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1. Einleitung und Motivation

Wenn die Menschen nur tiber das sprichen, was sie begreifen, dann wiirde es sehr
still auf der Welt sein. (Albert Einstein)

Trotz diesem durchaus wahren Zitat von Albert Einstein liegt es in der Natur des
Menschen, ein immer tieferes Begreifen und Verstehen der uns umgebenden Welt zu
erlangen. Schon das Wort "Begreifen" deutet explizit an, dass die Erfahrung und das
Beobachten wesentliche Bestandteile fiir die Forschung darstellen. Viele Anekdoten
berichten von solchen allgemeinen Beobachtungen, die einen tiefen Einblick in ver-
schiedenste Bereiche physikalischer Zusammenhénge liefern. So ist die Entdeckung
des Auftriebs auf Archimedes iiberlaufendes Badewasser zurtickzufithren und Isaac
Newton wurde durch einen vom Baum fallenden Apfel zu seiner Gravitationstheorie
inspiriert. Dies fithrt zu der Feststellung, dass eine moglichst genaue Beobachtung ei-
ne essentielle Grundlage fiir die Untersuchung der Naturgesetze, bzw. der Physik, ist.
Im makroskopischen Bereich ist dieses "Beobachten" in der Regel mit einer optischen
Analyse von Orten und der relativen Lage einzelner Teile zueinander gleichzusetzen.
Im Bereich der Atomphysik sind die zu untersuchenden Teilchen allerdings zu klein,
um sie direkt beobachten zu kénnen. Auflerdem ist die Masse der beteiligten Teil-
chen so gering, dass selbst eine vermeintlich neutrale (optische) Beobachtung des
Systems einen erheblichen Einfluss geméfl der Heisenbergschen Unscharferelation
AzAp, > h [58] auf dieses austibt. Dies fiihrt im Schluss dazu, dass die Beobach-
tung der Ortsverteilung, insbesondere der Elektronen innerhalb eines Atoms oder
Molekiils, in keinem Fall moglich ist. Daher ist man bei der Erforschung atomarer
und molekularer Systeme auf andere Methoden als eine ortsbezogene Beobachtung
angewiesen. Atomphysikalische Experimente bedienen sich daher stets einer Reak-
tion, deren Produkte eine Messung zulassen. Dies kann die Aussendung von Photo-

nen oder Elektronen sowie bei Molekiilen eine Fragmentation selbiger sein. Je nach
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verwendetem Detektor und experimentellem Aufbau kénnen nun die Rate, die Ener-
gie oder im besten Fall die Impulse der emittierten Teilchen nachgewiesen werden.
Gerade im letzten Fall bietet sich die Moglichkeit, den Aufbau des Molekiils im Im-
pulsraum zu vermessen, der sich im Gegensatz zum Ortsraum durch die Reaktion
auf makroskopische Dimensionen projizieren lasst und damit eine aussagekréiftige
Messung ermoglicht. Ein moglichst umfassendes Wissen kann nun durch Variation
sowohl des zu untersuchenden Systems als auch der zur Reaktion fithrenden Storung
erfolgen. Neben einzelnen Photonen, wie sie beispielsweise von Synchrotrons erzeugt
werden, bilden auch Tonen und Laser eine Quelle fiir solche Stérungen.

Die Verwendung von Laserpulsen ist dabei die jingste Methode, hat sich aber bei
der Untersuchung atomarer und molekularer Systeme mittlerweile einen festen Platz
gesichert. So wird der duale Charakter des Lichtes gerade bei kurzen Laserpulsen
besonders deutlich, da es sowohl zu diskreten Strukturen in der Energie [79], [18] als
auch zu vom elektrischen Feld bestimmten Prozessen wie Tunnelionisation [33], [83]
kommt. Damit wird bereits klar, dass auch Laserfelder an sich einen vielschichtigen
Einfluss auf Atome und Molekiile austiben. Durch die Beteiligung einer gréfleren
Anzahl von Photonen bzw. den Einfluss eines sich zeitlich veréndernden Feldes sind
die Mechanismen, die eine Ionisation hervorrufen, naturgemafl weniger klar definiert
als beispielsweise bei der Absorption eines einzelnen Photons bekannter Energie und
Polarisation. Insbesondere die Untersuchung zeitlicher Ablaufe wiahrend eines Pro-
zesses ist durch die Entwicklung immer kiirzerer Laserpulse sowie die Moglichkeit,
zwei Laserpulse in einem definierten zeitlichen Abstand zu generieren, von erheb-
lichem Interesse. Laser besitzen somit eine Vielzahl von variablen Parametern wie
Wellenlénge, Intensitdt, Pulsdauer, Polarisation, Form der Einhiillenden, ggf. dem
Zeitversatz zwischen zwei Pulsen usw. und bieten daher Ansatzpunkte fiir die Un-
tersuchung sehr unterschiedlicher Prozesse. Der im Rahmen dieses Experimentes
verwendete Laser besitzt eine Pulslénge von ca. 40 fs bei einer Wellenlange von 780
nm und einer Intensitét von 6 - 10 bei linearer Polarisation und 2 - 10* 2% bei

zirkularer Polarisation.

Bei den Reaktionen kommt es in der Regel zu einer Reihe sich tiberlagernder und un-
tereinander beeinflussender Effekte. Je komplizierter das untersuchte System dabei
ist, um so komplizierter werden auch die beobachteten Effekte. Aus experimentel-
ler Sicht kénnen allerdings nur die Endzustdnde bestimmt werden, sodass es immer
schwieriger wird, tatséchlich die Ursache fiir die Beobachtungen zu finden. Allgemein
gilt, dass das Verstandnis aller komplizierten Systeme, bis hin zu Biomolekiilen, nur
dann als gesichert betrachtet werden kann, wenn alle beitragenden Prozesse und
Mechanismen im Einzelnen verstanden sind. Damit man diese einzelnen Prozesse
untersuchen kann, gilt es, in der Hauptsache alle konkurrierenden Effekte so gut

wie moglich auszuschliefen. Dies fithrt auf die Notwendigkeit zuriick, gerade einfa-



che Systeme zu untersuchen und dort méglichst isoliert eine bestimmte Reaktion zu
vermessen und schlieffSlich zu verstehen. In diesem Sinne besitzen solch einfache Sys-
teme gerade wegen ihrer eingeschréankten Moglichkeiten einen hohen Reiz und eine
erhebliche Relevanz, wie es auch am Beispiel des Wasserstoffatoms deutlich wird,
dass als Prototyp eines Atoms nicht nur historisch, sondern auch heute noch eine
herausragende Rolle spielt.

Im Hinblick auf die Einschrankung der moglichen Wechselwirkungen wurde des-
halb im Rahmen dieser Arbeit das einzige Molekiil untersucht, das keine Elektron-
Elektron-Wechselwirkung aufweist, da es lediglich ein einziges Elektron besitzt:
Das Wasserstoffmolekiilion H,, das analog zum Wassertoffatom als der Molekiil-
Prototyp charakterisiert werden kann.

Die bisherige Forschung beziiglich dieses Molekiilions in Verbindung mit starken
Laserpulsen beschriankt sich im Wesentlichen auf die Untersuchung der Ionisati-
onswahrscheinlichkeiten, des Energie-Spektrums der Kerne sowie Eigenschaften der
Vibrationswellenfunktionen. Dabei verwenden lediglich die Arbeitsgruppen um Ben-
Itzhak [11], [10], [12] und Hénsch [111], [110], [92] [93] ein ionisches Target, dass in
einer Ionenquelle erzeugt wird. Die alternative Erzeugung des H, -Ions mittels des
Lasers aus neutralen Wasserstoffmolekiilen, wie beispielsweise von Gibson [51] und
Staudte [108] verwendet, bietet einen weiteren Zugang zur Untersuchung dieses Mo-
lekiilions. Das von Staudte durchgefithrte Experiment konnte bislang als einziges die
Elektrondynamik der Reaktion Hy — H' + H* + e~ vermessen. Allerdings entste-
hen durch die vorausgehende Erzeugung des H, -Ions insgesamt zwei Elektronen, die
nicht direkt voneinander getrennt gemessen werden konnen. Eine Unterscheidung ist
nur iiber eine nicht eindeutige Subtraktion der Spektren moglich. Aulerdem kann bei
keinem Experiment, das die H; -Ionen mit dem gleichen Laserpuls erzeugt der Ein-
fluss einer Elektron-Elektron-Wechselwirkung auf die Reaktion vollig ausgeschlossen
werden.

Somit gab es bislang keine experimentelle Arbeit, die die direkte Ionisation mit kur-
zen Laserpulsen an diesem System misst und dabei nicht nur die Eigenschaften der
Kerne, sondern auch der Elektronen untersucht! Dies ist vor allem auf vom Laser
produzierte Elektronen durch Ionisation des Restgases zuriickzufithren, die von den
aus dem Target stammenden Elektronen zunéchst nicht unterscheidbar sind. Im
Rahmen dieser Arbeit wird ein Experiment vorgestellt, das diese Liicke schliefit. Be-
sonders im Hinblick auf das Ausschlieffen einer Elektron-Elektron-Wechselwirkung
werden die H, -Ionen mit einer Ionenquelle erzeugt, sodass der erste Ionisations-
schritt Hy — Hy + e~ raumlich und zeitlich deutlich von der eigentlichen Reaktion
getrennt statt findet. Die Trennung der Restgaselektronen von den aus dem Target
stammenden erfolgt durch Ausnutzung der Geschwindigkeit der H; -Ionen.

AuBlerdem werden erste Messergebnisse fiir die Verteilung der Endimpulse der Elek-
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tronen beztiglich der Verbindungsachse der Kerne prasentiert. Die Untersuchungen
erfolgen in einem COLTRIMS (COIld Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy )-
ahnlichen Versuchsaufbau, sodass ein kinematisch vollstandiges Experiment durch-
gefiihrt werden kann. Das bedeutet, dass alle Impulskomponenten beider Protonen

sowie des Elektrons iiber den vollen Raumwinkel von 47 gemessen werden.



2. Physikalische Grundlagen

Innerhalb der letzten Jahre haben sich ultrakurze Laserpulse als ein machtiges Werk-
zeug in der Atom- und Molekiilphysik erwiesen. Durch die Verwendung sehr kurzer
Pulse enormer Intensitat eroffneten sich dabei eine Fiille neuer Effekte und Mog-
lichkeiten. Im Rahmen dieser Arbeit wird das erste Experiment vorgestellt, das mit
Hilfe solcher Laserpulse das einfachste Molekiil, das H,, ionisiert und dabei aufer
den entstehenden Kernfragmenten auch die Impulse der Elektronen misst. Im We-
sentlichen gliedert sich dieses Kapitel daher in zwei Sektionen:

Zunéchst wird ein Uberblick iiber die relevanten theoretischen Beschreibungen und
Néherungen bei Molekiilen gegeben. Dies wird durch eine detaillierte Beschreibung
der Parameter fiir das Wasserstoffmolekiilion ergénzt. Sodann schliefit sich eine Ein-
heit tiber Laserfelder an. In diesem Kontext werden auch Dissoziations- und Ionisa-

tionsmechanismen von Molekiilen unter Einfluss eines Laserfeldes erldutert.

2.1 Theoretische Beschreibungen von Molekiilen

Schlielen sich zwei oder mehr Atome zu einer neuen Einheit zusammen, so bezeich-
net man diese Einheit als ein Molekiil. Dieser Zusammenschluss fithrt zur Ausbildung
neuer Eigenschaften sowie einer Vielzahl neuer Effekte. Wéahrend die Anzahl unter-
schiedlicher Atome mit 118, inklusive der kiinstlich erzeugten, sehr tiberschaubar
ist, gibt es eine nahezu uniiberschaubare Anzahl unterschiedlicher Molekiile. Vor
allem die unterschiedlichen chemischen Eigenschaften der Molekiile fithren somit
zur Vielfalt unserer Welt, bis hin zur Ausbildung von komplexen Biomolekiilen.
Das Hauptmerkmal dieser chemischen Figenschaften, beruht auf den zu Grunde
liegenden Veranderungen der Bindungs- und Reaktionsfahigkeit, die ihrerseits di-
rekt mit der Konfiguration und Dynamik der Elektronenhiille zusammenhéangen.

Daher besitzen Molekiile auch gerade aus physikalischer Sicht einen erheblichen
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Reiz. Allerdings ist die Beschreibung von Molekiilen gegeniiber der Beschreibung
von Atomen deutlich komplizierter und muss im Allgemeinen auf Naherungen und
Modelle zuriickgreifen. Als einfachsten Molekiiltyp lassen sich diatomare, homonu-
kleare Molekiile benennen, also Systeme, die aus genau zwei gleichartigen Atomen
aufgebaut sind. Im Vergleich zu Atomen, besitzen diese eine ausgezeichnete Achse,
namlich die Verbindungsachse zwischen den Kernen. Dies ermdglicht die Ausbildung
linearer Schwingungen der Kerne entlang dieser Achse sowie Rotationsfreiheitsgrade.
Dies und das schlichte Vorhandensein mehrerer Kerne hat zur Folge, dass sich so-
wohl die Elektronwellenfunktionen als auch die Gesamtwellenfunktionen gegeniiber
atomaren Systemen deutlich verandern. Da dies im Normalfall nicht mehr analytisch
behandelbar ist, muss auf Ndherungen und Abschétzungen zuriickgegriffen werden,
die eine Beschreibung solcher Systeme sowie deren Dynamik und stattfindenede

Prozesse zulésst (vgl. [59]).

2.1.1 Born-Oppenheimer-Naherung

Die Born-Oppenheimer-Néaherung stellt eine weit verbreitete Naherung bei der Lo-
sung der Schrodinger-Gleichung fiir Molekiile dar. Von besonderer Bedeutung ist,
dass sich die Elektronen sehr viel schneller bewegen, als die um ein Vielfaches schwe-
reren Kerne. Dies bedeutet, dass sich die Elektronen wahrend der langsamen Kern-
bewegung, anndhernd so verhalten, als bewegten sich die Kerne gar nicht. Daraus
resultieren Losungen der Schrodinger-Gleichung fiir die Elektronwellenfunktionen
bei festen Kernabstidnden. Die dazugehorigen von den Kernkoordinaten abhangen-
den Energieeigenwerte konnen dann als Potential in die Schrédinger-Gleichung fiir

die Kernbewegung eingesetzt werden.

Allgemein lésst sich die zeitunabhéngige Schrodinger-Gleichung fiir Molekiile wie

folgt notieren:

h? h?

(_;2-MiAi_%:2-m

A+ V(ﬁi, T_J’)) Y(R;,75) =€ 1[1(}?“ ) (2.1)

e

Hierbei reprasentieren M; und R; die Massen bzw. Koordinaten der Kerne und r;
die Koordinaten der Elektronen. Die beiden Summen stellen daher die kinetischen
Energien aller Teilchen dar. Das Potential V(R;,7;) hdngt naturgemafl von allen

Koordinaten der beteiligten Teilchen ab. Im Falle des H, Ions ergibt sich aus 2.1:

AL A A .o P .o
(—2<1 + 2 )+ V(R R277’e)> V(R B, 7e) = e(Ry, Ry, 2) - (22)

m, My Me
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Das Potential enthélt die Coulombwechselwirkung aller Teilchen:

oo e2 1 1 1
V(Ry, Ry, 72) = (= — = — ————=—) (2.3)
4'77-'60 |R2—R1| |T6—R1| |’I"6—R2|

Nun setzt man die Gesamtwellenfunktion (R;, Re,7.) als ein Produkt einer
Wellenfunktion des Elektrons (bzw. der Elektronen bei Mehrelektronensystemen)
u(Ry, Ry, 7.) und einer Wellenfunktion der Kerne w(R;, Ry) an.

¢(§17§27rz) = U(R_’l,R_)Q,T_;) ' w(ﬁ1752) (24)

Setzt man dies in 2.2 ein, so ergibt sich:

h* h?
U< Al — AQ) w  +

_2-mp 2-m,
n? h?
w | — Al— Ag) U +
( 2-my, 2-m,
h2
u<—2 Ae>w +
hQ
w(—Ae>u +
2-m,
2. h? 2. h?
— (Vl u)Vlw— (Vg U)Vzw +
2-m, 2-m,
Vuw = cuw (2.5)

In dieser Form sind zunéchst alle Terme, die sich aus der Produktregel der Differen-
zialrechnung ergeben, dargestellt. Der dritte Term verschwindet jedoch, da w nicht
von den Elektronkoordinaten abhédngt. Anhand dieser Formel wird im Folgenden das
Prinzip der Born-Oppenheimer-Naherung erlautert:

Die Elektronen haben im Vergleich zu den Kernen eine sehr geringe Masse, was dazu
fithrt, dass sie sich viel schneller auf jegliche Anderungen einstellen. Insbesondere
kann man so weit gehen zu sagen, dass sich die Kerne im Vergleich zu den Elektro-
nen in Ruhe befinden. Legt man dies zu Grunde, so kann man davon ausgehen, dass
die Wellenfunktion u der Elektronen zwar von den Koordinaten der Kerne abhéngt,
jedoch nicht von deren Bewegung. In diesem Sinne werden die Kernkoordinaten al-
so als Parameter verstanden, jedoch nicht mehr als Variablen. Damit verschwindet
auch der zweite und der fiinfte Term. Durch Umstellung ldsst sich Gl. 2.5 dann in

folgende Form bringen:
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h? h?
u (- Al — Ag) w  +
m m

2-my, 2-my,
h2
w<_2-mpA6+V>u AN ocuw (2.6)

Aus dem zweiten Term kann man eine Schrodinger-Gleichung definieren, in der nur
der elektronische Teil berticksichtigt wird. Die Hamilton-Funktion entspricht dann
der eines Elektrons, das sich im Potential zweier Kerne mit festen Koordinaten R

und ﬁg befindet:

2
(-2 7’ A+ V(R,, R},ﬁ)) w(R, Ry ,72) = E(Ry, Ry) u(Ry Ryrz)  (2.7)
Da die Kernkoordinaten als Parameter in die Gleichung eingehen, héngen auch die
Energiecigenwerte von diesen ab. An dieser Stelle sei bemerkt, dass man durch eine
Koordinatentransformation 1’ = 7+ R; leicht zeigen kann, dass das Potential selbst
nur noch vom Abstand R der beiden Kerne abhingt, weshalb auch die Energieei-
genwerte der Elektronwellenfunktion nur vom internuklearen Abstand abhéngen. Die
Energieeigenwerte der elektronischen Wellenfunktion sind als Potentialkurven sehr
gebriauchlich. Potentialkurven von Hy finden sich zum Beispiel unter [104] (Abb.
2.2).

Setzt man nun die Eigenwertgleichung in 2.6 ein ergibt sich:

h? h? s
u<_2-mpAl_2-mpA2> w+wE (R, Ry)u~euw (2.8)

Da alle Operatoren, die auf v wirken, Multiplikationsoperatoren sind, kann die Glei-

chung auch als

h? h? B
w - <_2-mpA1_2-mpA2+E<R1’R2)> w o~ u-(ew)
h? h? - =
— Ay — Ay + E ~ 2.
= ( Q-mp 1 Q-mp 9 + (Rl,R2)> w g w ( 9)

geschrieben werden. Unter der Vorraussetzung, dass die ausgefiithrten Naherungen
gerechtfertigt sind, entsprechen die Energieeigenwerte ¢ der Gesamtwellenfunktion

etwa denjenigen, die sich aus der Schrodinger-Gleichung der Kerne ergeben, wenn
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als Potential die von R; und R, abhédngenden Energieeigenwerte der Elektronwel-
lenfunktion angesetzt werden.

Um zu zeigen, dass die Naherung tatséchlich gerechtfertigt ist, muss nun ein kri-
tischer Blick auf die Terme in Gl. 2.5 geworfen werden, die bei der Nédherung ver-

2

0, da die definierte Kernwellenfunktion w nicht von r; abhéngt. Es verbleiben also
der Term w (— Z_Fip Ay — 2_’:;; A2> u sowie die beiden Mischterme —% (Vi u) Vi w
und —% (Vi u) Vy w:

Die absolute Grofle dieser Terme spielt dabei nur eine zweitrangige Rolle. Vielmehr

nachlassigt wurden: Der Term: u (—%AJ w ist, wie bereits erwahnt, tatsichlich

kommt es auf einen Vergleich mit den anderen Termen an. Um den Zusammenhang
deutlich zu machen, kann man auf eine Ndherung in Form einer linearen Kombi-
nation atomarer Orbitale oder LCAO (fiw Linear Combination of Atomic Orbitals)
zuriickgreifen. Diese geht davon aus, dass sich die Gesamtwellenfunktion der Elek-
tronen in einem diatomaren Molekiil als Superposition der atomaren Elektronwel-

lenfunktionen darstellen lasst:

u=¢(F — R) + ¢ (7~ R,) (2.10)

Dabei reprisentieren ¢; bzw. ¢, die Wellenfunktion der Elektronen an den jeweili-
gen Kernen. Aus Konventionsgriinden wurde die nummerierte Indizierung hier durch
eine Rechts-Links-Indizierung ersetzt, da dies bei der Aufspaltung in atomare Orbi-
tale gebrauchlicher ist. Die Addition fiihrt dabei zu einem symmetrischen, geraden

Zustand, die Subtraktion zu einem antisymmetrischen, ungeraden Zustand.

Ug = ¢l + ¢r
Uy = b1 — b (2.11)

Dies entspricht einer stark vereinfachten Form der Molekitilorbitale. An dieser Stel-
le ist allerdings eine genauere Betrachtung nicht notwendig. Deshalb wurde aus
Ubersichtsgriinden auf eine solche verzichtet. Eine etwas bessere Darstellung, bei
der auch die Normierung beriicksichtigt wird, findet sich in Kapitel 2.2.4.3. Da die
Wellenfunktionen von den Relativorten zu den entsprechenden Kernen abhéngen,
haben der Laplace-Operator der entsprechenden Kernkoordinate und der Laplace-
Operator der Elektronkoordinate die gleiche Abhéangigkeit. Auch fiir die Anwendung
des V- Operators ergibt sich eine dhnliche Situation. Hier sind lediglich die Vorzei-
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chen entgegengesetzt. Exemplarisch soll im Folgenden von einem geraden Zustand

ausgegangen werden. Es gilt:

Vlug = quﬁl: —V€¢l (2.12)
Vrug = vr(z)r: _ve¢r

und

Aug = Ny = Acgy (2.13)
Arug = Avdr = Acty

Damit lésst sich zeigen:

(Al + Ar)ug = Alug + Arug = Alqbl + Arqbr
= Ao+ o) = Acyy (2.14)

Schlieflich kann auf diese Weise ein Zusammenhang zwischen dem Term

der Elektronenbewegung (—%Ae)u und dem als Storterm vernachlassigten
(—2_’?2 . Ay — 2~h:1 . A2> u in Gl 2.5 hergestellt werden: Durch die sehr viel grofle-

re Masse der Kerne ist der Storterm eben um diesen Faktor %’; = 1836 kleiner. Fiir
den antisymmetrischen Zustand ergibt sich das Gleiche. An dieser Stelle sei noch-
mals darauf hingewiesen, dass fiir diese Abschétzung eine weitere Naherung, namlich
die LCAO, benutzt wurde. Diese hat allerdings fiir nicht zu kleine Kernabstande
nur vergleichsweise geringe Abweichungen von den exakten Wellenfunktionen. Auch
bei den Mischtermen findet sich die m%,’ Abhéangigkeit, so dass man auch hier die
Vernachléssigung zunéchst als gerechtfertigt ansehen kann. (vgl. hierzu auch [14])

2.1.2 Franck-Condon Uberginge

Wie bereits im vorigen Kapitel erwahnt, bewegen sich die Elektronen innerhalb eines
Molekiils sehr viel schneller als die Kerne. Schon die Born-Oppenheimer-Néherung
ging davon aus, dass sich die Elektronen in guter Néherung instantan auf Veran-
derungen der Kernkoordinaten einstellen. Das Franck-Condon-Prinzip benutzt nun
den Umkehrschluss, dass sich namlich der Kernabstand und die Geschwindigkeit der
Kerne wahrend einer elektronischen Anregung nahezu gar nicht verdndern [29], [14].
Da die x-Achse der Potentialkurven direkt den Kernabstand angibt, bedeutet dies
in der Folge, dass Uberginge im Bild der Potentialkurven iiberwiegend senkrecht

verlaufen. Von besonderer Bedeutung ist dies fiir die Vibrationszustdnde der Kern-
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Abbildung 2.1: Vibrationswellenfunktionen im 1so,-Zustand des H; -Ions

wellenfunktion w. Befindet sich das Molekiil in der Born-Oppenheimer-Néherung
im Anfangszustand ¢; = u; - w;,, mit dem elektronischen Zustand u; und dem
vibronischen Zustand w; , und findet eine Anregung in einen anderen elektronischen
Zustand uy statt, so werden im Allgemeinen eine ganze Reihe von vibronischen Zu-
standen ws ,» besetzt. Die Besetzungswahrscheinlichkeit ergibt sich aus dem Quadrat
des Uberlappintegrals der Anfangskernwellenfunktion mit den verschiedenen End-
wellenfunktionen (vgl. [59], [52]).

2
91,1/2 = ‘/U)Ly(R)UJQ’,/(R)dR (215)

Abhéangig von den gewidhlten Endwellenfunktionen liefert das Integral unterschied-
liche Werte, die sich in eine Besetzungswahrscheinlichkeit umsetzen lassen. Die
0,2 werden auch als Franck-Condon-Faktoren bezeichnet und geben direkt die
Ubergangswahrscheinlichkeit an. Anschaulich heifit dies, dass sich bei einem elek-
tronischen Ubergang die Kernbewegung zunichst moglichst wenig dndert, also
werden Vibrationswellenfunktionen ausgewahlt, die der urspringlichen Wellenfunk-

tion méglichst dhnlich sind, also das grofte Uberlappintegral haben.
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Eine einfache Abschétzung des am wahrscheinlichsten besetzten Vibrationszustan-
des kann man erhalten, indem man im Potentialschema eine senkrechte Verbindung
des Maximums des Anfangszustands zur Potentialkurve des neuen elektronischen
Zustands herstellt. Die Vibrationslevel, die ihren Umkehrpunkt in der Néhe dieses
Schnittpunkts haben, besitzen fiir gewohnlich auch das gréfite Uberlappintegral und

damit auch die hochste Besetzungswahrscheinlichkeit.

Eine analoge Betrachtung lisst sich nun auch fiir Ubergénge in Kontinuumszustinde
formulieren. In diesem Fall hiangt allerdings die Endwellenfunktion vom Potential der
Kontinuumszustande ab: wy(E, R) ([52]). Damit ergibt sich:

B — ‘ / w1 (R)ws(E, R)IR| (2.16)

Das Franck-Condon-Prinzip bietet auf diese Weise auch eine einfache und anschau-
liche Interpretationshilfe der Energiespektren der Kerne: Geht man auch in Fallen,
in denen Kontinuumszustinde erreicht werden, von einem senkrechten Ubergang
aus, so spiegelt die Energie der Fragmente den internuklearen Abstand zum Zeit-
punkt der Anregung wider. Diese Annahme wird daher als Reflection Approzimation
bezeichnet [52], [72]. Insbesondere innerhalb eines Coulombpotentials zweier Proto-
nen nimmt der Zusammenhang zwischen kinetischer Endenergie und dem Abstand
zum lonisationszeitpunkt unter Verwendung von atomaren Einheiten (siche An-
hang B) den sehr einfachen Zusammenhang KER = % an, wobei KER (Kinetic
Energy Release) die kinetische Energie der Kerne im Schwerpunktsystem bezeichnet.

Naturgeméf muss die Summe aller Franck-Condon-Faktoren fiir einen Ubergang aus

dem Anfangszustand wy ,(R) 1 sein:

S 0,2 + / 0, 5dE = 1 (2.17)

2.1.3 Das Wasserstoffmolekiilion

Das Wasserstoffmolekiilion Hy stellt mit zwei Protonen und einem einzigen Elek-
tron das einfachste Molekiil dar. Von besonderer Bedeutung sind dabei folgende

Tatsachen:

e Da es nur ein einziges Elektron in dem Molekiil gibt, existiert keine Elektron-

Elektron-Wechselwirkung.

e Das Hj besitzt nur einen gebundenen elektronischen Zustand, den Grundzu-

stand 1so,.
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e Der erste angeregte elektronische Zustand 2po, ist mit dem Grundzustand
stark dipol-gekoppelt. Bei einem Abstand der beiden Kerne von etwa 4,7 a.u.
betragt der Energieunterschied der beiden Zustande 1,6 eV, was der Photo-

nenenergie fiir eine Wellenldnge von 780nm entspricht.

e Der néchst hohere elektronische Zustand ist energetisch sehr gut getrennt (>9

eV), sodass Uberginge zu diesem sehr unwahrscheinlich sind.

Eine hilfreiche grafische Darstellung bei der Betrachtung zweiatomiger Molekiile
sind die bereits in Kapitel 2.1.1 erwidhnten Potentialkurven der elektronischen Wel-
lenfunktionen. Fir das Wasserstoffmolekiil und seine Ionen finden sich diese von
Sharp in [104] aufgelistet. In Abb. 2.2 sind die relevanten Daten dargestellt. Neben
dem Grundzustand des neutralen Wasserstoffs 2%, sind der Grundzustand des Hy
1so,, der erste angeregte elektronische Zustand 2po, sowie der nachst hohere 2pm,
dargestellt. Die zu den drei dargestellten Zustanden des Molekiilions gehérenden
Elektron-Orbitale sowie deren Entsprechungen fiir den Grenzfall separierter Ato-
me sind in Abb. 2.3 zu sehen. In dieser Darstellung ist auch zu erkennen, dass der
1s0,-Grundzustand und der 2po,-Zustand fir den Grenzfall separierter Atome die
gleiche Elektronenverteilung aufweisen, weshalb diese beiden Zustédnde auch dasselbe

Dissoziationslimit besitzen.

Das Potentialminimum des Ions ist gegeniiber dem des neutralen Wasserstoffmo-
lekiils zu grofleren Kernabstdnden verschoben. Legt man einen Franck-Condon-
Ubergang aus dem Grundzustand des H, zu Grunde, folgt eine Besetzung der Vi-
brationsniveaus des Hj -Ions, wie sie in Tabelle 2.1 bzw. Abb. 2.4 dargestellt ist.
Die Vibrationslevel des 1so,-Zustands besetzen dabei Energien, wie sie aus Tab.
2.1 zu entnehmen sind. Gewichtet man die Vibrationswellenfunktionen mit den ent-
sprechenden Franck-Condon-Faktoren kann eine Abstandsverteilung fiir den elek-
tronischen Grundzustand des Hy -Ions gewonnen werden (Abb. 2.5). Projeziert man
diese Verteilung auf das Coulomb-Potential des vollstandig ionisierten Molekiils,
erhdlt man die KER-Verteilung, fiir den Fall einer vom internuklearen Abstand un-

abhangigen lonisationswahrscheinlichkeit (Abb. 2.6).
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Abbildung 2.2: Potentialkurven fiir den elektronischen Grundzustand des neutralen H, Molekiils
und fiir die energetisch tiefsten elektronischen Zustiiiinde des H, -Molekiilions.



2.1. Theoretische Beschreibungen von Molekiilen 15

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Orbitale des elektronischen Grundzustands lso,
sowie des ersten angeregten 2po, und des 2pm, Zustands. des H, -Ions. Links sind die korrespon-
dierenden atomaren Orbitale dargestellt, aus denen die Molekiilorbitale entstehen. (aus [13])
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Abbildung 2.4: Besetzung der Vibrationsniveaus des 1so,-Zustands aus dem Vibrations-
Grundzustand des z > ,-Zustands des neutralen Wasserstoffmolekiils, wie in Tab. 2.1 gelistet.
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Abbildung 2.5: Abstandsverteilung fiir den 1so,-Zustand des Wasserstoffmolekiilions bei einem
Franck-Condon-Ubergang aus dem Grundzustand des neutralen Wasserstoffmolekiils.
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Abbildung 2.6: KER-Verteilung, wie sie aus der Abstandsvertilung in Abb. 2.5 bei abstandsun-

abhéngiger Ionisationswahrscheinlichkeit folgen wiirde.

Vibrationslevel | 0,2 [37] | Energie [eV] | Internuklearer Abstand des
[27] auBeren Umkehrpunktes [a.u.]

v=20 0,087088 | -2,64628 2,35

V= 0,115556

v=2 0,17113 | -2,11875 2,95

V= 0,15147

V= 0,11930 | -1,65228 3,45

V= 0,08793

V= 0,06240 | -1,24361 4,00

v="T 0,04338

V= 0,02986 | -0,890709 4,55

v=>9 0,02051

v =10 0,01410 | -0,592871 5,15

v=11 0,00973

v=12 0,00674 | -0,350985 5,90

v =13 0,00466

v=14 0,00321 | -0,167931 6,9

v=15 0,00215

v =16 0,00135 | -0,004914

v=17 0,00070

v =18 0,00018 | -0,0018

V=00 0 0 o0

Tabelle 2.1: Eigenschaften der Vibrationszustinde des 1so,-Zustandes des H, -Tons. Die Franck-
Condon-Faktoren 6,2 in der zweiten Spalte geben die Besetzungswahrscheinlichkeit bei einem
Franck-Condon-Ubergang Hy (x > =0 — Hy (1s0y4, v) an (vgl. 2.4).
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2.2 Laser

Laser haben haben spétestens seit Markteinfiithrung der CD-Player in vielen Berei-
chen des alltédglichen Lebens Einzug gehalten. Ausschlaggebend fiir diesen Durch-
bruch sind die herausragenden optischen Eigenschaften gegeniiber anderen Licht-
quellen. So verfiigt das Laserlicht iiber eine grofie rdumliche und zeitliche Kohérenz,
sodass eine feste Phasenbeziehung iiber einen grofien Bereich des Photonenfeldes zu
finden ist. Das Licht ist fiir nicht zu kurze Laserpulse monochromatisch und verlésst
den Laser in Form eines parallelen Strahlenbiindels, das sehr hohe Lichtintensitaten
erreichen kann. Jede dieser spezifischen Eigenschaften spielt bei den verschiedenen
Anwendungen eine Rolle. Laser finden sich als Referenzwerkzeuge in der Baubranche,
messen Entfernungen sowie Geschwindigkeiten, werden zum Schweiflen und Bohren
benutzt, dienen in Form von Laserpointern als "Zeigestock", bilden in der Medizin
ein wichtiges chirurgisches Werkzeug, sind aus der Datenverarbeitung nicht mehr
wegzudenken und finden sich auch in Form von Lasershows als reine Unterhaltungs-
instrumente.

Auch fir die Forschung ist der Laser ein wichtiges Werkzeug, dessen Bedeutung ge-
rade in jingster Zeit durch die Entwicklung zunehmend kiirzerer Pulse immer mehr
zunimmt. Abgesehen von den nicht-linearen Effekten, die sich bei der Wechselwir-
kung eines duflerst dichten Photonenfeldes mit Materie ergeben, werden zeitabhédngi-
ge Beobachtungen sehr schnell ablaufender Prozesse, z.B. im atomaren Bereich, zu-
nehmend moglich. Der Laser stellt damit eine wertvolle Methode zur Untersuchung
elementarer Prozesse dar. Durch die besonderen Eigenschaften des Laserlichtes bil-
den solche Versuche zu anderen mit Synchrotronstrahlung oder Teilchenkollisionen
durchgefithrten Experimenten eine wichtige Erganzung.

Das Wort Laser bildet die Abkiirzung fir Light Amplification by Stimulated Emission
of Radiation also Lichtverstarkung durch induzierte (oder stimulierte) Strahlungs-
emission. Grundlegend ist damit fiir das Vorhandensein von Laserstrahlung die so
genannte stimulierte Emission, wie sie in zwei identischen Verdffentlichungen 1916
und 1917 von Einstein erstmalig postuliert wurde [39]. Besitzt ein Atom (oder Mo-
lekiil) zwei Zustédnde Z, und Z,,, mit der Energiedifferenz £, — Ez, = E, so kann
ein Photon mit entsprechender Frequenz E = h - v einen Ubergang zwischen diesen
Zustédnden veranlassen. Im Fall der Photoabsorption Z, + h - v — Z,, libertragt
das Photon sowohl Energie als auch Impuls auf das atomare System. Aus Symme-
triegriinden folgt nun, dass, wenn ein solches Photon einen Ubergang von Z,, nach
Z, induziert, der Impulsiibertrag auf das System genau entgegengesetzt zu dem der
Photoabsorption ist. Dies fithrt zu einer Emission eines Photons, das neben der glei-
chen Energie auch die gleiche Phasenbeziehung wie das einfallende Photon aufweist.
Um diese stimulierte Emission nutzen zu konnen, ist es jedoch erforderlich, dass sich

mehr Atome im Zustand Z,, als im energetisch tiefer gelegenen Zustand Z,, befin-
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den, da es anderenfalls zu mehr Absorptionsprozessen als zu stimulierter Emission
kommt. Da jedoch naturgemafl physikalische Systeme im Normalfall einen Zustand
niedrigster Energie einnehmen, bezeichnet man die haufigere Besetzung des ener-
getisch hoheren gegentiber des niedrigeren Zustands als Besetzungsinversion. Um
diese zu gewdahrleisten, muss dem System Energie zugefithrt werden, die nicht aus
dem zu verstarkenden Photonenfeld herriihrt. Dieser Vorgang wird auch als Pumpen
bezeichnet.

Der erste experimentelle Nachweis der stimulierten Emission konnte von Rudolf La-
denburg 1928 [69] erbracht werden. 1954 gelang der Gruppe um Charles H. Townes
die Herstellung des ersten Masers, der Licht im Mikrowellenbereich emittierte [57],
[56]. 1958 konnten Charles H. Townes und Arthur L. Schawlow theoretisch zeigen,
dass Maser auch im optischen Bereich moglich sind. 1960 schlieflich veroffentlichete

Maiman [78] die erfolgreiche Fertigstellung des ersten Lasers im optischen Bereich.

Bezeichnend fiir Wechselwirkungsprozesse des Laserfeldes mit atomaren Systemen
ist der Einfluss, den das Potential des Laserfeldes auf den Zustand des Systems und
auf gegf. emittierte Elektronen ausiibt. Gerade bei solch intensiver Strahlung riickt
die Dualitit des Welle-Teilchen-Charakters des Lichts in einen neuen Blickwinkel.
Wiéhrend aus dem dufleren Photoeffekt folgt, dass Lichtquanten nur dann von ato-
maren Systemen absorbiert werden koénnen, wenn die Energie eines Photons der
notwendigen Energie fiir den Ubergang entspricht, bzw. wenn die Photonenenergie
grofer ist als die Auslosearbeit, konnen im Widerspruch dazu durch die hohe Photo-
nendichte innerhalb eines Laserfeldes auch mehrere Photonen an dasselbe Elektron
koppeln. Je nach Intensitat und Wellenldnge des Lichts kann die Beschreibung die-
ser Prozesse sogar in dem fiir atomare Systeme normalerweise inadaquaten Bild
mit Licht als elektromagnetischer Welle erfolgen. In diesem Kapitel sollen nun die
wichtigsten Eigenschaften des Laserlichtes sowie dessen Einfluss auf atomare und

molekulare Systeme erlautert werden.

2.2.1 Das Ponderomotive Potential

Als Ponderomotives Potential, im Folgenden mit U, abgekiirzt, bezeichnet man die
mittlere kinetische Energie von Elektronen, die sich im Laserfeld bewegen. Das elek-

trische Feld des Lasers sei entlang der x-Achse polarisiert:

E(t) = Ep -sin(w - t) - €, (2.18)
w = 27” bezeichnet hierin die Kreisfrequenz der Laserstrahlung. Dieses Feld iibt eine

Kraft auf Elektronen aus, die zu einer Beschleunigung fiihrt:

_E0'6

Me

a(t)

-sin(w - t) - €, (2.19)
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Durch Integration ergibt sich daraus die Geschwindigkeit und dem entsprechend
auch die kinetische Energie Fy;, = %va. Da U, als die mittlere kinetische Energie
definiert ist, folgt:

U, < ! 2> L] 2dt
in = Me -V = = Me -V
Pl 2 T Jo 2
1 e-Ep\*> 1 (T e*- E}
= ~.m, L Ndt = ———0 2.20
" (me w) T Jo (cos™(w - 1)) 4-me-w? ( )
Uber den Zusammenhang
1 2
Ilin = § 'CO'E'E (221)

und unter Einberechnung der Konstanten lasst sich das Ponderomotive Potential

auch schreiben als:

UpleV] = 9,33729 - 1[1014;;2] - (A[um])? (2.22)
Die Bedeutung des Ponderomotiven Potentials lasst sich in zwei Bereiche unterteilen.
Zum einen gibt es die mittlere Energie eines bereits ionisierten Elektrons an. Zum
anderen beschreibt es auch den Einfluss, den das Laserfeld auf gebundene Elektronen
ausiibt. So werden die Energiecigenwerte von Rydberg-Zustidnden um etwa diese
Energie angehoben. Obwohl der Einfluss auf energetisch niedrigere Zustinde recht
gering ist, bedeutet die Anhebung der Rhydberg-Zustiande dennoch eine Anhebung

der Ionisationsschwelle 7?7 Dies fiihrt zum sogenannten Channel-closing .

2.2.2 Keldysh-Parameter

Setzt man ein Atom einem starken Laserfeld aus, so ergibt sich das fiir die Elektronen
resultierende Potential aus einer Uberlagerung des Coulomb-Potentials des Kerns

und dem zeitabhangigen Potential des Lasers:

U 1 dKern
Kern = “Yres 1
0

ULaser - E(t) -r
Uges - UKern + ULaser -

1 dKern

4deg r

+E(t) 1 (2.23)
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Abbildung 2.7: Potential eines Wasserstoffatoms im Laserpotential. a) ohne Laser b) I = 1 -
10t
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Durch diese Uberlagerung wird das Coulomb-Potential der Kerne auf der einen Seite
angehoben und auf der anderen abgesenkt, sodass dort eine Potentialbarriere end-
licher Breite entsteht. Dies ist in Abb. 2.7 verdeutlicht. Da sich die Wellenfunktion
gebundener Elektronen auch in die Potentialbarriere erstreckt, ergibt sich bei dem
kombinierten Kern-Laser-Potential ein Uberlapp mit dem Kontinuum. Die Grofe
dieses Uberlapps hingt direkt von der Hohe und der Breite der Barriere und damit
unmittelbar vom Ionisationspotential I, und der Feldstirke E' des Lasers ab. Aus
diesem Uberlapp kann nun eine "Tunnelzeit" ermittelt werden. Bei geniigend hoher
Feldstiarke kann die Potentialbarriere so weit abgesenkt werden, dass sich das Elek-
tron in keinem gebunden Zustand mehr befindet. In diesem Fall spricht man von
Owver-Barrier-lonisation.

In einem semi-klassischen Bild kann die "Tunnelzeit" fiir ein Elektron im kombinier-

ten Potential von Kern und Laser beschrieben werden als [66]:

V2 dpeme (2.24)

T e- B
Der Kehrwert dieser Zeit gibt die Tunnelfrequenz (vgl.[66]):
e- K

/2 Iy - me

Diese Gleichung geht von einer Barriere der Lénge [ = ~% aus, was eine grobe Né-

(2.25)

Wt =

herung darstellt, da das Coulomb-Potential vernachlassigt wird. Zudem wird das
elektrische Feld als konstant angenommen, was trivialerWeise bei einem Laserfeld
nicht zutreffend ist. Deshalb gewinnt dieser Ausdruck erst dann an praktischer Re-
levanz, wenn man ihn in Beziehung zur Kreisfrequenz wyqs., des Lasers setzt. Das

Verhéltnis dieser beiden Frequenzen heifit Keldysh-Parameter ~.

N = W_Laser (226)

Wi
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Intensitét [10*%5] | R=2au. | R=6 au. | R=12a.u.

0,35 2,7 2,1 1,9

1 1,6 1,2

Y

1,2

Y

Tabelle 2.2: Keldysh-Parameter fiir den elektronischen Grundzustand von H, bei A = 800 nm
[77].

Ist die Kreisfrequenz des Lasers gegentiber der Tunnelfrequenz sehr klein, also v < 1,
so ist das Laserfeld in Bezug auf Tunneleffekte nahezu statisch und 2.24 und 2.25
bilden eine gute Naherung. In der Konsequenz ist der Ionisationsprozess in guter
Néherung als Tunnelionisation beschreibbar. Im umgekehrten Fall: v > 1 ist das
Tunnelbild nicht wirklich anwendbar, da sich die Richtung des Laserfeldes umkehrt,
bevor das Elektron durch die Potentialbarriere tunneln kann. Schreibt man wyqger

aus einer Umformung von Gl. 2.20 wie folgt

e2 . B2
aser — Al 7 717 2.27
WL 4-m.-U, ( )
und ersetzt man in Gl. 2.26 den Ausdruck aus Gl. 2.25 und 2.27, ergibt sich:
Iy
= 2.28
"=\, (2.28)

Der Keldysh-Parameter ~ stellt damit auch einen Zusammenhang zwischen der po-
tentiellen Energie des gebundenen Elektrons mit Ionisationspotential 7, und dem
lasergenerierten Potential U, dar. Er liefert damit eine wichtige Kenngrofie, wel-
che Beschreibung fiir das Gesamtsystem Atom im Laserfeld am praktikabelsten ist:
Waéhrend fiir v > 1 das lonisationspotential dominiert und damit das Laserfeld als
Storung des Atompotentials aufgefasst werden kann, ist fiir v < 1 das Laserpotential
dominant. Es wird deutlich, dass diese Unterscheidung zugleich auch den Ubergang
zwischen einer Beschreibung in einem Multi-Photonen-Bild, in dem das Laserfeld in
Form einer Storungsrechnung behandelt werden kann hin zu einem Bild mit Atom
im elektrischen Feld des Lasers und damit einem Tunnelbild darstellt. In Tabelle 2.2
sind einige Werte fiir den Keldysh-Parameter bei H; nach [77] aufgelistet. Demnach
findet der Ubergang zum Tunnelregime etwa bei einer Intensitit von [ = 1-10"1;
statt.
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2.2.3 Ionisationswahrscheinlichkeit

Um quantitative Aussagen iiber das Verhalten unter dem Einfluss starker Laser-
felder beschreiben zu koénnen, ist es notwendig, moglichst genaue Aussagen tiber
die jeweilgen lonisationsraten zu erhalten. Grundsatzlich ergeben sich allerdings im
Multiphotonen- und im Tunnelregime unterschiedliche Zusammenhénge.

Im Falle einer Multiphotonenionisation ergibt sich die lonistionsrate zu [43], [33]:
W Multiphoton = Olp E2n (229)

Hierin ist E die Amplitude des elektrischen Feldes und n die Anzahl absorbierter
Photonen. «,, ist ein von der Photonenanzahl abhéangiger Proportionalitédtsfaktor.
Bei hoheren Intensitédten, wie sie im Rahmen dieses Experimentes benutzt wurden,
ist das Tunnelbild zutreffender. Eine Formulierung fiir die Tunnelwahrscheinlichkeit
und damit die Ionisationsrate fiir ein atomares System unter dem Einfluss eines
Laserfeldes liefert die nach Ammosov, Delone und Krainov benannte ADK-Theorie.
Danach ergibt sich fiir die Ionisationsrate aus einem Wasserstoffatom in einem s-
Zustand unter Einfluss linear polarisierter Laserstrahlung die so genannte ADK-
Formel (vgl. [4], [33]):

3-n-E E-D? 2. 73
=1 : ) 2.30
arD! 772 817 6xp< 3~n*3-E> (2:30)

E bezeichnet die Feldamplitude des Laserfeldes und Z die Ladung nach der Ionisa-

tion. n* ist definiert als

n* = (2.31)

D= (4623>n (2.32)

Geht man von einer Anfangsimpulsverteilung der Elektronen und einer Beschleuni-
gung der emittierten Elektronen im elektrischen Feld des Lasers aus (vgl. Kapitel 4),
kann eine lonisationsrate in Abhéngigkeit von den Impulskomponenten der Elektro-

nen parallel und senkrecht zur Polaristionsrichtung formuliert werden [34]:

. ~3
I

(o) = w(0) e (-2 (2.3
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Abbildung 2.8: Ionisationsraten fiir lineare Laserpolarisation der Intensitét 6-10'* - fiir Impulse

in a) Richtung der Polarisation und b) in senkrechter Richtung (nach [34]).

Darin bezeichnet p) die Impulskomponente des Elektrons in Polarisationsrichtung,
v den Keldysh-Parameter 2.26, w die Kreisfrequenz des Lasers und w(0) einen Nor-

mierungsfaktor. Fiir Impulse senkrecht zur Laserpolarisation ergibt sich dagegen:

2-1p - QL
w(p,) = w(0) - exp (—Vp) (2.34)

E

mit dem Jonisationspotential I,, und der Feldamplitude des Lichts E. Die resultie-

renden Verteilungen fiir ein Ionistionspotetnial von 28 eV und einer Laserintensitat
von I = 6-10"-%; sind in Abb. 2.8 dargestellt.

Schliefflich kann daraus eine von beiden Impulskomponenten abhéngige Ionisations-

rate definiert werden:

nojee

1
2 2 5
piew? (2 1) 2.(2-1,)2
wlz’n(pHapJ_):w(O)'eIp — 3. [3 ro oA (E P) (235)

Diese ist in Abb. 2.9 zu sehen.
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Abbildung 2.9: Impulsabhéngige Ionisationsraten nach Gl. 2.35 fiir lineare Laserpolarisation der

Intensitét 6 - 1014 2
cm

Fiir zirkulare Polarisation schlie8lich ergibt sich die Gleichung fiir die Gesamtioni-

sationswahrscheinlichkeit:

_ E-D? 2. 73 .36
wAKD_S-W-Z ep 3-nS.F '

Dieser fehlt im Vergleich zu ihrer Entsprechung bei linearer Polarisation (Gl. 2.30)
lediglich der erste Faktor. Ein groferer Unterschied lasst sich dagegen fiir die Ab-
héngigkeit von den Elektronimpulsen finden [34]:

Wair (P p1) = w(0) - exp (—32E : [2 I+ pl + (p| - wﬂ 3) (2.37)

W

Eine Abbildung der so erhaltenen Impulsverteilungen fiir Intensitéten von 3-10 o

und 6 - 10 2% sind in Abb. 2.10 dargestellt.

Es ist zu erkennen, dass die Verteilung in paralleler Richtung nun nicht mehr bei 0
ihr Maximum hat, sondern vielmehr an einem zum elektrischen Feld proportionalen
Impuls. Einer doppelten Intensitét entspricht daher ein v/2 gréferer Impuls, wie in
Abb. 2.10 zu erkennen ist.

2.2.4 Wechselwirkung des Lasers mit diatomaren Molekiilen

Im Gegensatz zu Atomen weisen Molekiile einige zusétzliche Eigenschaften auf. Zum
einen sind die Energieeigenwerte der Wellenfunktion mit dem Vorhandensein meh-
rerer Kerne von deren Relativkoordinaten abhangig. Wie bereits in Kapitel 2.1.1
erwahnt wurde, sind im Falle des diatomaren Wasserstoffs die Energiecigenwerte
mafgeblich abhéngig vom internuklearen Abstand R der Kerne. Trivialerweise ist

auch die Existenz von Vibrations- und Rotationszustanden auf Molekiile beschrankt.
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Abbildung 2.10: Impulsabhéngige Ionisationsraten nach Gl. 2.37 fiir zirkulare Laserpolarisation
der Intensitét a) [ = 3- 10
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Auflerdem kann bei diatomaren Molekiilen eine ausgezeichnete Achse definiert wer-
den. Damit geht aber unmittelbar einher, dass nun auch die Ausrichtung zwischen
dieser Achse und dem elektrischen Feldvektor des Lasers eine Rolle spielen kann.
Dies alles fiihrt zu zusatzlichen Effekten bei Wechselwirkungen von Laser und Mo-
lekiilen, beispielsweise die Ausrichtung der Molekiile durch den Laser [82], Bond-
Softening [76] und Bond-Hardening [48], Above-Threshold-Dissociation (ATD) [80],
Charge-Resonanz-Enhanced-Ionization (CREI) [130], um nur einige zu nennen. Im
Folgenden sollen diejenigen Prozesse und notwendigen Formalismen erklart werden,

die fiir diese Arbeit eine Rolle spielen.

2.2.4.1 Dressed States

Wie bereits in Kapitel 2.2.2 deutlich wurde, nimmt das Laserfeld einen deutlichen
Einfluss auf die Struktur des Potentials. Es ist daher direkt ersichtlich, dass eine
Beschreibung der Zustdnde des Systems diesen Einfluss berticksichtigen muss. Po-
tentialkurven, wie sie in Kapitel 2.1.1 eingefiihrt und in Abb. 2.2 dargestellt wurden,
sind daher keine adaquate Beschreibung der Zustiande im Laserfeld. Um das Ver-
halten des Gesamtsystems inklusive Laserfeld theoretisch beschreiben zu kénnen,
bendtigt man einen Formalismus, der es gestattet, die Eigenwertgleichung fiir die
Wellenfunktion zu lésen. Dabei ergibt sich allerdings das Problem, dass durch die
hohe Intensitat des Laserfelds das Potential und damit auch der Hamilton Operator
explizit zeitabhingig werden. Um trotzdem eine Aussage tiber die Zustinde bzw.
die Energieeigenwerte treffen zu konnen, kann mittels des Floquet-Theorems dieses
zeitabhéngige System durch eine Summe zeitunabhangiger Zusténde ausgedriickt
werden. Diese resultierenden Zustdnde werden als Dressed States bezeichnet. Zur
Vereinfachung werden bei der Behandlung atomare Einheiten verwendet (h = 1).
Essentiell fir die Anwendung des Floquet-Theorems ist die Periodizitiat der Storung,
was bei nicht zu kurzen Pulsen eine vertretbare Naherung darstellt. Die Schrodinger-
Gleichung besitzt allgemein die Form:
0

i |0) = H|¥) (2.38)

mit dem Hamilton-Opperator:
H(7,t) = Ho(7) + V(7, 1) (2.39)

Dabei stellt Hy = T + V() den Hamilton-Operator des ungestorten Systems ein-
schlielich der zeitunabhéngigen Potentiale, V (7, t) die periodische Stérung durch
das Laserpotential dar [26], [24]:

V(F,t+7) = V(i) (2.40)
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Die Periodizitat der Storung erlaubt es, die Wellenfunktionen nach dem Floquet-

Theorem als
[W(7, ) = e - (7, 1)) (2.41)

zu schreiben. Der Parameter e wird Quasienergie genannt, sodass man ¥ auch als
Quasienergiezustandsfunktion [26] bezeichnet. Die Funktion |¢(7, t)) weist die gleiche

Periodizitat wie das Laserpotential auf:

o7t + 7)) = [6(7 1)) (2.42)

Dies eroffnet die Moglichkeit, |¢) und damit auch |¥) in einer Fourier-Reihe zu
entwickeln [32], [26]:

o0

[B(F ) = e D0 e g (7)) (2.43)

n=—0oo

Zieht man den ersten Faktor in 2.43 in die Summe, ergibt sich:

(U )) = > e g, (7)) (2.44)
Diese Gleichung kann nun in die Schrodinger-Gleichung 2.38 eingesetzt werden und

liefert ein System aus gekoppelten Eigenwertgleichungen:

o0

Zaat “If(’l?, t)> = Z (6 + nw) e*i(6+nw)t ’¢n> — i Hefi(eJrnw)t |¢n> (245)

n=—oo n=—oo

Damit gilt fiir jedes n:

(€ +nw) ) = H|pn) (2.46)

Anstelle eines zeitabhéngigen Zustands tritt damit eine Reihe zeitunabhéngiger Zu-
stande, die sich jeweils um ganzzahlige Vielfache der Photonenenergie unterscheiden.
Im Wesentlichen entsprechen die entstehenden Potentialkurven einer Schar verscho-
bener Born-Oppenheimer-Potentiale [42]. Betrachtet man den 1so,-Grundzustand
und den ersten angeregten 2po,-Zustand des H, , so entstehen durch die Verschie-
bung sich kreuzende diabatische Potentialkurven [6]. In der Néhe dieser Kreuzungen
findet nun insbesondere eine Kopplung der Zustande statt, sodass sich die entspre-
chenden Potentialkurven an diesen Stellen abstoflen und es zu adiabatischen, inten-

sitdtsabhéngigen vermiedenen Kreuzungen kommt, wie in Abb. 2.11 dargestellt ist.
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Abbildung 2.11: Intensitdtsabhéngige vermiedene Kreuzungen im Bereich der Ein-Photon-
Resonanz des 1so,- und 2po,-Zustands von Hy . — Diabatische Kurve, --- adiabatische Kurven
bei 7102 und bei 1,4 - 10" W [24]

cm

C

Die Liicke zwischen den entstehenden adiabatischen Potentialverlaufen wachst dabei
mit zunehmender Laserintensitat [70].

Eine Kopplung zum energetisch erheblich hoher liegenden 2pm,-Zustand ist theo-
retisch moglich, aber erheblich unwahrscheinlicher. In den theoretischen Beschrei-
bungen findet deshalb fiir gewohnlich eine ausschlieliche Betrachtung der 1so, und
2po,-Zustinde statt. Bisher wurde kein Nachweis fiir einen senkrechten Ubergang
zum 2pm,-Zustand bei der Verwendung von Wellenldngen im 780nm Bereich gefun-
den. Bei kiirzeren Wellenlingen (400 nm), finden allerdings auch solche Ubergéinge
statt [113], [124], [88].

Weitere Einzelheiten zur Methode der Dressed States finden sich in [105], [28], [25],
[24], [26], [55], [71] eine Anwendung auf das H, -Ton in [17], [23].

2.2.4.2 Dissoziation

Als Dissoziation wird der Zerfall bzw. die Aufspaltung von Molekiilen bezeichnet.
Hierbei ist zunéchst gleichgiiltig tiber welche Reaktion diese Aufspaltung erfolgt.
Im Hinblick auf Wasserstoffmolekiilionen ist es jedoch tiblich, nur solche Zerfille als

Dissoziation zu bezeichnen, bei denen die Aufspaltung nicht tiber eine Ionisation des
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Molekiilions, sondern tiber eine Anregung hervorgerufen wird. Im weiteren Verlauf

wird daher der von der Ionisation hervorgerufene Zerfallsmechanismus
HY +nhy — H "+ H" + ¢~ (2.47)

auf Grund der reinen Coulomb-Abstoflung als Coulomb-FEzplosion bezeichnet, wéih-

rend der Begriff 'Dissoziation" den Reaktionen
Hf +nhv — H "+ H (2.48)

vorbehalten wird.

Durch die starke Kopplung zwischen dem elektronischen Grundzustand des H; -Ions
und dem ersten angeregten Zustand kommt es schon bei vergleichsweise niedrigen
Laser-Intensitiaten zu einer Anregung. Da der angeregte 2po,-Zustand ein repulsiver
Zustand ist, resultiert daraus eine Dissoziation des Molekiilions. Da andererseits die
notwendige Intensitat fiir die lonisation recht hoch ist, kommt es wiahrend der anstei-
genden Flanke des Laserpulses fast zwangslaufig zu einem teilweisen Dissoziations-
prozess. Gerade beim Wasserstoff sind diese Prozesse durch die geringe Kernmasse so
schnell, dass sie auch innerhalb des Laserpulses einen nennenswerten Einfluss haben.
Aus diesem Grund hat auch der Dissoziationsprozess im Rahmen dieser Arbeit eine
erhebliche Relevanz und soll kurz umrissen werden. Fiir eine weitere Behandlung
der Dissoziationsprozesse im Rahmen dieses Versuches siche [89]. In Abb. 2.12 ist
eine Auswahl diabatischer Dressed States der Born-Oppenheimer-Potentialkurven
fir den 1soy4- und den 2po,-Zustand des Wasserstoffmolekiilions dargestellt. Da jede
Absorption von Photonen mit einem Wechsel der Paritdt verbunden ist, konnen bei
jedem Ubergang zwischen der 1so,- und der 2po,-Kurve immer nur jeweils eine un-
gerade Anzahl an Photonen absorbiert oder emittiert werden. Die Paritédtserhaltung
hat weiter unmittelbar zur Folge, dass bei einer Netto-Absorption von geradzahligen
Photonen die Dissoziation im Endzustand immer entlang einer 1so,-Kurve verlduft.
Ebenso fiihrt eine Netto-Absorption von ungeradzahligen Photonen immer zu einem

ungeraden Endzustand.

Mit dem Auftauchen der vermiedenen Kreuzungen bei steigender Laserintensitéit
und den resultierenden adiabatischen Potentialkurven (Abb. 2.13) kommt es zu

einer Reihe verschiedener Dissoziationsmechanismen:

Bond-Softening (BS):

Die diabatischen Kurven des 1so,- und des 2po, — 1hv-Zustands kreuzen sich bei
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Abbildung 2.12: Dressed-States der diabatischen Born-Oppenheimer-Potentialkurven. Erlaute-
rungen siehe Text.

einem Abstand von etwa 4,7 a.u.. Dieser Kreuzungspunkt entspricht damit der Ein-
Photonen-Resonanz der beiden Zustande. Betrachtet man die Vibrationsniveaus der
Wellenfunktionen so befinden sich alle Zustidnde mit v > 9 oberhalb dieser Kreu-
zung. Dies fiihrt dazu, dass diese Zustédnde im adiabatischen Potentialverlauf nicht
mehr gebunden sind und direkt entlang der adiabatischen Kurve dissoziieren. Mit
steigender Laserintensitat sinkt die Potentialbarriere ab, sodass nach und nach auch
niedrigere Vibrationsniveaus zu einer direkten Dissoziation fiihren kénnen.

Da somit durch das Laserfeld urspriinglich gebundene Zustande nicht mehr gebun-
den sind, wird dieser Effekt als Bond-Softening oder kurz BS bezeichnet [76].

Above-Threshold-Dissociation (ATD):

Above-Threshold-Dissociation, kurz ATD, sind Prozesse, die fiir die Dissoziation
mehr Photonen als notwendig einbeziehen [31]. Im vorliegenden Fall sind dies sémt-
liche Dissoziationsprozesse, die mehr als ein Photon vorraussetzen [53], [65]. Der
grundsatzliche Mechanismus entspricht jedoch dem des BS. Auch hier folgt das Sys-
tem den adiabatischen Kurvenverlaufen der Dressed States. Durch die Paritatserhal-
tung kommen jedoch nicht alle moglichen Wege in Betracht. So gibt es beispielsweise
keinen Ubergang vom 1so, zum 2po, — 2hv. Vielmehr ist es somit notwendig, iiber

einen Zwischenschritt zunachst drei Photonen zu absorbieren und dann ein Photon
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Abbildung 2.13: Dressed-States der adiabatischen Born-Oppenheimer-Potentialkurven. Erlaute-
rungen siehe Text.

wieder zu reemittieren (vgl. Abb. 2.13). Dies fiihrt zu einer vergleichsweise gerin-
gen Rate an ATD-Prozessen, da bereits der Netto-Zwei-Photonenprozess im ersten
Schritt eine Absorption von drei Photonen vorraussetzt, die Netto-Drei-Photonen
Absorption fiinf Photonen usw. [80]. Da anschaulicherweise die Wahrscheinlichkeit
fiir Prozesse hoherer Ordnung zunehmend geringer wird, treten ATD- Prozesse bei

der Verwendung von 780 nm Laserstrahlung zunachst in den Hintergrund.

Bond-Hardening (BH):

Wéhrend BS einen Prozess beschreibt, bei dem die Bindungsféhigkeit des 1sog-
Zustands durch den Einfluss des Laserfeldes gelockert wird, gilt fiir den 2po,-
Zustand gegenteiliges: Betrachtet man die adiabatischen Kurven des Ein-Photonen-
Ubergangs, so fillt auf, dass die obere adiabatische Kurve nun ein Potentialminimum
aufweist, das tief genug ist, um gebundene Vibrationszusténde zuzulassen [48], [47].
Da auf diese Weise eine Bindung des eigentlich repulsiven Zustands erreicht wird, be-
zeichnet man diesen Prozess als Bond-Hardening oder auch als vibrational trapping
[54], [97].

2.2.4.3 lIonisation

Bei atomaren Systemen héngt die Ionisationsrate im Tunnelregime vom Ionisations-

potential und der Laserintensitit ab. Das Tonisationspotential I, von H, liegt im
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Abbildung 2.14: Ionisationsrate des H;r -Ions in Abhéngigkeit vom internuklearen Abstand bei

einer Intensitit von 104 ‘Zz und A = 1064nm. Die erhohte Ionisationsrate bei 6 und 10 a.u. wird

dem Prozess des CREI ztcigeordnet. [130]

Bereich des Gleichgewichtsabstandes (R = 2a.u.) bei I, = 30eV [129], [70] [116].
Auch bei allen anderen Kernabstdnden tibersteigt das Ionisationspotential des Mo-
lekiilions das von atomarem Wasserstoft (1, = 13,6el’). Geht man von einem zu
atomaren Systemen analogen Mechanismus bei der Ionisation von Molekiilen aus,
ware daher eine erheblich niedrigere Ionisationsrate des Molekiilions zu erwarten.
Es hat sich jedoch durch eine ganze Reihe von Untersuchungen [130], [131], [102],
[21], [128], [22], [123] herausgestellt, dass die Ionisationsrate bei bestimmten kriti-
schen Abstidnden stark ansteigt und diejenigen des Atoms sogar um eine Grofien-
ordnung iibertreffen. Eine Darstellung der abstandsabhéngigen lonisationsrate ist in
Abb. 2.14 zu finden. Dieses Phianomen der erh6hten lonisationsrate wird als CREI
(Charge-Resonance-Enhanced-lonization) bezeichnet. Wie der Name bereits andeu-
tet, ist fiilr den CREI-Mechanismus das Vorhandensein eines Paares von resonanten
Zusténden (Charge-Resonance-States) notwendig. Bezeichnend fiir solche Zustande
ist die nahezu gleiche Ladungsverteilung bei grofien Kernabstanden [7]. Im Falle des
Wasserstoffmolekiilions trifft dies auf die beiden niedrigsten elektronischen Zustén-

de zu. Dies wird besonders in der bereits erwahnten LCAO-Naherung deutlich. Hier
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kann der Grundzustand und der erste angeregte Zustand genédhert werden durch
[87]:

N |18A> + |1Sb>

|1so,) ~ m (2.49)
- |1SA> — |1Sb>

Hierin bezeichnet der Index A und B die beiden Wasserstoffatome und S das Uber-
lappintegral der beiden atomaren Zustande. Trotz der bereits erwédhnten Einschran-
kungen bei dieser Niaherung liefert die LCAO eine anschauliche Vorstellung der resul-
tierenden Molekiilorbitale und kann bei qualitativen Betrachtungen daher hilfreich
sein. In diesem konkreten Fall ist direkt ersichtlich, dass sich beide molekularen Zu-
stande als eine Kombination derselben atomaren Zustande ergeben. Des Weiteren
ist zu erkennen, dass fiir groBe Abstinde das Uberlappintegral beliebig klein wird
und in der Konsequenz sich auch die beiden Zustdnde |1s4) und |1sg) kaum mehr
beeinflussen. Bildet man das Absolutquadrat dieser molekularen Zustédnde, gehen
damit beide Zustinde zunehmend ineinander iiber und sind daher fiir grofie R auch
energetisch nahezu gleich. Da sich bei einem Ubergang zwischen diesen Zustinden
die Projektion auf die internukleare Achse nicht dndert (|AA| = 0), nennt man einen

solchen Ubergang auch einen parallelen Ubergang [87], [36]. Das Dipolmoment zwi-
B

Der Prozess des CREI wird ersichtlich, wenn man den Einfluss des Laserfeldes
auf das molekulare System betrachtet. In Abb. 2.15 findet sich das Potential des

Wasserstoffmolekiilions unter dem Einfluss des Laserfeldes der Intensitét 10146%,

schen solchen Zustdnden verhélt sich fiir grole R proportional zu

was einer elektrischen Feldstarke von Fy = 0,0533 a.u. entspricht. Die Richtung
des elektrischen Feldes weist dabei entlang der internuklearen Achse. Mit zuneh-
mendem Kernabstand steigt die innere Barriere an. Dies fiihrt schliellich zu der
Ausbildung einer Population im Bereich der oberen und der unteren Potentialmul-
de. Zugleich erfolgt allerdings eine Anhebung des Energieniveaus auf der einen bzw.
eine Absenkung auf der anderen Seite. Dabei gehen die Zustande 1so, und 2po, in
neue Zustédnde |g > an der unteren und |u > bei der oberen Potentialmulde iiber,
die mehr und mehr den lokalisierten 1s Atomorbitalen entsprechen [7]. Die Ener-
giedifferenz der beiden Populationen betrdgt dabei etwa Ey - r [130], [98]. In dem
Kernabstandsbereich von etwa 6 bis 10 a.u. ist der obere Zustand nicht mehr gebun-
den. Der Charge-Resonance-Charakter der Zusténde sowie die sehr kurze Zeit bis
zum Erreichen der maximalen Feldstirke fithren nun dazu, dass der obere Zustand

mit einer nicht zu kleinen Wahrscheinlichkeit bevolkert wird, sodass in diesem Fall
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Abbildung 2.15: Wasserstoffmolekiilion parallel zum Laserfeld (I = 10 ;) bei verschiedenen

("12

Kernabstinden. Der obere Zustand entspricht einem ungeraden |u >, der untere einem geraden
Zustand |g >. (aus [96])
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R [a.u] [=71-10815 [=1,26-10"15
lg > lu > lg > lu >

2 0,71-107" 0,88-107*
3 0,26-107" 0,19-10°° 0,56 - 1072
4 0,22-10°7 0,11-107° 0,14-107* 0,18-107"
5 0,4-1076 0,89-107° 0,10-107° 0,47-107"
6 0,19-107° 0,45- 1072 0,29-107° 0,39-107"
7 0,52-107° 0,64-1072 0,55-107° 0,28- 107"
8 0,1-107* 0,37-107 0,91-107° 0,78 - 107
9 0,17-10"* 0,35-1072 0,12-1072 0,96 - 10"
10 0,26-10 0,11-107" 0,15-1072 0,44-107"
11 0,33-107 0,95- 10 0,21-1072 0,24-107"
12 0,39-107* 0,42-107 0,21-107 0,20- 107!
13 0,54-10~* 0,19-10 0,21-107* 0,17-107"

Tabelle 2.3: Tonisationsraten [fs~!] fiir den CREI Prozess. (aus [96])

eine sehr hohe Ionisationswahrscheinlichkeit die Folge ist. Bei noch grofleren Kern-
abstinden sinkt die Ionisationsrate wieder, da die Breite der inneren Barriere nun
stetig zunimmt und so die Tunnelwahrscheinlichkeit sinkt. Fiir grofle Kernabstande
geht dieses Bild in das zweier einzelner Wasserstoffatome im Laserfeld iiber. Grund-
sitzlich geht man bei dem CREI-Prozess immer davon aus, dass das Elektron aus
dem "oberen" Zustand ionisiert. Die Ionisationsrate fiir den "unteren" Zustand ist im
Bereich des CREI um bis zu zwei Grofenordnungen niedriger, wie aus Tabelle 2.3

hervorgeht.

Erwartungsgeméf fallt die lonisationswahrscheinlichkeit bei nicht paralleler Ausrich-
tung zwischen Laserfeld und Molekiilachse recht schnell. Dies ist auch in Abb. 2.16
ersichtlich, in der die Ionisationsrate aus dem resultierenden |u > Zustand fiir ver-
schiedene Winkel dargestellt ist.

Fir eine Ausrichtung des Laserfeldes senkrecht zur molekularen Achse nimmt das
Potential schlieflich wieder eine dem Atom entsprechende Form an, bei der nur
noch eine effektive Potentialmulde auftritt. Da nun jedoch zwei Potentialmulden
hintereinander liegen, findet die Ionisation in diesem Fall einem Atom mit héherer
Kernladung entsprechend statt. Auch die Form der Molekiilorbitale ist fiir die Ioni-
sationswahrscheinlichkeit von entscheidender Bedeutung [44], [114],[129]. Es hat sich
gezeigt, dass die lonisationsrate direkt die Orbitalsymmetrie widerspiegelt [90], [83].
Der 2po,-Zustand hat in der Richtung senkrecht zur Molekiilachse eine Knotenebe-
ne, sodass fiir diesen Zustand in dieser Richtung keine Elektronen emittiert werden

konnen. Fur eine Ionisation senkrecht zur internuklearen Achse muss sich daher das
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Abbildung 2.16: Ionisationsrate fiir I = 104 c‘:nVQ bei verschiedenen Winkeln zwischen elektri-
schem Feld und molekularer Achse. (aus [95])
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Ion entweder im elektronischen Grundzustand oder auf einem héher liegenden Orbi-
tal befinden. Wahrend lange Zeit Ubergénge zu solch héheren Zustéinden mit Verweis
auf die starke Kopplung zwischen 1so, und 2po, vernachlassigt wurden, konnten vor
kurzer Zeit Hinweise fiir die Beteiligung hoherer elektronischer Zustande gefunden
werden [124], [113], [88], [67], die einen senkrechten Ubergang (JAA = 1|) zum 2pm,-
Zustand beriicksichtigen. Mit der Population dieser Zustande besteht damit auch
eine erhohte Ionisationswahrscheinlichkeit, da das Ionisationspotential fiir den 2pm,
Zustand bei R > 3,5 kleiner als 10 eV ist. Betrachtet man die Form des entspre-
chenden Orbitals (Abb. 2.3), fallt weiterhin auf, dass dieser Zustand in Richtung
der Molekiilachse eine Knotenebene aufweist, sodass von diesem Zustand ausgehend
eine Ionisation nicht in Richtung dieser Achse erfolgen kann, sondern entsprechend

bevorzugt in der Ebene senkrecht zu dieser Achse.

2.3 Bisherige experimentelle Arbeiten zu diesem
Thema

Obwohl das Wasserstoffmolekiilion eine erhebliche Relevanz fiir das Verstandnis mo-
lekularer Systeme besitzt, gibt es dennoch nur wenige Experimente, die das spezifi-
sche Verhalten dieses Prototyps unter dem Einfluss von starken Laserfeldern unter-
suchen:

Ein Ansatz ist, die Flugzeit fragmentierender Protonen zu messen und dariiber einen
Aufschluss tiber die Energieverteilung der Fragmente in dieser Richtung zu erhalten.
Dies wurde beispielsweise von Gibson et al. [51] umgesetzt, wie in Abb. 2.17 zu sehen
ist. Bei diesem Experiment wurde ein 40 fs, 800 nm Laser in eine Vakuumkammer
fokussiert. Die entstehenden Fragmente wurden extrahiert und in ein 0,5 m Flugzeit-
Massenspektrometer beschleunigt. Es ist jedoch nicht moglich, in diesen Daten den
Einfluss des ersten Ionisationsschrittes auszublenden. Des Weiteren kann keine Aus-
sage iiber Winkelabhéngigkeiten der Protonen beziiglich der Polarisationrichtung

getroffen werden. Elektronen wurden nicht gemessen.

Die Gruppe um Ben-Itzhak verwendet einen Aufbau [11], [10], [12], bei dem langsame
Wasserstoffmolekiilionen aus einer Elektron-Zyklotron-Resonanz Ionenquelle (EZR)
von einem linear polarisierten Laser fragmentiert werden (vgl. Abb. 2.18). Durch ein
elektrisches Feld in Flugrichtung kénnen die entstehenden Protonen von den neu-
tralen Fragmenten getrennt werden. Durch Messung der Flugzeiten und Auftrefforte
auf einen Detektor ist es moglich, dreidimensionale Informationen iiber den Disso-
ziationsprozess zu erlangen, sodass es moglich ist, neben einer Energiemessung eine
detaillierte Aussage tiber die resultierenden Winkelverteilungen der Kernfragmente

zu treffen. In Abb. 2.19 sind die Energiespektren fiir zwei verschiedene Intensitaten
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Abbildung 2.17: Energiespektrum fragmentierter Protonen aus Reaktionen des Lasers mit neu-

tralen Wasserstoffmolekiilen. Eingefiigt: Flugzeitspektrum. Peaks B und C stammen aus disso-
ziativen Prozessen. D kann der Doppelionisation und damit einer Coulomb-Explosion zugeordnet

werden. ([51])

Abbildung 2.18: Der von Ben-Itzhak et al. verwendete schematische Aufbau. [11]
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Abbildung 2.19: KER-Spektrum fiir die Dissoziation in einem engen Winkelbereich entlang der

Polarisationsrichtung fiir 1 = 2,410, (schwarz) und fiir auf 33% reduzierte Intensitét. [126]

dargestellt. Es ist gegeniiber den Messungen von Gibson (Abb. 2.17) eine detaillier-
tere Struktur zu erkennen. Abb. 2.20 zeigt weiterhin die Abhangigkeit des Kosinus
des Zwischenwinkels von molekularer Achse und Polarisationsrichtung zum gemessen
KER, der aus dem Aufbruch stammenden kinetischen Energie der Kerne. In diesem
Versuch wurde sich allerdings auch auf die Messung der Kernfragmente beschrankt,

Elektronen kénnen nicht gemessen werden.

Einen weiteren Zugang zur Fragmentation von Wasserstoffmolekiilionen liefert die
Gruppe um Hénsch [111], [110], [92] [93]. Sie verwendet einen Aufbau gemafl Abb.
2.21. Wiederum wird ein Ionenstrahl mit linear polarisiertem Laserlicht gekreuzt.
Die Ortsinformation des Aufbruchs wird iiber eine CCD-Kamera erfasst. Eine Flug-
zeitinformation ist dabei nicht einzeln vorhanden. Da der Aufbruch jedoch die Pola-
risationsrichtung des Lasers als Symmetrieachse besitzt, konnen alle Informationen
durch Anwendung einer inversen Abel-Transformation aus dem Ortsbild ermittelt
werden [91]. Mit dieser Technik kann der Dissoziationsmechanismus im Energiebe-
reich der Vibrationsniveaus des H;™ aufgelost werden, wie in Abb. 2.22 dargestellt ist.
Auch Tonisationsprozesse lassen sich mit dieser Anordnung sehr genau vermessen. In
Abb. 2.23 a) sind jenseits der Dissoziationsstruktur auch Prozesse der lonisation zu
sehen. Auf Grund der Verwendung der inversen Abel-Transformation und den damit

zusammenhingenden Symmetriebedingungen an das System eignet sich dieser Ver-
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Abbildung 2.21: Von Pavicic verwendeter Aufbau. [91]
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Abbildung 2.22: Zweidimensionale Impulsprojektion der neutralen Dissoziationsprodukte bei 785
nm fiir a) 7 = 575fs, [ = 3,510, und b) 7 = 135fs, [ = 1,5 - 10", [111].

cm?2 cm?

dissociation channel

Abbildung 2.23: a) Impuls-Verteilung der Aufbruchsmechanismen von H; bei I = 1-10'° 031/2.
b) Impulsverteilung von D3 bei 7 = 350fs, I = 110", (93]
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such nur eingeschrénkt fir eine Messung mit zirkularer Polarisation. Eine Messung

der Elektronen ist abermals nicht moglich.

SchlieBlich konnte Staudte [108], [109] in einem COLTRIMS-Aufbau, bei dem der
Laser in einen Hy-Gasjet fokussiert wurde, die Aufbruchsmechanismen untersuchen.
Bei diesem Aufbau wurden zusétzlich zu den Kernfragmenten auch die Impulse der
Elektronen gemessen. Allerdings kann bei dieser Messung nicht direkt zwischen den
beiden emittierten Elektronen unterschieden werden. Eine Unterscheidung kann le-
diglich durch einen Abzug der Spektren fiir aus dem ersten lonisationsschritt stam-
mende Elektronen erhalten werden. Dieses Verfahren ist jedoch nicht eindeutig. Des
Weiteren haben Wasserstoffmolekiilionen, die in einem Laserpuls erzeugt werden,
von aus lonenquellen stammenden lonen abweichende Eigenschaften. Auch eine
Elektron-Elektron-Wechselwirkung ist hier denkbar. In Abb. 2.24 sind sowohl die
Abhéangigkeiten von Elektronenergie und KER sowie entsprechende Polarplots der
Winkelverteilung fiir einen zirkular polarisierten Laserpuls mit 7 = 40 fs, A = 800nm
und I ~ 6 - 10" angegeben. Dieses Experiment stellt bisher die einzige weitere
veroffentlichte Messung der Elektrondynamik fiir die Ionisation von H in starken

Laserfeldern dar!
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Abbildung 2.24: Im oberen Teil der Abbildung findet sich die energieabhéngige H&aufigkeits-
verteilung des Ionisationsprozesses von H2+ mit zirkular polarisierten Laserpulsen der Intensitét
I~6-10" cvrgz . Die Wasserstoffmolekiilionen wurden im selben Laserpuls erzeugt und die Spektren
durch einen Abzug der auf den ersten Reaktionsschritt zuriickzufiihrenden Ereignisse erstellt. Im
unteren Abschnitt sind Polardarstellungen des Zwischenwinkels von Elektronimpuls und moleku-

larer Achse in der Polarisationsebene dargestellt. [108]
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Innerhalb dieser Arbeit wurden erstmalig direkt die Elektronimpulse in Koinzidenz
mit den Kernfragmenten fiir Hy unter Verwendung kurzer Laserpulse vermessen.
Die verwendete Apparatur wurde im Rahmen dieser Arbeit speziell fiir die Messung
von Wasserstoffmolekiilionen und deren Isotopen mit zirkularer Laserstrahlung ent-
wickelt und aufgebaut. Bei der Konzeption wurden an die Apparatur vor allem zwei

Anforderungen gestellt:

e Eine moglichst untergrundfreie Vermessung der Elektronimpulse sowie

e cine direkte Messung an H; -Ionen, um Elektron-Elektron-Wechselwirkungen

auszuschlieflen.

Die Bedingung, Ionen als Target zu benutzen, hat durch die Coulomb-Abstoflung
einen erheblichen Einfluss auf die Targetdichte. Im Falle des hier vorgestellten Ex-
periments hat das Target eine Dichte, die fiinf Millionen Mal geringer ist als die
eines typischen Gastargets! Dieser Sachverhalt verschérft die Frage der Untergrund-
unterdriickung noch zusatzlich. Ein Laserpuls gentigend hoher Intensitéat ionisiert in
der Fokusregion nicht nur Target-Ionen, sondern ebenso Bestandteile des Restgases.
Daraus resultiert ein Elektronenuntergrund, der nicht aus dem Target stammt, aber
trotzdem koinzident mit dem Laser ist. Bedenkt man, dass selbst bei sehr gutem Va-
kuum noch tausende Restgasteilchen innerhalb des Fokusbereiches vorhanden sind,
erkennt man, dass in nahezu jedem Laserpuls Elektronen aus dem Restgas erzeugt
werden, die zunéchst ununterscheidbar von den Elektronen des Targets sind. Daher
galt der Unterdriickung dieser falschen Koinzidenzen ein besonderes Augenmerk bei
der Konzeption der Messapparatur. In diesem Kapitel sollen nun die verwendete
Messapparatur sowie die fiir die Messungen benutzten Parameter, Gerate, Techni-

ken und sonstigen Details vorgestellt werden.
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Projektildetektor

lonenstrahl

Abbildung 3.1: Uberblick iiber den Gesamtaufbau in isometrischer Ansicht. Detailliertere Dar-
stellungen der einzelnen Teile finden sich ab Kapitel 3.3.

Die grundsétzliche Detektion sowohl der Elektronen als auch der Protonen ist
an die renomierte COLTRIMS-Technik (COld Target Recoil Ion Momentum
Spectroscopy) angelehnt, bei der die Impulse aller Teilchen iiber den vollen Raum-
winkel vermessen werden kénnen. Damit ist es mit der hier vorgestellten Apparatur
moglich, koinzidente Messungen der Elektronimpulse sowie der Impulse der Kern-
fragmente vorzunehmen. Das Detektionsprinzip beruht auf einer Orts- und Flugzeit-
messung der Teilchen in einem wohlbekannten Feld bei bekanntem Anfangsort. Die
Orts-Zeitmessung lasst dann einen Riickschluss auf die in der Reaktion aufgenom-

menen Impulse zu.

Im Anschluss an die Anlage zur Ionenstrahlerzeugung sowie den zu dieser Anlage
gehorenden Kanal schliefen sich die spezifischen Aufbauten fiir das eigentliche Ex-
periment an. Abb. 3.1 und Abb. 3.2 zeigen zunichst einen Uberblick iiber die Teile

des Experiments. Der Aufbau lasst sich in vier Teile gliedern:

1. Die Differentielle Pumpstufe, in der das vergleichsweise schlechte Vakuum im
Bereich der Beschleunigeranlagen gegen das sehr gute Vakuum im Bereich des

Experiments abgetrennt wird.
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2. Die Ezperimentierkammer beinhaltet das Elektronenspektrometer, sowie die
fokussierende Einheit fiir den Laser. Die Reaktionszone befindet sich damit

ebenfalls in diesem Abschnitt.

3. Das Lasersystem (in Abb. 3.2 aus Ubersichtsgriinden nicht zu sehen) ist ein
vom lonenstrahl unabhangiger Teil des Experiments. Der Laser wird in einem
eigenen Labor erzeugt und anschlielend iiber eine 16,5 m lange Strahlfithrung

zum Experiment geleitet.

4. Im Anschluss an die Ionisation der H, -Ionen stofien sich die verbleibenden
Protonen geméafl der Coulomb-Kraft ab. Die Geschwindigkeit der Molekiilio-
nen behalten sie dabei nahezu bei. Um die molekulare Achse rekonstruieren
zu konnen, miissen die Protonen jedoch einen gewissen Abstand voneinader
gewinnen, was innerhalb der Driftstrecke stattfindet. Am Ende dieser Strecke
befindet sich der Projektildetektor.

3.1 Detektorsystem

Die verwendeten Detekoren sind ortsauflosende Delayline-Detektoren der Firma Ro-
entDek [99]. In Abb. 3.3 ist ein schematischer Aufbau dieser Detektoren darge-
stellt. Diese Detektoren bestehen im Wesentlichen aus einer ortssensitiven Sekundar-
elektronenverstarkung, die aus einem beliebigen einfallenden Teilchen ausreichender
Energie eine Elektronenwolke produziert. Mittels einer darauf folgenden Delayline-
Anode wird der Auftreffort ermittelt.

3.1.1 Elektronenverstiarkung

Die Elektronenverstiarkung erfolgt mittels eines Multi-Channel-Plates (im Folgenden
mit MCP abgekiirzt). Dies ist ein diinnes zylinderférmiges Plattchen, das aus einem
Halbleitermaterial mit geringer Auslosearbeit fiir Elektronen besteht. Typischerwei-
se haben diese Plattchen eine Dicke von 1,5 mm und Durchmesser im Bereich 20
mm bis 120 mm. In das Plattchen sind um etwa 8° geneigte Kanale eingebracht, in
denen die Sekundarelektronenvervielfachung stattfindet. Die Kanéle haben fiir ge-
wohnlich einen Durchmesser von 25 pm und einen Mittlepunktabstand von 32 pum.
Daraus resultiert eine offene Flache von etwa 50%. Abb. 3.4 zeigt den Prozess der

Elektronenvervielfachung innerhalb eines Kanals des Multi-Channel-Plates.

Damit eine Elektronenverstirkung stattfinden kann, wird eine Spannung iiber das
MCP angelegt, die entstehende Elektronen beschleunigt. Trifft ein ionisierendes Teil-
chen in eine der Poren und in dieser auf die Kanalwand, werden dort Elektronen
ausgelost, die von der angelegten Spannung zur MCP- Riickseite beschleunigt wer-

den. Innerhalb des gleichen Kanals treffen die beschleunigten Sekundarelektronen
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Abbildung 3.2: Gesamtaufbau. a) Seitenansicht b) Innenansicht: Teile des Experiments wurden
entfernt oder mit Transparenteffekten versehen, um die innen liegenden Teile sichtbar zu machen.
Auch die Trajektorie des Ionenstrahls ist zu sehen. Der Laser tritt auf der abgewandten Seite in
die Experimentierkammer ein (vgl. Abb 3.15). Rot dargestellt: H; . Blau: H+.
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau eines Delayline-Detektors. Im oberen Abschnitt findet
sich das Micro-Channel-Plate (MCP), das als Sekundéarelektronenvervielfacher arbeitet. Einfallende
Teilchen 16sen so eine Elektronwolke aus, die das MCP am gegeniiberliegenden Ende verlasst.
Diese trifft auf den eigentlichen Delayline-Detektor, der aus zwei (oder bei hexagonaler Bauform
drei) Drahtebenen aufgebaut ist, die wiederum jeweils aus zwei Einzeldrédhten, dem Signal- und
dem Referenzdraht bestehen. Die Drahte sind durch Keramiken isoliert tiber eine Halteplatte, den
Holder, gewickelt.
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Abbildung 3.4: Funktionsprinzip der Sekundéirelektronenvervielfachung innerhalb eines Kanals
des MCPs. Die Signalauskopplung ist hier vereinfacht dargestellt. Eine genauere Betrachtung findet
sich in Kapitel 3.1.3. (aus [101])



50 3. Experimenteller Aufbau

400 220 0 20 40 40 -2 il 20 40
AX [mm] AX[mm]

Abbildung 3.5: Monte-Carlo Simulation der toten Bereiche auf quadratischen Anoden (links)
und Hexanoden (rechts). Eine eindeutige Zuordnung beider Teilchen ist nur innerhalb der dunklen
Bereiche moglich. Die relative Auftreffzeit der beiden Teilchen betrégt in der Simulation 2,5 ns fiir
die quadratische Anode und 0 ns fiir die Hexanode. (aus [64])

wieder auf die Kanalwand und erzeugen dort weitere Elektronen. Dieser Vorgang
wiederholt sich einige Male, sodass eine erhebliche Anzahl Elektronen auf der Riick-
seite des MCPs emittiert wird. Fiir gewohnlich werden zwei oder drei MCPs hin-
tereinander zu einem so genannten Stack angeordnet. Um die Effizienz zu steigern
und die Ortsinformation moglichst gut zu erhalten, werden die MCPs derart ange-
ordnet, dass die Neigung der Poren jeweils entgegengesetzt zum vorherigen Plate
ist. Im vorliegenden Versuch wurden je zwei MCPs pro Detektor benutzt, iiber die
insgesamt eine Spannung von etwa 2000 V angelegt wurde. In Anhang A findet sich

die Belegung aller im Experiment verwendeten Spannungen.

3.1.2 Delayline-Anode

Die Ortsmessung erfolgt iiber eine Laufzeitmessung entlang eines langen Drahts,
der als Anode fiir die vom MCP erzeugten Elektronen wirkt. Dieser ist elektrisch
isoliert um eine Halteplatte, den so genannten Holder, gewickelt. Der Draht selbst
liegt auf positivem Potential. Die Elektronenwolke trifft nun auf einen Bereich die-
ses Drahts. Der entstehende Spannungspuls lauft von diesem Punkt aus in beide
Richtungen. An den Drahtenden werden die Zeiten gemessen. Aus der Differenz die-
ser beiden Zeiten lasst sich so der Ursprung des Signals, also der Entstehungsort,
ermitteln. Um die Signalqualitat zu verbessern, ist parallel zu diesem Signaldraht
ein Referenzdraht installiert, der auf einem etwas niedrigeren Potential liegt, so-
dass die Elektronenwolke hauptsachlich auf den Signaldraht trifft. Diese zwei Dréh-
te bilden eine Lecherleitung, wobei sich im Referenzdraht eine Spiegelladung des
Signals ausbildet. Die Ausdehnung der Elektronenwolke ist im Regelfall grofier als
der Wicklungsabstand des Drahts. Durch eine 'Schwerpunktsbildung" des Signals
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kann der Ort jedoch mit einer Auflésung ermittelt werden, die erheblich genauer als
der Wicklungsabstand ist. Um eine zweidimensionale Ortsinformation zu erhalten,
werden mehrere Drahtwicklungen tibereinander gelegt. Es gibt hierfiir zwei Baufor-
men: Bei einer quadratischen Anode werden zwei dieser Wicklungen in einem 90°
Winkel zueinander angebracht. Die Ortsinformation ist hierbei vollstandig gegeben.
Es kann allerdings zu Problemen kommen, wenn zwei oder mehr Signale in kurz-
er Zeit und nahe beieinander auf den Detektor treffen, wahrend die vorigen noch
nicht die Drahtenden erreicht haben. Es entsteht ein so genannter toter Bereich.
Aus diesem Grunde besitzt die alternative hexagonale Bauform drei Drahtebenen,
die jeweils um 60° zueinander gedreht sind. Diese Anordnung liefert fiir Einzeler-
eignisse redundante Informationen, die sich allerdings bei Mehrfachereignissen zur
eindeutigen Zuordnung verwenden lassen. Durch diese Anordnung lésst sich der tote
Bereich erheblich verringern, wie der Vergleich in Abb. 3.5 deutlich zeigt. Da bei
einer Fragmentation des Hy -Ions in zwei Protonen die Moglichkeit bestehen soll,
beide Teilchen zu messen, wird hierfiir ein hexagonalen Detektor mit einem 80 mm
MCP-Stack benutzt. Fiir den Elektrondetektor () = 120 mm) gentigt dahingegen

eine quadratische Anode.

3.1.3 Signalauskopplung

Um die Zeitinformationen von MCP und Anoden auslesen zu kénnen, miissen diese
zuachst von der angelegten Hochspannung getrennt werden und im Falle der Anoden
zu einem unipolaren Signal umgewandelt werden. Diese Signalauskopplung sowie die
Hochspannungsversorgung sind fiir Anodensignale, MCPs und Holder in Abb. 3.6

zusammengefasst.

Aufler der eigentlichen Signalauskopplung gilt es ferner, jede Form von Reflexion
der Signale zu vermeiden. Dies gilt auch fiir den Holder, um den die Anodendréhte
gewickelt sind. Dieser liefert zwar kein brauchbares Signal, es entstehen dort jedoch
trotzdem hochfrequente Spannungspulse, die einen stoérenden Einfluss auf die iibri-
gen Signale austiben wiirden. Ein RC-Glied mit variablem Widerstand sorgt fiir eine
Terminierung dieser Hochfrequenz durch eine Impedanzanpassung (siehe Abb. 3.6
c)).

Im Gegensatz zum Holder stellt das MCP eine wichtige Signalquelle dar, da dort
durch die Sekundéarelektronvervielfachung ein Spannungseinbruch vorliegt, der direkt
als Signal genutzt werden kann. Dieser ist eine direkte Messgrofie fiir die Auftreffzeit
des Teilchens. Die Signalauskopplung findet wiederum tiber ein RC-Glied statt (Abb.
3.6 b)), das die hochfrequenten Signale von der Hochspannung trennt. Um eine Im-
pedanzanpassung zu ermoglichen, ist ein Potentiometer in das RC-Glied integriert.
Die Hochspannung wird durch einen weiteren Kondensator stabilisiert, sodass klei-

ne Schwankungen der Spannungsversorgung keinen nennenswerten Einfluss auf die
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Signale haben.

Im Gegensatz zu den beiden anderen Bauteilen sind die Anodensignale auf zwei
Dréhte aufgeteilt, die eine Lecherleitung bilden. Auf dem Referenzdraht bildet sich
daher eine Spiegelladung des Signals auf dem Signaldraht. Es handelt sich also um
ein bipolares Signal, das allerdings auf beide Drihte aufgeteilt ist. Die Auskopp-
lung erfolgt dementsprechend iiber einen mit Kondensatoren von der Hochspannung
getrennten Pulstransformator, der im Wesentlichen den Referenzdraht auf Erdpo-
tential legt, sodass nun ein unipolares Signal an nur einer Leitung entsteht (vgl.
Abb. 3.6 a)).

3.1.4 Elektronische Datenauswertungssysteme

Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt erwahnt wurde, werden von den Detekto-
ren keine direkten Orte und Zeiten gemessen, sondern lediglich Signale ausgegeben,
die jedoch in einem zeitlichen Zusammenhang zueinander stehen. Jede Umrechnung
dieser Signale in Auftrefforte und weiter in Impulse ist bereits eine Form der Da-
tenauswertung. Die Signale, die der Detektor liefert, haben im Normalfall zwar die
gleiche Form, fiir gewohnlich aber nicht die gleiche Pulshohe. Daher gliedert sich die
elektronische Aufarbeitung der Signale in 5 Schritte:

1. Verstarkung der analogen Signale

2. Umwandlung der analogen Signale in digitale
3. Ubergabe der Signale an den PC

4. Online-Visualisierung der Messung

5. Speicherung der Daten

Neben den Signalen der Detektoren erzeugt auch jeder Laserpuls durch eine Photodi-
ode einen Spannungspuls. Alle Signale haben zunéachst nur eine sehr geringe Ampli-
tude von wenigen mV. Damit eine zuverlassige Datenanalyse mdoglich ist, miissen die
Signale verstiarkt werden. Bei diesem Experiment werden hierzu drei Fast Amplifier
des Typs FAMPG6b der Firma RoentDek [99] mit jeweils sechs Eingangskandlen be-
nutzt. Diese Module verstiarken die Signale um den Faktor 100, sodass sich Pulse mit
0,2 V - 2V Hohe ergeben. Da diese Verstarker speziell fiir den Einsatz mit Delayline-
Detektoren entwickelt wurden, sind sie in der Lage, das Signal ohne nennenswerte
Veranderung der Signalbreite zu verstarken, gleichzeitig aber hochfrequente Schwan-
kungen zu glatten.

Die Konvertierung des analogen Signals in ein digitales erfolgt iiber einen so genann-

ten Constant-Fraction-Discriminator, kurz CFD. Ein CFD teilt das einkommende
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Abbildung 3.7: Wirkungsweise des Constant-Fraction-Algorithmus: Es sind drei Analogsignale
und die dazugehorigen CFD-Signale dargestellt. Wiahrend die Analogsignale ihr Maximum zur
gleichen Zeit besitzen, trifft dies fiir die CFD-Signale in Bezug auf den ersten Nulldurchgang zu.

unipolare Signal in zwei unabhéngige Signale auf. Das eine Signal wird verzogert,
das andere invertiert und abgeschwéacht. Bei richtiger Wahl des Abschwéchfaktors
und der Verzogerung entsteht ein bipolares Signal, das einen Nulldurchgang mit
fester Zeitbeziechung zum Maximum des Eingangssignals hat. Dieser Nulldurchgang
dient nun als Trigger fir ein digitales Rechteck-Signal (NIM-Puls). In Abb. 3.7 sind
sowohl verstéarkte Analogsignale, als auch die jeweiligen resultierenden CFD-Signale
dargestellt. Es ist ersichtlich, dass, obwohl die Eingangssignale unterschiedliche Puls-

hohen aufweisen, die ersten Nulldurchgange aller drei CFD-Signale zur selben Zeit

erfolgen.

Im Rahmen dieses Experiments wurden zwei Canberra Quad CFD 454 fiir die Pro-
jektile und zwei Roentdek CFDA4b fiir die Signale des Elektrondetektors benutzt.

Die digitalen Signale werden mit Time to Digital Convertern (TDC) an den PC
iibergeben. Die TDC sortieren die Signale dabei in so genannte Kanéle ein, die, je
nach Modell, unterschiedliche Zeitspannen abdecken. Fiir die Datenaufnahme wur-
den zwei cronologic HPTDC verwendet [30], die eine Kanalbreite von 25 ps besitzen.
Uber diesen bekannten Parameter ist es schliefllich méglich, die digitalen Informa-

tionen wieder auf Zeiten umzurechnen.

Um die aufgenommene Datenmenge und damit die Auswertungszeit tiberschaubar
zu halten, werden nur Daten vom TDC abgerufen, wenn es zu einem Laserpuls ein
entsprechendes Projektil gibt. Dazu wird das Signal der Photodiode auf ca. 600
ns ausgeweitet. Dieses Signal bildet damit ein Gate, das bei einer Repetitionsrate
von 8kHz ungefahr 0,5% der Zeit geoffnet ist. Das Triggersignal wird nun iiber eine
logische "und'-Verkniipfung dieses Signals mit dem des Projektil-MCPs gebildet.
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Abbildung 3.8: Schema der elektronischen Signalverarbeitung.
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Abbildung 3.9: Schematische Darstellung der Trigger- bzw. Koinzidenzlogik: Das Signal der Pho-
todiode wird auf 600 ns ausgedehnt. Lost in dieser Zeit ein Projektil ein MCP Signal aus, werden
alle Daten von t= -800 ns bis t= +700 ns relativ zum Triggersignal gespeichert.
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Wihrend die Rate aller Projektile, die auf den Detektor gelangen, typischerweise
8kHz betrégt, finden sich durch diese Triggerlogik nur 300 koinzidente Ereignisse.

Die Arbeitsweise der verwendeten TDC erlaubt es, alle einkommenden Daten kurz-
zeitig zu speichern, sodass es moglich ist, relativ zum Triggersignal sowohl vergan-
gene Daten als auch zukiinftige Signale in jeweils einem bestimmbaren Zeitfenster
auszulesen. Im Rahmen dieses Experiments wurden bei einkommendem Triggersi-
gnal alle Daten der letzten 800 ns sowie der folgenden 700 ns verwendet. In diesem
Zeitfenster liegen alle relevanten Daten. Schematisch ist der ungefihre zeitliche Ab-
lauf der einkommenden Signale und die Triggerbedingung in Abb. 3.9 zu finden.
Online-Analyse, erste Visualisierung und Datenarchivierung erfolgen letztlich mit
dem Programm CoboldPC. Die Archivierung erfolgt dabei in Form von ListMod
Dateien (.Imf). Eine schematische Darstellung des gesamten Prozesses der Signal-
verarbeitung findet sich in Abb. 3.8.

3.2 Erzeugung der H;-Ionen

Bei der Erzeugung der H, -Ionen stehen sich grundsitzlich zwei verschiedene Me-

thoden gegeniiber:

e Dic Erzeugung der Ionen durch den Laser [117], [118], [40], [108], [12], [3] und

e die Verwendung einer Ionenquelle [127], [11],[81], [126] .

Beide Methoden haben gewisse Vor- und Nachteile, sodass sie sich gegenseitig ergan-
zen [126]. Weiter verbreitet ist dabei die Nutzung eines Laserpulses, wobei in einem
Pump-Probe-Experiment aus dem Grundzustand des neutralen Wasserstoffmolekiils
zunichst ein Elektron ionisiert und in einem zweiten Schritt das entstandene H, -
Ion untersucht wird. Dabei kommt es allerdings zu einer Abhéngigkeit zwischen dem
ersten Ionisationsschritt und der zu untersuchenden Reaktion. Der Laserpuls popu-
liert eine kohdrente Uberlagerung der Vibrationswellenfunktion des elektronischen
Grundzustandes 1so, des H, -Tons. Dies fithrt zu einer zeitabhingigen Abstandsver-
teilung der Kerne. Es liegt auf der Hand, dass dies sowohl interessante Effekte, wie
beispielsweise Revival-Prozesse [41], aber auch Nachteile mit sich bringt, da diese
Zeitabhangigkeit selbstverstéandlich die Messergebnisse mafigeblich verandert bzw.
prigt. Ein weiterer Unterschied liegt in der Besetzungshéufigkeit der Vibrationszu-
stinde. Wihrend lange Zeit von einem Franck-Condon-Ubergang aus dem Grund-
zustand des neutralen Waserstoffmolekiils ausgegangen wurde (vgl. Abb. 2.1), hat
sich herausgestellt, dass dies nicht der Fall ist [120], [68]. Eine theoretische Rechnung

der Verteilung der populierten Vibrationslevel fiir verschiedene Intensitéten findet
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Abbildung 3.10: Theoretische Vorraussage der populierten Vibrationslevel bei einem laserin-
duzierten Ubergang des neutralen Wasserstoffmolekiils in den 1so,-Zustand des Hy -Ions bei a)
I=35-1082 b) I =54-1082; ¢) I =7,8-10"%1; d) I =1,06-10"-; fiir parallele
und senkrechte Ausrichtung (nach Urbain [120]).

sich in Abb. 3.10, in der Daten von Urbain [120] dargestellt sind. Diese Rechnungen

konnten auch experimentell bestatigt werden.

Ein weiterer Vorteil dieser Methode ist die hohe Targetdichte. Da die Zeit zwi-
schen dem lonisationsprozess und der Messung hinreichend klein ist, reduziert die
Coulomb-Abstoung die Teilchendichte nur unwesentlich. Daher sind Targetdichten
in der Groflenordnung von Gastargets mit paastarger = 108% moglich.

Eine Elektron-Elektron-Wechselwirkung kann dagegen nicht ausgeschlossen werden
und daher einen Einfluss auf die Messung haben. Die Unterscheidung der beiden
Elektronen kann auflerdem nur tiber eine Subtraktion der Ein-Elektron-Prozesse

von den Gesamtspektren erfolgen, was naturgeméf fehlerbehaftet sein kann.

Aus diesen Griinden wurde im Rahmen dieser Arbeit die alternative Erzeugung der
Hy -Tonen angewendet, bei der die Ionen in einer Hochfrequenz-Ionenquelle produ-
ziert und anschliefend mit dem Frankfurter Van-de-Graaff-Beschleuniger auf 400 keV
beschleunigt werden. Dies entspricht einer Geschwindigkeit von 2,82964 a.u.. Eine
Skizze der Ionenstrahlfithrung bis zum Beginn des Experiments findet sich in Abb.
3.11. Nachdem die Tonen erzeugt wurden, durchlaufen sie einen 90°-Ablenkmagneten
(in Abb. 3.11 mit M2 bezeichent), der es erlaubt, die Targetionen von anderen ent-
standenen lonen iiber ihr Masse zu Ladungsverhéaltnis zu trennen. Ein weiterer Ma-
gnet (M4) dient der Verteilung des Ionenstrahls in die unterschiedlichen Kanéle. Das
vorliegende Experiment befindet sich am Ende des Kanals 1, sodass dieser Magnet
nicht benotigt wird. Nach diesem Magnet verlasst der Ionenstrahl den betonumman-
telten Bereich der Strahlerzeugung und gelangt in die Experimentierhalle. Entlang

des nun folgenden Kanals befinden sich mehrere elektro-magnetische Optiken, um die
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Divergenz des Strahls auf Grund der Coulomb-Kraft ausgleichen und die Strahllage
verandern zu konnen. Nicht eingezeichnet sind zwei Sichtquarze zur Visualisierung
des Strahlprofils sowie Messstellen fiir den Strahlstrom. Nach etwa 8,75 m befindet
sich ein weiterer Magnet (M1), der es erlaubt, den Strahl fiir andere Experimente in
ein angrenzendes Labor zu leiten. Dieser Magnet wird fiir dieses Experiment eben-
falls nicht genutzt. Nach insgesamt ca. 22,5 m Strahlweg beginnt der Bereich des
eigentlichen Experiments, der ab Kapitel 3.3 beschrieben wird.

Die Erzeugung der H, -Ionen in der Hochfrequenz-Ionenquelle findet durch Sto8e mit
den in der Hochfrequenz beschleunigten Elektronen statt. Daraus resultiert eine Be-
setzung des elektronischen Grundzustands des H, -Ions, die einem Franck-Condon-
Ubergang aus dem Grundzustand des neutralen Wasserstoffmolekiils entspricht (vgl.
Tab. 2.1 und Abb. 2.4). Im Gegensatz zu den vom Laser erzeugten Ionen findet sich
hier also eine breitere Verteilung der Vibrationszustande. Auflerdem gibt es keine
koheranten Beziehungen zwischen den einzelnen Zustanden.

Ein wesentlicher Unterschied zwischen der Hj -Erzeugung durch eine Ionenquelle
und der Erzeugung mittels eines in einen Gasjet fokussierten Lasers liegt in der Tar-
getdichte: Die hohe Geschwindigkeit der Ionen (verglichen mit neutralen Targets)

flieft antiproportional in die Ionendichte ein:

J
on — 3.1
PI v-q (3.1)

Hierbei reprasentiert p,, die Teilchendichte der Ionen, j die Stromdichte, v die

Geschwindigkeit und q die Ladung der Ionen. Gibt man die Geschwindigkeit in a.u.

an, die Stromdichte in 77%2 und ¢ in Einheiten von e, lasst sich diese Formel auch

wie folgt notieren:

[mm ™3] = 2,853 L] (3.2)

Plon | = 4 ’ .
v[a.u.] - qle]

Im vorliegenden Experiment wurde typischerweise eine Stromdichte von 22 n%‘Q er-

reicht, woraus sich eine Ionendichte von 22, 4{27;? ergibt. Die Restdasdichte ergibt

sich aus der idealen Gasgleichung:

p.V:n.k‘.T

p
PRestgas — V - 7T (33)

S

=

Geht man von Zimmertemperatur 293K aus, ergibt sich fiir die Dichte:

PRestgas|mm ] = 2,853 - 10" - p[mbar] (3.4)
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Bei einem Enddruck von 1 -107!° mbar, sind also noch ca. 2853 Restgasatome in
einem mm? zu finden, also etwa 100 Mal mehr als Ionen. Bei einer Fokuslinge von
1,9 mm und einem Fokusdurchmesser von 31 p m ergibt sich ein Laservolumen von
Viaser = 1,4 - 1073mm?, sodass in diesem Volumen etwa 4 Restgasatome und nur
0,03 Targetionen zu finden sind. Bei einer Repetitionsrate von 8 kHz ware damit eine
Ionisationsrate von etwa 252,4 Hz zu erwarten. Dies ist in guter Ubereinstimmung
mit den gemessenen Koinzidenzraten (150 Hz - 400 Hz) von Laser und Projektilen
(vgl. Kapitel 3.8). Dies fiihrt in der Konsequenz dazu, dass der Laserpuls ebenfalls
sehr viel mehr Restgasatome als H3 ionisiert. Eine Messung der Elektronen ist

daher nur moéglich, wenn es gelingt, diesen Untergrund effizient zu unterdriicken.

3.3 Differentielle Pumpstufe

Wie bereits zu Anfang des Kapitels erwahnt wurde, zieht die Verwendung eines lo-
nenstrahls eine erhebliche Reduktion der Targetdichte nach sich. In diesem Kontext
gewinnt die Vermeidung von ungewollten Reaktionen, die sich als Untergrund nieder-
schlagen, eine grofle Bedeutung. Durch eine zeitliche Koinzidenz mit den Projektilen
ldasst sich diese Rate zwar erheblich reduzieren, dennoch ist es von entscheidender
Bedeutung, den Ursprung dieser Rate so klein wie moglich zu halten. Insbesonde-
re im Bereich der eigentlichen Reaktion sollten alle Prozesse so gut wie moglich
vermieden werden, die zu der Ionisation der Tagetmolekiile fithren. Dies kann am

einfachsten durch eine Verbesserung des Vakuums erreicht werden.

Waihrend im Bereich der Beschleuniger-Anlagen ein Druck von 4 - 10=7 mbar zu
finden ist, wird fir den Reaktionsbereich sowie fiir die Driftstrecke ein erheblich
besseres Vakuum angestrebt. Die Zielsetzung fiir die Experimentierkammer ist ein
Druck von 107 mbar und fiir die Driftstrecke 8 - 107! mbar. Um dies bei ange-
messener Pumpleistung zu erreichen, wurde eine differentielle Pumpstufe zwischen
Beschleuniger-Anlagen und Experimentierkammer integriert. Der Aufbau dieser dif-
ferentiellen Pumpstufe ist in Abb. 3.12 dargestellt. Da der Grund fiir die Integration
einer differentiellen Pumpstufe in einer Verbesserung des Endvakuums in der Expe-
rimentierkammer liegt, soll im Folgenden ein kurzer Uberblick iiber die notwendigen
Methoden der Vakuumtechnik gegeben werden. Hierbei wurde sich iiberwiegend an
[122] orientiert.

Zur Verbesserung des Endvakuums ist eine moglichst geringe Gasstromung zwischen
Beschleuniger-Anlagen und differentieller Pumpstufe sowie zwischen differentieller
Pumpstufe und Experimentierkammer erforderlich. Diese Gasstromung ist allgemein

definiert als:

q[™%] = L[] - Ap[mbar] (3.5)
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Abbildung 3.12: Aufbau der differentiellen Pumpstufe in isometrischer und Seitenansicht.

L gibt hierbei den so genannten Leitwert an und ist der Proportionalitatsfaktor
zwischen der Gasstromung und dem Druckunterschied zwischen zwei Vakuumappa-
raturen. Da der grundlegende Sinn der differentiellen Pumpstufe eine Abgrenzung
von Bereichen mit sehr unterschiedlichem Druck sein soll, ist es nicht verwunderlich,
dass die Druckdifferenz in diesem Fall in guter Naherung dem Hochdruck entspricht.
Die Grofle des Leitwertes hangt von der Art der Stromung, der Gassorte und der
Form bzw. Geometrie der entsprechenden Verbindung ab. Um eine moglichst gute
Abtrennung zwischen zwei Vakuumbauteilen zu erhalten, ist es also notwendig, die-
sen Leitwert so gering wie moglich zu halten. Bei molekularer Stromung gilt fiir den

Leitwert einer Blende:

A (3.6)

=1 0l

LBlende =

c ist dabei die mittlere Geschwindigkeit der entsprechenden Gase, wie sie in Tabelle
3.1 fur die wichtigsten Gase und Zimmertemperatur (20°C = 293,15 K) angegeben
sind. A bezeichnet die Flache der Blendentffnung. Da der Leitwert spezifisch fiir
jede Gassorte ist, folgt fiir die Gasstromung entsprechend, dass die jeweiligen Par-
tialdruckdifferenzen der Gase zu betrachten sind. Die Gesamtstromung ergibt sich

daraus folgend als Summe tiber alle Gastromungen.

Wie bereits in Gl. 3.6 ersichtlich wird, héngt der Leitwert einer Blende in erster Linie
von der Flache der Blendenoffnung ab. Zugleich muss im vorliegenden Fall jedoch
gewahrleistet sein, dass der Ionenstrahl moglichst verlustarm in die Experimentier-

kammer gelangt. Daher wurde speziell fiir den Ubergang der Beschleuniger-Anlagen
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Gassorte mittlere Geschwindigkeit, ¢[7]
H, 1762

He 1246

H50 587

Ny 471

Luft 463

Ar 394

CO, 376

Tabelle 3.1: Liste der mittleren Geschwindigkeiten der wichtigsten Gase bei Zimmertemperatur.

([122])

zur differentiellen Pumpstufe ein Kollimatorkreuz derart modifiziert, dass es zugleich
als Blende wirkt (Abb. 3.13). Von Seiten der differentiellen Pumpstufe ist ein Rohr
mit 13mm Innendurchmesser so installiert, dass es mit einer Ebene der Kollimator-

backen biindig abschlieit. Fiir den Leitwert eines Rohrstiicks gilt:
c-m-d?

LROhT’ - 12-1 (37)

d: Durchmesser des Rohres,

l: Lange des Rohres.

Da dieses Kollimatorkreuz die Strahlgrofie begrenzt, werden die Backen bis auf ca.
0, 5mm geschlossen. Damit entsteht eine Fliche von nur 0,25mm? gegeniiber der
Offnungsfliche des Rohrchens von 132, 7mm?, durch die ein Druckausgleich zwi-
schen den Bauteilen stattfinden kann. Daraus resultiert ein Blenden-Leitwert von
Ly, =0, 11é fiir Wasserstoff und Ly, = 0, 029£ fur Luft. Far das Rohrstiick er-
geben sich die Leitwerte: Ly, = 7, 8é fir Wasserstoff und L,z = 2, O5é fir Luft.
Ein weiteres Kollimatorkreuz am Ende der differentiellen Pumpstufe hat keine Blen-
denfunktion, sondern dient der Ausblendung von am ersten Kollimator gestreuten
Teilchen (Anti-Schlitz-Streu-Kollimator). Da die Partialdriicke nicht bekannt sind,
kann nur eine grobe Abschétzung der Gasstromung erfolgen. Bei einem Druck von
4-10""mbar seitens des Beschleunigeranlagen ist es naheliegend, dass ein erheblicher
Teil des Restgases aus Stickstoff (Ns), dem Hauptbestandteil der Luft, besteht. Es
ergibt sich so eine Gasstromung von gy, = 1- 10*8@. Der zusétzliche Einfluss des
Rohrchens wurde dabei nicht berticksichtigt. Da der Leitwert des Rohrchens jedoch
im Vergleich zum Leitwert der Blende sehr hoch ist, kann er vernachlassigt werden.
Diese Werte miissen nun mit der Saugleistung der entsprechenden Pumpen in Be-
ziehung gebracht werden. Die Saugleistung ist der transportierte Gasstrom einer

Vakuumpumpe [122] und definiert als:
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Abbildung 3.13: Kollimatorkreuz mit Eingangsblende. Die Kollimatorbacken einer Richtung
schliefen biindig mit der Eingangsblende ab, sodass die effektive Blenden6ffnung mit der Schlitz-
offnung skaliert.

Q=S-p (3.8)

S bezeichnet dabei das Saugvermoégen einer Vakuumpumpe. Fiir die verwendete Tur-
bomolekularpumpe des Typs Leybold TW 361 der differentiellen Pumpstufe findet
sich als Saugvermogen fir No: Sy, = 345&. Allein durch den abgeschatzten Gas-
durchfluss wire damit ein theoretischer Partialenddruck fiir Ny von 3,4 - 10~ mbar
moglich. Auch wenn dieser Wert weit unterhalb des erreichten Enddrucks von
1 - 1078mbar liegt, zeigt dies deutlich, dass die Gasstromung von Seiten der Be-
schleunigeranlagen nahezu ausgeschaltet werden kann.

Fiir den tatsachlich erreichten Enddruck spielen noch weitere begrenzende Faktoren
eine Rolle. Zum einen stellt jedes Material innerhalb einer Vakuumapparatur eine
Leckquelle durch Desorption von Gasteilchen, die sich auf der Oberflache abgelagert
haben, dar. Durch den Desorptionsprozess verringert sich zwar die Oberflachenbele-
gung, sodass diese Leckrate mit der Zeit abnimmt, allerdings ist dieser Vorgang recht
langsam. Um diese Desorption zu vermindern, werden Apparaturen, in denen ein
entsprechend gutes Vakuum gefordert wird, iiber mehrere Tage ausgeheizt. Durch

die erhohte Temperatur verkiirzt sich die Verweildauer auf Oberflichen betrachtlich.
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Auf diese Art und Weise, kann die Oberflichenreinheit in relativ kurzer Zeit erhoht
und so die Desorptionsrate entsprechend gesenkt werden. Besonders Wasser kann
so effektiv aus der Apparatur entfernt werden.

Eine weitere Leckquelle ensteht durch Riickstromung durch die TMP. Dies trifft
vor allem fiir leichte Gase wie Wasserstoff oder Helium (He) zu. Hierbei kommt es
mafigeblich auf das Druckverhéaltnis zwischen Hoch- und Niederdruckseite an. Fiir
Wasserstoff liegen typische Werte bei 1,4 - 10°, fiir Stickstoff bei 1-10° (Werte fiir
eine Pfeiffer 261YP). Speziell fir hohe Anforderungen an das Endvakuum, spielt
dieser Wert eine entscheidende Rolle. Daher wurde fiir den gesamten Aufbau eine
olfreie Membran-TMP-Kombination als Vorpumpe benutzt. Der Pumpstand besteht
aus einer Pfeiffer MVP 015-2 Membranpumpe mit Sy, = 15%7 die einen Enddruck
von 3, bmbar erreichen kann, und einer Pfeiffer TMH 071 TMP mit Sy, = 595 Da
bei diesem Experiment kein Gasballast anféllt, ist das niedrige Saugvermogen nicht
von grofer Bedeutung. Diese Kombination versorgt die am Experiment befindlichen

TMP mit einem sehr guten Vorvakuum von 1 - 10~ 5mbar.

Der Ubergang zur Experimentierkammer findet iiber eine lingliche Blende mit etwa
10mm x 20mm = 2cm? statt. Obwohl der Leitwert mit Ly, = 23, 5§ erheblich grofer
ist als bei der vorigen Blende, kann hier nicht auf eine kleinere Blende zuriickgegrif-
fen werden, da sonst eine Beschneidung des Ionenstrahls wahrscheinlich ist. Da in
der differentiellen Pumpstufe allerdings schon ein erheblich besseres Vakuum von
1 - 10~®mbar vorhanden ist, fillt die Gasstromung durch diese grofie Blende nicht
so sehr ins Gewicht. AuBlerdem gilt es zu beachten, dass sich die Zusammensetzung
des Restgases in der differentiellen Pumpstufe von der in den vorausgehenden Be-
schleunigeranlagen unterscheidet. Vor allem die Konzentration an Wasser wird in
der differentiellen Pumpstufe durch eine Kiihlfalle und den Ausheizvorgang erheb-
lich reduziert, was sich direkt im Druck der Experimentierkammer niederschlagt. In
Abb. 3.14 ist der Einfluss der in der differentiellen Pumpstufe befindlichen Kiihlfalle

auf die Partialdriicke in der Experimentierkammer dargestellt.

3.4 Experimentierkammer

Die eigentlichen Reaktionen finden in der Experimentierkammer statt. Die Kammer
selbst besteht im Wesentlichen aus einem 1,2 m langen Rohr mit einem Innendurch-
messer von 250 mm. In diesem befindet sich das Elektronenspektrometer, in das
Einheiten zur Strahlreinigung und - analyse sowie zwei Strahlfindungsdetektoren,
um die dreidimensionale Position des Ionenstrahls und des Laserfokus zu ermit-
teln, eingebaut sind. Der Laser wird iiber ein CF 40 Quarzfenster in einem Winkel
von 20° zur Kammerachse eingestrahlt. Ein an der gegentiberliegenden Seite instal-

lierter Hohlspiegel mit 20 cm Brennweite fokussiert den Laser auf den Ionenstrahl
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Abbildung 3.14: Verlaufsgraf der Partialdriicke in der Experimentierkammer. Bei ca 103 Minuten
findet die Befiillung der Kiihlfalle in der differentiellen Pumpstufe statt.
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Abbildung 3.15: Aufbau der Experimentierkammer. Der Laser tritt in einem Winkel von 20° zur
Kammerachse in die Experimentierkammer ein. Die Fokussierung erfolgt tiber einen Spiegel der
Brennweite 20 cm.
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(siche Abb. 3.15). Der Spiegel ist iiber eine Stange mit einer Mikrometerschraube
verbunden, die es ermoglicht, den Spiegel in Strahlrichtung zu verschieben. Da der
Spiegel eine Entfernung von etwa 46 cm zu dem Flansch besitzt, an dem er be-
festigt wird, wurde eine Stabilisierung fiir die Spiegelhalterung angefertigt. Diese
besteht im Wesentlichen aus einem Rohr mit 51 mm Auflendurchmesser. Um die
Vakuumeigenschaften des Rohrs zu verbessern, wurde es mit Lochern versehen. Ein
Endstiick mit Loch verbindet die Stange, an der der Spiegel befestigt ist, mit der
Stabilisierung (siehe Abb. 3.16). Das Vakuum in der Kammer wird von einer Leybold

a)
495®
@ 5L
5 507
4‘\% /@Q
X
w

Spiegel f =200 mm

Abbildung 3.16: Halterung fiir den fokussierenden Spiegel in Explosions- und Normalansicht.
Durch den grofien Abstand zum Flansch ist eine Stabilisierung erforderlich.

TW 700 Turbomolekularpumpe (TMP) mit einem Saugvermogen von Sy, = 680é
erzeugt. Im Ubergang zur darauf folgenden Driftstrecke findet sich eine Pfeiffer
TMU 261YP TMP mit Sy, = 2105 Erganzend dazu ist noch eine Kryo-Pumpe
installiert sowie heizbare Titanstédbe, die eine Bedampfung von Teilen der Kamme-
rinnenwand mit Titan erlauben. Durch die Gettereigenschaften des Titans werden
Restgasatome an die Titanatome gebunden. Dies entspricht dem Grundprinzip einer
Titan-Sublimationspumpe. Vor allem fiir Wasserstoff erweist sich diese Pumpe als
effektiv, wie in Abb. 3.17 zu sehen ist. Wéahrend bei der Beheizung der Titanstabe
die Partialdriicke stark ansteigen, klingt vor allem die Wasserstoff-Kurve nach dem
Abschalten deutlich ab. Fiir andere Gase, wie Wasser oder Stickstoff, hat die be-
dampfte Oberfliche kein dhnlich gutes Gettervermogen. Dass die Kurven fiir diese
Gase hoher liegen als zuvor, ist auf eine Erwarmung der Kammer in der unmittel-

baren Nihe der Titanstabe zurtickzufiithren.

An der Unterseite der Kammer ist ein saphirgedichtetes Nadelventil angebracht,
iiber das eine gezielte Kontaminierung mit kleinsten Mengen Argon (“°Ar) moglich

ist. Dieses kann als Eichgas fiir Flugzeitspektren verwendet werden und wird fiir
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Abbildung 3.17: Verlaufsgraf der Partialdriicke bei Bedampfung von Teilen der Kammerinnen-
wand mit Titan. Nachdem die Titanstdbe nicht mehr geheizt werden, klingt die Wasserstoffkurve

schnell ab.
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die Bestimmung der Lage des Ionenstrahls und des Laserfokus genutzt. Dies wird in

Kapitel 3.7.2 nédher ausgefiihrt.

Auflerdem ist ein Quadrupol-Massenspektrometer als Restgasanalysator (RGA) in-
stalliert, um Aufschluss tiber die Zusammensetzung des Restgases zu erhalten. Die
typische Verteilung der wichtigsten Partialdriicke in der Experimentierkammer ent-
spricht derjenigen in Abb. 3.14. Als Hauptbeitrige finden sich Wasser und Was-
serstoff. Wahrend letzterer durch seine geringe Masse und Grofle am leichtesten
durch die TMP riickstromt und durch kleinste Lecks diffundieren kann, ist der ver-
bleibende Wasserpartialdruck auf eine Oberflachenbelegung auf Kammerinnenwand
und Einbauten zuriickzufithren. Die vom RGA gemessenen Partialdriicke lassen dar-
auf schliefien, dass das Endvakuum bedeutend besser ist als 5 - 107 %mbar, was der
Messgrenze der verwendeten Messzellen entspricht. Um wéahrend der Messung den
Einfluss des Erdmagnetfeldes zu eliminieren, wurden um die Experimentierkammer
drei Spulenpaare installiert, die zusammen die Form eines Wiirfels einnehmen (sie-
he Abb. 3.15). Durch die unabhéngige Spannungsversorgung aller Spulenpaare kann
der Stromfluss und damit das entstehende Magnetfeld derart angepasst werden, dass
es dem Erdmagnetfeld genau entgegengerichtet ist und daher im Zentrum der Spu-
lenanordnung, wo sich das Elektronspektrometer befindet, ein B-Feld-freier Bereich
entsteht.

3.5 Lasersystem

In Rahmen dieses Experiments wurden Laserpulse von etwa 40 fs Lange mit der
zentralen Wellenldnge 780 nm benutzt. Nachdem die Pulse durch einen konkaven
Spiegel der Brennweite 20 cm fokussiert wurden, konnte eine Intensitat von mehr
als 6 - 101407%2 erreicht werden. Im Folgenden soll das System zur Erzeugung dieser
Pulse sowie die spezifischen Aufbauten fiir die Strahlfithrung hin zum Experiment

erlautert werden.

Oszillator:

Die Erzeugung kurzer Laserpulse findet entsprechend dem Schema in Abb. 3.18 statt.
Ein frequenzverdoppelter Nd:YAG Coherent Verdi 5W pumpt zunéichst einen Titan-
Saphir-Kristall innerhalb eines Oszillators und sorgt in diesem fiir die notwendige
Besetzungsinversion. Die Lange des Oszillators muss dabei derart angepasst wer-
den, dass sich eine zeitlich stabile stehende Welle ausbilden kann. Bei sehr hohen
Intensitaten kommt es aber speziell in Medien, also auch im Verstéirkerkristall, zu
einem intensitdtsabhangigen Brechungsindex. Von Bedeutung ist hier vor allem der
Kerr-Effekt. Nach diesem ist der Brechungsindex [15]:
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Abbildung 3.18: Schematischer Aufbau des Lasersystems.

n = n0+ﬁ2~<E2>

ng bezeichnet hierin den unabhédngigen Brechungsindex, ny den zur zeitlich gemittel-
ten Feldstérke quadratischen Brechungsindex. Da die Intensitat die gleiche quadra-
tische Abhéngigkeit aufweist, kann 75 - (E?) auch durch n, - I ausgedriickt werden.
Fiir Saphir liegt dieser bei ny = 2,9 - 10*16% [107]. Durch diesen Effekt kann der
Oszillator so eingestellt werden, dass der Resonator auf eine bestimmte Intensitét
abgestimmt ist. Da die Intensitit weiterhin bei gepulsten Strahlen wesentlich héher
ist als bei cw Strahlen, kann der Oszillator auf einen gepulsten Betrieb optimiert
werden. Eine effiziente Verstarkung wird dann nur beim Durchgang der Pulse durch
den Kristall erreicht, sodass sich der Puls selbst aufrecht erhilt und ein modenge-
koppeltes System entsteht. Man bezeichnet in diesem Fall den Oszillator auch als
mode-locked. Der Kerr-Effekt fithrt des Weiteren zu einer Selbstfokussierung. Die
Repetitionsrate des resultierenden Lasers ist durch die Lénge des Resonators defi-
niert. Zusammenfassend liefert der Oszillator selbstfokussierende, modengekoppelte
12 fs Pulse mit einer Repetitionsrate von 80 MHz. Die Bandbreite der Pulse betragt
65 nm um die zentrale Wellenlénge von 780 nm. Die Ausgangsleistung betrégt 400

mW, sodass die einzelnen Pulse eine Energie von 5 nJ besitzen.

Gitterstretcher:

Sollen diese Pulse nun auf eine ausreichende Intensitat verstiarkt werden, ist es not-
wendig, die Pulse erheblich aufzuweiten und somit die Energie eines Pulses auf einen
langeren Zeitraum zu verteilen, damit der Verstérkerkristall nicht beschadigt wird.
Aus diesem Grund werden die Pulse mit einem Gitterstretcher auf ca. 2 ps aufge-
weitet. Die Funktionsweise beruht auf einer Manipulation der relativen Phasenlage
der vorkommendenden Frequenzen im Laserpuls. Dies entspricht dem Effekt der Di-

spersion, der bei der Propagation von Lichtpulsen in Medien auftaucht. Wahrend
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Abbildung 3.19: Schematischer Aufbau des Gitterstretchers. Licht fallt auf ein erstes Gitter,
wo eine spektrale Aufspaltung stattfindet. Licht kiirzerer Wellenldnge (blau) wird dabei in einem
groBeren Winkel gestreut. Uber fokussierende Elemente, ein zweites Gitter sowie einen Spiegel,
der den spektral aufgespaltenen Puls wieder zuriicksendet, ist die Wegstrecke fiir Licht kleinerer
Wellenlénge grofler. Nach der Zusammenfithrung der spektralen Komponenten resultiert so ein
erheblich langerer Laserpuls.

allerdings bei dieser Art der Dispersion der Grund in dem wellenléngenabhingigen
Brechungsindex liegt, macht man sich beim Gitterstretcher den wellenlangenabhén-
gigen Beugungswinkel an einer Gitteroberfliche zu Nutze, wodurch eine erheblich
effizientere Weise der Pulsaufweitung stattfinden kann. Trifft der Laserpuls auf das
Gitter, findet eine spektrale Aufspaltung des Laserpulses statt. Anteile mit kiirzerer
Wellenlédnge werden dabei unter einem groBeren Winkel gebeugt (zur Funktionsweise
der Gitter siche [35]). Durch ein zweites Gitter konnen die durch das erste Gitter auf-
gespaltenen Wellenléngen parallelisiert werden. Ein Spiegel kann nun die parallelen
Strahlen auf dem selben Weg zuriicksenden, sodass wieder ein einheitliches Strah-
lenbiindel entsteht. Die rdumliche Trennung wéhrend dieses Weges fiihrt allerdings
zu einer wellenlingenabhingigen Wegstrecke (sieche Abb. 3.19). Uber Linsen oder
fokussierende Spiegel kann die Stahlfithrung derart modifiziert werden, dass Licht
kiirzerer Wellenldnge (in Abb. 3.19 durch blau Linien dargestellt) einen langeren
Weg zuriicklegt als langwelligeres Licht (griin und rot dargestellt). Nach dem Zu-
sammenfithren der Strahlen hat sich die relative Phasenlage derart verandert, dass

ein erheblich langerer Puls die Folge ist.

Pockels-Zelle:

Bevor die aufgeweiteten Pulse verstiarkt werden konnen, muss die Repetitionsrate
der Pulse drastisch verringert werden. Dies ist zum einen notwendig, um eine effi-
ziente Verstarkung zu gewéhrleisten, zum anderen aber auch von experimentellem
Interesse, da bei 80 MHz die Pulse in einem zeitlichen Abstand von nur 12,5 ns
aufeinander folgen. Dies entspricht etwa der Flugzeit der Elektronen bei diesem Ex-
periment. Die Ionenflugzeiten liegen mit etwa 500 ns weit dariiber, sodass es zu

erheblichen Zuordnungsproblemen kommen wiirde. Aus diesem Grund wird mittels
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Abbildung 3.20: Skizze eines Multipassverstarkers. Der Strahl trifft von a) kommend auf ein
Paar Konkavspiegel c), die den Strahl nun mehrere Male derart reflektieren, dass sich alle Wege
im Bereich des Kristalls b) treffen. Bei d) verlésst der Laser den Verstérker. Der Kristall wird von
einem 532 nm Laser e) gepumpt. [107]

einer Pockels-Zelle die Rate auf 8 kHz reduziert. Die Pockels-Zelle macht sich dabei
den Pockels-Effekt zu Nutze. Durch das Anlegen einer bestimmten Spannung an den
Kristall wirkt dieser als A/2- Platte. Wird nun ein sehr kurzer Spannungspuls (1-2
ns) mit einer Wiederholungsrate von 8 kHz an den Kristall angelegt, fithrt das, wenn
es zu den Laserpulsen synchronisiert stattfindet, zu einer Drehung der Polarisation
um 90°. Wahrend die Eingangspulse eine horizontale Polarisation aufweisen, besitzt
jeder 10.000 Puls eine vertikale Polarisation. Abschliefend selektiert ein am Ausgang
der Pockels-Zelle installierter Polarisationsfilter diese Pulse (vgl. [60]).

Verstarkung:

Die Verstarkung der Pulse findet durch einen so genannten Multipass Verstdrker
statt. Ein Ti:Sa-Kristall wird von einem 532 nm Q-Switch Leelaser LDR200MQG
mit 100W, 8 kHz Repetitionsrate und einer Pulslange von 250 ns gepumpt. Damit
sich der Kristall nicht zu sehr erhitzt, wird er mittels eines Helium-Kryostats gekiihlt.
Der zu verstéarkende Laserstrahl lauft {iber eine Ringstruktur insgesamt 13 mal durch
den Verstarkerkristall und erfihrt dabei eine Verstéarkung auf bis zu 875 uJ je Puls.
Dies entspricht einem Verstarkungsfaktor von 175.000 gegeniiber den urspriinglichen
Pulsen. Eine Skizze des Multipass Verstéarkers findet sich in Abb. 3.20.

Pulskompression:

Um eine hohe Intensitdt zu erreichen, miissen die verstiarkten Pulse schlieflich wie-
der zeitlich komprimiert werden. Dies erfolgt durch ein ahnliches Verfahren wie es
es bereits zum Aufweiten der Pulse benutzt wurde. In Abb. 3.21 ist die Wirkungs-
weise eines Gitterkompressors dargestellt. Wieder spaltet ein erstes Gitter den Puls
in seine spektralen Komponenten auf. Ein zweites Gitter, das zum ersten parallel
angeordnet ist, parallelisiert die Strahlen. Durch einen Spiegel werden diese wieder
auf demselben Weg zurtickgeworfen, sodass sie nach dem erneuten Auftreffen auf

Gitter 1 wieder zu einem Puls vereinigt werden. Im Gegensatz zum Stretcher ist in
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Abbildung 3.21: Schematischer Aufbau des Gitterkompressors. Licht fallt von links auf ein erstes
Gitter, wo eine spektrale Aufspaltung stattfindet. Licht kiirzerer Wellenlédnge (blau) wird dabei in
einem grofleren Winkel gestreut. Ein zweites parallel angeordnetes Gitter parallelisiert die Strahlen.
Schliefllich wird durch einen Spiegel die Strahlrichtung umgekehrt, sodass die Frequenzen nach
Gitter 1 wieder zu einem Puls vereinigt werden. Der Strahlengang fiir lingere Wellenldngen ist
langer, sodass eine Pulskompression die Folge ist.

diesem Fall jedoch die Wegstrecke fiir langwelliges Licht grofler, sodass die spektra-
len Komponenten wieder zusammengeschoben werden, was zu einem kurzen Puls
fithrt. Mittels dieses Kompressors kann eine Pulsldnge von etwa 35 fs FWHM (Full
Width at Half Mazimum) erreicht werden.

Strahlfiihrung zum Experiment:

Die Laserpulse werden nun iiber eine insgesamt etwa 16,5 m lange Strahlfiihrung
zum Experiment geleitet. Eine Skizze dieser Strahlfithrung ist in Abb. 3.22 darge-
stellt. Nach einem Mauerdurchbruch vom Laserlabor zur Experimentierhalle muss
der Laser auf eine Hohe von tiber etwa 2,6 m gebracht werden, um einen dauerhaften
Durchgang zu ermoglichen. In dieser Hohe ist ein Breadboard installiert, um in Zu-
kunft eine Verteilung des Lasers zu etwaigen anderen Experimenten zu ermoglichen.
Im weiteren Verlauf wird die Strahlhohe direkt beim Experiment auf die Hohe des
Eintrittsfensters von 178,5 cm abgesenkt. Uber eine Anordnung von insgesamt drei
Spiegeln auf einem zweiten Breadboard kann die Strahllage angepasst werden. Der
fokussierende Spiegel hat, wie bereits in Kapitel 3.4 erwédhnt, eine Brennweite von
20 cm und kann iiber eine Mikrometerschraube lediglich in axialer Richtung bewegt
werden. Eine Verschiebung des Fokuspunktes auflerhalb dieser Achse ist daher in
begrenzetem Mafle nur tiber eine geringfiigige Veranderung der Strahllage in Bezug
auf den Spiegel moglich. Entlang der gesamten Strahlfiihrung sind etliche Blenden

installiert, um einen einheitlichen Strahlweg festzulegen.
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Abbildung 3.22: Laserstrahlfiihrung. a) Draufsicht, b) Seitenansicht, c¢) Isometrische Ansicht.
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Abbildung 3.23: Ansicht der Driftstrecke. Der Projektildetektor befindet sich in einer Entfernung
von etwa 3 m von der Reaktionszone. Der Primérstrahl wird in einem Rohrchen gedumpt.

3.6 Driftstrecke

Der Gleichgewichtsabstand von H, liegt bei 2 a.u., was im Falle einer Ionisation
bei diesem Abstand einen KER von 13,6 €V nach sich ziehen wiirde. Damit ndhme
jedes Fragment eine Geschwindigkeit von 0,0165 a.u. oder 36101, 4" auf. Vergleicht
man dies mit der Geschwindigkeit des Ionenstrahls von 2,83 a.u., so ergibe sich
aus der Detektorgrofie mit einem Radius von 40 mm und dem Strahlensatz eine
Driftstrecke von fast 7 m, um den Detektor vollsténdig auszuleuchten, sofern der
Schwerpunkt der beiden Fragmente in der Detektormitte ldge. Diese Lange ist aber
schon allein in praktischer Hinsicht durch die Abmessungen der Experimentierhalle

nicht zu erreichen.

Im vorliegenden Experiment betréagt die Driftstrecke, gemessen von Reaktionsort
bis zum Detektor, etwa 3 m, sodass der Detektor zwar nicht vollstandig ausgeleuch-
tet werden kann, der Schwerpunkt der Fragmente jedoch nicht genau in der Mitte
liegen muss. In Abb. 3.23 ist der schematische Aufbau der Driftstrecke dargestellt.
Durch die Strahlanalyse hinter dem Elektronenspektrometer haben der Primarstrahl

und die aus Reaktionen entstandenen Protonen andere Trajektorien. Wahrend die
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Abbildung 3.24: Aufbau des Elektronspektrometers. Ein Aufsatz iiber der Laser-Eintrittsoffnung
sorgt fiir minimale Feldverzerrungen im Bereich der Offnung. Vor und hinter dem Spektrometer
sind elektrische Ablenkeinheiten installiert. Des Weiteren finden sich zwei Strahlfindungsdetektoren
sowie ein in Strahlrichtung versetzter Elektrondetetktor. Bemaflungen fiir das Spektrometer finden

sich in Abb. 3.25.

fragmentierten Protonen alle auf den Detektor treffen, wird der Primérstrahl in ei-
nem kleinen Rohr gedumpt. Dieser Dump ist derart aufgebaut, dass auch der Strom
gemessen werden kann, der auf ein isoliertes Plattchen an seinem Ende trifft. Der
Abstand des Dumpréhrchens zum Detektor ist dabei so gewéahlt, dass auch Teilchen,
die unmittelbar nach der Strahlanalyse in Restgasstofien ionisiert werden, nicht mehr

auf den Detektor gelangen kénnen.

3.7 Das Elektronenspektrometer

Die eigentliche Reaktion findet im Bereich des Elektronspektrometers statt. Daher
finden sich viele der wesentlichen Teile ebenfalls in diesem Bereich. Besonders die
Konzeption dieses Spektrometers ist direkt auf die Verwendung der bereits disku-
tierten geometrischen Anordnung des Lasers zur lonenstrahlachse und auf die Ver-
wendung von Ionen in einem Geschwindigkeitsbereich um 3 a.u. ausgelegt.

Wegen der Geschwindigkeit der Ionen ist das Spektrometer lang gezogen. Der Elek-
tronendetektor ist aus dem gleichen Grund in Strahlrichtung versetzt angebracht. Da
der Reaktionsort innerhalb des Spektrometers liegt, muss eine Vorrichtung integriert
werden, die es dem Laser erlaubt, ohne Streuung das Spektrometer zu passieren. Dies
sollte dennoch derart geschehen, dass das homogene elektrische Feld innerhalb des
Spektrometers moglichst wenig gestort wird. Um dies zu gewéhrleisten, wird ober-
halb der Laser-Eintrittsoffnung ein Aufsatz angebracht, der Felddurchgriffe an der
Offnung so gut wie moglich verhindern soll. Abb. 3.24 zeigt eine Explosionsskizze

des Spektrometers.
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Um ein moglichst reines Target zu erhalten, ist unmittelbar vor dem Spektrome-
ter eine elektrische Ablenkeinheit installiert. Fiir den Ablenkungswinkel « in einem

homogenen elektrischen Feld der Lange 1 gilt:

(3.10)

Daraus folgt, dass Targetionen, die durch Stofe mit dem Restgas Elektronen einge-
fangen haben oder vollstdndig ionisiert wurden, sich durch Ladung bzw. Masse von
den H, -Ionen unterscheiden, wihrend ihre Geschwindigkeit jedoch in erster Linie
unveriandert bleibt. Wahrend neutrale Hs-Molekiile also ohne eine Ablenkung zu
erfahren das elektrische Feld durchqueren, werden Protonen entsprechend stérker
abgelenkt. Da dieses Verfahren einer Sauberung des Ionenstrahls von umgeladenen
Targets darstellt, wird diese Ablenkeinheit auch als Strahlreinigung bezeichnet.

Weiterhin ist hinter dem Spektrometer ein gleichartiger, jedoch um 90° gedrehter
Aufbau zu finden. Hier wird vor allem der Primérstrahl von den Teilchen getrennt,

die vom Laserfeld ionisiert wurden und daher aus Protonen bestehen (Strahlanalyse).

3.7.1 Untergrundunterdriickung

Grundsétzlich gibt es verschiedene Quellen fiir Hintergrundsignale. Um eine sinnvolle
Aussage tiber die physikalischen Prozesse treffen zu konnen, ist es daher notwendig,
diese Hintergrundsignale so gut wie moglich zu unterdriicken. Dabei muss man zwi-
schen Hintergrundionen und Hintergrundelektronen unterscheiden. Hintergrundio-
nen entstehen vordringlich durch Stofe mit dem Restgas zwischen Strahlreinigung
und Strahlanalyse. Unabhéingig davon, ob das H; -Ion dabei ionisiert oder lediglich
in einen repulsiven Zustand angeregt wird, entstehen Protonen, die zunachst einmal
die gleiche Trajektorie haben werden, wie Protonen, die durch Wechselwirkung mit
dem Laserfeld entstehen. Allerdings sind diese zuféllig entstehenden Protonen gleich-
méafig in der Zeit verteilt, wahrend Fragmente, die durch den Laser erzeugt werden,
mit diesem notwendigerweise zeitlich korreliert sind. Bei einer Repetitionsrate von
8kHz ist nur alle 125us ein Signal zu erwarten. Da selbst bei einem Aufbruch in
Flugzeitrichtung die Flugzeit nur wenige ns von der Flugzeit des Schwerpunktes
abweicht, ist es moglich, durch eine Flugzeitbedingung diesen Untergrund nahezu
vollstandig zu unterdriicken.

Fiir den Elektronenuntergrund gibt es dagegen diverse Ursachen:

1. Der Laser ionisiert nicht nur Targetionen, sondern auch das Restgas.

2. Der Laser trifft nach dem Fokusbereich durch die Strahldivergenz auf Teile des

Spektrometers und 16st dort Elektronen aus.
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3. Der lonenstrahl ionisiert das Restgas und erzeugt dabei ebenfalls Elektronen.

Wiéhrend letztere nicht mit dem Laserstrahl zeitlich korreliert sind und daher ana-
log zu den Projektilen tiber eine Flugzeitbedingung stark reduziert werden kénnen,
verfiigen alle Elektronen, die in Laser-Reaktionen entstehen, eine an den Laserpuls
gekoppelte Verteilung in der Zeit. Da diese Verteilung mit der der echten Elektro-
nen zusammenfallt, ist eine Unterdriickung tiber die Flugzeit in diesem Fall nicht
sehr erfolgsversprechend. Vor allem die Restgasionisation durch den Laser stellt ein
grundlegendes Problem bei allen Experimenten dar. In diesem Aufbau konnte je-
doch eine effiziente Methode gefunden werden, bei der diese Elektronen idealerweise
vollstandig unterdriickt werden:

Grundidee ist dabei, dass ein entscheidender Unterschied in der Geschwindigkeits-
verteilung der Targetionen im Vergleich zu den im Restgas vorhandenen Teilchen
besteht. Letztere bewegen sich innerhalb der Kammer in erster Naherung thermisch.
Die innere Energie eines Teilchens im thermodynamischen Gleichgewicht gentigt nun

der Formel:

Etranslation - ﬁ : kB -T (311)

[\)

n gibt hierbei die Anzahl der Freiheitsgrade, kg die Boltzmann-Konstante und T die
Temperatur an. Die Anzahl der Freiheitsgrade hiangt von der Teilchensorte ab, unter-
teilt sich aber im Allgemeinen in drei translatorische Freiheitsgrade sowie Rotations-
und Vibrationsfreiheitsgrade. Fiir die Betrachtung der Geschwindigkeit spielt aller-

dings nur die Translation eine Rolle, sodass sich fiir die Energie ergibt:

3
Etranslation - 5 : kB -T (312)

Dies kann nun mit der allgemeinen Formel fiir die kinetische Energie gleichgesetzt
werden, wobei zu bedenken ist, dass es sich um eine themische Verteilung handelt

und daher die mittlere Geschwindigkeit zu Grunde gelegt werden muss:

1 9 3

Z.om. — 2 kn-T 3.13
m <v > 5 kb (3.13)

Daraus folgt unmittelbar fiir die mittlere Geschwindigkeit:

(v) = \/W (3.14)

Da die Geschwindigkeit mit % skaliert, werden Wasserstoffmolekiile mit etwa 19007
im Restgas die grofite Geschwindigkeit haben. Vergleicht man dies mit der Geschwin-

digkeit von 2,83a.u. = 6,2 - 106% der Ionen, so erkennt man, dass sich die Teilchen



78 3. Experimenteller Aufbau

des Restgases dazu annéhernd in Ruhe befinden. Zugleich wird deutlich, dass unab-
hingig von allen physikalischen Prozessen die Hy -Ionen ein bewegtes Bezugssystem
mit nicht zu vernachléssigender Geschwindigkeit darstellen. Dies trifft auch und ins-
besondere auf Elektronen, die im Laserfokus erzeugt werden, zu.

Die Endgeschwindigkeit von im Laser erzeugten Elektronen hangt von der Pola-
risation und der Phase des Lasers ab. Bei linear polarisiertem Laserlicht ist die
aufgenommene mittlere Geschwindigkeit der Elektronen (v) = 0, hat allerdings eine
Verteilung, die sich bis zu einer Energie von 2- U, erstreckt. So lange die Laserinten-
sitdt nicht in relativistische Groflen vordringt, kann in den Wechselwirkungen des
Laserfeldes mit Elektronen der magnetische Anteil vernachlissigt werden, weshalb
die Geschwindigkeit der Elektronen in diesen Féllen, bis auf die Anfangsgeschwin-
digkeitsverteilung, in Laserpolarisationsrichtung orientiert sein wird.

Bei zirkularer Polarisation entspricht die Endenergie der Elektronen dem pondero-
motiven Potential Ey;, = U, sofern die Ionisation zum Zeitpunkt der Peakintensitét
stattfand. Fiir eine lonistaion zu einem anderen Zeitpunkt kann die Elektronen-
energie errechnet werden, indem statt der Peakintensitdt die aktuelle Intensitat in
Formel 2.22 eingesetzt wird (genaueres hierzu findet sich in Kapitel 4.2). Fir eine
Peakintensitéit von e, = 2 - 1025 ergibt sich U, ~ 22¢V und v ~ 1,3 a.u. in
der Polarisationsebene. Elektronen, die aus dem Restgas erzeugt werden und die ei-
ne vernachlassigbare Anfangsgeschwindigkeit haben, werden dementsprechend diese
Geschwindigkeit in der Polarisationsebene erhalten. Aus H, -Ionen stammende Elek-
tronen besitzen dahingegen die nicht zu vernachlédssigende Anfangsgeschwindigkeit
des bewegten Bezugssystems, die sich zu der Geschwindigkeit, die die Elektronen
im Laserfeld aufnehmen, vektoriell hinzuaddiert. Daher ergeben sich unterschied-
liche Trajektorien fiir Target-Elektronen und Untergrundelektronen. Das Elektro-
nenspektrometer ist nun derart aufgebaut, dass Elektronen, die im Laserfeld und
im homogenen elektrischen Feld des Spektrometers beschleunigt werden, nicht auf
den Elektronendetektor gelangen, wahrend Target-Elektronen durch die zusétzliche
Geschwindigkeitskomponente den Elektronendetektor erreichen kénnen (siche Abb.
3.25).

Zuletzt bleiben noch Elektronen, die durch die Divergenz des Photonenstrahls oder
Streulicht an Spektrometerteilen entstehen. Je nachdem, wo genau diese Elektro-
nen entstehen, konnen sie von den Target-Elektronen iiber die Auftreffposition auf
dem Detektor separiert werden. Bei linear polarisiertem Licht steht aulerdem eine
Flugzeitseparation zur Verfiigung. Bei zirkularer Polarisation kann es allerdings zu

Uberschneidungen kommen, die sich nur sehr schlecht bis gar nicht separieren lassen.
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Abbildung 3.25: Elektronspektrometer mit beispielhaften Elektrontrajektorien. Elektonen, die
vom Laser aus dem Restgas ionisiert werden (rot), konnen den Elektrondetektor nicht erreichen,
wahrend Target-Elektronen durch die zusédtzliche Geschwindigkeitskomponente des Targets auf den
Elektrondetektor gelangen konnen (griin).

3.7.2 Bestimmung der Strahleigenschaften

Wie bereits in Kapitel 3.2 erwahnt, ist die Targetdichte im Vergleich zur Restgas-
dichte sehr gering. Dies wirft nicht nur Probleme mit dem Elektron-Untergrund auf,
sondern fithrt iiberdies zu Komplikationen beim Uberlappen von Laser - und Ionen-
strahl, sodass es von entscheidender Bedeutung ist, ein Werkzeug zur Analyse der
Lage des Ionenstrahls und des Ortes des Laserfokus zu haben:

In vollstandig auskollimiertem Zustand entspricht die Querschnittsflache des Ionen-
strahls einem Quadrat mit 0,3 mm - 0,5 mm Seitenlénge. Der Laserfokus hingegen
besitzt einen Durchmesser von etwa 0,02 mm und eine Lange von von ca. 1 mm,
bis die Intensitdt auf 1/e abgefallen ist. Daran wird deutlich, dass es ohne geeig-
nete Mittel zur Analyse des Fokusortes und des Strahlengangs des Ionenstrahls
nahezu unméglich sein wird, diese zum Uberlapp zu bringen. Aus diesem Grund
wurde analog zum Strahlprofilmonitor von M. Unverzagt ([119]) ein System im Be-
reich der Reaktionszone installiert, das eine Ortsbestimmung des Fokus und des
Ionenstrahls ermoglicht. Dabei stehen sich ein ortsauflosender Ionendetektor und
ein nicht-ortsauflosender Elektronendetektor gegentiber (siche Abb. 3.26). Im Be-
reich des Laserfokus werden Restgasatome vom Laser ionisiert. Die entstehenden
Elektronen und Ionen werden nun durch ein homogenes elektrisches Feld auf die
jeweiligen Strahlfindungsdetektoren abgesaugt. Bei der Ionisation von Atomen und
Molekiilen, die anschliefend nicht fragmentieren, bildet das Ortsbild des Ionendetek-
tors eine direkte Projektion des ionisierenden Laservolumens entlang des elektrischen

Feldes auf die Ebene des Detektors. Desgleichen gilt auch fiir den Ionenstrahl, der
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Abbildung 3.26: Arbeitsweise der beiden Strahlfindungsdetektoren

entlang seines Weges Elektron-Ion-Paare durch Stoflionisation erzeugt:

In relativ guter Ndherung kann man bei allen Ionisationsprozessen, bei denen es
nicht zu einer Fragmentation der Ionen kommt, davon ausgehen, dass die Anfangs-
geschwindigkeit der einer thermischen Verteilung entspricht und daher zum einen
sehr gering ist und zum anderen isotrop verteilt sein wird. Sei x die Richtung des
elektrischen Feldes und seien die Detektoren parallel zur y-z-Ebene installiert, so

ergibt sich fiir den Ort in dieser Ebene:

T = t+r
Y-z Mion v
B R 3.15
= Ty7z - T'y7z — m, . ( . )
on

Dabei représentiert 7, , die Orte auf dem Detektor und r, . den tatsdchlichen Entste-
hungsort der Ionen. Fiir vernachldssigbare Startimpulse p, . < 1 sind diese beiden
Koordinaten nahezu identisch. Selbst wenn der Anfangsimpuls nicht vernachlassig-
bar ist, so gibt der Mittelwert der Verteilungen r _ bei isotrop verteiltem p, . trotz-
dem das Zentrum der Verteilung r, . an.

Etwas schwieriger erweist sich die Flugzeitrichtung x. Um den Entstehungsort in
dieser Dimension ermitteln zu kénnen, ist es im Gegensatz zur y-z-Ebene essentiell,
die Flugzeit der Ionen bestimmen zu kénnen. Aus diesem Grund befindet sich gegen-
iiber des Ionendetektors noch ein Elektrondetektor, der ein Zeitsignal auftreffender
Elektronen liefert. Da die Flugzeit der Elektronen im Vergleich zu den Flugzeiten

der Ionen sehr kurz ist, kann die lonenflugzeit tof,, in erster Naherung als die
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Flugzeitdifferenz von Elektronen und Ionen benutzt werden, also tofgiertron = 0. Es
ergibt sich fiir den Startort in x-Richtung:

E-
Ty =d — L2l
m

. tof?on + Pz tofion (3.16)
m

d représentiert dabei den Abstand zwischen Elektron- und Iondetektor. x = 0 ent-
spricht daher dem Ort des Elektrondetektors, wie es auch in Abb. 3.26 zu sehen ist.

In dieser Richtung treten allerdings diverse Schwierigkeiten auf:

1. Um den Entstehungsort berechnen zu kénnen, miissen das elektrische Feld und

der Abstand der Detektoren hinreichend genau bekannt sein.

2. Unterschiedliche Massen fithren zu deutlich unterschiedlichen Flugzeiten. Da-
her muss zumindest ungefiahr bekannt sein, welche Atom- bzw. Molekiilsorten

im Restgas vorhanden sind.

3. Laser und Ionenstrahl haben unterschiedliche Ionisationswahrscheinlichkeiten
fiir die diversen Gassorten. Daher wird der Laser andere Atomsorten ionisieren

als der Ionenstrahl.

4. Die oben vorgenommene Naherung tofgeriron = 0 ist zu ungenau.

Der erste Punkt ist in ausreichender Genauigkeit aus den geometrischen Abmes-
sungen des Spektrometers sowie der angelegten Spannungen zu entnehmen. Um
die unterschiedlichen Massen zu beriicksichtigen, wurde ein Massenspektrometer
installiert, das zuverlassige Informationen tiber die Zusammensetzung des Restgases
liefert. Um zusétzliche Sicherheit in der Bestimmung der Massen zu erhalten und zu-
sitzlich die abweichenden Ionisationswahrscheinlichkeiten zu berticksichtigen, kann
iiber ein Nadelventil das Restgas kiinstlich mit “° Ar kontaminiert werden, sodass der
Partialdruck von Argon zwei Groflenordnungen tiber allen anderen Partialdriicken
liegt. Dies spiegelt sich selbstverstéandlich auch in den Ionisationsraten wider, sodass
die meisten Ionisationen an den Argonatomen stattfinden werden. Mit der Atom-
masse 40 besteht bei Argon keine Verwechslungsgefahr zu anderen Komponenten
des Restgases. AuBerdem lédsst sich Argon mit den TMP sehr effizient abpumpen,
sodass, nachdem die Zufuhr von Argon eingestellt wird, dieses innerhalb von Sekun-
den nahezu voéllig aus der Kammer verschwunden ist (Abb. 3.27). Um schlieBlich
eine Verbesserung der Naherung tofgertron = 0 zu erreichen, kann man als Flugzeit
fir die Elektronen die Flugzeit einsetzen, die sie bei einem Start mit v = 0 von
der Mitte hétten. Bei den typischen elektrischen Feldstarken und Abmessungen des

Spektrometers ergibt sich eine Elektronenflugzeit von etwa 12, 5ns. Zum Vergleich
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Abbildung 3.27: Verlaufsgraf der Partialdriicke beim Stoppen der Argonzufuhr. Innerhalb von
10 s fallt die Argonkonzentration um iiber drei Gréfenordnungen.

haben die Argon-Atome Flugzeiten im Bereich von 3400 ns, wie beispielsweise in
Abb. 3.28 zu sehen ist. Daraus ist ersichtlich, dass schon die erste Ndherung nur
eine kleine Abweichung von der tatsdchlichen Flugzeit liefert. Benutzt man nun
die immer noch nicht exakte Naherung tofgieriron = 12, 5ns, so ist die Abweichung,

die man erhélt, in der Grofenordnung einer Nanosekunde und damit hinreichend gut.

Mit diesem Strahlprofilmonitor ist es moglich, sowohl eine dreidimensionale Spur
des Ionenstrahls als auch den Ort des Laserfokus zu erhalten. In Abb. 3.29 sind
die Projektionen von Ionenstrahl und Laserfokus auf die drei Hauptebenen zu se-
hen. Durch dieses Verfahren kann zwar noch nicht sichergestellt werden, dass sich
Laserfokus und Ionenstrahl iiberlappen, jedoch sind ihre Positionen nun so nahe
beieinander, dass durch leichte Lageverinderungen eine Optimierung des Uberlapps

moglich ist.

AuBer der wichtigen Eigenschaft der Strahllage ist bei Laserstrahlung zusétzlich
noch die Peakintensitat von wichtiger Bedeutung. Wéahrend bei der Verwendung
zirkularer Polarisation die Elektronenenergie zur Bestimmung herangezogen werden
kann (siehe Kapitel 4.2), ist man bei linearer Polarisation auf andere Methoden
angewiesen, um die Peakintensitdat zu bestimmen:

Dazu kann eine Methode verwendet werden, wie sie in [2] und [125] verwendet wird.
Wesentlich dabei ist, dass die Wahscheinlichkeit und damit die Rate fiir bestimmte
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Abbildung 3.28: Typisches Flugzeitspektrum der Restgasionen, ionisiert durch Ionenstrahl oder
Laser. Das Vakuum wurde gezielt mit Argon kontaminiert, um eine eindeutige Zuordnung Masse
— Flugzeit zu erhalten.

—
-
-
_—
— .
z

Abbildung 3.29: Projektion der Tonenstrahlspur und des Laserstrahls. Die z-Achse weist entlang
der Flugzeitrichtung der Ionen, die x-Achse in Flugzeitrichtung der Elektronen.
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Aufbruchsmechanismen von neutralem Wasserstoff von der Peakintensitiat abhdngen.
Fiir jede Intensitéit ergeben sich also spezifische Verhéltnisse der Peaks zueinander.
Die Fragmentation erfolgt dabei iiberwiegend in Polarisationsrichtung. Um einen
direkten Vergleich zu den gemessenen Daten zu erhalten findet sich die entsprechende
in Katitel 4.1 (Abb. 4.1).

Da selbst in sehr gutem Vakuum immer noch Wasserstoffmolekiile vorhanden sind,
ist es moglich, eine Intensitéatseichung vorzunehmen, die direkt aus den Eigenschaften

des Laserfokus resultieren.

3.8 Experimentelle Durchfiihrung

Die Durchfiithrung des Experiments gliedert sich im Wesentlichen in die Einstellung
und Optimierung des Ionen- und Laserstrahls sowie deren Uberlappung und im

Weiteren die Analyse der relevanten Daten.

3.8.1 Einstellung des Experiments

Vorbereitung:

Vor Beginn der Messung muss sichergestellt sein, dass das Vakuum den gestell-
ten Anforderungen entspricht. Gegebenenfalls ist es notwendig, den Aufbau vorher
auszuheizen. Ca. fiinf Stunden vor Beginn des Experiments sollte die Kiihlfalle im
Bereich der differentiellen Pumpstufe (Abb. 3.12) gefiillt werden, da diese einen
messbaren Einfluss auf das gesamte Vakuumsystem hat (siche Abb. 3.14). Auch
die Titan-Sublimationspumpe kann unter Umstanden zur Verbesserung des Vaku-
ums benutzt werden, was allerdings bei gut ausgeheizter Kammer nur noch einen

geringen Einfluss hat, sodass im Normallfall darauf verzichtet werden kann.

Grobeinstellung von Ionen und Laserstrahl:

Die Einstellung des Systems beginnt mit dem separaten Einstellen des Ionen- und
des Laserstrahls. Die Reihenfolge ist dabei unbedeutend.

Der Ionenstrahl wird zunachst bei geoffnetem Eingangskollimator auf den dahin-
terliegenden Faraday-Cup (FC) (vgl. Abb.3.12) optimiert. Anschliefend wird der
Kollimator auf etwa 0,5 mm x 0,5 mm geschlossen. Auf dem FC verbleiben dann ty-
pischerweise 1-5 nA. Nun werden die Strahlfindungsdetektoren sowie die Deflektoren
zur Strahlreinigung und -analyse in Betrieb genommen. An der Strahlreinigung liegt
bei 400 keV H; -Ionen insgesamt eine Spannung von 2,77 kV und an den Strahlana-
lysedeflektoren eine Spannung von 2,43 kV an. Mittels des Nadelventils werden nun
kleinste Mengen Argon in die Experimentierkammer geleitet, bis das Vakuum vom
Messanschlag der Vakuummesszelle (5-1071%mbar) auf etwa 1-10~3mbar angestiegen
ist. Durch Herausfahren des FC gelangt der Ionenstrahl in die Experimentierkam-

mer. Mit Hilfe der Stahlfindungsdetektoren wird nun die Position des lonenstrahls
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tiberpriift und ggf. durch eine Verschiebung der Kollimatorposition und/oder eine
Variation der Spannung fiir den Strahlreinigungsdefliektor korrigiert. Darauf folgend
wird der FC zwecks Strahlblockung wieder eingefahren und die Argonzufuhr ge-
stoppt. Das Vakuum sollte daraufhin nahezu sofort wieder zum Wert vor Offnung
des Nadelventils absinken (vgl. Abb. 3.14). Anschliefend kann der Projektildetektor
mit Spannung versorgt und der FC wieder aus dem Strahlweg gefahren werden. Als
Triggersignal sollte in diesem Abschnitt das MCP-Signal des Projektildetektors ver-
wendet werden. Die Rate auf dem Projektildetektor sollte 10 kHz bei unblockiertem
[onenstrahl nicht wesentlich tiberschreiten. Insbesondere falls Teile des Primérstrahls
den Detektor treffen, steigt die Rate erheblich an und kann bei langerer Zeitdauer
den Detektor beschédigen. Sollte eine zu hohe Rate nicht vom Primérstrahl her-
rithren, kann die Offnung des Eingangskollimators geringfiigig verindert werden.
Im Idealfall befindet sich auf dem Ortsbild des Detektors im Bereich der Mitte ein
Fleck erhohter Intensitédt, von dem ein Streifen zur Seite und ein Streifen nach oben
verlauft. Der Fleck entspricht stobedingten Dissoziationsprozessen im Bereich zwi-
schen Strahlreinugung und -analyse und die Streifen zeigen entsprechende Prozesse,
die im Bereich der jeweiligen Deflektoren stattfinden. Im Dump kann idealerweise
ein Strom gemessen werden, der dem mit dem FC gemessenen etwa entspricht. Der
Detektor sollte keineswegs bei einer Argonzufuhr in die Experimentierkammer ein-
geschaltet bleiben, da dies einen erheblichen Anstieg der fragmentierten Projektile

mit sich bringt und ebenfalls den Detektor beschadigen kann.

Der Laserstrahl sollte zunéchst in vertikaler Richtung polarisiert sein, damit die Po-
larisationsachse in der Ebene der Detektoren liegt. Durch die an diversen Stellen
installierten Blenden ist es moglich, den Laserstrahl iiber den gesamten Strahlweg
(vgl. Abb. 3.22) von 16,5 m zu fixieren. Mit den Strahlfindungsdetektoren kann
nun die Position des Laserfokus ermittelt werden. Hierbei werden wiederum kleinste
Mengen Argon zugefithrt und die Laserintensitdt an einer Blende erheblich redu-
ziert, da sonst Mehrfachionisationen iiberwiegen wiirden.

Die Position des Laserfokus kann auf zwei Wegen manipuliert werden: Zum einen
ist der Spiegel tiber eine Verlangerung an einer Mikrometerschraube befestigt (vgl.
Abb. 3.16), sodass sich iiber diese die Fokusposition in Laserausbreitungsrichtung
verschieben lasst. Dies entspricht einer linearen Verschiebung in der x-z-Ebene. Zum
anderen konnen auch der Winkel, in dem der Laser auf den fokussierenden Spiegel
fallt sowie der Auftreffort leicht verdndert werden, was durch eine geringfiigige Ver-
kippung der letzten beiden Spiegel vor dem FEintritt in die Experimentierkammer
zu erreichen ist. Dieses Verfahren ist allerdings durch die Unkenntnis des aktuellen
Winkels zum Fokussierspiegel und der Position auf diesem nur ungenau zu hand-
haben. Auch sind solche Anderungen nur in begrenztem MaBe umkehrbar, da fiir

gewoOhnlich beide Spiegel zur gleichen Zeit variiert werden miissen. Die Position des
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Abbildung 3.30: Ortsbild des Projektildetektors mit Bedingung auf die Projektilflugzeit a) bei
geringer Intensitit I < 10'* -2, b) hoher Intensitit I = 5- 10141, [89)
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Laserfokus sollte etwa mittig in y-Richtung und x-Richtung sein. Da die z-Richtung
im Idealfall der Ausbreitungsrichtung des Ionenstrahls entspricht, ist eine Verschie-
bung in z-Richtung in gewissen Grenzen moglich, hat aber natiirlich einen Einfluss
auf den Auftreffort der Elektronen auf den Elektrondetektor und in geringem Mafe

auf die Flugzeit der Ionen.

Trotz erheblich verminderter Intensitat ionisiert der Laser fiir gewohnlich erheblich
mehr Restgasatome als der Ionenstrahl. Um nun beide Strahlen auf den Strahl-
findungsdetektoren gleichermafien deutlich zu sehen, ist es daher notwendig, den
Ionenstrahl tiber einen erheblich ldngeren Zeitraum aufzunehmen als den Laser. Da-
her wird der Laser geblockt, wihrend die Spur des Ionenstrahls aufgenommen wird.
Nach ein paar Minuten, wird der Laser fiir einen Zeitraum weniger Sekunden nicht
geblockt. So entstehen die in Abb. 3.29 dargestellten Spektren. Nun kann je nach
spezieller Strahllage die Position des lonenstrahls oder des Laserfokus wie bereits
erwahnt verandert werden, bis Fokus und Ionenstrahl in allen Richtungen optisch

aufeinander liegen.

Feineinstellung des Uberlapps:

Nach der Einstellung tiber die Strahlfindungsdetektoren ist der ca. 0,5 mm breite
Ionenstrahl und der 1 mm lange und 23pm im Durchmesser messende Laserfokus
nahezu im Uberlapp. Um diesen allerdings exakt einzustellen, ist die Auflosung der
Detektoren nicht genau genug. Die Feineinstellung erfolgt daher iiber eine Optimie-
rung der tatsiachlichen Reaktionsrate. Bei unterbrochener Argonzufuhr und nicht re-
duzierter Laserintensitat kann der Projektildetektor wieder mit Spannung versorgt
werden. Als Triggersignal wird die in Kapitel 3.1.4 beschriebene Koinzidenzschal-
tung von Laserpuls und Projektilsignal benutzt.

Eine erste Feineinstellung erfolgt iiber das Vergleichen der Koinzidenzrate mit der
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Projektilrate, die beide direkt ablesbar sind. Die Projektilrate besitzt typischerwei-
se Werte zwischen 2 kHz und 10 kHz, die Koinzidenzrate zwischen 150 Hz und
400 Hz. Das beste erreichte Resultat fiir das Verhéltnis dieser beiden Groflen ist
% = 0,055. Damit entfallt im besten Fall 5,5 % der Projektilrate auf Laserbe-
dingte Prozesse. Dieser Anteil ist niedriger als die natiirliche Tonenstrahlbedingte
Schwankung der Rate. Daher kann auch die Koinzidenzrate selbst als eine passable
Richtgrofle fiir den Uberlapp angenommen werden, statt des etwas umstéindlicheren
Verhéltnisses von Koinzidenz- zu Projektilrate.

Bei einer zumindest teilweisen Uberlappung entsteht auf dem Projektildetektor ein
Bild dhnlich dem in Abb. 3.30 a). Sobald es zu Reaktionen mit dem Laser kommt,
sind auch ausgezeichnete Flugzeiten der Ionen vorhanden, sodass auf diese eine dis-
kriminierende Bedingung fiir andere Spektren gesetzt werden kann. Bei den darge-
stellten Spektren wurde diese Bedingung bereits genutzt. Die entstehende Struktur
ist ein Indiz fiir Dissoziationsprozesse bei geringer Intensitit, was bei hoher Laser-
intensitit darauf hindeutet, dass die Uberlappung im Randbereich des Laserfokus
stattfindet. Durch leichte Variation des Ionenstrahls oder des Lasers kann nun ver-
sucht werden, den Uberlapp zu optimieren. Sobald der Fokusbereich einen besseren
Uberlapp mit dem Ionenstrahl bildet, steigt die Intensitit in diesem Bereich, so-
dass es zu der in Abb. 3.30 b) dargestellten Verteilung kommt. Im Auflenbereich der

Verteilung sind bereits lonisationsprodukte sichtbar.

Eine weitere Feineinstellung kann tiber den Elektrondetektor vorgenommen wer-
den. Die Verteilung der Elektronen in den beiden Ortsrichtungen und in Elektron-
flugzeitrichtung ohne zusétzliche Bedingungen entsprechen denen in Abb. 3.31. Im
Ortsbild ist dabei zunachst nur eine breite Verteilung auf der dem Reaktionsbe-
reich zugewandten Seite des Elektrondetektors zu erkennen. Bei Betrachtung der
Elektronflugzeit ldsst sich dagegen eine deutliche Struktur erkennen. Da die Polari-
sationsrichtung des Lasers nicht in Richtung der Elektronflugzeit verlauft, ist eine
Flugzeit von ca. 12,5 ns zu erwarten. Die dargestellte Verteilung besitzt tatsachlich
eine Haufung bei dieser Flugzeit. Dies wird auch insbesondere deutlich, wenn eine
Bedingung auf die Projektilflugzeit und den Projektilort gesetzt wird, sodass nur
Elektronen angezeigt werden, zu denen es ein Proton aus einem lonisationsprozess
gibt. Dies ist in Abb. 3.32 dargestellt. Im Ortsbild des Detektors wurde zusatzlich
eine Bedingung auf eine Elektronflugzeit zwischen 7 und 18 ns angewendet, sodass

dieses Spektrum am wenigsten Elektronuntergrund aufweist.

Eine letzte Feineinstellung kann tiber das Verhéltnis der Gesamtzahl der Projektile
zur Anzahl der Ereignisse im linken Spektrum von Abb. 3.32 vorgenommen wer-
den. Dies liefert die beste schnell zugiangliche Kenngrofle fiir den Anteil ionisierter
Targetatome. Fiir das dargestellte Spektrum und auf die Projektilflugzeit begrenzte
Projektile liegt das Verhaltnis bei w = 61.

Elektron
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Abbildung 3.31: Rohdaten des Elektrondetektors ohne Bedingungen: von links nach rechts: Orts-
bild des Detektors, Flugrichtung der Ionen gegen die Elektronflugzeit, Elektronflugzeit gegen die
Polarisationsrichtung des Lasers.
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Abbildung 3.32: Wie Abb. 3.31 mit Bedingung auf 474,5 ns < tofprojertit < 479 ns, 9 a.u. <
|pProjertit] < 30 a.u. und [p., projektit|] < 15 a.u.. In der linken Abbildung wurde zusétzlich eine
Bedingung auf die Elektronflugzeit 7 ns < tofgiektron < 18 ns gesetzt.
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Raten:
Projektildetektor 8 kHz Ionisierte Projektile 4,5 Hz
Laser-Projektil-Koinzidenz 300 Hz || Elektrondetektor 2-7 kHz

Projektile im Flugzeitfenster | 64 Hz Elektronen im Koinzidenzfenster | 15 Hz

Dissoziierte Projektile 59,5 Hz || Echte Elektronen 1 Hz

Tabelle 3.2: Ereignisraten. In schwarz dargestellt sind direkt gemessene Raten, in blau aus der
Koinzidenzrate und den Spektren errechnete Raten.

Nach der Einstellung kann mit Hilfe der Strahlfindungsdetektoren bei blockiertem
Ionenstrahl ein Intensitatsspektrum gemafl Kapitel 3.7.2 aufgenommen werden.

Um zirkulare Polaristion zu erhalten, wird ein A\ /4-Plattchen in den Strahlengang des
Lasers eingefiigt. Im Idealfall &ndert sich dabei die Strahllage des Lasers nicht, ggf.
muss aber noch einmal eine Feinjustierung erfolgen. Durch die gednderte Polarisation
sind jedoch die gewédhlten Bedingungrn nicht mehr passend und miissen entsprechend

geandert werden.

3.8.2 Datenanalyse

Im néachsten Schritt werden die aufgenommenen Daten in Impulse umgerechnet und
die verschiedenen Spektren erzeugt. Durch die Anordnung der Detektoren erfolgt

dabei die Berechnung der Impulse fiir Projektile und Elektronen auf unterschiedliche

Weise.

3.8.2.1 Berechnung der Projektilimpulse

Bei diatomaren Molekiilen erfolgt der Aufbruch der Kerne unter Vernachlassigung
des Elektrons entlang der Verbindungsachse der Kerne. Dabei nehmen sie beziig-
lich ihres Schwerpunktes einen gegensatzlichen, vom Betrag gleichen Impuls auf. Es
ist daher zweckmafig, die Auftrefforte durch eine Verschiebung relativ zum Schwer-
punkt zu definieren, der aus der Symmetrie der Verteilung leicht abzulesen ist. Es

ergibt sich mit dem so definierten Ort fiir den Impuls in der x-y-Ebene der einfache

Zusammenhang:
x
Pprrojektil,x = 1 * H (317)
Y

PProjektil,y = TN+
9 Yy tOf
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Die Flugzeit wird hier durch das gebriauchliche tof (engl. fiir time of flight) ab-
gekiirzt, x und y bezeichnen die Orte relativ zum Mittelpunkt der symmetrischen

Verteilung und m die Protonenmasse.

Der aufgenommene Impuls senkrecht zur Polarisationsrichtung liegt im Wesentli-
chen unter 5 a.u., was einer Geschwindigkeit von 0,0027 a.u. entspricht. Dies ist im
Vergleich zur Schwerpunktsgeschwindigkeit von 2,83 a.u. sehr gering, sodass man in
sehr guter Naherung das Maximum der Flugzeitverteilung als Flugzeit des Schwer-
punktes tofsp interpretieren kann. Damit ergibt sich die zuriickgelegte Strecke vom

Reaktionsort zum Detektor als:
s =y -tofsp (3.18)

Die Flugzeit andererseits ist:

s _ Vo -tofsp

tof = 3.19
Of Vges Vo + Uy ( )
Durch Umstellung ergibt sich:
- (T —1
v, = o (bofse — tof) (3.20)

tof

So lasst sich die aufgenommene Geschwindigkeit und damit auch der Impuls aus
der Schwerpunktsgeschwindigkeit, der Flugzeit und der Flugzeitdifferenz zum Flug-
zeitmaximum errechnen. Die entstehende Impulsverteilung sollte dabei symmetrisch
um den Nullpunkt angelegt sein. Ist dies nicht der Fall, kann die ermittelte Schwer-
punktsflugzeit leicht variiert werden, auch wenn sie dann leicht vom Maximum der

Flugzeitverteilung abweicht.

Damit werden alle Impulse relativ zum aus der Verteilung ermittelten Schwerpunkt
ermittelt. Da die Detektoren grundséatzlich in der Lage sind, auch mehrere Teilchen
nachzuweisen, gibt es fiir Ereignisse, bei denen zwei Protonen entstehen, grundsétz-
lich die Mé6glichkeit, die aufgenommenen Impulse aus beiden Teilchen zu bestimmen.
Durch den sehr kleinen Flugzeitunterschied beider Protonen sowie die nicht allzu

grofle rdumlich Trennung gelingt dies im vorliegenden Fall nicht.

3.8.2.2 Berechnung der Elektronimpulse

Im Vergleich zu der Berechnung der Projektilimpulse erweist sich die Zuordnung
der Elektronimpulse als wesentlich aufwendiger. Dies ist auf die bedeutend geringe-
re Elektronrate, die Abwesenheit einer dhnlich ausgeprégten Struktur sowie durch

das angelegte elektrische Feld zurtickzufiihren. Dennoch folgen auch die Elektronen
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nach dem sehr schnellen Abklingen des Laserpulses der klassischen Trajektorie eines
geladenen Teilchens mit Anfangsimpuls in einem homogenen elektrischen Feld. Fiir

die y-Komponente gilt analog zu GI. 3.18:

PElektron,y = Me * t;{f (321)

y ist dabei wiederum der Relativort zum Schwerpunkt, der durch die Position auf
den Strahlfindungsdetektoren ermittelbar ist. Fiir gewohnlich wird der Ionenstrahl
das Spektrometer mittig durchfliegen, sodass der Relativort mit dem direkt gemes-
senen y-Ort nahezu tibereinstimmt.

In z-Richtung sind die Schwerpunktsgeschwindigkeit und der vor dem Detektor lie-
gende Startpunkt zu beriicksichtigen. Sei zp der Abstand der Reaktionszone vom
Mittelpunkt des Detektors und z der gemessene Ort relativ zu dieser Mitte, ergibt

sich fiir den zuriickgelegten Weg Zz:
Z=2+% (3.22)

Und damit fiir den Impuls:

Z 20+ 2
PElektron,z = Pges,z — PSP,z = Me * W — Me - Vg = Mg * ( - UO) (323)
e

Der Abstand zj ist dabei teilweise aus der Position auf dem Strahlfindungsdetektor
abschatzbar, muss aber durch die notwenidge Symmetrie bei den Impulsen spéter

optimiert werden. Die Flugzeitrichtung schliellich folgt der Bewegungsgleichung:
1 2
x:§~a-t0fe+vx-tofe—|—a:0 (3.24)

Definiert man den Reaktionsort bei o = 0 und die Position des Elektrondetektors

als * = x4e, ergibt sich v, durch Umstellung:

Taet 1
= et 2 o, 2
v fof. 2 a-tof, (3.25)

Auch hier kann durch Variation von x4, auf die Symmetrie der Verteilung optimiert

werden.
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Abbildung 3.33: Elektronimpulse bei zirkularer Polarisation mit Bedingung 474,8 ns <
tofprojertit < 479 ns sowie der in Abb. 3.35¢) dargestellten Parallelogrammbedingung seitens
der Elektronen. Obere Reihe: Im Laborsystem. Untere Reihe: Im in die Polarisationsebene (x’-y’-
Ebene) gedrehten System.

3.8.2.3 Impulseichung bei zirkularer Polarisation

Bei zirkularer Polarisation ergibt sich eine neue Symmetrie in der Polarisationsebe-
ne. Diese féllt allerdings mit keiner durch die Detektoren ausgezeichneten Richtung
zusammen. Es ist daher ohnehin zweckméflig, eine Koordinatentransformation vor-
zunehmen. Durch eine Drehung um die y-Achse entsteht ein neues Koordinatensys-
tem, bei dem die Polarisationsebene in der ' — ¢/~ bzw. der 2/ — y-Ebene liegt. Die

verbleibende z’-Richtung ist damit senkrecht zur Polarisationsebene definiert.

Abb. 3.33 zeigt die Impulsverteilung der Elektronen bei zirkular polarisiertem Licht
im Laborsystem und im um 28° gedrehten System. Der Drehwinkel ist gegeniiber
den vermuteten 20° vergroflert. Da jedoch die Lage des Spektrometers sowie der
Einfluss des fokussierenden Spiegels nicht genau bekannt sind, kann es auch zu
solchen Winkeln kommen. In diesem neuen Koordinatensystem kann nun die Fichung
der Parameter durch das Zentrieren der Impulsverteilung erreicht werden.

Das Ortshild des Projektildetektors spiegelt bei zirkularer Polarisation eine eliptische
Form wider, bei der der Ort wiederum unmittelbar proportional zum Impuls ist.
Daher konnen ppyojektii.e Und pprojektiy Wiederum einfach tiber eine Zentrierung der
Ortsverteilung und anschliefende Anwendung von Gl. 3.18 bestimmt werden. Auch

fiir die Flugzeitrichtung ergibt sich eine symmetrische Aufbruchsstruktur, weshalb
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auch in dieser Richtung das bereits fiir lineare Polarisation beschriebene Verfahren

Anwendung findet.

3.8.2.4 Wahl geeigneter Einschrinkungen

Wie bereits in Abb. 3.30 und 3.31 erkennbar ist, befinden sich in den Rohdaten
noch sehr viele Hintergrundereignisse. Es muss daher ein wesentliches Ziel sein, die
tatsachlichen Ereignisse von den zufalligen zu trennen. Es kommt dabei sowohl auf
dem Projektil als auch auf dem Elektrondetektor zu Ereignissen, die nicht aus der
Reaktion

Hf +nhv — H"+ H" + ¢ (3.26)

stammen. Sollten dennoch ein Proton und ein Elektron gemessen werden, so bezeich-
net man diese Ereignisse als falsche Koinzidenzen. Jede Form zufalliger Ereignisse
seitens der Projektile oder der Elektronen kann in der Regel durch eine Flugzeitbe-
dingung sehr gut unterdriickt werden, da sich solche Ereignisse gleichméaflig in der
Zeit verteilen. Echte Ereignisse hingegen erreichen die Detektoren in einem sehr be-
grenzten Zeitfenster.

Da die Wahrscheinlichkeit fiir den Dissoziationsprozess
Hf +nhv — H "+ H (3.27)

erheblich hoher ist, kommt es aber gerade im Bereich des Projektildetektors auch
zu sehr vielen Ereignissen, die zwar die gleiche Flugzeit, aber keine entsprechenden
Elektronen aufweisen. In Abb. 3.34 ist der Einfluss der Flugzeitbedingungen auf den
Projektildetektor abgebildet. Die Einschrénkung auf die Projektilflugzeit eliminiert
den grofiten Teil der nicht aus der Reaktion stammenden Protonen. Eine weitere
Einschrankung auf die Elektronflugzeit wéahlt aus den verbleibenden Ereignissen im
Wesentlichen die Ereignisse aus lonisationsprozessen aus. Dies gentigt jedoch nicht,
um FEreignisse aus Dissoziationsprozessen vollkommen zu unterdriicken. Da jedoch
Ereignisse aus der Dissoziation niedrigere Impulse aufweisen, kann die Unterschei-
dung notfalls auch spater durch den Betrag des Impulsvektors bzw. die Energie

erfolgen.

Auch auf Seiten der Elektronen kommt es zu erheblichem Untergrund, der nicht
gleichméBig in der Zeit verteilt ist, wie bereits in Abb. 3.31 zu erkennen war. Dies
deutet darauf hin, dass der Laser auf irgendeine Weise diese Elektronen produziert.
Da der Hauptteil der Verteilung allerdings bei grofieren Flugzeiten liegt, ist eine
Separation iiber die Flugzeit noch méglich. Betrachtet man die Elektronspektren fiir

zirkulare Polarisation, fillt der Einfluss der gekippten Polarisationsebene direkt ins
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Abbildung 3.34: Ortsbild des Projektildetektors a) ohne Bedingungen, b) mit Bedingung auf
die Projektilflugzeit 474,5 ns < tofprojerti < 479ns, ¢) mit Bdingung auf Projektil- und
Elektronflugzeit 7 ns < tofpiektron < 18 ms.
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Abbildung 3.35: Elektronflugzeit gegen die z-Ortskomponente des Elektrondetektors. a) ohne
Bedingungen, b) Bedingung auf Projektilflugzeit 474,5 ns < tofprojerta < 479 ns und den Pro-
jektilimpuls 5 a.u. < |pprojertit] < 25 a.u., ¢) Einschrankung auf einen parallelogrammférmigen
Bereich, in dem die echten Ereignisse zu finden sind.

Auge. Die Verteilung der echten Daten besitzt dabei die Form eines Parallelogramms,
was bei einer Einschrankung der Projektilflugzeit und des Projektilimpulses noch
deutlicher wird (Abb. 3.35). Vor allem in Abb. 3.35a) fillt allerdings auf, dass es
auch falsche Koinzidenzen im Bereich einer Elektronenflugzeit von 17 ns und damit
im Bereich der echten Flugzeit gibt. Eine Bedingung auf Projektilflugzeit und -impuls
verdeutlicht den Bereich der echten Koinzidenzen (Abb. 3.35b)), so dass schliefllich
eine parallelogrammformiger Bereich als weitgreifenste Einschrankung auf Seiten der
Elektronen definiert werden kann (Abb. 3.35¢)).

Bei der Berechnung der Impulse ergibt sich also auf Seiten der Projektile eine Flug-
zeitbedingung und seitens der Elektronen eine Flugzeitbedingung bei linearer Pola-

risation sowie die dargestellte Parallelogrammbedingung bei zirkularer Polarisation.

Bei der Verteilung der gedrehten Elektronimpulse zeigt sich, dass sie von der erwarte-

ten ringformigen Struktur etwas abweicht und ein deutliches Maximum in negativer
x-Richtung zeigt (Abb. 3.36 a)).
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Abbildung 3.36: Elektronimpulse im in die Polarisationsebene gedrehten Laborsystem. a) alle
KER, b) KER<1eV
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Abbildung 3.37: Elektronimpulse im in die Polarisationsebene gedrehten Laborsystem. a) nicht
verwendete Winkel, b) verwendeter Winkelbereich

Betrachtet man nun speziell nur Ereignisse mit sehr kleinem KER und damit Prozes-
se, die der Dissoziation zuzuordnen sind und daher kein Elektron aufweisen sollten,
so erkennt man, dass im Bereich dieses Maximums noch immer ein deutlicher Beitrag
zu finden ist. In diesem Bereich werden daher echte Ereignisse von unechten derart
iiberdeckt, dass es nicht moglich ist, sie voneinander zu trennen. Deshalb wird ein
ganzer Winkelbereich dieser Verteilung bei der Analyse nicht berticksichtigt, wie in
Abb. 3.37 verdeutlicht ist.

3.8.3 Auflosungen

Die Auflosungen der Detektoren ist im Wesentlichen durch die verwendete Elektronik
limitiert, die mit den beschriebenen Systemen eine zeitliche Auflésung von bestenfalls
100 ps, realistischer jedoch 200-300 ps, liefert [121]. Dies trifft sowohl auf die Messung
der Flugzeiten als auch auf die aus Zeiten bestimmten Orte zu. Bei letzteren ergibt
sich sowohl beim Projektil- als auch beim Elektrondetektor eine Ortsauflosung von
0,3 mm. Der Fehler einer Funktion von mehreren fehlerbehafteten aber unabhéngigen

Groflen ergibt sich aus dem Gaufischen Fehlerfortpflanzungsgesetz.

dl‘l d(]?g
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Dieses Gesetz kann zur Abschétzung der Impulsauflésungen genutzt werden, indem
die Gleichungen 3.18, 3.20, 3.21, 3.23, 3.25 als Funktion darin eingesetzt werden:
Fiir ein 400 keV H, -Target ergibt sich so seitens der Projektile:

2 2
m my -,
Appz = Appy = $ (to; : A:U,y) + <§0f2y . Atof) (3.29)

Durch die vergleichsweise lange Flugzeit von 484 ns fallt der zweite Term kaum ins
Gewicht, sodass sich fiir die Ipmulskomponenten in der Detektorebene eine Auflo-

sung von 0,5 a.u. ergibt. Bei der Flugzeitrichtung ergibt sich hingegen:

_ my - (tofsp — tof) ’ mp-v my-v-(tofsp —tof) i
e J( tof AU) " <_ tof tof? Al ) 50

Bei einer Geschwindigkeit von v = 2,83 £ 0,01a.u. ergibt sich in diesem Fall eine
Impulsauflésung von 3,2 a.u., was im Vergleich zu den anderen Impulskomponenten
erheblich schlechter ist.

Fir die Elektronen ergibt sich in y-Richtung analog zu Gleichung 3.29

2 2
s ) (0

Durch die kiirzere Flugzeit hat hierbei allerdings auch der zweite Term einen Ein-
fluss auf die Auflosung. In Abb. 3.38a) findet sich die orts- und flugzeitabhangige
Auflésung in dieser Richtung. Im schlechtesten Fall erreicht die Auflosung 0,07 a.u..
Fiir die Flugzeitrichtung der Elektronen folgt:

2 2
Apes = J <:0”‘f .M> n (me. <_m§2 ~0,5- a) Atof) + (me - tof - Aa)*(3.32)

Hierin bezeichnet x die Entfernung der Reaktion von der Detektoroberfliche. Im
Normalfall betragt diese 50 mm. Dieser Wert kann auf 3 mm genau bestimmt werden.
Die einzig variierende Grofe hierin ist die Flugzeit, so dass sich eine flugzeitabhéingige
Auflésung geméfl Abb. 3.38b) ergibt. Ap, , liegt in dieser Richtung immer iiber 0,13
a.u. und erreicht fiir kurze Flugzeiten sogar 0.18 a.u..

Schliefllich entspricht die Auflosung des Elektronimpulses in Flugzeitrichtung der

H -Tonen:

Ape,zzd(fj;-m) +(W-Atof> +(fj;-Az0> £ (e - A0 (3.33)
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Abbildung 3.38: Impulsauflosung der Elektronen fiir a) y-Richtung, b) x-Richtung, die Flugzei-
trichtung der Elektronen und c) z-Richtung, die Flugrichtung der H. -Tonen.

Projektile Elektronen
Atof 0,3 ns Atof 0,3 ns
Az, Ay 0,3 mm || Ay, Az 0,3 mm

Apior = Ap, | 3,2 au. || Apioy = Ap, | 0,18 a.u.
Ap,, Ap, 0,5 a.u. || Ap, 0,07 a.u.

Ap, 0,07 a.u.

Tabelle 3.3: Auflésungen der verwendeten Detektorsysteme und der errechneten Impulse bei 400

keV H2+ -Tonen und einem elektrischen Feld von E = 35, 714% im Bereich des Elektronsprektro-
meters.

2o ist hierbei die Entfernung des Reaktionspunktes vom Mittelpunkt des Elektron-
detektors. Je nach Positionierung des Laserfokus betrigt diese Entfernung ca 110
mm.- Durch die Strahlfindungsdetektoren kann die Position auf 5 mm genau be-
stimmt werden. Vergleicht man die Auflsung in dieser Richtung (siche Abb. 3.38c¢))
mit der in y-Richtung, ist erkennbar, dass die zusitzlichen Einfliisse der Projektil-
geschwindigkeit und der resultierende Versatz des Elektrondetektors keine relevante
Verschlechterung der Auflosung zur Folge haben. Es ergibt sich eine Auflésung von
schlechtestenfalls dp. , = 0,07 a.u.. Eine Liste aller Auflésungen findet sich in Tabelle
3.3.
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4. Ergebnisse und Interpretation

Die im Folgenden prasentierten Ergebnisse gliedern sich in Messungen mit linearer
und zirkularer Polarisation. Die Intensitat betragt in der Messung mit linear pola-
risiertem Licht etwa 6 - 101407%2 und fiir die Messung mit zirkular polarisertem etwa
2. 101467%2. Vorweg lésst sich sagen, dass sich die Messungen mit linearer Polarisation
in besonderem Mafle fiir Aussagen die Kerne betreffend eignen, weil in diesem Fall
die Richtung des elektrischen Feldvektors der Laserstrahlung eindeutig ist. In allen
Versuchen, die ausschliefllich die Kerndynamik untersuchen (vgl. Kapitel 2.3), wird
daher auch linear polarisiertes Licht benutzt. Da im Rahmen dieses Experiments die
Flugzeitrichtung sowohl der Kerne als auch der Elektronen eine schlechtere Auflo-
sung als die Ortsauflosung der Detektoren aufweist, kann bei linearer Polarisation
die Richtung derart festgelegt werden, dass sie in beiden Detektorebenen liegt. Dies
ist bei Verwendung zirkularer Polarisation experimentell durch den Neigungswinkel
von 20° zwischen Laserausbreitungs- und Ionenflugrichtung nicht moéglich. Fir die
Analyse der Elektronimpulse hingegen eignet sich die Verwendung zirkularer Polari-
sation, so dass die beiden Messungen ergianzenden Charakter haben. Der inhaltliche

Schwerpunkt liegt eindeutig bei der Betrachtung der zirkularen Polarisation.

4.1 Lineare Polarisation

Intensitatseichung:

Fiir die Eichung der Intensitat bei linearer Polarisation wird das in Kapitel 3.7.2
erlauterte Verfahren benutzt. Im Gegensatz zu der Flugzeitmessung wie sie in [2]
und [125] verwendet wird, ist im Rahmen dieser Arbeit die Polarisation nicht in
Flugzeitrichtung, sondern entlang der y-Achse orientiert. Damit befindet sich die Po-
larisationsachse sowohl parallel zum Elektrondetektor als auch nahezu parallel zum
Projektildetektor. Mit Hilfe der Strahlfindungsdetektoren kann ein entsprechendes
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Abbildung 4.1: Flugzeitverteilung von Wasserstofffragmenten bei diversen Laserintensitdten. Das
Verhiltnis der unterschiedlichen Peaks gibt Aufschluss tiber die Peakintensitét. (aus [125])

Eichspektrum fiir Wasserstoff gewonnen werden. Da der Auftreffort auf dem Ionen-
detektor bei dieser Anordnung linear zum Anfangsimpuls ist (vgl. 3.15), geniigt die
Betrachtung des Auftreffortes in Polarisationsrichtung, um eine Intensitatseichung
vornehmen zu konnen. In Abb. 4.2 ist eine solche Verteilung beispielhaft dargestellt.

Durch Vergleich mit Abb. 4.1 lasst sich die Intensitat auf iiber 6- 1014% bestimmen.

Projektilspektren:

Bei linearer Polarisation schwingt das elektrische Feld entlang einer Achse. Eine Ro-
tationssymmetrie um diese Achse dementsprechend fiir alle Messungen zu erwarten.
In Abb. 4.3 a) ist der Projektilimpuls in der Detektorebene dargestellt (x-y-Ebene).
Die Polarisationsrichtung verlduft entlang der y-Achse. Im Bereich bis etwa 10 a.u.
finden sich Dissoziationsprozesse. Die Ankerstruktur ist dabei eine typische Struk-
tur fiir Bond-Softening-Prozesse. Eine genauere Betrachtung der Dissoziationsme-
chanismen in diesem Versuch findet sich in [89]. Fiir groBere Impulse finden sich
Beitrédge von lonisationsprozessen. Schon in dieser Abbildung ist ersichtlich, dass
die Tonisation tiberwiegend dann stattfindet, wenn das elektrische Feld in Richtung

der molekularen Achse weist.

Vergleicht man die Spektren fiir die x-y-Ebene (Detektorebene) mit der fir die z-
y-Ebene, féllt auf, dass die Flugzeitrichtung vor allem im Bereich der Dissoziation

eine erheblich schlechtere Auflosung liefert als die beiden Ortsrichtungen. Dies hat
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Abbildung 4.2: y-Impulse fragmentierter Ho-Molekiile aus dem Restgas. Ein Vergleich der Peaks
mit Abb. 4.1 zeigt, dass die Intensitéit des Lasers iiber 6 - 104X liegt.
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Abbildung 4.3: a) Projektilimpuls in der x-y-Ebene fiir Projektilflugzeiten 474,5ns < tof, <
479ns. Die Polarisationsrichtung verlduft entlang der y-Achse. Im Inneren Bereich, fiir Impulsbe-
trage < 10 a.u. finden sich Events, die der Dissoziation zugeordnet werden kénnen. Im &ufleren
Teil finden sich die Protonen, die aus Ionisationsprozessen stammen. Um den Kontrast zwischen
Dissoziation und Ionisation zu verbessern, wurde eine Bedingung auf das Vorhandensein eines
Elektronsignals gesetzt. b) Projektilimpuls in z-y-Richtung. Die Dissoziationsprozesse sind im Ver-
gleich zur Tonisation breit ausgeschmiert, da diese Prozesse bei sehr viel niedrigeren Intensititen
und damit iiber einen grofleren Raumbereich stattfinden.
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im Wesentlichen zwei Ursachen: Zum einen haben die H5 -Ionen in dieser Richtung
bereits eine Geschwindigkeit von 2,83 a.u. (bei 400 keV Beschleunigungsspannung).
Die beiden Protonen erhalten im Molekiilsystem jeweils einen Impuls von maximal
20 a.u., was einer Geschwindigkeit von 0,01 a.u. entspricht. Bei einem Molekiil, das
in Flugzeitrichtung dissoziiert, macht dies so einen Flugzeitunterschied von nur 2,5
ns aus. Fiir kleinere Impulse ist der Flugzeitunterschied entsprechend noch geringer.
Da die Zeitauflosung der Detektoren, bzw. der verwendeten Elektronik bestenfalls
bei 0,1 realistisch allerdings eher 0,3 ns betrdgt [121], liefert die Flugzeitrichtung
eine erheblich schlechtere Auflosung als die Ortsrichtungen (vgl. Kapitel 3.8.3).

Zum anderen kommt es schon bei einer Intensitat unter 1014% zu Dissoziations-
prozessen. Da fiir die Fokussierung eine relativ lange Brennweite von 20 cm benutzt
wurde, ergibt sich ein entsprechend langer Fokus. Die Region bis die Intensitdt auf
1/e abgefallen ist, betrigt etwa 1,9 mm. Bei einer Peakintensitiat von 6 - 1014% ist
der Bereich, in dem noch geniigend Intensitéit fiir Dissoziationsprozesse vorhanden
ist, entsprechend noch grofler, wihrend Ionisationsprozesse nur in einem sehr viel
engeren Bereich um den Fokusort anzutreffen sind. Durch den flachen Winkel von
20° zwischen Ionenstrahl und Laserausbreitungsrichtung befindet sich die langliche
Ausdehnung des Fokus im Wesentlichen entlang der Flugzeitrichtung. Eine Ortsun-
schirfe von ca. 2,5 mm des Entstehungsortes fithrt bei einer festen Schwerpunkts-
geschwindigkeit von 2,83 a.u. und der gegebenen Driftstrecke zu einer zeitlichen

Verschmierung von 0,4 ns.

Dies entspricht einer Impulsunschérfe von 4,3 a.u. zusétzlich zu der im Vergleich zu
den Ortsrichtungen ohnehin schlechteren Auflosung in Flugzeitrichtung (vgl. Tab.
3.3). Daher ist es nicht verwunderlich, dass die Flugzeitrichtung insbesondere fiir
die Dissoziation sehr breit ausgeschmiert ist. Fiir die Ionisationsprozesse féllt gerade
der zweite Punkt nicht mehr so stark ins Gewicht, da der Bereich ausreichender
Intensitéat entsprechend kleiner ist. Die prozessabhéngige Ausschmierung in Flugzei-

trichtung ist in Abb. 4.3 deutlich zu erkennen.

In Abb. 4.4 ¢) und d) sind die Projektionen auf die x- und z-Impulskomponenten
fiir den Ionisationskanal dargestellt. Entsprechend den obigen Ausfithrungen ist die
Verteilung in z-Richtung mit ca. 10 a.u. FWHM gegeniiber der x-Richtung mit 8
a.u. etwas breiter. Dennoch ist auch in dieser Verteilung eine deutliche Ausrichtung
in Polarisationrichtung erkennbar. Dies wird auch von der dreidimensionalen Win-
kelverteilung der Projektile relativ zur Polarisationsrichtung in Abb. 4.5 a) deutlich.
Um verfilschende Einfliisse des Raumwinkels auf die Winkelverteilung auszuschlie-

Ben, ist der Kosinus des Winkels aufgetragen.

Bei den Dissoziationsprozessen fallt tiberdies auf, dass die Winkelverteilung vom

KER abhéngt. Dies ist auf verschiedene Prozesse bei der Dissoziation zuriickzufiih-
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Abbildung 4.4: a) Projektilimpuls in der x-y-Ebene. Durch eine Bedingung auf Elektronflugzeit
(8ns < tof. < 17Tns), Projektilflugzeit (474,5ns < tof, < 479ns) sowie den Projektilimpuls
(Ipp| > 9a.u.) sind fast nur noch Ionisationsereignisse zu sehen. Die Polarisationsrichtung verlduft
entlang der y-Achse. b) Projektilimpuls in der z-y-Ebene. Bedingungen wie a), ¢) Projektilimpuls
in x Richtung, d) Projektilimpuls in z Richtung.
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Abbildung 4.5: Kosinus des Winkels zwischen Polarisationsrichtung und molekularer Achse fiir
a) Tonisationsprozesse, b) Dissoziationsprozesse.



104 4. Ergebnisse und Interpretation

a)
0k 40 K 180
B 35 - 160
0.5~ 30 L 140
s B - 120
= 100
2 B 20
o B 80
05 15 E 60
- 10 - 40
ol 5 £ 20
L 1 1 1 1 1 1 1 1 1 O L 1 1 1 1 1 1 1 1 1 0
0 02040608 1 121416 1.8 2 0 02040608 1 12141618 2
KER [eV] KER [eV]

Abbildung 4.6: Verteilung der Winkel in Abhénigkeit vom KER fiir den Dissoziationsprozess. a)
bei niedriger Intensitit I < 10'*-% b) bei hoher Intensitit I = 5- 101412, [89).
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Abbildung 4.7: Wie Abb. 4.6. Durch Bedingungen auf Projektilflugzeit (474, 5ns < tof, < 479ns)
und Elektronflugzeit (8ns < tof. < 17ns), werden fast ausschliefilich Fragmente des Ionisations-

prozesses gemessen (I = 6-10'*). -0

ren. In Abb. 4.6 ist die KER-Abhéngigkeit der Winkelverteilung nochmals verdeut-
licht.

Die Ausrichtung der Ionisationsprozesse besitzt dagegen keine derartige Struktur
(Abb. 4.7). Die enge Ausrichtung in Polarisationsrichtung legt den Schluss nahe,
dass so gut wie gar keine Ionisationsmechanismen auftreten, die unabhangig von der
Molekiilausrichtung sind. Dies gilt fir alle Prozesse, die auch als Ionisation bei Ato-
men auftreten. Des Weiteren sind im Bereich der Ionisation auch keine statistisch
relevanten Einfliisse senkrechter Uberginge zu finden. Eine Mégliche Erklirung der
beobachteten Ausrichtung der ionisierten Molekiilionen entlang der Polarisations-
achse bietet der CREI-Prozess (vgl. Kapitel 2.2.4.3). Da der CREI-Prozess eng mit

dem Vorhandensein kritischer internuklearer Abstinde verkntipft ist, und sich diese
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Abbildung 4.8: Verteilung der kinetischen Energie der Kernfragmente im Schwerpunktsystem
(KER) fiir linear polarisiertes 780 nm Laserlicht. (I ~ 6 - 10" -1

cm?

wiederum im KER, der kinetischen Energie der Kerne, niederschlagen, kann man
unter diesem Aspekt die KER-Verteilung betrachten (Abb.4.8).

Geht man davon aus, dass diese Energie ausschlieSlich aus den vollstandig ionisierten
Teilchen hervorgeht (Reflection Approzimation, vgl. Kapitel 2.1.2), kann man unter

Verwendung atomarer Einheiten fiir ein Coulomb-Potential den Zusammenhang

1
KER = — 4.1
- (1)

zwischen KER und internuklearem Abstand herstellen. Unter dieser Annahme lasst
sich das Energie-Spektrum zu einer Verteilung des internuklearen Abstands umfor-
men, wie es zur Verdeutlichung in Abb. 4.9 dargestellt ist.

Fir den CREI-Prozess ist eine erhohte Rate ab einem Abstand von ca. 6 a.u. zu
erwarten, wohingegen die dargestellte Abstandsverteilung schon bei etwas kleineren
Abstéanden einen starken Anstieg der Rate verzeichnet. Andererseits muss auch be-
riicksichtigt werden, dass nur 4,4 % der Target-Molekiile nach Abb. 2.4 in Kapitel
2.1.3 Abstande jenseits dieses kritischen Abstands haben. Es ist jedoch naheliegend,
dass der eigentlichen Ionisation eine Dissoziation vorausgeht, sodass die Vorrausset-
zung, das Molekiil habe zum Ionisationszeitpunkt keine kinetische Energie, an dieser
Stelle in der Regel nicht erfiillt sein wird. Da dissoziative Ubergéinge im Vergleich
zur lonisation bei sehr viel geringeren Intensitiaten stattfinden, kann es auf der an-

steigenden Flanke des Laserpulses bereits zu einer dissoziativen Anregung kommen.
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Abbildung 4.9: Abstandsverteilung, wie sie bei der in Abb. 4.8 zugrunde liegenden KER-
Verteilung aus einer reinen Coulomb-Explosion hervorgeht.

Der verwendete Laserpuls besitzt eine Pulslange von 40 fs und eine Peakintensitét
von etwa 6 - 10146%. Eine Anregung auf den dissoziativen 2pm,-Zustand tritt nun
schon bei I < 3,5-10"- auf ([111]). Legt man ein GauB-Profil zu Grunde, ist dies
bereits ca. 20 fs vor Erreichen des Maximums der elektrischen Feldstarke erfiillt.
Diese Zeit ist vergleichbar mit der Vibrationsperiode von H; im Grundzustand von
14 fs [46]. In Abb. 4.10 ist der zeitliche Verlauf der Dissoziation entlang der 2po,-
Potentialkurve verdeutlicht. Zum Zeitnullpunkt wird der 2po,-Zustand beim Ab-
stand der Ein-Photon-Resonanz R = 4,7 a.u. ohne Anfangsenergie populiert. Es ist
deutlich zu erkennen, dass die Fragmente wahrend der ansteigenden Flanke des La-
serpulses leicht in den Abstandsbereich fiir CREI gelangen kénnen. Daher ergibt sich
die Schlussfolgerung, dass auch im Endzustand ionisierte Teilchen zum Zeitpunkt
der Tonisation bereits eine kinetische Energie durch die vorausgehende Dissoziation
aufgenommen haben. Geht man von einer Dissoziation mittels der Ein-Photonen-
Resonanz als Hauptprozess aus, fiihrt dies zu einer kinetischen Energie von ca. 0,6
eV, bevor die Ionisation stattfinden kann. Dieser Wert ist jedoch nicht fest, sondern
folgt selbst einer Verteilung, wie sie in Abb. 4.11 fiir den reinen Dissoziationsprozess
dargestellt ist. Die gemessene KER-Verteilung stellt damit lediglich eine Summe der
Energien aus Dissoziation und Ionisation K FERjesqm: = KER; + KFER,y dar, wobei
K FE R, der Dissoziation und K E R, der lonisation zugeordnet sein soll. Obwohl eine
eindeutige Zuordnung KER zu Abstand nicht moglich ist, kann die Verteilung aus

Abb. 4.11 genutzt werden, um den aus der Dissoziationon stammenden Anteil zu
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Abbildung 4.10: Internuklearer Abstand als Funktion der Zeit bei einer Besetzung des 2po,,-
Zustandes im Bereich der Ein-Photonenresonanz bei R = 4,7 a.u..
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Abbildung 4.11: KER-Verteilung fiir den reinen Dissoziationsprozess des Wasserstoffmolekiilions.
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Abbildung 4.12: Zuweisung des gemessenen KERs zum internuklearen Abstand der Kerne fiir
verschiedene Beitrage K F'R; des Dissoziationsprozesses. Fiir den reinen Dissoziationsprozess finden
sich die iberwiegende Mehrheit aller Ereignisse in einem Bereich von 0,640, 35 eV (vgl. Abb. 4.11).
Ausgehend von einem Beitrag der Dissoziation innerhalb dieser Grenzen findet sich die Zuordnung
von gemessenem KER zu internuklearem Abstand in dem grau unterlegten Bereich.

KER, = 0,6eV+0, 35eV abzuschatzen. Fiir grofle K E'R e sqmi- Werte sind seitens der
Dissoziation nur kleine Beitrage zu erwarten, da schon bei geringen Kernabstanden
der Ionisationsschritt erfolgen muss. Andererseits ist bei kleinen K ERgesqmi- Werten
ein groflerer Anteil von K E R, zu erwarten, da das Molekiil vor der Ionisation einen
groflen internuklearen Abstand erreichen und dementsprechend mehr Energie wéh-
rend des Dissoziationsprozesses aufnehmen muss. In Abb. 4.12 sind die Zuweisungen
von internuklearem Abstand und gemessenem KER fir KER; =0, KER; = 0,6eV
sowie KER; = 0,6eV —0,35¢V und KER; = 0,6eV +0,35¢V der Dissoziation dar-
gestellt. Die tatsachliche Zuordnung befindet sich von den bisherigen Ausfiihrungen

ausgehend in dem grau unterlegten Bereich.

In Abb. 4.13 a) ist daher nochmals die Orginal KER-Verteilung mit entsprechender
Abstandsverteilung sowie mit durchbrochener Linie der um 0,6 ¢V korrigierte KER
dargestellt. Die resultierende Abstandsverteilung (Abb. 4.13 b)) zeigt entsprechend

eine Tendenz zu grofleren internuklearen Absténden.

Weiterhin féllt auf, dass die Dissoziation im Gegensatz zur Ionisation einen weni-
ger scharf ausgerichteten Charakter hat (siehe Abb. 4.3 und Abb. 4.5). Nun gilt
die Vorzugsrichtung entlang der Laserachse zunéachst fiir beide Prozesse, da auch
die Dissoziation in der Regel tiber eine Kopplung des 1so,- mit dem 2po,-Zustand
stattfindet, was einem parallelen Ubergang entspricht. Die vergleichsweise geringe
Mindestintensitat liefert zumindest ansatzweise eine Erklarung. Troztdem gibt es

gerade im Bereich der groflen Winkel Uneinigkeit dariiber, ob diese Effekte einer
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Abbildung 4.13: a) Gemessene KER-Verteilung (—) und die um 0,6 eV korrigierte Verteilung (-
-) b) den KER-Verteilungen aus a) entsprechende Abstandsverteilung.

Deausrichtung des Molektils im Laserfeld tiber den Prozess des Bond-Hardening
zuzuordnen sind, oder ob auch senkrechte Ubergéinge zum 2pm,-Zustand dafiir ver-
antwortlich sein konnen [124], [88], [113]. Letzteres wurde allerdings bislang nur fiir
Licht kiirzerer Wellenlinge gefunden. Da nach einem senkrechten Ubergang zum
2pm,-Zustand das Ionisationspotential auf unter 10 eV absinkt, wére eine Ionisation
solcher Zustande durchaus moglich. Da in diesen Spektren allerdings keine nennens-
werten Beitrage in senkrechter Richtung zu finden sind, scheint dieses Szenario nicht

zutreffend zu sein.

Elektronspektren:

In Abb. 4.14 a) ist der Elektronenimpuls in der Ebene des Elektrondetektors (y-z
Ebene) zu sehen. Auch hier fillt eine Orientierung entlang der Polarisationsrich-
tung auf, was auf Grund der Beschleunigung durch das elektrische Feld des Lasers
zunéchst nicht weiter verwundert. Die Verteilung senkrecht zur Laserpolarisation
spiegelt hierbei die Impulsverteilung der Elektronen wider (Abb.4.14 b)), wiahrend
die Verteilung entlang der Laserpolarisation mafigeblich vom treibenden elektrischen
Feld des Lasers beeinflusst wird. Die Endenergie bzw. Endgeschwindigkeit der Elek-
tronen hangt bei linearer Polarisation aufler von der Peakintensitit des Lasers ent-

scheidend von der Phase des elektrischen Feldes zum Ionisationszeitpukt ab.

Die Endgeschwindigkeit v.,q = v(ts) fiir ein ruhendes Elektron, das zum Zeitpunkt
to ionisiert wird und ausschliefllich dem Einfluss des elektrischen Feldes des Lasers

unterliegt, ergibt sich aus:

to o —e o
Toma = / ddt = / —C Byar (4.2)

o] oo Me
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Abbildung 4.14: a) Elektronimpulse in der Detektorebene. Es kommen in Polarisationsrichtung
keine Impulse vor, die 2- U, iibersteigen. b) Elektron-z-Impuls. Die orangefarbende durchbrochene
Linie stellt die nach der ADK-Formel Gl. 2.34 errechnete Impulsverteilung dar.

Dabei gilt fiir einen in y-Richtung polarisierten Gauf3puls:

E(t) = Ey - cos(w - 1) - 6_47% <€) (4.3)
Das Maximum der einhiillenden Gauflkurve ist dabei als Zeitnullpunkt definiert.
Dieses Integral ist numerisch einfach zu l6sen, eine anschauliche analytische Losung
lasst sich jedoch nur schwer finden. Die wesentlichen Eigenschaften des Integrals
lassen sich allerdings auch ohne die konkrete Losung bestimmen. Auflerdem sind die
folgenden Abschatzungen fiir alle Pulsformen zutreffend, die sich im Vergleich zur
Schwingung des elektrischen Feldes nur langsam andern und die nach endlicher Zeit
schnell genug gegen 0 streben:
Der Einfachheit halber soll der Integrand als f(t) bezeichnet werden, die dazu geho-
rige Stammfunktion entsprechend mit F(t), sodass ve,q = F'(00) — F(t). Zum einen
ist es offensichtlich, dass die Gaufl-Funktion fiir ¢ — oo stark genug gegen 0 strebt,
dass das Integral konvergiert (F'(co) = 0). Physikalisch bedeutet dies, dass nach Ab-
klingen des Laserpulses das Elektron auch nicht mehr vom Laserfeld beschleunigt
wird (@(t = co) = 0). Damit ist bereits gezeigt, dass die Endgeschwindigkeit einzig
vom lonisationszeitpunkt tg abhngt (venq = —F(tp)). Damit kann auch direkt eine
Aussage uber die Zeiten getroffen werden, die zu maximalen Endgeschwindigkeiten
fithren. Die Ableitung der Endgeschwindigkeit nach dem Anfangszeitpunkt fithrt zur

Extremwertgleichung:

dvend . _dF(to)

o =0 = f(t) (4.4)

—
—e

Da f(to) = .2 - E(to) ist, folgt trivialerweise, dass die Extrema genau zu den Zei-

ten auftreten, zu denen das elektrische Feld 0 ist. Ebenso einleuchtend ist, dass
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sich Maxima und Minima abwechseln miissen, also die relativen maximalen Endge-
schwindigkeiten abwechselnd in positiver und negativer Polarisationsrichtung auf-
treten. Daraus resultiert unmittelbar das Vorhandensein von Nulldurchgéngen. Nun
kann man bei Laserpulsen, die lang gegeniiber der Oszillation des elektrischen Feldes
sind, davon ausgehen, dass sich die Einhiillende zwischen zwei Nulldurchgéngen nur
sehr wenig verdndert, weshalb man jeweils fiir einen solchen Bereich die Funktion
f(t) durch eine reine Kosinusfunktion annahern kann. Da F(t) alternierend maximal
wird fiir die Nulldurchgénge von f(t), folgt aus der Symmetrie der Kosinusfunktion,
dass die Nulldurchgénge von F(t) entsprechend in den relativen Maxima des Kosinus
liegen werden. Fiir die Endgeschwindigkeiten lésst sich somit sagen, dass ein Elek-
tron, welches bei linearer Polarisation in der Nahe des Maximums des elektrischen
Feldes erzeugt wird, sehr kleine Endgeschwindigkeiten aufweisen wird.

Unter der Bedingung, dass obige Naherung zulassig ist, kann nun die tatsachliche
Endgeschwindigkeit abgeschétzt werden. Da das Integral von relativem Maximum
bis unendlich verschwindet, ergibt sich die Endgeschwindigkeit aus dem Integral des
Entstehungszeitpunktes, bis zum néichsten relativen Maximum von f(t). Da dieses In-
tervall immer kleiner ist, als die fiir die Naherung benutzte Zeitdifferenz, kann auch
hier die Funktion durch eine Kosinusfunktion angendhert werden. Die Amplitude
richtet sich dabei nach dem Funktionswert der Einhiillenden. Die absolut maximale
Endgeschwindigkeit ldsst sich daher im Bereich der Peakintensitat gendhert bestim-
men als das Integral vom Nullpunkt vor dem Maximum der Einhiillenden bis zum
nachsten Maximum, das in diesem Fall mit dem Maximum der Einhiillenden und

dem Zeitnullpunkt zusammenfallt:

Vend,mazimal — — EO : COS(W . t) e T2 . Gydt
— M
(O 2
(& 4

~ / — - Ey-cos(w-t)-e 12 - g,dt
— & Me
0 —e

~ / — - Ey - cos(w - t)e,dt
— M
e-FEy
Me * W

Daraus folgt automatisch fiir den maximalen Endimpuls:

€'E0

maxr — T 4.
p » (4.6)

Berechnet man die maximale kinetische Energie, so stellt man fest, dass sie mit

2 2
e 'EO

2 Mg - W2

(4.7)

1
2
Emax - 5 *Me * Vepg =
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Abbildung 4.15: Elektronenergie [€V] bei linearer Polarisation und einer Intensitit von
6 - 101467%. Es werden nur Ereignisse beriicksichtigt, bei denen die Flugzeiten in den Grenzen
474,5ns < tof, < 479ns und 8ns < tof, < 17ns liegen.

genau 2 - Uy, (vgl. Gl 2.20) betrégt.

Dieser Wert geht allerdings von einer ausschliellichen Beschleunigung im Laser-
feld aus. Kommt es zu einer Rekollision des Elektrons, sind auch héhere Energien
moglich. Berticksichtigt man, dass die Ionisationswahrscheinlichkeit mafigeblich von
der elektrischen Feldstarke abhéngt, so ist die wahrscheinlichste Endgeschwindigkeit
Veng = 0. Sie verfligt jedoch tiber eine Verteilung, die bis zu 2 - U, breit sein kann.
Dieser Maximalwert wird bei linearer Polarisation jedoch beinahe nie erreicht. Die
Verteilung in Abb. 4.15, die mit einer Peakintensitét von etwa 6 - 10" und da-
mit einer ponderomotiven Energie von 34 eV gemessen wurde, weist nahezu keine

Energien jenseits von 50 eV auf.

Da die relative Phase des Ionisationszeitpunkts nicht bestimmbar ist, verwischt die-
ser Beitrag jeden echten elektronischen Effekt in dieser Richtung. Es ist daher nicht
verwunderlich, dass die gemessene Elektronstruktur eine ldngliche Verteilung ent-
lang der Laserpolarisationsachse aufweist, wie in Abb. 4.16 und Abb. 4.16 zu sehen

ist.

In Abb. 4.18 sind Elektronenergie, der Impuls parallel zur Polarisation des Lasers
sowie die dazu senkrechte z-Komponente des Elektronimpulses fiir verschiedene Be-
reiche des KERs dargestellt. Es fallt auf, dass die abgebildeten Spektren nahezu
vollig unabhingig vom KER und damit vom internuklearen Abstand der Protonen

sind. Lediglich der Parallelimpuls fiir kleine KER zeichnet sich durch eine etwas
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Abbildung 4.16: Elektronwinkelverteilung beziiglich der
474,5ns < tof, < 479ns und 8ns < tof, < 17ns.
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Abbildung 4.17: KER-Elektronenergie-Spektrum fiir linear polarisiertes Licht I = 6-10'* %, Es

cm?

werden nur Ereignisse beriicksichtigt, bei denen die Flugzeiten in den Grenzen 474, 5ns < tof, <

479ns und 8ns < tof. < 17ns liegen.
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Abbildung 4.18: Eigenschaften der Elektronspektren bei linear polarisiertem Licht (I = 6 -

10*-) fiir verschiedene KER-Bereiche: a) Elektronenergie, b) Parallelimpuls, ¢) den zur Po-

larisation senkrechten z-Impuls.
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Abbildung 4.19: Eigenschaften der Elektronspektren bei linear polarisiertem Licht (I = 6 -

10 CVTZQ) fiir verschiedene Winkel zwischen molekularer Achse und Polarisation: a) Parallelimpuls,

b) den zur Polarisation senkrechten z-Impuls.

schmalere Verteilung aus. Auch bei Betrachtung verschiedener Winkel (Abb. 4.19)
zwischen Polarisation und Molekiilachse féllt keine Abhéngigkeit in den normierten

Spektren auf.
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4.2 Zirkulare Polarisation

Bei zirkularer Polarisation drehen der elektrische und magnetische Feldvektor in der
Normalenebene zur Ausbreitungsrichtung. Mathematisch wird dies durch eine Uber-
lagerung zweier linear polarisierter Wellen beschrieben. Die beiden Wellen schwingen

us

dabei in orthogonaler Richtung zueinander und besitzen einen Phasenversatz von 3

4.2

E(t) = Ey-e 17 - (cos(w - t) - &, £ sin(w - t),) (4.8)

Diese Gleichung repréasentiert eine in der x-y-Ebene zirkular polarisierte Welle. Dabei
kann man rechtsdrehende (4 in Gl. 4.8) und linksdrehende (- in Gl. 4.8) Polarisation

unterscheiden. Dieser Drehsinn wird auch als Helizitat bezeichnet.

Wie die Ergebnisse fiir lineare Polarisation zeigen, ist der tiberwiegende Ionisations-
prozess CREIL Dieser ist durch eine starke Ausrichtung der Ionisationsrate entlang
der Polarisation bzw. des elektrischen Feldvektors gekennzeichnet. Um dieses Ver-
halten auch fiir zirkulare Laserpolarisation beobachten zu koénnen, kann man den
Winkel ©,,,; zwischen der molekularen Achse und Polarisationsebene betrachten,
wie in Abb. 4.21 dargestellt ist. Erwartungsgeméf ist auch hier die gleiche Abhén-
gigkeit wie bei linearer Polarisation zu finden. Die Ionisation findet iiberwiegend in
der Polarisationsebene statt. Durch die in Kap. 3.8.2.3 thematisierte Drehung der
Impulse stellt die neue x-y-Ebene die Polarisationsebene dar. Damit ergeben sich
die in Abb. 4.20 dargestellten Winkel © y;oeri Und © greriron als Winkel zu der Pola-
risationsebene und A¢ als Polarwinkel zwischen Molektlachse und Elektron in der
Polarisationsebene. In Abb. 4.22 ist das gedrehte Impulsspektrum fiir die Projektile
zu sehen. Es ist eine deutliche Donut-Struktur zu erkennen, die in der Polarisati-
onsebene einen Durchmesser von 15 a.u. und senkrecht zu dieser Ebene eine Breite
von 8 a.u. aufweist. Auch hier findet sich eine Ubereinstimmung zu den Verteilungen
bei linearer Polarisation. Auch in den KER-Spektren fir zirkular polarisierte Laser-
strahlung findet sich ein etwas zu grofler KER, wie in Abb. 4.23 dargestellt, es kann
jedoch analog zu den Ausiihrungen in Kapitel 4.1 auch hier wieder ein dissoziativer

Anteil von 0,6 + 0, 35e¢V zum gemessenen KER angenommen werden.

Im Gegesatz zu den Kernen reagieren die Trajektorien der Elektronen unmittelbar
auf das Laserfeld. Da sich die zirkulare Polarisation aus einer Uberlagerung zweier
linear polarisierter Wellen ergibt, kann hier auf die Erkenntnisse aus Kapitel 4.1 zu-
riickgegriffen werden. Dort folgte unmittelbar eine maximale Energie fiir Elektronen,
die wahrend eines Nulldurchgangs des elektrischen Feldes entstehen. Die Richtung
der Endgeschwindigkeit verlief dabei trivialerweise in Polarisationsrichtung. Fiir La-
serpulse, deren Pulslange gegeniiber der Schwingungsdauer des Laserlichts lang ist,

konnte weiterhin abgeschétzt werden, dass fiir Elektronen, die im Maximum des
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Abbildung 4.20: Verwendetes Koordinatensystem einschliefllich der verwendeten Winkel. Die
Ausbreitungsrichtung der Photonen verlduft entland der z’-Richtung. Die x’-y’-Richtung repré-
sentiert daher die Polarisationsebene. © poeriy Und O greptron geben die Winkel realtiv zu dieser
Ebene an, A¢ den Polarwinkel zwischen molekularer Achse und Elektronimpuls innerhalb der
Polarisationsebene.
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Abbildung 4.21: Kosinus des Winkels zwischen molekularer Achse und Polarisationsebene
w

€080 proreriu bei zirkular polarisiertem Licht der Intensitat] ~ 2 - 104 oz




4.2. Zirkulare Polarisation

117

plaul]

p. z' [au]

1 1
-10 0 10

-20

p. [a.u.]

1 1 1
-10 0 10 0

p.[a.u.]

1 1 1
20 30 [0 20 20 30

Abbildung 4.22: Impulsverteilung der Protonen im in die Polarisationsebene des Lasers gedrehten

System (I ~ 2 .10 W),
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Abbildung 4.23: KER-Verteilung bei zirkular polarisierter Laserstrahlung der Intensitit I =

2. 1014%. es werden eine Flugzeitbedingung der Projektile 474,5ns < tof, < 479ns und die in
Abb. 3.35 dargestellte "Parallelogrammbedingung" seitens der Elektronen gefordert.
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Abbildung 4.24: Impulsverteilung der Elektronen senkrecht zur Polarisationsebene (I ~ 2 -
1005,

cm?

elektrischen Feldes erzeugt werden, die Endgeschwindigkeit 0 wird. Wird nun ein
Elektron bei zirkularer Polarisation zu einem beliebigen Zeitpunkt ¢y erzeugt, kann
ein Koordinatensystem gefunden werden, sodass die vektorielle Zerlegung der zir-
kularen Polarisation in zwei lineare Polarisationen derart erfolgt, dass zu diesem
Zeitpunkt eine Komponente gerade maximal ist, wahrend die andere einen Null-
durchgang hat. Fiir die Geschwindigkeit nach dem Abklingen des Laserpulses folgt,
dass die Komponente in der Richtung des elektrischen Feldes zum lonisationszeit-
punkt fiir £ — oo verschwindet, wihrend die Komponente orthogonal maximal wird.
Die Energie, die ein Elektron in dem Laserfeld aufnimmt, hédngt damit vom Be-
trag des elektrischen Feldes zum Ionisationszeitpunkt ab. Sie ergibt sich aus den in

Kapitel 4.1 und insbesondere in Gl. 4.6 dargestellten Zusammenhédngen zu:

(N E(to)

|Penal = — (4.9)
Der vom Elektron aufgenommene Impuls in der Polarisationsebene, liefert bei zirku-
larer Polarisation damit eine direkte Messmethode fiir das elektrische Feld bzw. die
Laserintensitat zum lonisationszeitpunkt. Hinzu kommt allerdings die Anfangsim-

pulsverteilung der Elektronen.

Eine Messgrofie fiir die Breite dieser Verteilung liefert der Elektronimpuls senkrecht
zur Polarisationsebene, wie er in Abb. 4.24 dargestellt ist. Daraus ist ersichtlich, dass

die Elektronen selbst eine Impulsverteilung von 0,6 a.u. FWHM besitzen. Die grofiten
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Abbildung 4.25: Darstellung der Elektronimpulse in der Polarisationsebene zur Komponente

senkrecht zu dieser (I ~ 2-10M-1;).

vorkommenden Impulse liegen bei 40,5 a.u., sodass auch innerhalb der Polarisati-
onsebene von dieser Impulsbreite ausgegangen werden kann. Allerdings kommt in
Richtung der Polarisationsebene noch ein zusétzlicher Einfluss durch den zeitabhén-
gigen Intensitatsverlauf des Laserpulses zustande. So miissen nicht alle Elektronen
zum Zeitpunkt der hochsten Intensitat emittiert werden. Dies fiihrt zu einer zusétz-
lichen Verbreiterung der Impulsverteilung in der Polarisationsebene. Dies ist auch in
Abb. 4.25 zu erkennen, in der die Verteilung der Elektronimpulskomponenten in der
Polarisationsebene zu der dazu senkrechten dargestellt ist. Zur Separation zufalliger
Ereignisse und Verminderung des Untergrundes werden ausschliefilich Ereignisse ge-
zeigt, deren Projektilflugzeit in einem Fenster zwischen 474.5 und 479 ns liegt und
die Elektronen in dem in Abb. 3.35 dargestellten Parallelogrammbereich angesiedelt
sind. Ebenso wird nur der in Abb. 3.37 dargestellte Winkelbereich benutzt. Diese
Bedingungen gelten fiir alle folgenden Spektren. Aus der Verteilung lasst sich des
Weiteren die Intensitat durch Anwendung von Gl. 4.9 und durch Vergleich mit Abb.

210 zu2—3- 1014@7% bestimmen.

In Abb. 4.26 a) ist die Verteilung der Elektronenergien dargestellt. Elektronenergien
tiber ca. 55 eV (|p| ~ 2a.u.) sind auf Untergrund zuriickzufithren, was ein Vergleich
mit den Elektronimpulsen, wie es in Abb. 4.26 b) gezeigt wird, belegt. Die darge-
stellte Impulsverteilung ist dabei bereits in Richtung der molekularen Achse, die in
x-Richtung festgehalten wird, ausgerichtet. Das Vorhandensein sehr niedriger Elek-
tronenergien legt den Schluss nahe, dass es nicht nur im Bereich der Peakintensitat
zu lonisationsprozessen kommt. Dies kann sowohl im Randbereich des Fokus vor-
kommen als auch auf der aufsteigenden Flanke des Laserpulses. Dies erklart die
breitere Verteilung der Impulse in der Polarisationsebene in Abb. 4.25. In Abb. 4.27
ist zur differenzierteren Betrachtung die Abhangigkeit der Elektronenergie vom ge-

messenen KER dargestellt. Im Bereich bis ca 2eV KER liegen dabei Ereignisse, die
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Abbildung 4.26: a) Energieverteilung der Elektronen, b) Elektronimpuls in der Polarisations-
ebene im Molekiilsystem. Die molekulare Achse ist in x-Richtung fixiert. Fiir beide Abbildungen
ist eine Bedingung auf © p/oieriv < 20° und Opgiepron < 20° gesetzt. Die Laserintensitét betragt
I~2- 1041,

cm

eine zufillige Koinzidenz mit dissoziativen Aufbriichen aufweisen. Auffallig ist hier-
bei vor allem, dass die niedrigsten Elektronenergien in einem KER-Bereich liegen,
der kleiner als 4 €V ist. Eine klare innere Struktur ist nicht zu vezeichnen. Mit weiter
steigendem KER sinkt die Rate der niederenergetischen Elektronen, was zur Ver-
deutlichung in Abb. 4.28 dargestellt ist. Da die Elektronenergie ein gewisses Mafl
fiir die Laserintensitiat zum lonisationszeitpunkt darstellt, kann aus Abb. 4.27 und
Abb. 4.28 geschlossen werden, dass fiir einen weiten KER-Bereich bis etwa 4 eV
und damit nach Abb. 4.12 bei Abstdnden R > 7a.u. die Ionisation auch bei relativ
niedrigen Intensitiaten stattfindet. Erst fiir hohere KER bzw. kleinere internukleare

Abstande ist eine hohere Intensitat erforderlich.

Die oben thematisierte Richtung der Endgeschwindigkeit ist jedoch in einem klas-
sischen Bild zunédchst unabhéngig von der Intensitit. Geht man von CREI als Io-
nisationsmechanismus aus, so finde die Ionisation statt, wenn das elektrische Feld
in Richtung der molekularen Achse weist. Da die Endgeschwindigkeit der Elektro-
nen bei ausschliellicher Beriicksichtigung des Laserfeldes in einem rechten Winkel
zur Richtung des elektrischen Feldes zum lonisationszeitpunkt ausgerichtet ist, wéare
damit eine Verteilung der Elektronen zu erwarten, die in der Polarisationsebene in

einem 90° Winkel zur Molekiilachse ausgerichtet ist.

In Abb. 4.29 ist der Winkel in der Polarisationsebene zwischen Elektronimpuls und
molekularer Achse angegeben. Die Abweichung von der erwarteten Verteilung ist
direkt ersichtlich. Die Rotation des Spektrums gegentiber der erwarteten Winkelver-
teilung resultiert in einer Asymmetrie und wurde bereits in Doppelionisationsprozes-

sen, zum Beispiel von Staudte [108], beobachtet. In vorangegangenen Experimenten
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Abbildung 4.27: KER-Elektronenergie bei zirkularer Polarisation (I ~ 2.1014 W ) fiir O proreriv <

20° und @Elektron < 20°.
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Abbildung 4.28: Elektronenergie bei zirkularer polarisiertem Laserlicht der Intensitdt I ~ 2 -

1014 w
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< 20° begrenzt.

fir zwei verschiedene KER-Bereiche. Sowohl © giertron als auch O proeriu sind auf Werte
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Abbildung 4.29: Winkelverteilung der Elektronen beziiglich der molekularen Achse in der Po-
larisationsebene (O prorerini < 20° und © grektron < 20°) als a) Histogramm und b) Polarplot. Die

molekulare Achse ist entlang der x-Achse orientiert, die Laserintensitiat betrigt I ~ 2 - 10 C‘:Z2.

konnte dieser Effekt allerdings nicht losgelost vom ersten Ionisationsschritt betrach-
tet werden. Durch die vorliegende Messung kann nun eine Asymmetrie fiir das ver-
bleibende Elektron eindeutig nachgewiesen werden. Als Griinde fiir die Verdrehung

kommen

1. der Einfluss des Coulomb-Potentials der Kerne, die so genannte Coulomb-

Asymetrie,
2. die anfangliche Impulsverteilung der Elektronen,

3. Prozesse, bei denen die Ionisation bei anderen Winkeln zwischen E-Feld und
Molekiilachse stattfindet,

in Frage.
In Abb. 4.30 sind simulierte Elektrontrajektorien fiir die klassische Bewegung in

% unter aus-
cm

einem zirkular polarisierten 40 fs Laserfeld der Intensitit / = 6 - 10
schlielicher Betrachtung des Laserfeldes, unter Einfluss des Coulomb-Potentials der
Kerne sowie mit Anfangsimpuls dargestellt. Die Richtung ist dabei derart gewahlt,
dass das E-Feld zu Beginn in positive x-Richtung weist und der Drehsinn entgegen
dem Uhrzeigersinn verlauft. Durch die negative Ladung der Elektronen resultiert
damit eine anfingliche Beschleunigung in negativer x-Richtung. Wie zu erwarten,
fithrt dies bei ausschliefllicher Betrachtung des Lasereinflusses (Abb. 4.30 a)) zu ei-
ner Endgeschwindigkeit in negativer y-Richtung, sodass sich das Elektron gegeniiber

der anfénglichen Beschleunigung um 90° in Drehrichtung bewegt hat.
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Abbildung 4.30: Simulierte klassische Elektrontrajektorien. a) in zirkular polarisiertem Laser-
licht. b) mit zusitzlichem Einfluss der Kerne. ¢) im Laserfeld mit Anfangsgeschwinidgkeit

In der Abb. 4.30 b) zu Grunde liegenden Simulation wird der Einfluss der Ker-
ne mitberiicksichtigt. Die Protonen haben hierbei einen Abstand von 5 a.u., was
dem ungefihren Beginn des CREI-Abstandes entspricht. Das Elektron startet im
Pulsmaximum mit einem Abstand von 5 a.u. vom linken Proton ohne Anfangsge-
schwindigkeit. Durch die Anziechung der Kerne wird die Bahn zu den Kernen hin
geneigt. Daher resultiert eine Vergroflerung dieses 90° Winkels auf 110°.

In der rechten Abbildung schliellich wird ein Elektron mit Anfangsgschwindigkeit
0,2 a.u. in negativer x-Richtung ohne Kerneinfliisse dargestellt. Die anfangliche Ge-
schwindigkeitskomponente geht dabei vektoriell in die Richtung der Endgeschwin-
digkeit ein, sodass in diesem Fall eine Verkleinerung des Winkels auf 82° die Folge
ist. Neben diesem Effekt fithrt eine Anfangsgeschwindigkeit, die von dem Molekiil
fortweist, zu einer schnelleren Entfernung des Elektrons vom Einfluss des Coulomb-
Feldes. Damit wird auler dem bereits beschriebenen Einfluss einer Anfangsgeschwin-
digkeit zusétzlich der Einfluss des Coulomb-Potentials vermindert. Fiir den CREI-
Mechanismus kommt eine Anfangsgeschwindigkeit, die zum Molekiil gerichtet ist,
nicht in Frage.

Die GroBe der resultierenden Winkel variiert bei Anderung des Abstandes von den
Kernen oder der Anfangsgeschwindigkeit der Elektronen bei dieser sehr einfachen

Simulation mitunter sehr stark, sodass die berechneten Winkel an dieser Stelle nur
beispielhaften Charakter haben.

Bevor eine tatsachliche Deutung der dargestellten Winkelverteilung moglich ist, ist
es zunachst wichtig zu ermitteln, in welche Richtung die Drehung des elektrischen
Feldes erfolgt. Da die Helizitat, also der Drehsinn des Lichts nicht bekannt ist, gibt
es grundsatzlich beide Moglichkeiten:

1. Mathematisch positiver Drehsinn (gegen den Uhrzeigersinn): Eine solche Dre-

hung wird in der x-y-Ebene dargestellt durch:

E=|E®)- (Ej;iz ’3) (4.10)
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h2_cire_sim_400TWileft h2_circ_sim_400TWight

Abbildung 4.31: Ergebnisse der CTMC-Simulation von Staudte [108] fiir zirkulare Polarisation
bei I =410 %5 X\ = 800nm, 7 = 40fs. Dargestellt ist die Winkelverteilung des CREI-Kanals

em?>
bei der Ionisation von Hs-Molekiilen.

Die Rotation bei ausschliefllicher Beriicksichtigung des Laserfeldes verlauft
um 90° in Drehrichtung gegeniiber der Beschleunigung zum lonisationszeit-
punkt. Weist beispielsweise das elektrische Feld zur Anfangszeit in positive
x-Richtung, so folgt durch die negative Ladung der Elektronen eine Beschleu-
nigung in negative x-Richtung. Die Richtung nach Abklingen des Laserpulses

verlduft dann in Richtung der negativen y-Achse.

2. Mathematisch negativer Drehsinn (mit dem Uhrzeigersinn): Eine solche Dre-

hung wird in der x-y-Ebene dargestellt durch:

E=|E(#)]- ( cos(w 1) ) (4.11)

—sin(w - t)

Bei gleicher Richtung des elektrischen Feldes zum Anfangszeitpunkt liegt die
Richtung der Endgeschwindigkeit nun entlang der positiven y-Richtung.

Liegen keine zu einer Asymmetrie fithrenden Einflisse vor, so fithren beide Falle
zum gleichen Ergebnis, da nicht unterscheidbar ist, welcher Anteil der Verteilung
zu welchem Anfangsszenario gehort. Durch das Vorhandensein der Asymmetrie
stellt sich nun allerdings die Frage, ob die beobachtete Verdrehung mit oder gegen
den Drehsinn des Lichts geschieht. Diese Frage stellte sich bereits bei der Dop-
pelionisation von H,. Damals wurde von Staudte eine Classical-Trajectory-Monte-
Carlo-Simulation (CTMC) entwickelt. In Abb. 4.31 sind die fiir die Asymmetrie
entscheidenden Ergebnisse dieser Simulation dargestellt. Daran ist zu erkennen,
dass die Asymmetrie einer Uberdrehung und damit einem Winkel > 90° entspricht.
Daher kann auch der im Experiment verwendete Drehsinn als mit dem Uhrzeiger-
sinn verlaufend charakterisiert werden. Beim CREI-Prozess verlauft die Emission
auf Grund der Molekiilorbitalsymmetrie sowie iiber ein Aufsplitten der Zustinde

in einen am "oberen" Potential befindlichen |u > Zustand und einen |g > Zustand,
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Abbildung 4.32: Zwischenwinkel von Elektronimpuls zu internuklearer Achse in der Polarisati-
onsebene (O proerin < 20° und O grektron < 20°) in Abhéngigkeit zu den Energien a) der Kernfrag-
mente und b) der Elektronen (I =~ 2-10'-%,).
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der am "unteren" Potential lokalisiert ist, iberwiegend entlang der intermolekularen
Achse (vgl. Kapitel 2.2.4.3 und speziell Abb. 2.15). Allerdings muss an dieser Stelle
beriicksichtigt werden, dass die Richtung des elektrischen Feldes mit etwa 138,5°/fs
rotiert. Die Zeit, die das Elektron in der lokalisierten CREI-Vorstellung benétigt,
um zu einem Abstand zu gelangen, bei dem der Einfluss des Laserpotential das der
Kerne gentigend tiberwiegt, sei im Folgenden als "lonisationszeit" bezeichnet. Sollte
diese Ionisationszeit hinreichend lang sein, zoge dies eine Rotation der Verteilung
im Drehsinn nach sich, sodass ein Einfluss der Rotation nur vernachléssigt werden
kann, wenn diese Zeit im Vergleich zur Periodendauer hinreichend klein ist. Vor
kurzem konnte diese Zeit von Eckle [38] bei Helium experimentell auf maximal 34
as bestimmt werden. Verglichen mit der Periodendauer des Lasers von 7 = 2,6 fs,
entspricht eine Tunnelzeit von 34 as allerdings immer noch einer Rotation um 5°.
Sollte die Tunnelzeit bei Molekiilen und speziell beim Wasserstoffmolekiilion im
Vergleich zu der Messung an Helium ldnger sein, konnte diese "Verzogerung der
Ionisation" tatsédchlich einen messbaren Einfluss auf die Ausrichtung der Verteilung
haben.

Um nun die dargestellte Winkelverteilung weiter zu untersuchen, kann nach Pa-
rametern gesucht werden, die einen Einfluss auf die Verteilung haben konnten. Die
vielversprechendsten Grofien wéren dabei der internukleare Abstand, die tatséchliche
Phase des Lasers zum lonisationszeitpunkt sowie der Anfangsimpuls des Elektrons.
Leider ist keine dieser Grofien direkt messbar. Ein Einfluss ist allerdings auch fiir den
KER zu erwarten, der mit der bereits diskutierten Unsicherheit eine Abschatzung
des Kernabstands zulésst, sowie fiir die Elektronenergie, in die sowohl der anféngliche
Elektronenimpuls als auch die Intensitit zum lonisationszeitpunkt einflieit. In Abb.
4.32 a) ist daher die Abhangigkeit des Polarwinkels zwischen Elektron-Endimpuls
und KER bzw. Elektronenergie dargestellt. Direkt offensichtlich ist dabei eine Rota-

tion mit steigendem KER. Dies wird insbesondere deutlich, wenn man die entspre-
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Abbildung 4.33: Polardarstellung der Winkelverteilung der Elektronen in Bezug zur Molekiilachse
in der Polarisationsebene (©psoreriv < 20° und O grektron < 20°) fiir verschiedene KER (I =
2. 1014%). Es werden alle Elektronenergien beriicksichtigt.

E = 0eV-10eV E = 10eV-20eV E = 20eV-30eV E = 30eV-40eV E = 40eV-50eV

Abbildung 4.34: Polardarstellung der Winkelverteilung der Elektronen in Bezug zur Molekiilachse
in der Polarisationsebene (O prorerin < 20° und O gieptron < 20°) fiir verschiedene Elektronenergien
(I ~2-10"%;) Es wird iiber alle KER inetgriert.

chenen Polardarstellungen des Winkels fiir diverse KER-Bereiche betrachtet, wie sie
in Abb. 4.33 gezeigt sind. Legt man einen im Uhrzeigersinn verlaufenden Drehsinn
zu Grunde, rotiert die Verteilung hin zu niedrigeren Winkeln.

Im Gegensatz dazu fallt in Abb. 4.32 b) keine so eindeutige Rotation der Verteilung
auf. Dafiir ist ansatzweise eine Aufspaltung in vier Arme erkennbar. In den Polar-
darstellungen (Abb. 4.34) wird dies deutlicher. Es kommt zu der Ausbildung eines

weiteren Peaks, der allerdings an dieser Stelle noch nicht allzu deutlich zu Tage tritt.

Einen detaillierteren Einblick bietet eine doppelte Unterteilung in KER und Elek-
tronenergien. Abb. 4.35 zeigt das zu Abb. 4.32 b) entsprechende Spektrum fiir ver-
schiedene KER-Bereiche. Die Ausbildung der zusétzlichen Struktur bei Elektron-
energien ab ca. 25 eV ist hierbei schon besser zu erkennen.

In Abb. 4.36 ist schlieflich ein Uberblick iiber die Winkelverteilungen bei allen rele-
vanten KERs und Elektronenergien zusammengefasst. Es wurden hierbei nur Ereig-
nisse betrachtet, fir die sowohl Oy periu als auch © greriron kleiner als 20° sind und
damit im Wesentlichen in der Polarisationsebene liegen. Da die Verteilungen punkt-
symmetrisch sind, wurden zur besseren Ubersicht alle Daten gespiegelt. Im unteren
Bereich der Abbildung ist nochmals das entsprechende Energiespektrum dargestellt,

bei dem die der Winkelverteilung zu Grunde liegenden Bereiche markiert sind.
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Abbildung 4.35: Elektronenergie in Abhéngigkeit des Zwischenwinkels von Elektronimpuls zu
internuklearer Achse in der Polarisationsebene (O aroeriz < 20° und O giegron < 20°) bei I =
2101 Vn‘;. Zur Verbesserung der Statistik wurden die Daten gespiegelt.
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Abbildung 4.36: Elektron-Winkelverteilungen in der Polarisationsebene (O poperin < 20° und
OEiektron < 20°) fir verschiedene KERs und Elektronenergien bei der Ionisation von H; mit
A = 780nmund I ~ 2-10'* ‘:an . Der Drehsinn des Lichts verlduft im Uhrzeigersinn und die Richtung
der molekularen Achse ist in x-Richtung festgehalten. Im unteren Abschnitt ist zur Verdeutlichung
nochmals die Verteilung der Elektronenergien und KERs mitsamt den den Winkelverteilungen zu

Grunde liegenden Bereichen dargestellt.
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Besonders im Bereich niedriger Elektronenergien fillt in dieser Darstellung die Rota-
tion der Verteilung mit wachsendem KER auf, wihrend bei hoheren Elektronenergi-
en und nicht zu hohen KER-Werten eine zusatzliche Komponente in der Verteilung
erkennbar ist. Im Bereich der niedrigsten Elektronenergien bis 10 eV ist eine Rotation
der Verteilung mit wachsendem KER bis 6 eV zu verzeichnen. Geméafl der in Kapitel
4.1 dargelegten Abschétzung der Abhéngigkeit des gemessenen KERs zum internu-
kearen Abstand zum lonisationszeitpunkt ldsst sich sagen, dass die Winkelverteilung
umso mehr rotiert, je grofler der internukleare Abstand ist. Geht man davon aus, dass
die Rotation von einem Einfluss des Coulomb-Potentials herriihrt, wiirde man jedoch
einen umgekehrten Zusammenhang vermuten, da der Einfluss des weiter entfernten
Protons mit zunehmendem Abstand immer kleiner wird. Betrachtet man hingegen
das Bild der verzogerten Ionisation, erscheint es durchaus glaubhaft, dass das Elek-
tron bei kleinem KER bzw. grofleren Kernabstédnden eine langere Zeit zum lonisieren
bendtigt und eine entsprechend grofiere Rotation zur Folge hat. Insbesondere fiir so
grofle Absténde, dass das Elektron durch die innere Barriere tunneln muss, resul-
tiert eine geringere Tunnel- bzw. lonisationswahrscheilnlichkeit, da die Breite dieser
Barriere mit steigendem Abstand zunimmt. Die Folge einer langeren Zeit wére ei-
ne Verdrehung der Verteilung dem Drehsinn des Lichtes entsprechend, was mit den
beobachteten Verteilungen tibereinstimmt. Diese These kann durch den Einfluss der
Elektronenenrgien auf die Winkelverteilung unterstiitzt werden: Zumindest bei rela-
tiv niedrigen Elektronenenergien ist diese eine Messgrofie fiir die Intensitat bzw. die
elektrische Feldstarke zum lonisationszeitpunkt. Fir groflere Elektronenergien und
damit hohere Feldstérke ist eine entsprechende Verkiirzung der Ionisationszeit und
damit eine Verkleinerung der Rotation zu erwarten. Betrachtet man unter diesem
Gesichtspunkt Abb. 4.28, fillt besonders bei den Minima des KER-Bereiches von
3-4 eV eine Rotation auf. Da der Drehsinn des Lichtes entgegen dem dargestellten
mathematischen Drehsinn verlauft, entspricht die erkennbare Rotation tatsachlich

einer Verringerung der Asymmetrie.

Der KER-Bereich ab 6 eV liegt unter Beriicksichtigung der Dissoziation an der Gren-
ze zu internuklearen Abstanden, die kleiner sind als der fiir CREI notwendige kri-
tische Abstand. Speziell bei niedrigen Intensititen kénnen daher diese Ereignisse
noch relativ stark gebunden sein, so dass in diesem Bereich nur wenige Ereignisse

zu finden sind.

Waéhrend bei kleinen Elektronenergien die Verteilungen recht deutlich eine einzige
Vorzugsrichtung aufweisen, kommt es bei hoheren Elektronenergien zur Auspriagung
der weiteren Struktur. Diese neue Struktur ist ausnahmslos bei kleineren Winkeln
als die zum ersten Prozess gehorende Struktur anzutreffen. Ferner fallt auf, dass
diese Struktur nicht in allen KER-Bereichen gleichermaflen auftritt. So bildet sich
fiir 2V < KER < 3eV bereits ab einer Elektronenergie von 20 eV eine derartige
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weitere Struktur, in diesem Fall sogar entlang der internuklearen Achse. Fiir groflere
KER-Werte ist der sekundéire Peak meist erst ab 40 eV deutlich zu erkennen. Be-
merkenswert ist auch, dass fiir die grofiten Elektronenergien dieser zweite Prozess
den ersten Prozess sogar dominiert.

w

Fiir eine Intensitat von 1 = 3 - 1014cm—2 ergibt sich der maximal aus dem Laserfeld

stammende Endimpuls geméafl Gl. 4.9 und dem Zusammenhang
Ly =cy-¢- E} (4.12)

zu 1,59 a.u.. Dies entspricht einer Energie von 34,4 e¢V. Fiir hohere Elektronener-
gien ist damit von einer Anfangsgeschwindigkeit der Elektronen auszugehen. Die
Richtung dieser Geschwindigkeit ist allerdings unklar. Eine Anfangsgeschwindigkeit
in Richtung der Beschleunigung zum Ionisationszeitpunkt fiihrt zu der starksten
Verkippung. Die hoéchste Endenergie ergibt sich jedoch bei einem Anfangsimpuls
in Richtung des Endimpulses, sodass sich diese Komponente direkt zum vom La-
ser herrithrenden Impulsbeitrag hinzuaddiert. In jedem Fall wird hat eine Anfangs-
geschwindigkeit, die nicht in Richtung des Molekiils zeigt, eine Verringerung der
Rotation zur Folge. Ob allerdings dieser Sachverhalt auch eine Erklarung fiir die be-
obachtete zweite Struktur liefert, kann zu diesem Zeitpunkt noch nicht beantwortet
werden.

Am deutlichsten ist die Doppelstuktur fir 4eV < KER < 5eV und 40eV <
Elektronenergie < 50eV zu erkennen. Die Maxima befinden sich unter Beriicksich-
tigung des Drehsinns bei 73° und 140°. Eine genaue Deutung dieser Struktur sowie
des gesamten Verhaltens der Verteilungen ist aus den Messdaten nicht moglich.
Ein wesentlicher Grund fiir die Untersuchung des H; -Systems ist dessen Einfachheit.
So ist eine numerische Losung der zeitabhingigen Schrédinger-Gleichung von H, in
einem Laserfeld auf einem Gitter numerisch gereade an der Grenze dessen, was mit
modernen Computersystemen behandelbar ist. So wurde von N. Takemoto und A.
Becker (JILA, Boulder) fir festgehaltene Kernabstinde eine Rechnung angefertigt.
In Abb. 4.37 sind die berechneten Winkelverteilungen fiir verschiedene Elektronener-
gien unter dem Einfluss eines zirkularen Laserpulses dargestellt. Den Rechnungen
liegt ein fester Kernabstand von R = 5 a.u. und R = 7 a.u., eine Pulslange von 10 fs,
Wellenldnge A = 800nm und Intensitat von I = 2- 101467%2 zu Grunde. Die Rechnun-
gen gehen davon aus, dass sich das Molekiilion anfangs im 1sog-Zustand befindet.
Auf einem zeitlichen und einem zweidimensionalen rdumlichen Gitter (N; = 20001,
At = 0,0441280 a.u., N, = N, = 4096, Az = Ay = 0,390530 a.u.) wird nun die
Wellenfunktion unter Einfluss des Laserpulses propagiert. Anstelle des Coulomb-
Potential wurde dabei das Soft-Core-Coulomb-Potential

1 1
V@ —R/22+12+ gon /(@ + R/2)?+ 9 + gen

Vvsoftfcore(xv Y, R) = - (413)
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mit dem Soft-Core-Parameter ¢., = la.u. verwendet. Bei den dargestellten Vertei-
lungen finden sich die hauptséchlichen Beitrédge im Bereich niedriger Elektronener-
gien (Reihe ¢) in Abb. 4.37).

Der Abstand 5 a.u. entspricht dabei einem KER von 6 eV und 7 a.u. Abstand
einem KER von 4,5 eV. Vergleicht man dies mit den gemessenen Winkelverteilun-
gen, fallt eine deutliche Diskrepanz zwischen diesen auf. Fiir R = 5a.u. entspricht
jedoch der Hauptteil der errechneten Verteilung dem grundsétzlichen Trend der
beobachteten Rotation. Bei hoheren Energien kommt es auch bei der Simulation zur
Ausbildung eines weiteren Peaks. Auch wenn die Postion nicht mit dem Experiment
iibereinstimmt, kann damit dennoch das grundsétzliche Auftauchen der Struktur

reproduziert werden.
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Abbildung 4.37: Simulierte Winkelverteilungen bei zirkular polarisierten 10 fs, 2 - 10'* %, La-
serpulsen fiir verschiedene Elektronenergien. links: R = 7a.u.. rechts: R = 5a.u.. [112]
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5. Zusammenfassung und Ausblick

5.1 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit ist es gelungen, eineweltweit einmalige Messapparatur zu
entwickeln, mit der Wasserstoffmolekiilionen mittels kurzer Laserpulse ionisiert und
die Reaktionsprodukte kinematisch vollsténdig vermessen werden kénnen. Es wird
dazu eine an die Coltrims-Technik angelehnte Detektionsmethode genutzt, bei der
sowohl Protonen als auch Elektronen tiber den vollen Raumwinkel nachgewiesen
werden konnen. Die Hy -Ionen stammen aus einer Hochfrequenz-Ionenquelle und
werden auf 400keV beschleunigt. Die Besetzungshéufigkeit der Vibrationsniveaus
entspricht daher der Franck-Condon-Verteilung fiir den Ubergang aus dem Grund-
zustand des neutralen Wasserstoffmolekiils in den elektronischen Grundzustand des
Molekiilions:

Hy (xY,, v=0) = Hy (1so,, V)

Dieser Ionenstrahl wird mit einem 780 nm Laserpuls der Pulslange 40 fs iiberlappt.
Nach der Reaktion fragmentiert das Molekiilion entweder iiber den Dissoziations-
kanal Hy + nhv = H + H* oder iiber eine Ionisation gefolgt von einer Coulomb-
Explosion: Hy +nhv = H* + HY +e¢".

Die Projektile werden nach einer Driftstrecke von etwa 3 m auf einem Ionendetektor
nachgewiesen.

Fiir den Nachweis der Elektronen wurde ein spezielles Spektrometer konzipiert, das
eine Unterdriickung ungewollter Elektronen erlaubt und so die Messung der Elek-
tronen ermoglicht. Um Elektronen auszublenden, die vom Laser aus dem Restgas
ionisiert werden, ist der Elektronendetektor in Flugrichtung der Ionen versetzt an-
gebracht. Durch die unkonventionelle Ausrichtung des Lasers in einem Winkel von
20° relativ zur Flugrichtung der Ionen kénnen vom Laser erzeugte Elektronen nur

dann den Elektronendetektor erreichen, wenn sie aus dem bewegten Bezugsystem
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der Projektile stammen. Diese Unterdriickung macht die Messung der Elektronen
erst moglich, hat aber auch eine nachteilige Geometrie der Verteilungen gegeniiber
den Detektorebenen zur Folge. Durch die Ausnutzung der Projektilgeschwindigkeit
ist iiberdies die Benutzung eines B-Feldes zur Verbesserung der Flugzeitauflosung
der Elektronen nicht moglich.

Um eine Uberlappung des Ionenstrahls mit dem Laserfokus zu erreichen, wurde
im Bereich der Reaktionszone ein System zur Visualisierung der Strahlpositionen
integriert. Dieses kann iiberdies fiir eine Intensitétseichung bei linear polarisiertem

Licht verwendet werden.

Bei der Reaktion kommt es durch die vergleichsweise lange Pulsdauer schon bei re-
lativ niedrigen Intensitdten zu Dissoziationsprozessen. Das dissoziierende Molekiil
erreicht noch wahrend der ansteigenden Flanke des Laserpulses auf diese Weise Ab-
stédnde, bei denen der Prozess der Charge-Resonance-Enhanced-Ionization (CREI)
stattfinden kann. Auch die in einem sehr engen Winkelbereich um die Polarisati-
onsrichtung des Lasers liegende Winkelverteilung der gemessenen Protonen deutet
darauf hin, dass CREI der dominante [onisationsprozess ist. Durch die vorausgehen-
de Dissoziation nimmt das Molekiil schon vor der Ionisation eine kinetische Energie
auf, so dass die gemessene KER-Verteilung einer Summe aus K FERp;ssoziation Und
K FE Rjonisation darstellt. Ein Vergleich mit den KER-Spektren des Dissoziationspro-
zesses zeigt, dass die aufgenommene Energie durch Dissoziation zu einem tiberwie-
genden Anteil in einem Bereich von 0,6 £ 0,35 eV besitzt, wahrend die Gesamt-
KER-Verteilung deutlich héhere Werte bis zu 6 eV aufweist. Dies ermdglicht, aus
der gemessenen KER-Verteilung den internuklearen Abstand zum lonisationszeit-
punkt nédherungsweise zu bestimmen.

Die gemessenen Elektronen weisen, ebenso wie die Protonen, eine scharfe Ausrich-
tung entlang der Laserpolarisation auf, was durch den Einfluss des Lasers auf dieser

Achse nicht verwunderlich ist.

Bei zirkularer Polarisation dagegen findet eine Netto-Beschleunigung der Elektro-
nen senkrecht zur Richtung des elektrischen Feldes zum Ionisationszeitpunkt statt,
sodass die Messung der Elektronenimpulse eine geeignete Messgrofie zur Untersu-
chung des Tonisationsprozesses darstellt. Auf diese Art konnten Winkelverteilungen
der Elektronen beziiglich der internuklearen Achse innerhalb der Polarisationsebene
gemessen werden. Abhéngig von KER und Elektronenergie konnte dabei eine Ver-
drehung der Verteilung gegentiber den klassisch erwarteten 90° relativ zur internu-
klearen Achse festgestellt werden. Die Winkelverteilung rotiert dabei mit steigendem
KER entgegen des Drehsinns. Dies widerspricht der gangigen Vorstellung einer Tun-
nelionisation, bei der nur die Beschleunigung des Elektrons im Laserfeld eine Rolle

spielt und der Einfluss des Coulomb-Potentials vernachlasigt wird.
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Fir hohere Elektronenergien zeigt sich eine zweite konkurrierende Struktur, die fiir
die hochsten Energien die sonst vorherrschende erste Struktur sogar dominiert. Da
sich in den Protonenspektren fiir linear polarisiertes Licht kein Einfluss einer Ionisati-
on senkrecht zur Polarisationsrichtung findet, erscheint dies als Grund fiir die zweite
Struktur in den Elektron-Winkelverteilungen als unwahrscheinlich. Eine stichhaltige
und gestiitzte Erklarung gibt es bisher weder fiir die Rotation der ersten Struk-
tur noch fir die Herkunft der zweiten. Dies zeigt deutlich, dass es auch fiir dieses
einfachste Molekiilsystem noch einen erheblich Handlungsbedarf sowohl auf theo-
retischer als auch von experimenteller Seite gibt. Da dieses Experiment den ersten
experimentellen Zugang fiir die direkte Untersuchung der Elektronimpulse bei der
Ionisation von H, -Ionen in kurzen Laserpulsen darstellt, bietet sich hier die bisher

einzige Moglichkeit, dieses Verhalten experimentell zu untersuchen.

5.2 Ausblick

Die in dieser Arbeit dargestellte Messung sieht sich als erste einer Reihe von Mes-
sungen, um die spezifische Dynamik und das Verhalten der Elektronen des Was-
serstoffmolekiilions zu untersuchen. In einem ersten Schritt kann als néchstes eine
entsprechende Messung fiir die Isotope des Wasserstoffmolekiilions durchgefithrt wer-
den. Fiir Dy ergibt sich neben einer abweichenden Verteilung der Vibrationsniveaus
auch eine im Vergleich zum leichteren H3 langsamere Kerndynamik [62], sodass der
der Ionisation vorausgehende Dissoziationsprozess weniger Einfluss sowohl auf die
KER-Verteilung als auch auf den Zuwachs des Kernabstandes haben sollte. Es ist
zu erwarten, dass mit der Verwendung von D5 eine direktere Zuordung des KERs
zum Abstand sowie eine vermehrte Ionisation bei kleineren internuklearen Abstén-
den moglich ist. Eine Messung des Hybrids H D' dagegen bietet die Moglichkeit, der
internuklearen Achse eine Richtung zuzuweisen. Auch wenn ein Isotopeneffekt nicht
zu erwarten ist, kann dies durch die Verwendung von H D™ experimentell belegt
werden. Durch den Strahlanalysedeflektor gelangen dabei H* und D™ zu rdumlich
weit voneinander getrennten Orten auf dem Projektildetektor, sodass tatséachlich

eine Messung beider Projektilfragmente moglich sein wird.

Seitens des Lasers bietet sich aufler der obligatorischen Variation der Peakintensi-
tat auch eine Verkiirzung der Pulsdauer an. Damit ware wiederum eine direktere
Messung der Ionisation, losgelost vom Dissoziationsprozess, moglich. Mit der Ver-
wendung erheblich kiirzerer Laserpulse eroffnet sich auch die Gelegenheit, den Dis-
soziationprozess an sich zu untersuchen. In einem moglichen Pump-Probe Szenario
kann das Molekiil zunéchst zur Dissoziation angeregt werden um es mit dem zweiten
Laserpuls durch die Ionisation abzufragen. Durch Variation des zeitlichen Abstan-

des der beiden Pulse kann so der Mechanismus der Dissoziation in seinem zeitlichen
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Verlauf untersucht werden. Auch eine direkte Messung der abstandsabhéngigen Io-
nisationswahrscheinlichkeit des CREI-Prozesses wird so ermdoglicht. Dies verspricht
weitergehende Erkenntnisse tiber das Verhalten der Elektronen wéhrend eines Disso-
ziationsprozesses und damit vielleicht grundlegende Informationen iiber das Wesen
der chemischen Bindung im Allgemeinen.

SchlieBlich bietet sich noch die Verwendung unterschiedlicher Wellenldngen an [75].
Bei 400 nm Laserpulsen wurden bereits Beitrige fiir senkrechte Uberginge iiber den
2pm, Zustand des Wasserstoffmolekiilions gefunden [113], [124], [88]. Daher bietet
die Verwendung frequenzverdoppelter Laserstrahlung die Aussicht, diese Ubergénge
auch in den Elektronspektren nachweisen zu konnen, da in diesem Fall die Win-
kelverteilungen Beitrige der entsprechenden Orbitale aufweisen sollten. Gerade im
Hinblick auf die zweite beobachtete Struktur ist die Frage nach der Signatur eines

senkrechten Ubergangs von erheblichem Interesse.



A. Potentialbelegungen

In der folgenden Tabelle finden sich die Potentialbelegungen fiir alle elektronischen
Einbauten. Um die Detektoren mit Spannung zu versorgen wird fiir gewohnlich
ein Spannungsteiler benutzt, so dass lediglich die Potentiale fiir die Vorderseite des
MCPs (MC Pyyront) sowie des Signaldrahts vorgegeben sind. Der hohe, jedoch endli-
che Widerstand des MCPs muss dafiir iiber den Stromfluss bei gegebener Spannung
ermittelt werden. Abb. A.1 zeigt die verwendeten Spannungsteiler fiir Projektil- und
Elektrondetektor.
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Bezeichnung U || Bezeichnung U
Projektil M CPryont -222 'V || Strahlreinigung gesamt 3,13 kV
Projektil M C Pyyer +1619 V || Stahlanalyse gesamt 2,44 kV
Projektil Holder +1803 V
Strahlfindungsdetektoren:

Projektil Referenz +1849 V

Projektil Signal +1893 V || Ion MC Pryront -2382 V
Elektron MC Pyyont +323 V || Ion MC Pyyex -56 V
Elektron M C Py,cr 42290 V || Ion Holder +177V
Elektron Holder +2437 V || Ton Referenz +232 V
Elektron Referenz +2495 V || Ton Signal +293 V
Elektron Signal +2547 V || Elektron MC Pfpony +149 V
Spektrometer Ionenseite -500 V || Elektron M CPyyer: +2030 V
Spektrometer e~ - Seite 0 V || Elektron Endplatte +2382 V

Tabelle A.1: Verwendete Potentialbelegungen fiir 400 keV H2+ Ionen. Schwarze Eintrige werden
direkt vorgegeben, blaue ergeben sich durch Spannungsteiler (vgl. A.1).
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Spannungsteiler Projektildetektor

-222V +1619V +1803 +1849V +1893V
MCP,,.. MCP,.. Holder Referenz Signal
Rycr=33MQ
3,3MQ 820kQ 820kQ
[ ] [ ]
Spannungsteiler Elektrondetektor
+323V +2290V +2437V +2495V +2547V
MCP;... MCP, Holder Referenz Signal

Ryer=24MQ

—

—

630kQ

7 H e L/
¥ ¥
0-2,2MQ 0-2,2MQ

Abbildung A.1: Spannungsteiler fiir Projektil- und Elektrondetektor.
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B. Einheiten und Konstanten

In dieser Arbeit werden iiberwiegend atomare Einheiten, kurz a.u. (von 'atomic
units"), benutzt. Dieses Einheitensystem ist in der Hauptsache durch den Bezug
zum Elektron im Wasserstoffatom definiert. In der folgenden tabellarischen Auflis-
tung sind die Umrechnungsvorschriften fiir atomare Einheiten angegeben. Durch die
Verwendung atomarer Einheiten vereinfachen sich viele Gleichungen wesentlich. Des
Weiteren vermitteln sie ein direkteres Gefiihl fiir vorkommende Groéfien, da sie in vie-
len praktischen Féllen, vor allem bei Langen, Energien, Impulsen und Geschwindig-
keiten, im Zahlenraum von 0 bis 100 angesiedelt sind und sich entsprechend schnell
in einander umrechnen und vergleichen lassen. Beim Verwenden von atomaren Ein-
heiten gehen allerdings Informationen iiber die Dimension der Groflen verloren. In
den folgenden Tabellen B.1 und B.2 sind die wichtigsten Umrechnungen von atoma-
ren Einheiten in das internationale Einheiten System (SI) sowie die Werte fiir einige

wichtige Naturkonstanten aufgelistet.
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Grofle Symbol | ggf. Bezeichnung SI

1 a.u. der Ladung e Elementarladung 1,60217653 - 10~C

1 a.u. der Masse Me Elektron Ruhemasse 9,1093826 - 103 kg

1 a.u. der Léange ao Bohrscher K-Schalen Radi- | 5,291772108 - 10~ 1tm
us

1 a.u. der Geschwindig- | v, Geschwindikeit auf Bohr- | 2,187691 - 10° 2

keit scher Bahn

1 a.u. der Wirkung h =7 | reduziertes  Planck’sches | 1,05457168 - 10734 Js
Wirkungsquantum

1 a.u. der Energie £y, Hartree-Energie 4,35974417 - 10718 J (=

27,2¢V)

1 a.u. des Impulses De Impuls auf Bohrscher Bahn | 1,99285166 - 10~2* kng

1 a.u. der Zeit te - 2,418884326 - 1017 s

1 a.u. des elektrischen | U - 27,2113845 V

Potentials

1 au. des eclektrischen | B - 5,14220642 - 10" £

Feldes

Tabelle B.1: Aufstellung der Umrechnungen von atomaren Eiheiten (a.u.) in ST Einheiten [1].
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Bezeichung Symbol | a.u. SI

Plancksches Wirkungsquantum | h 2m 6,62606896 - 10734 Js
Feinstrukturkonstante « m m
Vakuum-Lichtgeschwindigkeit | ¢ = 7= 137,036 2,99792458 - 108 o
Elektrische Feldkonstante €0 = 8,854187817 - 10712 L
Magnetische Feldkonstante Lo = f—; 4,23761-107% | 4.7-107"7 %

Proton Ruhemasse m 1836, 15267247 | 1,672621637 - 10727 kg

Tabelle B.2: Weitere relevante Konstanten in atomaren Eiheiten (a.u.) und in SI Einheiten [1].
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