Wenn Licht Atome in Stiicke reif3t

Elektronenkorrelationen in starken Feldern

Reinhard Dorner, Harald Giessen, Robert Moshammer und Horst Rottke

Mit gepulsten Lasern lassen sich heute fiir
wenige Femtosekunden Lichtintensititen von
mehr als 10'® W/cm? erzeugen. Dabei werden
elektrische Feldstirken von 10° V/cm erreicht,
vergleichbar mit den Feldern, die Elektronen in
Atomen binden. Wie verhalten sich Atome un-
ter solch extremen Bedingungen? Wihrend auf
der einen Seite Wechselwirkungen von extre-
men Laserfeldern mit Materie schon heute viele
Anwendungen haben, etwa in der Medizin oder
der Materialbearbeitung, sind auf der anderen
Seite immer noch viele der fundamentalen Fra-
gen dieser Wechselwirkung ungeklart. Insbeson-
dere stellt sich eines der idltesten Probleme der
Quantenmechanik, das Mehrteilchenproblem,
von Neuem: wie verhalten sich Mehrelektronen-
systeme in starken Feldern? Aufschluss dariiber
erlauben neue Experimente, die erstmals die
Impulse von Ionen und Elektronen aus der
Mehrfachionisation von Atomen in Laserfeldern
sichtbar machen.

aria Goppert-Mayer sagte 1931 voraus, dass
MEinsteins photoelektrischer Effekt auch moglich

sein sollte, wenn die Energie eines einzelnen
Photons zu gering ist, um die Bindungsenergie des
Elektrons zu {iberwinden [1]. Ein Elektron kann meh-
rere Photonen absorbieren und schlieRlich aus dem
Festkorper oder einem Atom emittiert werden. Es dau-
erte aber bis in die 60er Jahre und bedurfte der Erfin-
dung des Lasers, um hinreichend intensive Photonen-
felder verfiigbar zu haben, damit man den Prozess der
Multiphotonenionisation an freien Atomen experimen-
tell beobachten konnte [2]. Sehr bald ergab sich eine
weiterfiihrende Frage: was passiert, wenn das zu ioni-
sierende System mehrere Elektronen hat? Kann man
ein Photonenfeld an mehrere korrelierte Elektronen
koppeln? Uber welchen Mechanismus geschieht das?
Entnehmen die Elektronen die Energie vorzugweise
unabhéngig voneinander aus dem Feld, oder nimmt ein
Elektron die Energie auf und teilt sie anschlieBend mit
einem zweiten?

Eine Blasenkammer fiir geV-Teilchen

Zur Beantwortung dieser Frage gelang kiirzlich ein
entscheidender experimenteller Durchbruch. Die
Schliisseltechnik dieser neuen Experimente ist die Cold
Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy (COL-

Abb. 1:

Die COLTRIMS-Technik liefert Abbilder mehrerer Teilchen im
Impulsraum mit einer Auflosung von wenigen ueV. Ein gepuls-
ter Laserstrahl (30 fs, 800 nm) wird in einen diinnen Uber-
schallgasstrahl fokussiert. Im Fokus (10 gm Durchmesser) wird
eine Lichtintensitit von mehr als 10*> W/cm? erreicht. Das ent-
stehende Ion (blau) und eines oder mehrere Elektronen (rot)
werden von einem elektrischen und magnetischen Feld auf zwei
einander gegeniiber liegende zeit- und ortsauflosende Detekto-
ren (rot und blau) geleitet. Aus dem Auftreffort und der Flug-
zeit lisst sich fiir jedes der Teilchen der Impulsvektor und sein
Ladungszustand bestimmen.

TRIMS) [3], eine iiber die letzten zwdlf Jahre ent-
wickelte bildgebende Technik fiir Fragmente von Ato-
men und Molekiilen. Ahnlich wie die Blasenkammer
die Impulse von MeV-Teilchen sichtbar macht, liefert
COLTRIMS Abbilder mehrerer Teilchen im Impuls-
raum mit einer Auflésung von wenigen peV [3, 4]. Die
Atome werden zunichst in einer Uberschallexpansion
gekiihlt und der Laser in den Atomstrahl auf etwa 10
um fokussiert. Die Elektronen und das Ion werden mit
einem schwachen elektrischen und einem iiberlagerten
homogenen magnetischen Feld auf zwei einander ge-
geniiberliegende zeit- und ortsauflosende Detektoren
geleitet (siehe Abb. 1). Fiir jedes Teilchen registriert
man die Flugzeit und den Auftreffort und bestimmt
daraus seinen Impulsvektor.

Ein Elektron tunnelt aus dem Atom
Abbildung 2 (rechts) zeigt die Impulsverteilung von
einfach geladenen Neon-Ionen, die im Fokus eines La-
serstrahls (A = 800 nm) bei einer Lichtintensitét von
1,2x 10" W/cm? erzeugt werden. Trotz der enormen
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Tonensignal in rel. Einh.

Energiedichte betrédgt die Wahrscheinlichkeit, ein
Neon-Atom zu ionisieren, nur wenige Prozent. Es zeigt
sich, dass die Ionen iiberwiegend entlang der Polarisa-
tionsrichtung der Lichtwelle emittiert werden und ihre
Impulsverteilung ein Maximum bei Impuls Null hat.
Bei einfacher Ionisation sind die Ionen das Spiegelbild
der Elektronen. Der Impulsiibertrag durch die Absorp-
tion von Photonen ist so klein, dass zur Erhaltung des
Impulses Elektron und Ion in entgegengesetzte Rich-
tung mit gleichem Impuls emittiert werden.

Die Energieverteilungen von Elektronen aus der
Einfachionisation werden schon seit vielen Jahren im
Detail untersucht [2]. Als ein einfaches und illustrati-
ves Zweistufenmodell zum Verstdndnis des Ionisations-
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Abb. 2:

P Links: Ionisationsausbeuten einfach und zweifach geladener
Neon-Ionen im Fokus eines gepulsten Laserstrahls (800 nm, 200
fs) als Funktion der Lichtintensitit (aus [7]). Die durchgezoge-
ne Linie zeigt die erwartete Ne**-Ausbeute aufgrund sequentiel-
ler Emission der Elektronen.

» Rechts: Impulsverteilung der einfach geladenen Neon-Ionen
bei der mit (1) markierten Intensitit sowie Impulsverteilung
doppelt geladener Neon-Ionen bei den mit (2) (nichtsequentiel-
ler Bereich) und (3) (sequentieller Bereich) markierten Intensi-
tdten (aus [2]). Die Polarisationsrichtung des Lichtes liegt ent-
lang der horizontalen Achse. Rote Farbe und groe Quadrate
kennzeichnen eine grofRe Anzahl registrierter Ereignisse, iiber-
gehend zu blau/violett und kleinen Quadraten fiir eine kleine
Anzahl.

Abb. 3:

Mechanismen der Einfach- und Doppel-
ionisation in einem Laserfeld.

» Tunnelionisation (oben): Dem Cou-
lomb-Potential des Kernes iiberlagert
sich ein zeitabhidngiges, mit dem elektri-
schen Feld der Lichtwelle verkniipftes
Potential. Ein gebundenes Elektron kann
durch die sich ausbildende Potentialbar-
riere tunneln und so vom elektrischen
Feld der Lichtwelle ionisiert werden.

{ @ \ » Shake-off (Mitte): Entfernt man sehr
o _,," schnell eines der Elektronen aus einem
: RN Mehrelektronenatom, kann ein anderes

Elektron durch die plotzliche Anderung
des Potentials abgeschiittelt werden.

P Riickstreumechanismus (unten): Ein
Elektron wird durch Tunnelionisation
freigesetzt und vom elektrischen Feld der
Lichtwelle beschleunigt. Wenig spiter
kippt die Richtung des elektrischen Fel-
des um und treibt das Elektron zuriick an
seinen Ursprungsort. Hier kann es ein
noch gebundenes Elektron aus dem Po-
tentialtopf herausschlagen.
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prozesses hat sich Feldionisation (Tunnelionisation) im
elektrischen Feld der Lichtwelle bewihrt (siehe Abb.
3). Im ersten Schritt tunnelt das Elektron durch eine
Barriere des Potentials, das aus der Uberlagerung des
Kernfeldes und des elektrischen Feldes der Lichtwelle
entsteht. Die so durch Tunnelionisation ,,geborenen*
freien Elektronen und Ionen werden sofort von dem
oszillierenden elektrischen Feld im Laserstrahl hin und
her beschleunigt. Der Nettoimpuls, der nach dem Ab-
klingen des Laserpulses von dieser Zitterbewegung
iibrig bleibt, also am Ende beobachtet wird, hangt klas-
sisch ausschlieRlich von der Phase des Feldes zum
Zeitpunkt des Tunnelns ab. Fiir ein Teilchen, das im
Maximum der elektrischen Feldstdarke tunnelt, heben
sich am Ende des Laserpulses die Impulsiibertrdge aus
dem Wechselfeld exakt auf, es nimmt keinen Nettoim-
puls auf. Da die Tunnelwahrscheinlichkeit dann am
hochsten ist, wenn auch das elektrische Feld am groR-
ten ist, liegt das Maximum der Impulsverteilung der
Ne!*-Ionen bei Null.

Zwei Elektronen...

Auf welche Weise werden aber nun zwei oder mehr
Elektronen emittiert? Im einfachsten Fall nehmen bei-
de Elektronen unabhéingig voneinander Energie aus
dem Laserfeld auf und werden emittiert, ohne dass
hierfiir die Elektron-Elektron-Wechselwirkung eine
Rolle spielt. In diesem Fall konnen z. B. zwei Elektro-
nen nacheinander zu véllig zufélligen und voneinander
unabhéngigen Zeitpunkten wéahrend des Laserpulses
ionisiert werden (sequentieller Prozess). Die Impuls-
verteilung der doppelt geladenen Ionen hétte dann
ebenfalls ein Maximum bei Impuls Null [5].

Die gemessene Impulsverteilung von Ne?"-Ionen ist
in Abb. 2 (rechts) dargestellt. Sie ist um ein Vielfaches
breiter als die Impulsverteilung der einfach geladenen
Ionen und hat iiberraschenderweise kein Maximum bei
Impuls Null. Eine sequentielle Bildung von Ne?* aus
Ne kann damit bei dieser Lichtintensitdt klar ausge-
schlossen werden. Das bestétigt die Schlussfolgerun-
gen, die bereits aus den Messungen der Erzeugungsra-
ten einfach und doppelt geladener Ionen als Funktion
der Laserleistung gezogen wurden [6, 7] (siche Abb. 2,
links). Die Annahme eines sequentiellen Prozesses (Li-
nie in Abb. 2, links) unterschétzt die tatsédchlich beob-
achtete Doppelionisationsrate bei nicht zu hohen
Lichtintensitdten um viele Gro8enordnungen. Erst bei
hochsten Intensitdten, wenn die einfache Ionisation
des Atoms gesittigt ist, wird der sequentielle Prozess
so wahrscheinlich, dass sich die beobachteten Raten
damit beschreiben lassen. Die Impulsverteilung doppelt
geladener Ionen lasst sich dann tatsdchlich aus der Au-
tokorrelation der Einfachionisation berechnen [5]
(Abb. 2, rechts).

... tun sich zusammen

Es muss also einen im Vergleich zum sequentiellen
Prozess um ein Vielfaches effektiveren Doppelionisati-
onsmechanismus geben. Es wurde bald spekuliert, dass
nur ein Elektron die Kopplung an das Laserfeld iiber-
nimmt, und das zweite Elektron iiber elektronische
Korrelation emittiert wird. So konnten beide Elektro-
nen praktisch gleichzeitig wahrend derselben Schwin-
gung des optischen Feldes freigesetzt werden (nichtse-
quentielle Ionisation). Etwas @hnliches findet bei der
Doppelionisation mit einem einzelnen, aber hochener-
getischen Photon statt. In diesem Fall wird ein Elek-



tron so schnell aus dem Atom entfernt, dass die
zuriickbleibende Elektronenhiille sich dieser Verdnde-
rung nicht adiabatisch anpassen kann. Sie relaxiert
dann in Eigenzustinde des neuen, jetzt weniger abge-
schirmten Potentials, von denen einige im Ionisations-
Kontinuum liegen. Das zweite Elektron wird, wenn
auch mit geringer Wahrscheinlichkeit, quasi abgeschiit-
telt (shake-off, siche Abb. 3).

Die beobachtete Doppelstruktur in den Ionenimpul-
sen von He?" [5] und Ne?* [8] spricht klar gegen ein
Abschiitteln (shake-off) des zweiten Elektrons. Dieser
Mechanismus fiihrt zu einer praktisch gleichzeitigen
Emission beider Elektronen, mit der groRten Wahr-
scheinlichkeit in einem Maximum des oszillierenden
elektrischen Feldes. Dies aber sollte, genau wie die se-
quentielle Ionisation, zu einem Maximum in der Im-
pulsverteilung am Ursprung fiihren.

Alternativ zum Shake-off haben Corkum und andere
[9, 10] einen einfachen, im Rahmen der klassischen
Mechanik verstandlichen Mechanismus vorgeschlagen,
der nur im Laserfeld méglich ist: Zunéchst, so argu-
mentierten sie, wird ein Elektron etwa durch Tunnelio-
nisation freigesetzt und im elektrischen Feld der Licht-
welle vom Ionenrumpf weg beschleunigt. Abhédngig von
der Phase der Welle zum Zeitpunkt der Emission die-
ses Elektrons, kann es jedoch vom Laserfeld wieder zu
seinem Mutterion zuriickgetrieben werden, wo es
durch Elektronenstof ein zweites Elektron heraus-
schlédgt (Riickstreumechanismus, siehe Abb. 3). Dieser
Mechanismus sollte bei der Verwendung von zirkular
polarisiertem Licht versagen, da dann im rotierenden
elektrischen Feld alle Trajektorien den Ionenrumpf
verfehlen. Diese erste Voraussage des Riickstreumo-
dells konnte gldnzend bestétigt werden [11].

Im Riickstreumodell wird das zweite Elektron emit-
tiert, wenn das erste zum Ion zuriickkommt. Vorausset-
zung ist eine hinreichend groRe kinetische Energie des
zuriickkehrenden Elektrons. Sie wird jedoch mit einer
deutlichen Phasenverschiebung relativ zu den Maxima
des Feldes erreicht. Durch diese Phasenverschiebung
des Ionisationszeitpunktes erhalten die so gebildeten,
doppelt geladenen Ionen den beobachteten (Abb. 2)
Nettoimpuls aus dem Laserfeld.

Weitere Aufkldrung lieferten kiirzlich S-Matrix-
Rechnungen [12] und quantenmechanische Modell-
rechnungen [13]. Sie liefern sehr gute Ubereinstim-
mung mit den beobachteten Doppelionisationsraten
und mit den gemessenen Ionenimpulsen. Sie zeigen zu-
dem, dass die Wechselwirkung des Feldes mit den bei-
den Elektronen im Endzustand fiir die im Experiment
beobachtete Doppelstruktur im Impulsspektrum ver-
antwortlich ist.

Elektronenpaare sind korreliert

Was geschieht nun mit den beiden Elektronen?
In welche Richtung werden sie emittiert? Ein erster
Schritt, um diese Frage zu beantworten, gelang uns in
einem Experiment zur Doppelionisation von Argon
[14]. In Abb. 4a ist die Korrelation zwischen den Im-
pulsen der beiden Elektronen aufgetragen. Die hori-
zontale Achse zeigt die Impulskomponente eines der
beiden Elektronen parallel zur Polarisationsrichtung
des Laserstrahls, die vertikale Achse die gleiche Im-
pulskomponente des anderen Elektrons. Werden beide
in die gleiche Richtung emittiert, liegen die Ereignisse
im ersten oder dritten Quadranten. Elektronen, die in
entgegengesetzte Richtungen emittiert werden, liegen

im zweiten und vierten Quadranten. Sind die Elektro-

nen unabhingig voneinander, ist die Verteilung isotrop.

Das Experiment (Abb. 4a) zeigt fiir eine Lichtinten-
sitdt, bei der die Doppellionisation nicht sequentiell
verlduft, eine starke Korrelation der Elektronenimpul-
se: Am wahrscheinlichsten werden beide Elektronen in
dieselbe Halbebene mit dhnlichen Impulsen von etwa
einer atomaren Einheit (a.u.*) emittiert. Dies mag
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zundchst erstaunen, da die beiden Elektronen sich ja
abstofen. Es ist zudem genau das Gegenteil von dem,
was man bei der Doppelionisation durch ein einzelnes
hochenergetisches Photon hat. Im Laserfeld wirkt der
AbstoRBung die Beschleunigung durch das elektrische
Feld der Lichtwelle entgegen. Sie treibt die beiden
Elektronen in die gleiche Richtung. Offensichtlich do-
miniert hier der Einfluss des Lichtfeldes iiber die Elek-
tron-Elektron-Abstofung. Eine klassische Abschédtzung
der Impulsaufnahme der Elektronen aus dem Feld im
Rahmen des Riickstreumodells ergibt etwa den beob-
achten Impuls von 1 a.u.

Erhoht man die Lichtintensitdt so weit, dass die
Doppelionisation sequentiell verlduft, so geht die Kor-
relation zwischen den beiden Elektronen verloren
(Abb. 4b), dhnlich wie die Doppelstruktur in den Im-
pulsverteilungen der Ionen verschwindet (Abb. 2b).

Weitere Schritte

Die Experimente mit Titan-Saphir-Lasern (o =
1,5 eV) auf der einen Seite, bei denen 50 oder mehr
Photonen absorbiert werden, und mit Synchrotron-
strahlung auf der anderen Seite [3, 15], bei denen nur
ein Photon involviert ist, sind offensichtlich nur zwei
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Abb. 4:
Impulskorrelation
zwischen den bei-
den Elektronen
aus der Doppel-
ionisation von Ar-
gon. Die horizon-
tale Achse zeigt
die Komponente
des Impulses eines
der beiden Elek-
tronen entlang der
Polarisationsrich-
tung des Laser-
strahls, die verti-
kale Achse den
entsprechenden
Impuls des zweiten
Elektrons. Farblich
kodiert ist die An-
zahl der registrier-
ten Ereignisse. Bei
nichtsequentieller
Doppelionisation
werden die Elek-
tronen in die glei-
che Halbebene
emittiert (oben),
bei sequentieller
Doppelionisation
verschwindet die
Korrelation [14].

*) Eine a.u. entspricht
dem mittleren Impuls
eines 1s-Elektrons im
H-Atom
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extreme Fille. Mit dem Freie-Elektronen-Laser (im
Rahmen des TESLA-Projektes) am DESY wird sich in
wenigen Jahren aufkldren lassen, wie diese Bereiche
zusammenhangen. Hier werden erstmals Lichtinten-
sitdten und Photonen-Energien zugénglich sein, die
z.B. die Zwei-Photonen-Doppelionisation am Helium
moglich machen.

Die experimentellen Méglichkeiten, Phdnomene in
Laserfeldern, bei IonenstofRen und mit Synchrotron-
strahlung kinematisch vollstandig zu untersuchen, sind
noch relativ jung. Diese neuen Techniken bieten heute
erstmals die Moglichkeit, Mehrteilchendynamik von
atomaren und molekularen Systemen auf breiter Basis
systematisch zu untersuchen. Die gekoppelte Bewe-
gung mehrerer Elektronen (dynamische Korrelation)
stellt nicht nur eines der &ltesten und hartnéckigsten
Probleme der Quantenmechanik dar, sondern sie be-
stimmt auch iiber weite Bereiche die Struktur und die
Eigenschaften unserer makroskopischen Welt, von
Effekten in Festkorpern wie der Supraleitung bis zur
Steuerung chemischer Reaktionen.
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