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Einleitung

@ Was sind Cluster

© Molekil- und Clusterquellen

© Massenspektroskopie, Fallen und Detektoren

© Elektronische Struktur von Molekulen und Clustern
© Molekilsymmetrie und Gruppentheorie
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Clusterphysik

© van-der-Waals Molekile und Cluster
© Strukturbestimmung

© Alkalimetallcluster

@ Ubergangsmetallcluster

@ Magnetismus
e Katalyse

© Kohlenstoffcluster (Fullerene und Nanotubes)

© Halbleitercluster

@ Deponierte Cluster

© Rumpfniveauspektroskopie an Clustern und Molekllen
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Teil 1

Einleitung



Was ist ein Cluster

@ Ansammlung von N Atomen oder Molekilen
@ Abzéhlbare Anzahl N zwischen 3 und ~ 10°
@ Im allgemeine chemisch reaktiv
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Was ist das interessante an Clustern

@ Physikalische und Chemische Eigenschaften unterscheiden sich
grundsatzlich von denen von Atomen und Festkdrpern

@ Eigenschaften andern sich stark mit der Anzahl der Atome N

@ Cluster sind klein genug um leistungsfahige, theoretische
Methoden anzuwenden und sie sind groB genug, um komplexe
Phanomene zu zeigen

Ziele

@ Verstehen, wie sich die Eigenschaften andern

@ Maf geschneiderte neuen Materialien mit speziellen, an eine
Anwendung angepassten Eigenschaften

o EinfluB der Gré3e — Zahl der Atome, Adsorbate an den Clustern
@ EinfluB der Form — z.B. Kette, Ellipsoid, Kugel, Quader, ...
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Einleitung Was sind Cluster

Einteilung von Clustern

@ Mikrocluster: N =3 — 12
Es gibt nur Oberflachen Atome.

@ Kleine Cluster: N =13 — 100
Es gibt viele isomere Strukturen mit vergleichbarer Energie

@ Grof3e Cluster: 100 > N > 1000
Langsamer Ubergang zum Festkdrper

@ Mikrokristallite: N > 1000
kleiner Festkorper
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Aus welchen Materialien werden Cluster erzeugt

@ Edelgase — van der Walls Bindung

@ Metalle — metallische Bindung durch delokalisierte Elektronen
Cluster aus Materialien, die als Festkdrper metallische
Eigenschaften haben werden i.A. als Metallcluster bezeichnet. Sie
missen aber nicht zwanglaufig metallische Eigenschaften
(Leitfahigkeit etc.) haben.

@ Halbleiter — kovalente Bindung

@ Alkalihalogenide — ionische Bindung

@ Wasser und organische Substanzen —
Wasserstoffbrickenbindung
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Einleitung Struktur

Struktur einfacher Cluster

— — N — A B

@ Cluster sind so klein, daf3 ein
erheblicher Anteil der Atome
an der Oberflache ist

@ Bis n=12 gibt es nur
Oberflachenatome
@ Wie ist das Verhaltnis von

Oberflachen zur Gesamtzahl
der Atome ?
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Einleitung Struktur

Struktur einfacher Cluster

@ Volumen eines Clusters

4 3 4 3
= — = — 1
4 37rF|’ N <37rr > (1)
r: Atomradius, N: Zahl der Atome
@ ClustergréB3e
R=rN'/3 2)

@ Zahl der Oberflachenatome Ng,r ergibt sich aus der Oberflache S
und der Flache eines Atoms an der Oberflache s

S R\? 2/3 2

@ Das Verhéltnis von Oberflachenatomen zur Gesamtzahl ist damit
dann

~4.-N713 (4)
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Verhaltnis Oberflache — Volumen

Radius (hnm) N Nsur ~ Nsur/N
1 125 100 0.8
2 108 400 0.4
10 10° ~10* 0.08
100 108 =~ 108 0.008
107 102 =~ 10'° 10~ Bulk
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Einleitung Struktur

Verhaltnis Oberflache — Volumen
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Universelle GroBenabhangigkeit
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Experimentelle Beispiele

@ Geometrische Struktur von Molekilen und Clustern
@ Katalytische Eigenschaften von Cluster

@ Magnetismus von Clustern

@ Supraleitung
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Einleitung Beispiele

Beispiel: Geometrische Struktur 1

@ Elektronenbeugung kann
genutzt werden, um die

geometrische Struktur von
Materialien zu messen @ D
@ Festkorper: LEED (Low

Energy Electron Diffraction)

@ Experimente kdnnen auch an
freien Molekulen durchgefihrt

werden o -
@ UED (Ultrafast Electron - i
Diffraction) sf rowne g:
@ Zewail Gruppe
@ Zeitaufgelost
lhee et al. Science 291, 458 (2001), Shrinivasan et al., Science

307, 558 (2005) 0 1 2 3 4 5 6
Interatomic distance (A)
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Einleitung Beispiele

Beispiel: Geometrische Struktur 2

@ Experiment kann auch an freien Clustern durchgefihrt werden

scattered electrons
~103e Isec

Knudsen oven

Faraday cup N ~ 104 ions Ceo

e - beam
~2x1012 ¢ [sec

microchannel plate rf trap

ionization gun

Krii

et al, PRL 85, 4493 (2000)
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Beispiel: Geometrische Struktur 3

< Ipits >
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@ Beugungsbild von freien Clustern
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Einleitung Beispiele

Beispiel: Geometrische Struktur 4

@ Beispiel Cgg Buckyball (Cluster)
@ Bestimmung der Struktur durch Vergleich mit der Theorie méglich

— Theory

1.0+ — Experiment
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Beispiel: Katalyse

@ Katalytische Oxidation von CO zu CO,
Every Atoms Counts

7 0.k
{a} CO, par PL, cluster (b} GO, per Pt atom
L ‘ 0.4 [
o4+ ; 0.2 ‘.
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2 48 6101214161820 2 46 8101214161820
n [Number of atoms/cluster]
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Einleitung Beispiele

Beispiel: Magnetismus

@ Was ist das ultimative Limit fir magnetische Speichermedien ?

6Hg ?Hg 2.2 pg
o — & — [
Fe-Atom Fe-Cluster Fe-Metall
0.3 Fe,, on Ni/ Cu(100) +

£

5
o) L

£ 01 + ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, % __ Fe nanodlusters.

Fe bulk

0.0 I I I I | | |
2 3 4 5 6 7 8 9

Cluster size (Atoms)

Lau et al. PRL 89. 057201 (2002)
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Beispiel: Supraleitung

Cluster size (N)
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@ Mdgliche Bildung von Cooper-Paaren in kleinen Niob-Clustern

@ Zusatzliches Verschwinden der Spin-Bahn Wechselwirkung
unterhalb einer Temperatur T,

Moro et al, PRL 93, 086803 (2004); Science 300, 1265 (2003)
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