giver et mal for den overordnede
deformation”af klyngen, som vi udtrykker ved den tidligere definerede stor-
relse 7 (se ligning 3.11). Sammenhangen mellem 7,! og resonansenergierne
tilvejebringes af ligning 2.43, der giver en sammenhang mellem resonans-
frekvenserne og forholdet mellem akseleengderne i den deformerede klynge.
Stgrrelsen 7 kan dermed beregnes ud fra modellen ved brug af disse lignin-
ger. I tabel 6.2 er resultatet angivet. Det ses, at modellen forudsiger prolate
former, n > 0, mens eksperimentet (se tabel 6.1) forudsiger oblate, n < 0,
dvs. ogsd denne beregning af grundtilstands-formerne er i modstrid med den
simple fortolkning af maleresultaterne vha. Lorentzfits.

6.5.2 Ideen i LRPA

Det lineere respons af klyngen pa et ydre elektrisk felt beregnes ogsa i model-
len. Dette ggres ved LRPA-metoden, hvor LRPA star for local random phase
approzimation. Ideen 1 metoden er at bestemme et spektrum af egenopera-
torer og egenveerdier {Qn, fw, }, der reprasenterer en maengde af exciterede
egentilstande. Disse egentilstande fortolkes som en form for generaliserede
kollektive egensvingninger i klyngen, saledes at den ydre excitationsoperator
kan skrives som en linearkombination af egenoperatorer, hvorved responset
af klyngen pa den ydre operator kan beregnes.

Det springende punkt i metoden er, at man skal veelge en basis af lokale
operatorer, som bruges til at frembringe egenoperatorerne. Denne basis skal
veelges stor nok til, at resultatet af beregningen ikke zndres vaesentligt ved at
tilfgje flere operatorer, men samtidig lille nok til at beregningen rent numerisk
er overkommelig. Til gengzld er fordelen ved denne metode, at den bortset
fra basen af lokale operatorer kun involverer stgrrelser hgrende til grundtil-
standen af klyngen, som allerede er bestemt i den foregdende udregning af
potential-energi-overfladerne.

Slutresultatet af beregningen er et spektrum af excitations-energier, der an-
giver energien af de tilstande som er blevet ansliet af det ydre felt, og en
raekke tilhgrende oscillatorstyrker, der angiver hvor meget hver exciteret til-
stand barer af den samlede oscillatorstyrke. Den samlede oscillatorstyrke er

!Der er en funktion af forholdet mellem akseleengderne i den deformerede klynge.
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konstrueret saledes, at den er lig TRK-sumreglen (se afsnit 2.2), og styrken af
hver enkelt tilstand angives i procent af TRK-sumreglen, og dermed i procent
af absorptionsstyrken S,., = N - 1.0975 eV A? (se ligning 2.44).

I LRPA-spektret er der typisk to fgrende tilstande eller "modes" med exci-
tationsenergier beliggende i energiintervallet fra 2.5 eV til 3.0 eV, som til-
sammen barer ca. 75 % af den samlede oscillatorstyrke. Disse to tilstande
fortolkes som svarende til overfladeplasmonen. Resten af oscillatorstyrken
fordeles pa en rakke tilstande med hgjere excitationsenergier i intervallet
fra 3.0 eV til 5.0 eV, der fortolkes som volumen-tilstande, dvs. excitationer
i klyngen som hovedsagelig involverer fluktuationer i tetheden af elektron-
skyen.

De to overflade-tilstande er rimeligt godt konvergeret, dvs. placeringen og

styrken af dem afheenger kun lidt af hvilken basis af lokale operatorer, der

er brugt. Til gengezld er volumen-tilstandene ikke sarligt godt konvergeret,

og deres ngjagtige placering skal derfor ikke tages for hgjtideligt. Det vigtige

er, at de "stjeeler" noget styrke fra overflade-tilstandene. Den manglende

styrke i de eksperimentelt bestemte absorptionsstyrker (se afsnit 6.1) forkla-
res altsd 1 modellen med forekomsten af volumen-tilstande. Der forsvinder

ydermere mest styrke fra overfladetilstanden med stgrst energi, siledes at

det forventede 2:1 forhold reduceres for de prolate former (for oblate former

skulle forholdet derimod forventes at blive stgrre).

6.5.3 Sammenligning mellem eksperiment og model

Idet bredden af de forskellige resonanser ikke beregnes i LRPA-metoden,
maé vi indfgre denne kunstigt for at kunne sammenligne det diskrete LRPA-
spektrum med de eksperimentelle data. Dette ggres ved at udfolde de to
overflade-tilstande og den vigtigste volumen-tilstand med Gausskurver, hvor-
efter summen af de 3 Gausskurver giver den teoretisk bestemte absorptions-
profil. Arealet af hver enkelt Gausskurve er bestemt ud fra, at det skal veere
lig den andel af absorptionsstyrken, som bezres af den tilhgrende tilstand.
Bredden af Gausskurven har vi analogt med fremgangsméden i [39] sat pro-
portional med excitationsenergien I'Aiw,, hvorefter veerdien af I' er bestemt
saledes, at bredden af de eksperimentelle data for klyngestgrrelserne 49 til
59 reproduceres bedst muligt. Dette giver en veerdi af ' pa 0.18.

P3 figur 6.6 har vi sammenlignet de beregnede og de eksperimentelt bestemte
absorptionsprofiler for ulige klyngestgrrelser i intervallet N = 49 til 59.
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Figur 6.6: Sammenligning af eksperimentelt bestemt absorptionsprofil og til-
svarende beregnet vha. LRPA-metoden. Sgjlerne angiver resultatet af LRPA-
beregningen, idet der ud for hver excitationsenergi i LRPA-spektret er placeret
en sgjle, hvis hgjde repraesenterer den tilhgrende relative andel af absorptionsstyr-
ken. Konstruktionen af Gausskurverne for de tre fgrende modes er gennemgaet i
teksten. T' = 0, 18. Summen af Gausskurverne er angivet med den fuldt optrukne
kurve.
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Det ses ud fra figuren, at arealet af de beregnede absorptionsprofiler er i god
overensstemmelse med de maélte profiler. Denne overensstemmelse fglger af,
at styrken baret af de to fgrende tilstande i LRPA-spektret stemmer godt
overens med styrken af de maélte absorptionsprofiler udtrykt i procent af
sumreglen. Dette er illustreret pa figur 6.1, hvor styrken af de to fgrende
tilstande for hver klyngestgrrelse er plottet sammen med de eksperimentelt
bestemte absorptionsstyrker.

Positionen af de beregnede og maélte profiler passer meget godt sammen for
N = 49 til 55, men de beregnede profiler er en anelse rgdforskudt i forhold
til de malte for N = 57 og 59.2 Den gode overensstemmelse skyldes veerdien
af diffusiviteten o, der dog ikke er bestemt med dette formal for gje, men
ud fra andre hensyn. Tidligere beregninger pa den simple jellium-model gav
resonansenergier, der var bldforskudt i forhold til eksperimentelle data [12].

Adskillelsen mellem de to fgrende excitationsenergier i LRPA-spektret bliver
mindre med voksende klyngestgrrelse, hvilket stemmer godt overens med, at
de malte profiler bliver smallere med stgrrelsen. Den sidstnzvnte tendens
kan illustreres yderligere ved at fitte profilerne med en enkelt Lorentzkurve,
og undersgge udviklingen af halvvaerdibredden. Denne kan sa& sammenlignes
med udviklingen af bredderne af Gausskurverne i figur 6.6. De to grafer
er vist pa figur 6.7, og det ses at de har samme hzldning. Dette fortolkes
saledes, at deformationerne aftager pa samme made med klyngestgrrelsen i
de to tilfzelde.

Forekomsten af en hgjenergihale i de malte profiler er ikke reproduceret af '
beregningen, idet de omtalte "volumen-modes ligger for hgjt i energi.

Alt i alt ma det siges, at ved kun at benytte én parameter, I, er der opnaet
en szrdeles god overensstemmelse mellem beregning og eksperiment med
undtagelse af de to malepunkter med hgjest energi. Dette skyldes til dels,
at bade de beregnede og malte absorptionsprofiler ikke udviser sarlig meget
struktur, saledes at det er to blgde kurver som sammenlignes. Alligevel er det
vigtigt, at den tidligere uoverensstemmelse mellem fortolkningen af maledata
vha. Lorentzfits og beregninger af grundtilstandsformerne bliver ophaevet ved
at benytte en mere avanceret model for absorption af dipolstraling.

2Ifglge T. Hirschmann kan der veere et numerisk problem i beregningen af LRPA-
spektret for disse to klyngestgrrelser.
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Figur 6.7: Halvvaerdibredden af en enkelt Lorentzkurve, fittet til datapunkterne
for hver klyngestgrrelse, og bredden af LRPA-Gausskurverne. Der er en tydelig
faldende tendens, og haldningen af de to kurver er den samme.

6.6 Konklusion

Den primere konklusion, som ma drages af betragtningerne og sammenlig-
ningerne i de foregdende afsnit, er at det ikke er muligt pa en simpel made
at udvinde information om klyngeformer ved at male det optiske respons,
nar klyngerne nar over en vis stgrrelse. Den enkle fortolkning i kraft af en
opsplitning af absorptionsresonansen bliver med andre ord yderst tvivisom
for klynger, der bestar af mere end godt 40 atomer. Dette skyldes at spekt-
rene simpelthen bliver for strukturlgse til at nogen entydig information kan
uddrages.

En af grundene er at deformationerne bliver mindre for stgrre klynger, hvil-
ket bekraftes af at de eksperimentelle profiler er smallere end for de tidligere
maélinger, mens bredden af de fittede Lorentzkurver synes at veere usendret,
sdledes at en eventuel opsplitning ikke kommer serlig klart til udtryk. Det
kan tzenkes at bredden af de to (eller tre) toppe, som formodes at udggre den
samlede profil, vil kunne reduceres ved at méale p3 kolde klynger, saledes at
opsplitningen bliver synlig. Her opstar imidlertid det problem, at klyngerne
skal have en vis temperatur i forvejen, for at lysabsorption skal fgre til for-
dampning af atomer. Temperaturstigningen, som fglger af lysabsorptionen,
er omvendt proportional med N (ligning B.9), og det er derfor begrenset
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hvor meget struktur der kan opnas i denne type forsgg for N > 40.

Et andet spgrgsmaél er, om der ville kunne observeres finstruktur i spektrene
med en bedre oplgsning (flere méilepunkter). Ogsé dette er temmelig usand-
synligt. Malinger pa sfeeriske klynger med en farvelaser, der giver mulighed
for langt flere malepunkter med en linjebredde pa fa nanometer, giver ikke
mere struktur end de tilsvarende malinger i neervaerende forsgg [36].

Den generelle mangel pa struktur i formen af absorptionsprofilerne bekraeftes
tillige af beregningerne i LRPA. Her er det demonstreret, hvorledes prolate
grundtilstandsformer leder til absorptionsspektre, der ingenlunde modsiges af
de eksperimentelle resultater. Specielt indikerer beregningerne at et 2:1 for-
hold mellem de to toppe, som sfeeroidale klyngers respons antages at besta af,
maske slet ikke er at forvente. Dette skyldes at en del af absorptionsstyrken
overfgres til "volumensvingninger" ved hgjere energier. Den deraf fglgende
reduktion af styrken i overfladeplasmonen synes at veere stgrst for hgjener-
gitoppen, saledes at forholdet for prolate klynger bliver mindre end 2:1. For
oblate klynger skulle man derimod, af samme &arsag, forvente en endnu stgrre

forskel.

Den store overensstemmelse mellem de eksperimentelle profiler og LRPA-
beregningerne styrker tilliden til at sidstnevnte virkelig giver et trovaerdigt
billede af det optiske respons. P& den anden side begraenses veerdien af
sammenfaldet i nogen grad af strukturlgsheden af de to kurver, saledes at
eksperimentet ikke kan siges at veere en bekrzftelse af de beregnede prolate
grundtilstandsformer.

Sammenfattende konkluderes det altsd at sivel malinger som LRPA-
beregninger giver et godt billede af absorptionsprofilen, men at denne til
gengeeld ikke har en karakter, der tillader sikre slutninger om deformationen
af klyngerne.
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Appendiks A

Masseudvealgelse
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Figur A.1: a) Wienfilteret set fra indgangen. d; = 5.0 mm: afstand mellem
elektroderne. d, = 10.0 mm: afstand mellem magneterne. b) Set fra siden
(tegningen er ikke i mél). L; = 200.0 mm: lengde af filteret. B =0.83 T.

For at fa et indtryk af filterets oplgsningsevne vil vi praesentere en simpel
beregning af afbgjningen i filteret.

Der ses bort fra randeffekter, og det forudsattes saledes, at E- og B-felterne
er konstante inde i filteret med stgrrelserne E og B, og klyngen ikke pavirkes
af felterne, nar den befinder sig udenfor filteret. Pa figur A.1 har vi angivet
dimensionerne af filteret. Hastigheden af klyngen inden den gennemlgber
filteret forudsattes givet ved v = (v,0,0), hvor

_ [2Egin [ 2Epn
v= =\ N | (A1)
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Figur A.2: Ay betegner afbgjningen af en klynge i y-retningen ved spalten.
L, = 975 mm: afstand mellem enden af filteret og spalten. v.(t) og v,(t)
betegner x- og y-komposanten af hastigheden af klyngen til tiden t.

m = Nmy, er massen af en klynge bestéende af N atomer, my, = 23 -
1.661 - 10~%7 kg, Erin = 2 keV.

Udfra figur A.2 ses, at Ay er givet ved

Ay = zzgz; Ly + y(to) = gyit_o)Lz + y(to) (A.2)

to angiver tidspunktet, hvor klyngen forlader filteret, to = L;/v. Det forud-
seettes, at @ndringen af v,(t) er meget lille i forhold til v, siledes at v.(to)
approksimativt kan sattes lig v.

vy(to) og y(to) kan beregnes ud fra Lorentzkraften:

F,(t)=e(-E+v,(t)B)~ e(~E+vB) & (A.3)
may(t) = e(—FE +vB) = (A.4)
e(—E+vB e(—E+vB
w(t)= LEXE), o gy = B LB (A.5)
Ved at sette t = ¢y og indseette ovenstédende udtryk i ligning A.2 fas:
—E+vB)L,L —E+vB) L}
Ay = e(—E +vB) 122+e( +v )_%
m v 2m v
2E4in LL, L?
- - A.
€ ( E+ NmNaB) (QEkin + 4FEin (&.6)

E-feltet indstilles som nzvnt siledes, at kraften pa en bestemt klyngestgrrelse
bliver nul. Lad vy betegne hastigheden af denne klyngestgrrelse, som bestar
af Np atomer. Der skal gzlde at
2Eyin
N, 07N

E=vB= B (A.7)
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Figur A.3: Afbgjningen af klyngestgrrelse Ny + 1 som funktion af Ny

Ved at indsette dette i ligning A.6 far vi et udtryk for afbgjningen af en
klynge bestdende af N atomer, nér filteret er indstillet til at lade klynger
bestaende af Ny atomer slippe igennem

_ 2Ein 2Ein LiL, L3
Ay =eB ( Nompe + NmNa> (2Ekin + 4ELin (A-8)

Det er klart, at den mindste afbgjning sker for klynger bestaende af Ny + 1
og Ng — 1 atomer. P figur A.3 er ligning A.8 plottet med N = Ny + 1, og
veerdierne for e, B, Egin, MNa, L1 0g Lo indsat. Det ses, at afbgjningen aftager
med voksende klyngestgrrelse. Idet U, = Ed,, hvor U, angiver spaendingen
p& Wienfilteret, fas ud fra ligning A.7

2Bkin 1 (A.9)

Uv = dlB

MNa \/N

Det ses at U, er omvendt proportional med kvadratroden af klyngestgrrelsen

N.
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Appendiks B

Vurdering af fordampningstiden

Som beskrevet i kapitel 2, vil en klynge absorbere en foton ved, at der anslas
en overfladeplasmon. Plasmonen dempes hurtigt, hvorved energien i plas-
monen bliver til termisk energi. Dermed er fotonens energi blevet til indre
energi i klyngen. Den ggede indre energi medfgrer, at klyngen fordamper et
eller flere atomer. Dette tager en vis tid. Idet klyngen skal have fordampet
mindst et atom, inden den nar energifilteret, har det interesse at estimere
fordampningstiden og sammenligne den med flyvetiden mellem lysabsorp-
tionspunktet og indgangen til energifilteret. Dette vil vi ggre i det fglgende.

B.0.1 Flyvetiden

L; = 0.18 m : afstanden mellem lysabsorptionspunktet og indgangen til
energifiltret. Ej;, = 2000 €V : den kinetiske energi af klyngerne. my, =
3.8175 - 10~% kg : massen af et natriumatom. N : antallet af atomer i
klyngen.

Ud fra ovenstaende data bliver ﬂyvefiden for en klynge bestdende af NV atomer

_L__L

ity =
UN 2Egin
Nmpy,

B.0.2 Fordampningstiden

= 1.4VN pus (B.1)

At vurdere fordampningstiden kreaever en del mere arbejde. Vi forudseetter 1
det fglgende, at der kun sker fordampning af monomerer, hvilket ifglge littera-
turen er en god antagelse for klyngestgrrelser over n = 40 [13]. Lad nnx(N, 1)
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“betegne antallet af klynger bestaende af N atomer til tiden ¢. Hver klynge
har en vis sandsynlighed for at fordampe et atom, som afhaenger af klyn-

gens temperatur og stgrrelse, hvilket udtrykkes gennem henfaldskonstanten
1

3 = kn =k(N, T(N)). Endringen i antallet af klynger af en given stgrrelse

T

kan dermed udtrykkes som

d";"t(t) = —kynn(t) (B.2)
dnc;t(t) = —k,—n,—(t) +Vki+1ni+1(t) (B3)
dnl(t) _

Hvor:=2,...,N — 1.

Begyndelsesbetingelsen er ny(0) = Ny og n;(0) = 0 for: = 1,2,..., N—1, dvs.
der til tiden ¢t = 0 kun eksisterer klynger med N atomer. Dette system af
N lineare, fgrsteordens differentialligninger kan lgses analytisk (se f.eks. [1]).
Lgsningen bliver

nn(t) = Noe—bnt (B.5)
N k e—th e-kN—lt B 6
1ty = + .
-1 (f) ON{kN—l—kN kN—-kN—1} (8.9)
Noknk e
() = -
nn—z2(t) oknkn-1 {(kN—l T ——
e"kN—lt e"kN—Zt
+ ; }
(kv — kn-1)(kn-2 — kn-1)  (Bv — En—2)(kn-1 — kn-2)

e—th

(kn-1— kn)(kn—2 — kn) - - - (ki — kn)

ni(t) = NOkaN—l"‘ki+l{

+ -

e—kgt
R PV Ty yooy g k,-)} (B-7)

Fordampning regnes for en termisk aktiveret proces, der kan analyseres med
metoder stammende fra den statistiske mekanik. Alt efter hvor avanceret
denne analyse ggres, fas forskellige udtryk for henfaldskonstanten k;. Vi
benytter et udtryk stammende fra [7]

by = Ti = g N?/3e=DN)/T(N) (B.8)
N
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wq er en typisk vibrationel frekvens, N?/3 udtrykker henfaldskonstantens af-
hengighed af klyngens overflade, T(N) er temperaturen, defineret som den
indre energi per frihedsgrad, D(N) er bindingsenergien for fordampning af et
atom fra en klynge med N atomer. Ifglge [13] er D(N) = 0.9 eV £ 0.05 eV
for N =29 — 37. Visetter D(N) =D = 0.9 eV.

Hvis klyngen har absorberet en foton er T(N) givet ved

E¢
3N -6

T(N)=T) + (B.9)
TY er temperaturen af en klynge med N atomer, fgr den absorberer en foton.
I klyngebeamet har klynger med samme masse ikke ngdvendigvis samme
temperatur, s TJ skal fortolkes som middeltemperaturen af klyngerne. Ef
er energien af fotonen i eV. Det ses, at jo stgrre klyngen er jo mindre haeves
temperaturen, nar klyngen absorberer en foton. Derfor vil den lysinducerede
fordampning af atomer ske langsommere for store klynger end for smaé.

For hvert atom der fordampes reduceres den indre energi af klyngen med
bindingsenergien D og den kinetiske energi som klyngen og det fordampede
atom opnar som fglge af fordampningen. Vi ser bort fra den kinetiske energi
i det fglgende. Dermed reduceres temperaturen af klyngen med

T(N=1) =~ T(N)—3ND_ - (B.10)

For at estimere den tid der gér, fra klyngen absorberer en foton til den
fordamper det fgrste atom, ma vi fgrst beregne T{'. Dette ggres ved at
male hvor stor en brgkdel af klyngerne med massen Nmy,, som fordamper
mellem accelerations-rgret og energifilteret, nar klyngerne ikke belyses. For
klyngestgrrelse 48-60 fordamper i gennemsnit 10 % af klyngerne. Idet afstan-
den mellem accelerations-rgret og energifilteret er L, = 2.0 m, er flyvetiden
to = 15.4v/N ps. Ved at kombinere ligning B.5 og B.8 fas

W=— 2 (B.12)

In (_ In09 3)
towg N /

Hvis vi har et ensemble af klynger af stgrrelsen N med middeltemperaturen
TY, der alle absorberer en foton med energien Ef kan vi nu beregne for-
holdene mellem de klynger som har fordampet henholdsvis 0, 1, 2 eller 3
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N=58 - N =59 N= 60 -
Malt | Model || Malt | Model || M&lt | Model

2.47 eV
m | 048 | 0.56 | 0.59°| 0.58 || 0.64 | 0.60
M2 0.35 | 0.43 || 0.38 | 0.41 || 0.31 | 0.39
3 0.17 | 0.01 | 0.03 | 0.01 || 0.04 | 0.01

2.54 eV 7 ) ]
m 0.44 | 0.49 [ 0.56 | 0.52 | 0.49 | 0.54
2 0.44 | 0.49 || 039 | 046 | 0.41 | 0.44
13 0.12 | 0.02 || 0.05 | 0.02 || 0.09 | 0.02

2.64 eV
m 0.41 | 0.40 | 0.50 | 0.43 || 0.40 | 0.45
2 0.44 | 0.56 | 0.43 | 0.54 || 0.48 | 0.52
73 0.16 | 0.04 | 007 | 0.03 || 0.12 | 0.03

Tabel B.1: Sammenligning af mélte og beregnede forhold mellem klynger,
der har fordampet henholdsvist 1, 2 eller 3 atomer i Igbet af flyvetiden ty.
n; = nN—1+:J\IZ:;+nN—3 og 1 = 1,2,3, hvor ny_; er antallet af klynger som har
fordampet i atomer.

atomer® i lgbet af flyvetiden ¢ty mellem belysningspunktet og energifilteret.
Dette ggres vha. de 4 fgrste ligninger i ligningssystemet givet ved ligning
B.5 til B.7, hvor t sattes lig ¢y, og henfaldskonstanterne k; er givet ved lig-
ning B.8 med temperaturer T'(¢) givet ved ligning B.11, og 7' bestemt ved
ligning B.12. Vi har fastlagt alle parametre piner wy, der benyttes som en
fitteparameter. I spektrene er fgrste, anden og tredie datter adskilt, derfor
har vi for en bestemt klyngestgrrelse og en bestemt fotonenergi méalt forhol-
dene mellem klynger som har fordampet henholdsvis 1, 2 og 3 atomer. Disse
forhold kan vha. ovennavnte fremgangsmade ogsd beregnes ud fra model-
len?, hvor w; indstilles manuelt, s& der bliver stgrst mulig overensstemmelse
med maleresultaterne. Vi har sammenlignet m3lte og beregnede forhold for
klyngestgrrelserne 58, 59 og 60 og 3 fotonenergier, der ligger lige omkring
absorptionsresonnansen, idet usikkerheden pa de malte forhold er mindst for
disse energier. I tabel B.1 ses slutresultatet, opndet med wy = 510! s~1,
Ud fra tabellen ses, at man ved at indstille wqy kan opni en rimelig god over-
ensstemmelse mellem de malte og beregnede veerdier. Iszr forskellen mellem
11 og n2 bliver reproduceret rimeligt af modellen. De beregnede veerdier af

! Andelen af klynger som fordamper 4 eller flere atomer er forsvindende.
2Dette ggres ved at normalisere de beregnede forhold mellem klynger, der har fordampet
1, 2 eller 3 atomer til 100 %.
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ns ligger generelt for lavt i forhold til de malte.

Vi kan nu benytte modellen med den ovenfor fundne veerdi af wy til at beregne
andelen af klynger som ikke ndr at fordampe atomer inden energifilteret
M Pé figur B.lern = ”(t”) for N = 58, 59 og 60 afbildet som funktion
af fotonenerglen Det ses, at JO h¢Jere klyngestgrrelse NV jo flere klynger vil

0.14 .
012 |
A o] N =60
o) A N=59
0.10 - 0 N=58 i
A
0.08 + O (@] 4
(=)
c A
0.06 go© i
A
0.04 + go© -
L A |
. bOo
0.02 + e 8 b
0.00 | B g o -

21 22 23 24 25 26 27 2.8 29 3.0 3.1 3.2
E

Figur B.1: o = "NN:N andelen af klynger som ikke nir at fordampe atomer
inden energifilteret, beregnet ud fra modellen.

ikke have fordampet et atom inden energifilteret. For den mindste fotonenergi
2.1 eV er andelen af ikke fordampede klynger 13 % for N = 60, men andelen
aftager steerkt med voksende fotonenergi, siledes er den mindre end 2 % for
fotonenergier over 2.45 eV.

Det er sveert ud fra denne simple model at sige noget endeligt om betydningen
af, at nogle klynger ikke nar at fordampe atomer, selvom de har absorberet
en foton. Modellen forudsiger, at effekten er ubetydelig for de fotonenergier,
som har betydning for absorptionsprofilen, men nogle af vores maleresultater
antyder, at effekten spiller en rolle (se afsnit 6.2).
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Appendiks C
Energifilter

Princippet i energifilteret er, at klynger med forskellig energi afbgjes forskel-
ligt i et krumt elektrisk felt, hvorved moder og dgtre adskilles i separate
beams, der siden detekteres pé en positionsfglsom teller. Da alle ioniserede
klynger afbgjes omtrent 90°, frasorteres ved samme lejlighed det neutrale
beam. I dette appendiks behandles selve energifilteret og problemerne med
at opnd en tilstraekkelig adskillelse, mens teellerens virkemade og dataopsam-
lingen gennemgas 1 appendiks D.

C.1 Energifilteret

Der benyttes en kvartcylindrisk pladekondensator, hvor de to alumimiums-

plader har en krumningsradius p& henholdsvis 6 cm og 10 cm. De har begge
bredden 10 cm.

I et ideelt energifilter vil en indkommende ladet partikel kun meerke et elek-
trisk felt inde i selve filteret. Feltet kan da reguleres saledes, at moderbeamet
foretager en perfekt cirkuleer bevaegelse gennem 90°. Dgtre, som har lavere
energi, vil dermed afbgjes kraftigere. Denne situation er skitseret i figur C.1.

Da afstanden mellem pladerne i dette tilfzlde er temmelig stor, vil ideel
adferd ikke kunne forventes, idet randfeltet far afggrende betydning. Det
kan imidlertid veere instruktivt at se bort herfra, for at opstille en principiel
model af filterets virkemade. Udover at fremme den fysiske forstaelse vil den
ogsd kunne give et estimat af stgrrelsesordenen af den adskillelse, der opnéas
mellem moder og dgtre. Modellen tager udgangspunkt i nogle beregninger
pa et cylindrisk energifilter hos Green [24].
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Energifilter

Figur C.1: Overdrevet skitse af energiadskillelsen. Moderbeamet bevaeger sig
gennem et cirkelafsnit med radius 7o omkring O. Adskillelsen af moder og datter
ved detektoren, a, er siledes givet ved summen af adskillelsen ved filterudgangen
og bidraget fra den ekstra flyvelengde: L tan 6.

Skal den elektriske kraft virke som centripetalkraft pd en moderklynge, ma
fplgende geelde:

v2
eFy =m=2 (C.1)

To
hvor e er den positive elementarladning, E er stgrrelsen af det elektriske felt,
m er klyngens masse, vp hastighedens stgrrelse og ro centralbanens krum-
ningsradius. Heraf findes E-feltets stgrrelse som funktion af den kinetiske

energi:

. 2Ekin

€Ty

Eo

(C.2)

eller, idet energien er givet ved 2 keV og ro = 8 cm:
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Ey =500V /cm (C.3)

For at vurdere hvilken bane en datter vil fglge, m& E(r) bestemmes. Fgrst
findes det elektrostatiske potential ved at betragte to uendelig lange, kon-

centriske cylindre med radier R; og R, og elektrostatiske potentialer V; og
Va.

Den fuldstzendige cylindersymmetri ggr at Laplaceoperatoren i cylindriske
koordinater reduceres til:

190,
T rdr Or
Lgses nu Laplaceligningen, V2V = 0, med indsattelse af de to givne poten-

tialer som randbetingelser, findes potentialet mellem kondensatorpladerne
som funktion af radius:

V2 (C.4)

Vo—-W r '
V = ln% IHE+‘/1 , R1STSR2 (C5)

Det gar sledes logaritmisk i r, og E-feltet vil kunne udtrykkes ved:

E(r) = Eorrg (C.6)

For at vurdere adskillelsen vil vi nu betragte en datterklynge med massen
m* = m + Am (Am er negativ), som kommer ind i filteret med hastigheden
v. Hastigheden i en krum bevaegelse kan i almindelighed udtrykkes som
summen af et radielt og et transversalt bidrag (se figur C.2):

dr dé
V(t) = e,.zt- -+ egr:ﬁ (C7)

Da kraften er radiel, vil kun det radielle bidrag til accelerationen vere for-
skelligt fra 0. Dette findes ved differentiation:

. 2
a,(t) = e, (F — rf2) = e, (7 — ”70) (C.8)
de, df dep df
T T0H % w T w (€9)

¥
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€9

> (z)

Figur C.2: Hastigheden i en vilkrlig bevaegelse oplgst pa en radiel og en trans-
versal komposant.

Fra Newtons anden lov findes derfor:

*,.2
* m vy

mrnr=

- eE,)% (C.10)

r

At kraften er radiel medfgrer endvidere at baneimpulsmomentet omkring
z-aksen er bevaret:

To
M*rvg = m*rouy & vg = —g (C.11)
T

Substitution med dette i C.10 og brug af C.1 fgrer til {glgende udtryk:

o W8 =+ 42)

3

(C.12)

Vi lader nu r = ry + , og finder

To

r"=(ro+m)"=7'3{1+nf—0+P—m2——ll(i)2+"'} (C.13)

Rakkeudvikling til fgrste orden i % og Am giver herefter




C.1 Energifilteret 115

A
&= -2lz+ —mwovo , Wy = %o (C.14)
. m : To )

Lgsningen til denne differentialligning med begyndelsesbetingelserne
z(0) = Oog £(0) = Oer

1 Am

= —ro—(1 — 2wot C.15

z = 5ro—( cosfwo) (C.15)

Den tid klynger er om at n filterets udgang er med god approksimation
givet ved t = 3¢ = ;. Da endvidere —A;n’—'i = -A]—Vj\i - hvor N er antallet af

atomer 1 moderklyngen, og AN (negativ) antallet af fordampede atomer -
vil adskillelsen ved filterudgangen vere givet ved

1 AN T
Zudgang = ’2—T0—N—(1 — COS ﬁ) (016)
Efter udgangen er anbragt et ekstra 25 cm flyvergr med henblik pa at kunne
adskille dgtre fra moder op til klyngestgrrelser p& over 100. Det antages i den
idealiserede model, at klyngen her foretager en linezer flugt i feltfrit omrade.

Den vinkel, a, hastigheden danner med lodret ved udgangen er givet ved
tan o 2 L AN in —

= — R —= —— —

ve v V2 N 2

og den samlede adskillelse ved teelleren er siledes

(C.17)

1 1 . AN
a= (é-ro(l — €08 -\—;—5) + %L sin \%) IT‘ (C.18)

eller med rg = 80 mm og L = 250 mm:

AN
a 05 mm ‘ N

(C.19)

Pa figur C.3 er afbildet den adskillelse modellen forudsiger, samt et antal
punkter pa grundlag af simuleringer i SIMION [17]. Der er kvalitativt god
overensstemmelse, mens adskillelsen i simuleringerne er lidt stgrre. Dette
forhold ma& tilskrives randfeltets indvirkning, idet klyngerne meerker feltet
lenge inden filteret nés, hvorved afbgjningen forgges (jfr. figur C.7). Af
samme arsag kan speendingen pd de to plader i filteret ikke indstilles pa
de af modellen forudsatte veerdier (V; = —1151 V, V; = 892 V), der fglger
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Figur C.3: Afbgjningen af den fgrste datter, relativt til moderbeamet, afbildet
som funktion af moderklyngens stgrrelse - dels ud fra den opstillede model, dels
ud fra simuleringer.

af ligningerne C.3, C.5 og C.6. I simuleringen udsettes klyngerne saledes
for et mindre E-felt end i modellen (omtrent 485 V/cm for moderbeamets
vedkommende). Den relativt gode kvantitative overensstemmelse skyldes
derfor at der i simuleringerne er kompenseret for randfeltets indvirkning ved
en reduktion af den elektriske feltstyrke.

C.2 Udsmgring af beamet

Model og simuleringer viser at der opnas en tilstraekkelig god adskillelse af
tynde beams ved indfgrelse af den ekstra flyveleengde p4 25 cm. Der er imid-
lertid ikke taget hgjde for den effekt at beamene, der har en endelig bredde,
udsmgres over tid. Denne effekt viser sig at veere kraftigere end adskillelsen,
og har saledes alvorlige konsekvenser for forholdet mellem beamcentrenes
indbyrdes afstand og bredden af de enkelte beams. Dette forhold, som funk-
tion af teellerens afstand fra energifilteret, er vurderet ud fra simuleringer og
vist i figur C.4. Det ses heraf at udsmgringen fuldstzendig underminerer den
ggede adskillelse, der opnas med et leengere flyvergr.

I den eksperimentelle virkelighed fordrsages udsmgringen af mindst to for-
skellige effekter. Der vil veere en temperaturbestemt beamdivergens, og der-
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Figur C.4: Forholdet mellem adskillelse, a, og beambredde, b, afbildet som’

funktion af tallerens afstand fraenergifilteret. Data er fundet ved en SIMION-
simulering af et 1 mm bredt beam af NaZ, med 1. datter.

udover har energifilteret en fokuserende virkning, der fgrer til udsmgring.
Det er udelukkende den sidste effekt, der opfanges i figur C.4, og den skal
her omtales lidt narmere. '

Et cylindrisk E-felt kan opfattes analogt til et optisk prisme-linse-system. I
det symmetriske tilfaelde, hvor kildepunktet ligger i afstanden d udenfor den
elektrostatiske linse, og billedet ligger 1 samme afstand p4 den modsatte side,
kan det vises at denne afstand er givet ved [24, s. 96):

To 0
d=—=cot— C.20

75N (C-20)
hvor @ er det antal grader linsen straekker sig over, og ro er centralbanens
krumningsradius.

For energifilterets vedkommende, hvor § = 90° og ro = 8 cm, findes saledes:
d = 2,8 cm. For et parallelt indkommende beam mé fokuspunktet altsd
forventes at ligge omkring udgangen af filteret, hvilket vil give anledning til
stgrre udsmgring for lzengere flyveleengder. Dette bekraftes af simuleringer.

SR
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-C.3 Einzel-linsen s )

Af figur C.4 og ligning C.20 ses at yderligere manipulation af beamet er
ngdvendig for at opnd en bedre oplgsning. Dette er spgt gjort ved indsazttelse
af en Einzel-linse efter filteret. Séfremt den kan bringes til at fokusere de

enkelte beams uden at forstyrre- deres adskillelse; vil effekten fra det ekstra
flyvergr kunne udnyttes. - '

Einzel-linsen bestar af tre par af parallelle aluminiumsplader anbragt efter
hinanden, siledes at beamet passerer gennem dem efter tur (se figur C.5).
Pladerne star vinkelret pa den retning hvori beamet afbgjes. De to yderste
par er pa jord, mens der kan laegges spending pad midterpladerne.

Princippet i linsens virkemade er skitseret i figur C.6. Nar der legges spaen-
ding p& de to midterste plader (normalt samme spending pa begge) og de
yderste par er pd jord, vil @kvipotentialfladerne ligge som angivet pa figu-
ren. De indtegnede krafter gzlder for partikler, hvis ladning har samme
fortegn som den patrykte speending. Da partiklen fgrst decelereres og siden
reaccelereres, vil den pavirkes i laengst tid af de fokuserende krefter midt
i linsen, hvorved en netto fokuserende virkning opnés. Bemszerk at en linse

hvor speendingen har modsat fortegn af partiklernes ladning, ligeledes vil
virke fokuserende.

[T A

RLTT LAY

PlX

P T e AL, P R O BN

VAT a A
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;\\\\\\\\\\

Figur C.5: Einzel-linsen. Aluminiumspladernefastholdes i en cylinder af truvidur
(letforarbejdeligt plastmateriale med hgj elektrisk modstand), som kan fastspaen-
des i flyvergret. Alle pladerne har bredden 9,3 cm. Lzangderne er: 3,0 cm, 1,8

cm og 2,1 cm. Pladeparrene er adskilt af 0,9 ¢cm, mens afstanden mellem de to
plader i et par er 8,2 cm.
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Linsen er designet ved hjelp af simuleringer. Det er ikke trivielt at forsta
hvorledes en fokuserende effekt for de enkelte beams kan opnds, samtidig med
at deres adskillelse opretholdes. Det viser sig imidlertid at dette lader sig ggre
ved at konstruere linsen siledes at den vender rundt pd de indkommende
beams. Den optimale konfiguration er vist i figur C.7.

Det er ikke muligt at opna god fokusering af samtlige beams, men da moderen
altid er langt stgrre end de gvrige, er det denne der bgr optimeres efter.
Bredden af moderbeamet pa figur C.7 er 0,08 mm, mens bredden af fgrste
datter er 0,28 mm. Afstanden mellem beamcentrene er 2,7 mm.

En konsekvens af problemets iboende asymmetri er, at der ma kgres med for-
skellig speending pa linsens to elektroder. En vis intuitiv forstaelse af hvad
linsen egentlig ggr, kan fis ved at betragte de fem beambaner i forstgrrelse.
Disse er vist pa figur C.8 sammen med et antal &kvipotentialkurver. Det ses
hvorledes beamene passerer gennem et saddelpunkt, der tillader god fokuse-
ring og lille afbgjning af de beams, der gar centralt igennem. De, der ligger
leengere ude til venstre, kastes derimod til hgjre, og fokuseres langt tidligere,
med gget udsmgring til fglge.

Det har sdledes veeret muligt at finde en pragmatisk lgsning pa problemet med
adskillelse af tungere klynger end i tidligere eksperimenter, ved indfgrelse af
en Einzel-linse med asymmetrisk spending. 4

oV 5000V 0V

Figur C.6: Princippet i en Einzel-linse.
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Figur C.7: SIMION-plot af Najog de fire fgrste dgtre p3 deres vej gennem
energifilter og Einzel-linse. De to indkommende, parallelle baner definerer et
beam af 1,2 mm bredde (alle beams er her sammenfaldende). De forskellige
beams adskilles s3 i filteret, hvorefter Einzel-linsen vender rundt ps dem. Ved

taelleren (dvs i toppen af billedet) ses udsmgring og adskillelse (moderen og fgrste
datter ses fra venstre som enkeltstreger).
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Figur C.8: Nal, med fire dgtre i Einzel-linsen. Beamene kommer ud af energi-
filteret i bunden af billedet. De to baner yderst til hgjre definerer moderbeamet.
Endvidere er indtegnet akvipotentialkurver for hver 100 volt fra 100-2000 V.







Appendiks D

Detektor og dataopsamling

I appendiks C er det beskrevet hvordan klyngestgrrelser med forskellig energi
kan adskilles. Denne adskillelse bestemmes ved hjzlp af en positionsfglsom
detektor placeret efter energifilter og Einzel-linse. N&r detektoren rammes
af en klynge, udsender den et elektrisk signal, som efterfslgende deles i en
startpuls og en stoppuls. Tidsforskellen mellem de to pulser afhanger af,
hvor klyngen har ramt. Dette dobbeltsignal omsattes fglgende til en tzlling
ien af 1024 kanaler, der opsamles i computeren.

I det fglgende gives en kort beskrivelse af den anvendte detektor. Da det viste
sig ngdvendigt at indfgre et antal azndringer i sammensatningen af den gamle
detektor, skal nogle af de overvejelser,.der 13 til grund for modifikationen,
efterfplgende omtales.

D.1 Detektion af klyngerne

D.1.1 Tealler

Detektoren, eller telleren, bestar af to micro channel plates fra GALILEO
Electro-Optics Corporation. Det er 0,5 mm tykke glasplader med en diameter
pé 5 cm, der er fremstillet ved sammensmeltning af et stort antal meget sma
cylindre (diameter: 10 pm, afstand mellem to centre: 12 pm). Det aktive
areal pa godt 12 cm? svarer séledes til ca. 107 kanaler. Disse har pa indersiden
en belaegning af halvledermateriale, der friggr elektroner nar det rammes. Pa
hver side af pladen ligger en tynd film af krom, og nér der legges spznding
herover, vil en lgsreven elektron i en kanal treekkes igennem, ramme vaeggen
og lgsrive flere elektroner, siledes at der dannes en elektronkaskade. Med to
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a)
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1. channel plate
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Figur D.1: a) Skematisk opstilling af detektoren (ikke i m&l). Klyngerne kommer
ind fra oven, passerer et jordet gitter, og Igsriver elektroner i nedslagspunktet.
Som fglge af den udefra patrykte spaendingsforskel (V a2 —2300 V) dannes en
elektronkaskade, som rammer en bane p3 printpladen nedenunder.

b) De enkelte baner p3 printpladen er serieforbundet gennem delaylinjer af 2 ns.
Den samlede forsinkelse over de 80 baner er siledes, ideelt set, 160 ns.
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plader opnés en forsteerkning pa over 10°. Kanalerne er anbragt i en vinkel
pa 8° i forhold til aksen mellem de to plader, og pladerne anbringes s& de
to kanalszt hzlder modsat (se figur D.1). Herved undgés for voldsomme
baglens accelerationer af evt. positive ioner, der kan give stgj. Det sikrer
endvidere at klyngerne ikke kan passere pladerne.

Figur D.2: Forsiden af printpladen (ca. 70% af naturlig stgrrelse). Bagsiden
bestar af et jordplan. Hver strip har en bredde p§ 0,34 mm og afstanden mellem
to strips er 0,17 mm. Delaylinjerne sidder i rundkreds p3 bagsiden, sdledes at
printbanerne gdr direkte ind p& dem.

Efter de to micro channel plates er anbragt en printplade med 80 parallelle
baner daekkende en samlet bredde pd 4 cm. Nar en elektronkaskade ram-
mer en af disse baner, vil den opsplittes i to signaler, der lgber hver sin vej
gennem de tilkoblede delaylinjer. Saledes opnés et dobbelt signal, hvor tids-
forskellen afspejler klyngens nedslagsposition. Et negativ af printpladen er
vist 1 figur D.2.
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"D.1.2 Dataopsamling

De to signaler fra delaylinjerne forstzerkes. Ved hjelp af et par diskrimina-
torer omformes signalerne - der har varierende hgjde pga. at dempningen
afhenger af nedslagspositionen - til to standardsignaler (firkantpulser) af
veldefineret hgjde. Tidsforskellen kan herefter i en Time to Amplitude Con-
verter omsettes til en pulshgjde, som igen vha. en Analog-Digital Converter
omdannes til et bineert signal, der optages i en kanal i computeren (se figur
D.3). For at sikre at startsignalet altid kommer fgr stop, indleegges en ekstra
forsinkelse pa 200 ns i stoplinjen.

Stop Diskrimi- 200 ns
nator | forsinkelse| |

80 2 TAC ADC Interface
strips 8 s00ns- 10V [ (10~ 1024 Apc.vME
Computer
Diskrimi-
Sat 2002 nator

Figur D.3: Det opsplittede signal fra detektoren gdr gennem to adskilte linjer,
hvor stopsignalet forsinkes yderligere. TAC'en omszetter tidsforskellen til et sig-
nal, der omfortolkes til et kanalnummer af ADC’en. S3ledes optages et spektrum
af tallinger i de forskellige kanaler i computeren.

Detektoren kan testes vha. en a-kilde, der udsender en ensartet fordeling af
partikler i alle retninger, siledes at alle strips i princippet rammes lige mange
gange. Resultatet af en sddan test vises i figur D.4.

Fglgende komponenter er anvendt:

EG&G ORTEC, VT120 Fast Preamplifier (350 MHz)
EG&G ORTEC/ESN, 8000 CF Octal Constant Fraction Discriminator
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512

l

10 522
Figur D.4: Resultatet af en detektortest med a-kilde. Der synes at vere 63
velfungerende strips p& midten, mens der er et problem i siderne. Dette skyldes
muligvis induktive koblinger mellem de yderste strips, men det har ingen relevans
for eksperimentet, da 60 strips er tilstrazkkeligt til at detektere et moderbeam og
tre dgtre. Signal-stgj-forholdet varierer mellem 2:1 og 3:1.

- Borer + Co., Twin Delay Line, Type 701
EG&G ORTEC, 566 TAC
Canberra, ADC 8075

D.2 Modifikation af detektoren

Den i figur D.2 viste printplade er en nykonstruktion i forhold til den tidligere
anvendte detektor. Her sad delaylinjerne pé en selvstendig plade, adskilt fra
printpladen (der heller ikke havde noget jordplan pé bagsiden). Forbindelsen
mellem strips og delaylinjer formidledes af 80 lgsthaengende ledninger.

Den gamle detektor ophgrte, af hidtil uforklarede grunde, med at virke efter
nogle méneders brug, og handling var derfor pakreevet. Et af tiltagene for at
bringe den tilbage i brugbar stand bestod i at indf¢gre nye, hurtigere forsteer-
kere. De gamle havde en rise time! p3 omkring 14 ns, mens de nye ligger p&

1Rise time er defineret som den tid det tager en puls at stige fra 10 til 90% af sin
maksimalveerdi.
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ca. 3 ns (350 MHz). Dette fgrer siledes i princippet til en bedre oplgsning af
signalerne fra forskellige printbaner, idet den af TAC’en afleeste tidsforskel
mellem start- og stop- puls er mere veldefineret for smallere pulser.

Det viste sig imidlertid at veere en abmng af Pandoras aske. De langsomme
forstzerkere havde tilsyneladende haft den bieffekt, at de udmidlede hgjfre-
kvent stgj stammende fra refleksioner-ved overgangen fra tilledningerne-til
delaylinjerne. De hurtigere forsteerkere havde ikke denne ﬁltervuknmg, og
fglgelig reagerede TAC’en i mange tilfzelde p3 falske signaler.

Formalet med den ny printplade er siledes at reducere stgjen ved at begrzense
mistilpasninger til et minimum. De kan ikke elimineres fuldsteendig, men
problemet kan yderligere mindskes ved at minimere l¢bet1derne saledes at
stgjen har meget hgj frekvens. '

Forudsztningen for en sddan konstruktion er imidlertid at systemet er vel-
defineret, sa lgbetider og karakteristiske impedanser kan vurderes. Dette er
arsagen til at det omtalte jordplan er indfgrt, hvorved de enkelte printbaner
bliver transmissionslinjer med nogenlunde kendte parametre.

Vi skal fgrst betragte arsagen til omtalte hgjfrekvente stgj i den gamle detek-
tor nermere, hvorefter en vurdering af egenskaberne ved den ny printplade
foretages. Det understreges at de fglgende beregninger er udtryk for grove
skgn, der blot kan give et fingerpeg om problemernes oprindelse.

D.2.1 Hgjfrekvent stgj

Stgjen kunne afslgres vha. et oscilloskop, der viste et billede som pa figur D.5.
For at give et bud pa oprindelsen af denne stg], skal vi kaste et kort blik pa
opbygningen af en delaylinje. En sddan er vist pa figur D.6a, og bestar af
en rakke serieforbundne selvinduktioner, der hver er parallelforbundet til en
kapacitor, hvis anden plade er pa jord. Det er med andre ord en ganske
almindelig transmissionslinje, hvor udbredelseshastigheden er reduceret ved
at bruge store veerdier af L og C.

Hvis derimod situationen er som skitseret i figur D.6b, vil det ikke lzengere
vaere en transmissionslinje, idet forbindelsen til jord er afbrudt over en vis
frekvens. Et i A indkommende, hgjfrekvent signal vil kunne koble kapacitivt
direkte til B, og hgjfrekvente Fourierkomponenter af en indkommende puls
vil derfor passere ""delaylinjen" uden forsinkelse, mens komponenter af lavere
frekvens vil lgbe gennem selvinduktionerne.

En kombination af mistilpasning mellem tilledninger og delaylinjer, samt
utilstraekkelig jording af delaylinjerne, vil sdledes kunne fgre til et billede
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Figur D.5: "Oscilloskop-billede" (tegnet efter hukommelsen) af signalerne fra de
to 350 MHz forstaerkere. Dverst ses startpulsen og nederst stop-pulsen, forsinket

med et antal nanosekunder. Forud for begge gir nogle hgjfrekvente ringninger
med en periode af stgrrelsesorden 1 ns.

—> ¢t (ns)

som det pa figur D.5 viste.

I den gamle detektoropstilling bestod jordlinjen til delaylinjerne af en. lille .
tréd af godt tre cm leengde og ca. 3 mm tykkelse. Et estimat af impedansen
for et signal p4 1 GHz kan nu ggres.? Ifglge [10, s. 121] er selvinduktionen af
en fri trad med tykkelsen d og afstanden a til et jordplan givet ved:

L =2y, ln%— [nH/cm] (D.1)

hvor p, i vakuum er lig 1 og alle méal angives i cm. Idet a estimeres til 2 cm,
giver dette en selvinduktion pa ca. 10 nH/cm for jordledningen. Kapacitan-
sen er tilsvarende givet ved:

Er
C~ W [pF/cm] (D2)

hvilket giver ca. 0,1 pF/cm, idet den relative permittivitet for vakuum saet-
tes til 1. Heraf kan den karakteristiske impedans findes, 1det ledningerne
betragtes som veerende tabsfri [22, s. 280):

3
Zy = \/g ~ 300 Q (D.3)

2Rise time for de uforstzrkede start- og stop-pulser kunne vha. oscilloskopet vur-
deres til ca. 1 ns, hvilket giver en frekvens pa ca. 1 GHz for den hgjeste betydende
Fourierkomponent.
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T T T T T

&
==

Figur D.6: a) Normal delaylinje. Det er i princippet blot en transmissionslinje
med store L og C. ] :

b) "Amputeret" delaylinje. Hvis jordforbindelsen er utilstrakkelig (dvs. hvis den
har en impedans, som er sammenlignelig med eller stgrre end delaylinjens karak-
teristiske impedans), vil den virke som en spandingsdeler, og signaler vil kunne
udbredes direkte gennem kapacitorerne ved A og B.

I tabsfri transmissionslinjer vil udbredelseskonstanten kunne udtrykkes ved
v =jwVLC =3 277’, hvor j er den imaginzere enhed. Hvis en linje af lzengden
[ kortsluttes, vil indgangsimpedansen vere givet ved:

Z; = Zotanhyl = 25Zy tan —2;1 (D.4)

Udbredelseshastigheden i den her omtalte jordledning (v = _\/%_—c') er omtrent
lig lyshastigheden, hvilket for GHz-signaler svarer til en bglgeleengde pa ca.
30 cm. Ledningen mé derfor forventes at have en indgangsimpedans af stgr-
relsesorden

Z: = 2jZ, tang- ~ §400 Q (D.5)

Dette er omtrent 8 gange si meget som delaylinjens karakteristiske impedans
(50 €2). Der er derfor slet ikke nogen jordforbindelse for GHz-signaler. At
impedansen er givet ved en positiv imaginzrdel, betyder at det induktive
element er dominerende. Strgmmen vil sdledes veere fasedrejet —% i forhold
til spaendingen.

I den ny konstruktion forbindes delaylinjernes jord-pins direkte til det ind-
forte jordplan. Dette medfgrer i princippet at | = 0, hvorved indgangsimpe-
dansen bliver nul, og jordforbindelsen er god - ogsa for hgjfrekvenssignaler.
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I den gamle opstilling havde forbindelseslinjerne mellem strips og delaylinjer
en lengde pd mellem 10 og 15 cm. For v = ¢ svarer dette nogenlunde til en
lgbetid frem og tilbage pd 1 ns, svarende til stgjens frekvens. Ud fra disse
betragtninger er det derfor sandsynliggjort, at billedet pa figur D.5 virkelig
stammer fra mistilpasning mellem tilledninger og delaylinjer, kombineret med
en svag jordforbindelse.

D.2.2 Ny printplade

Med indfgrelsen af et veldefineret jordplan i den ny opstilling, vil de enkelte
strips kunne betragtes som transmissionslinjer, og deres karakteristiske pa-
rametre kan dermed beregnes. Herefter kan ogsd mistilpasningen vurderes.

Kapacitansen af printpladen er malt til 2,718 pF/cm?. Herudfra kan den
relative permittivitet, €, = €/¢o, beregnes, idet

¢ =5 bl
a a

(D.6)

hvor C er kapacitansen pr. arealenhed, og a er tykkelsen af printpladen, som
er 0,16 cm. S3ledes fas ¢, = 4,9. Den specifikke kapacitet af en lige trad
med bredden d, parallel til et jordplan, er givet ved ligning D.2. Da bredden
af printbanerne er 0,338 mm, giver det:

C =0,93 pF/cm
Induktansen er givet ved ligning D.1, og idet p, seettes til 1, findes:
L=5,9nH/cm

Heraf findes nu den karakteristiske impedans:

/L
= —_= Q
Zo 8 80

Pulsens udbredelseshastighed pa en strip er:

=1,35-10" cm/s
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- Lgbetiden fremog tilbage pa en strip med leengden 10 cm (fnaksimum) er s&-
ledes 1,5 ns, svarende til en frekvens p& 0,7 GHz. Selvom ledningslzngderne

er sggt minimeret pa den ny printplade, medfgrer den lavere udbredelseshas-

tighed altsd at stgjens frekvens er stort set uzendret.

Mistilpasningen mellem printbaner og delaylinjer kan ogsa vurderes. Reflek-
sionskoefficienten er defineret ved [22, s. 278]:

 Z1)Zy -1

= ——— D.7
Po ZL/ZO +1 ( )

Zy, er belastningsimpedansen for enden af transmissionslinjen og Z; er den
karakteristiske impedans. po udtrykker forholdet mellem den reflekterede og
den transmitterede bglge ved enden af transmissionslinjen.

I dette tilfeelde er Zy ~ 80 Q. Zj er givet ved den karakteristiske impedans
af delaylinjen (50 ), men da signalet kan lgbe begge veje, svarer dette til
en parallelforbindelse af to 50 {2 impedanser, hvorfor Z; = 25 §). Vi finder
saledes:

pPo = _0')5

Forholdet mellem den reflekterede og den transmitterede energi vil veere gi-
vet ved p3, og det ses saledes at 1 af energien reflekteres. Hvis den karak-
teristiske impedans af de lgse trade i den gamle opstilling antages at have
veeret omkring 300 (Q, ville dette svare til at ca. 70% af energien reflekteredes
(po = —0,85). Der er altsé tale om en vesentlig reduktion af mistilpasningen
i den ny konstruktion.

Den mindre mistilpasning og den bedre jording af delaylinjerne har tilsynela-
dende virket efter hensigten, idet ovenfor beskrevne stgjproblem er stort set
fraveerende i den ny detektor.
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BOUNDARY VALUE PROBLEM" )

by: Thomas P. Branson and Peter B. Gilkey
OVERFLADESTRUKTUR OG POREUDVIKLING AF KOKS

- Modul 3 fysik projekt -

af: Thomas Jessen
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237/93

238/93

239/93

240/93

241,93

242,93

243793

244,793

245a+b
/93

246/93

INTRODUKTION TIL KVANTE
HALL EFFEKTEN

af: Anja Boisen, Peter Beggild

Vejleder: Peder Voetmann Christiansen

Erland Brun Hansen

STRGMSSAMMENBRUD AF KVANTE
HALL EFFEKTEN

af: Anja Boisen, Peter Beggild

Vejleder: Peder Voetmann Christiansen

Erland Brun Hansen

The Wedderburn principal theorem and
Shukla cohomology

af: Lars Kadison

SEMIOTIK OG SYSTEMEGENSKABER (2)
Vektorband og tensorer

af: Peder Voetmann Christiansen

Valgsystemer - Modelbygning og analyse

Matematik 2. modul

af: Charlotte Gjerrild,
Maria Hermannsson,
Ragna Clauson-Kaas,

Jane Hansen,
Allan Jergensen,
Poul Lutzen

Vejleder: Mogens Niss

Patologiske eksempler.
Om sare matematiske fisks betydning for
den matematiske udvikling

af: Claus Draby, Jern Skov Hansen,
Ulsee Johansen, Peter Meibeon,
Kristoffer Nielsen

Runa
Johannes

Vejleder: Mogens Niss

FOTOVOLTAISK STATUSNOTAT 1
af: Bent Sorensen

Brovedligeholdelse - bevar mig vel

Analyse af Vejdirektoratets model for
optimering af broreparationer

af: Linda Kyndlev, Kare Fundal, Kamma
Tulinius, Ivar Zeck

Vejleder: Jesper Larsen

TANKEEKSPERIMENTER I FYSIKKEN

Et lfmodul fysikprojekt

af: Karen Birkelund, Stine Sofia Korremann
Vejlecder: Dorthe Posselt

RADONTRANSFORMATIONEN og dens anvendelse
i CT-scanning

Projektrapport

af: Trine Andreasen, Tine Guldager Christiansen,

Nina Skov Hansen og Christine Iversen

Vejledere: Gestur Olafsson og Jesper Larsen

Time-0f-Flight mdlinger p& krystallinske
halvledere
Specialerapport

af: Linda Szkotak Jensen og Lise Odgaard Gade

Vejledere: Petr Viscor og Niels Boye Olsen

HVERDAGSVIDEN OG MATEMATIK
~ LEREPROCESSER I SKOLEN
af: Lena Lindenskov, Statens Humanistiske

Forskningsrdd, RUC, IMFUFA

247,93

248/93

249/93

250/93

251193

252193

253/93

254/93

255/93

256/93

257/93

258/93

259/93

260/93

UNIVERSAL LOW TEMPERATURE AC CON-
DUCTIVITY OF MACROSCOPICALLY
DISORDERED NON-METALS

by: Jeppe C. Dyre

DIRAC OPERATORS AND MANIFQLDS WITH :
BOUNDARY

by: B. Booss-Bavnbek, K.P.Wojciechowski

Perspectives on Teichmuller and the
sahresbericht Addendum to Schappacher,
S¢cholz, et al.

by: B. Booss-Bavnbek

With comments by W.Abikoff, L.Ahlfors,
J.Cerf, P-J.Davis-, W.Fuchs, F.P.Gardiner,
J.Jost, J.-P.Kahane, R.Lohan, L.Lorch, f.
s .Radkau .and 7.Sodergvist

EULER OG BOLZANO - MATEMATISK ANALYSE SET I ET
VIDENSKABSTEORETTSK PERSPEKTIV R

Projektrapport af: Anja Juul, Lone Michelsen,
Tomas Hojgdrd Jensen

Vejleder: Stig Andur Pedersen

Genotypic Proportions in Hybrid Zones

by: Preddy Bugge Chrigstiansen, Viggo Andreasen
and Ebbe Thue Poulsem

MODELLERING AF TILFALDIGE FENOMENER

Projektrapport af: Birthe Friis, Lisbeth Helmgaarc
Kristina Charlotte Jakobsen, Marina Mosbek
Joharmessen, Lotte Ludvigsen, Mette Hass Nielsen

Kuglepakning

Teori og model

af: Lise Arleth, Kare Fundal, Nils Kruse
Vejleder: Mogens Niss

Regressionsanalyse
Materiale til et statistikkursus
af: Jorgen Larsen

TID & BETINGET UAFBANGIGHED
af: Peter Harremoés

Determination of the Frequency Dependent
Bulk Modulus of Liquids Using a Piezo—~
electric Spherical Shell (Preprint)

by: T. Christensen and N.B.Olsen

Modellering af dispersion i piezoelektriske
keramikker

af': Pernille Postgaard, Jannik Rasmussen,
Christina Specht, Mikko @stergdard
Vejleder: Tage Christensen

Supplerende kursusmateriale til
"Line@re strukturer fra algebra og analyse”

af: Mogens Brun Heefelt

STUDIES OF AC BOPPING CONDUCTION AT LOW
TEMPERATURES

by: Jeppe C. Dyre

PARTITIONED MARIFOLDS AND INVARIANTS IN
DIMENSIONS 2, 3, AND 4
by: B.

Booss-Bavnbek, K.P.Wojciechowski




26193

262/93

263793

264793

OPGAVESAMLING
Bredde-kursus 1 Fysik
Eksamensopgaver fra 1976-93

Separability and the Jones
Polynomial

by: Lars Kadison

Supplerende kursusmateriale til
"Lineazre strukturer fra algebra
oa analyse" II

af: Mogens Brun Heefelt

FOTOVOLTAISK STATUSNOTAT 2
af: Bent Serensen

265/94

266/94

267/94

268/94

269/94

270/94

271/94

SPHERICAL FUNCTIONS ON ORDERED
SYMMETRIC SPACES

To Sigurdur Helgason on his
sixtyfifth birthday

by: Jacques Faréut, Joachim Hilgert
and Gestur Olafsson

Kommensurabilitets-oscillatiocner i
laterale supergitre

Fysikspeciale af: Anja Boisen,
Peter Beggild, Karen Birkelund

Vejledere: Rafael Taboryski, Poul Erik
Lindelof, Peder Voetmann Christiansen

Kom til kort med matematik pa
Eksperimentarium - Et forslag til en
opstilling

af: Charlotte Gjerrild, Jane Hansen
Vejleder: Bernhelm Booss-Bavnbek

Life is like a sewer ...

Et projekt om modellering af aorta via
en model for stremning i kloakrer

af: Anders Marcussen, Anne C. Nilsson,
Lone Michelsen, Per M. Hansen

Vejleder: Jesper Larsen

Dimensionsanalyse en introduktion
metaprojekt, fysik

af: Tine Guldager Christiansen,
Ken Andersen, Nikolaj Hermann,
Jannik Rasmussen

Vejleder: Jens Hojgaard Jensen

THE IMAGE OF THE ENVELOPING ALGEBRA
AND IRREDUCIBILITY OF INDUCED REPRE-
SENTATIONS OF EXPONENTIAL LIE GROUPS

by: Jacob Jacobsen

Matematikken i Fysikken.
Opdaget eller opfundet
NAT-BAS-proijekt i
vejleder: Jens Hejgaard Jensen

272/94

273/94

274/94

275/94

276/94

277/94

278/94

279/94

280/94

281/94

282/94

Tradition og fornyelse

Det praktiske elevarbejde i gymnasiets
fysikundervisning, 18907-1988

Vejledning: Karin Beyer og Nils Hybel

af: Kristian Hoppe og Jeppe Guldager ‘
Model for kort- og mellemdistanceleb
Verifikation af model |

af: Lise Fabricius Christensen, Helle Pilemann,
Bettina Serensen

Vejleder: Mette Olufsen

MODEL 10 - en matematisk model af intravenese
anastetikas farmakokinetik
3. modul matematik, fordr 1994

af: Trine Andreasen, Bjern Christensen, Christine
Green, Anja Skjoldborg Hansen. Lisbeth
Helmgaard

Vejledere: Viggo Andreasen & Jesper Larsen

Perspectives on Teichmuller and the Jahresbericht
2nd Edition

by: Bernhelm Booss-Bavnbek

Dispersionsmodellering
Projektrapport 1. modul

af: Gitte Andersen, Rehannah Borup, Lisbeth Friis,
Per Gregersen, Kristina Vejre

Vejleder: Bernhelm Booss-Bavnbek

PROJEKTARBEJDSPEDAGOGIK - Om tre tolkninger af
problemorienteret projektarbejde

af: Claus Flensted Behrens, Frederik Voetmann
Christiansen, Jern Skov Hansen, Thomas
Thingstrup

Vejleder: Jens Hejgaard Jensen

The Models Underlying the Anaesthesia
Simulator Sophus

by: Mette Olufsen(Math-Tech), Finn Nielsen
(RIS@ National Laboratory), Per Fege Jensen
(Herlev University Hospital), Stig Andur
Pedersen {Roskilde University)

Description of a method of measuring the shear
modulus of supercooled liquids and a comparison
of their thermal and mechanical response
functions.

af: Tage Christensen

A Course in Projective Geometry

by Lars Kadison and Matthias T. Kromann

Modellering af Det Cardiovaskulare System med

Neural Pulskontrol

Projektrapport udarbejdet af:

Stefan Frello, Runa Ulsee Johansen,
Michael Poul Curt Hansen, Klaus Dahl Jensen

Vejleder: Viggo Andreasen

af: Erwin Dan Nielsen, Jan Danielsen,

|
|
Parallelle algoritmer
Niels Bo Johansen

|
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288/95

289/95

290/95

291/95

292/95

293/95

294/95

295/95

Granser for tilfaldighed

(en kaotisk talgenerator)
af: Erwin Dan Nielsen og Niels Bo Johansen

Det er ikke til at se det, hvis man ikke
lige ve' det!

Gymnasiematematikkens begrundelsesproblem _

En specialerapport af Peter Hauge Jensen
og Linda Kyndlev

Yejleder: Mogens Niss-

Slow coevolution of a viral pathogen and
its diploid host

by: Viggo Andreasen and

Freddy B. Christiansen

"The energy master equation: A low-~témperature

approximation to Bassler's random walk model

by: Jeppe C. Dyre

A Statistical Mechanical Approximation for the
Calculation of Time Auto-Correlation Functions

by: Jeppe C. Dyre

PROGRESS IN WIND ENERGY UTILIZATION

by: Bent Serensen

Universal Time-Dependence of the Mean-Square
Displacement in Extremely Rugged Energy
Landscapes with Equal Minima

by: Jeppe C. Dyre and Jacob Jacobsen

Modellering af uregelmessige belger
Et 3.modul matematik projekt

af: Anders Marcussen, Anne Charlotte Nilsson,
Lone Michelsen, Per Msrkegaard Hansen

Vejleder: Jesper Larsen

1st Annual Report from the project

LIFE-CYCLE ANALYSIS OF THE TOTAL DANISH
ENERGY SYSTEM

an example of using methods developed for the

OECD/IEA and the US/EU fuel cycle externality study

by: Bent Serensen

Fotovoltaisk Statusnotat 3

af: Bent Serensen

Geometridiskussionen - hvor blev den af?
af: Lotte Ludvigsen & Jens Frandsen

Vejleduer: Anders Madsen

Universets udvidelse -
et metaprojekt

Af: Jesper Duelund og Birthe Friis

Vejleder: Ib Lundgaard Rasmussen

A Review of Mathematical Modeling of the
Controled Cardiovascular System

By: Johnny T. Ottesen

296/95 RETIKULER den klassiske mekanik

af: Peder Voetmann Christiansen
297/95 A fluid-dynamical model of the aorta with
bifurcations

o by: Mette Olufsen and Johnny Qttesen

298/95 Mordet pd Schradingers kat -~ et metaprojekt om

to fortolkninger af kvantemekanikken

af: Maria Hermannsson, Sebastian Horst,
Christina Specht

Vejledere: Jeppe Dyre og Peder Voetmann Christiansen

299/95 ADAM under figenbladet - et kig p& en samfunds-

videnskabelig matematisk model

Et matematisk modelprojekt
af: Claus Drzby, Michael Hansen, Tomas Hejgird Jensen

Vejleder: Jergen Larsen

300/95 Scenarios for Greenhouse Warming Mitigation

by: Bent Serensen

301/95 TOK Modellering af trazers vakst under pavirkning

af ozon

af: Glenn Meller-Holst, Marina Johannessen, Birthe

Nielsen og Bettina Serensen

Vejleder: Jesper Larsen

302/95 KOMPRESSORER - Analyse af en matematisk model for

aksialkompressorer

Projektrapport sf: Stine Beggild, Jakob Hilmer,

Pernille Postgaard
Vejleder: Viggo Andreasen
303/95 Masterlignings-modeller af Glasovergangen

Termisk-Mekanisk Relaksation

Specialerapport udarbejdet af:
Johannes K. Nielsen, Klaus Dahl Jensen

Vejledere: Jeppe C. Dyre, Jergen Larsen

304a/95 STATISTIKNOTER Simple binomialfordelingsmodeller

af: Jeorgen Larsen

304b/95 STATISTIKNOTER Simple normalfordelingsmodeller

af: Jergen Larsen

304c/95 STATISTIKNOTER Simple Poissonfordelingsmodeller

af: Jorgen Larsen

304d/95 STATISTIKNOTER Simple multinomialfordelingsmodeller

af: Jorgen Larsen

304e/95 STATISTIKNOTER Mindre matematisk-statistisk opslagsvar

indeholdende bl.a. ordforklaringer, resuméer og
tabeller

af: Jergen Larsen
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309/95

310/96
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312/96

313/96

314/96

315/96
a+b

The Maslov Index:
A Functional Analytical Definition
And The Spectral Flow Formula

By: B. Booss-Bavnbek, K. Furutani

Goals of mathematics teaching

Preprint of a chapter for the forth-
comming International Handbook of
Mathematics Education (Alan J.Bishop, ed)

By: Mogens Niss

Habit Formation and the Thirdness of Signs
Presented at the semiotic symposium

The Emergence of Codes and Intensions as
a Basis of Sien Processes

By: Peder Voetmann Christiansen

Metaforer i Fysikken

af: Marianne Wilcken Bjerregaard,
Frederik Voetmann Christiansen,
Jorn Skov Hansen, Klaus Dahl Jensen
Ole Schmidt

Vejledere: Peder Voetmann Christiansen og
Petr Viscor

Tiden og Tanken
En undersegelse af begrebsverdenen Matematik
udfert ved hjelp af en analogi med tid

af: Anita Stark og Randi Petersen

Vejleder: Bernhelm Booss-Bavnbek

Kursusmateriale til "Linezre strukturer fra
algebra og analyse" (El)

af: Mogens Brun Heefelt

2nd Annual Report from the project
LIFE-CYCLE ANALYSIS OF THE TOTAL DANISH
ENERGY SYSTEM

by: Héléne Connor-Lajambe, Bernd Kuemmel,

Stefan Kruger Nielsen, Bent Serensen

Grassmannian and Chiral Anomaly

by: B. Booss-Bavnbek, K.P.Wojciechowski

THE IRREDUCIBILITY OF CHANCE AND
THE OPENNESS OF THE FUTURE
The Logical Function of Idealism in Peirce's

Philosophy of Nature

By: Helmut Pape, University of Hannover
Feedback Regulation of Mammalian
Cardiovascular System

By: Johnny T. Ottesen

"Rejsen til tidens indre'" - Udarbejdelse af

et manuskript til en fjernsynsudsendelse

+ manuskript
af: Gunhild Hune og Karina Goyle

Vejledere: Peder Voetmann Christiansen og

Bruno Ingemann



