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Vorwort

Zur vorliegenden Arbeit mdchte ich noch ein paar Bemerkungen in eigener Sache
machen. Ich habe mich bewuf}t dafiir entschieden, diesen Abschnitt meiner Arbeit
voranzustellen, um den Menschen, die, in welcher Weise auch immer, einen Anteil
daran haben, meine Wertschitzung zu zeigen.
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bereiteten parallel das erste Laserexperiment meines Aufenthalts in Berkeley vor.
Wir fiihrten dieses Experiment schliefflich in zwei Wochen im Januar 2000 durch
(Messung a)). Ein Satz von Lew begleitet mich seitdem in der Physik: “Let’s push on
with this experiment!”. Die anschliefende Datenanalyse wies auf einen aufregenden
neuen Prozess hin, jedoch konnten wir zum damaligen Zeitpunkt keine schliissige
Interpretation der Daten geben, sodaf ich lange Zeit an der Qualitéit unserer Da-
ten grofle Zweifel hatte. Aulerdem waren wir anfangs ratlos, was die Interpretation
der Daten betraf. Eine Wiederholungsmessung mufite her, um Licht in die Sache
zu bringen. Sie fand innerhalb von 10 Tagen im Mai 2000 statt (Messung b) und
c)), diesmal waren allerdings nur Mike und ich verfiigbar. Probleme mit den Detek-
toren, welche die Ausheizphasen nicht iiberstanden, verkiirzten die Mef3zeit auf 4
Tage, die wir dann rund um die Uhr nutzten. Wegen auf den ersten Blick geringen
Anderungen der Laserparameter konnten wir die fraglichen Strukturen nicht repro-
duzieren, beobachteten dafiir aber andere neue Strukturen, die wir einem weiteren
neuen Prozess zuschrieben. Cedric Ray, der nach Nelly mir liebste Franzose, war am
Januarexperiment beteiligt und neben einem Arbeitskollegen ein sehr guter Freund.
Mein Grundversténdnis des Lasers und viele technische Details in dieser Arbeit ver-
danke ich Henry Chong, der auch fiir den Laser zusténdig war. Bob Schoenlein und
Erni Glover danke ich fiir die zur Verfiigungstellung des Lasersystems und die gute
Zusammenarbeit.

In Berkeley trat ich in die Fuflstapfen von Achim Czasch. Ich konnte mich bei
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den ersten Kontakt mit der Laser-Atomphysik in einem Experiment von Reinhard
Dérner. Zusammen mit Matthias Weckenbrock und Thorsten Weber fithrten wir das
erste Laserexperiment unserer Gruppe durch. Von Thorsten und Reinhard habe ich
die ersten Einblicke in die Mefitechnik und Korrekturen der Diplomarbeit bekom-
men. Reinhard hat mit dem Laserexperiment ein neues hochaktuelles Forschungsge-
biet in unserer Gruppe begonnen, das aufler Publikationen auch Nachwuchs anzieht
und damit in jeder Hinsicht die Erwartungen weit tibertroffen hat. In gewisser Weise
war das damalige Experiment der Vorlaufer unserer Arbeit in Berkeley. Ich wire



allerdings nie nach Berkeley gekommen, wenn nicht Prof. Schmidt-Bocking gewesen
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Bedeutung von Toleranz.
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Kapitel 1

Einleitung

Es laft sich ohne sonderlich viel Witz so schreiben,
daf ein anderer sehr vielen haben muf, es zu verstehen.

Georg C. Lichtenberg

Im Jahr 1922 wurde der Nobelpreis an einen Mann vergeben, der zu dieser Zeit
schon weltbekannt war. Die hochste aller wissenschaftlichen Auszeichnungen wurde
jedoch nicht fiir jene Arbeit “Zur Elektrodynamik bewegter Korper” zur speziellen
Relativitatstheorie von 1905 verliehen, mit der seine Beriihmtheit begriindet war,
sondern er erhielt die Auszeichnung fiir seine Arbeit zum photoelektrischen Effekt.
Dieser Mann war Albert Einstein. Seine Arbeit “Uber einen die Erzeugung und
Verwandlung des Lichtes betreffenden heuristischen Gesichtspunkt” ebenfalls von
1905 war nichtsdestotrotz ein Beitrag von auflerordentlicher Bedeutung, erbrach-
te sie doch den Beweis, daf3 Licht eine Korpuskularstruktur besitzt. Somit verhalf
Einstein der Ansicht Newtons zu neuem Ansehen, Licht werde in kleinen Korpus-
keln (lat. korpus — Korper) ausgestrahlt, die als Grundlage fiir die geometrische
Optik galt. Ende des neunzehnten Jahrhunderts hatte sich ndmlich die Auffassung
durchgesetzt, Licht wire ausschlieBlich als elektromagnetische Welle zu betrachten.
Dieses Paradigma war so stark, dafl selbst, als zur Erklirung des Emissionsspek-
trums der Schwarzkorperstrahlung von Max Planck eine Quantisierung (lat. quan-
tum — Menge) des Energieaustauschs zwischen Materie und Strahlung eingefiihrt
werden mufite, dies nur als mathematischer Kunstgriff angesehen wurde. Planck
selbst zweifelte am Teilchencharakter des Lichtes mindestens bis ins Jahr 1913 (als
er in seinem Gutachten fiir die Preufiische Akademie Einsteins Verdienste rithmte,
nannte er die Lichtquantenhypothese “spekulativ”’, mit der Einstein tiber das Ziel
hinausgeschossen sei).

Der photoelektrische Effekt ist heute Grundwissen, das in der Schule vermittelt
wird. In einem klassischen Aufbau von Hallwachs (1888) wird eine Metallplatte elek-
trisch negativ geladen, an welche ein Elektrometer angeschlossen ist. Bestrahlung
der Metallplatte mit ultraviolettem Licht 148t die Ladung langsam verschwinden.
Hingegen fiihrt die Verwendung von rotem oder griinem Licht zu keiner Entladung
der Metallplatte. Auch die Erhohung der Intensitéit, etwa durch Verkiirzung des
Abstandes zur Lichtquelle, oder die Verlingerung der Bestrahlungszeit zeigt keine
Auswirkung auf den Ladungszustand der Metallplatte. Wie kommt das zustande?
Damit sich die negativ geladene Metallplatte entlddt, miissen Elektronen dieselbige
verlassen. Die Elektronen miissen dazu eine bestimmte Energie aufbringen, um das
Metall zu verlassen. Diese Energie, als Austrittsarbeit Wy bezeichnet, ist material-
abhiingig. Bestéinde das Licht nun aus Wellen, kénnte die Austrittsarbeit bei jeder
Wellenlinge durch einfache Erhohung der Intensitit oder Verlangerung der Bestrah-
lung aufgebracht werden. Dies ist aber, wie im Experiment gezeigt wird, nicht der



2 Einleitung

Fall. Einstein nahm also an, Licht einer Frequenz v bestidnde aus Korpuskeln, den
Photonen, mit einer wohlbestimmten Energie E,

E, =hv

wobei h die von Planck eingefiihrte Quantisierungskonstante ist. Absorbiert also ein
Elektron ein Photon mit einer Energie grofier als der Austrittsarbeit, wird das Elek-
tron das Metall verlassen. Das Elektron besitzt dann exakt die Differenz zwischen
Photonenenergie und Austrittsarbeit an Bewegungsenergie:

Ekin = hv — Wg (].].)

Durch Messung der kinetischen Energie der Elektronen kann die Grofle der nu-
merischen Konstante h bestimmt werden. Die Austrittsarbeit Wy wird iiber die
Glithemission bestimmt. Es stellt sich heraus, dafl das so bestimmte h denselben
Wert hat, wie die von Planck bei der Aufstellung des Strahlungsgesetzes aufgrund
theoretischer Uberlegungen eingefiihrte Gréfie. Die Konstante A wird fiirderhin als
Plancksches Wirkungsquantum bezeichnet und hat den numerischen Wert

h=6,626-10"3%Js

Soweit der Stoff aus Schulbiichern. Die Natur wére jedoch von tiberraschender
Einfachheit, wenn damit schon der Weisheit letzter Schlufl gefunden wére. Ist es
denn nicht moglich, mag man findig fragen, dafl mehrere niederenergetische Pho-
tonen gleichzeitig absorbiert werden und somit dem Elektron die nétige Energie
vermitteln, die es bendtigt, um das Metall zu verlassen? Das wiirde dem Inten-
sivieren des roten Lichts entsprechen. Das Experiment hat aber gezeigt, dafl die
Erhshung der Intensitét fiir rotes Licht ohne Wirkung bleibt. Das Elektron kann
demzufolge offenbar nur ein Photon auf ein Mal absorbieren. Nichtsdestotrotz zeigt
sich spiter, daf} die gleichzeitige Absorbtion mehrerer Photonen tatséichlich moglich,
wenngleich bei niedrigen Intensititen auch duferst unwahrscheinlich ist.

Trotz der bahnbrechenden Schlufffolgerungen von Einstein bedurften die Beu-
gungs- und Interferenzversuche von Huygens, Fresnel u.a. weiterhin der Erklirung
durch elektromagnetische Wellen. Dieser scheinbare Antagonismus ist eine Représen-
tation des schlagwortartig bekannten Paradigmas des Welle-Teilchen Dualismus.
Licht 148t sich also je nach Versuchsbedingungen entweder mit dem Wellen- oder
mit dem Teilchenbegriff beschreiben. Vor diesem Hintergrund liegt es nicht fern, zu
fragen, ob nicht auch eine Ionisation eines neutralen Koérpers moglich ist, so dafy der
Wellencharakter des Photons die dem Prozess zugrundeliegende Ursache wére. In
der Tat ist auf den ersten Blick nicht erkennbar, warum ein geniigend starkes elek-
trostatisches Feld ein Atom nicht ionisieren kénnen soll. Die Schwierigkeit hierbei
liegt in der experimentellen Durchfiihrbarkeit. Um ein Elektron einem Atomkern
zu entreiflen, mufl mindestens die Feldstirke aufgebracht werden, die das Elektron
im Mittel vom Atomkern verspiirt. Um ein Gefiihl fiir die im Atom herrschenden
elektrischen Feldstirken zu bekommen, untersuchen wir das Wasserstoffatom: Ein
Elektron im Wasserstoffatom hat im Mittel einen Abstand von 5,29 - 10~ 'm vom
Kern, was als Bohrscher Radius r¢ oder eine atomare Einheit (a.u.) definiert wird.
Das elektrische Feld E einer Elementarladung in diesem Abstand besitzt die Stérke

- e V

E| = ~5-10°—
] dTegrd cm

Ein elektrostatisches Feld von fiinf Milliarden Volt pro Zentimeter ist nicht rea-
lisierbar: ein Lichtbogen zwischen den Elektroden wiirde das Feld schon bei we-
sentlich geringeren Spannungen zusammenbrechen lassen. Es ist jedoch denkbar,



diese Feldstérke in einem von der Materie losgeltsten, zeitlich verédnderlichem elek-
trischen Feld — einer elektromagnetischen Welle — zu erzeugen. Dabei konnte man
sich die Eigenschaft elektromagnetischer Felder zu Nutze machen, durch geeignete
Uberlagerung eine Verstirkung zu erhalten.

Genau das ist heute moglich: In Laserpulsen werden Intensititen erzeugt, die
eine simultane Absorbtion vieler Lichtquanten wahrscheinlich machen. Gleichzei-
tig herrschen Feldstirken in den Laserpulsen, die grofler als das atomare Feld von
5-10°V/em sind. Um diese Intensitéiten zu erzeugen, miissen alle Photonen eines
Pulses auf kleinstméglichem Raum zusammengedringt werden. Das geschieht in
Strahlrichtung durch Verkiirzung der Pulsdauer und senkrecht dazu durch optische
Fokussierung. Heute kann man Pulse mit der unvorstellbar kurzen Dauer von nur
einigen Femtosekunden (107!%s) erzeugen. Eine Femtosekunde verhilt sich zu ei-
ner Sekunde, wie diese Sekunde sich zu 32 Millionen Jahren verhélt! Das Licht mit
seiner immensen Geschwindigkeit von 300 000 km/s legt in dieser Zeit gerade mal
einen 10 000tel Millimeter zuriick. Diese Distanz ist auch die Ausdehnung eines sol-
chen Pulses. Fokussierung dieser Lichtpulse erzeugt Intensitiiten, die 102°W/cm?
iibersteigen. Diese Intensitéiten sind grofler, als wenn die gesamte auf die Erde ein-
fallende Sonnenstrahlung (2,7 - 101"W) auf einen Stecknadelkopf fokussiert wiirde!
Die so komprimierten Laserpulse werden nicht zu unrecht auch “Lichtgeschosse”
(engl. light bullets) genannt: Bei Intensitéiten und Pulsdauern, wie sie in der vorlie-
genden Arbeit verwendet werden, addieren sich die winzigen Impulse der Photonen
im Fokus zu dem unglaublichen Druck von 7GPa bzw. 70 000Bar!

Mit solchen Laserpulsen ist es also moglich, Atome und Molekiile in einer Zeit-
spanne zu ionisieren, die klein ist gegen die Schwingungsdauer des Molekiils. Beim
einfachsten neutralen Molekiil, dem Wasserstoffmolekiil Hs, dauert eine Schwin-
gung ungefiihr 1,3 - 10~'4s. Durch die Ionisation wird die Kernbewegung gleichsam
eingefroren und die entstehenden geladenen Fragmente fliegen auseinander. Der
Zustand des Molekiils zum Zeitpunkt der Ionisation kann dann durch Messung der
Fragmente rekonstruiert werden. Mit anderen Worten kann der Laserpuls als eine
Art Ultrahochgeschwindigkeitskamera die Schwingungsbewegung der Kerne sicht-
bar machen. Aber auch Umlagerungen, bzw. Strukturinderungen von Molekiilen in
chemischen Reaktionen konnen so beobachtet werden. Fiir die Chemie und die Mole-
kularbiologie sind solche sogenannten ultra-schnellen Prozesse von grolem Interesse
und erst 1999 wurde dafiir der Nobelpreis in Chemie vergeben. Die grundlegende
Physik der Wechselwirkung von Materie in solchen hochdichten Photonenfliissen
ist hochst interessant und kann als ausgezeichneter Test der quantentheoretischen
Modelle dienen. Besonders bemerkenswert mit Hinblick auf mégliche Anwendungen
ist die Verwendung von Laserpulsen zur Kernfusion.

Seit nun schon ungeféhr zehn Jahren gibt es das Gebiet der Femtochemie und
Femtoatomphysik und Fortschritte in der Erzeugung immer kiirzerer Pulse geben
Hoffnungen Nahrung, bald den Attosekundenbereich (107!%s) zu erreichen. In die-
sen zeitlichen Groflenordnungen finden die Bewegungen der Elektronen im Atom
statt. Dann hétte man eine Kamera, die die tiefstliegende Dynamik von Atomen zu
beleuchten im Stande ist.






Kapitel 2

Hintergrund

There is a theory which states that if ever anyone discovers ezactly
what the universe is for and why it is here, it will instantly disappear
and be replaced by something even more bizarre and inezplicable.

There is another theory which states that this has already happened.

Douglas Adams

2.1 Atome in Laserfeldern

In dem Artikel “Uber Elementarakte mit zwei Quantenspriingen” [39] in den An-
nalen der Physik diskutierte die spitere Nobelpreistrigerin Goppert-Mayer 1931
erstmalig die Mdoglichkeit der gleichzeitigen Absorbtion zweier niederenergetischer
Photonen beim Ubergang zu einem nichsthoheren Quantenzustand. Sie betrachte-
te die Wechselwirkung eines Atoms mit einem Strahlungsfeld. Dem Ansatz anderer
Arbeiten folgend behandelte sie die Wechselwirkung zwischen Strahlungsfeld und
Atom als Storung und erhielt in der ersten Niherung der Stérungsrechnung die da-
mals schon bekannte Gleichung fiir Absorbtion und Emission eines Photons. In der
zweiten Niherung erscheinen Terme, die fiir die zum damaligen Zeitpunkt ebenfalls
bekannten Prozesse des Ramaneffektes und der Dispersion verantwortlich zeichnen.
Goppert-Mayers Verdienst war es nun, zu zeigen, dafl diese 2. Ndherung ebenfalls die
Effekte der simultanen Emission und Absorbtion zweier Lichtquanten enthielt und
eine Ubergangswahrscheinlichkeit fiir die beiden Prozesse zu geben. Kramers und
Heisenberg [50] hatten zuvor schon im Jahre 1925 die Wahrscheinlichkeit fiir eine
erzwungene Doppelemission berechnet, bei der ein angeregtes Atom durch Einfall
eines niedrigenergetischen Photons in den Grundzustand zuriickkehrt und dabei
seine Anregungsenergie aufteilt in ein Photon derselben Wellenlinge wie die des
einfallenden Photons und eines mit der Differenzenergie.

Nach der Vorhersage der Absorbtion von mehreren Lichtquanten in einem Ele-
mentarakt 1931 gelang erst 1950 die direkte Beobachtung dieses Prozesses bei Radio-
frequenzen [42]. Anfang der Sechziger setzte die durch weitere Beobachtungen von
Multiphotoneniibergéingen herausgeforderte Weiterentwicklung der Theorie solcher
Prozesse ein. Das Aufkommen leistungsstarker Laser in den Siebzigern erméglichte
die Beobachtung dieser Uberginge in freien Atomen. Naturgemi sind diese ein-
fachsten Systeme der Mafistab, an dem sich die Modelle messen lassen miissen.
Die weitere Steigerung der Pulsleistung durch das Vorstoflen in den Femtosekun-
denbereich und die Entwicklung der sogenannten chirped-Pulsverstirkung Anfang
der Neunziger ermoglichte die Untersuchung ganz neuer Ph&nomene. Bei den so
erzielten Intensitdten erreicht das Laserfeld die atomare Feldstirke und die Wech-
selwirkung zwischen Atom und Laserfeld nimmt semiklassische Ziige an. Die Tren-
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nung dieser beiden Intensitétsbereiche ist durch einen von Keldysh schon 1965 ent-
wickelten Parameter moglich. Ziel dieses Abschnittes ist es, die verschiedenen Wech-
selwirkungsmechanismen zwischen Atom und Laserfeld im Einzelnen vorzustellen.
Grundsétzlich werden Laserfelder betrachtet, deren Wellenlénge grof} ist gegen die
Anregungs-, bzw. Ionisationsenergie.

2.1.1 Multiphoton Ionisation

Multiphoton Ionisation (MPI) bezeichnet die Ionisation durch Absorbtion mehrerer
niederenergetischer Photonen und setzt bei vergleichsweise geringen Intensitéiten
ein. Die Storungstheorie niedrigster Ordnung kann Ionisationsraten von MPI bei
geringen Intensititen recht genau vorhersagen. Die n-Photonen Ionisationsrate ist
demnach durch die einfache Beziehung

T, =o,I" (2.1)

mit der Intensitit I des Lasers im Fokus verkniipft. n ist die minimal nétige An-
zahl an Photonen, um die Ionisationsschwelle zu erreichen. o,, ist der generalisierte
Wirkungsquerschnitt, welcher recht schwierig zu berechnen ist, da Prozesse héherer
Ordnung beriicksichtigt werden miissen, um eine genaue storungstheoretische Be-
stimmung dieser Grofie zu ermdoglichen [51, 30]. Wie man der Gl. 2.1 entnehmen
kann, ist die Abhingigkeit der Ionisationsrate von der Laserintensitéit hochgradig
nichtlinear. Diese Beziehung wurde experimentell bis zu einem n = 22, d.h. der
22-Photon Ionisation, an Helium verifiziert [55]. Wird die Intensitéit allerdings iiber
einen kritischen Wert hinaus erhoht, gilt die Beziehung 2.1 nicht mehr. Ab einer be-
stimmten Intensitéit wird die Zahl der nicht ionisierten Atome im Fokus ein begren-
zender Faktor und MPI kann im sich ausweitenden Fokusrandbereich stattfinden.
Man spricht von der Séttigungsintensitéit .

Above Threshold Ionisation

Soweit wurde nur die MPI fiir die mindestens nétige Anzahl Photonen zur Uber-
windung des Ionisationspotentials diskutiert. MPI, bei der mehr Photonen als diese
Mindestanzahl absorbiert werden, heifit Above Threshold Ionisation (ATT). Hier ist
besonders bemerkenswert die Tatsache, dafl das praktisch schon ionisierte also freie
Elektron weitere Photonen absorbiert, was auf den ersten Blick die Impuls- und
Drehimpulserhaltung zu verletzen scheint. Man geht davon aus, daf§ das Elektron
die zusétzlichen Photonen absorbiert, wihrend es noch unter dem Einflufl des Kern-
potenials steht und so Drehimpuls ausgetauscht werden kann. Auch in diesem Fall
wurde die Storungstheorie erfolgreich angewandt, so dafl eine Verallgemeinerung
von GI. 2.1 getroffen werden kann

Dhppsoc I (2.2)

Hierbei bezeichnet s die Anzahl der zusétzlich zur Ionisationsenergie absorbierten
Photonen. Die kinetische Energie der Photoelektronen ist eine einfache Abwandlung
der von Einstein fiir den Photoeffekt aufgestellten Gleichung (vgl. mit Gl. 1.1)

Eyin = (n+s) hv — Wy . (2.3)

Das Energiespektrum der Photoelektronen sollte also in Abstéinden von hv Peaks
aufweisen, wobei aufgrund der Intensitéitsabhiingigkeit in Gl. 2.2 die ATI Peaks mit
hoherer Ordnung sehr schnell sehr klein werden. ATI-Spektren sind schon in den
frithen 80ern beobachtet worden. In spéteren Untersuchungen wurde mit zunehmen-
den Intensitédten eine schrittweise Abweichung des ATI-Spektrums von der durch
Gl. 2.2 bestimmten Intensitdtsabhingigkeit festgestellt: Absorbtionspeaks hoherer
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Ordnung wurden iiberproportional grofer. Aulerdem wurde die Unterdriickung des
ersten ATI-Peaks beobachtet. Dieser Effekt wird der AC-Stark Verschiebung zu-
geschrieben. Die AC-Stark Verschiebung (engl. AC: alternating current) ist der
Einfluss des periodischen elektrischen Feldes des Laserlichtes auf die atomaren
Zustinde. Das freie Elektron besitzt im zeitlich verdnderlichen elektrischen Feld
des Lasers eine Schwingungsenergie, die allgemein als ponderomotive Energie be-
zeichnet wird und sich berechnet zu

1 [eE\?

mit der lokalen Feldstirke E und der Frequenz des Laserfeldes w. In sehr intensiven
Feldern macht sich der Einflufl des Laserfeldes auch auf die gebundenen Elektronen
bemerkbar. Dabei ist die Verschiebung der Rydbergzusténde, also der hochange-
regten Zustdnde, und der Kontinuumszustinde in der Groflenordnung der ponde-
romotiven Energie, wihrend die atomaren Grundzusténde in unmittelbarer Ndhe
des Kerns eine nur geringe Verschiebung erfahren. Demzufolge erhéht sich die Io-
nisationsenergie aus dem Grundzustand um etwa die ponderomotive Energie U,
des freien Elektrons. Diese Erh6hung der Ionsationsschwelle kann dazu fiihren, dafl
die Mindestanzahl der zur Ionisation des ungestorten Atoms benétigten Photonen
wichst. Je nach Pulsdauer wird allerdings in den Pulsflanken schon eine Ionisation
einsetzen, in der die A C-Stark Verschiebung noch keinen grofien Einflufy ausiibt und
somit die ATI-Peaks niedrigster Ordnung nicht vollstindig unterdriickt sind.

High Harmonic Generation

Durch Multiphotoniibergiinge im Atom kénnen Elektronen in angeregte Zustinde
iibergehen, deren Energie einem Vielfachen der Photonenenergie entspricht. Beim
Zerfall dieser Zustidnde kehrt das angeregte Elektron in den Grundzustand zuriick
und emittiert dabei die gesamte Anregungsenergie in einem Photon. Da die Elek-
tronen eine diskrete Anzahl Photonen absorbieren, ist die Wellenléinge der reemit-
tierten Photonen eine ganzzahlige hohere Harmonische der Laserwellenlénge. Die-
ser Prozess wird Erzeugung héherer Harmonischer — oder griffiger: High Harmonic
Generation (HHG) — genannt. Die HHG tber inneratomare Resonanzen kann aller-
dings nur fiir relativ niedrige Ordnungen der Harmonischen verantwortlich gemacht
werden, die noch dazu von der atomaren Struktur abhéngig sind. 1987 wurde von
Shore und Knight [84] darauf hingewiesen, dal beim Ubergang von hochangereg-
ten Kontinuumszustinden zu gebundenen Zustinden ebenfalls h6here Harmonische
erzeugt werden konnen. Durch Above Threshold Ionisation werden die hochange-
regten Kontinuumszustinde bevolkert, die beim Zerfall hhere Harmonische bis zur
37. Ordnung [28] ergeben kénnen!

2.1.2 Tunnelionisation

Mit zunehmender Intensitéit des Laserfeldes wichst die durch das Licht induzier-
te elektrische Feldstirke bis es vergleichbar dem atomaren Feld wird, welches das
gebundene Elektron verspiirt. Es ist offensichtlich, daf} in diesem Falle die Stérungs-
theorie dem Problem unangemessen ist. Stattdessen kann man auf eine klassische
Beschreibung der Situation ausweichen. Ist die Wellenléinge des Laserlichtes grof3
gegen die Abmessungen des Atoms, kann fiir hinreichend kleine Zeiten ein iiber
die Dimensionen des Atoms konstantes Feld angenommen werden. Das dieses Feld
erzeugende Potential wird dem Bindungspotential des Atoms iiberlagert. Auf diese
Weise wird die Potentialschwelle auf einer Seite zu einer Potentialbarriere endlicher
Breite, sodafl eine Wahrscheinlichkeit besteht, dafl das Elektron durch diese Barriere
hindurchtunnelt.
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Abb. 2.1. Ionisationsmechanismen in den verschiedenen Intensitétsregimen am Bei-
spiel des Wasserstoffatoms im 800nm Laserfeld. Dargestellt ist das 1D-
Coulombpotential des Protons, dem ein elektrostatisches Feld verschiedener
Intensititen (siehe Gl. 2.5) iiberlagert ist.

Over Barrier Ionisation

Ein weiteres Anwachsen der Intensitét fiihrt schliellich zur génzlichen Unterdriickung
der Ionisationsschwelle, sodafl das elektronische Wellenpaket ungehindert aus dem
Atom herauslaufen kann. Diese spezielle Art der Tunnelionisation (schlielich wird
das Wellenpaket auch an einer unterdriickten Barriere noch teilweise reflektiert)
nennt man Quer Barrier Ionisation (OBI). Es 148t sich leicht bestimmen bei wel-
cher Laserintensitéit dieser Prozess einsetzt. Dazu mufl das Potentialmaximum, das
durch Uberlagerung von Laserpotential und Bindungspotential entsteht, der Tonisa-
tionsenergie gleichgesetzt werden. Wir gehen wieder davon aus, dafl die Wellenlénge
des Lichts grof} ist gegen die Atomabmessungen und wir folglich ein quasistatisches
externes Potential —F - annehmen kénnen. Das Bindungspotential wird durch ein
einfaches Coulombpotential angeniihert, sodal das durch Uberlagerung gewonnene
totale Potential V' gegeben ist durch
Ze

= _E-
dmeor "

mit der elektrischen Feldkonstanten ey = 8,85-107124s/Vm. Das Maximum dieses
Potentials ist, wie man sich leicht iiberzeugt, an der Stelle

_ Ze
'maz = dreg B
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Abb. 2.2. Schematische Darstellung der Doppelionisation eines Atoms durch Recollision.

durch
Zek

4meq

Vinae = —2
gegeben. Gleichsetzen mit dem Ionisationspotential I, ergibt

_ 7T60]5
Ze3
Die Lichtintensitéit I im Fokus hiingt mit der induzierten Feldstirke E auf folgende

Weise zusammen
B= X (2.5)
“ Ve ’ )

mit der Lichtgeschwindigkeit c¢. Somit kann die kritische Lichtintensitdt Iopr be-
rechnet werden, bei der die Over Barrier Ionisation einsetzt:

[ © w2 ey I 26
OBI = 2 72 b (2.6)
In einer etwas handlicheren Form geschrieben lautet diese Gleichung dann
(I,[eV])*
Iopr[W/em?] = 4 - 10° "[Ziz] (2.7)

Recollision - Rescattering

Wir haben festgestellt, dafl in hohen Laserintensitidten das freie Elektron aufgrund
seiner Schwingungsbewegung im Laserfeld eine merkliche Energie erhilt. Die Ener-
gie, die das Elektron im ponderomotiven Potential erfihrt, kann ausreichen, um
ein weiteres Elektron durch Stofiionisation ins Kontinuum zu heben. Dieser Prozess
wird Recollision oder auch Rescattering genannt und wurde von Corkum [16] u.a.
entwickelt, als Reaktion auf die Diskrepanz der experimentell bestimmten Doppe-
lionisationsrate von Helium zur Vorhersage der ADK-Theorie [31] (siche Abb. 2.3).
Corkums Modell konnte den nicht-sequentiellen Teil in der Ionisationsrate der He?*
Rate - das berithmte He?" “Knie” - sehr gut erkliren [16] und erst vor kurzem
(1999) sind von Weber et al. detaillierte Messungen an Helium und Argon unter
Einsatz von COLTRIMS durchgefiihrt geworden, die das Recollision Modell auf
mikroskopischer Ebene unterstiitzen. Dabei sind sowohl die Impulse der Photoelek-
tronen [96] als auch der Ionen [97, 98] gemessen worden. Die dann von Becker und
Faisal [7] quantenmechanisch unter Beriicksichtigung der Elektronenwechselwirkung
berechneten Impulsverteilungen der Ionen stimmen im Rahmen des experimentellen
Auflésungsvermogen mit den Beobachtungen iiberein. Die Elektronenimpulsvertei-
lungen konnten Sacha und Eckhardt [73, 74] mit einem erweiterten (klassischen)
Recollision Modell gut reproduzieren.

In Corkums Recollision Modell wird ein freies Elektron durch Tunnelionisati-
on mit einer Wahrscheinlichkeit in einem bestimmten Abstand vom Ursprungsion
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Abb. 2.3. Die Ionisationsraten von He'" und He?t in Abhingigkeit von der Laserinten-
sitdt. Die durchgezogenen Kurven sind die durch die ADK-Theorie vorherge-
sagten Ionisationsraten, die nur sequentielle Doppelionisation beriicksichtigt.
Aus [93] entnommen.

erzeugt. Die Ionisationswahrscheinlichkeit dieses ersten Schrittes wird durch die
ADK-Theorie [2] korrekt vorhergesagt. Das Elektron erfihrt eine Beschleunigung
im elektrischen Feld des Lasers weg vom Ion. Zu einem spéteren Zeitpunkt jedoch
kehrt sich die Polarisation des Laserfeldes um und das Elektron wird zuriick auf das
Ton beschleunigt. Das Elektron kann beim Passieren des Ions einen Stofl mit einem
noch gebundenen Elektron ausfiithren und dieses méglicherweise ionisieren. Das La-
serfeld wird durch ein periodisch veridnderliches elektrisches Feld der Frequenz wyq
des Laserlichtes angenéhert

E= Ey(eq - coswpt + €y - sinwyt)

Der Einflufl des Coulombpotentials des Ions auf das freie Elektron wird vernachlissigt,
sodal wir die Elektronenbewegung einfach klassisch behandeln kénnen. Weiterhin
wird das Magnetfeld der elektromagnetischen Welle vernachldssigt und angenom-
men, daf das Elektron zum Zeitpunkt der Ionisation to im Abstand Null (zo = 0)
vom Ion ensteht und keinen Impuls besitzt (vy = 0)[17]. Nun kénnen die Newton-
schen Bewegungsgleichungen aufgestellt werden

ek

0
r = - 3 COswot
mewj
0 .
y = —« 5 Sinwopt
Mewy
CEO .
Vp = sin wgt
meWwo
e
vy = -« coswot ,
meWwo

wobei a = 0 fiir lineare und o = %1 fiir zirkulare Polarisation ist. Aus den ersten
beiden Gleichungen wird ersichtlich, da8 bei zirkularer Polarisation das Elektron
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Abb. 2.4. Darstellung des Elektronenbewegung nach Gl. 2.9 in Abhingigkeit von der
Phase a(t) = wot des Lasers fiir verschiedene Ionisationsphasen ao = woto.
Recollision findet statt, wenn x(a) = 0 ist. In der zweiten Reihe ist die kine-
tische Energie des Elektrons Ej;, = v%me/2 unter Verwendung von Gl. 2.8
dargestellt. Man sieht in dem Beispiel, da} bei einer Startphase von 17° die
hochste Recollisionenergie von ca. 19eV verzeichnet wird. Das entspricht bei
den zugrundeliegenden Bedingungen ungefihr 3,17U,.

nicht zum Ion zuriickkehren kann (z(¢f) = 0 und y(t) = 0). Deshalb betrachten wir
nur den Fall der linearen Polarisation. Wird das Elektron zum Zeitpunkt ¢y in das
Laserfeld mit der Phase wgty geboren, besitzt es zu einem spéteren Zeitpunkt ¢ die
Geschwindigkeit

ek

v (t) = — 50 (sin wot — sin wotp) . (2.8)

Integration dieser Gleichung liefert den Ort des Elektrons zum Zeitpunkt ¢

E,
J,'(t) = — © 02 (COS OJ()t + two sin woto — COS OJoto — woto sin woto) . (29)
meWwy

Der Ort des Elektrons ist also durch eine der Oszillationsbewegung coswot iiber-
lagerten Driftbewegung der Form ¢ - a + b gegeben. Es ist nun von Interesse, zu
bestimmen, welche kinetische Energie m./2v? das Elektron beim Wiederauftreffen
auf das Ion besitzt, d.h., wenn es nicht zuvor durch die Driftbewegung schon zuweit
vom lon weggefiithrt wurde (siehe Abb. 2.4). Dies ist abhiingig von der Phase des
Feldes zu der die Tunnelionisation stattgefunden hat. Die so erreichbare maximale
kinetische Energie bestimmt sich zu 3,17U, bei einer Phase von wpty = 17° und
197°.

Selbstversténdlich kann das zum Ion zuriickbeschleunigte Elektron auch wieder
rekombinieren, das heif}t in einen gebundenen Zustand zuriickkehren, und dabei
seine gesamte Energie in einem Photon abgeben. Die hochste emittierbare Energie
kann den obigen Uberlegungen folgend somit nicht grofer als I,+3,17U, sein. Dieser
Prozess ist damit dem der Erzeugung hoherer Harmonischer durch ATI verwandst,
kann jedoch keine ganzzahlige Beziehung zwischen Laserfrequenz und Frequenz der
Rekombinationsstrahlung mehr garantieren. Dafl trotzdem diskrete hthere Harmo-
nische beobachtet werden, macht die Grenzen des einfachen Recollisionmodells deut-
lich. Trotz dieses Mangels wird die maximale Energie der Rekombinationsstrahlung
ungefihr richtig vorhergesagt.!

IWeitergehende Diskussionen der Laser-Atomphysik kénnen in [56] gefunden werden.
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relativistische Effekte

Bis heute sind relativistische Effekte in den wenigsten Modellen berticksichtigt. Die
Frage ist, ab welchen Intensitéiten relativistisch gerechnet werden muf}. Offensicht-
lich ist das der Fall, wenn die ponderomotive Energie U, des freien Elektrons in die
Groflenordnung seiner Ruheenergie mc? gelangt

2632

o2

m

Iy = 26
La[W/em?] = 5,4-10** A[nm]™2 . (2.10)

Fiir eine Wellenldnge von 800nm erhilt man so zum Beispiel eine Intensitét I
von 8- 10'W/em?, bei der relativistische Effekte nicht mehr vernachléssigt werden
konnen. Bei solchen Super-Intensitéiten wird es sicherlich ein Menge neuer Phéno-
mene geben und die Untersuchung dieses Intensitétsregimes hat bereits begonnen.
So wurde durch Bestrahlung von Edelgasclustern mit ultrakurzen Pulse bei In-
tensitdten von 106 — 1081W/cm? eine sehr intensive Rontgenstrahlung von 5keV
Photonen beobachtet [27, 25]. Das entspricht einer Wellenlinge von 6pm! Noch
aufregender ist die Beobachtung von Zweiback et al [104] von 2,5MeV Neutro-
nen bei der Bestrahlung von Deuteriumclustern mit 800nm, 35fs Pulsen bei einer
Intensitét von 1017W/em?: Offensichtlich werden im Gefolge der Clusterionisati-
on Deuteronen aus den Clustern emittiert, so dafl die Deuteronen aufgrund der
Impulserhaltung eine solche kinetische Energie erhalten, die die Kernfusion zweier
Deuteronen ermdoglicht! Das ist Kernfusion auf dem Kiichentisch! Kernfusion im
groBen MafBstab wird am Petawatt (101°W) Laserensemble in Livermore, CA bei
Intensitéten von 10*'W/em? untersucht [61].

2.1.3 quantitative Modelle
Keldysh - Theorie

Keldysh stellte 1965 [49] ein erstes Modell auf, das sowohl Multiphotonionisation,
als auch Tunnelionisation beschreiben konnte. Der Ubergang von Multiphoton- zu
Tunnelionisation wird demnach bei einer Laserfrequenz stattfinden, bei der die mitt-
lere Tunnelzeit des Elektrons durch die Potentialbarriere in der Groflenordnung der
Periodendauer des Laserfeldes ist. Keldyshs Arbeit lieferte einen Parameter, der es
moglich machte, die beiden Intensititsregimes von einander zu trennen. Dieser Pa-
rameter ist der vielbemiihte Keldysh-Parameter und bestimmt sich als Verhéltnis
der Laserfrequenz w zur kritischen Frequenz des Atoms w;

w/2meI,
y= BV T (2.11)
Wi el

beziehungsweise unter Verwendung des ponderomotiven Potentials in Gl. 2.4

— IP
v = ‘/2Up : (2.12)

Fiir Frequenzen w < w; ist der Ionisationsprozess folglich am besten durch Tun-
nelionisation beschrieben. Mit anderen Worten kann das Laserfeld dann klassisch
betrachtet werden. Bei groflen Frequenzen gegen w; hingegen ist die Multiphoto-
nionisation das besser zutreffende Modell. Hier kommt der Quantencharakter des
Lichts zum Tragen.

7K1 (2.13)

Tunnelionisation
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> 1 (2.14)
Multiphoton Ionisation

Fiir den Experimentalphysiker ist es immer von Nutzen, wenn in einer Formel
nur direkte MeBgroBen enthalten sind, deshalb sei hier noch die Abhingigkeit des
Keldysh-Parameters von der Intensitét gegeben (siche Gl. 2.5)

Vmeepcd I,
1= e T

2316 Lev]
= Nm] \ 04 Wem] (2.15)

Keldysh betrachtete in seiner Arbeit die Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen
der Stark-verschobenen Grundzustandswellenfunktion des Wasserstoffelektrons und
der Wellenfunktion des freien Elektron in einer ebenen elektromagnetischen Welle
auflerhalb des Einflusses des Coulombpotentials des Ions. Die Schrodingergleichung
fiir das freie Elektron in einer ebenen elektromagnetischen Welle ist analytisch exakt
losbar und die resultierende Wellenfunktion wird als Volkov-Zustand bezeichnet [92].
In dem elektrischen Feld E(t) = Ey coswt ist die Wellenfunktion des freien Elektrons
gegeben durch

1
2m,

. E R
zpvolk:ov (I‘,t) = exp <%[p + % sinwt]r _ % /0

E
p+ % sin w7‘]2d7’>

Die Wellenfunktion des n-ten gebundenen Zustands ist

opel

nlr) = @) exp (1t — 2 i)

unter Berficksichtigung des linearen Stark-Effekts auf das n-te Energieniveau
1
mm:g—%w—%f%2

Hierbei sind o,, a, Koeffizienten, die die Stark-Verschiebung des n-ten Energieni-
veaus beschreiben.

Die Gesamtwellenfunktion des Systems wird nun nach den diskreten gebundenen
Zustandsfunktionen und den kontinuierlichen Volkov-Zustinden entwickelt. Dabei
wird die zeitliche Entwicklung des Gesamtsystems durch einen Satz gekoppelter Dif-
ferentialgleichungen erster Ordnung beschrieben, deren Losungen die zeitabhingi-
gen Entwicklungskoeffizienten der gebundenen und Volkov-Zusténde sind.

Keldysh’s Theorie wurde u.a. von Faisal [29] und Reiss [68] weiter entwickelt
und liefert gute Vorhersagen der Photoelektronspektren in zirkular polarisiertem
Licht, in welchem Resonanzen von atomaren Zustinden minimal werden. So ist
denn auch die Modellierung der Ionisation in linear polarisiertem Licht bedeutend
schlechter. Das Modell gerdt an seine Grenzen bei sehr kurzen Laserpulsen und
wenn die Ionisationrate in die Séttigung gelangt (siehe Abschnitt 2.1.1). Die Ver-
nachléssigung des Coulombpotentials des Ions hat, was schon Keldysh bewuf3t war,
zur Folge, da8 die Ionisationsrate um ein bis zwei Groflenordnungen unterschitzt
wird, so daf} ein mehr oder weniger beliebiger Korrekturfaktor verwendet werden
muf (siehe Abb. 2.5).

ADK - Theorie

Das Tunnelionisationsmodell von Ammosov, Delone und Krainov (ADK) [2] ist
ein zentraler Bestandteil vieler jiingerer Theorien. So verwandte Corkum die durch
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Abb. 2.5. Vergleich der Ionisationsraten von Wasserstoff und Heliumatomen in Abhéngig-
keit von der Feldstdrke des Lasers. Durchgezogene Linie - numerische Rate,
unterbrochene Linie - ADK Theorie, unterbrochen-punktierte Linie - Keldysh
Theorie. Die senkrechten Linien geben die Feldstirken Eopr fiir Wasserstoff,
bzw. Helium an. Aus [8] entnommen.

ADK berechnete Ionisationswahrscheinlichkeit in seinem Recollision Modell [16].
Wesentlich fiir die ADK Theorie ist, daf} sie in einem quasistatischen elektrischen
Feld den Einfluf des Coulombpotentials des Ions auf das tunnelionisierte Elektron
in geringen Abstidnden vom Ion berticksichtigt, bei denen der Einflufl des Laserfeldes
noch vernachléssigt werden kann. Das fithrt dazu, daf§ die berechnete Ionisationsrate
fir v < 1 und E < Eppr recht genau mit der gemessenen iibereinstimmt. Hierbei ist
Eopr die Feldstérke, die zur vollsténdigen Unterdriickung des Bindungspotentials
fithrt und somit Owver Barrier Ionsation einsetzt. Fiir Feldstéirken bei denen das
Elektron “ungehindert” das Atom verlassen kann, verliert die ADK - Theorie ihre
Vorhersagekraft und iiberschitzt die Ionisationsrate (siche Abb. 2.5).

Floquet - Theorie

In der Floquet - Theorie wird der Hamiltonoperator des semiklassischen, zeitabhéngi-
gen Atom - Laserfeld Systems

H(t) = Ho + Hy(t)
in den zeitunabhéngigen Floquet Operator K
K(n) = Hy +nhw+V - (S +5S,) (2.16)

iiberfiihrt [30, 40, 10]. Der zeitabhéingige Hamiltonoperator H(t) enthilt das elek-
trische Feld E(t)) = €Ep cos(wt + ) (e ist der Einheitspolarisationsvektor), so daf§
die ausgeschriebene Schrodingergleichung des Systems

i (e,1) = [Ho + n(I B 1

lautet. Dabei bezeichnet u(r) das Dipolmoment und Hy den Hamiltonoperator des
Atoms Hg; = e0i. Stark vereinfacht gesprochen wird die Zeitabhiingigkeit in der
Floquet - Theorie unter Verwendung der Periodizitét des elektrischen Feldes in ei-
ne Abh#ngigkeit von der Anzahl n der Perioden transformiert. Das n in Gl. 2.16
kann auch als Anzahl der vom Feld absorbierten Photonen aufgefaflt werden. An
Gl. 2.16 wird deutlich, daf3 durch die Floquet Transformation die Zeit auf Kosten
der Dimension des Hamiltonoperators eliminiert worden. Der Floquet - Hamilton
Operator ist unendlichdimensional. Die Floquet Theorie erweist sich bei der Deu-
tung von Dissoziationsspektren von Molekiilen als besonders hilfreich.
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2.2 Molekiile in Laserfeldern

Es ist verstindlich, dafl Atome als einfachste Systeme fiir die Untersuchung der
Laser-Materie Wechselwirkung von vorrangigem Interesse sind. Geht man in der
Komplexitit der Materie einen Schritt weiter, gelangt man zum Molekiil, genauer
gesagt zum diatomaren homonuklearen Molekiil X». Diese Klasse der Molekiile wird
in ihrer einfachsten Form durch das molekulare Wasserstoffion H reprisentiert. Es
ist also nicht verwunderlich, daf ein Grofteil der Anstrengungen von Physikern auf
die Untersuchung des Wasserstoffmolekiils, bzw. des erwéhnten molekularen Wasser-
stoffions verwendet wurde und immer noch wird. Daneben wurde ein breites Spek-
trum von einfachen Molekiilen wie z.B. HCI[23], Cl» [81], I> [86, 63, 64, 65, 52, 53]
und NO [87] bis zu mehratomigen Molekiilen wie Wasser [78], Kohlendioxid [77]
und organischen Verbindungen [21] untersucht.? Auf der anderen Seite dieses inter-
disziplindren Forschungsgebietes steht die “Femto - Chemie”, welche die Laserpulse
als eine Art Hochgeschwindigkeitskamera benutzt, um den zeitlichen Verlauf chemi-
scher Reaktionen in kleinstmoglichen Schritten zu beobachten [100]. Dabei ist auch
D5 ein Untersuchungsobjekt der Chemiker (siehe z.B. [41]). Erst 1999 vergab die
Konigliche Schwedische Akademie der Wissenschaften den Nobelpreis fiir Chemie
an A.H. Zewail fiir seine Studien der Ubergangszustinde chemischer Reaktionen
mittels Femtosekundenspektroskopie [58].

Der Entwicklung ultrakurzer energiereicher Laserpulse folgend ist dieses Ge-
biet dhnlich der Laser-Atomphysik erst ca. 10-15 Jahre alt, was nach Mafstiben
der Physik gesprochen mitnichten ein hohes Alter ist. Die Memethoden in bei-
den Gebieten sind nahezu identisch, d.h. auch hier wurde bis Ende der Neunziger
praktisch ausschlielich Flugzeitspektroskopie der Elektronen und Ionen eingesetzt.
Eine Schwierigkeit tritt jedoch im Vergleich zur Untersuchung von Atomen hinzu.
Die Ionisation oder auch einfach nur Dissoziation von Molekiilen liefert mehrere
Fragmente, die eine elektrische Ladung besitzen (Ionen und Elektronen), aber zum
Teil auch ungeladen (Dissoziationfragmente) sein konnen. Zu dem schwanken die
freigesetzten kinetischen Energien der Fragmente in einem bedeutend grofleren Be-
reich, als Folge der verschiedenen Wechselwirkungsprozesse. Dementsprechend ist
die Messung der Fragmente aufwendiger und die Deutung der Spektren komplizier-
ter.

Die der Materie hinzugefiigte Komplexitit schafft sich in der Wechselwirkung
mit dem Laserfeld in einer Vielfalt neuer Prozesse Ausdruck. So tritt als wirklich
neuer Prozess die lichtinduzierte Dissoziation des Molekiils zu den von Atomen her
bekannten Prozessen hinzu. Weiterhin beobachtet man aufgrund des Zweizentren-
potentials in Verbindung mit der Dissoziation einen neuen Ionisationsmechanismus.
Bei hoheren Intensitéten ist auch eine Stabilisierung des dissoziierenden Molekiils
denkbar. Die durch die Molekiilachse gegebene Assymmetrie schlielich fordert Un-
tersuchungen iiber den Einflul der Laserpolarisation in Bezug auf die Molekiilachse
heraus. Die theoretische Darstellung dieser Prozesse ist, abgesehen von der Disso-
ziation, noch nicht so weit gediehen, wie es bei atomaren Systemen der Fall ist. Die
folgenden Abschnitte sollen den Leser mit den Arbeiten zum Wasserstoffmolekiil
und dessen Wechselwirkungsmechanismen im Laserfeld vertraut machen.

2.2.1 Lichtinduzierte Dissoziation

Ein Molekiil besitzt gegeniiber einem Atom zusétzlich zu den drei translatorischen
Freiheitsgraden die inneren Freiheitsgrade der Rotation und der Vibration. Die
Abstidnde zwischen den Vibrationszustdnden sind hierbei im allgemeinen um ein
bis zwei Groflenordnungen gréfler als zwischen den Rotationszustinden. Die Wel-

2siehe [38] fiir eine Review der Arbeiten vor 1995
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Abb. 2.6. Ausgewihlte Potentialkurven von H>. Die vertikalen Pfeile entsprechen mogli-
chen Photoneniibergidngen mit einer Wellenldnge von 532nm. Entnommen aus
[101].

lenléinge des Laserlichtes von 800nm entspricht einer Photonenenergie von 1,5eV
und ist damit ungefiihr zehnmal so grof} wie der Abstand zweier Vibrationszustinde
im Wasserstoffmolekiil. Betrachtet man das vereinfachte Potentialdiagramm von H»
in Abb. 2.6 kann man sich leicht einen Uberblick iiber die moglichen Dissoziations-
kanéle verschaffen.

Vom Grundzustand des neutralen Molekiils ausgehend, ist eine Anregung des-
selben in den Zustand 3¥7 denkbar, von dem aus das Molekiil in zwei neutrale
Atome dissoziiert. Die Wahrscheinlichkeit fiir diesen Ubergang ist jedoch gering, da
der Ubergang zwischen dem Singulett-Grundzustand 12; und dem Triplettzustand
3%+ verboten ist®. Das Molekiil kénnte aber auch so viele Photonen absorbieren, daf
beide Elektronen ionisiert werden und sich plétzlich zwei nackte Kerne im Gleich-
gewichtsabstand des Wasserstoffmolekiils gegeniiber sitzen. Das entspriche einem
senkrechten (Frank - Condon) Ubergang vom Grundzustand auf die Coulombexplo-
sionskurve. Coulombexplosion heif}t dieser Zustand deshalb, weil die elektrischen
(Coulomb) Felder der beiden Kerne nicht mehr durch die elektronische Ladung ab-
geschirmt sind und sich nun aufgrund des geringen internuklearen Abstandes mit
grofler Kraft abstoflen. Dieser Prozess benétigt zwar eine duflerst hohe Anzahl an
gleichzeitig absorbierten Photonen und ist damit als Multiphotonenprozess hoher
Ordnung sehr unwahrscheinlich, wiirde jedoch eine sehr hohe charakteristische kine-
tische Energie der Protonen erzeugen, was experimentell leicht zu beobachten wire.
Bis heute sind keine eindeutigen Beweise fiir eine solche plotzliche Doppelionisation
des Wasserstoffmolekiils bekannt.

Schliellich ist ein Zweistufen-Mechanismus denkbar, bei dem zuerst via MPI
das molekulare Ion im elektronischen Grundzustand 1so, gebildet wird und an-
schlieBend durch den Dipol-erlaubten Ubergang in den niichsthéheren dissoziativen

3Symmetrieiiberlegungen zeigen: das Dipolmoment mufl gegeniiber einer Vertauschung der
Elektronen invariant sein, die Wellenfunktion des Triplettzustands ist antisymmetrisch wéhrend
sie im Singulettzustand symmetrisch im Ort ist. Das Dipolmoment kann jedoch nicht beide Sym-
metrien besitzen, folglich ist der Ubergang verboten.
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Zustand, den 2po, Zustand, gehoben wird, von dem aus es in ein Proton und ein
Wasserstoffatom dissoziert. Es stellt sich heraus, daf3 dieser Prozess

Hi (1s0y, J, M,v) + nhv — Hy (2po,) — HY + H(1s) + €(n) (2.17)

bei Intensititen unter 5 - 10'4W/em? alle anderen Prozesse dominiert. Er wurde
1990 von Giusti-Suzor et al. [36] vorhergesagt. Gleichzeitig behaupteten Bucks-
baum et al. in einem Letter [9], gerade diesen Prozess beobachtet zu haben. Kurz
darauf gaben Zavriyev et al. [101] in einer umfangreichen Arbeit die experimentelle
Bestétigung: Die Messung der Protonen und Photoelektronen ergab keinen Hinweis
auf eine Dissoziation des neutralen Molekiils vor der ersten lonisation. Der Ablauf
der Interaktion in zwei Stufen ist seitdem mehrfach bestitigt worden (z.B. [1]) und
gilt als gesichert.

Zavriyev et al. beobachteten, dafl mit zunehmender Intensitéit auch die niedrigen
Vibrationszustidnde dissoziieren, jedoch alle mit einer kinetischen Energie, die dem
1-Photonen Ubergang 1so, — 2po, entsprach und nur bei einem internuklearen
Abstand von 2,5au (fiir die verwendeten 532nm) zu beobachten sein sollte (siehe
Abb. 2.6). Die meisten populierten Schwingungszustinde sind jedoch auf geringere
Abstéinde beschrinkt. Es mufite also durch die Kopplung mit dem Feld eine be-
tréchtliche Deformation des Grundzustandes angenommen werden. Um den Einfluf}
des Feldes auf die ungestorten Zustdnde 1so, und 2po, deutlich zu machen, be-
geben wir uns in das Floquet Bild der sogenannten dressed states*. Ein dressed
state wird demnach aus dem ungestorten Zustand und einer bestimmten Anzahl
Photonen gebildet (sieche Gl. 2.16). So wird aus jedem ungestorten Zustand eine
beliebig grofle Anzahl von dressed states, die um nhw gegeniiber dem ungestorten
Zustand verschoben sind (Abb. 2.7). Hierbei ist von Bedeutung, daf} die Polari-
sation der Photonen entlang der Molekiilachse weist, da das elektrische Feld des
Photons nur dann auf die molekulare Schwingung Einflufl hat. Die Betrachtung
zweier Zustéinde im Floquet Bild fiihrt im allgemeinen zu Kreuzungen der Potenti-
alkurven. Die 1-Photonen Dissoziation wire in diesem Bild dann Kreuzung zwischen
dem ungestorten Zustand 1so, und dem 2po,, — liw Zustand. Aufgrund der Dipol-
kopplung der beiden Zusténde ist diese Kreuzung nicht verboten und es gibt eine
Wahrscheinlichkeit, dafl das Molekiil an der Kreuzung in einem sogenannten adia-
batischen Ubergang® dem 2po, — 1hw Potential folgt und dissoziiert. Kreuzungen,
die durch Absorbtion einer geraden Anzahl Photonen entstehen, sind aufgrund der
Parititserhaltung verboten. Die sich aus der Uberlagerung der gekreuzten Zustinde
ergebenden Potentialkurven heiflen adiabatisch. Man kann sich die ungestorten Po-
tentialkurven auch als durch die Photonenkopplung deformiert denken. Zwischen
den adiabatischen Potentialkurven entsteht somit eine Offnung, durch die hohere
Vibrationszustidnde dissoziieren kénnen. Zunehmende Lichtintensitéiten bewirken,
daB die Offnung zwischen den adiabatischen Potentialen gréBer wird, so daB auch
niedrigere Schwingungszustinde aus der Potentialmulde entkommen. Zusétzlich ist
noch die Mdoglichkeit des Tunnelns durch den adiabatischen Potentialberg gegeben,
der jedoch nur einen geringen Beitrag der Dissoziation ausmacht und fiir die Deu-
tung des Prozesses keine grofie Rolle spielt. Zavriyev et al. nannten diesen Prozess
bond softening.

Die Kreuzungen hoherer Ordnung, zum Beispiel zwischen 1so, und 2po, — 3hw,
bilden ebenfalls Offnungen, die jedoch aufgrund der gréBeren Anzahl involvierter
Photonen kleiner sind, d.h., dafl zwischen den Zusténden eine schwichere Kopp-
lung besteht. Dissoziiert das Molekiil dennoch iiber eine solche Kreuzung, ist die
freigesetzte kinetische Energie um die Zahl der zusiitzlichen Photonen erhoht. Es
wird klar, da} auf diese Weise verschiedene Dissoziationsenergien erzeugt werden

4eine holprige Ubersetzung wire etwa: photonengekoppelte Zustinde

5adiabatisch ist hier nicht zu verwechseln mit dem aus der Thermodynamik bekannten Begriff
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Abb. 2.7. Dressed States der 1so, und 2po, Potentialkurven von Hj in 532nm Licht.
Entnommen aus [38]

konnen. Deshalb macht es Sinn sich dem Problem systematisch zu nihern. Wir spre-
chen hier iiber die Dissoziation des H,~ Molekiils, d.h. es entsteht immer auch ein
Proton, welches im Experiment nachgewiesen wird. Dieses Proton triagt ungefihr
die halbe kinetische Energie der Dissoziation. Beim Ubergang 1so, (v) — 2po, — 1hw
(Weg 1) in Abb. 2.8) erhilt das Proton die Energie

EWegl = (Ev+hW_EOO)/2 )

wobei E, die Energie im v-ten Schwingungszustands des Grundzustands 1so, und
E, die Dissoziationsenergie des Grundzustands bedeuten. Fiir die direkte Disso-
ziation durch oben beschriebene 3y Kreuzung bekommt das Proton die Energie

Ewegs = (By +3hw — Exo)/2 = Eweg1 + Iw

vermittelt (Weg 3). In einer weiteren Moglichkeit kann das Molekiil nach anfingli-
cher Dissoziation durch die 3y-Kreuzung in einem weiteren adiabatischen Ubergang
2po, — 3hw — 1poy, — 2w auf den 2-Photonen gekoppelten Grundzustand springen
und von dort mit der Energie 1/2kw dissoziieren (Weg 2). Anschaulich entspricht
dieser Prozess der Dissoziation durch Absorbtion dreier Photonen mit anschlieflen-
der Reemission eines Photons.

Es sollte also im Energiespektrum der Protonen eine Anzahl von Peaks im Ab-
stand 1/2hw zu beobachten sein. Die Beobachtungen von Zavriyev et al. sind seitdem
experimentell mehrfach bestitigt worden [89, 94, 95, 66, 90]. Weitere theoretische
Arbeiten [37, 46, 57] sorgten fiir die allgemein anerkannte Interpretation des Prozes-
ses. In Analogie zur above threshold ionisation in Atomen (siehe Abs. 2.1.1) wurde
fiir diesen Mechanismus der Begriff above threshold dissociation (ATD) geprigt.

2.2.2 Lichtinduzierte Stabilisierung

Bleibt man in dem Bild der dressed states, liegt die Vermutung nicht fern, dafl
in adiabatischen Potentialmulden moglicherweise Populationen stabilisiert werden
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Wegen dissoziieren, die sich in der freigesetzten kinetischen Energie um 1/2hw
unterscheiden. Entnommen aus [101].
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Abb. 2.9. Lichtinduzierte Stabilisierung des D Tons im I = 9 - 10"*W/em?, A =
769nm Laserfeld. Adiabatische Passage hoher angeregter Schwingungszustinde
ermoglicht den Wechsel ins deformierte 2po, Potential, in dessen Potentialmul-
de das Molekiil gefangen ist. Entnommen aus [102].
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konnen [37]. Nimmt man zum Beispiel den schon oben diskutieren Ubergang lsoy —
2po,, — 1hw, so bildet die obere adiabatische Potentialkurve eine Potentialmulde, die
tief genug ist, ein bis zwei Schwingungsniveaus zu halten (Abb. 2.9).

In einer Untersuchung an H;" kamen Zavriyev et al. 1993 [102] zu der Auffas-
sung, eine solche Stabilisierung beobachtet zu haben. Die Energiespektren enthielten
Protonen mit Energien bis zu 5eV. Zavriyev et al. argumentierten, daf3 Elektronen
in Schwingungszustéinden iiber der 3y Kreuzung in einem adiabatischen Ubergang
in das 2po, — 3hw Potential wechseln und dort in der adiabatischen Potentialmulde
stabilisiert werden. Von dort aus sollte das Elektron, so die Argumentation, mittels
MPTI ionisiert werden, mit dem Resultat, daf} sich plétzlich zwei nackte Protonen in
einer Entfernung von ca. 3au gegeniiberstehen und in der folgenden Coulombexplo-
sion ein hohe kinetische Energie erhalten.

Im Prinzip wurde dieses Modell durch anschliefende theoretische Arbeiten mit-
tels direkter numerischer Integration der eindimensionalen Schroédingergleichung [4]
bestiitigt. Aubanel et al. [3] brachten jedoch gegen die Stabilisierung an der 3+
Kreuzung den Einwand hervor, dafl eine durch die hohen Intensitdten hervorgerufe-
ne starke Rotationsanregung die Stabilisierung sofort zerstéren wiirde. Somit wére
nur eine Stabilisierung in der Potentialmulde an der 1y Kreuzung moglich.

Nachfolgende experimentelle Arbeiten verfehlten es jedoch, weitere Beweise fiir
die lichtinduzierte Stabilisierung zu geben. Stattdessen wurden die experimentellen
Befunde anhand anderer Mechanismen, insbesondere der dissoziativen Ionisation,
erklart [43, 94].

Erst neuere Untersuchungen weisen wieder in Richtung lichtinduzierter Stabili-
sierung [88, 32, 79].

2.2.3 Dissoziative Ionisation

Zu Beginn der Hochfeld-Untersuchungen an Molekiilen wurde das Fehlen eines wich-
tigen Prozesses festgestellt, der von den Atomen her bekannt war: die Multiphoton-
mehrfachionisation (MPMI). Die auf solche Weise gebildeten Ionen sollten kine-
tische Energien aufweisen, die der Coulombexplosion vom Gleichgewichtsabstand
des neutralen Molekiils entsprachen. Solche Energien konnten jedoch nicht beob-
achtet werden, was damit begriindet wurde, da3 die zur Doppelionisation benstigte
Photonenzahl zu grof} sei, so dafl die Dissoziation der dominierende Mechanismus
sei.

Anfang der Neunziger mehrten sich die Hinweise auf einen Ionisationsmecha-
nismus, der erst bei grofleren internuklearen Abstéinden, als dem Gleichgewichtsab-
stand zum Tragen kommt [18, 86, 23, 102, 47]°. Man beobachtete am Beispiel des
Wasserstoffs eine energetisch breite Verteilung von Protonen, die einer Ionisation des
molekularen Ions iiber eine Reihe internuklearer Abstinde entsprach. Erklirungs-
ansétze fiir dieses Phiinomen teilten sich auf in zwei Lager: Auf der einen Seite
wurde eine lichtinduzierte Stabilisierung in diesem Abstand vermutet, die das mo-
lekulare Ion vor weiterer Dissoziation bewahren und bis zur Multiphotonionisation
stabilisieren sollte [102, 81, 62]. Auf der anderen Seite wurde mit dem auf Mo-
lekiile erweiterten Tunnelionisationsmodell argumentiert, dafl bei einem bestimm-
ten internuklearen Abstand die Ionisationswahrscheinlichkeit erhht ist. Das disso-
ziierende Molekiil wiirde demzufolge beim Passieren dieser Region tunnelionisiert
[13]. Quantenmechanische Rechnungen unter Verwendung des exakten Dreiteilchen
Hamiltonoperators fiir H, [14] wiesen auf die Existenz der lichtinduzierten adia-
batischen Potentialmulden hin, machten aber gleichzeitig die Einschrinkung, dafl
Vibrationszusténde, die in solchen Potentialen stabilisiert werden kénnten, gleich-

6Eine Review der Arbeiten zur dissoziativen Ionisation bis 1993, sowie der Technik des Kova-
rianz - Mappings findet sich in [47].
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zeitig eine hohe lonisationswahrscheinlichkeit aus dem Grundzustand hétten und
folglich hohere kinetische Energien beséflen.

Weitere Rechnungen [82, 103, 57, 91, 24] ergaben schliefilich, daf die Tunnelio-
nisationswahrscheinlichkeit in einem bestimmten Bereich internuklearer Abstéinde
auerordentlich erhoht ist, dadurch das Tunnelionisationsmodell unterstiitzend. Im
besonderen ist hierbei die Arbeit von Zuo und Bandrauk [103] zu nennen, welche
die erste numerische Losung der dreidimensionalen, zeitabhéngigen Schrodingerglei-
chung des H; Molekiils in kurzen, intensiven Laserpulsen zum Inhalt hatte. Zuo
und Bandrauk prigten in dieser Arbeit den Begriff charge resonance enhanced ioni-
zation (CREI) fir den Mechanismus der dissoziativen Ionisation. Ladungsresonant
(charge resonant) werden Paare von Zustinden genannt, bei denen fiir grofle in-
ternukleare Abstinde die Ladungsverteilung zwischen beiden Zustinden und die
Zustandsenergien praktisch gleich sind. In anderen Worten sind ladungsresonante
Zustinde fiir grofe internukleare Abstéinde degeneriert. Aus dieser Definition ergibt
sich, daB8 die beiden tiefsten Zustéinde des H, Molekiils, nimlich 1so, und 2po,, ein
solches Paar ladungsresonanter Zusténde bilden [103]. An die Vorhersagen anschlie-
Bende experimentelle Untersuchungen [35, 44, 94, 66] bestitigten im wesentlichen
das Modell der dissoziativen Ionisation.

Im Tunnelionisationsmodell kann die Erh6hung der Ionisationswahrscheinlich-
keit bei groflen Absténden iiberzeugend erldutert werden. Abb. 2.10a) zeigt den
eindimensionalen Potentialverlauf des Wasserstoffmolekiilions H; in verschiedenen
internuklearen Abstidnden. Bei geringen Absténden kann sich das elektronische Wel-
lenpaket ungehindert zwischen beiden Protonen ausbreiten. Mit zunehmendem Ab-
stand erhoht sich die internukleare Potentialschwelle, bis das Elektron nur noch
durch Tunneln das andere Proton erreichen kann. In Abb. 2.10b) ist demgegeniiber
ein konstantes elektrisches Feld iberlagert. Im Gleichgewichtsabstand ist die Si-
tuation mit der atomaren vergleichbar (siehe Abs. 2.1.2). Das Elektron kann mit
einer gewissen Wahrscheinlichkeit durch die duflere Barriere tunneln und ionisieren.
Mit bei der Dissoziation zunehmenden internuklearen Abstand wird das Elektron
an einem Proton lokalisiert. Gleichzeitig sind die elektronischen Zustéinde zuein-
ander verschoben, sodafl Tunneln durch die innermolekulare Barriere unterbunden
wird. Andernfalls wiirde sich die gesamte Population in der unteren Potentialmulde
sammeln. Generell gilt fiir jedes Paar ladungsresonanter Zustinde, daf§ die Dege-
neration der Zustidnde aufgehoben wird und einer der Zusténde im Feld E nach
oben, der andere nach unten verschoben ist. Bei grofien internuklearen Abstéinden
r entspricht diese Verschiebung Er/2 [103]. Gesichert wird dies durch den schnel-
len, nichtadiabatischen Anstieg der Intensitdt in Femtosekundenpulsen. Befindet
sich das Elektron nun im unteren Potentialtopf entspricht sein Ionisationsverhal-
ten ungefihr dem von atomaren Wasserstoff. Ist es jedoch am oberen Potentialtopf
lokalisiert, braucht es nur durch die innere Barriere zu tunneln, um zu ionisieren.
Das wird dadurch begiinstigt, dal an der inneren Barriere neben dem externen Feld
auch das untere Proton “zieht”. In der Tat ist es moglich, dafl die innere Barriere
unter die Ionisationsschwelle des oberen Elektrons gezogen werden kann, somit eine
praktisch ungehinderte Ionisation erméglichend.

Bei Gibson et al. [34] findet sich ein numerisches Verfahren, um Tunnelioni-
sation aus beliebigen eindimensionalen Potentialtopfen zu berechnen. Vor kurzem
wurde erstmalig das neutrale Wasserstoffmolekiil H, auf dissoziative Ionisation hin
untersucht [75]. Saenz fand, daB8 auch in H» eine Dissoziation mit anschlieBender
verstdrkter Ionisation bei bestimmten groflen internuklearen Abstéinden (~ 6au)
moglich ist. Jedoch ist die experimentelle Beobachtbarkeit stark eingeschrinkt, da
die direkte MPI bekanntermafien dominiert. In neueren experimentellen Arbeiten
von Williams et al. [99] und S#ndig et al. [79] mit in Tonenquellen erzeugtem H;
wurden starke Abweichungen in den Energiespektren der Protonen von den Expe-
rimenten an H, beobachtet, was auf eine bislang unbekannte Rolle des neutralen
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Abb. 2.11. Typische Flugzeitspektren von H> bei einer Intensitdt von ungefdhr 1,5 -
10'*W/cm? und verschiedenen Pulslingen. 1w bezeichnet die Dissoziation
durch die 1y Kreuzung. Der Peak bei 2w entspricht der Dissoziation durch
die 3y Kreuzung mit anschliefender Emission eines Photons. Der duflerste
Peak (1,1) stammt von der dissoziativen Ionisation (CREI). Entnommen aus
[32].

Molekiils in der laserinduzierten Fragmentierung weist.

2.2.4 Orientierungseffekte

Bis Ende der Neunziger wurde in experimentellen Studien im wesentlichen Flugzeit-
spektroskopie, mangels anderer Techniken, eingesetzt. Das heift, es wurde nur eine
Impulskomponente beobachtet und zwar praktisch ausschliefilich entlang der La-
serpolarisation. Daf} trotz dieses beschriinkten Ausschnittes solch detailreiche und
aussagekriiftige Spektren wie in Abb. 2.11 gewonnen wurden, liegt in der Anisotro-
pie der Laser-Molekiilwechselwirkung begriindet. Man kann sich leicht tiberlegen,
daf} eine unabhingig von der Laserpolarisation in alle Raumrichtungen gleichméfige
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Dissoziation im Flugzeitspektrum keinen deutlichen Peak, sondern eine breite Ver-
teilung produzieren wiirde. Deshalb ist die Ursache der Ausrichtung der Fragmente
entlang der Polarisationsachse von héchstem Interesse.

Bis heute ist es nicht abschlieflend geklért, ob die Dissoziation nur solche Mo-
lekiile betrifft, die ohnehin schon ausgerichtet sind, oder ob die Molekiile im Verlauf
der Dissoziation aktiv gedreht werden [33, 11]. In letzterem Fall kann es nur eine
vom Laserfeld auf das Molekiil ausgeiibte Kraft geben, wenn das Molekiil ein Dipol-
moment besitzt. Offenbar muf} hier eine von Fall zu Fall verschiedene Beurteilung
vorgenommen werden. Das neutrale Wasserstoffmolekiil besitzt kein Dipolmoment
und kann in diesem Bild somit kein Drehmoment durch das Laserfeld erfahren.
Das Todmolekiil I besitzt zwar aufgrund seiner grolen Elektronenhiille ein ausge-
prigtes Dipolmoment, jedoch ist aufgrund der relativ groflen Masse das Trigheits-
moment recht grof}, was wiederum die aktive Ausrichtung des Molekiils in kurzen
Pulsen unwahrscheinlich macht [67, 11]. Im Chlor Cl, mit einem deutlich geringe-
ren Trigheitsmoment (8¢, ~ 30%01,) dagegen ist eine aktive Orientung beobachtet
worden [11].

Aber auch das Wasserstoffmolekiilion H, besitzt ein induziertes Dipolmoment.
Dabei héngt die Erzeugung des Dipolmomentes eng mit der lichtinduzierten Dis-
soziation zusammen. Im Tunnelbild betrachtet folgt das Elektron adiabatisch den
Schwingungen des externen Laserfeldes E(t) = Eg coswt, um dabei je nach Phase
des Laserfeldes mehr bei dem einen oder anderen Proton zu verweilen. Gemittelt
iiber die Laserperiode ergibt sich so eine Kraft, die das Molekiil auseinander zieht.
Gleichzeitig wird durch die “Lokalisierung” je nach Laserphase ein Dipolmoment
u(r) = er/2 erzeugt, daff mit zunehmendem internuklearen Abstand r anwichst
[24]. Das Laserfeld iibt auf diesen Dipol ein Drehmoment p x E(t) aus, welches ei-
ne Orientierung des Molekiils bewirkt. Ab einem gewissen internuklearen Abstand
bleibt allerdings, wie wir zuvor gesehen haben, das Elektron aufgrund der ansteigen-
den innermolekularen Barriere bei einem Proton lokalisiert. Ab diesem Zeitpunkt
mittelt sich das Drehmoment auf die Molekiilachse wieder zu Null. Befindet sich
das H; zum Zeitpunkt der Entstehung im Laserfeld in beliebiger Orientierung,
wird das Dipolmoment der Projektion des internuklearen Abstandes auf die Pola-
risationsachse entsprechend geringer sein, als bei paralleler Ausrichtung.

Wie man sieht, benttigt das oben angefiihrte Modell der Dissoziation keine
aktive Ausrichtung der Molekiilachse, was nicht heifit, daf3 dieser Prozess nicht
stattfindet, bzw. unbeobachtbar ist. Insbesondere sind die moglichen Anwendun-
gen einer laserinduzierten Ausrichtung von Interesse. So sind Moglichkeiten wie
Rotationskiihlung [54], rdumliches Einfangen polarisierbarer Molekiile [33] bis hin
zu dem Vorschlag einer optischen Zentrifuge [48], auf der Basis zirkular polarisierten
Lichts, angedacht worden. Numico et al. sagten in einer Arbeit von 1999 Fragmente
in der Ebene senkrecht zur Polarisation voraus [59]. Bis heute wurde meines Wissens
noch kein Experiment zur Uberpriifung dieser Vorhersage durchgefiihrt. Gerade auf
diesem Gebiet gibt es sicherlich noch eine Menge aufregender Dinge zu lernen.

Bislang sind noch keine schliissigen Beweise auf einen Ionisationsmechanismus
gefunden worden, welcher dem von der Laser-Atomphysik bekannten Recollision
Prozess entspréche. In jiingerer Zeit gab es jedoch vereinzelt Hinweise auf die mogli-
che Existenz molekularen Recollisions [26]. In der vorliegenden Arbeit wird die
Vermutung aufgestellt, bei einem der beobachteten Prozesse handele es sich um
Recollision.






Kapitel 3

Das Experiment

Let’s push on with this experiment!

C. Lewis Cocke

Im folgenden sollen die einzelnen Komponenten des Experiments vorgestellt und
deren Funktionsweise skizziert werden. Das Experiment, als eines der ersten, wel-
ches die COLTRIMS Methode auf die Probleme der Laser-Atomphysik anwendete,
stief in beiden Gebieten auf Neuland vor. Die COLTRIMS Methode war zur Un-
tersuchung von Stoflprozessen in der klassischen Atomphysik, sprich der StofSphysik
im sub MeV Bereich entwickelt worden. Fiir diese Experimente geniigten Vakua im
10~8mBar Bereich. In diesem Experiment jedoch war mit einem Mal ein 100fach
besseres Vakuum notig! Das stellte hohere Anforderungen an die Pumpleistung, aber
auch an die gesamte Apparatur: Kunstoffdichtungen mufiten durch Kupferdichtun-
gen ersetzt werden, das gesamte Innenleben der Apparatur mufite a) am besten
keinen Kunststoff enthalten, b) duerst sauber sein und c) temperaturbestindig bis
deutlich iiber 100°C' sein. Im Gegenzug fiihrten wir eine Multihit-Koinzidenz Mes-
sung in die Laser-Atomphysik ein, die es ermdoglichen sollte, in zuvor nicht dagewe-
sener Weise die Wechselwirkung starker elektromagnetischer Felder mit Atomen zu
untersuchen.

3.1 Das Vakuumsystem

Eine Skizze des Vakuumsystems kann in Abb. 3.1 gefunden werden. Die verwen-
dete Kammer mufl, wie oben angedeutet, ultrahochvakuum(UHV)-tauglich sein
(p < 10~8mbar). Der Grund dafiir liegt in der enormen Intensitéit des fokussier-
ten Laserlichtes, sodafl die im Fokus herrschenden elektromagnetischen Felder die
Tonisationswahrscheinlichkeit bis nahe eins treiben. Im Idealfall sollte das Vaku-
um solchermaflen sein, daf} sich im zeitlichen Mittel gerade ein einziges Molekiil
im Volumen des Laserfokus befindet und dieses Molekiil mit hoher Wahrscheinlich-
keit dem Targetgas entstammt. Um dieser Anforderung gerecht zu werden, wurden,
neben einem Pumpsystem mit entsprechender Pumpleistung, folgende ins Detail
gehende Mafinahmen ergriffen. Die iiblichen Viton-Dichtungsringe wurden durch
Kupferdichtungen ersetzt. Es wurde grofle Sorgfalt auf duflerste Sauberkeit in der
Kammer verwendet. Dazu wurde die Kammer sowie alle inneren Komponenten im
Ultraschallbad gereinigt und anschliefend mit Ethanol gewaschen. Auf diese Wei-
se sollte verhindert werden, daf} Verunreinigungen wie Fingerabdriicke oder Ma-
schinendl bei dem angestrebten niedrigen Druck verdampfen. Kunstoffteile wurden
durch Keramikausfiithrungen ersetzt, Kabel mit iiblicher Plastikisolierung gegen sol-
che mit UHV kompatibler Kapton-Isolierung ausgetauscht. Das geschah auch hier
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Abb. 3.1. Schematischer Aufbau des Vakuumsystems: 1 - Hauptkammer, 2 - Jetdump,
3 - Jetbereich, a) Druckflasche, b) Jetdiise mit Gasjet, c) Sichtfenster auf In-
teraktionszone, d) Kammerdeckel mit Kabeldurchfiihrungen, I)-IV) Turbomo-
lekularpumpen. Der Jetbereich und die Hauptkammer sind miteinander iiber
einen nichteingezeichneten, verschlieSbaren Beliiftungsbypass verbunden.

mit dem Hintergedanken, dafl das im Kunstoff enthaltene Losungmittel und Wasser
spéiter sonst einen stérenden Einflufl auf das Vakuum ausiiben kénnte. Hinzukam
natiirlich die Hitzebestéindigkeit, die zum Beispiel bei Nylonschrauben nicht gege-
ben ist. Die Kammer sollte nach Verschlieflen und dem Beginn des Pumpens erhitzt
werden, um das an allen Oberflichen adsorbierte Wasser zu 16sen und damit ein
schnelleres Auspumpen zu ermoglichen. Deshalb spricht man bei diesem Vorgang
vom Ausheizen. Die Ausheiztemperatur betrug in allen Fillen ca. 110°C. Dies ist
vergleichsweise niedrig, ist es doch nicht uniiblich bis 250°C zu heizen. Da wir je-
doch beim Aufbau des Spektrometers nicht auf Létzinn verzichten konnten und die
Detektoren sehr delikat sind, mufite die niedrigere Temperatur geniigen. Wie sich
herausstellen sollte, war schon diese Temperatur fiir die Delayline-Detektoren eine
extreme Belastung, die einen Detektor unbrauchbar machte. Die Ausheizdauer be-
trug am Ende des Experiments aus Zeitgriinden nur noch zwolf Stunden, wobei wir
wahrscheinlich das thermische Gleichgewicht in dieser Zeit erreichten, denn es war
kein merklicher Unterschied im Enddruck zu vorrausgegangenen 24h Ausheizperi-
oden zu bemerken. Das mit diesem System erreichte Vakuum betrug 4-10~°mBar.

3.2 Das Target

Der Gegenstand der vorliegenden Untersuchung war molekulares Deuterium Ds.
Die Wabhl fiel auf Deuterium, da die enstehenden Deuteronen im Flugzeitspektrum
von den Protonen der Restgase wie Wasser und Ol separiert sind. Im Laufe des
Versuches wurden Messungen, sowohl an dem gebiindelten Gasstrahl, als auch am
diffusen Gastarget, vorgenommen. Letzteres wurde durch Flutung der Kammer mit
Deuteriumgas um zwei Groéfenordungen iiber den Minimaldruck von 1-10"°mBar
bewerkstelligt. Der Gasstrahl aus dem in Abb. 3.1 eingezeichneten Jetsystem war
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Abb. 3.2. Das Messprinzip - schematisch

mangels Vorkiihlung des Gases kein Uberschalljet, besa8 jedoch im Fokus eine un-
gefahr 1.000fach groflere Dichte als das Restgas und die durch adiabatische Expan-
sion erzielte Kiithlung bewirkte gegeniiber dem diffusen Target eine um den Faktor
2 bessere Auflosung in den Impulsen.

3.3 Das Spektrometer

Das Spektrometer dient dem Zweck, die drei Impulskomponenten von Ionen, die im
Laserfokus entstehen, festzustellen. Das Design ist darauf ausgerichtet, bei vorge-
gebener maximaler kinetischer Energie die vorhandene Detektorfliche bestmoglich
auszunutzen. Sollten sowohl Ionen als auch Elektronen gemessen werden, bestimmt
dies als weiteres Optimierungskriterium das Design des Spektrometers wesentlich.
In unserem Fall verwendeten wir ein Spektrometer ohne Driftstrecke, mithin lag also
die gesamte Flugstrecke eines Ions im felderfiillten Raum. Die Bedeutung der Drift-
strecke liegt darin, die Impulskomponenten entlang des elektrischen Feldes zu fo-
kussieren. Dadurch kann eine Verbesserung der Energieauflésung im Bereich < 1leV’
erreicht werden. Da bei einer Coulombexplosion die zu erwartenden Energien deut-
lich iiber 1eV liegen und damit die Impulse der Fragmente entsprechend grof sind,
ist eine Driftstrecke nicht notwendig. Ein maflstabsgetreues Schema des Spektrome-
ters ist in Abb. 3.3 dargestellt.

Urspriinglich war geplant, sowohl die Deuteronen, als auch die Elektronen zu
messen. Zu diesem Zweck waren an beiden Seiten des Spektrometers Detektoren
verschiedener Grofle angebracht. Die unterschiedliche Grofle der Detektoren ergab
sich einzig aus der Verfiigbarkeit derselben. Das Design des Spektrometers betrifft
nun die Aufteilung der Flugstrecke und die Extraktionsfeldstirke. Dazu ist es an-
gebracht sich die Zwangsbedingungen hinzuschreiben

1. (max. auszunutzende) Detektorradien: 2, 5cm und 4em
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Abb. 3.3. Das Spektrometer - Schnitt. Die Detektorflichen sind auf beiden Seiten des
Spektrometers geringfiigig groBer als die Offnung in den Endplatten. Um Lin-
seneffekte des Extraktionsfeldes zu verringern, ist das Spektrometer auf beiden
Seiten durch engmaschige Metallgitter abgeschlossen.

2. Maximal abzubildende kinetische Energie der Fragmente: Deuteronen 8¢V,
Elektronen 10eV

3. Gesamtlange des Spektrometers: ~ 15c¢m
4. Flugzeitseparation von Deuteronen und Protonen des Restgases

Schliefilich sollte es moglich sein, bei Ausfall eines Detektors die vorhandene Geo-
metrie mittels eines geeignet zu wihlenden Extraktionsfeldes so zu nutzen, daf} die
Zwangsbedingungen 1.-4. wieder erfiillt sind. Die Geometrie des Problems ist in
Abb. 3.5 skizziert. Es ist nun zunichst die Frage zu beantworten, was die maxi-
male Auslenkung senkrecht zur Spektrometerachse in Abhiingigkeit von den drei
Parametern (Feldstiirke, kinetische Energie, Entfernung vom Detektor) ist.

AuBler von den drei genannten Groflen hingt die Auslenkung des Fragments von
dem Polarwinkel § ab, unter dem das Fragment in Bezug auf die Spektrometerachse
emittiert worden ist. Die einfache Bewegungsgleichung des schrigen Wurfs lautet

r(t) = —%t2 + vo cos Ot + Iy

Man kann diese Gleichung nach der Flugzeit auflésen und die resultierende qua-
dratische Gleichung l6sen, um die Flugzeit in Abhingigkeit vom Emissionswinkel 6
auszudriicken

vg cos B + /(vg cos6)? + 2aly
a
Mit diesem Ergebnis kann die Entfernung des Teilchens von der Spektrometerachse
berechnet werden
r(0) = wp-sinf-t(0)
g .
= —sinfcosf +
a

t(6) =

vo sin @

/(v cos 0)2 + 2aly , (3.1)
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Abb. 3.4. Das Spektrometer mit Detektor hingend an den Deckel der Vakuumkammer
montiert.
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Die maximale Auslenkung des Teilchens kann nun durch Ableitung dieser Gleichung
und Nullsetzen gewonnen werden.

_ % 2 ) 4 20 : % _

o (1—2sin*0) + " cos B/ (vo cos B)2 + 2a Iy 4 o cosO) T 2aly 0

(3.2)

Das Losen dieser Gleichung gestaltet sich zumindest sehr schwierig, so daf} die Glei-
chung 3.1 iterativ mittels eines Computerprogramms gelost wurde.

Es mu$} (unter den Bedingungen 1 und 2) eine Feldstirke fiir das Extraktionsfeld
gefunden werden, so daff die Summe der Extraktionsstrecken Iy + l» ungefihr die
vorgegebenen 15cm ergibt. Das Ergebnis dieser Uberlegungen schliigt sich im Design
des Spektrometers, wie in Abb. 3.3 dargestellt, nieder.

sin? @ cos

dr(6)
df

3.4 Der Detektor

Das verwendete Detektorsystem sollte es ermoglichen, sowohl die Ankunftszeit als
auch den Auftreffort zu messen. Um das zu bewerkstelligen, ist der Detektor aus
zwei Komponenten zusammengesetzt. Das Multichannelplate mifit die Ankunftszeit
des auftreffenden Deuterons und verstérkt dessen Signal fiir den Delayline-Detektor,
welcher dann die Position des Auftreffortes mift.

3.4.1 Das Multichannelplate

Ein Multichannelplate ist, grob vereinfacht gesprochen, eine diinne Glasplatte von
ca. lmm Dicke, die von ca. 10° Kanélen (den channels) pro Quadratzentimenter
mit dem Durchmesser von 1/40mm [80] unter einem Winkel zur Plattennorma-
len durchsetzt ist (siche Abb. 3.6). Die Innenseiten der Kanile sind mit einem
hochohmigen Material beschichtet, dafl eine Austrittsarbeit von einigen Elektro-
nenvolt besitzt. Die Oberfliche des Channelplate ist metallisch beschichtet (z.B.
einer CrNi Legierung), so dafl zwischen Vorder- und Riickseite des Channelplates
eine hohe Spannung von ungefihr 900 Volt (E = 1800V /mm) angelegt werden
kann. Das Auftreffen von energetischen Ionen oder Elektronen in den Kanilen setzt
Elektronen frei, die zur Riickseite des Channelplates hin beschleunigt werden. Die
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Abb. 3.6. Das Multichannelplate wie im Versuch verwendet. Die Dicke der Scheibe liegt
bei ca. 0.5-1lmm.

Anschrigung der Kandle bewirkt nun vielfache Streuungen des Primérelektrons an
der Kanalwand, bei denen die im Beschleunigungsfeld erreichte Energie zu einem
Teil abgebenen wird und zur Freisetzung weiterer Elektronen fiihrt. Damit wird
eine Lawine gestartet, welche fiir die Verstérkung von 10° — 107 verantwortlich ist.
Man kann mehrere Channelplates durch einfaches Aufeinanderlegen hintereinan-
derschalten und so die Verstirkung noch einmal potenzieren. Allerdings ist schon
bei der Verwendung von drei Channelplates die Sattigung der Verstarkung erreicht.
In unserem Fall haben wir uns einer solchen dreifachen Verstérkung bedient. Bei
der Verwendung mehrerer Channelplates sollte darauf geachtet werden, daf sich
die Ausrichtung der Kaniile der einzelnen Channelplates kompensiert. Die Ausrich-
tung der Kanéle kann durch Halten der Channelplates gegen eine helle Lichtquelle
festgestellt werden.

Die Effizienz der Verstdrkung héngt in erster Linie von dem Anteil der Ka-
naloffnungen an der Gesamtfliche des Channelplates ab. Sie liegt iiblicherweise bei
ungefihr 60%. Weiterhin bestimmt die sogenannte Quanteneffizienz, die Effizienz
der Auslésung des Primérelektrons im Kanal durch das einfallende Teilchen, die
Gesamteffizienz des Channelplates. Die Quanteneffizienz ist eine Funktion der Ge-
schwindigkeit und der Teilchenart [85]. Das unvermeidbare Rauschen eines solchen
Verstérkers rithrt von der Hintergrundstrahlung und radioaktiven Zerfillen im Ma-
terial her. Durch die verwendete Koinzidenzmessung ist dies jedoch in der spéteren
Datenanalyse kein Problem.

Die Elektronenlawine bewirkt, dafl die Hochspannung zwischen Vorder- und
Riickseite kurzfristig einbricht. Dieses Signal wird kapazitiv ausgekoppelt und gibt
also den Zeitpunkt des Auftreffens des Teilchens an. Zwei hintereinander eintreffen-
de Teilchen bewirken dann zwei zeitlich getrennte Einbriiche der Beschleunigungs-
spannung, die allerdings von der Elektronik nur aufgelost werden kénnen, wenn sie
mindestens 15ns zeitlichen Abstand besitzen.

3.4.2 Der Delayline-Detektor

Der Delayline-Detektor funktioniert nach einem einleuchtenden Prinzip (siehe da-
zu Abb. 3.7): Ein langer positiv geladener Draht wird an einer beliebigen Stelle
zu einem bestimmten Zeitpunkt von einem Elektron getroffen. Dieser lokale Span-
nungseinbruch breitet sich in beide Richtungen aus und kann an den Drahtenden
detektiert werden. Vorrausgesetzt der Auftreffzeitpunkt des Elektrons ist bekannt,
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konnen respektive dazu die Zeitpunkte der Signale an den Drahtenden gemessen
werden. Die Summe dieser Zeitsignale ist konstant und unabhingig vom Auftref-
fort des Elektrons: Sie entspricht gerade der Linge des Drahtes (dividiert durch
die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Signale) zuziiglich einem fiir alle Messungen
gleichen Offset. Die Differenz dagegen gibt gerade den absoluten Auftreffort des
Elektrons, und zwar von der Mitte des Drahtes gemessen, an. Somit kann also im
Prinzip der eindimensionale Auftreffort eines Elektrons bestimmt werden. Wie in
Abb. 3.7 zu sehen ist, gibt es bei der technischen Umsetzung des Konzeptes noch ei-
nige erwihnenswerte Feinheiten. Um eine Dispersion der Signale zu verringern wird
statt einem Draht ein Drahtepaar verwendet, welches eine Lecherleitung bildet. Da-
bei ist einer der beiden Dréhte stirker positiv geladen (Signal) als der andere (Re-
ferenz), so dafl das einfallende Elektron bevorzugt an einem der Drihte absorbiert
wird. Die Signale werden iiber einen Kondensator von der hohen Gleichspannung
abgekoppelt und schliellich wird die Spannungsdifferenz zwischen Signal- und Refe-
renzdraht in einem Differenzverstirker amplifiziert, um fiir die weitere elektronische
Verarbeitung brauchbar zu sein.

Im Prinzip kénnte man nun mit Hilfe eines einzigen Doppeldrahtes eine zweidi-
mensionale Position auf einer, sagen wir rechteckigen Fliche, messen. Dazu stelle
man sich die Doppelleitung gleichmé8ig um eine Seite eines rechteckigen Stiicks
Keramik gewickelt vor. Der Auftreffort auf dem Drahtpaar, der durch die Zeitdif-
ferenz der Signale an beiden Enden festgelegt wird, ist entlang der Drihte exakt
und kontinuierlich bestimmt, und ist entlang der Wicklungsachse (also senkrecht
zum Draht) diskretisiert in die Anzahl der Wicklungen pro ¢m. Mit dem Wissen
iiber die Seitenlénge einer Wicklung und deren Anzahl liefe sich so der Auftreffort
bestimmen. In der Praxis nun wird nur die letztere diskrete Ortsmessung verwen-
det und fiir die zweite Raumrichtung ein zweiter Doppeldraht senkrecht zum ersten
gewickelt, so dafl beide Drahtebenen durch einen Abstand von ca. lmm getrennt
sind. Da das Channelplate nicht nur ein einzelnes Elektron, sondern gleich eine
ganze Elektronenwolke liefert, die sich iiber mehrere Wicklungen ausdehnt, kann
iiber eine Schwerpunktbildung der Wellenziige im Differenzverstiarker eine Orts-
auflosung erreicht werden, die die Auflosung, welche durch den Wicklungabstand
bedingt ist, iibertrifft. Der Abstand zwischen den Wicklungen des Doppeldrahtes
betragt ungefahr 1, 5mm, wihrend durch Schwerpunktbildung eine Auflésung von
bis zu 0, lmm erreicht wird. Weiterhin ist durch die Elektronenwolke gewihrleistet,
dafB beide Drahtebenen das Signal detektieren kénnen. Die Signale werden an den
Enden der Doppelleitung jeweils iiber eine twisted pair Leitung aus der Kammer
gefiihrt. Weitere Einzelheiten zum Delaylinedetektor und insbesondere dessen Mul-
tihitfihigkeit werden in den Arbeiten von Jagutzki und Niittgens [45, 60] diskutiert.

3.5 zur Signalverarbeitung

Die Signalverarbeitung dient dem wichtigen Ziel, die Zeitsignale der Detektoren in
digitale Form zu bringen, so dafl sie mit einem Rechner weiterverarbeitet werden
konnen. Diese Aufgabe iibernimmt iiblicherweise ein TDC (time to digital conver-
ter). Wir verwendeten einen multi hit-fihigen TDC, welcher es ermoglicht, bis zu 16
Treffer pro Laserpuls abzuspeichern. Der TDC verlangt wiederum Eingangssignale
normierter Form, sogenannte NIM (Nuclear Instrumentation Method) Signale. Der
TDC ist in ein CAMAC (Computer Automated Measurement And Control) System
eingebettet, welches die Daten sammelt und in Paketen direkt an den Rechner tiber-
mittelt. Die Umwandlung der Zeitsignale bis zur Ebene des TDC wird im folgenden
erldutert (siche dazu Abb. 3.8).

Das Signal der Photodiode “Powermeter” wird zweifach verstérkt und in einem
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Abb. 3.7. Funktionsprinzip des Delayline-Detektors.

Linear Gate & Stretcher gedehnt, bevor es in einen Eingang des ADC (Analog
to Digital Converter) gegeben wird. Die Photodiode “Pulsmarker” liefert eben-
falls einen TTL Puls, der zeitlich mit dem Laserpuls in fester Beziehung steht. Ein
Gate & Delay Generator korreliert mit der ansteigenden Flanke des Inputsignals
einen verzogerten NIM Puls (delayed marker), so dafl die Zeitinformation des Puls-
markers erhalten bleibt. Das Signal kann nun im TDC weiterverarbeitet werden.
Die durch den Laserpuls erzeugten Ionen werden durch das Extraktionsfeld auf den
Detektor hin beschleunigt. Der beim Auftreffen eines Ions auf das Channelplate
subsequent ausgeldste Spannungsabfall wird kapazitiv ausgekoppelt und differenz-
vorverstirkt. Da die Verstidrkung des Differenzvorverstéirkers nicht gentigte, wurde
noch ein schneller Vorstérker verwendet, bevor das Signal in einen Constant Frac-
tion Diskriminator gegeben wurde. Dieser Diskriminator 16st einen NIM Puls aus,
wenn ein bestimmter Bruchteil (constant fraction) des Eingangssignales erreicht ist.
Damit wird unabhéngig von der Pulshthe immer an der selben Stelle des Pulses
ein NIM Signal gestartet und somit ist die Zeitinformation des Eingangssignals
im NIM Signal enthalten. Ganz dhnlich verlduft die Verarbeitung der Signale des
Delayline-Detektors. Die Zeitsignale der vier Drahtenden (siehe 3.7 werden ausge-
koppelt und vorverstirkt, bevor sie im Constant Fraction Diskriminator in NIM
Standard Signale umgewandelt werden. Die Differenz zwischen den Signalen der
Photodiode Pulsmarker und dem Channelplate ergibt die Flugzeit der Fragmente,
bis auf eine fiir alle Ereignisse gleiche Konstante. Mittels eines TAC (Time to Am-
plitude Converter) kann diese Differenz elektronisch dargestellt werden. Der TAC
wandelt die Zeitdifferenz zwischen dem Eintreffen des Pulsmarker-Pulses und des
Channelplate-Pulses in einen Spannungspuls. Der TPHC (Time to Pulse Height
Converter) Ausgang kann mit einem Vielkanalanalysator (Multi Channel Analy-
zer) verbunden werden und das Flugzeitspektrum direkt darstellen. Damit besitzt
man ein schnelles Diagnosemittel. Ein Gate € Delay Generator erzeugt mit dem
Signal des SCA (Single Channel Analyzer) Ausgangs ein Gate fiir den Strobe Ein-
gang des ADC. Wihrend der Dauer des Strobe-Pulses miissen alle anderen Signale
fiir den ADC eingetroffen sein. Ein verzogertes NIM Signal aus dem Gate & Delay
Generator schliefflich markiert das Ende des Ereignisses und beendet die Daten-
aufnahme fiir diesen Laserpuls. Die Verzogerung ist so eingestellt, dafl neben den
schnellen D*- auch die langsamen D -Ionen aufgezeichnet werden.
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Abb. 3.8. Schaltung der Signalverarbeitung
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3.6 Die Optik

Die Strahlfithrung wird in Abb. 3.9 gezeigt. Die Photodiode Pulsmarker lieferte das
Zeitsignal fiir jeden Laserpuls und war somit die Vorraussetzung fiir die Flugzeitmes-
sung. Von der Photodiode Powermeter wurde die Energie eines jeden Laserpulses
mitgeschrieben. Mittels eines einfachen Linsensystems konnte der Laserstrahl um
einen Faktor 3 im Durchmesser aufgeweitet werden und lieferte so eine neunfach
hohere Intensitdt im Fokus, wie anhand von Gleichung 3.8 nachvollzogen werden
kann. Die letzte Linse vor der Kammer war so montiert, daf} sie iiber Mikrometer-
schrauben in allen drei Raumrichtungen verschoben werden konnte. Auf diese Weise
wurde die Feinjustierung des Laserfokus auf den Gasstrahl bewerkstelligt.

3.7 Der Laser

Eine ausfiihrliche Behandlung des Titan-Saphir-Lasers wiirde den Rahmen sprengen
und ist zudem an anderer Stelle in aller Ausfiihrlichkeit an verschiedenen Stellen
nachzulesen [8, 5, 20, 22, 71, 69]. Ich mdchte hier nur eine grobe Skizze der Funk-
tionsweise geben, sowie auf einige Aspekte niher eingehen, die fiir das Experiment
von Bedeutung waren.

3.7.1 Das Funktionsprinzip

Die Erzeugung der verwendeten ultrakurzen, hochenergetischen Pulse geschieht
in zwei Schritten. Im ersten Schritt wird durch Kerr-Linsen-Modenkopplung der
Primérpuls im Femtosekundenbereich und einer Energie von einigen Nanojoule er-
zeugt. Dazu wird ein mit Titan dotierter Saphirkristall (AloO3) mit einem Dau-
erstrichlaser gepumpt. Durch spontanes Zerfallen der angeregten Zustéinde existie-
ren viele phasengekoppelte longitudinale Moden gleichzeitig im Resonator. Winzige
Storungen, wie etwa die Vibration eines Spiegels, bewirken, dafl sich die Moden
zufillig an bestimmten Stellen konstruktiv iberlagern und dort groflere Intensititen
erzeugen. Aufgrund des nichtlinearen Brechungsindex’ des Saphirs

n(w,I) = ny(w) + na(w)I , (3.3)
wobei fiir den Saphir Al>O3
ny ~ 3-10%em? /W

ist [20], werden die Teile des Lichtfeldes mit hoherer Intensitét stirker gebrochen.
Ist die Kavitit so justiert, dafl gerade fokussierte Pulse optimal umlaufen kénnen,
dann wird nach kurzer Zeit die gesamte Energie des Resonators in einer Folge von
kurzen, intensiven Pulsen konzentriert sein.

Im zweiten Schritt wird der Puls auf Energien im Millijoulebereich verstirkt.
Der Mechanismus, der es erlaubt eine millionenfache Verstirkung des Pulses zu
erreichen, ohne das Verstirkermedium zu zerstoren, heiflt chirped pulse-Verstirkung
und kann in drei Stufen eingeteilt werden (sieche Abb. 3.11). Der Primérpuls wird
zundchst dispersiv verbreitert. Der so gestreckte Puls ist an der ansteigenden Flanke
zu grofferen Wellenldingen und entsprechend an der abfallenden Flanke zu kleineren
Wellenléngen hin verschoben (der chirp). Somit ist die Maximalintensitét im Puls
verringert und er kann in der Gesamtenergie verstirkt werden. Das geschieht durch
mehrfaches Passieren eines gepumpten weiteren Ti:Saphir Kristalls. Anschlielend
wird die Dispersion wieder aufgehoben und der Puls komprimiert. Das erreicht man
durch zwei parallel so angeordnete Gitter, dal der Weg fiir lange Wellenléingen
grofler und fiir kurze Wellenldnge kleiner wird.
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Abb. 3.9. Der optische Aufbau des Systems. Die Aufweitungsoptik diente einer Steige-
rung der erzielbaren Maximalintensitdt und wurde nur in einem Teil der Mes-
sung verwendet.
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Abb. 3.10. Prinzipieller Aufbau der Kavitdt zur Erzeugung des Primérpulses. Das Pris-
menpaar kompensiert die Dispersion des Titan-Saphir Kristalls.
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Abb. 3.11. Chirped Pulsamplifikation. Ein kurzer niederenergetischer Puls wird fiir die
Verstiarkung verbreitert, damit hohe Spitzenintensititen, die den Verstirker-
kristall beschédigen konnten, verhindert werden. Eine anschlieflende Kom-
pression verringert die Pulsbreite und erhéht die Spitzenintensitit um ein
Vielfaches.
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3.7.2 Der Fokus

Von entscheidender Bedeutung fiir das Experiment ist das Wissen, welche Inten-
sitéit im Fokus herrschte. Dazu wenden wir uns Abb. 3.12 zu. Wir haben es bei
Pulsen im Femtosenkundenbereich mit sogenannten Gaufischen Strahlen zu tun.
Bei diesen Strahlen ist die Intensitédt gauBformig tiber den Strahlquerschnitt ver-
teilt. Es existiert also keine scharfe Intensitéitsbegrenzung und man definiert daher
den Strahldurchmesser als den Abstand vom Strahlmittelpunkt, bei dem die Ma-
ximalintensitét auf den 1/e-ten Teil abgefallen ist. Die Intensitétsverteilung des
Gauflschen Strahles ist nun gegeben durch

I(r,z) = ——— ¢ "w&? (3.4)

mit

dem Abstand vom Strahlzentrum,
der Entfernung vom Brennpunkt,
der Energie des Pulses,

der Pulsdauer und

w(z) dem Strahlradius.

SN

Fiir Gaufische Strahlen ist der Radius des Strahls im Fokus wq (w fiir waist)

durch
_2_f

3.5
T dstraht ( )

Wo
gegeben. A steht hier fiir die Wellenléinge des Laserlichts und f gibt die Brennweite
der verwendeten Linse an. Ganz allgemein kann der Strahlradius w(z) in Abhéngig-
keit von der Entfernung zum Brennpunkt ausgedriickt werden:

w(z) = woy 1+ i . (3.6)

2
Twy

ZR = \ (37)

Hierbei ist

die Raleigh-Lénge, bei der der Strahlquerschnitt doppelt so groff wie im Fokus ist.
Die im Fokus auftretende Maximalintensitéit I,,,, = I(0,0) ist mit dieser Vorarbeit
sofort abzulesen und berechnet sich zu
TE- dztrahl

Mit Hilfe der Raleigh-Lénge kann ein zylinderférmiges Volumen berechnet werden,
welches hiufig als fokales Volumen bezeichnet wird und fiir einige Abschéitzungen
von Interesse ist. Am Rande des fokalen Volumens ist die Intensitdt auf die Hilfte
des Maximalwertes abgefallen. In den Mefigrofien ausgedriickt ist das Volumen

Vioe = 27rw%-2zR

= 64,\3< f )4 i (3.9)

w2 dstrant

3.7.3 Die Stabilitat

Die Pulsenergie wurde mittels eines Strahlteilers und dahinter aufgestellter Photo-
diode fiir jeden Puls gemessen. Von Zeit zu Zeit wurde eine Eichung der Photodiode
durchgefiihrt. Dazu wurde in den Strahlengang hinter dem Strahlteiler auf der der
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Abb. 3.12. Bestimmung der Intensitit eines Gauflschen Strahls im Fokus. zr bezeichnet
die Raleigh-Lénge.

Kammer zugewandten Seite ein Leistungsmeter gebracht, von dessen Leistungsan-
zeige im mW -Bereich aufgrund der 1kH 2z Wiederholfrequenz des Lasers direkt die
Pulsenergie in u.J ablesbar war. Die Energie des einzelnen Pulses schwankt selbst-
verstdndlich um einen Mittelwert und ist keine starre Grofe fiir jeden Puls. Die
Stabilitét des Systems bezieht sich auf die Breite der Verteilung der Pulsenergien
fiir eine bestimmte Anordung. Damit 148t sich die Qualitéit der Laserabstimmung
beurteilen. Zum Teil konnten sehr schone Gauflverteilungen der Pulsenergien be-
obachtet werden, allerdings ist fiir einen anderen Teil der Messung, ndmlich der
100 fs Pulsdomiine, eine Art Doppelstruktur in der Energieverteilung zu erkennen
(Abb. 3.13). Der Grund dafiir war ein fehlerhafter @-Switch im YAG Pumplaser,
der wihrend des Experiments leider nicht ausgetauscht werden konnte.

Der Q-Switch dient zweierlei Aufgabe: Zum einen soll der YAG Output verstiirkt
werden, zum anderen soll der Pumppuls mit Ankunft des Prim#rpulses synchroni-
siert werden.

Der Q-Switch fiihrt in die Kavitit des YAG Lasers eine zeitlich periodische
Absorbtion ein. Die Kavitit wird zwischen hohem Q-Faktor (geringer Absorbtion)
und niedrigem Q-Faktor (grofler Absorbtion) geschaltet, was den Namen des Q-
Switch erklirt. Wihrend der grofien Absorbtion wird in das Lasermedium (hier:
der YAG Kristall) weiterhin Energie gepumpt, die erst mit dem Umschalten auf
geringe Absorbtion extrahiert werden kann. Im kontinuierlichen Betrieb wird aus
dem Lasermedium durch induzierte Emission stédndig Energie extrahiert, und die
ausgekoppelte Strahlung erreicht daher nicht die Intensitét, wie es beim @Q-Switch
gesteuerten Laser der Fall ist. Auf diese Weise werden Pulse im Bereich von 10ns bis
100 ns erzeugt. Zu schnelles Schalten resultiert in Pulsen geringerer Energie [69, 15].

Um die maximale Verstérkung des Primérpulses zu erhalten, muf} die grofftmogli-
che Energie im Ti:Saphir Kristall beim Eintreffen des Primérpulses gespeichert sein.
Es ist also notwendig, die Ankunft von YAG Pumppuls und Ti:Saphir Primérpuls
zu synchronisieren.

Damit wird klar: Ein defekter Q-Switch hat eine schwankende und suboptimale
Verstarkung zur Folge. Dementsprechend ist die Unsicherheit der Spitzenintensitét
fiir diese Messungen auflerordentlich grofl. Da auch der Strahldurchmesser wegen
der Wellenldnge von 800nm nur unzulidnglich genau festgestellt werden konnte, wird
zur Eichung der tatséchlichen Intensitdt spater das Verhéltnis der Ionisationsraten
herangezogen.



40 Das Experiment

Messung f dstrahl E T Intensitit
a) 40cm  8mm  130pJ £20% 200fs 6,4 10"*W/cm? + 28%
b) 30cm  Tmm 130pJ +£40% 100fs 1,7 10%W/cm? + 45%
c) 30cm  2lmm  85uJ £40%  100fs 1,0-10"°W/cm? £ 45%

Tab. 3.1. Spitzenintensititen aus den Laserparametern nach Gl. 3.8 berechnet. Fiir den
Strahldurchmesser ds¢rqr; wurde ein Fehler von 10% angenommen. Die resultie-
rende Unsicherheit der Spitzenintensitit wurde mittels Fehlerfortpflanzung be-
rechnet und stammt hauptséchlich aus der Unschérfe der Pulsenergie (FWHM).

I Messung a) I Messung b)
L 200fs L 100fs
_ FWHM : 26y ]
z > < g
g FWHM : 52u]
‘ ‘ VN | “\\\\‘\\\\‘\\\\L‘\\\\
100 130u)  160p] 70u) 130 160p)
Pulsenergie

Abb. 3.13. Beispiele fiir die Verteilung der Energie pro Puls.

3.7.4 Spezifikationen

Bei dem verwendeten Lasersystem handelte es sich um ein Titan-Saphir-System,
welches Lichtpulse von ungefdhr 0,4m.J bei einer Wiederholfrequenz von 1000H z
liefert. Die zentrale Wellenlénge des Laser liegt bei 800nm mit einer Bandbreite von
~ 20nm. Wir verwendeten Pulse mit einer Dauer von 100fs und 200 fs.

Der primére Oszillator wird mit einem Dauerstrich (im Engl.: cw fiir continuous
wave) Argon-Tonen Laser gepumpt, und generiert ~ 2n.J, 50 fs Pulse mit einer Rate
von 125M Hz. Aus der 125M H z Pulsfolge werden mit 1kHz Pulse selektiert, die
mittels chirped pulse-Verstirkung (sieche Abb. 3.11) amplifiziert werden. Ein total-
reflektierender stretcher verlangert den Puls auf ungefihr 200ps, bevor er durch
mehrfaches Passieren eines weiteren Titan-Saphir Kristalls auf eine totale Energie
von 0,4mJ verstirkt wird. Der Verstirker Kristall wird mit einem gepulsten, fre-
quenzverdoppelten 6 Watt YAG-Laser gepumpt. Schliefllich wird der Puls wieder
in einem Kompressor auf bis zu 50 fs komprimiert.



Kapitel 4

Datenanalyse

Ein Ezperiment wirft Licht auf das Wesen der Dinge,
sofern nicht der Ezperimentator selbst im Wege steht.

Die gemessenen Groflen sind allesamt Zeiten. Fiir jeden Laserpuls werden meh-
rere Teilchen detektiert, fiir die jeweils zwei die Flugzeit bestimmende Signale (von
Pulsmarker und Channelplate) und vier Zeiten (vom Delayline-Detektor), die die
Position auf der Detektoroberfliche bestimmen, mitgeschrieben werden. Die vor-
dringliche Aufgabe ist es nun, diese drei Datenpunkte mit dem Wissen iiber das
Spektrometer in einen Punkt im Impulsraum zu iibersetzen. Dieser Plan 1483t sich
in folgende Teilaufgaben zerlegen:

1. Kalibrierung des Flugzeitspektrums
2. Kalibrierung des Ortsspektrums
3. Aufstellen und Losen der Bewegungsgleichungen

4. Aufbereitung der Daten

4.1 Kalibrierung des Flugzeitspektrums

Die Flugzeit ist die Zeit, die ein Ion vom Zeitpunkt seines Entstehens im Laserfo-
kus benétigt, um zum Detektor (hier: das Channelplate) zu gelangen. Ein typisches
Flugzeitspektrum ist in Abb. 4.1 dargestellt. Auf der horizontalen Achse ist die Zeit
aufgetragen, die zwischen dem Laserpuls und dem am Channelplate detektierten Ion
verstrichen ist. Auf der vertikalen Achse ist die Hiufigkeit dieser Flugzeit dargestellt.
Nun wird das Signal des Laserpulses an einer beliebigen Stelle in der Pulserzeugung
ausgekoppelt und {iber ein langes Kabel in die Datenaufnahmeelektronik geleitet.
Dieses Zeitsignal ist also vom Zeitpunkt der Ionisation im Laserfokus um einen kon-
stanten Wert verschoben. Die Aufgabe ist es, diese Verschiebung festzustellen. Man
bedient sich dazu der verschiedenen Peaks im Spektrum. Man kann leicht bestim-
men, daB der grofie Peak dem D Molekiilion und die kleinere Doppelpeakstruk-
tur den DT Ionen aus dissoziierenden oder coulombexplodierenden Deuteriummo-
lekiilen zuzuordnen ist. Es gibt nun zwei Moglichkeiten das Flugzeitspektrum zu
kalibrieren. Zum einen 18t sich die Flugzeit eines aus der Ruhe startenden D (bei
der Tonisation im Fokus erfihrt das molekulare Ion praktische keinen Anfangimpuls
— deshalb auch der einfache Flugzeitpeak!) mit der Extraktionsspannung und der
Entfernung des Fokus’ vom Detektor bestimmen. Die Giite der so gewonnenen Kali-
brierung kann anhand des Mittelpunktes der Doppelpeakstruktur iiberpriift werden,
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da jener der Flugzeit des Schwerpunkts des Molekiils entspricht, welcher auch kei-
nen nennenswerten Impuls im Laserfeld erhilt. Es stellte sich heraus, dafl die auf
diese Weise gewonnenen Zeitkonstanten nicht miteinander vertriglich waren. Wir
nehmen an, dafl in erster Linie die Entfernung des Fokus’ zum Detektor nicht genau
genug bekannt war. Zum Gliick kann jedoch mit den beiden Referenzpunkten das
Spektrum unabhingig von den Spektrometervorgaben geeicht werden. Die Flugzei-
ten von aus der Ruhe startenden Teilchen verhalten sich ndmlich proportional zur
Quadratwurzel der inversen Beschleunigung a, die wiederum dem Verhéltnis von
Ladung ¢ zur Masse m des Teilchens proportional ist. Kurz

tm\/goc\/? . (4.1)

Das Flugzeitspektrum ist also eine lineare Funktion der Wurzel aus dem Masse-
Ladungsverhiltnis, so dafl mit zwei gegebenen Punkten die Geradengleichung

t = const - /= to (4.2)
q

des Spektrums bestimmt werden kann. Die Flugzeit to fiir m = 0 entspricht dem
Absolutglied und damit dem Zeitpunkt der Ionisation. const ist die Steigung der
Geradengleichung und das Verhéltnis

220
t=1/— 4.3
cons 7 , (4.3)
mit dem Startort zp und dem Extraktionsfeld E. Da jedoch zy nur unzureichend ge-
nau bekannt ist, wird const anhand zweier Mefpunkte mit bekanntem m/q Verhélt-
nis bestimmt. In dem Beispiel in Abb. 4.1 ist

tp+ — tp+
const = =2 - 626, 5n.s <
2 — \/i my myp

(mit der Protonenmasse m,) und damit bestimmt sich der Zeitpunkt der Ionisation

zu
/m

to = tp+ —const -2 —2 =192ns
2 e

Die Eichung muf bei jeder Verdnderung der Versuchsparameter erneut durchgefiihrt
werden. Mittels Gl. 4.3 kann die tatséchliche Flugstrecke zy bestimmt werden, denn
der relative Fehler im Extraktionsfeld E ist mit ca. 1% vergleichsweise gering. Man
erhilt so fiir das Beispiel einen Startort zg = 4, 17¢m.

4.2 Kalibrierung des Ortsspektrums

Fiir die Ortseichung muf} ebenfalls ein Nullpunkt bestimmt werden. Der Nullpunkt
ist als die senkrechte Projektion des Startpunktes, mithin die Projektion des La-
serfokus’, auf die Detektorfliche definiert. Bei der Bestimmung dieses Punktes sind
wieder die molekularen Ionen Dj von grofer Hilfe. Sie starten relativ zueinander
praktisch ohne Anfangsimpuls ! und “fallen” (im doppelten Sinne) geradewegs auf
den Detektor. Man kann eine Bedingung in der Flugzeit setzen, so daf} im Positions-
bild des Detektors nur die D3 Ionen dargestellt werden (Da sie eine enorme Hiufig-
keit haben, ist das allerdings nicht unbedingt nétig.). Das Zentrum der grofiten

Ibeim diffusen Target, trigt die thermische Bewegung zum Anfangsimpuls bei; beim Jettarget,
besitzen alle Teilchen einen groflen Impuls, sind jedoch relativ zueinander sehr langsam, so daf
die Jetgeschwindigkeit als Konstante einfach abgezogen wird.
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Abb. 4.1. Ein Flugzeitspektrum, unkalibriert.

Intensitit entspricht dann dem Nullpunkt der Position. Soweit sind jedoch die Po-
sitionsangaben noch in Nanosekunden angegeben. Die Konversion in Millimeter
geschieht durch Vergleichen des Detektorabbildes mit dessen realen Dimensionen.
Verzerrungen konnen durch die Elektronik auftreten, halten sich aber tiblicherweise
in Grenzen. Trotzdem werden fiir beide Raumrichtungen separate Skalierungsfak-
toren (Einheit: mm/ns) bestimmt. Diese Skalierung braucht fiir einen gegebenen
Aufbau nur ein Mal durchgefiihrt zu werden.

4.3 Aufstellen und L6sen der Bewegungsgleichun-
gen

Um die Verbindung zwischen der Orts- und Flugzeitinformation auf der einen Seite
und dem Startimpuls des Ions im Laserfokus auf der anderen Seite herzustellen,
ist es sinnvoll, sich noch einmal das Spektrometer herzunehmen und ein Koordina-
tensystem festzulegen (siche Abb. 4.2). Anhand der Informationen tiber das Spek-
trometer kann man sich die Bewegungsgleichungen leicht herleiten. Aufgrund der
einfachen Geometrie des Spektrometers ist das Problem dem klassischen schiefen
Wurf dquivalent. Da das Extraktionsfeld in Richtung der z-Achse wirkt, kann man
also die z-Kompo-nente der Bewegungsgleichungen separat behandeln. Die Bewe-
gungsgleichungen fiir alle drei Komponenten lauten

z(t) = %t (4.4)
y(t) = %t (4.5)
At) = —%tZ + %t + 20 (4.6)
mit der Beschleunigung
a=1Eg (4.7)
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definiert durch die Feldstirke im Spektrometer. Zum Zeitpunkt ¢; ist das Ion auf
den Detektor aufgetroffen, d.h. es gilt

Z’(tl) = I = %tl
p
y(t) = n = ﬁtl
a - D=0
t)) = 0 = —=t t
z(t1) 5tttz

Diese Gleichungen kénnen nach den Impulskomponenten aufgelést werden und man
erhilt

T
= m—
Dzo tl
R
y0 t
a 20
0 = m(zt——
YZ0) (2 1 t1)

Damit wére die Berechnung des Startimpulses des Ions abgeschlossen, denn auf der
rechten Seite der Gleichungen stehen nur bekannte Groflen. Wie sich herausstellte,
gab es jedoch ein Problem mit dem Startort zo. Was ist also, wenn der Startort
zo unbekannt ist? Gliicklicherweise 148t sich der Startort in unserem Fall durch
Verwendung der Flugzeit des Schwerpunkts des DT DT-Systems, bzw. eines aus der
Ruhe startenden DT eliminieren. Wie oben festgestellt wurde, entspricht die Mitte
der Doppelpeakstruktur im Flugzeitspektrum gerade der Flugzeit tcys von diesem
Schwerpunkt. Der Startort zg 148t sich nun durch toj; ausdriicken

a

Qt%M . (4.8)

Zo =

Setzt man Gleichung 4.8 und 4.7 in die Bewegungsgleichungen ein, erhélt man fir
die Impulskomponenten

Pzo = MmM— (49)
ty
po = mi (4.10)
ty
qF ‘
D0 = g(t%—tsz) - (4.11)
1

In dieser Schreibweise erhilt man eine positive z-Komponente fiir vom Detektor
wegfliegende Teilchen. Fiir die weitere Auswertung und die Darstellung macht es
Sinn anstelle der SI-Einheiten atomare Einheiten zu verwenden. Die Impulskompo-
nenten miissen einfach dazu mit einem Eichungsfaktor multipliziert werden. Diese
drei Impulskomponenten werden in der folgenden Auswertung die Grundsteine fiir
alle weiteren, aussagekréftigeren Groflen sein.

4.4 Aufbereitung der Daten

Im ersten Schritt der Datenverarbeitung wurden die Daten der einzelnen Signale
fiir die weitere Analyse selektiert und in Impulse nach Gleichung 4.11 umgerechnet.
Zur Auswahl der Datenpunkte wurden an die einzelnen Komponenten die folgenden
Bedingungen gestellt:

1. Die Flugzeit eines Treffers muf} in einem geeignet gewihlten Fenster um die
Doppelpeakstruktur liegen.
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Abb. 4.2. Das Koordinatensystem.
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Abb. 4.3. Die Positionssignale X1 und X2 zweier kurz nacheinander eintreffender Teil-
chen kdénnen vertauscht sein. Die resultierende falsche Zeitsumme fiihrt zum
Ignorieren der beiden Treffer in der weiteren Datenanalyse.

2. Die Zeitsumme der jeweils zu einer Richtung gehorenden Positionszeitsignale
muf} ungefihr die dem Detektor entsprechende Konstante ergeben.

Die erste Bedingung stellt zu einem gewissen Grad sicher, daf} es sich bei den aussor-
tierten Daten mit hoher Wahrscheinlichkeit um D*-Ionen handelt (siehe Abb. 4.1).
Durch die Wahl des Flugzeitfensters wird direkt die in z-Richtung beobachtbare
Fragmentenergie beeinfluflt. Die zweite Bedingung vereinfacht vor allem die weitere
Analyse. Durch sie wird eine gute Positionsinformation garantiert. Allerdings wer-
den aufgrund dessen die Treffer ignoriert, deren Positionssignale mit denen von ei-
nem vorhergehenden oder nachfolgenden Treffer iiberlagert wurden (siehe Abb. 4.3).
Auf eine mogliche, doch aufwendige und unergiebige Rekonstruktion der vermisch-
ten Treffersignale wurde verzichtet.

4.5 Ableitung der Darstellungen

Die Flugzeit ist die am einfachsten einzusehende Mefigrofe (siehe Abb. 4.1 auf Seite
43). Sie ist auch die einzige direkt am Oszilloskop oder Vielkanalanalysator ab-
lesbare Grofle, die keine weitere Datenaufbereitung benétigt. Bis vor kurzem war
die Flugzeitspektroskopie auch das bevorzugte und aussagekriftigste experimen-
telle Mittel zur Untersuchung von Molekiilen in intensiven Laserfeldern. Es mutet
auf den ersten Blick iiberraschend an, wieviel Information iiber die ablaufenden
physikalischen Vorgidnge gewonnen werden konnte, stellt die Flugzeit doch gerade
mal eine von drei Impulskomponenten dar! Wie jedoch weiter oben schon erliutert
wurde, zeichnet die Polarisation des Laserlichtes eine Richtung in der Ionisations-
dynamik aus. Die Ausrichtung der ionisierten Fragmente entlang der Polarisation
ist die Grundvorraussetzung, um in der Energiefreisetzung verschiedene Prozesse
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Abb. 4.4. Um die Korrelation zwischen zwei Ionen deutlich zu machen, werden die Flug-
zeiten gegeneinander aufgetragen. Ionen die aus einer Coulombexplosion stam-
men, liegen auf einer 45° Linie negativer Steigung. In einem schmalen Band um
die eingezeichnete Diagonale sind keine Ereignisse zu beobachten, da hier die
zeitliche Auflésungsfihigkeit (Totzeit) der Elektronik mit ca. 15ns eine Grenze
fiir die Doppeltrefferdetektion setzt.

entlang einer Achse — der Flugzeitachse — beobachten zu kénnen. Die Detektion iso-
troper lonisationsprozesse gestaltet sich mit den Mitteln der Flugzeitspektroskopie
zumindest sehr schwierig.

Wir haben also aus den vielen Ionen, die pro Laserpuls enstanden, zwei Treffer
ausgewihlt, sodafl deren Zeitkomponente in einem Fenster um die Flugzeit eines
Deuterons ohne Startimpuls liegt und die Positionssignale eine einfache Ortsbe-
stimmung zulassen. Der erste Schritt, nach moglichen Korrelationen zwischen den
beiden Teilchen zu suchen, besteht darin, die Flugzeiten der beiden Treffer gegenein-
ander aufzutragen. Fragmente einer Coulombexplosion sind in der Flugzeit in erster
Naherung miteinander linear korreliert. Folglich liegen im Spektrum die Flugzeiten
zweier Teilchen, die von einer Coulombexplosion herriihren, auf einer Geraden mit
negativer Steigung. Das gilt wohlgemerkt nur in erster Ndherung und wird durch
die Extraktionsspannung beeinflufit.

Mit den Impulskomponenten der Deuteronen 148t sich nach

)
B+ E=1 (4.12)
2mD
die in der Coulombexplosion freigesetzte kinetische Energie ermitteln. Das Ener-
giespektrum ist allerdings ohne weitere Konditionen nicht sehr aussagekriftig. Das
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Abb. 4.5. Getrenntes Studium des Energie- und Schwerpunktsimpulsspektrums offenbart
nicht viel. Erst die Kombination beider Spektren separiert die Coulombexplo-
sionen (hier die Ansammlung bei 10eV'). Die breite parabelférmige Verteilung
ist Ionen zuzuordnen, die von verschiedenen Molekiilen stammen.

#ndert sich, wenn man den aus den Einzelimpulsen der beiden Teilchen nach
pom = Pp1+ pe (4.13)

gebildeten Schwerpunktimpuls der Energie gegeniiberstellt. Die so gebildeten Schwer-
punktimpuls-Gesamtenergie Diagramme bilden den Grundpfeiler der Identifikation
von Coulombexplosionen.

Interessant ist nun die Winkelverteilung der Fragmente insbesondere mit Riick-
blick auf die in zahlreichen anderen Arbeiten festgestellte Anisotropie der Ionisation.
Wir kénnen aufgrund der Vollstandigkeit der gemessenen Groflen die Ausrichtung
der molekularen Achse vor der Explosion bestimmen. Durch die Polarisation des
Lasers wird eine Richtung in der Symmetrie des Systems herausgestellt. Deshalb
ist die einzig sinnvolle Parametrisierung der Molekiilachse durch den Polarwinkel
zur Polarisationsrichtung vorgegeben. Liegt die Polarisation entlang der z-Achse,
berechnet sich der Winkel einfach nach

—

cosf =22 (4.14)
p

—

Fir die grafische Darstellung ist der Kosinus des Winkels die dem Problem angemes-
sene Grofle. Die Impulse der Coulombexplosion einer bestimmten Energie miissen
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Abb. 4.6. Koordinatensystem zur Verdeutlichung des Winkels § zwischen Impulsvektor
und Polarisationsachse.

auf einer Kugeloberfliche liegen. Der Kosinus des Polarwinkels einer ausgezeich-
neten Kugelachse teilt die Kugeloberfliche in Ringe gleicher Fliche. Eine isotrope
Verteilung, d.h. gleichméflige Verteilung auf einer Kugeloberfliche, wird in der Dar-
stellung des Kosinus’ eine ebene Verteilung, die leicht zu identifizieren ist.

In Abb. 4.7 ist die Winkelverteilung der einzelnen Fragmente in Bezug auf die
z-Achse fiir Ereignisse dargestellt, die einen Schwerpunktimpuls |p; + p2| < 15au
vorweisen konnen. Hierbei ist fiir jedes Deuteron der Winkel #, wie in Abb. 4.6
definiert, dargestellt.

Die Liicke bei —0,25 < cosf < 0,25 ist die Reprisentation der Totzeit der Elek-
tronik in der Winkelverteilung: cos @ ~ 0 gilt fiir Teilchen, die ungefihr senkrecht zur
Polarisationsachse emittiert werden. In echten Coulombexplosionen kommen beide
Teilchen in diesem Fall ungeféhr zur gleichen Zeit am Channelplate an, konnen nicht
mehr von der Elektronik unterschieden werden und fallen so aus der Datenanalyse
heraus.

Mit der Bedingung auf den Schwerpunktimpuls |p; + p2| < 15au wird sicherge-
stellt, dafl die Ionen entgegengesetzte Impulse haben und der Grofiteil der zufilligen
Koinzidenzen ausgeblendet wird. Im Spektrum bewirkt diese Bedingung, daf} die
Treffer eines Ereignisses ungefihr symmetrisch zur 0 (f = 90°) liegen. Fiir kleine
Energien (< 2eV) bedeutet die Bedingung auf den Schwerpunktimpuls nicht mehr
zwingend, daf} die Ionenimpulse ungefihr entgegengesetzt sind. Das heifit, in der
Winkelverteilung miissen die zwei Teilchen nicht mehr symmetrisch zur 0 liegen
und konnen so das “Totzeitloch” fiillen.

Die in Abb. 4.5 bei 10eV auftretende Struktur weist offenbar eine isotrope Ver-
teilung auf.
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Abb. 4.7. Emissionswinkel cosf; und cosf> der beiden einzelnen Deuteronen fiir Ereig-
nisse aus Abb. 4.5 mit |p1 + p2| < 15au. Die elektronische Totzeit manifestiert
sich durch ein Loch in der Winkelverteilung um cos 6 ~ 0.






Kapitel 5

Die Messung

Nur das Unerkldrliche ist das wirklich Interessante.

Im folgenden werden die Daten von drei Messungen ohne weitere Diskussion
prisentiert. Die Parameter der drei Messungen lassen sich in einer Tabelle {iber-
sichtlich darstellen

Messung Feld £ Flugstrecke zy  Pulslénge 7 Intensitat I
a) 29V /em 10, 6¢cm 200fs 6,4 - 10W/cm? + 28%
b) 21,25V /em 4,2cm 100fs 1,7-104W/em? + 45%
c) 21,9V /em 3,4cm 100fs 1,0-10%W/em? +45%

Messung a) wurde mit einem modifizierten Spektrometer im Vergleich zu den ande-
ren beiden Messungen durchgefiihrt. Die Flugstrecken sind nach Abschnitt 4.1 aus
der Flugzeitkalibrierung berechnet.

Die folgenden Graphiken mit den Bezeichnungen a), b) und c) sind den entspre-
chenden Messungen zuzuordnen.
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Abb. 5.1. Die Flugzeiten aller aufgezeichneten Ionen der drei Messungen a), b) und c).

Multihit-fahige Elektronik erméglichte die Aufzeichnung aller Ionen die im La-
serpuls erzeugt wurden. Fiir jedes Ion gilt damit nur die direkte Detektions-
effizienz des Systems. Die Insets zeigen das vollstindige Flugzeitspektrum mit
dem dominanten D} Peak.
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Abb. 5.2. Schwerpunktimpuls gegen totale freigesetzte kinetische Energie. Die Struktu-
ren bei kleinen Schwerpunktimpulsen sind wahrscheinlich Coulombexplosionen

zuzuordnen.
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Abb. 5.3. Emissionswinkel zur Polarisationsachse gegen die totale freigesetzte kinetische
Energie. Die Winkelverteilungen der Strukturen aus Abb. 5.2. Deutlich ist eine
Zweiteilung der Coulombexplosionen in b) und c¢) erkennbar.
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Abb. 5.4. Projektion von Schnitten der Abb. 5.3. Ebene Verteilungen weisen gleichmafig
im Raum verteilte Ereignisse aus.
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Abb. 5.5. Projektionen der Impulsraumes der Messung a) (200fs, 0,64-10**WW/cm?). Die
obere Reihe enthilt alle Ereignisse mit zwei Treffern im Flugzeitfenster. Die
untere Reihe nur solche, bei denen die Energiesumme E; + E> der beiden Treffer
zwischen 7,5eV und 12, 5eV liegt, auflerdem wird fiir den Schwerpunktimpuls
|P1 + P2| < 1baw verlangt. Die Liicke in p. Richtung in der unteren Reihe
stammt von der elektronischen Totzeit.
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Abb. 5.6. Projektionen der Impulsraumes der Messung b) (100fs, 1,8-10*W/cm?). Die
obere Reihe enthilt alle Ereignisse mit zwei Treffern im Flugzeitfenster. Die
untere Reihe nur solche, bei denen die Energiesumme E; + E> der beiden Treffer
zwischen 10eV und 18eV liegt, auBerdem wird fiir den Schwerpunktimpuls |p1 +
P2| < 10aw verlangt. Die Liicke in p, Richtung in der unteren Reihe stammt von
der elektronischen Totzeit. Sie ist gegeniiber Messung a) (Abb. 5.5) reduziert,
was auf eine bessere Abstimmung der Elektronik zuriickzufiihren ist. Deutlich
ist zu sehen, daf§ die Laserpolarisation nicht parallel zur Spektrometerachse z
ausgerichtet ist.
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Abb. 5.7. Projektionen der Tmpulsraumes der Messung c) (100fs, 2,1-10**W/cm?). Die
obere Reihe enthilt alle Ereignisse mit zwei Treffern im Flugzeitfenster. Die
untere Reihe nur solche, bei denen die Energiesumme E;+ E> der beiden Treffer
zwischen 10eV und 18eV liegt, auflerdem wird fiir den Schwerpunktimpuls
|p1 + p2| < 10au verlangt. Die Liicke in p. Richtung in der unteren Reihe
stammt von der elektronischen Totzeit. Sie ist gegeniiber Messung a) (Abb. 5.5)
reduziert, was auf eine bessere Abstimmung der Elektronik zuriickzufiihren ist.



Kapitel 6
Diskussion

Meist bedeutet Verstindnis die Reduktion auf Bekanntes.
Manchmal bewirkt die Gewdéhnung an das Unbekannte
ein Gefiihl des Verstehens.

6.1 Aussagekraft der Daten

6.1.1 Detektionseffizienz

Es wurde keine Messung der Detektionseffizienz fiir das verwendete Detektorsystem
(Gitter-Channelplate-Delayline) durchgefiihrt. Untersuchungen von Czasch [19] an
einem #hnlichen System ergab eine Effizienz von 39%. Da bei unserem Experiment
vielmehr das Verhiltnis der verschiedenen Ionisationskanile zur Einfachionisation
von Bedeutung ist, als absolute Ionisationswahrscheinlichkeiten, ist die Detektions-
effizienz nicht von Bedeutung. Man kann noch den Einfluf8 der unterschiedlichen De-
tektionseffizienz fiir die verschiedenen Teilchen [85] auf die relativen Ionisationsraten
beriicksichtigen, mithin also den Einfluss der Pulshéhen auf die Detektionseffizienz
fiir das Zeitsignal am Channelplate. In unserem Fall geht es ausschliefilich um die
Detektionseffizienz von D+ und DF . Der Faktor 2 im Ladungs - Masse Verhéltnis
g/m bedingt eine doppelte Auftreffgeschwindigkeit fiir das Deuteron im Vergleich
zum molekularen Ion. Da jedoch die Channelplates im Sattigungsbereich betrieben
wurden und das Zeitsignal am hinteren Channelplate, wo die Ladungslawine ihre
Maximalstéirke erreicht, abgegriffen wurde, sollte der Einfluf} der Detektionseffizienz
auf die Teilchensorte gering sein. Um dennoch den Einflul dieser Unsicherheit zu
beriicksichtigen, folgen wir Spielberger [85] und Schmidt [80], die fiir 375eV —750eV
pro Nukleon eine Unsicherheit von 10% angaben. Zum Vergleich: In unserem Sys-
tem erhalten die Tonen Energien von 750eV und 1500eV pro Nukleon fiir D3 und
D, respektive. Wir koénnen also mit einiger Plausibilitéit eine Unsicherheit von
< 10% fiir das Verhéltnis der Nachweiswahrscheinlichkeiten von Deuteronen D zu
molekularen Ionen D annehmen.

6.1.2 Meflgenauigkeit

Die Unsicherheit bei der Bestimmung der Flugzeit, wie des Auftreffortes, fiilhrt zu
einem Fehler in der Impulsbestimmung. Im folgenden sollen die Fehlerquellen und
ihre Fortpflanzung diskutiert werden.

Flugzeit

Die Flugzeitkalibrierung liefert den Zeitpunkt to der Ionisation durch den Laser-
puls. Das Flugzeitspektrum mufl um diesen Wert ¢y verschoben werden, um die



58 Diskussion

tatsdchlichen Flugzeiten ablesen zu konnen. Wie im Abschnitt 4.1 dargelegt, ist
die Kalibrierung anhand der Flugzeitpeaks zweier Teilchensorten der Kalibrierung
unter Verwendung der Flugstrecke und Extraktionsspannung vorzuziehen. Demzu-
folge ergibt sich der Fehler in der Bestimmung des Ionisationszeitpunktes aus der
Genauigkeit mit der die Flugzeiten des aus der Ruhe startenden Ions bestimmt
werden kénnen. Beim molekularen Ion ist das kein Problem, da aufler dem ver-
nachléssigbaren Riicksto durch das Photoelektron kein Impuls auf das Dy iiber-
tragen wird und der resultierende scharfe Peak die recht genaue Bestimmung der
Flugzeit zuléft (AtD; ~ 1ns). Dagegen gibt es praktisch keine Deuteronen DT,
die ohne Anfangsimpuls entstehen. Hier muf} die Mitte der Doppelpeakstruktur be-
stimmt werden. Der Fehler hierbei liegt bei 3ns. Nach Abschnitt 4.1 berechnet sich

to durch
fo =t (1 2 >+t ( 2 ) (6.1)
0~ 'of 2-v2) PP \2a- 2 ' '

Fiir die Unsicherheit in der Bestimmung von ¢y folgt somit ein Fehler von

O v

Am Beispiel der Messung b) erhiilt man einen Wert fiir den Fehler der Flugzeitei-
chung

Aty =~ 11ns , (6.3)

der auch fiir die anderen Messungen herangezogen werden kann. Dieser Fehler haftet
damit auch allen Flugzeiten an, die zur Berechnung des Impulses des Teilchens
herangezogen werden. An dieser Abschitzung wird deutlich, daf3 die Auflésung des
TDC von 0, 5ns vernachldssigbar gegentiber dem Kalibrierungsfehler ist.

Position

In die Bestimmung des Auftreffortes gehen zwei Grofien ein. Das ist zum einen der
Nullpunkt (zo,yo) des Detektors, also der Ort, an dem die Teilchen auftreffen, wenn
sie keinen Anfangsimpuls besitzen. Zum anderen miissen die Skalierungsfaktoren
Cmm/ns, die die Zeitsignale des Detektors in Millimeter {ibersetzen, berticksichtigt
werden. Die zur Berechnung des Impulses des Teilchens benstigte Position x,,,, in
x-Richtung ergibt sich aus dem Auftreffort z,s durch folgende einfache Beziehung

Tmm = Cmm/ns(mns - wOms) )

wobei die Indizes mm und ns fiir die Einheiten stehen. Folglich ist

ACmm/ns ? 2
Arpm = (xmmi + (Cmm/nsAJ;O,ns) (64)

Cmm/ns

AZmm o \/(Acmm/ns>2 + ( A1170,ns >2

Tmm Cmm/ns Tns — LO,ns

Der Skalierungfaktor kann auf ungefihr 2% genau bestimmt werden. Wie man
sieht, geht in den relativen Fehler der Position der Abstand vom Nullpunkt mit
ein. Der Nullpunkt wird wiederum anhand des D3 Peaks bestimmt. Die Genauig-
keit Axg s hierfiir betréigt etwa 2ns was bei dem verwendeten Detektor (Cpm/ns =
0, 55mm/ns) ungefihr 1mm entspricht. Fiir kleine Absténde divergiert also der re-
lative, jedoch nicht der absolute Fehler. Auch hier haben wir wieder den Fall, das die
technisch mogliche Auflosung bei weitem nicht erreicht wird. Der Delaylinedetektor
bietet eine Auflésung von 0, Imm, die in unserem Fall durch die Maschenweite des
Gitters am Spektrometerende auf 0, 25mm herabgesetzt wird, was aber aufgrund
der Unsicherheit in der Nullpunktsbestimmung nicht realisiert werden kann.
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Impuls

Mit Position und Flugzeit lassen sich nun die Vektorkomponenten des Anfangsim-
pulses berechnen. In Abschnitt 4.3 sind die Gleichungen hergeleitet worden

T
Pz = m?
Py = my
v t
£ 2
., = —(t°—t
Dz oF ( CM)

Fiir die Fehler in den einzelnen Impulskomponenten ergibt sich so

ae = (G ae)+ (5 ey
Apy = \/(% Ay)2+ (% At)2
Ap. = %At\/<1+t2§_2M>2+<2t§M>z

Damit erhilt man die Unsicherheit des Absolutbetrages des Impulses

ARl = \/Ap2 +Ap; + Ap?
- (m)2A2+ (m)2 s () (146l 4 far) | ap
=G A ) Ty R

mit den Substitutionen r? = 22 + % und Ar? = Az? + Ay?. Man kann nun eine
mittlere Flugzeit t = tcpy fiir alle Fragmente annehmen, wodurch sich die obige
Gleichung weiter vereinfacht zu

m \° m2 qF 2 ‘
Alp] = (—) Ar? 4 | —r2 + (—) At . (6.5)
tom Lo 2

Ist der Anfangsimpuls des Deuterons planparallel zum Detektor ist die Positions-
unschirfe am geringsten, jedoch hat die Zeitunschirfe in diesem Fall ein Maximum.
Umgekehrt ist bei senkrechter Ausrichtung des Anfangsimpulses jetzt die Distanz
zum Nullpunkt auf dem Detektor minimal und damit die Unsicherheit der Positions-
bestimmung am grofiten, wihrend der zeitliche Abstand maximal ist. Um ein Gefiihl
fiir die auftretenden Ungenauigkeiten zu bekommen, betrachten wir jetzt Deutero-
nen mit einem Anfangsimpuls, der in einem Winkel von 45° zur Spektrometerachse
zeigt. Dabei berechnen wir den Fehler nach Gl. 6.5 fiir eine Reihe kinetischer Ener-
gien pro Deuteron, wie sie im Experiment typischerweise auftreten. Der Einfachheit
halber verlangen wir p, = 0 und folglich p, = p, = p/V2.

—23 .
BumleV] p[2077%kam)  fnm) A Ap AE  Ar S Sikin

1,25 3,65 6,8 1,001 0,42 0,29 14,7% 11,5% 23,2%
2,50 5,17 9,6 1,018 0,428 0,41 10,6% 8,3%  16,4%
5,00 7,31 6 1,036 0,436 0,60 7,6%  5,9%  12,0%
10,0 10,32 2 1,07 0,45 0,87 5,6%  4,4%  8,7%
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Auch hier wurde wieder die Messung b) beispielhaft bemiiht: die Flugzeit des
Schwerpunkts tcps = 880ns. Die Unsicherheit der kinetischen Energie berechnet
sich einfach nach der Gauflschen Fehlerfortpflanzung zu

pAp
AFE i, = . .
k 2mp (6 6)

Diese Tabelle soll im weiteren als Anhaltspunkt fiir die Unsicherheiten in der Be-
stimmung von Impuls und kinetischen Energie dienen.

6.1.3 Maxwell - Boltzman Verteilung

Riickblickend stellt man fest, daf3 als primérer Indikator fiir Coulombexplosionen das
Vorhandensein von im Schwerpunktimpuls-kinetische Energie Bild (siche Abb. 4.5
auf S. 47) separierten Ereignissen mit einem Schwerpunktimpuls von nicht mehr
als 15, bzw. 10 atomaren Einheiten herangezogen wurde. Ist diese Annahme rich-
tig, dann sollte der Schwerpunktimpuls dieser Ereignisse einer Maxwell-Boltzmann
Verteilung gehorchen. Allerdings gilt diese Folgerung nicht in aller Strenge auch
fiir Molekiile, die aus dem Gasjet stammen. Ein Teil des Experimentes wurde ohne
Jet und nur mit dem {iber ein Flutungsventil eingelassenen Deuteriumgas durch-
gefiihrt (Messung a)). Man mag noch den Einwand hervorbringen, daf} die mit bis
zu 20eV [70] emittierten Photoelektronen Impuls auf den Schwerpunkt der beiden
Deuteronen iibertragen konnen, jedoch zeigt eine einfache Abschéitzung, dafl der
Einfluf} der Photoelektronen vernachlissigbar gegen die thermische Bewegung der
Deuteronen bei Raumtemperatur bleibt. Die Maxwell-Boltzmann Verteilung gibt
die Geschwindigkeits- bzw. Impulsverteilung der Molekiile eines Gases. Sie lautet
fiir ein Gas einer bestimmten Temperatur allgemein

dN 4 2 2
N—:const-—-zj—-e »? (6.7)
dp VT p?
mit
P =+/2mkEy (6.8)
_f
Eo =5 - ksT (6.9)
und ‘
ks der Boltzmannkonstante 1,38 - 10%3J/K,
T der Temperatur,
f der Anzahl der Freiheitsgrade (f = 5 im diatomaren Molekiil),
m der Molekiilmasse (mp, = 4amu) und

const einem Fitparameter.

In Abb. 6.1 haben wir nun den Schwerpunktimpuls fiir die vermuteten Coulomb-
explosionen aufgetragen und eine Maxwell-Boltzmann Verteilung angepafit. Anhand
von Abb. 6.1a) sieht man eindrucksvoll eine Ubereinstimmung zwischen der theo-
retischen Verteilung einer Temperatur von 300K und der gemessenen Verteilung,
bei der das diffuse Gastarget ungefihr Zimmertemperatur hatte. Die Anpassung
ergibt fiir die anderen beiden Messungen (Abb. 6.1b) und c)) eine Gastemperatur
von 100K und 90K, was auf der einen Seite nicht allzu abwegig klingt, da der Jet
keine Uberschallexpansion erfahren hatte, andererseits muff die Ubereinstimmung
der theoretischen Verteilung mit der gemessenen in diesen Fillen mit Vorsicht be-
trachtet werden, da im Uberschalljet eine der drei Impulskomponenten wesentlich
kiihler ist als die beiden anderen und also keine echte Maxwell-Boltzmann Vertei-
lung vorliegt.
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Abb. 6.1. Die Verteilung der Schwerpunktimpulse der coulombexplodierenden Molekiile
sollte einer Maxwell-Boltzmann Verteilung gehorchen. Nach Gleichung 6.7 wur-
den Fits durchgefiihrt und die Parameter fiir jede Verteilung angegeben.
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6.1.4 Zufallskoinzidenzen

Ein weiterer Punkt, den es bei der Uberpriifung der Echtheit der vermuteten Cou-
lombexplosionen zu bedenken gilt, ist die Mo6glichkeit, aufgrund der hohen Disso-
ziationsrate im Gefolge der Einfachionisation, Zufallskoinzidenzen von Deuteronen
aus zwei Dissoziationen zu messen. Es wire also ein Wettstreit der folgenden beiden
Reaktionen denkbar:

D — Dt + DV +e (6.10)
2Dy — Dt + Dt +2D . (6.11)

Man kann sich schon durch einfache Uberlegungen plausibel machen, dal Zufalls-
koinzidenzen aus dem Prozess 6.11 gleichméBig tiber das gesamte Spektrum des
Schwerpunktimpulses verteilt sein miifiten, und die endgiiltige Bestitigung dieser
Uberlegung liefern aus dem Datensatz des Experiments kiinstlich erzeugte Zufalls-
koinzidenzen. Bei der Messung wurden fiir jeden Laserpuls (Ereignis) zwei Teilchen
(Treffer) selektiert und gespeichert. Um Zufallskoinzidenzen kiinstlich zu erzeugen,
wird der Datensatz einer Messung so umgeordnet, dafl das zweite Teilchen zu einem
Laserpuls urspriinglich aus dem nachfolgenden Laserpuls stammt. Damit werden
alle objektiv echten Korrelationen vernichtet und nur kiinstliche erzeugt. Das Er-
gebnis dieser Entkorrelierung der Daten kann den urspriinglichen Daten zum direk-
ten Vergleich zur Seite gestellt werden. In Abb. 6.2 kann man deutlich sehen, daf}
die als Coulombexplosionen interpretierten Strukturen in den Zufallsdaten voll-
kommen fehlen. Anhand der beiden letzten Abschnitte kann also mit Sicherheit
geschluBifolgert werden, daf§ gut vom Untergrund separierbare Coulombexplosionen
der Deuteriummolekiile beobachtet wurden.

6.1.5 Raumladungseffekte

Die Multihitfihigkeit des TDC ermoglicht es, bis zu 16 Ionen, die im Laserpuls
erzeugt werden, zu detektieren. Man kann somit feststellen, wieviele Ionen pro La-
serpuls erzeugt wurden. Interessant ist diese Fragestellung in Bezug auf die mégliche
Auswirkung von Raumladungseffekten auf die Impulse der Ionen. In Abb. 6.3 ist fiir
die drei Messungen die Anzahl der Ionen pro Laserpuls dargestellt. Wie man sieht,
werden zum Teil bis zu 10 Ionen pro Puls erzeugt. Wir wollen nun den wechselseiti-
gen Einfluf3 dieser Ionen im Fokus abschétzen. Dazu berechnen wir die Dimensionen
des fokalen Volumens mit den Gleichungen 3.5, 3.7 und 3.9

Messung wo ZR Volumen
a) 25um  2,5mm  2,0-10 Sem®
b) 22pum  1,9mm  1,2-10 %cm?®
c) Tpm  0,19mm 1,210 "em?

Da wir Wasserstoff als Target verwendeten, konnen wir annehmen, daf jedes Ion nur
eine Elementarladung besitzt. Mit einer oberen Dichte von sechs Elementarladungen
pro Puls sind in jedem Fall mindestens 75% der Ereignisse beriicksichtigt. Nehmen
wir der Einfachheit halber an, daf fiinf dieser Ladungen in einem Ion versammelt
sind, so ist das Potential, das eine Probeladung in dem Abstand r = 10 um erfihrt,

durch

=e 1 se =0,72meV
dmeg T
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Um auszuschliefen, daf} es sich bei den als Coulombexplosionen interpretierten
Strukturen um zuféllige Korrelationen handelt, wurden die Daten entkorreliert.
Im Ergebnis sind die fraglichen Strukturen verschwunden.
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Messung a) Messung b) Messung c)

absolute Haufigkeit

lonen pro Laserpuls

Abb. 6.3. Anzahl der Ionen pro Laserpuls fiir die drei Messungen. Die Verteilungen
konnen recht gut durch eine Poissonverteilung beschrieben werden. Das ge-
ringste fokale Volumen in Messung c) hat eine deutliche Reduktion der Ionen-
anzahl pro Puls zur Folge.

gegeben. Verglichen mit den kinetischen Energien der Coulombexplosionen (> 8eV')
und der dissoziativen Ionisation (> 2,5eV’) sind das absolut vernachléssigbare Bei-
trige. Der Schwerpunktimpuls |p} + | mit maximal 15au, bzw. 10au fiir Messung
a), bzw. Messung b) und Messung c¢) respektive, entspricht einer kinetischen Energie
von hochstens 15meV bzw. TmeV . Hier kann die Wechselwirkung der Ionen im Fo-
kus zu einer merklichen Verbreiterung der thermischen Verteilung der Schwerpunk-
timpulse fiithren. Daf die Verteilung im Fall der Messung a) dennoch so gut durch
eine Maxwell-Boltzmann Verteilung angendhert wird, zeigt, da die Abschitzung
sehr grofziigig angelegt war und die wechselseitige Abstolung der Ionen im Fokus
als deutlich geringer angesehen werden muf3.

6.2 Interpretation der Daten

Offensichtlich kann man die bislang présentierten Daten in zwei Gruppen trennen:
Auf der einen Seite ist die Messung a) mit einer relativ langen Pulsdauer und vor
allem der niedrigsten Intensitit zu nennen, welcher auf der anderen Seite die Mes-
sungen b) und c) bei kiirzeren und deutlich intensiveren Laserpulsen gegeniiberste-
hen. Die Spektren legen nahe, daf} es sich zumindest um zwei drastisch verschiedene
Auspriigungen eines Doppelionisationsprozesses, wenn nicht gar zwei géinzlich ver-
schiedene Mechanismen handelt. Im folgenden sollen diese beiden Gruppen getrennt
weiterbehandelt werden.

6.2.1 Messung a)

Die bei diesen Versuchparametern beobachteten Coulombexplosionen deuten auf
einen zuvor unbeobachteten Prozess in der Doppelionisation hin. Dieser Prozess
148t sich wie folgt charakterisieren:

1. Die freigesetzte kinetische Energie der Deuteronen betrigt 9,8eV mit einer
Breite von ca. 2eV auf halber Hohe.

2. Die Winkelverteilung der coulombexplodierenden Deuteronen ist praktisch
isotrop.

3. Die Ionisationswahrscheinlichkeit fiir diesen Prozess ist verschwindend gering
mit einer Ausbeute von 0,5 — 5,0 - 10~ Doppelionisationen pro erzeugtem
D3 Ton.
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Abb. 6.4. Multihit-Flugzeitspektrum der Messung a). 800nm, 200fs Pulse und einer In-
tensitit von (6,4 + 1,8)10**W/cm?. 1w und 2w bezeichnen die Dissoziations-
kanéle durch die 1 Photonen Kreuzung, bzw. die 3 Photonen Kreuzung mit
anschlieflender Reemission eines Photons (sieche Abs. 2.2.1).

Die Unsicherheit in Punkt 3 ist recht groB, da die D3 Tonen in dieser Messung
nicht vollstéindig erfalt werden konnten. Im Flugzeitspektrum in Abb. 6.4 kann
der linke Rand eines durch die Elektronik gesetzten Flugzeitfensters als Stufe bei
1075ns ausgemacht werden. Die Verschaltung bewirkte, daf3 die Ionen aus einem
Laserpuls nur dann aufgezeichnet wurden, wenn mindestens eines in der Umgebung
des DT Doppelpeaks eintraf. Dal dadurch kein nennenswerter Schnitt von Cou-
lombexplosionen mit Energien grofler 12eV erzeugt wurde, haben wir mit der Simu-
lation eines solchen Flugzeitfensters in diesem Datensatz und anderen Datensitzen
iiberpriift. Die sehr geringe Hiufigkeit der Doppelionisation gewéhrleistete vermut-
lich, daf8 gleichzeitig mit einer Coulombexplosion fast immer eine Dissoziation ei-
nes anderen molekularen Ions stattfand, welches die Aufzeichnung des Ereignisses
sicherte. Somit schneidet das elektronische Flugzeitfenster die sichtbare Stufe prak-
tisch nur in die Protonenverteilung. Die breite Protonenverteilung im Spektrum ist
einer Kontamination durch Pumpensl zuzuordnen. Die Anzahl der D Ionen ist
also nicht aussagekréftig und deshalb in Klammern gesetzt. Um dennoch eine Aus-
sage tiber die relative Héufigkeit der Doppelionisation machen zu kénnen, mufite
eine Abschéitzung zu Hilfe genommen werden: Die Anzahl der Coulombexplosionen
(2600; siehe Abb. 6.5) relativ zur Zahl der Dissoziationen (2,2M; siche Abb. 6.4, der
Protonenuntergrund ist in diesem Wert beriicksichtigt) betrigt ungefihr 1,2-1073.
Notizen im Logbuch lassen auf ein Verhéltnis der Deuteronenrate zur Rate der
D7 von 0,22 schliefen. Aus diesen beiden Verhéltnissen ergibt sich eine relative
Hiufigkeit der Coulombexplosionen zur Einfachionisation von 2,6 - 107%.

Das wesentliche Merkmal dieser Coulombexplosion ist nun die Isotropie, die
vollkommene Unabhéngigkeit der emittierten Deuteronen von der Laserpolarisati-
on. Kann man sich einen Mechanismus vorstellen, der eine Doppelionisation mit
der oben aufgefiihrten Charakteristik zur Folge hat? Die Streuung des im Laserfeld
zuriickkehrenden ersten Photoelektrons am molekularen Dy Ton mit Stofionisation
des zweiten Elektrons, wire ein solcher in Frage kommender Mechanismus. Aller-
dings ist die ponderomotive Energie U, des riickstreuenden Elektrons

Up=9,33-I1u\.,, (6.12)

bei einer Intensitéit von 0,64 - 10'4WW/em? und der Wellenléinge von 800nm mit
ungefihr 3,8eV weit unter der benétigten Doppelionisationsenergie von 29eV, so-
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Abb. 6.5. In a) ist die freigesetzte kinetische Energie fiir Ereignisse mit einem Schwer-
punktimpuls von weniger als 15au dargestellt. Die Winkelverteilung der Ereig-
nisse im 10eV Peak in b) ist offensichtlich isotrop. c) zeigt den internuklearen
Abstand aus der Coulombexplosionsenergie in a) berechnet.
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o8/ >

Abb. 6.6. Doppelionisation durch Recollision im D> Molekiil.

daf} die StoBionisation durch Riickstreuung sicherlich ausgeschlossen werden kann.
Nichtsdestotrotz bleibt die Moglichkeit, daf3 das riickkehrende Elektron in einen
angeregten Zustand eingefangen wird und dann die Doppelionisation im folgenden
Schritt sehr schnell ablaufen kann. Hierbei mufl man dann die im Moment un-
beantwortet bleibende Frage stellen, ob ein solcher Mechanismus die beobachtete
Explosionsenergie ergeben kann.

Eine andere Moglichkeit, den beobachteten Prozess zu erkliren, ist, einfach eine
zweite Multiphotonionisation aus dem Grundzustand 1so des molekularen Dy Ions
anzunehmen. Anhand des Keldysh-Parameters

Ip
=,/= 6.13
Y 2U, ( )

mit
I, =15,4¢V und U, =3,8V

kann abgeschétzt werden, dafl aufgrund der relativ niedrigen Intensitdt die erste
Tonisation eine Multiphotonionisation (y = 1,4 > 1) ist. Insbesondere ist die an-
steigende Flanke des 200fs Pulses im Vergleich zur Schwingungsdauer recht lang
und damit ist die ponderomotive Energie die meiste Zeit noch geringer als 3,8eV.
Bei der Photonenenergie von 1,5eV entspriiche der Ubergang vom Grundzustand
des neutralen Molekiils zum 1so, Zustand des Ions einer 10 - Photonen Absorbtion.
Durch diese “schnelle” erste Ionisation wird das Wellenpaket des D> Molekiils in
einem Frank-Condon-Ubergang auf den Grundzustand des molekularen D7 Tons
projiziert und verschiedene Schwingungszustéinde bevolkert. Das molekulare Ion
schwingt nun um den Gleichgewichtsabstand. Klassisch betrachtet ist die kinetische
Energie des Molekiils an den Wendepunkten nahe Null. Mit anderen Worten hilt
sich das Molekiil die meiste Zeit in den Wendepunkten der Schwingung auf. Im
ersten angeregten Schwingungszustand v = 1 liegen die Wendepunkte bei 1, 6au
bzw. 2, 7Tau, fiir den inneren bzw. duleren Wendepunkt. Die zum D;r Ton gehoren-
de Coulombexplosionskurve fiillt gerade in diesen kurzen Absténden sehr steil ab,
so daf} die zur zweiten Ionisation benétigte Energie am &ufleren Wendepunkt we-
sentlich geringer ausféllt. Man erhilt also eine erhohte Ionisationswahrscheinlichkeit
fiir den dufleren Wendepunkt. Eine senkrechte Projektion von diesem Wendepunkt
bei 2, 7au internuklearem Abstand auf die Coulombkurve benétigt 17 Photonen
(25eV) und setzt in der anschlieenden Coulombexplosion eine kinetische Energie
von gerade 10eV frei! Da das molekulare Ion in diesem Bild vom Grundzustand aus
in einem Multiphotoniibergang ionisiert werden wiirde, liegt die Erklirung fiir die
beobachtete Anisotropie auf der Hand. Zum einen ist ein Multiphotoniibergang un-
abhingig von der Ausrichtung der Molekiilachse zur Laserpolarisation. Zum anderen
ist das molekulare Dipolmoment im Grundzustand wahrscheinlich so gering, daf ei-
ne aktive Ausrichtung Molekiilachse im Laserfeld nicht bewirkt wird. Vorhandene
Modelle des Ionisationsprozesses von DJ beschreiben eine Dissoziation entlang der
Polarisationsachse mit anschlieender ITonisation (siehe Abs. 2.2.3). Dann ist eine
Ausrichtung der Fragmente entlang der Polarisation offensichtlich. Im vorgeschlage-
nen Mechnismus der beobachteten Coulombexplosionen jedoch hat die Dissoziation
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# R=3au R=Tau R =9,5au

0°  0,00688 4,8 2,3
10°  0,00838 4,7 2,2
20°  0,00935 3,5 2,1
30°  0,00780 2,3 1,7
40°  0,00683 1,2 1,3
45°  0,00702 0,76 1,0
50°  0,00725 0,49 1,0
60°  0,00981 0,19 0,78
70°  0,00990 0,14 0,38
80°  0,00998 0,14 0,23
90° 0,0122 0,10 0,20

Tab. 6.1. Ionisationsraten I'[10' Hz] fiir 2D H;" fiir verschiedene internukleare Abstéinde
R und Orientierungen 6 zur Laserpolarisation bei I = 8 - 1013W/cm2, A=
1064nm. Tabelle aus [6] entnommen.

noch nicht begonnen, womit der fiir die Ausrichtung der Fragmente verantwortliche
Mechanismus fehlt.

Neben der freigesetzten Energie und der Winkelverteilung sollte der Mecha-
nismus auch eine Ionisationsrate vorhersagen, die in Ubereinstimmung mit der
tatséichlich beobachteten ist. Dazu wird das Verhiltnis aus Coulombexplosionsrate
und der Erzeugungrate von DJ gebildet. Zweidimensionale Rechnungen des D3
Molekiils von Bandrauk und Ruel [6] ergaben eine Ionisationsrate von 7 - 101Hz
bei einem internuklearem Abstand von 3au und Bedingungen, die &hnlich den un-
seren sind (siehe Tab. 6.1). Die Rechnungen zeigen weiterhin nur eine schwache
Abhéngigkeit der Ionisationsrate von der Orientierung des Molekiils. Eine Pulsléinge
von 200fs wiirde folglich eine relative Ionisationswahrscheinlichkeit von 1,4 - 1072
implizieren, die zwar etwas grofler als die im Experiment beobachtete Wahrschein-
lichkeit von 1073 ist, jedoch unter Beriicksichtigung der groBen Unsicherheit in bei-
den Werten vorsichtig als Ubereinstimmung mit dem Experiment gewertet werden
kann.

Andererseits ergaben vor kurzem von Chelkowski [12] durchgefiihrte Rechnun-
gen (mit A = 780nm) Ionisationsraten von 4 - 10°Hz (0,65 - 10**W/cm?) und
9-108Hz2 (1-10*W/cm?) bei einem internuklearen Abstand von 2, 7au und 3au,
respektive. Die Ergebnisse sind auch durch neue Floquet-Rechnungen von Saalman
[72] bestitigt worden. Die resultierende Ionisationswahrscheinlichkeit (8-10~7 bzw.
1,4 -10~*) weicht dann von dem beobachteten Wert in drastischer Weise ab, die
nicht mehr erklirbar ist. Auf der Grundlage dieser Erkenntnisse muf} der diskutierte
Mechanismus wohl vorerst verworfen werden.

6.2.2 Messung b) und c)

Zunichst wenden wir uns wieder den Flugzeitspektren (Abb. 6.7) zu. In diesen Mes-
sungen wurde kein elektronisches Flugzeitfenster gesetzt und so sind die Verhélt-
nisse zwischen den einzelnen Ionisationskanilen direkt aus dem Flugzeitspektrum
abzulesen. Das in den Abbildungen markierte Flugzeitfenster wurde in der weite-
ren Datenanalyse gesetzt und beeinflufit nicht das Flugzeitspektrum selbst. Nimmt
man Abb. 6.4 hinzu, ist in den Spektren die Verschiebung der Dissoziationskanéle
vom lw zum 2w Kanal mit ansteigender Intensitdt sehr schon zu beobachten. Der
Abstand zwischen dem lw und 2w Peak sollte Abs. 2.2.1 folgend etwa die halbe
Photonenenergie Egoonm/2 ~ 0,75eV betragen. Der Abstand wird hier auf 0, 5eV
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Abb. 6.7. Flugzeitspektren. 800nm, 100fs Pulse. Oben: Messung b) 1,8 - 10 W /cm?,
Unten: Messung c) 2,1 - 10**W/em?. 1w und 2w bezeichnen die Dissoziations-
kandle durch die 1 Photonen Kreuzung, bzw. die 3 Photonen Kreuzung mit
anschlieflender Reemission eines Photons (sieche Abs. 2.2.1).
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geschiitzt, was ein Hinweis darauf ist, dafl die Polarisation nicht genau parallel zur
Spektrometerachse war. Die Energieberechnung aus allen drei Impulskomponenten
bestétigt den Abstand von 0, 75eV .

Bei hheren Energien findet man insbesondere in Messung ¢) den ebenfalls be-
kannten breiten Hiigel der charge resonance enhanced ionization (CREI). Dieser
Mechanismus der Doppelionisation beginnt erst ab Intensititen grofer 101W/em?
einen nennenswerten Beitrag zu liefern. Im Flugzeitspektrum der Messung c¢) kann
man auflerdem noch einen deutlich vom Untergrund trennbaren “Schwanz” von
Deuteronen beobachten, die Energien bis zu 10eV besitzen. Auf diese schwache
Struktur werden wir unsere Aufmerksamkeit konzentrieren.

In Anbetracht des enormen Fehlers bei der Intensitdtsbestimmung macht es
Sinn, die Laserintensitit anhand der relativen Ionisationsraten zu tiberpriifen. Hier-
bei wird das Verhiltnis von Deuteronen zu den molekularen Ionen gebildet. Aus
Abb. 6.7 kann man die Verhéltnisse beider Messungen ablesen

Messung b) 2ot 43%
nDer

Messung ¢) ~-2E ~ 77%
pf

Beim Vergleich dieser Verhéltnisse mit anderen Arbeiten mufl auf eine moglichst
gute Ubereinstimmung der Versuchsparameter, speziell der Pulslinge und der La-
serfrequenz, geachtet werden. Die Pulslinge hat dabei in erster Linie Einflu} auf
das Verhiiltnis von Dissoziation zur Doppelionisation. In Abb. 6.8 sind die absoluten
Tonisationraten dargestellt, wie sie von Walsh et al. [94] unter vergleichbaren Ver-
suchsbedingungen (A = 800nm, 7 = 150fs) gemessen wurden. Im Fall der Messung
c) weicht die so bestimmte Intensitét drastisch von der berechneten Intensitét ab
und kann auch nicht innerhalb der angegebenen grofien Fehler zur Ubereinstimmung
gebracht werden.

Intensitdt aus
Ratenvergleich Laserparametern
Messung b) (1,8 £0,1)10"W/em? (1,7 +0,77) - 1014 W /em?
Messung ¢)  (2,1+0,1)101W/em? (10 £4,5) - 10MW/cem?

Der Vergleich mit weiteren Arbeiten [89, 66, 99] legt nahe, da8 der Fehler in den
berechneten Intensititen zumindest bei Messung c) noch betriichtlich grofier als
angenommen ist. Die Ursache hierfiir ist nicht mehr ausfindig zu machen. Deshalb
werden wir die aus dem Ratenvergleich gewonnenen Intensititen im weiteren als
maflgeblich behandeln.

Anhand der neu bestimmten Intensitéten kann das ponderomotive Potential U,
und der Keldysh Parameter v (I, = 29eV) berechnet werden.

U 3,170, v

P
Messung b) (10,7+0,6)eV  (33,9+1,8)eV 1,16+ 0,02
Messung ¢) (12,5+£0,6)eV (39,6 £1,8)eV 1,07+0,01

In beiden Messungen ist v nahe bei 1, dafl heifit in einem Intensitétsregime, in
dem sowohl Multiphotonionisation als auch Tunnelionisation mdglich ist. Mit an-
deren Worten ist die Intensitét gerade in dem Bereich, in dem stérungstheoretische
Ansiitze der Multiphotonabsorbtion schon versagen und quasiklassische Tunnelm-
odelle noch nicht voll greifen.

Als néchstes betrachten wir die Coulombexplosionen etwas niher. Aus den Im-
pulsen der einzelnen Teilchen kann die kinetische Energie berechnet werden. In
Abb. 6.9 sind die Spektren der bei der Coulombexplosion gesamten freigesetzten
Energie dargestellt. Hierbei ist wieder fiir den Schwerpunktimpuls eine obere Gren-
ze von 10au gesetzt worden (siehe Abb. 5.2), so daf} die zufélligen Koinzidenzen aus
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Ion signal (mV)
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10" 10"

Intensity (W/cmz)

Abb. 6.8. Abhingigkeit der H™ und H; Raten von der Intensitét in einem 800nm, 150 fs
Laserpuls. Aus [95] entnommen.

dem Energiespektrum entfernt werden. Eine Aufteilung des Doppelionisationsspek-
trums in zwei Energiebereiche liegt auf der Hand. Im Bereich niedriger kinetischer
Energien von ca. 2,5eV bis 10eV kann charge resonance enhanced ionization als
der dominierende Prozess ausgemacht werden. Vergleiche der Lage, Form und Win-
kelabhingigkeit dieser Struktur mit der Literatur bestdtigen diese Interpretation.
Der Bereich hoherer Energien entspricht dem “Schwanz” aus Abb. 6.7 und weist
die folgenden Merkmale auf

1. Explosionsenergien von 10eV - 18eV
2. Isotrope Winkelverteilung

3. Geringe Ionisationsrate von 1% (Messung b) bzw. 4,4% (Messung c) relativ
zur Rate der erzeugten D3 Ionen.

Die freigesetzten Energien von 10eV - 18eV entsprichen bei senkrechter Projek-
tion des molekularen Ions H, auf die Coulombexplosionskurve einem internuklea-
rem Abstand von 1, 5au = 0,8Abis 2, 7Tau = 1,4A(sieche Abb. 6.10). Die ersten drei
Schwingungszustinde im 1so Grundzustands des D} Molekiils besitzen folgende
Wendepunkte [83]:

v T'min Tmaz

0 1,7au 2,4au
1 1,6au 2,7au
2 1l,4au  2,9%u

Damit lidge die Vermutung nahe, dafl wir es hier ebenfalls (wie bei Messung a))
mit einer Multiphotonionisation (MPI) aus den unteren Schwingungszusténden des
H Grundzustands zu tun haben. Allerdings steigt aufgrund des schnell abfallen-
den Coulombpotentials die Anzahl benétigter Photonen bei kleinen internuklearen
Abstinden stark an. Wihrend die MPI von einem internuklearen Abstand von 2, 7au
noch 17 Photonen benétigt (25eV), sind es bei einem Abstand von 1, 5au schon 22
Photonen (I, ~ 37¢V). Wenn man bedenkt, da8 die MPI ein stark nichtlinearer
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Abb. 6.9. In 1a) und 2a) ist die freigesetzte kinetische Energie fiir Ereignisse mit einem
Schwerpunktimpuls von weniger als 10au fiir die beiden Versuchsparameter
dargestellt. Die Winkelverteilung von Schnitten im Energiespektrum b) 2, 5eV
- 10eV und c) 10eV - 18eV zeigt deutlich die Berechtigung der Zweiteilung des
Energiespektrums.

Prozess ist, dessen Wahrscheinlichkeit I';, mit der Anzahl n der Photonen nach
r,~1" (6.14)

skaliert, dann ist eine starke Bevorzugung der gréfieren internuklearen Abstéinde
zu erwarten. Eine Ionisationsrate, die unabhiingig vom internuklearen Abstand ist,
kann somit nicht im MPI Bild erkliart werden.

Auf anderen Seite steht noch die Ionisation durch Recollision als in Frage kom-
mender Prozess der néheren Untersuchung zur Verfiigung. Die hoheren Intensitidten
in diesen Messungen haben ein griflieres ponderomotives Potential zur Folge, als
es in Messung a) der Fall war. Zwar reicht auch jetzt die ponderomotive Energie
eines Elektrons nicht aus, um die mindestens nétigen 25eV Ionisationsenergie auf-
zubringen, jedoch kann das Elektron in Verbindung mit der Driftgeschwindigkeit
die maximale Energie von 3,17U, erhalten, die im Fall der Messung c¢) grof3 genug
ist, um auch molekulare Ionen in einem Abstand von 1,5au zu ionisieren.

Die Isotropie kann in diesem Bild noch tiberzeugender erkléirt werden. Wie oben
erldutert, besitzt das neutrale Molekiil praktisch kein Dipolmoment, das eine Aus-
richtung entlang der Polarisationsachse bewirken kénnte. Erst das molekulare Ion
dissoziiert entlang der Polarisation. Das zuriickkehrende Elektron ionisiert das mo-
lekulare Ion jedoch spétestens nach einer halben Periode — eine Zeitspanne, die bei
weitem nicht ausreicht, um eine Dissoziation einzuleiten —, so daf3 die Molekiilachse
nicht ausgerichtet worden sein kann.

Ein weiteres Argument, das hier fiir den Recollision-Mechanismus spricht, sind
Beobachtungen von Sakai et al., die die Energieverteilungen bei linear und zirku-
lar polarisiertem Laserlicht verglichen (siche Abb. 6.11). Den Uberlegungen zum
quasiklassischen Recollision-Modell folgend, gelangt das Elektron in zirkular pola-
risiertem Licht einmal ionisiert nicht mehr zum Ion zuriick. Folglich miifiten alle
durch Recollision induzierten Ionisationen aus dem Spektrum verschwinden.
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Abb. 6.10. Internuklearer Abstand aus der Coulombexplosionsenergie in Abb. 6.9 be-
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comparison under the same E-field amplitude linear
I'=2.6 x 10* W/cm* for the linearly polarized pulse circular
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Abb. 6.11. Energieverteilungen von Deuteronen in 800nm, 20fs Pulsen. Verglichen wer-
den die Verteilungen fiir linear und zirkular polarisiertem Licht. Dabei ist
die Intensitit des zirkular polarisierten Pulses so angepaf}t, dafl die gleiche
Feldstéirke wie im linear polarisierten Puls erzielt wird. Aus [76] entnommen.

Sakai et al. beobachteten im Energiespektrum von Deuteriummolekiilen, die
linear polarisierten, 20fs Pulsen von 800nm Wellenléinge einer Intensitit von 2,6 -
10'W/cm? ausgesetzt waren, eine lange, flache Verteilung von Deuteronen, die
Energien bis ca. 9eV aufwiesen. In Form und Intensitét gleicht diese Verteilung
dem Hochenergie - “Schwanz” der Coulombexplosionen wie wir sie in Messung b)
und c) beobachteten (vgl. mit Abb. 6.9).

Um einen Vergleich zwischen linear und zirkular polarisiertem Licht zu ermogli-
chen, wurde die Intensitét fiir jede Polarisation so eingestellt, daf3 die Feldstirke
von zirkular und linear polarisierten Lichtes ungefihr gleich war. Bei Verwendung
des zirkular polarisierten Lichtes nun verschwand der Hochenergie “Schwanz”.

Zusammenfassend kénnen wir feststellen, dafi einiges dafiir spricht, daf3 die hoch-
energetischen Coulombexplosionen der Messungen b) und c¢) aus einem Recollision-
Prozess stammen. Da Recollision innerhalb einer halben Laserperiode (800nm :
1,33fs) stattfindet, hitten wir also einen Prozess beobachtet, der in einem hun-
derstel der Pulsdauer stattfindet!






Kapitel 7
Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde die Doppelionisation von Deuteriummolekiilen in
linear polarisierten, kurzen und intensiven Laserpulsen experimentell untersucht.
Insbesondere wurden die Impulse der in der Ionisation entstandenen Deuterium-
kerne untersucht. Daraus wurden Energiespektren und Winkelverteilungen der Mo-
lekiilachse abgeleitet. Drei Messungen des Experiments wurden vorgestellt mit den
folgenden Parametern:

Messung T I

a) 200fs (0,64 = 0,18)1041V/cm?
b) 100fs (1,8 +0,5)10%TW/cm?
c) 100fs  (2,140,5)10%W/cm?

Es wurden zwei Doppelionisationskaniile identifiziert, die zuvor nicht beobachtet,
bzw. beachtet wurden.

In Messung a) beobachteten wir eine isotrope Coulombexplosion mit einer recht
schmalen Energieverteilung um 10eV gesamter freigesetzter Energie. Vieles spricht
dafiir, daf es sich hierbei um eine direkte Multiphoton Ionisation aus dem Grundzu-
stand des molekularen Tons Dy handelt. Dieser Prozess ist zuvor nicht beobachtet
worden. Die Wahrscheinlichkeit fiir den Prozess im Vergleich zur Einfachionisation
des neutralen Molekiils entspricht ungefihr ~ 0,01%. Theoretische Rechnungen fiir
den Prozess geben eine Wahrscheinlichkeit an, die zwei bis drei Gréflenordnungen
darunter liegt. Diese Diskrepanz konnte nicht geklért und bleibt spéteren Untersu-
chungen vorbehalten.

In Messung b) und c) beobachteten wir eine im Energiespektrum breite Ver-
teilung von Coulombexplosionen, die ebenfalls eine isotrope Winkelverteilung auf-
weisen. Auf der Grundlage der breiten Energieverteilung und der Isotropie wurde
die Vermutung aufgestellt, daf es sich bei dem in Frage kommenden Ionisations-
mechanismus um den sogenannten Recollision-Prozess handelt. Gestiitzt wird diese
Interpretation durch bislang unveréffentlichte Beobachtungen von Sakai et al.. Bis-
lang wurde der Recollision-Prozess experimentell nur an Atomen nachgewiesen. Die
relative Wahrscheinlichkeit fiir den Prozess betrdgt in Messung b) ~ 1% und in
Messung ¢) ~ 4,4%.
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