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Simulation, Aufbau wund Test eines Velocity-Map-Imaging-
Spektrometers zur Untersuchung niederenergetischer Photoelek-
tronen:

Auf der Grundlage eines 34-Kreisringelektroden-Spektrometers wurde dessen
Nutzbarmachung als Velocity-Map-Imaging(VMI)-Spektrometer systematisch un-
tersucht. Dazu wurden Simulationen von Elektronentrajektorien mit der Soft-
ware SIMION durchgefilhrt und ausgewertet. s zeigt sich, dass der Betrieb
als VMI-Spektrometer moglich ist. Die Software optimiert die Elektrodenpoten-
tiale des Spektrometers hinsichtlich gewiinschter VMI-Abbildungseigenschaften.
Zudem liefern die Simulationen erste theoretische Daten zur Performance und
Auflosung. Um ein Zielgas zu ionisieren, wird ein ultraschnelles Titan:Saphir-
Femtosekundenlasersystem verwendet. Ein erster Test der Apparatur wurde mit
Argon durchgefiihrt.

Simulation, setup and test of a Velocity-Map-Imaging-Spectrometer
for the investigation of low-energy-photoelectrons:

On the basis of a 34-circle-ring electrode spectrometer, its utilization as a Velocity-
Map-Imaging (VMI) spectrometer was systematically investigated. For this pur-
pose, simulations of electron trajectories were carried out and evaluated using
SIMION software. It is shown that it is possible to operate the spectrometer in
VMI mode. The software optimizes the electrode potentials of the spectrometer
with regard to the desired VMI imaging properties. In addition, the simulations
provide first theoretical data on performance and resolution. In order to ionize a
target gas, an ultra-fast titanium: sapphire femtosecond laser system is used. A
first test of the apparatus was performed with argon.
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Seit der Erfindung des ersten Lasers ist dieser aus unserer heutigen Welt nicht
mehr wegzudenken. Seine Anwendungen in den verschiedenen Gesellschaftsberei-
chen, wie der Medizin, dem alltdglichen Leben, der Industrie, der Unterhaltung und
dem Militér, sind zahlreich. Es ist unumstritten, dass er als technologische Errungen-
schaft das Leben der Menschen entscheidend geprégt hat. Auch die Wissenschaft und
Forschung, insbesondere die Naturwissenschaften, profitieren vom Laser, durch den
neue Untersuchungsmethoden und die Entdeckung neuer physikalischer Phianomene
moglich wurden. An dieser Stelle seien das Laserkiihlen und die Laserspektrosko-
pie beispielhaft erwdhnt. Durch die Technik der Modenkopplung wurde es moglich
ultrakurze Laserpulse mit einer Dauer von mehreren Femtosekunden zu erzeugen.
Derart kurze Laserpulse sind iiberaus interessant, weil sie bisher unerreichte La-
serintensititen ermdglichen. Der heutzutage intensivste Laser HERCULES an der
Universitéit von Michigan liefert eine Intensitéit von 2 x 102 W cm ™2 [50]. Zum Ver-
gleich: Die Sonnenkonstante betriigt 1.4 x 107! W ¢cm ™2 und die atomare Einheit der

2
Intensitéit betrigt I, = Seoc <m) = 3.5 x 10" W cm ™2 [32]. Femtosekundenla-
0

ser konnen zum Beispiel in der Industrie zum Schneiden verschiedener Materialien
eingesetzt werden. Fiir die physikalische Grundlagenforschung sind Femtosekunden-
laser so interessant, weil die mit ihnen erreichbaren elektrischen Feldstarken in etwa
gleich oder grofer sind als die elektrischen Feldstiarken in Atomen und Molekiilen.
Es gelingt mithilfe von ultrakurzen Laserpulsen erstmals die Wechselwirkung von
Atomen und Molekiilen mit starken Laserpulsen experimentell zu untersuchen. Es
zeigt sich, dass Prozesse, bei denen mehr als nur ein Photon beteiligt sind, mit gro-
Ker werdender Laserintensitdt immer wahrscheinlicher werden. Die Tatsache, dass
die elektrische Feldstirke des Lasers vergleichbar mit der des Atoms ist, ermdglicht
es, das Coulombpotential des Atoms derart krass zu verzerren, dass Elektronen die
Barriere verlassen kénnen, obwohl sie gar nicht iiber geniigend Energie verfiigen,
um die Barriere auf klassischem Wege zu iiberwinden. Man spricht von der soge-
nannten Tunnelionisation. Rekombiniert das Elektron wieder mit dem Atom, von
dem es stammt, dann kommt es zur Emission von elektromagnetischen Wellen, de-
ren Frequenzen einem ungeradzahligen Vielfachen der urspriinglichen Laserfrequenz
entsprechen. Man nennt diese Frequenzen, analog zur klassischen Wellenmechanik,
Hohe Harmonische. Die Erzeugung solcher ,Oberténe kann genutzt werden, um
die urspriinglichen Laserpulse sogar noch weiter zu verkiirzen. Auf diese Weise ist
es heutzutage sogar moglich Attosekundenpulse zu erzeugen. Neben der hohen In-
tensitdt dieser Pulse spielt auch noch die kurze Dauer eine erhebliche Rolle fiir
die Forschung. Typische Umlaufzeiten von Elektronen im Bohr-Modell liegen bei
T = mj(ZZ)Q ~ 304 as. Das entspricht eben den Dauern der heutzutage erreichba-
ren ultrakurzen Laserpulse. Es wird somit moéglich die Dynamik von Elektronen in
Atomen, Molekiilen und sogar chemischen Reaktionen zeitlich nachzuverfolgen.

Elektrisch geladene Teilchen, die infolge der Wechselwirkung mit Laserpulsen ent-
stehen, konnen mithilfe von Spektrometern getrennt und analysiert werden. Die
Arbeitsgruppe unter der Leitung von Prof. Dr. Thomas Pfeifer und Dr. Robert
Moshammer bedient sich eines ganz besonderen Spektrometers, dem sogenannten
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Reaktionsmikroskop. Dieser Apparat ermdglicht es, die komplette Impulsverteilung
der elektrisch geladenen Bruchstiicke unmittelbar nach dem Zeitpunkt der Wech-
selwirkung mit den Laserpulsen zu rekonstruieren. Nachteilhaft ist dabei, dass die
Datenaufnahme relativ viel Zeit in Anspruch nimmt, weil nur einige Events zur
gleichen Zeit aufgenommen werden konnen. Eine andere Art von Spektrometer ist
das Velocity-Imaging-Map(VMI)-Spektrometer. Dieses erlaubt, ebenso wie das Re-
aktionsmikroskop, die Rekonstruktion der Impulsverteilungen der Bruchstiicke ei-
ner Wechselwirkung. Es hat jedoch den Vorteil, dass die Datenaufnahme wesentlich
schneller vorangeht, weil alle Signale in Form eines zusammenhéngenden Bildes auf-
genommen werden konnen. Prinzipiell ist es denkbar den Aufbau eines Reaktionsmi-
kroskops zu nutzen, um es ohne aufwiandige Umbaumafnahmen als VMI Spektrome-
ter zu betreiben. Diese Arbeit beschiftigt sich mit der Frage, ob es moglich ist eine
bestehende ReMi-Apparatur so zu modifizieren, dass es moglich wird sie als VMI
Spektrometer zu betreiben. Das wiirde es erlauben schnell zwischen verschiedenen
Untersuchungsmethoden zu wechseln. Da bei der Methode des VMI keine einzelnen
Events, sondern alle Ereignisse auf einmal aufgenommen werden, dauert ein VMI
Experiment deutlich kiirzer als die Untersuchung mit einem Reaktionsmikroskop.
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Abbildung 1.1: Grundlegender Aufbau eines Lasers. Quelle: Demtroder [16, S. 271|

Die Abkiirzung Laser steht fiir Light Amplification by Stimulated Emission of
Radiation. Im Allgemeinen besteht ein Laser aus folgenden Komponenten (siehe
Abb. 1.1):

e Das aktive Medium sorgt durch Absorption und Emission von Strahlung dafiir,
dass das Laserlicht erzeugt wird.

e Die Pumpenergie verursacht die Inversion der thermischen Besetzung der Teil-
chen des aktiven Mediums. Es befinden sich mehr Partikel in héherenergeti-
schen Zustédnden als das im thermischen Gleichgewicht geméafs der Maxwell-
Boltzmann-Verteilung zu erwarten wire. Die angeregten Zusténde sollen so
langlebig wie mdglich sein, damit die zugefiihrte Pumpenergie lange gespei-
chert werden kann

e Der optische Resonator besteht im Idealfall aus zwei unendlich grofsen plan-
parallelen Spiegeln, von denen einer das Licht total reflektiert und der andere
halbdurchléssig ist. Licht kann innerhalb dieses Resonators mehrere Male hin
und her reflektiert werden.

Bei kontinuierlichem Zufiihren von Pumpenergie steigt die Intensitit des elektroma-
gnetischen Felds innerhalb des optischen Resonators an. Ein Photon stimuliert ein
angeregtes Atom des aktiven Mediums zur Emission eines weiteren Photons. Bei-
de Photonen konnen weitere Atome zur Lichtemission stimulieren. So entsteht ein
lawinenartiger Verstarkungseffekt. Wegen der Randbedingungen, die ein beidseitig
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geschlossener Resonator dem System auferlegt, miissen elektromagnetische Wellen
am Ort der Spiegel Knotenpunkte besitzen. Nur solche Wellen kénnen zeitlich stabile
Wellen, sogenannte stehende Wellen, produzieren. Diese stabilen Wellen tragen die
Bezeichnung Moden. Da das Verhéltnis von induzierter zu spontaner Emissionwahr-
scheinlichkeit einer Mode der Anzahl der Photonen in dieser Mode entspricht [16, p.
235] , finden mehr induzierte als spontane Emissionsvorgénge statt, sobald eine Mo-
de mehr als ein Photon beherbergt. Ein grofes Laserfeld innerhalb des Resonators
generiert ein noch groferes, indem mehr induzierte Emissionsvorgénge stattfinden.
Diese Art der positiven Riickkopplung ist imstande eine grofe Anzahl an Photonen
zu erzeugen. Die spektrale rdumliche Zustandsdichte D, (1) der Moden eines Hohl-
raumstrahlers im thermischen Gleichgewicht wichst proportional mit dem Quadrat
der Frequenz v (siche 1.1)[16, p. 79]. Hierbei bezeichnet Dy die rdumliche Zustands-
dichte.

D)y = 32v) _ 8T (1.1)

dv c3
Fiir die sichtbare Frequenz vy = 600 THz und der Halbwertsbreite einer dopplerver-
breiteten Spektrallinie Av = 3 GHz ergibt sich eine rdumliche Zustandsdichte von
10* Moden pro m3. Die mittlere Besetzungszahl (n(E)) der Photonen ist durch die
Bose-Einstein-Statistik gegeben. Dabei ist das chemische Potential ¢ der Photonen
Null, weil ihre Teilchenanzahl keine Erhaltungsgrofe ist.

1 1
(n(E)) = exp (B — p)/(kgT) —1  expE/(kT) — 1

(1.2)

Bei einer Raumtemperatur von 300 K und einer Lichtwellenldnge von 600 nm betragt
die mittlere Besetzungszahl der Photonen geméft Gleichung 1.2 quasi Null. Jede Mo-
de wird also im Falle der thermischen Gleichverteilung im Durchschnitt von weitaus
weniger als einem Photon besetzt. Das verhindert eine grofte Verstarkung des Licht-
feldes gemaft der oben beschriebenen positiven Riickkopplung. Deshalb ist es zum
Erreichen eines starken Laserfeldes wiinschenswert viele Photonen in méglichst we-
nige Moden zu zwingen. Genau das macht einen Laser aus. Die Selektion bestimmter
Moden kann bei offenen optischen Resonatoren {iber die Resonatorgeometrie erfol-
gen. Verstiarkt werden nur jene Resonanzfrequenzen, die stehende Wellen ausbilden.
Alle anderen Moden erleiden derartig grofe Verluste, dass es zur Nettoverstarkung
nicht ausreicht.

Wihrend die Laserfeldmoden in geschlossenen Resonatoren als Uberlagerungen
ebener Wellen beschrieben werden kénnen, sind die Moden offener Resonatoren mit
endlichen Spiegeldurchmessern wegen auftretender Beugungsverluste keine ebenen
Wellen mehr [16]. Fiir zylindrische Geometrien lassen sich die sogenannten transver-
salen elektromagnetischen Moden (TEM,,,,) offener Resonatoren als komplizierte
Kombination eines Gaufprofils und eines Laguerre-Polynoms ausdriicken|8]. Fun-
damentalmoden sind solche, fiir die die beiden Indizes m und n jeweils den Wert
Null annehmen. Dann entspricht das radiale Intensitatsprofil einer Gaufiverteilung
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und ¢ gibt die Anzahl der Knoten entlang der Resonatorachse wieder. Das Fre-
quenzspektrum des Resonators setzt sich mafsgeblich aus den Moden zusammen, die
stehende Wellen ausbilden kénnen. Im Fall von ebenen Resonatorspiegeln lautet die
Bedingung fiir stehende Wellen [16, p. 281]

VT:% <q+%(m+n+1)) (1.3)

d bezeichnet hier die Resonatorldnge (siche Abb. 1.1). Damit betrégt die freie Spek-

tralbreite zweier benachbarter Moden 5. Das bedeutet, dass zwischen den Funda-
mentalmoden des Resonators mit unendlich weit ausgedehnten Spiegeln noch weite-
re Moden liegen. Die Beugungsverluste dieser nicht-fundamentalen Moden kénnen
durch geeignete Wahl der Resonatorgeometrie erhoht werden, sodass nur die Fun-

damentalmoden mafgeblich zum Laserfeld beitragen [33] (siche Abb. 1.2).

Ne Resonator-Moden
Netto- i l, ‘ ¢ i
2.5 verstarkung .
2,0 < \
Schwell- ‘
1,5 wert
1,0 ____ZI___ L 1) I 01 S 11 13 S 1) P 1 TS L || I
s AW s
0,5 Vi Vo Vs "V
M, l—| —>i M, Av=c/(2nd)
P — |_] -
< d g

Abbildung 1.2: Nettoverstirkung G eines offenen Resonators. Die schwarze Kurve
beschreibt das spektrale Verstirkungsprofil des aktiven Mediums.
Nur jene Frequenzen, fiir die die Verstarkung durch das aktive Me-
dium grofer ist als die auftretenden Verluste, werden schliefslich am-
plifiziert. Die Resonatorgeometrie ist hier so gewéhlt, dass nur die
Fundamentalmoden mit m = n = 0 verstirkt werden. Daher be-
trigt der freie Spektralbereich hier Av = . Quelle: Demtréder [16,
S. 281]
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2 Ultrakurze Laserpulse

Eine Moglichkeit einen Laserpuls mathematisch zu beschreiben ist es, ihn als kohé-
rente Uberlagerung ebener Wellen unterschiedlicher Frequenzen zu verstehen (siche
Gleichung 2.1). Dabei beschreibt E die elektrische Feldamplitude an einem festen
Ort, t die Zeit, w die Kreisfrequenz und ¢ den Phasenwinkel.

Blt) = /0 " A(w) expli(wt — 6(w))] dw (2.1)

Durch die Fouriertransformation kann das Frequenzspektrum eines zeitlich peri-
odischen Signals gewonnen werden (siche 2.2). F(w) gibt hierbei an mit welcher
Gewichtung die Frequenzkomponente w zum elektrischen Feld des Pulses beitragt.

E(w) = FYE®))(w) ! /oo E(t)e™dt (2.2)

" or

—00

Aufgrund der Unschérferelation der Fouriertransformation stehen die spektrale Brei-
te Aw und zeitliche Breite At einer normierten elektromagnetischen Welle mitein-
ander in Beziehung. Umso kiirzer ein erzeugter Laserpuls werden soll, desto mehr
Frequenzkomponenten sind zur Erzeugung nétig.

Die Idee ultrakurzer Laserpulse ist es, durch die Konzentration von Energie inner-
halb kurzer Zeit hohe Intensitéiten zu erzeugen. Dazu muss der Laseroutput zeitlich
kontrolliert werden konnen. Es gibt mehrere Methoden, um das zu erreichen. Im
Folgenden wird die dieser Arbeit zugrundeliegende Methode des Kerr-Lens-Mode-
Lockings erlautert.

2.1 Mode Locking

Die Longitudinalmoden eines einfachen idealen Lasers, wie er in Abschnitt 2.2 be-
schrieben wurde, sind ebene Wellen mit dquidistanten Frequenzen, die unabhingig
voneinander propagieren. Sei Ej(t) = Eyxexp(i(wit + ¢x)) der zeitliche Verlauf der
Feldamplitude der Mode k£ mit Kreisfrequenz wy und zusétzlicher Phase ¢} an einem
festen Ort. Die Modenfrequenzen sind gegeben durch wy = wg + kAw mit der Diffe-
renz der Kreisfrequenz zweier benachbarter Moden Aw = 27 Av. Die Uberlagerung
aller Moden k£ =0,1,2, ..., K liefert:

K K
Z Eon eil(wotkAw)t+px] (2.3)
k=0 k=0

=
"
(]
S
"
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Mode-Locking bedeutet die Phasen bei gleicher maximaler Feldamplitude aller
Moden in eine konstante Phasenbeziehung zueinander zu setzen. Das entspricht in
unserem Beispiel des einfachen Lasers der Uberlagerung mehrerer monochromati-
scher ebener Wellen mit fester Phasendifferenz. Ey und Ay beschreiben im Folgen-
den die konstante Amplitude und die konstante Phasendifferenz zwischen aufeinan-
derfolgenden Wellen. Die zusitzliche Phase der Mode k ist nun ¢r = o + kAp.
Ohne Beschriankung der Allgemeinheit kénnen wir die zusétzliche Phase der nullten
Mode ¢, Null setzen. Das Ergebnis der Uberlagerung der Modenkopplung ist eine
Schwebung E(t) (siche Gleichung 2.5), die sich zeitlich mit fester Periode wiederholt
und deren maximale Amplitude viel grofser ist als die der einzelnen ebenen Wellen.

K
E(t) — EO eiwot Z eik(Awt-‘,—Acp) (24)
k=—K
= Eye™ A(t) (2.5)

Dabei ist A(t) eine geometrische Reihe, fiir die gilt [59, p. 340):

K
A(t) _ Z eik(Awt+A<p) (26)

k=—K

sin? (QK;_ ! (Awt + Agp))

f (2.7)
sin? (§(Awt + A(p))
Fiir die Intensitat gilt dann

I(t) = |Et) (2.8)

— B2 AP (2.9)

K+1 ?
sin? {T—i_(Awt + A(p)]
=L (2.10)

sin? B(Awt + A(p)]

Die Interferenz phasenfester monochromatischer ebener Wellen ermdglicht es ein
elektromagnetisches Feld zu erzeugen, dass in zeitlich regelméfigen Absténden fiir
eine begrenzte Zeitdauer viel Intensitdt besitzt. Abb. 2.1 zeigt in der oberen Hilfte
das Resultat gekoppelter Moden. Nach einer wohldefinierten Periodendauer erreicht
das Signal sein globales Maximum, welches um ein Vielfaches grofser ist als dessen
durchschnittliche Feldstérke (| Re(E(t))]). In der unteren Hélfte ist die Interferenz
mehrerer ebener Wellen mit zufélliger Phase dargestellt. Dieses Signal besitzt im
Mittel eine durchgéngig gleichbleibende Feldstirke und wird deshalb auch als conti-
nous wave Modus bezeichnet. Die Dauer zwischen zwei aufeinanderfolgenden Pulsen
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2 - (\m
|

D (w)
o
=—
=
=4
>
. ——
=
—
=
B
o &
S~
=
~
=
=
=

oL KE,

Zufaellige Phasendifferenz zwischen benachbarten Moden

2 - : KE,
g | . - | OWWJWWW“ 'WWMMW
0 w : KE, ;

Abbildung 2.1: Kohédrente Interferenz von mehreren monochromatischen, ebenen

Wellen.
betrigt 7, = % = ﬁ = % Die Breite eines einzelnen Pulses A7), ist {iber die Fou-
riertransformation mit der Frequenzbandweite des Lasers Ay, gemédf A7, = ALV;
verkniipft.

In einem einfachen Laser besitzen die unterschiedlichen Moden keine feste Pha-
senbeziehung zueinander. Es gibt aber mehrere Moglichkeiten Mode Locking expe-
rimentell zu realisieren. Allen ist gemein, dass sie den Output der Laserleistung nur
wahrend eines periodisch wiederkehrenden kurzen Zeitfensters erlauben. Aufserhalb
dieses Zeitfensters wird das Laserfeld im Resonator verstirkt. In den vorliegenden
Experimenten wird der sogenannte Kerr-Lens-Effekt verwendet, der im Folgenden
erlautert wird.

2.2 Optischer Kerr-Lens-Effekt und
Selbstphasenmodulation

Der Kerr-Effekt beruht auf der Tatsache, dass in nichtlinearen Medien der Bre-
chungsindex von der Intensitit des eingestrahlten Laserfelds abhingt.

Hierbei ist I(¢) die Einhiillende der Intensitét, ng der gewdhnliche Brechungsindex
und ny der Brechungsindex zweiter Ordnung. Letzterer gewinnt Bedeutung, sobald
die mittlere Energie des Laserfeldes vergleichbar mit den Energien der elektroni-
schen Zustande wird [30, p. 46]. Wir nehmen im Folgenden an, dass ein Laserstrahl
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mit gaulformigem Intensitdtsprofil ein nichtlineares Medium, bei dem der Kerr-
Effekt beobachtet werden kann, durchdringt (siehe Abb. 2.2). Wenn ny positiv ist,
dann ist der Brechungsindex im Mittelpunkt des Strahls am gréfsten und nimmt zu
den Flanken hin gaufsférmig ab. Es entsteht eine Gausslinse, die den Laserstrahl
im Medium fokussiert [30, p. 47]. Dabei werden die schwachen Flanken des Strahls
kaum bis gar nicht fokussiert. Nur die ohnehin schon intensive Strahlmitte wird in
ihrer Intensitiat verstirkt. Geméf Gleichung 2.11 fokussiert sich der Strahl selbst.
Durch Einbringen einer Apertur gelingt es die intensiven Signalkomponenten vom
CW-Hintergrund zu trennen. Es werden also nur die starken Pulse, die durch die
Interferenz phasengekoppelter Moden entstehen, durchgelassen und werden im Fol-
genden im Resonator verstarkt. Da die anfianglichen und abschliefsenden Flanken im
Vergleich zur Pulsmitte geringere Intensititen aufweisen, werden sie deutlich weniger
gebrochen. Sie tragen nach Durchgang des Mediums deutlich weniger zum verstark-
ten Puls bei als zuvor. Der Puls wird somit verkiirzt. Dadurch, dass die Intensitét

Intensity
- Kerr medium CwW
e —
pulsed
I ——

v Aperture

Abbildung 2.2: Anschauliche Erklarung der Kerr-Lens-Modenkopplung. Das nicht-
lineare Kerr-Medium fokussiert nur sehr starke Intensitdten. Durch
Einbringen einer Apertur, werden die modengekoppelten Laserpulse
fokussiert und vom CW-Hintergrund getrennt.

des gepulsten Lasers zeitabhangig ist, dndert der Kerr-Lens-Effekt die momentane
Frequenz des Laserstrahls im Medium. Um das zu verstehen, nehmen wir an, dass
o(t) = wot — k(t)z die Phase eines Laserpulses sei, der sich in x-Richtung mit der
Wellenzahl k(t) = “2n(t) ausbreitet. Fiir die momentane Kreisfrequenz gilt dann:

w(t) = ag—f) = w (1 - 5755;)%) — W ( - ag—f)%) (2.12)

Die Frequenzen des Pulsanfangs werden zu kleineren Frequenzen verschoben, wih-
rend die Frequenzen des Pulsendes zu groferen Frequenzen verschoben werden. Das
Pulsspektrum wird insgesamt auf symmetrische Art um sein Maximum verbreitert
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(siche Abb. 2.3). Das zeitliche Profil der Intensitétseinhiillenden bleibt jedoch erhal-
ten. Diese Art der Erweiterung des Frequenzspektrums wird Selbstphasenmodulati-

on genannt.
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Abbildung 2.3: Anschauliche Erklarung der Selbstphasenmodulation

Neben der Selbstphasenmodulation unterliegt das Licht auch noch dispersiven
Effekten. Damit die Erweiterung des Frequenzspektrums letztendlich zur Verkiirzung
der Pulse genutzt werden kann, ist es notwendig die Dispersion zu kompensieren.

Dies ist genauer in Abschnitt 2.3 beschrieben.

2.3 Dispersion

Jedes optische Bauelement und die Luft verursachen Dispersion der Gruppenge-
schwindigkeit des einfallenden Laserlichts. Im Falle der normalen Dispersion wird
blaues energiereiches Licht im Medium langsamer transportiert als energieirmeres
rotes Licht. Das fiihrt dazu, dass der Laserpuls einer zeitlichen Verbreiterung unter-
liegt. Um das zu verstehen, wird im Folgenden von einem elektrischen Feld ausge-
gangen, das durch Superposition ebener Wellen entsteht. Die spektrale Amplitude
der einzelnen Frequenzkomponenten wird dabei als gaussférmig angenommen (siehe

Gleichung 2.13).
K
(2.13)
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Genau wie in Abschnitt 2.2 auch sind die Frequenzkomponenten wy, = wy + kAw
aquidistant um eine mittlere Frequenz w, angeordnet. Sie entsprechen den Funda-
mentalmoden des einfachen Lasers. Abbildung 2.4 zeigt, wie sich der Laserpuls bei
unterschiedlichen Frequenzabhéngigkeiten der Phase p(w) verhélt. Die Abbildung
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1.0 1.0
n 08 £ 05
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g 04 £
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Abbildung 2.4: Zeitliche Pulsentwicklung bei unterschiedlichen Frequenzabhingig-
keiten der Phase p(w).

zeigt klar, dass wenn keine Phasendifferenzen zwischen den einzelnen Moden beste-
hen, ein symmetrisches Zeitsignal entsteht. Konstante Phasendifferenzen zwischen
benachbarten Moden verschieben den Puls unter strikter Beibehaltung seines Pro-
fils auf der Zeitachse. Erst eine quadratische Phasenabhéngigkeit fiihrt dazu, dass
die Pulsdauer verdndert wird. Bei genauerem Betrachten des elektrischen Feldes bei
quadratischer Phasenabhingigkeit kann man feststellen, dass die Periodendauer des
inneren Signals mit der Zeit tatsdchlich zunimmt. Ein Signal, welches eine zeitliche
Frequenzinderung erfihrt, wird Chirp genannt. Nichtlineare normale Dispersionen,
wie sie in optischen Spiegeln typischerweise vorliegen, fithren zu solch einem Chirp
und damit zur Verbreiterung eines Pulses.

Um einen moglichst kurzen Puls zu gewdhrleisten, muss der Chirp gut kompensiert
werden. Ein Kompressormodul bestehend aus Prismen und speziell beschichteten
Spiegeln kann die Dispersion wieder ausgleichen.

Ein Prismakompressor verwendet mindestens zwei Prismen, um die zuriickzu-
legende Weglénge wellenldngenspezifisch zu verdndern (siehe Abb. 2.5). Aufgrund
der normalen Dispersion wird Licht in seine spektralen Komponenten aufgetrennt.
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Abbildung 2.5: Grundlegender Aufbau eines Prismakompressors. Quelle: [64]

Blaues Licht wird dabei stiarker gebrochen als rotes Licht. Nachdem das erste Prisma
passiert wurde, unterscheiden sich die Weglidngen in der Luft der unterschiedlichen
Frequenzkomponenten bis zum zweiten Prisma. Erneute Brechung durch das zweite
Prisma kollimiert die Lichtstrahlen. Insgesamt ist die vom roten Licht zuriickgelegte
optische Weglange kiirzer als die des blauen Lichts. Das rote Licht ist also schneller
als das blaue. Ein Spiegel reflektiert das Licht und sorgt dafiir, dass es den selben
Weg noch einmal in umgekehrter Richtung durchlauft. Die Differenzen der optischen
Weglidngen zwischen je zwei Frequenzkomponenten nach einmaligem Passieren des
zweiten Prismas verdoppeln sich dadurch.

Gechirpte Spiegel sind dielektrische Spiegel, die aus mehreren feinen Schichten
unterschiedlicher Materialien bestehen (siche Abb. 2.6). Jedes Material reflektiert
nur eine bestimmte Wellenlédnge. Lichtwellen, die erst in tieferen Schichten reflektiert
werden, legen einen lingeren Weg zuriick. Durch die richtige Wahl der Materialien
und Schichtdicken kann so ein Spiegel mit negativer Dispersion hergestellt werden.
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Abbildung 2.6: Skizze zur Erklarung des Prinzips eines gechirpten Spiegels. Quelle:
[60]

2.4 Fokussierte Laserstrahlen

Um sehr starke Laserfelder zu erreichen, ist es notwendig den Laserstrahl geniigend
stark zu fokussieren. Das Reaktionsvolumen wird durch den Uberlapp des Laserfo-
kus mit dem Teilchenstrahl bestimmt. Die Kenntnis iiber die Form des Fokus ist
hilfreich, um spéter in den Simulationen des VMI Spektrometers in Abschnitt 6.2.1
eine passende anfingliche Elektronenverteilung auswéhlen zu kénnen.

Unter der Annahme, dass lediglich die gaufsférmigen Fundamentalmoden zum La-
serfeld beitragen, kann die Intensititsverteilung des noch unfokussierten Laserstrahls
wie folgt geschrieben werden[51]:

I(r,z) = I <%)2exp <—w%2> (2.14)

w(z) = wor |1+ (i)Q (2.15)

2
Wy

— 2.1
2R = (2.16)

Hierbei bezeichnen r den radialen Abstand vom Betrachtungsort zur Symmetrieach-
se des Laserstrahls, z die Ortskoordinate in Ausbreitungsrichtung, w(z) den Strahl-
radius, wg den Strahlradius am Ort der schmalsten Taille bei z = 0, zi die Ray-
leighldnge und I die Intensitit im Fokuspunkt r» = z = 0 (siehe Abb. 2.7). Die Ray-
leighlénge gibt an, nach welcher Distanz 2z von der Taille der Strahldurchmesser
w(z) um den Faktor V2 zugenommen hat, d.h. die Intensitit auf der Laserstrahl-
achse um die Hilfte abgenommen hat. wy kennzeichnet den Strahlradius am Ort
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Abbildung 2.7: Schema eines Gaufsstrahls mit Strahlradius w(z). Quelle: [12]

der Taille bei z = 0, ab dem die Intensitdt auf den e%—ten Teil des Maximalwerts
abgefallen ist.

Ein durch eine ideale Linse oder einen idealen Spiegel fokussierter Gaufsstrahl
bildet wieder einen Gaufstrahl [20]. Deshalb darf in paraxialer Ndherung die Ma-
trizenoptik aus der klassischen Optik rigoros angewendet werden. Wie fiir die geo-
metrische Optik iiblich, werden dabei Beugungseffekte komplett vernachlissigt. Fiir
einen sphéarischen Spiegel mit Radius R, wie er in den Experimenten verwendet wird
(siehe Abschnitt 6.2.2), betriigt die Brennweite f = £ und die Transfermatrix lautet

1 0
S = 1 (2.17)

_?1

Die Transfermatrizen der beiden Translationen lauten

T = (é ‘f) (2.18)
T = (é ‘i) (2.19)

Dabei bezeichnen d und d’ die Abstédnde zwischen der Spiegelfliche und den Taillen
des einlaufenden bzw. reflektierten Gaufsstrahls auf der Laserachse. Anders als bei
der geometrischen Optik, werden die Transfermatrizen bei Gaufstrahlen nicht auf
Strahlenvektoren, sondern auf den sogenannten ¢-Parameter angewendet. Der g-
Parameter eines Gaufstrahls ist definiert iiber:

q=z+1izp (2.20)
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Der g-Parameter des einlaufenden Gaufstrahls ¢ transformiert sich zu dem des re-
flektierten Gaufstrahls ¢’ fiir eine beliebige Transfermatrix M = (4 B) via

,  Aq+ B

= 2.21
1 Cq+ D ( )

Die gesamte Transfermatrix GG, bestehend aus den drei Transformationen Translation—
Spiegelung—Translation, ergibt sich aus dem Produkt der Matrizen.

G=T-S-T (2.22)
-4 (1_1')d+df
- _Jf 1{_d (2.23)
f f

Unter der Annahme, dass d = 0 (d.h. dass die Taille des einfallenden Gaufstrahls
mit dem Mittelpunkt des Spiegels zusammenfillt) folgt geméf Gleichung 2.20

q=1izr (2.24)

Der g-Parameter des reflektierten Gaufstrahls ¢ am Ort der Taille lautet nun geméf
der Transformationsvorschrift aus Gleichung 2.21

d d
- — ——)d+d

J ) (1 f) o <1 f) ' (2.25)

a4

f f

d’)
Cll==)qg+d
a0 < ,g (2.26)
1

Um nun den Abstand der Taille des reflektierten Gaufstrahls vom Spiegel d’' zu
ermitteln, wird der Realteil von ¢’ Null gesetzt, denn am Ort der Taille wird 2’ =0
und geméf Gleichung 2.20 wird der g-Parameter ¢’ = 2/ 4 iz}, = izj somit rein
imaginar.

U 2
()4
Re(q/) (2.24);(2.26) - ; 0 (227)
ZR
1+ F
=d = f2f (2.28)
— +1
“R
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Fiir den Strahlradius der Taille des reflektierten Gaufsstrahls wy, ergibt sich

q =" izR (2.29)

72
(216) ;%0 T (2.30)
)
)
= wy =1/ =Im(q) (2.31)
T
26 | A
2200 1 2_ZR (2.32)
T 25
T+
a
CL g ER (2.33)
2
L
%R

Fiir den Fall, dass die Brennweite des Spiegels viel kleiner ist als die Rayleighldnge
f < zg, erhilt man in guter Ndherung

wy = woi (2.34)
ZR
(16) JA (2.35)
WoT ’
d=f (2.36)

Gemif den Gleichungen 2.35 und 2.16 wird der Fokus umso intensiver, je kleiner die
Wellenldnge und die Brennweite ausfallen. Die Gleichungen suggerieren auferdem,
dass fiir einen scharfen Fokus eine moglichst grofte Strahltaille von Vorteil ist. Diese
Aussage ist jedoch im Rahmen der hier verwendeten paraxialen N&herung nicht
moglich, weil im Falle einer grofen einfallenden Strahltaille die Ablenkwinkel der
reflektierten Strahlen nicht mehr vernachlassigbar klein sind.

Will man die Fokusbreiten entlang der und transversal zur Strahlausbreitung ver-
gleichen, ist es notwendig die Rayleighlinge 27, und wyj fiir den gleichen prozentualen
I(r,2)

Iy

r* = Re —¥ In <a (%T))Q) (2.37)

Es zeigt sich, wie bereits auf Seite 31 erwiihnt, dass r*="/¢*(z = 0) = w. Es bleibt
herauszufinden, fiir welches z die Bedingung *=1/¢" (2) = 0 erfiillt wird. Es stellt sich
heraus, dass dies fiir z = v/e? — 1z der Fall ist. Vergleichbarkeit ist also dann gege-
ben, wenn Ar’ = 2w mit Az’ = 2v/e? — 12}, verglichen wird. Man findet schliefslich

Intensitédtsabfall anzugeben. Mit Gleichung 2.14 und dem Quotienten o =
folgt
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mithilfe der Gleichungen 2.16 und 2.35 fiir den Quotienten der eindimensionalen
Fokusausdehnungen Ar’ und Az’

Az f
Ao = VET (2.38)
S

~ 2.53— 2.39
= (2:39)
Eine einfache Beispielrechnung gibt qualitativ Aufschluss iiber das Verhéltnis der
radialen und longitudinalen Fokusbreite. Fiir eine Wellenlinge von 500 nm, eine
Brennweite von 5 cm und einen Strahlradius von 0.5 cm ergeben sich folgende Werte:

Ar' =318 m
A7

=253
Ar'

Damit ist die longitudinale Fokusbreite etwa 25 Mal grofler als die radiale. Abb.
2.8 zeigt die Intensitiatsverteilung relativ zum Maximalwert. Man beachte, dass die
Skala in z-Richtung deutlich gréfer als die in transversaler Richtung ist. Reale La-

R 0 S 00 \ 0.6

0.300 b \ 0.5

r[pm]

z [um]

Abbildung 2.8: Intensititsverteilung in der Fokusumgebung eines sphérischen Spie-
gels fiir A = 500 nm, f = 50mm und wy = 0.5cm

ser emittieren nicht nur fundamentale TEM-Moden. Durch Inhomogenitéiten in der
Verstdarkung durch das aktive Medium konnen Storungen in Phasen und Amplitu-
den entstehen. Die hier préisentierte Intensititsverteilung soll lediglich ein qualitives
Bild vermitteln, um eine grobe Vorstellung von der Form des Fokus zu vermitteln.
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3 Atome und Molekiile in starken
Laserfeldern

Das gesamte nachfolgende Kapitel folgt prinzipiell Joachain, Kylstra, and Potvliege
[32]. Die im Folgenden erkldrten Theorien und Modelle beriicksichtigen weder nicht-
dipolare noch relativistische Effekte.

Um definieren zu kénnen, was starke Laserfeld in Bezug auf Atome und Molekiile
sind, ist es notwendig sich iiber die Krafteverhéltnisse in einem gebundenen Atom
klar zu werden. Die typische elektrische Feldstiarke eines Elektrons in der ersten
Bohrschale des Wasserstoffatoms ist

e
= ~5x 10°Vem™ 3.1
4reqad . e (3:1)

E,

Die damit verbundene Intensitét betragt

1
I, = §eocE2 ~ 4 x 10" Wem ™2 (3.2)

3.1 Quantenmechanische Storungstheorie

Bei der Vernachldssigung relativistischer Effekte kann die Schrédingergleichung her-
angezogen werden, um die zeitliche Entwicklung der Wellenfunktion ¥ eines Elek-
trons zu erfahren. Die quantenmechanische Storungsrechnung liefert eine Methode
solche Probleme, bei denen der Hamiltonoperator H(t) = Hy + H, die Summe des
ungestorten Hamiltonians Hy und einer kleinen Storung Hj ist, niherungsweise zu
16sen. Unter der Annahme, dass die Eigenenergien E) und Eigenzustinde W, der
ungestorten Schrodingergleichung bekannt sind, ist die allgemeine Losung des unge-
storten Problems:

Do) =Y i |[Uy) e Fut/ (3.3)

Mit der Einfiihrung des ungestorten Zeitentwicklungsoperators im Wechselwirkungs-
bild Uy(t,ty) und seiner rekursiven Dyson-Reihe

Us(t, tg) =1 — %/t dt1 Ho(t1)U (ty, to) (3.4)

to
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findet man nach korrekter mathematischer Behandlung, dass die Eigenzustédnde der
gestorten Schrédingergleichung durch

o0

W) = Y187 (@) (3.5)
90) = —; [ Uy s vy ar (3.

beschrieben werden kénnen. Dabei ist die Wahrscheinlichkeit Py;(t), dass ein Uber-
gang vom Anfangszustand V;(¢) in den Endzustand W, (¢) iibergeht, durch das Be-
tragsquadrat der Ubergangsamplitude Az = (W ;(¢) | ¥;(¢)) gegeben:

Pri(t) = (W4 (t) | W) " = |Apl” (3.7)
gegeben. Unter Benutzung der Identitdt aus Gleichung 3.5 folgt weiter:

(W) wilt) = 3 ()| 9 1)) (3.8)
n=0
Quantenmechanische Stérungstheorie liefert insbesondere dann gute Resultate, wenn
die Beitriage hoherer Ordnungen viel geringer sind als die niederer Ordnungen. Eine
allgemein giiltige und hinreichende Konvergenzbedingung der Losung aus Gleichung
3.5 ist nicht bekannt. Die Konvergenz muss in jedem Fall explizit nachgewiesen
werden. Aber auch im Falle der Nichtkonvergenz kénnen die ersten Ordnungen eine
gute Anndherungen an das tatsichliche Problem darstellen.
Die storungstheoretische Behandlung eines Atoms, das sich in einem elektrischen
Feld E' = Fqcos(wt+ ¢) befindet, ergibt in der Dipolndherung fiir die erste Ordnung
der Ubergangsamplitude

E02 ei(w]ci—i-w)t -1 ei(wfi—w)t -1 i¢:|
= €

e 4

AW @) = 22 My,
(> 2h f wfﬁ—w Wep — W

fi (3.9)

My¢; bezeichnet das Dipolmatrixelement My, = <\IJ ‘ g—gl_)) ‘ \IJ> mit dem Dipolope-

rator D. Zu der Ubergangsamplitude erster Ordnung tragen im Wesentlichen nur
solche Terme bei, bei denen der Nenner klein wird. Unter der Annahme der so-
genannten Drehwellenndherung, dass die Laserfrequenz nahe der Resonanzfrequenz
liegt, erhiilt man aus Gleichung 3.9 fiir die erste Ordnung der Ubergangswahrschein-

lichkeit:
o [ (wp —w)t
- Eg |2 sin? (—2

B ? ! (Wfi - w)2

Fiir den Fall, dass die Laserfrequenz exakt der Resonanzfrequenz entspricht, erhalt
man folglich:

Pi(t) (3.10)

EQ
PRl (t) = 5 IMpl* (3.11)
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Die Ubergangsrate W, = %Pﬁ)(t) nimmt also linear in der Zeit zu. Die Idee von
unendlich schmalen Energieniveaus ist unphysikalisch, weil geméf der Energie-Zeit-
Unschérferelation ein unendlich scharf definiertes Energieniveau keine Zeitentwick-
lung erfahren diirfte. Die Spektroskopie lehrt uns beispielsweise, dass die Elektro-
nenzustinde in jedem Atom und Molekiil eine natiirliche Linienbreite besitzen. Aus
diesem Grund macht es mehr Sinn einen Ubergang aus einem Anfangszustand in
eine Gruppe von Endzustéinden zu betrachten. Sei p(FE) die Zustandsdichte, dann
folgt durch Integration iiber alle moglichen Endzustandsenergien:

wp —w)t

o (
P (t) = i /OO | M ;| = ( 2 )p(Ek)dEk: (3.12)

fi B 2_712 —00 (COfi - (JJ)2

Unter der Annahme, dass die Wechselwirkung zwischen dem atomaren Dipol und der
Laserstrahlung nur in einem sehr kleinen Energieintervall um Ey konstant ungleich
null ist und die Energiedichte ebenso weitestgehend konstant ist, folgt die beriihmte
Goldene Regel nach Dirac [18]:

2
TE§

oh |Myi)? p(Ey) (3.13)

W) =
Sie besagt, dass die Ubergangsrate in der ersten Ordnung der Stérungstheorie zei-
tunabhéingig ist.

Untersucht man die zweite oder hohere Ordnungen eines Absorptionsprozesses,
fallt auf, dass auch solche Prozesse, bei denen mehr als nur ein Photon absorbiert
wird, beitragen konnen. Der einfachste Fall ist jener, in dem zwei Photonen absor-
biert werden. Eine zu Abschnitt 3.1 analoge, adiabatische Behandlung resultiert in
folgendem Ausdruck fiir die zweite beitragende Ordnung der Ubergangswahrschein-
lichkeit:

or (E2\? 2
wip =28 (52 1] ot (3.14)

h

Hierbei bezeichnet Tﬁ) das Ubergangsdipolmoment fiir den Zwei-Photon-Prozess.
Fiir die Ubergangsrate in der n-ten Ordnung ergibt sich

n o (E2\" | (|2
wip =2 (52 1] oot (3.15
2m nn (n) 2
= 7(27?0&) I"\T37 | pr(Ey) (3.16)

Die Rechnung zeigt, dass laut der niedrigsten, beitragenden Ordnung die Uber-
gangsrate eines n-Photonenprozesses proportional zum n-ten Quadrat der Intensi-
tdt des elektrischen Feldes ansteigt. Damon and Tomlinson [15] konnten erstmals die
Mehrphotonen-Tonisation experimentell beobachten. Die durch die Stérungstheorie
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vorhergesagte I"-Abhingigkeit der Ionisationsrate konnte von L’Huillier et al. [39]
bis zur Sattigungsintensitit, bei der die Tonisationswahrscheinlichkeit nahezu 1 be-
tragt, gut bestitigt werden. Der storungstheoretische Ansatz ist erfolgreich in An-
wendungen, bei denen I < I, und w > U, /k [26, 5, 4, 6, 14]. U, = % bezeichnet
die sogenannte ponderomotorische Energie. Das ist die mittlere kinetische Energie,
die ein Elektron in einem monochromatischen elektrischen Feld der Starke & und
Kreisfrequenz w erfihrt.

Agostini, Fabre, Mainfray, Petite, and Rahman [1| gelang es zu zeigen, dass bei
Ionisationsprozessen auch mehr Photonen, als zur Ionisation nétig sind, absorbiert
werden konnen. Charakteristisch fiir die sogenannte Above-Threshold Ionisation sind
dquidistante Peaks im Photoelektronspektrum (siche Abb. 3.1). Wihrend fiir In-
tensitdten sehr viel kleiner als I, die I"-Abhéngigkeit bestétigt werden kann, ist
dies fiir hohere Intensitdten nicht mehr moglich [48]. Auferdem kann die Signalun-
terdriickung der niederenergetischen Peaks nicht mehr stérungstheoretisch erklért

werden.
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Abbildung 3.1: Energiespektra der Photoelektronen von Xenon bei einer Wellenlan-
ge von 1064nm und Laserintensitit von a) 2.2 x 10" Wem™2 und
b)1.1 x 10" W em™2. Quelle: Petite et al. [48]
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3.2 Quasi-adiabatische Niaherung und
Tunnelionisation

Niitzliche Theorien, die das Verhalten von Atomen und Molekiilen in intensiven
Laserfeldern weitgehender beschreiben, konnen vor allem dann relativ einfach ent-
wickelt werden, wenn angenommen wird, dass das elektrische Feld iiber den Zeitraum
des Elektroneniibergangs oder der Ionisation als quasistatisch angesehen werden
kann. Dies ist insbesondere fiir ausreichend niederfrequente Felder der Fall. Die adia-
batische Naherung erlaubt es Ionisationsraten fiir den Fall von niederfrequenten, mo-
nochromatischen Laserfeldern zu untersuchen. Das vorherrschende elektrische Feld,
welches vom Elektron wahrgenommen wird, kann als Summe des Coulombfeldes des
effektiven Kerns (die effektive Kernladung setzt sich zusammen aus der tatséchli-
chen Kernladung und den Ladungen der iibrigen Elektronen) und des Laserfeldes bei
geniigend kleinen Laserfrequenzen angesehen werden. Geméf der Quantenmechanik
ist es moglich, dass das Elektron durch die aus der Feldiiberlagerung entstandene
Barriere durchtunneln kann (siehe Abb. 3.2 b). Die totale Ionisationsrate in einem
monochromatischen Laserfeld lautet nach Perelomov et al. [47], Perelomov and Po-
pov [46]:
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K 3E0 1/2 2/£32Zc/m—\m\—1 -
Lui(Eo) ~ C2 A(l,m)~ [ ==2 = 3Eyq 3.17
() = C2 Aty (22) (3 : (3.17
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Ip = 2an (3.19)

Dabei bezeichnen n die Hauptquantenzahl, [ die Nebenquantenzahl, m die magne-
tische Quantenzahl des Drehimpulses, Z. die effektive Kernladung, Ip das Ionisa-
tionspotential und n* die effektive Hauptquantenzahl. Der sogenannte asymptoti-
sche Koeffizient C,; kann aus dem anfinglichen, feldfreien, gebundenen Zustand des
Atoms berechnet werden.

Ab einer geniigend grofsen sogenannten kritischen Intensitdt wird das Potential
des niederfrequenten elektrischen Laserfelds derart steil, dass das Elektron gar nicht
mehr durch die Barriere tunneln muss, sondern einfach iiber die Barriere hinweg
ionisiert werden kann. Diese sogenannte Uber-die-Schwelle-Ionisation wurde erstmals
von Augst et al. [3] beobachtet. Die Formel der Tunnelionisation in der adiabatischen
Naherung aus Gleichung 3.17 trifft dann nicht mehr zu.

3.3 Starkfeldnaherung

Die Starkfeldndherung geht davon aus, dass das Elektron das Coulombfeld gar nicht
sieht oder dieses lediglich eine kleine Stérung des elektrischen Laserfeldes ist. Die
totale Ionisationsrate fiir den Fall v < 1 eines monochromatischen Laserfeldes laut
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Starkfeldtheorie ist:

[SFA o C2.A "‘f_
2

VEE) LR e
2Jp 1/2 \/T

VK = (3.21)

U, = 4m —% 0 bezeichnet die iiber eine Periode des elektrischen Feldes gemittelte kine-
tlsche Energie eines freien Elektrons und Ip das Ionisationspotential im feldfreien
Raum. vk wird Keldysh-Adiabatizitat-Parameter genannt. Im Limit vx — 0 geht
['9F4 in T jiber, insofern die effektive Kernladung Zo = 0 ist. Fiir Z¢ # 0 hingegen
wird der Einfluss des Coulombfeldes in der Starkfeldndherung vollkommen vernach-
ldssigt. Deshalb fallen die so errechneten Ionisationsraten auch stets grofer aus,
als bei Verwendung der adiabatischen Naherung. Versuche, auf die Wechselwirkung
zwischen Coulombfeld und Atom zu korrigieren, existieren |3, 11, 41, 54, 44, 45, 62].

3.4 Keldysh-Adiabatizitats-Parameter

Die adiabatische Naherung ist nur fiir den Fall yx < 1 anwendbar, weil eine adia-
batische Zustandsdanderung nur dann gegeben ist, wenn die Zeitdauer der Ionisation
sehr klein gegeniiber der Zeit ist, die das elektrische Feld bendtigt, um sich signifikant
zu verdndern. Bildhaft gesprochen ist das ponderomotrische Potential zu gering, als
dass es geniigen wiirde das Elektron iiber das Ionisationspotential zu heben (siehe
Abb. 3.2 b). Daher bezeichnet man v, < 1 als das Tunnelregime. Sobald vx > 1
wird, dominieren die Mehr-Photonen-Prozesse, daher der Name Mehr-Photonen-
Regime (siche Abb. 3.2 a).
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Abbildung 3.2: Anschauliche
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3.5 Rekollisions-lonisation

Im Allgemeinen ist es moglich, dass ein ionisiertes Elektron durch das oszillieren-
de elektrische Laserfeld wieder zuriick in Richtung des Ions beschleunigt wird. an
welchem es dann elastisch streut. Das semiklassische Rekollisionsmodel von Corkum
[13] und Kulander, Schafer, and Krause [36] beschreibt die Ionisation durch starke,
niederfrequente Laserfelder in mehreren Schritten (sieche Abb. 3.3). Zuerst wird das

Step 1:
tunnel ionisation Step 3:
recollision

Y

propagation in E-field

Y Y

I
|
‘ W tr t

Abbildung 3.3: Anschauliche Skizze zu den drei Schritten des Rekollisionsmodels.
Quelle: Ganeev [24]

E(t)

Elektron durch Tunnelionisation vom Atom entfernt. Im zweiten Schritt wird das
quasifreie Elektron vom elektrischen Laserfeld beschleunigt und kann in guter N&-
herung durch klassische Mechanik beschrieben werden. Zuletzt wird das Elektron
durch das Laserfeld zuriick zum Ton gelenkt. Dabei kann es zur Tonisation eines wei-
teren Elektrons oder aber zur Aussendung von Photonen unter Rekombination mit
dem Ion kommen. Letzteres erklirt die Entstehung Hoher Harmonischer. Mithilfe
des Rekollisionsmodells gelingt es viele Phinomene der Mehr-Photonen-Ionisation
zu erkldren. So sagt es das Erscheinen von Plateaus bei ATI-Photoelektronspektra
von Edelgasen, wie sie von Paulus et al. [45] und Grasbon et al. [27] gemessen wur-
den, vorher.

3.6 Hohere Harmonische
Bei geniigend hohen Laserintensititen kann beobachtet werden, dass die bestrahl-

te Materie elektromagnetische Wellen aussendet, deren Frequenzen ungeradzahlige
Vielfache der urspriinglichen Laserfrequenz sind.
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Sobald ein elektromagnetisches Feld ein Atom erfasst, werden insbesondere dessen
Elektronen, wegen ihrer gegeniiber dem Kern relativ geringen Masse, in Oszillati-
on versetzt. Damit geht die Induktion eines sich zeitlich dndernden Dipolmoments
einher:

d(t) = <\I/(t) ] ey ‘ \I/(t)> (3.22)

Hierbei bezeichnet R die Summe aller Ortsvektoren der Elektronen und U(t) den
atomaren Zustand im Laserfeld. Die Wahrscheinlichkeit eines einzelnen Atoms Pho-
tonen der Kreisfrequenz ) zu emittieren ist proportional zu | @ ()| mit

d?
o 7 d(t)dt (3.23)

= 7).

a(t) = Zl)(t) bezeichnet hierbei die zweite Zeitableitung des Dipolmoments und
@ (2) die Fouriertransformation von @ (t).

Agostini et al. [1] zeigten experimentell, dass die Photonenzahl der einzelnen
héheren harmonischen Laserfrequenzen erst drastisch mit der harmonischen Ord-
nung abféllt, mit hdher werdender Ordnung ein Plateau erreicht, bis schliefslich eine
Cutoft-Frequenz erreicht wird, ab welcher keine hoheren Harmonischen mehr auf-
treffen. Krause et al. [35] konnten mithilfe nichtstérungstheoretischer Rechnungen
die Cutoff-Frequenz iiber w. ~ (Ip + 3Up)/h abschitzen. Unter Verwendung des
Rekollisionsmodells findet man, dass w. = (Ip + 3.17Up)/h [13], was sich iiberaus
gut mit den Experimenten von Agostini et al. [1| deckt.

3.7 Mehrfache Mehr-Photonen-lonisation

Um den Prozess der mehrfachen Mehr-Photonen-Ionisation zu verstehen, miissen
Korrelationseffekte zwischen Elektronen in Betracht gezogen werden. Byron and
Joachain [9] zeigten, dass die Ein-Photon-Doppelionisation des 1'S-Heliumgrund-
zustands nur durch die Wechselwirkung der Elektronen untereinander moglich ist.
Walker et al. [62] legen nahe, dass bei der mehrfachen Ionisation zwei grundle-
gende Regime existieren - das Regime der sequenziellen Doppelionisation und das
der nicht-sequenziellen (simultanen) Doppelionisation. Es gibt viele Theorien, die
versuchen die experimentellen Beobachtungen der mehrfachen Ionisation zu erkla-
ren, z.B. Rekollisionsmodelle [13, 36] , Mehrelektronenmodelle [37] , die Shake-Off-
Theorie [43, 34, 53] und der Two Step-One Mechanismus [34, 53|. Cold target
recoil ion momentum spectroscopy, Femtosekundenlaser und Photofragment Ima-
ging sind Methoden, die es erlauben Mehrphotonenprozesse zu untersuchen und
3D-Impulsverteilungen der entstehenden Ionen und Elektronen zu messen.
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4 Velocity-Map-Imaging

Beim Velocity-Map-Imaging (VMI) Verfahren werden Ionenlinsen verwendet, um
geladene Teilchen gleicher Geschwindigkeitsvektoren unabhéingig von ihren Entste-
hungsorten auf gleiche Orte abzubilden. Die friihzeitiger von Chandler and Houston
[10] entwickelte Methode des Product Imaging verwendet ein homogenes E-Feld, das
die geladenen Partikel auf einen Detektorschirm abbildet. Die 3D-Geschwindigkeits-
verteilung wird dabei auf 2 Dimensionen projiziert. Der Nachteil dabei ist, dass die
Grofe des Entstehungsvolumens der Teilchen mafigeblich {iber das Bild entscheidet.
Die Groke des Entstehungsvolumens wiederum ist durch den Uberlapp des Laser-
und Atom-/Molekiilstrahls bestimmt. Der Effekt der Bildverzerrung aufgrund un-
terschiedlicher Entstehungsorte wird beim Velocity-Map-Imaging durch Verwendung
eines inhomogenen elektrischen Feldes stark reduziert [21]. Aus den erhaltenen zwei-
dimensionalen Bildern kann dann durch geeignete mathematische Transformation
die urspriingliche dreidimensionale Geschwindigkeitsverteilung der geladenen Par-
tikel kurz nach dem Moment der Ionisation rekonstruiert werden (siehe Abschnitt
4.4).

4.1 Das Konzept

Abb. 4.1 erldutert anschaulich die Funktionsweise eines VMI-Versuchs. Mit Hilfe ei-
nes hochintensiven Laserpulses werden Atome oder Molekiile zur Ionisation oder Dis-
soziation angeregt. Durch ein elektrisches Feld werden geladene Teilchen (Ionen oder
Elektronen) in Richtung eines photosensitiven Schirms abgezogen. Sie treffen schliefs-
lich den Schirm und hinterlassen ein kollektives 2D-Abbild. Durch eine geeignete
mathematische Transformation, der sogenannten inversen Abel-Transformation, ge-
lingt es die vollstindige 3D-Impulsverteilung der 2D-Projektion zu rekonstruieren.
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c) o

Abbildung 4.1: Tdeenskizze eines VMI-Versuchs mitsamt chronologischer Benennung
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der einzelnen Schritte. a) Ein hochintensiver Laserpuls regt das Tar-
get zur lonisation oder Dissoziation an. b) Mit Hilfe eines elektri-
schen Feldes werden die entstehenden geladenen Teilchen in Rich-
tung eines photosensitiven Schirms gelenkt. ¢) Die geladenen Teil-
chen schlagen auf dem Schirm auf und kreieren ein Projektionsbild.
d) Mithilfe der mathematischen Abeltransformation gelingt es die
vollstdandige Impulsverteilung der geladenen Teilchen unmittelbar
vor der Projektion zu rekonstruieren. Quelle: [17]



4.2 Newton-Spharen

Man stelle sich einen Prozess vor, bei dem ein gewisses elektrisch neutrales Edukt AB
in zwei geladene Produkte A™ und B~ aufgespalten wird, z.B. durch Photoionisation
oder Photodissoziation.

AB — A" + B~ (4.1)

Aus der Definition des Schwerpunktsystems folgt, dass die Summe der Impulse al-
ler an einem Stofsprozess beteiligten Teilchen Null sein muss. Fiir das vorliegende
Zwei-Korper-Problem bedeutet das, dass die Impulse der beiden Produktteilchen
betragsmifig gleich und entgegen gerichtet sind. Wird dieser Stofiprozess viele Ma-
le simultan durchgefiihrt, so dass der Schwerpunkt jedes Prozesses gleich ist und
die Zerfallsrichtung nicht festgelegt ist, bilden sich zu einem festen Zeitpunkt pro
Produkt je eine Sphére im Ortsraum aus, die sich mit der Fluggeschwindigkeit des
jeweiligen Teilchens mit fortschreitender Zeit vergrofert. Der Mittelpunkt jeder sol-
chen Sphire bleibt der gemeinsame Systemschwerpunkt. Die so entstehenden Spha-
ren nennt man Newton-Sphére. Sie zeigen fiir beide Fragmente das selbe Muster
in invertierter Richtung auf (siche Abb. 4.2). Handelt es sich bei dem Prozess um
einen spontanen Zerfallsvorgang, der keine ausgezeichnete Zerfallsrichtung aufweist,
so bilden die Newton-Sphéaren homogene Fléchen.

Im Falle der Photoionisation konnte der vorliegende Prozess die folgende Form
annehmen:

A+hy — A¥ — AT e (4.2)

Weil die Masse des Tons AT mehr als 2000 mal groker als die Elektronenmasse ist,
besitzt das Elektron eine deutlich grofere Geschwindigkeit als das Ion. Die Newton-
Sphére des lons ist daher stets viel kleiner als die des Elektrons. Hinzu kommt, dass
beim Einstrahlen von z.B. linear polarisiertem Licht dem Atom A eine ausgezeichne-
te Symmetrieachse aufgezwungen wird. Die Photoionisation wird bevorzugt entlang
der Polarisationsrichtung ablaufen. Die entstehenden Newton-Sphéiren weisen keine
isotrope Verteilungen mehr auf.

Wir sind bislang von einem Zwei-Korper-Problem im Schwerpunktsystem bzw. oh-
ne anfiangliche Geschwindigkeit ausgegangen, bei dem der Stofort immer gleich ist
und es nur einen Zerfallskanal gibt. In der Realitdt jedoch ist es experimentell nicht
moglich das Atom oder Molekiil 6rtlich zu fixieren. Es existieren jedoch Ionenopti-
ken, die geladene Teilchen mehr oder weniger unabhéngig von ihrem Entstehungsort
abbilden kénnen. Dazu geniigt, wie Eppink and Parker [21] zeigen konnten, bereits
eine Anordnung von drei Elektroden mit simpler Geometrie. Unterschiede in der
anfénglichen Geschwindigkeit der urspriinglich neutralen Atome oder Molekiile ver-
mag diese Apparatur natiirlich nicht zu korrigieren. Deshalb muss die Geschwindig-
keitsstreuung experimentell minimiert werden. Stofe mit stérenden Fremdteilchen
miissen durch Gebrauch einer Ultrahochvakuumkammer vermieden werden.
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Abbildung 4.2: Schema zum Konzept der Newtonsphéren. a) Ein Zerfallsprozess,
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bei dem zwei Fragmente entstehen, findet hier zweimal in unter-
schiedlichen Zerfallsrichtungen aber am gleichen Zerfallsort statt.
Weil die Massen der beiden Fragmente unterschiedlich grof sind, er-
halten die einzelnen Fragmente unterschiedliche Geschwindigkeiten.
b) Summen gleichartiger Fragmente aus mehreren Zerfallsprozessen
bilden die sogenannten Newtonsphédren aus, die sich proportional zu
den Geschwindigkeiten der jeweiligen Fragmente ausdehnen. Quelle:
Whitaker |63, S. 22]



4.3 lonenoptik

Wie bereits erwdhnt, liegt ein grofer Vorteil des VMI-Verfahrens darin, dass die
Energieauflésung im Vergleich zum blofen Abzug mit einem homogenen E-Feld (sie-
he Product-Imaging-Verfahren) deutlich erhoht werden kann. Dazu wird das elek-
trische Feld einer Einzellinse in modifizierter Art verwendet. Um es zu kreieren,
ist eine spezielle Tonenoptik erforderlich. Die einfachste und friiheste Variante be-
steht aus drei zylindrischen Elektrodenplatten (siehe Abb. 4.3), die ihrer Funktion
entsprechend Repeller (R), Extractor (E) und Ground (G) genannt werden. Die

R E G

1 mm Durchmesse W

Abbildung 4.3: Tonenoptik des VMI-Verfahrens, wie es von Eppink and Parker [21]
in ihren Experimenten realisiert wurde, mit Mafken. Drei Elektro-
den (Repeller, Extractor, Ground) sorgen fiir ein elektrisches Feld,
dessen Aquipotentiallinien linsenférmig verlaufen. Die Repellerspan-
nung bestimmt hauptsédchlich die Grofe des 2D-Abbilds auf dem
Dektorschirm, wihrend der Quotient aus Repellerspannung zu Ex-
tractorspannung mafgeblich die Lage des Fokus bestimmt [21]. Quel-
le: Whitaker [63, S. 44|

dadurch entstehende elektrostatische Linse ermoglicht es idealerweise Teilchen mit
unterschiedlichen Startorten aber gleichen anfinglichen Geschwindigkeitsvektoren
auf den selben Schirmpunkt zu projizieren (sieche Abb. 4.4).
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y Position

Radius

Spektrometerachse

lonisationsursprung Detektorschirm
x Position

Abbildung 4.4: Schema der Fokussierung durch eine Ionenlinse bei einem VMI Expe-
riment. Dank einer elektrostatischen Linse gelingt es geladene Teil-
chen, die unterschiedliche Startorte (schwarze Punkte) aber gleiche
anfingliche Geschwindigkeitsvektoren (gleichfarbige Pfeile) besitzen,
auf die selben Schirmpunkte (rote Punkte) zu projizieren. Der Ab-
stand zwischen Auftreffpunkt und Schirmmitte, in der Abbildung
Radius bezeichnet, hingt von der zur Spektrometerachse senkrech-
ten Geschwindigkeitskomponente der Teilchen ab.
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4.4 Rekonstruktion der 3-D
Geschwindigkeitsverteilungen

Im Falle einer dreidimensionalen Verteilung mit ausgezeichneter Zylindersymmetrie
vermag die sogenannte Abel-Transformation diese auf eine zweidimensionale Fliche
parallel zur Symmetrieachse zu projizieren. Die inverse Abel-Transformation kann
die dreidimensionale Verteilung aus der zweidimensionalen Verteilung unter Annah-
me einer Zylindersymmetrie rekonstruieren (siehe Abb. 4.5).

>y

(a) Eine zylindersymmetrische 3D- (b) Die ehemalige 3D-Verteilung aus Teilbild
Teilchenverteilung fliegt auf einen a) wird auf den 2D-Schirm projiziert. Die
Detektorschirm 2D-Verteilung ist die Abeltransformati-

on der 3D-Verteilung aus a)

(c) Mithilfe der inversen Abeltransformati- (d) Schnitt durch die Mitte der rekonstruier-
on kann die zylindersymmetrische 3D- ten 3D-Verteilung aus ¢)
Verteilung aus der 2D-Verteilung rekon-
struiert werden

Abbildung 4.5: Veranschaulichung der Abeltransformation und ihrer Inversion.
Quelle: [28]

Im Folgenden sei f(z,vy, z) die dreidimensionale Verteilung, z die Symmetrieachse
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und p(z, z) die projizierte zweidimensionale Verteilung. Es gilt:

o) = [ " ey 2)dy (43)

Da wir Zylindersymmetrie voraussetzen, ist es hilfreich in ein zylindrisches Koor-
dinatensystem zu wechseln. Es sei r = /22 + y2. Die dreidimensionale Verteilung
besitzt nur zwei Freiheiten: f(z,y,z) = f(r, z). Substitution der Variablen liefert:

o) =2 [ I

Um die f(r, z) aus p(zx, z) zu rekonstruieren, kann das Faltungstheorem fiir die Fou-
riertransformation angewandt werden|63, p. 70] und wir erhalten:

1 [>~dp(z,z)/dx
Y=

Es existieren verschiedene Algorithmen, um Gleichung 4.5 zu lésen [19, 61, 40,
65, 7]. Im Allgemeinen bereitet die Singularitiit bei 2 = r Probleme. Uberdies ten-
diert die Ableitung im Integranden laut Whitaker [63, p. 70| zur Verstirkung von
Rauschsignalen.

dr (4.4)

flz,y,2) = dzx (4.5)

4.5 Was kann das Verfahren leisten?

Ein VMI-Spektrometer erlaubt es eine zylindersymmetrische Geschwindigkeitsver-
teilung geladener Teilchen vollstdndig zu vermessen. Auf dem Detektorschirm er-
scheinen ringformige Strukturen. Teilchen gleicher kinetischer Energien landen im
Rahmen der Auflésung des Spektrometers auf den gleichen Ringen. Eppink and
Parker [21] konnten mit ihrem Design zeigen, dass der Radius eines Ringes R pro-
portional zu /7T'/(qVg) verlduft, wobei T die kinetische Energie, ¢ die elektrische
Ladung und V5 die Repellerspannung bezeichnen. Wegen dieser einfachen Beziehung
zwischen Ringradius und kinetischer Energie ist es moglich die kinetische Energie
der Teilchen zu messen, wenn man die Energie-Radius-Abhéngigkeit kennt.

Vorteile

Dank der Tatsache, dass die Teilchen unabhéngig von ihrem Entstehungsort abgebil-
det werden, kann im Allgemeinen eine gute Energieauflosung erreicht werden. Es ist
moglich die komplette Winkelverteilung der geladenen Teilchen aufzunehmen. Die
Daten sind sehr einfach zu handhaben, weil alle Informationen in nur einem einzigen
Bild gespeichert sind. Durch die Abwesenheit von Netzen zum Isolieren verschiede-
ner elektrischer Felder im Spektrometer fallen Beugungs- und Triibungseffekte auf-
grund von Raumladungen weg und die Teilchentransmission betrigt praktisch 100 %.
Durch das Fokussieren der Teilchentrajektorien kénnen prinzipiell grofsere Volumi-
na zur Untersuchung herangezogen werden, wodurch geringere Teilchendichten zur

52



Erfassung gleicher Signalstarken nétig sind. Wegen der kollektiven Aufnahme der
Daten aller Teilchen bendétigt ein VMI-Spektrometer deutlich weniger Zeit fiir eine
Messung als Verfahren, die z.B. Delay-Line-Anoden zur Positionsbestimmung ver-
wenden. Auferdem ist zur Inbetriebnahme eines VMI-Spektrometers keine schnelle
Elektronik erforderlich.

Nachteile

Der wohl grofte Nachteil des VMI-Verfahrens liegt darin, dass es mit dem einfachen
Aufbau von Eppink and Parker [21] nicht moglich ist die Flugzeiten der Teilchen
zu erfassen. Um z.B. lonen anhand ihrer Massen zu selektieren, kénnen prinzipiell
Quadrupolfilter eingesetzt werden. Eine deutlich einfachere Variante sieht es vor den
Detektor mithilfe eines schnellen Hochspannungspulsers zu pulsen. Das bedeutet,
dass die Hochspannungen an MCPs und Phosphorschirm nur innerhalb des Zeitfen-
sters angelegt werden, in dem die zu untersuchenden ITonen den Detektor erreichen.
Aufer dem schnellen Hochspannungspulser wird jedoch keine weitere aufwindige
Elektronik benétigt.
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5 Optischer Aufbau

Verwendet wurde ein kommerzieller Laseraufbau der Firma Femtolasers, wie er in
Abb. 5.1 skizziert ist. Er ldsst sich in drei Abschnitte untergliedern, den Oszillator,
den Verstiarker und den Kompressor. Typische Frequenzspektra des Laseraufbaus
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Abbildung 5.1: Das Lasersystem besteht aus drei Modulen. Im Oszillator werden die
Laserpulse aus kontinuierlichem Licht mithilfe eines Titan-Saphir-
Kristalls erzeugt. Wie der Name sagt, verstirkt der Verstirker die
Intensitit der Laserpulse unter Zuhilfenahme eines zweiten gepul-
sten Pumplasers. Im Kompressor kompensieren spezielle Spiegel und
Prismen die Dispersion, die die Pulse beim Durchgang durch opti-
sche Elemente erfahren.

nach dem Oszillator oder dem Verstéirker konnen Fechner [23, S. 23, Abb. 2.4] ent-
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nommen werden.

5.1 Titan-Saphir-Oszillator

Ein kommerzieller Neodym-dotierter-Yttrium Orthovanadat(Nd:YVO)-Laser liefert
3W Licht der Wellenliinge 532 nm (griines Licht) mit einer Wiederholungsrate von
80 MHz. Die Pulsenergie betragt etwa 37.5nJ. Durch mehrmaliges Passieren eines
Titan-Saphir-Kristalls, kommt es wegen des optischen Kerr-Lens-Effekts zum Aus-
bilden von Fourier-begrenzten Laserpulsen mit Dauern, die geringer als 10 fs ausfal-
len kénnen. Der Laserstrahl wird an mehreren Spiegeln reflektiert, um die Disper-
sion zu priakompensieren, die der Spiegel beim Durchgang durch Luft und folgende
optische Elemente erfiahrt. Der Strahl passiert einen Einwegspiegel und durchlduft
ein Spiegelsystem zur Kompensation der Dispersion in dritter Ordnung. Fiir die
anschliefsende Verstirkung der noch schwachen Laserpulse miissen diese zeitlich ver-
breitert werden, da ansonsten die vergroferte Intensitdt Schiden am Verstdrkungs-
medium verursachen konnte. Dazu wird ein Schlieflich wird das Licht von einem
Spiegel reflektiert und durchlauft das Spiegelsystem ein weiteres Mal, bis es schlief-
lich die Verstirkerstufe erreicht. Der transmittierte Teil wird von einer Photodiode
detektiert.

5.2 Verstarker

Die Laserpulse werden durch ein Paar konkaver Spiegel mehrmals durch einen Titan-
Saphir(Ti:Sa)-Kristall geleitet. Zusétzlich wird ein Nd:YLF-Pumplaser mit Puls-
langen von ca. 300ns, einer Wellenldnge von 527 nm und einer Leistung von etwa
10 W in den Kristall geleitet. Wie im Laser auch, verursacht der Pumplaser eine
Besetzungsinversion. Durch stimulierte Emission werden die einfallenden Photonen
des Laserpulses verstirkt. Der erste experimentelle Aufbau, der diese Technik zur
Verstarkung gechirpter Pulse verwendet hat, stammt von Strickland and Mourou
|58]. Nachdem der Laserstrahl aus dem Oszillator viermal das Verstarkungsmedium
durchtreten hat, wird er durch eine Pockelzelle geschickt. Diese arbeitet mit einer
Wiederholungsrate von 3kHz und reduziert die Pulsfrequenz von ehemals 80 MHz
drastisch. Das erlaubt es bei geringerer Wiederholungsrate jedem Puls mehr Ener-
gie zu geben. Der in seiner Frequenz reduzierte gepulste Laserstrahl passiert weitere
fiinf Mal den Kristall, bis er schlieflich in die Kompressorstufe geleitet wird.

5.3 Kompressor

Die Aufgabe des Kompressors ist es die Dispersion, die der Laserstrahl zuvor beim
Durchgang diverser optischer Komponenten erfahren hat, zu kompensieren. Dazu
wird der Strahl durch zwei Prismen geleitet, danach an vier gechirpten Spiegeln
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reflektiert und passiert schliefslich nochmal zwei Prismen. Ein Spiegel reflektiert das
Licht wieder, sodass der selbe Strahlengang noch einmal durchlaufen wird.
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6 Vakuumkammer

Bei der Montage des Velocity-Map-Imaging-Spektrometers wurde das Reaktionsmi-
kroskop von Laux [38| verwendet und angepasst. Es besteht aus einer aus Edelstahl
gefertigten Hohlkugel, an die 6 Anschweifsflansche angebracht sind (siehe Abb. 6.1).
Der untere Flansch wird mit zwei Turbopumpen mit einem Saugvermogen von je
600 Ls~! bestiickt. Eine der beiden dient als Dump fiir den Teilchenstrahl.

Spiegelmanipulator Phosphordetektor
.~ Gaseinlas

N

g //

|
|

Blindfidhsch. qﬂj/ .

Turbopumpe
Abbildung 6.1: 3D-Ansicht der Vakuumkammer

6.1 Gaseinlass und Uberschallgasstrahl

Wie bereits in Abschnitt 4 erwéhnt, kann die thermische Geschwindigkeitsvertei-
lung fiir die Messung mit geladenen Teilchen ein Problem darstellen, sobald ndmlich
die anféngliche Geschwindigkeit des freien, geladenen Teilchens von vergleichbarer
Grofse ist wie die Breite der Geschwindigkeitsverteilung der urspriinglichen Ato-
me oder Molekiile. Infolge der Photoionisation erhélt das Elektron wegen seiner im
Vergleich zum Ion sehr geringen Masse eine deutlich hhere Geschwindigkeit. Des-
halb ist die Breite der Geschwindigkeitsverteilungen fiir die Messung von lonen um
ein Vielfaches bedeutender als fiir die Messung von Elektronen. Die Geschwindig-
keitsverteilung eines Gases ist durch die Maxwell-Boltzmann-Verteilung gegeben.
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Betrachtet man die Teilchenbewegung in nur einer Dimension, so ist die Halbwerts-

kT
breite der thermischen Maxwell-Boltzmann-Verteilung durch 4/ 2 ln(Q)B; gegeben.
m

m bezeichnet hierbei die Masse der Gasteilchen. Bei Raumtemperatur betrigt die
Halbwertsbreite von Argon also 300 ms~!. Typische Ionengeschwindigkeiten, die bei
einer Freisetzung von 100 meV an kinetischer Energie im Schwerpunktsystem entste-
hen, liegen bei etwa 3ms™!. Die entsprechende Elektronengeschwindigkeit betrigt
ca. 187000 ms~ . Diese einfache Abschitzung zeigt deutlich, dass eine schmale Ge-
schwindigkeitsverteilung insbesondere fiir die Messung an Ionen notwendig ist. Da
das VMI Spektrometer prinzipiell zum Messbetrieb fiir sowohl Elektronen als auch
Tonen konzipiert wurde und eine Uberschallgasstrahlapparatur bereits in den Ex-
perimenten von Laux [38] verbaut wurde, wird diese Technologie der Gasstrahler-
zeugung iibernommen. Zusitzlich verfiigt ein Uberschallgasstrahl iiber die giinstige
Eigenschaft, dass mithilfe von Skimmern ein geringer Strahldurchmesser erreicht
werden kann.

Die genaue Erklirung eines Uberschallgasstrahls kann bei Miller [42] nachgelesen
werden. Im Folgenden soll nur auf die wichtigen Aspekte und Eigenschaften dieser
Technik eingegangen werden. Das Gas entstammt einem Reservoir mit Raumtempe-
ratur. Dieses wird iiber eine sehr kleine Diise mit einer Vakuumkammer verbunden.
Wenn der Quotient der beiden Driicke im Reservoir und der Vakuumkammer genii-
gend grofs (> 2.1, siehe [42]) ist, dann verldsst das Gas das Reservoir mit Schall- bzw.
Uberschallgeschwindigkeit. Durch die plétzliche Expansion des Gases in die Vaku-
umkammer, kiihlt dieses rasch aus. An den Fronten zwischen den kalten Jetteilchen
und den raumwarmen Molekiilen in der Vakuumkammer bildet sich eine Schockwelle
aus. Die Teilchen vor der Schockwelle besitzen in Jetrichtung eine schmale Geschwin-
digkeitsverteilung und kénnen mithilfe geeigneter Skimmer extrahiert werden.

Die genaue Beschreibung der Skimmergeometrie, der Vorpumpstufen und der ver-
wendeten Turbopumpen kénnen bei Laux [38, S. 41| nachgelesen werden. Abb. 6.2
fasst die Anordnung der Gasline nochmal zusammen.

Der eingezeichnete Gaseinlass kann mittels einem Manipulator in jede der drei
Raumrichtungen verschoben werden.
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Jet Stufe 1 Jet Stufe 2 Hauptkammer

Abbildung 6.2: Skizze des Gaswegs. Das zu untersuchende Gas wird durch eine
30 pm schmale Diise unter einem Vordruck von ca. 1-10bar in die
Vakuumkammer gepresst. Ein erster Skimmer mit einem Durchmes-
ser von 190 pm lasst nur die zentrale Jetpartie durch. Wegen der
endlichen Diisenbreite, treten hinter dem ersten Skimmer Halbschat-
tenbereiche auf, die mithilfe eines zweiten Skimmers (400 pm) vom
eigentlichen Jet abgeschnitten werden. Der Jet erreicht die Haupt-
kammer, wo er vom Laserstrahl getroffen wird. Die Teilchen, die
dabei nicht ionisiert wurden und geradewegs weiterfliegen, landen in
einem Rohr (Dump), um einen zu hohen Druckanstieg in der Kam-
mer zu vermeiden.

6.2 Velocity Map Imaging Spektrometer

Das Spektrometer, bestehend aus insgesamt 34 Annuluselektroden, besitzt eine Ge-
samtléange von 404 mm. Die Aufsendurchmesser und Innendurchmesser jedes Annulus
betragen 170 mm und 90 mm. Die Elektroden haben eine Dicke von 1 mm und be-
sitzen einen Abstand von 7mm (Abstand zweier benachbarter Elektrodenkanten)
(siche Abb. 6.3a). Damit der Laserstrahl das Spektrometer senkrecht zur Spektro-
meterachse durchdringen und ein fokussierender Spiegel mithilfe des Manipulators
(sieche Abschnitt 6.2.2) nahe genug an das Zentrum herangefahren werden kann, ist
eine zylinderférmige Aussparung entlang der Verbindungslinie zwischen Manipula-
tor und Quartzfenster (siche Abb. 6.3b) notig. Dieses Loch ist so zentriert, dass
sein Mittelpunkt auf halber Gesamtlange und halber Hohe des Elektrodenstacks zu
liegen kommt. Der Durchmesser der Aussparung wird durch die Groéfe des Spiegels
bestimmt und betriagt auf der Spiegelseite etwa 60 mm und auf der gegeniiberlie-
genden Seite 30 mm. Das Spektrometer wird entlang der Verbindungslinie zwischen
dem Blindflansch und dem Phosphordetektor der Vakuumkammer (siche Abb. 6.1)
so montiert, dass der Mittelpunkt der zylinderférmigen Aussparung mit dem geo-
metrischen Zentrum der Vakuumkammer iibereinstimmt.

6.2.1 Elektrodenpotentiale

Um das Spektrometer im Velocity Map Imaging Modus betreiben zu konnen, miissen
die an die Elektroden angelegten Potentiale entsprechend gewahlt werden. Theore-
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(a) Spektrometer (b) Spektrometer mit eingeschobenem Spie-
gel und Elektrodennummerierung

Abbildung 6.3: Bilder des Spektrometers

tisch ist es moglich jede Elektrode auf eine von den anderen Elektroden unabhingige
Spannung zu legen. Das ist jedoch zum einen teuer und zum anderen unpraktika-
bel, da fiir jede Elektrode ein eigener Hochspannungschannel zur Verfiigung gestellt
werden miisste. Deshalb wurde die Anzahl der unabhéngig kontaktierten Elektro-
den in dieser Arbeit auf drei festgesetzt und die Designidee von Eppink and Parker
[21] in das vorliegende Spektrometer implementiert. Jeweils eine der insgesamt 34
Elektroden wird als Repeller, Extraktor bzw. Erde an je ein Hochspannungsgerit an-
geschlossen. Im Unterschied zu Eppink and Parker [21]| handelt es sich bei der Repel-
lerelektrode nicht um eine fast durchgéingige Platte. Benachbarte Elektroden werden
mit hochohmigen Widerstdnden verbunden. Sie sorgen dafiir, dass die Spannungen
der nicht direkt kontaktierten Elektroden zwischen den kontaktierten Elektroden
linear interpoliert werden. Abb. 6.4 zeigt, dass die Spannungen der Elektroden mit
zunehmender Elektrodennummer grofser werden sollen, damit Elektronen in Rich-
tung des Phosphordetektors beschleunigt werden. Positive Ionen fliegen folglich in
die entgegengesetzte Richtung.

Die komplette Fokussierung und Optimierung der Velocity Map Bilder miissen
iiber die korrekte Einstellung der Potentiale erfolgen. Dabei ist es wichtig die zu
kontaktierenden drei Elektroden auszuwédhlen und deren Spannungen festzulegen.
Die Elektrodenauswahl unterliegt dabei einigen zu erfiillenden Kriterien:

e Die zu kontaktierenden Elektroden miissen durchgingig sein. Die Elektroden
mit den Nummern 14-21 scheiden wegen der senkrecht zur Spektrometerachse
vorgenommenen Aussparung als mogliche Kontaktierungen aus.

e Die Repellerelektrode muss vor dem lonisationszentrum des Spektrometers
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Abbildung 6.4: Schematischer Verlauf der Spannungen der dquidistanten Spektro-
meterelektroden. x,. markiert das Zentrum des Spektrometers, in
welchem die Ionisation stattfindet.

liegen.
e Die Extraktorelektrode muss hinter dem Ionisationszentrum liegen.

e Die Groundelektrode muss hinter der Extraktorelektrode liegen.

Optimierung der Elektrodenpotentiale

Das Spektrometer wurde mit der oben beschriebenen rotationssymmetrischen Geo-
metrie ohne die zylinderférmigen Aussparungen in die Simulationssoftware SIMION
modelliert (siehe Abb. 6.10a auf Seite 75). Daraufhin wurde ein Benutzerprogramm
in der Programmiersprache Lua geschrieben, welches die Spannungskonfiguration der
Elektroden optimieren soll. Das Programm erhilt eine Startkonfiguration. Mit die-
ser Startkonfiguration lisst es Elektronen mit definierten Anfangsgeschwindigkeiten
fliegen. Dabei haben Elektronen mit dem gleichen anfinglichen Geschwindigkeits-
vektor unterschiedliche Anfangspositionen. Sie sind symmetrisch um das Spektrome-
terzentrum mit einem maximalen Abstand von Az = 2mm auf der Laserstrahlachse
angeordnet (siehe Abb. 6.6a). Die Auftreffpunkte der Elektronen (sieche Abb. 6.5)
werden in einer Textdatei gespeichert und ausgewertet. Idealerweise sollte das VMI
Spektrometer alle Elektronen einer Klasse, welche durch den anfénglichen Geschwin-
digkeitsvektor definiert ist, auf den selben Punkt des Detektorschirms fokussieren. In
der Realitdt und der Simulation ist das natiirlich nicht der Fall. Anstelle des ideali-
sierten Fokuspunkts bildet sich ein ausgedehnter Kreis auf dem S_chirm aus. Fiir jede
Elektronenklasse wird die Position des mittleren Auftreffpunkts (R) = ({y), (2)) und
das maximale Residuum aller Auftreffpunkte AR ausgerechnet. Das Residuum r; be-
zeichnet hierbei den Abstand des Auftreffpunkts des i-ten Elektrons vom mittleren
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Auftreffpunkt. Als Ursprung des Koordinatensystems wird der Detektormittelpunkt
festgesetzt. Somit beschreibt (R) = ‘(R)‘ den Abstand des mittleren Auftreffpunkts

zur Detektormitte.

ro= (), (2)) — ()] (6.2
AR:ZGIP.?T}%\!(H) (6.3

AR gibt Aufschluss iiber die theoretisch mogliche Auflésung des Velocity Map Ima-
ging Experiments geméf der SIMION Simulation. Der Quotient aus maximaler Ab-

AR
weichung und mittlerem Radius —= gibt die relative Auflosung wieder.

(R)

Auftreffpunkte einer einfachen Elektronenklasse auf dem Detektor

"R'e.sid'u'l.Jm,r.Z-' i-tes
sE2 SR Elektron
N
1
<y>
y

Abbildung 6.5: Skizze eines Detektorbildes infolge der Trajektoriensimulation durch
SIMION mit einer anfénglichen Verteilung, bei der alle Elektronen
den gleichen anfénglichen Geschwindigkeitsvektor aber unterschied-
liche Startpositionen besitzen. Jeder Punkt entspricht dem Auftref-
fen eines Elektrons auf dem Detektor.

Die gesamte Prozedur wird fiir weitere Spannungskonfigurationen, die von einem

eigens programmierten Algorithmus iterativ generiert werden, wiederholt. Als Er-
L . . . . AR

gebnis wird die Spannungskonfiguration, deren maximaler Quotient —— iiber alle

(R)

Elektronenklassen am geringsten ist, ausgegeben.
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Simulative Charakterisierung des VMlIs

Zur simulativen Charakterisierung des VMIs werden die Elektronentrajektorien, wie
im Abschnitt ,Optimierung der Elektrodenpotentiale“ auch, mithilfe von SIMION
simuliert. Dabei lésst sich jedes Elektron wieder einer Geschwindigkeitsgruppe zu-
ordnen. Diesmal jedoch bildet jede Gruppe eine doppelkegelférmige Geschwindig-
keitsverteilung aus (sieche Abb. 6.6b). Jede Elektronenklasse wird durch die kineti-
sche Energie ihrer Elektronen und den Halb6ffnungswinkel ihrer Verteilung charak-
terisiert. Alle Elektronen sind auf der optischen Achse des fokussierenden Spiegels
(sieche Abschnitt 6.2.2) dquidistant in einem Bereich, der Az = 2mm um das Spek-
trometerzentrum umfasst, positioniert. Diese Linienanordnung ist eine gute erste
Annéherung an die tatsdchlichen Tonisationsorte im Experiment, weil bei einem fo-
kussierten, gaukformigen Laserstrahl die Fokusbreite in radialer Richtung deutlich
kleiner als die entlang der Strahlachse ist (sieche Abschnitt 2.4). Idealerweise sollte
nach der Idee eines perfekten VMIs jede Elektronenklasse mit einheitlicher Energie,
deren Geschwindigkeitsverteilung die Form eines Doppelkegels hat, in Form eines
perfekten Rings mit unendlich kleiner Breite abgebildet werden. In der Realitét trifft
das natiirlich nicht zu. Die Auftreffpunkte der Elektronen (siche Abb. 6.7) werden in
einer Textdatei gespeichert und ausgewertet. Dabei wird fiir jede Elektronenklasse
der mittlere Abstand des Auftreffpunkts zur Detektormitte, im Folgenden mittler-
er Radius (Rpk) genannt, und die maximale Abweichung aller Auftreffpunkte vom
mittleren Radius ARpg ausgerechnet.

(Rpk) = % Y R (6.4)
ARpx = Z,g%ﬂ& — (Rpk)l) (6.5)

ARpy gibt Aufschluss iiber die theoretisch mogliche Auflésung des Velocity Map

Imaging Experiments geméf der SIMION Simulation. Der Quotient aus maximaler
Rpk

Abweichung und mittlerem Radius gibt die relative Auflosung wieder.

Rpk
Diese Charakterisierung wurde sowohl fiir das rotationssymmetrische Spektrome-

ter (siehe Abb. 6.10a auf Seite 75) als auch fiir das Spektrometer mit Aussparung
(sieche Abb. 6.10b auf Seite 75) angefertigt. Die entsprechenden Ergebnisse werden
in Abschnitt 8 des Ergebnisteils prisentiert.
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Linienfoermige Verteilung einer Elektronenklasse im Ortsraum

z (Laserstrahlachse)

T

Z (Spekr.. 0
Pektr Omgterachse)

—

—

(a) Im Ortsraum sind die Elektronen (blau) in Form einer dquidistanten Linienverteilung
entlang der Laserstrahlachse (z-Achse) symmetrisch um den Ursprung (rot) angeordnet.
Die Grofe Az beschreibt den grofstmdoglichen Abstand zwischen zwei Elektronen einer
Klasse und charakterisiert damit die értliche Ausdehnung der Verteilung.

Doppelkegelfoermige Verteilung einer Elektronenklasse im Geschwindigkeitsraum

(b) Die Geschwindigkeitsvektoren der Elektronen einer Klasse sind uniform auf der Flidche
des Doppelkegels mit festgesetztem Halboffnungswinkel o und definierter kinetischer

Energie Ey;, verteilt.

Abbildung 6.6: Skizzen der anfinglichen Geschwindigkeits- und Ortsverteilungen ei-
ner Elektronenklasse, wie sie zur simulativen Charakterisierung des

VMI-Spektrometers verwendet werden.
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Auftreffpunkte einer doppelkegelfoermigen Elektronenklasse
auf dem Detektor

Radius r; : j-tes
Elektron

N O

0

y
Abbildung 6.7: Skizze eines Detektorbildes infolge der Trajektoriensimulation durch
SIMION mit einer anfinglichen Elektronenverteilung, wie in Abb.

6.6 skizziert. Jeder Punkt entspricht dem Auftreffen eines Elektrons
auf dem Detektor.

Dimensionierung des Spannungsteilers

Um die simulativ ermittelten Spannungen an den einzelnen Elektrodenblenden an-
legen zu konnen, wird ein Spannungsteiler geméf der Skizze in Abb. 6.8 aufgebaut.
Die beiden Spannungen U; und Us; werden von zwei NHQ204M-Modulen der Fir-
ma iseg bereit gestellt. Im Folgenden wird mit ausschlieflich positiven Spannungen
Uy, Us > 0 gerechnet. Dabei gelte stets U; > U,. Die Hochspannungsnetzteile liefern
gerdtebedingt maximal 4kV und 3mA. Sie verfiigen {iber eine interne Spannungs-
stabilisierung, die nur dann ihre gewiinschte Funktion erfiillt, wenn kein Strom in
das Gerét hinein fliefst. Damit dieser Fall nicht eintritt, kann parallel zur Span-
nungsquelle U; ein im Vergleich zu Ry 2 niederohmiger Widerstand Ry geschaltet
werden. Er sorgt dafiir, dass der Grofiteil des Stroms I; aus der Spannungsquelle Uy
am Hochspannungsnetzteil U, durch den Widerstand Ry in die Erde fliefit.

Die Widerstdnde kénnen nicht beliebig gewihlt werden. Sie unterliegen folgenden
Rahmenbedingungen:

e Der Lastwiderstand Ry muss deutlich geringer sein als Ry, damit die Span-
nungsstabilisierung der Hochspannungsnetzteile gewéhrleistet ist.

e Da alle 33 Widerstinde mit Widerstandswerten R; und R, innerhalb der Va-
kuumkammer platziert werden, ist der Abtransport der Warmeleistung des
Widerstands durch Warmekonvektion erheblich eingeschrankt bzw. vernach-
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Abbildung 6.8: Schaltungsplan des Spannungsteilers. Eine Kette aus 21 Widerstan-
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den R; und eine Kette aus 12 Widerstinden Rs werden in Reihe
geschaltet. Uber alle 33 Widerstinde fillt insgesamt die Spannung
U, ab, welche von einem Hochspannungsnetzteil bereit gestellt wird.
Uber die 12 Widerstéinde R, fillt die Spannung U, ab, die ebenfalls
iiber ein Hochspannungsnetzteil bereit gestellt wird. Eine parallel zu
U, geschaltete Last Ry verhindert bei Bedarf einen Stromriickfluss
in die Spannungsquelle Us.



lassigbar. Es ist daher darauf zu achten die beim Betrieb der Widerstéande
entstehende Wérmeleistung moglichst klein zu halten. Aus Erfahrungen mit
der Inbetriebnahme von Reaktionsmikroskopen ist bekannt, dass Wirmelei-
stungen bis 10 mW vertretbar sind.

e Es ist wiinschenswert die beiden Widerstandswerte R und Ry gleich zu wih-
len, damit man das Spektrometer nicht nur als VMI, sondern auch ohne viel
Aufwand als Reaktionsmikroskop betreiben kann.

Aus den Kirchhoff’schen Regeln folgen 5 grundlegende Gleichungen:

U =Us+ Riot 111 (6.6)
Us = Rolo (6.7)
Us = Rigsol (6.8)

I=1L+1, (6.9)
L=I-1I (6.10)

Durch geeignetes Einsetzen und Umformen der Gleichungen gelangt man zu folgen-
den Ausdriicken fiir die Stréme:

Iy = %Z (6.11)
I = U}%;f = Rit,l mit A = Uy — U, (6.12)
I =Us ( R;,l + R;2 + Ri(]) —~ RZ,; (6.13)
I= RZ; (6.14)

Da gemif Voraussetzung U; > Us ist, bleibt I; immer grofer Null. Problematisch
wird die Spannungsstabilisierung nur fiir das Hochspannungsnetzteil U,. Hier wird
der Strom I, negativ, falls

1

R ( 1 n 1 i 1)
ton! Riotn Rtz Ro

Wird Ry also so gewahlt, dass

1 1 U 1

— > <_1 — 1) — (6.16)
RO Rtot, 1 U2 Rtot 2

dann wird /5 nicht negativ. Anders ausgedriickt kann man sagen: Wenn R, gegen

oo geht (was gleichbedeutend damit ist, dass Ry aus der Schaltung entfernt wird),
dann darf Uy nur so gewahlt werden, dass gilt

U Ry,
Y1 < 1+ tot,1
U2 Rtot,2

U; < Uy (615)

(6.17)
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Es seien Py, und Py o die Summen aller elektrischen Leistungen, die von den
21 Widerstinden R; bzw. 12 Widerstinden R, erzeugt werden. Fiir die Schaltung
aus Abb. 6.8 bedeutet das:

A2
Pota=A-1 = R (6.18)
tot,1
U2
Proto = Usl = R : (6.19)
tot,2

Seien Piot 1maz UNd Piop 2 mas die beiden Leistungswerte, die wir fiir Py 1 bzw. Pt o
zulassen. Aufserdem seien Us e, und A,,,, die beiden Maximalwerte, die U, und
A wahrend des Betriebs der Schaltung einnehmen kénnen. Dann miissen Ry ; und
Ryot 2 so gewidhlt werden, dass gilt:

A?
Rippy > ——mae 6.20
ot Ptot,l,ma;v ( )
Us
Rypyy > —2mas_ 6.21
o2 = Ptot,Q,max ( )

Wie bereits erwahnt, koénnen die Hochspannungsnetzteile maximal Uy e, = 4kV
liefern. Fiir die maximale Leistung pro Widerstand wird, wie oben beschrieben,
10mW angesetzt. Damit ergibt sich:

Ptot,l,ma:p =21-10mW (622)
Ptot,2,maac =12-10mW (623)

Mithilfe dieser Werte lassen sich schlieflich die beiden Widerstande R,y 1 und Rip 2
ausrechnen.

Ripra > 76.2MQ = Ry > 3.629 MQ (6.24)
Rio2 > 85.4MQ) = Ry > 7.112 M (6.25)

Es liegen keinerlei Erfahrungswerte fiir den Betrieb des Spektrometers mit derart
hohen Widerstandswerten und Spannungen vor. Es besteht im Allgemeinen die Ge-
fahr, dass die Widerstandskette so hochohmig ist, dass die Keramikrohre, die die
einzelnen Elektrodenbleche elektrisch gegeneinander isolieren, relevante Leckstrome
fithren. Das wiirde die Potentiale an den Elektroden beeinflussen. Eventuelle Verun-
reinigungen in Form von z.B. Hautfett und anderen organischen Substanzen erhéhen
diese Gefahr drastisch. Aus diesem Grund wurde trotz Bedenken beim Abtransport
der Wiarmeleistung entschieden, dass fiir R; und Ry 2.2 MS)-Metalloxidwiderstande
verwendet werden. Gemif den Gleichungen 6.20, 6.21, 6.22 und 6.23 ergeben sich
fiir die maximalen Spannungswerte Us e, = 1.78kV und A, = 3.11kV. Um
eventuelle Schiden an den Festwiderstinden zu vermeiden, wird empfohlen, diese
Spannungswerte niemals zu {iberschreiten.

Aus den Simulationsergebnissen in Abschnitt 8 ist bekannt, dass U ey = 0.5 -
Ui maz eine untere Grenze fiir U, darstellt und fiir die Experimente geniigen wiirde.
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Unter der Voraussetzung, dass bei der Inbetriebnahme des Spektrometers stets U; >
0.5 - Uy gilt, wird kein Lastwiderstand Ry in der Schaltung benétigt. Damit muss

laut Gleichung 6.17 Uy > 2[% ~ 0.37 - U; gelten.

6.2.2 Fokussierender Spiegel

Gleichung 2.35 aus Abschnitt 2.4 lehrt uns, dass zum Erreichen hoher Intensiti-
ten Linsen oder Spiegel mit mdglichst kleinen Brennweiten wiinschenswert sind.
Dies spielt eine umso grokere Rolle, wenn der verwendete Lichtstrahl eine relativ
geringe Intensitdt besitzt. Die naheliegendste Idee besteht darin eine Linse in der
Vakuumkammer moglichst nah am Spektrometerzentrum zu platzieren. Allerdings
ist dabei nicht klar, ob und in welcher Weise das elektrostatische Feld des Spek-
trometers durch das Aufladen der Linse wiahrend der Ionisationsprozesse verandert
wird. Hinzu kommt, dass bei gewdhnlichen, asphérischen Linsen chromatische und
sphérische Aberrationen auftreten. Deshalb wird stattdessen ein sphérischer Gold-
spiegel, der mit einer bis 600 °C hitzebestdndigen Schutzschicht {iberzogen ist, ver-
wendet. Der Hersteller des Spiegels wollte unter Berufung auf das Vorliegen eines
Geschéaftsgeheimnis keine Informationen iiber das genaue Schutzmaterial preisge-
ben. Aus eigenen Messungen geht hervor, dass die Schutzschicht einen elektrischen
Widerstand grofer als 60 MS2 besitzt. Raumladungseffekte sind insofern nicht auszu-
schliefen. Geeigneter wire im Prinzip die Verwendung eines parabolischen Spiegels.
Diese werden jedoch nur mit grofsen Durchmessern oder bei kleinen Durchmessern
im off-axis-Design angeboten, weshalb sie fiir die benotigten Zwecke nicht in Frage
kommen. Damit der Spiegel manuell auf Potential gesetzt werden kann, wird die
elektrisch leitende Goldschicht durch mechanisches Einschneiden mit einem Glas-
schneider in 3 Elektrodensegmente unterteilt (siehe Abb. 6.9¢).

Der segmentierte Spiegel wird in einen speziell angefertigten Spiegelmanipula-
tor (siche Abb. 6.9a) iiber elektrisch leitende Klammern eingespannt (siehe Abb.
6.9¢). Dieser ist in ein CF-200 Flansch (siehe Abb. 6.9d) montiert und besitzt drei
balggedichtete lineare Schiebedurchfiihrungen (sieche Abb. 6.9b), mit deren Hilfe der
Spiegel in jede mogliche Neigungsstellung gebracht werden kann. Die Bélge besitzen
jeweils einen Hub von 45 mm, sodass der Brennpunkt des Laserstrahls um 45 mm
um das Spektrometerzentrum verschoben werden kann. Acht elektrische Sicherheits-
Hochspannungs-Durchfithrungen ermdglichen es den Spiegel von auferhalb der Va-
kuumkammer an Hochspannungen bis maximal 5kV anzulegen.

Um eine geeignete Spiegelkonfiguration fiir die Spiegelsegmente zu finden, wird der
segmentierte Spiegel zusammen mit der Spektrometergeometrie in SIMION erstellt.
Ziel ist es den relativen Fehler F,. (siehe Gleichung 6.26), der durch die Ausspa-
rungen und den segmentierten Spiegel verursacht wird, durch geeignete Wahl der
Segmentvorspannungen zu minimieren. Dabei ist 7 der jeweilige Ortspunkt, E;y das
elektrische Feld der tatsichlichen Spektrometergeometrie mit segmentiertem Spie-
gel und kreisformigen Elektrodenaussparungen (sieche Abb. 6.10b) und E, das elek-
trische Feld der idealisierten rotationssymmetrischen Spektrometergeometrie (siehe
Abb. 6.10a).
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(¢) Lagerung der Trégerplatte (d) CF-200 Flansch mit
Durchfiihrungen

Abbildung 6.9: Konstruktionshilder des Spiegelmanipulators

SHV-



(a) rotationssymmetrisch, Querschnittansicht

(b) mit Aussparung der mittleren Elektroden entlang der optischen Achse des Spiegels,
Draufansicht wie in Abb. 6.3b

Abbildung 6.10: Ansichten der in SIMION erzeugten Spektrometergeometrien
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Foa(7) = ’ (6.26)

Sind keine duferen Ladungen vorhanden, so gilt fiir das Potential ®(7) die Laplace-
Gleichung.

AD(Z) =0 (6.27)

Fiir ein elektrostatisches Problem mit bestimmten Randbedingungen sei die Losung
der Laplace-Gleichung ®,. Fiir andere Randbedingungen sei die Lésung ®5. Dank
der Linearitdt des Laplace-Operators A, ist jede Linearkombination &35 = a®1+ bd2
wieder eine Losung der Laplace-Gleichung.

Entsprechend lisst sich das Potential des gesamten Aufbaus aus den Potentialen
des Spektrometers ®,.. und der 3 Spiegelsegmente ®; mit ¢ = 1,2, 3 unter Beriick-
sichtigung aller gelten Randbedingungen linear kombinieren.

3

(I)tot = (I)Spec + Z (I)z (628)

i=1

SIMION errechnet das Potential einer Geometrie, indem es zunéchst das Potential
jeder Elektrode auf 1 x 10* V setzt. Die Laplace-Gleichung wird unter Beriicksichti-
gung der Randbedingungen fiir jede Elektrode einzeln mittels einer Finite-Element-
Methode errechnet. Um die Superposition der elektrischen Felder der einzelnen Elek-
troden zu erhalten, werden zunichst die Elektrodenpunkte auf den Wert 0V gesetzt.
Danach werden die einzelnen gemél der gewiinschten Spannungen U; skalierten

Elektrodenpotentiale ®; = 1—04 addiert. Fiir das elektrische Feld gilt dann:
Erm = — grad (@) (6.29)
3
= — grad(®ypec) + Y — grad(®;) (6.30)
i=1
- Espec + Z 1 x 104 (631)

Hierbei bezeichnet Ez- das elektrische Feld, das vom i-ten Spiegelsegment unter Be-
riicksichtigung der Randbedingungen verursacht wird. Schlieflich miissen noch die
Elektrodenpunkte_ayf ihre gewunschten Vorspannungen gesetzt werden. Die elek-
trischen Felder Egpe., Fgou und E mit ¢ = 1,2,3 konnen aus SIMION exportiert
oder ausgelesen werden. Ziel ist es nun durch Variation der Vorfaktoren : ><l1]04V
numerisch jene Konfiguration (Uy, Us, Us) zu finden, fiir die das Maximum des rela-
tiven Fehlers (siehe Gleichung 6.26) am geringsten wird. Dazu wurde das Python-
Modul scipy.optimize verwendet. Die numerische Optimierung erfolgte mittels des
Nelder-Mead-Algorithmus. Dabei wurde nicht das gesamte Spektrometervolumen
zur Berechnung herangezogen, sondern nur ein ca. 70x20x2mm?® grofes Volumen
unmittelbar vor dem Spiegel. Die Ergebnisse werden in Abschnitt 9 prasentiert.
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6.3 Detektor, Signalverstarkung und
Datenerfassung

Geladene Teilchen

1 | MCP Stack

O W 1N e Phosphorschirm

Fluoreszenzsignal

CCD

Abbildung 6.11: Schema des Aufbaus und der Funktionsweise des Detektors

Bevor die Elektronen wirklich erfasst werden, werden sie vervielfacht. Dazu werden
Sekundérelektronenverstéirker, sogenannte Mikrokanalplatten (engl. micro channel
plate, MCP) verwendet. Abb. 6.12 zeigt den Aufbau einer solchen Platte. Gefertigt
wird sie aus einem Glassubstrat, welches von Kanélen mit einem Durchmesser von
25 num durchsetzt ist. Die Innenwéinde der Mikrorohren sind mit einem Halbleiter-
material beschichtet. Jeder Kanal ist leicht gegen die Achse der Platte gekippt. Das
garantiert, dass einfallende Elektronen auf der Kanalinnenseite aufschlagen. Uber
die Dicke der Platte wird eine hohe Spannung angelegt. Wenn nun z.B. ein Elektron
auf die Kanalinnenseite auftrifft, verursacht dies die Herauslosung von Sekundér-
elektronen. Diese werden entlang des elektrischen Potentialgradienten beschleunigt
und l6sen weitere Elektronen aus der Halbleiterschicht. Es baut sich eine Elektro-
nenlawine auf.

In dem vorliegen Aufbau wurde ein Stappel von zwei aufeinander gelegten Mikro-
kanalplatten der Firma Photonis verwendet, die relativ zueinander um 180° verdreht
werden. Diese sogenannte Chevron-Konfiguration erh6ht zum einen die Elektronen-
verstirkung und vermindert zum anderen den Riickstof von Ionen aus dem Halb-
leitermaterial infolge des Aufpralls einer Elektronenwolke [57, 55, 22|. Tabelle 6.1
listet die Eigenschaften der Mikrokanalplatten auf.
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Primadrelektron

Microchannels

Emgangselektrode\ 3 G \ 7 S p % \ 7 \ 7 \ 7 < |
\ ‘ N N N N = { \ H -

Keramik/Glaskérper——
\ j \—Y { \ \—f

Ausgangse!ektrode/

Halbleiter-

Beschichtung Sekundarelektronen

Beschleunigungsspannung

Abbildung 6.12: Schematischer Aufbau einer Mikrokanalplatte. Quelle: [31]

Physikalische Eigen- | Spezifikation Bemerkung

schaft

Durchmesser 120 mm Minimum

Zentrum-Zentrum- 32 pm Nominal

Abstand

Porendurchmesser 25 pm Nominal

Neigungswinkel der | 8°

Kanile

Lochdurchsatz - Flachen- | 45 % Nur 45% der Elektro-

anteil nen losen Sekundirelek-
tronen aus.

Elektronenverstirkung 4 % 106 Minimum

bei 2400V

Dunkelzihlrate 55 tem™2

Tabelle 6.1: Spezifikationen der verwendeten Mikrokanalplatten



Die Elektronwolken treffen auf einen nachgeschalteten P46-Phosphorschirm der
Firma prozivision (siehe Abb. 6.13). Dabei kommt es am Ort des Aufschlags zur
Fluoreszenz der angeregten Phosphoratome. Photonen werden ausgesendet, die mit-

Al
P46
ITO

Substrat

Abbildung 6.13: Schichtweiser Aufbau des Phosphorschirms. Eine reflecktierende
Aluminium-Schicht (Al) dient zur Filterung von eventuellem Hin-
tergrundlicht. Die Phosphorschicht (P46) wird durch einfallende
Elektronen angeregt. Bei der Relaxation der angeregten Atome
kommt es zur Fluoreszenz von Licht. Die ITO-Schicht dient der
Ableitung der auftreffenden Elektronen, um elektrostatische Auf-
ladundseffekte des Glassubstrats zu verhindern.

hilfe einer CCD-Kamera des Typs Coolsnap K4 der Firma Photometrics detektiert
werden konnen. Abb. 6.14 zeigt die frequenzabhéngige Quanteneffizienz der CCD-
Kamera, wie sie vom Hersteller angegeben wird. Die Wahl der Schirmbeschichtung
fallt auf P46, weil das von ihr emittierte Griinlicht mit einer Wellenldnge von 530 nm
von der CCD-Kamera besonders gut detektiert werden kann. Die verwendete Ka-

Abbildung 6.14: Quanteneffizienz der CCD-Kamera. Quelle: [49]

mera verfiigt iiber die Moglichkeit benachbarte Pixel zu Blécken zusammenzufassen
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(,Binning“), um somit ein insgesamt stérkeres Signal zu erzielen. Das Signal-Rausch-
Verhiltnis wird bei statistisch verteiltem Rauschen dadurch vergréfsert. Allerdings
nimmt natiirlich die Bildauflésung dadurch ab. Je nachdem aus wie vielen einzelnen
Pixeln ein Block besteht und wieviel Prozent der CCD-Sensoren zur Aufnahme ver-
wendet werden, kénnen Bildraten von 3-12 Bilder pro Sekunde erreicht werden. Die
CCD-Kamera verfiigt iiber ein Objektiv mit einer Brennweite von 50 mm. Geméfs
der Gleichung

- (1+ %) (6.32)

welche sich aus der Linsengleichung und dem Strahlensatz ergibt, hingt die Gegen-
standsweite g von der Gegenstandsgroke G und der Bildgroke B ab. Der CCD-
Chip misst B ~ 15mm und der aktive Durchmesser des Phosphorschirms be-

B
trigt G &~ 125 mm. Damit der Abbildungsmafstab e moglichst grof ausfillt, muss

g ~ 467mm eingestellt werden. Die Kamera wurde mittels massiver 80x80mm
ITEM-Alu-Profilen mit der Gegenstandsweite g am Tragergeriist der Vakuumkam-
mer fixiert.

Zu diagnostischen Zwecken werden die MCPs und der Phosphorschirm jeweils an
eine eigene Koppelbox angeschlossen. Die entsprechende Schaltung dieser Koppel-
box kann in Abb. 6.15 eingesehen werden. Der V,,,~Ausgang kann nun {iber einen
Verstarker an ein Oszilloskop oder einen Computer mit geeigneter Auslesehardwa-
re angeschlossen werden. Wird ein elektrisches Lasersignal als Trigger verwendet,
so ist es moglich ein Flugzeitspektrum aufzunehmen, welches Aufschluss iiber das
Masse-zu-Ladung-Verhaltnis der detektierten Ionen geben kann.

80



1 KOhm

HW aut HV .

Abbildung 6.15: Schaltung der Koppelbox. Es wird eine Hochspannung HV,,, ange-
legt. Am Ausgang HV,,, kann die eingehende Hochspannung wieder
abgegriffen werden, insofern der Eingangswiderstand des Geréts,
das an HV,,; anliegt, viel grofer als 1k(2 ist oder kein Strom zwi-
schen HV;, und HV,,, flieft. Im vorliegenden Fall werden hier die
MCPs und der Phosphorschirm angeschlossen. Dank des Konden-
sators werden DC-Strome gesperrt und nur die kleinen AC-Strome,
die durch Elektronenemission der MCPs bei der Detektion von lo-
nen oder Elektronen entstehen, passieren den Kondensator. An V,,;
konnen diese AC-Signale schlieflich ausgelesen werden. Der parallel
geschaltete 100 k(2-Widerstand soll das Aufladen des V,,;-Ausgangs
verhindern.
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6.4 Kompensationsspulen

Da Photoelektronen untersucht werden, ist es wichtig sich iiber den Einfluss des
Erdmagnetfeldes auf die Flugbahn der Elektronen klar zu sein. Der sogenannte La-
morradius gibt den Radius der Kreisbahn an, auf der sich ein Elektron in einem
homogenen Magnetfeld bewegt. Er berechnet sich wie folgt:

~mour V2mEg;,
lq|B lq|B

(6.33)

rL

Dabei ist v, die Geschwindigkeitskomponente senkrecht zum Magnetfeld, ¢ die La-
dung des Teilchens und B die Magnetfeldstirke. Die Magnetfeldstirke der Erde kann
im Grokenbereich von 25 nT bis 70 pT variieren [52]. Abb. 6.16 zeigt, wie sich der
Lamorradius bei unterschiedlichen Magnetfeldstérken in Abhéngigkeit von der kine-
tischen Energie eines Elektrons verhélt. Der Lamorradius veranschaulicht, wie stark

TTTTTT T T T TTTTI T T T TTITT] T T T TTTTg LR =1

- B =20uT

2 L

10° —— B=65pT
= 1)
< i ]
107t g £
1072}

101 10° 10! 10? 10?

Abbildung 6.16: Lamorradius des Elektrons bei unterschiedlich starken Magnetfel-
dern.

ein geladenes Teilchen unter dem Einfluss eines Magnetfeldes pro Streckenintervall
von seiner geradlinigen Bewegung abweicht. Ein langsames Elektron erfihrt eine
starkere Bahnkriimmung als ein schnelles bei gleicher zuriickgelegter Wegstrecke.
Im VMI Spektrometer werden die Elektronen in Richtung des Detektors beschleu-
nigt. Die Anderung der Trajektorien ist am Beginn der Beschleunigung am gréften
und nimmt mit grofer werdender Geschwindigkeit der Elektronen ab. Entscheidend
fiir den Einfluss des Magnetfeldes auf die Bewegung des Elektrons ist also der Punkt
des Spektrometerzentrums und dessen ndhere Umgebung.

Weil mehrere Elektronen ganz unterschiedliche Anfangsgeschwindigkeiten nach
der Photoionisation haben kénnen, wirkt sich das Magnetfeld auch vollkommen un-
terschiedlich auf die einzelnen Elektronentrajektorien aus. Welche Elektronenbahnen
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nun stark und welche weniger stark abgelenkt wurden, ldsst sich anhand des Detek-
torbildes nicht nachvollziehen. Das Bild wiirde letztendlich verfilscht und kdénnte
nicht wieder rekonstruiert werden. Abb. 6.16 zeigt deutlich, dass 1eV-Elektronen
im Extremfall einen Lamorradius von ca. 5cm besitzen kénnen. Eine derart starke
Ablenkung der Elektronen wiirde ein aussagekriftiges VMI-Experiment mit Elek-
tronen absolut unmoglich machen. Um das zu vermeiden, wird das Erdmagnetfeld
mithilfe von drei quadratischen Spulenpaaren kompensiert. Jede Spule besitzt eine
Kantenldnge von etwa 1 m und einer Windungszahl von 20. Den stromfiihrenden Lei-
ter bildet ein Kupferdraht mit 1.5 mm Durchmesser. Der Spulenrahmen wurde aus
Alu-U-Profilen gefertigt, die mit Hilfe von Edelstahlstuhlwinkeln miteinander befe-
stigt wurden (siehe Abb. 6.17). Leider stellte sich heraus, dass die Edelstahlwinkel

Abbildung 6.17: Bild des verwendeten Spulenkéfigs
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nicht, wie vom Anbieter deklariert, antimagnetisch sind. Die verwendeten Zylin-
derschrauben sind hingegen aus antimagnetischem A2-Material. Das magnetische
Feld eines quadratischen Spulenpaars auf der Verbindungslinie zwischen den beiden
Spulenmittelpunkten kann aus der Superposition der Magnetfelder von 8 endlich
langen, geraden Leitern berechnet werden. Eine Taylorentwicklung um das Zentrum
des Spulenpaars und Nullsetzen des Koeffizienten der ersten nichtverschwindenden
Ordnung liefert einen Ausdruck fiir die Distanz zwischen den beiden Spulen, die no-
tig ist, um ein moglichst homogenes Feld um den Mittelpunkt der Verbindungslinie
zu erreichen. Man findet, dass die Distanz optimaler Weise h = 0.5445a betragen
soll [2]. a bezeichnet hierbei die Kantenlinge des Spulenquadrats. Abbildung 6.18
zeigt das Magnetfeld entlang der Symmetrieachse des Spulenpaars. Um abschétzen
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Abbildung 6.18: z-Komponente des Magnetfeldes eines rechteckigen Spulenpaares
auf der Verbindungslinie zwischen den beiden Mittelpunkten der
Spulenquadrate.

zu kénnen, um wieviel das Magnetfeld im relevanten Experimentiervolumen vom
Magnetfeld im Mittelpunkt des Spulenpaares abweicht, wurde der relative Fehler
simuliert (siche Abschnitt 10).

Um das Magnetfeld im Innern der Vakuumkammer zu optimieren, wurde fiir zwei
der drei Spulenpaare ein Alu-Fiihrungsrohr horizontal zum Erdboden durch zwei
gegeniiberliegende Flanschoffnungen gefiihrt und so fixiert, dass die Rohrmitte mit
einer Genauigkeit von £1 mm das Spektrometerzentrum durchléuft. Durch das so
platzierte Rohr konnte eine Hallsonde nahezu liickenlos gefiihrt werden. Die ein-
zelnen Magnetfeldkomponenten wurden mithilfe eines genullten Magnetometers ge-
messen. Zuerst wurden die Magnetfeldkomponenten entlang der beiden horizontalen
Raumrichtungen mithilfe einer axialen Hallsonde gemessen und durch Einstellen der
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Stromstéirke im entsprechenden Spulenpaar solange optimiert, bis die beiden Ma-
gnetfeldkomponenten geméafs des verwendeten Magnetometers Null betrugen. Zum
Schluss wurde fiir die Magnetfeldkomponente entlang der vertikalen Raumrichtung
eine transversale Hallsonde verwendet, die entlang einer der horizontalen Raumrich-
tungen in die Vakuumkammer gefiihrt wurde, da die beiden Turbopumpen ober- und
unterhalb der Vakuumkammer nicht abgebaut werden konnten. Die Sonde wurde
solange im Alu-Fiihrungsrohr gedreht, bis die Messfliche der Sonde moglichst senk-
recht zur vertikalen Raumrichtung ausgerichtet war. Darauthin wurde die Strom-
starke im entsprechenden Spulenpaar solange variiert, bis die gemessene Magnet-
feldkomponente Null betrug. Dem verwendeten Magnetometer kann werkseitig eine
Genauigkeit von mindestens 30 mT zugesichert werden.
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7 Numerische Rekonstruktion des
Velocity-Maps — BASEX-Algorithmus

Die numerische Rekonstruktion erfolgt mithilfe des python-Packets PyAbel von Hicks-
tein et al. |29]. Dieses erméglicht (inverse) Abeltransformationen nach der Basis-Set-
Expansion(BASEX)-Methode zu berechnen. Weil fiir die Auswertung der im Laufe
des Experiments anfallenden Daten nur mithilfe der inversen Abeltransformation
rekonstruiert wird, beschrinken wir uns im Folgenden auf die Behandlung dersel-
bigen. Die folgende Darlegung der BASEX-Methode folgt Whitaker [63, Abschnitt
3.6].

In Abschnitt 4.4 wurde erklart, wie eine zylindersymmetrische 3D-Verteilung ma-
thematisch auf eine 2D-Fliche projiziert (siche Gleichung 4.4) und von dieser Pro-
jektion wieder die urspriingliche 3D-Verteilung rekonstruiert werden kann (siehe
Gleichung 4.5). Die 2D-Projektion p(z, z) wird von einer CCD-Kamera erfasst.

Fiir ein Pixelarray, bestehend aus N, x N, Pixeln, errechnet sich der Wert der
2D-Verteilung im Pixelpunkt (z;, z;) zu

pi,jzz/h(x—xi,z—zj) Mooj%dr]dxdy (7.1)

Dabei bezeichnet h(z, z) die Instrumentenfunktion. Sie beriicksichtigt im Allgemei-
nen die Antwort jedes einzelnen Pixels auf das detektierte Signal und den Effekt des
Binnings. Der Losungsansatz fiir die numerische Rekonstruktion lautet nun f(r, 2)
in einer geeigneten Basis von Funktionen fi(r, z) mit £ =0, ..., K — 1 auszudriicken.
Die entsprechende Basis fiir die Projektion p; j(x, z) lautet {G} mit

Guoy =2 [ e~z j){/%| I ar| dady (7.2)

Die Basis {G)} muss dabei so gewihlt werden, dass es mdoglich ist p;; aus einer
Linearkombination der Basiselemente zu rekonstruieren:

K—1
Pij = Z CrGrij (7.3)
0

Konnte eine solche Basis fi(r, z) gefunden werden, dann lésst sich f(r, z) durch Li-
nearkombination mit den gleichen Koeffizienten C} wie in Gleichung 7.3 ausdriicken:

fr,z) = i Chfr(r, 2) (7.4)
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Die geeigneten Koeffizienten C} konnen mithilfe der Tikhonov-Regularisierungs-
Methode gefunden werden:

C =pG"(GG" +¢*1)™* (7.5)

Hierbei bezeichnet 1 die Einheitsmatrix, ¢ einen Regularisierungsparameter, p die
Matrix mit Elntragen pi; aus Gleichung 7.1, G' die Matrix mit Eintrégen Gy,; aus
Gleichung 7.2 und C = (Co, ...,Ck—1) den Koeffizientenvektor. Theoretisch konnte
man nach geeigneter Wahl der Basis fi(r, z) mithilfe von Gleichungen 7.3, 7.4 und
7.5 die Rekonstruktion von f(r,z) vollfiihren. Dabei sollte K etwa der Anzahl an
Pixeln entsprechen. Es ist jedoch moglich das Problem weiter zu vereinfachen und die
Zahl der Basisfunktionen zu reduzieren, indem die beiden unabhéngigen Variablen
r, z wie folgt voneinander separiert werden:

= Y o)) (76)
pij = i i CrmXkiZmj (7.7)
;= . xr — XT; - —pk(r>r T T
Xy Q/hl.( ,)Um rz_xzd}d (7.8)
o = / ho(z = 2)Cn(2)d2 (7.9)

Die Anzahl an Basisfunktionen betrigt jetzt K, x K. Der Koeffizientenvektor kann
iiber

C = ApB (7.10)
A= (XXT"+@1)'X (7.11)
B=27Z"(ZZ" +¢1)7! (7.12)

bestimmt werden. Die Matrizen A und B sind unabhingig von p und miissen daher
nur einmal berechnet werden. Mithilfe von schneller Matrixmultiplikation kann C
schlieflich errechnet werden.

Das Besondere des BASEX-Algorithmus ist die Wahl geeigneter Basisfunktionen.
Neben der Bedingung, dass sie jede mogliche 2D-Projektion durch Linearkombi-
nation erzeugen konnen, muss es mit ihrer Hilfe mdglich sein die Integrale in den
Gleichungen 7.8 und 7.9 analytisch zu l6sen. Die Funktionen

o) = (% (2)2)% e_<0>2 (7.13)

mit £ = 0,...,K, — 1, K, < (N, + 1)/2 und einem Parameter o, der etwa der
Grofenordnung des Pixelabstands entspricht, geniigen diesen Bedingungen. Fiir die
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Basisfunktionen in z-Richtung werden die selben wie in radialer Richtung verwendet:
(n(2) = pm(2) mit m =0,...,K, — 1, K, < (N, —1)/2. Unter der Annahme, dass
h.(z) = h.(x) = d(z) folgt mit den Gleichungen 7.8 und 7.9:

X = 20p5() |1+ (‘%) - ﬁ — 2 (7.14)

Zmj = Cm(25) (7.15)

Aus der rekonstruierten 3D-Verteilung kann die Geschwindigkeitsverteilung P(r)
iiber
1

P) = o /O F(r,9)vsin(9) d o (7.16)

mit z = r cos()) berechnet werden.
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Teil IV

Ergebnisse
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8 VMI-Simulation und Charakterisierung
des VMI Spektrometers

Fiir die in Abschnitt 6.2.1 erlduterte Simulation des VMI Spektrometers wurden
insgesamt 4 x 4 x 4 = 64 verschiedene Geschwindigkeitsklassen verwendet. Die
Klassen enthalten die kinetischen Energien 2.5,5,7.5,10 eV, die azimuthalen Win-
kel 45,90,235,180° und die Auslenkwinkel 22.5,45,77.5,90° (siehe Abb. 8.1). Jede
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Abbildung 8.1: Winkelorientierungen in der Simulationssoftware SIMION. Die x-
Achse symbolisiert die Spektrometerachse, der einfallende Laser-
strahl propagiert entlang der negativen z-Achse, wird vom Spiegel
fokussiert und besitzt seinen schirfsten Fokus optimaler Weise im
Spektrometerzentrum, dem Ursprung des Koordinatensystems. Der

Gasjet propagiert entlang der negativen y-Achse. Quelle: |56, S. 8-3]

Geschwindigkeitsklasse ist dabei von 2 Elektronen vertreten, deren beide Ionisati-
onsurspriinge sich auf der Laserstrahlachse in einem Abstand von 2 mm zueinander
symmetrisch um das Spektrometerzentrum befinden (siche Abschnitt 6.2.1).

Das Programm gibt die in Abbildung 6.4 deklarierten Grofen zuriick, fiir die op-
timale VMI-Eigenschaften erzielt werden kénnen. Die Repellerspannung wird auf
—1000V, die Erdspannung auf 0V festgesetzt. Es werden alle moglichen Kombina-
tionen an Repeller-Extraktor-Erd-Elektrodenkombinationen programmatisch ausge-
testet. Dabei werden pro Elektrodenkombination 11 verschiedene Extraktorspan-
nungen, die dquidistant im Bereich von einschliefslich —1000 V bis einschlieklich 0V
ausgewdhlt wurden, eingestellt. Die vom Simulationsprogramm gefundene optimale
Spektrometerkonfiguration ist in Tabelle 8.1 dargestellt. Der maximale Variations-
koeffizient, der mit dieser optimalen Spannungskonfiguration und den genannten
Geschwindigkeitsklassen erreicht wird, betragt % = 0.0009. Im Allgemeinen ist es
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| Elektrodennummer | Potential [V] |

Repeller 1 -1000
Extraktor 22 -723
Erde 34 0

Tabelle 8.1: Durch das Simulationsprogramm gefundene optimale Spannungskonfi-
guration zum Spektrometerbetrieb im VMI-Modus

natiirlich moéglich den Flug von mehr als nur 2 Elektronen pro Geschwindigkeits-
klasse zu simulieren. Wenn die Anfangsorte der Elektronen alle, wie beschrieben,
auf einer Linie senkrecht zur Spektrometerachse liegen, wird diese Linie durch Ab-
bildungsfehler spéater wieder in langlicher Form mit viel kleinerem Ausmak auf dem
Phosphorschirm auftreten. Die Ausdehnung auf dem Phosphorschirm ist unabhéngig
von der Anzahl der Elektronen pro Geschwindigkeitsklasse, weil nur der anfingli-
che maximale Abstand zweier Elektronen innerhalb der Linienverteilung iiber den
Abbildungsfehler in der Simulation entscheidet.

Anschliefend wurde das VMI Spektrometer mit der optimalen Spannungskon-
figuration charakterisiert. Dazu wurden ortlich linienférmige Elektronenverteilun-
gen mit doppelkegelférmigen Geschwindigkeitsverteilungen, unterschiedlichen kine-
tischen Energien und Offnungswinkeln erstellt und deren Trajektorien simuliert (sie-
he Abschnitt 6.2.1).

Abb. 8.2a zeigt die Energieabhingigkeit der Abbildungsringe bei unterschiedli-
chen Offnungswinkeln. Es ist deutlich erkennbar, dass die Erhchung der kinetischen
Energie wie zu erwarten mit einem grofseren Ringradius einhergeht. Elektronen mit
grofken kinetischen Energien konnen einfach grofere Potentialbarrieren iiberwinden
und daher wihrend ihrer Flugzeit mehr Abstand zur Spektrometerachse gewinnen
als niederenergetische Elektronen.

Im Falle eines homogenen Abzugsfeldes miissen die Trajektorien parabelférmig
verlaufen. Eppink and Parker [21] konnten in ihrem VMI-Design zeigen, dass der
Ringradius proportional zu /7/(qVg) ist. Dabei ist T' die kinetische Energie der
Teilchen, g deren elektrische Ladung und Vi das Repellerpotential. Im vorliegen-
den Design kann die Wurzelabhingigkeit des Radius von der kinetischen Energie
der Elektronen fiir alle Halboffnungswinkel iiber den gesamten Bereich von 0-10eV
bestatigt werden. Es ist allerdings anzumerken, dass fiir grofer werdende Elektro-
nenenergien die Abweichung von einer puren Wurzelabhingigkeit bei allen Halb-
Offnungswinkeln immer stirker wird. Der polynomiale Fit zweiten Grades vermag
dies zu korrigieren. Ein Blick auf die Residuen beider Fits zeigt deutlich, dass es
sich hierbei um einen systematischen Fitfehler handeln muss. Die Daten legen nahe,
dass die Wurzelabhéngigkeit nur fiir solche Trajektorien gut erfiillt ist, die nahe der
Spektrometerachse bzw. fern ab der Ringelektroden verlaufen.

In den Abb. 8.3a und 8.3b ist die Abhingigkeit des mittleren Radius vom Halb-
offnungswinkel der Elektronenverteilung dargestellt. Gefittet wurde eine Sinusfunk-
tion A - sin(«). Bei einem Kegel betrdgt der Quotient aus Radius zu Mantellinie
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(b) Spektrometer mit Aussparung und optimierten Spiegelsegmentspannungen (siehe Ab-
schnitt 9)

Abbildung 8.2: Quadrat des mittleren Radius der simulierten Bildringe bei unter-
schiedlichen Offnungswinkeln der doppelkegelférmigen Geschwindig-
keitsverteilung in Abhéngigkeit von der kinetischen Energie der Elek-
tronen. Der Fehlerbalken gibt an, in welchem Bereich alle Elektro-
nen um den Ringradius herum streuen. Gefittet wurden eine lineare
und polynomiale Kurve zweiten Grades mithilfe der Least-Squares-
Methode.
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genau sin(a). Deshalb ist auch in der Projektion der Elektronen eine solche Sinus-
Abhéngigkeit zu erwarten.

Nimmt man die Wurzelabhingigkeit aus Abb. 8.2 und die Sinus-Abhéngigkeit
aus Abb. 8.3 zusammen, so folgt, dass jede beliebige rotationssymmetrische Impuls-
verteilung von Elektronen mit einer Symmetrieachse, die parallel zum Projektions-
schirm liegt, durch das elektrische Feld des Spektrometers lediglich skaliert wird und
seine urspriingliche Form beibehélt.

Da das Repellerpotential im Experiment nicht festgesetzt, sondern experimentell
optimiert wird, ist es notwendig den Einfluss des Repellerpotentials auf die Ener-
gieabhéngigkeit zu studieren (siehe Abb. 8.4). Die Grafik zeigt deutlich, dass der
Plot fiir kleiner werdende Repellerpotentiale viel starker vom linearen Fit abweicht.
In Einklang mit der Deutung aus Abb. 8.2 gilt auch hier: Je néher die Elektronen
den Elektroden kommen, desto stirker weicht das Quadrat des mittleren Radius von
einer linearen Abhéngigkeit ab.

Wird auf eine streng lineare Abhéngigkeit des Quadrats des mittleren Radius von
der Elektronenenergie wert gelegt, so sollte nach Moglichkeit eine hohe Repeller-
spannung gewéhlt und/oder ausschlieklich hinreichend niederenergetische Elektro-
nen untersucht werden.

Abb. 8.2b zeigt, dass der in die Vakuumkammer platzierte Spiegel und die zy-
linderférmige Aussparung fiir den Laserstrahl durchaus einen Effekt auf die Elek-
tronentrajektorien besitzen. Es wird deutlich, dass die lineare Beziehung zwischen
dem Quadrat des mittleren Radius und der Energie stirker abweicht als fiir den
rotationssymmetrischen Fall. Selbiges gilt fiir die Fits mit polynomialer Korrektur.

Abb. 8.5 zeigt den Quotienten aus Ringbreite und mittleren Ringradius, auch Va-
riationskoeffizient genannt. Dieser definiert die Auflésung des VMI-Spektrometers in
Abhéngigkeit von der kinetischen Energie der Elektronen. Es wird deutlich, dass jene
Elektronen, deren anfanglicher Geschwindigkeitsvektor senkrecht auf der Spektrome-
terachse steht die, im Vergleich zu anderen Halb6ffnungswinkeln, iiber alle Energien
im Bereich von 0-10eV betrachtet, beste Auflésung besitzen. Beim Vergleich der
beiden Grafiken aus Abb. 8.5 fallen viele Unterschiede auf. Zum Einen divergiert die
relative Auflésung fiir alle Halboffnungswinkel im rotationssymmetrischen Fall fiir
E — 0eV gegen oo. Das hingt damit zusammen, dass der mittlere Radius R fiir
kleine Elektronenenergien gegen Null geht, wihrend die maximale Abweichung AR
wegen der nicht-idealen VMI-FEigenschaften endlich bleibt. Der Quotient %, der die
relative Auflssung definiert, divergiert schlieklich. Uberaus interessant ist die Tat-
sache, dass die relative Auflosung des Spektrometers mit Aussparung in Abb. 8.5b
im Rahmen der untersuchten Energien nicht divergiert.

Insgesamt ist anzumerken, dass die relative Auflésung fiir das Spektrometer mit
Aussparung im Bereich von 0-10eV generell niedriger ausfillt als fiir den rotations-
symmetrischen Fall. Abb. 8.5b legt allerdings nahe, dass die relative Auflosung fiir
Energien grofer als 10 eV deutlich stérker ansteigt als dies in Abb. 8.5a der Fall ist.
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(b) Spektrometer mit Aussparung und optimierten Spiegelsegmentspannungen (siehe Ab-
schnitt 9)

Abbildung 8.3: Mittlerer Radius der simulierten Bildringe bei unterschiedlichen ki-
netischen Energien in Abhéangigkeit vom Halboffnungswinkel a der
doppelkegelférmigen Elektronenverteilung. Der Fehlerbalken gibt an,
in welchem Bereich alle Elektronen um den Ringradius herum streu-
en. Gefittet wurde eine einfache Sinusfunktion A-sin(a) mithilfe der
Least-Squares-Methode.
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Abbildung 8.4: Quadrat des mittleren Radius der simulierten Bildringe bei einem
Offnungswinkel von 90° in Abhingigkeit von der kinetischen Ener-
gie der Elektronen bei verschiedenen Repellerspannungen fiir das
rotationssymmetrische Spektrometer. Die Fitprozedur ist die selbe
wie die in Abb. 8.2
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(b) Spektrometer mit Aussparung und optimierten Spiegelsegmentspannungen (siehe Ab-
schnitt 9)

Abbildung 8.5: Variationskoeffizient der simulierten Bildringe bei unterschiedlichen
Offnungswinkeln der doppelkegelformigen Geschwindigkeitsvertei-
lung in Abhéngigkeit von der kinetischen Energie der Elektronen.
Die Kalibrierung der %—Achse basiert jeweils auf den linearen Fits.
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9 Optimierung der
Spiegelsegmentspannungen

Ausgehend von den Spannungswerten aus Tabelle 8.1 wurden die Spiegelsegment-
spannungen simuliert, bei denen die Abweichung von den idealen VMI Eigenschaften
gemaft Abschnitt 6.2.2 am geringsten sind. Tabelle 9.1 gibt das endgiiltige Ergebnis
wieder.

Elektrode | Potential [V] |
Spiegelelektrode 1 -811
Spiegelelektrode 2 -785
Spiegelelektrode 3 =755

Tabelle 9.1: Durch das Simulationsprogramm gefundene optimale Spiegelsegment-
spannungskonfiguration fiir die Spektrometerpotentiale aus Tabelle 8.1

Abb. 9.1 zeigt die gefunden Abweichungen der realen von der idealen Spektro-
metergeometrie, wie in Abschnitt 6.2.2 erklirt. Hierbei ist anzumerken, dass die im
Experiment geerdete Vakuumkammer nicht in die Simulation mit einbezogen wurde.
Im relevanten Spektrometervolumen, welches 40x40x40 mm?® um das Ionisationszen-
trum umfasst, betragt der relative Fehler in beiden Grafiken nicht mehr als 1%. Es
fillt deutlich auf, dass die Unterschiede auf die Anderung des elektrischen Abzugs-
feldes zwischen der optimierten und der gemittelten Konfiguration mit blofem Auge
gar nicht zu erkennen sind. Insbesondere im relevanten Spektrometervolumen um
das Tonisationszentrum herum sind die relativen Fehler augenscheinlich gleich. Ge-
méls diesen Daten sollte es also prinzipiell keinen bedeutsamen Unterschied machen,
ob nun die optimierte oder gemittelte Spannungskonfiguration fiir den Spiegel ver-
wendet wird. Aus Griinden der Bedienungsfreundlichkeit ist es wiinschenswert sich
fiir die gemittelte Spannungskonfiguration zu entscheiden. Um die halbe Spannung
zwischen zwei Elektroden abzugreifen, kann ein einfacher Spannungsteiler bestehend
aus zwei gleichen Widerstdnden verwendet werden. Da sich die Verdrahtung meh-
rerer Widerstdnde an einer Schraube am verwendeten Spektrometer allerdings als
praktisch sehr schwierig und instabil herausstellt, werden zur Kontaktierung des
Spiegels individuelle Netzteile verwendet.
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Abbildung 9.1: Relativer Fehler des elektrischen Felds des Spektrometers infolge der
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Aussparungen in den Ringelektroden und dem segmentierten Spie-
gel. Oben wurde die numerisch ermittelte Spannungskonfiguration
der Spiegelsegmente, unten jeweils die zwischen den zwei benach-
barten Ringelektroden gemittelte Spannung als Segmentspannung
verwendet. Der Schnitt zeigt die Ebene, die durch die Spektrometer-
achse und die optische Laserachse aufgespannt wird, und beinhaltet
das lonisationszentrum im Punkt (0,0). Der Einfluss des Spiegels
auf das elektrische Feld kann gut an der B-formigen Struktur links
in beiden Bildern erkannt werden.



10 Feldhomogenitat der
Kompensationsspulen

Um die Feldhomogenitét eines rechteckigen Spulenpaares zu untersuchen, wird die

relative Abweichung des Magnetfeldes vom Magnetfeld im lonisationszentrum (0, 0, 0)

geplottet. Es sei B (77) der Magnetfeldvektor am Ort 7 und By der Magnetfeldvektor

im Mittelpunkt des Spulenpaares. Geplottet wird der relative Fehler
Fu() = 1BE) — Bl (10.1)

| Bo|

Die folgenden Abbildungen zeigen alle den geméfs Abschnitt 6.4 und Gleichung 10.1

simulierten relativen Fehler in unterschiedlichen Schnittebenen.

Die Plots aus Abb. 10.1 zeigen deutlich, dass innerhalb eines 160 mmx160 mmx160 mm-
Volumens mit dem Spektrometerzentrum im Mittelpunkt der relative Fehler jedes
Spulenpaares nicht grofer als 1% ausfillt (siehe Abb. 10.1b und 10.1¢). Der grofst-
mogliche relative Fehler, der innerhalb des gesamten Spektrometervolumens pro Spu-
lenpaar zu erwarten ist, betrigt etwa 15 % (sieche Abb. 10.1d).

Da hier eine ideale Spule mit unendlich diinnen Leitern und einer optimal quadra-
tischen Geometrie verwendet wurde, konnen die gezeigten Plots natiirlich nur eine
annahernde Idee des realen Magnetfeldes liefern.

Wie in Abschnitt 6.4 bereits erwidhnt, bestehen die Rahmenwinkel aus magneti-
schem Edelstahl. Prinzipiell kénnen diese Komponenten das Magnetfeld der Spulen
beeintrichtigen. Die Auswechselung dieser Bauteile wird dringend empfohlen.
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Abbildung 10.1:
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Inhomogenitit des Magnetfeldes eines quadratischen Spulenpaares
mit optimalem Abstand. Gezeigt sind Ebenen, die parallel zu den
Spulenquadraten stehen. Wegen der Symmetrie des Problems wird
jeweils nur ein Quadrant der Fldchen (rot) veranschaulicht. Die
weils gestrichelten Linien spiegeln die Mafe des Kammervolumens
wieder, das von den geladenen Teilchen wihrend des Experiments
durchflogen werden kann. Da insgesamt drei Spulenpaare im Expe-
riment verwendet werden, werden auch alle drei relativen Ausrich-
tungen der Spektrometerkammer zum Spulenpaar veranschaulicht.



11 Erster Test

11.1 Justierung des Gasjets

Da die Vakuumkammer mitsamt Gaseinlass, Skimmern, Messzellen und Turbopum-
pen etwa 2-3 Jahre lang unbenutzt brach lag und bewegt wurde, musste der Gasjet
neu justiert werden. Ziel ist es dabei, wihrend Gas in die Kammer stromt, den
Druck im Dump zu maximieren und den Druck in der Hauptkammer méoglichst kon-
stant zu halten. Tabelle 11.1 zeigt die Druckwerte nach der Justierung. Man sieht

vor GGaseinlass wahrend Gaseinlass
Bereich Druck [mbar| | Pumpleistung [W] | Druck [mbar| | Pumpleistung [W]
Jetstufe 1 5.7 x 107 4 2.0 x 10~* 11
Jetstufe 2 - 15 - 18
Hauptkammer | 2.84 x 1078 9 4.24 x 1079 9
Dump 1.56 x 10719 15 1.2 x 10710 15

Tabelle 11.1: Optimale Druckwerte nach Justierung des Gasjets ohne vorheriges
Ausheizen. Fiir die Jetstufe 2 konnten keine Driicke gemessen werden,
weil die entsprechende Messzelle wihrend des Betriebs kaputt ging.

deutlich, dass der Druck in der ersten Jetstufe zwar um mehr als 5 Zehnerpotenzen
ansteigt. Der Druck im Dump und in der Hauptkammer hingegen fallen sogar etwas.
Das spricht dafiir, dass kein Gasjet durch die Hauptkammer gelangt. Auferdem sind
diese Ergebnisse nach einem Zeitraum von etwa 2-3 Tagen so nicht mehr reprodu-
zierbar, obwohl die Position des Gaseinlasses nicht verandert wurde. Daher wurde
entschieden den Gaseinlass auszubauen, um zu iiberpriifen, ob die Gasdiise und der
erste Skimmer intakt sind.

Nach Ausbau des Gaseinlasses und dem Wechseln der Diise stellten sich folgende
Druckwerte dar (siehe 11.2). Man erkennt einen deutlichen Druckanstieg im Dump
um ca. den Faktor 4 und einen geringen Anstieg in der Hauptkammer. Das deu-
tet darauf hin, dass Gas in der Kammer gestreut wird und nicht geradewegs in
den Dump fliegt. Der Druckanstieg im Dump ist fiir einen Kammerwert von ca.
5 x 10~® mbar deutlich schlechter als bei vergleichbaren Apparaturen. Es wiire zu
erwarten, dass der Dumpdruck grofer ist als der Kammerdruck. Womdoglich sind
Gasdiise, die beiden Skimmer und das Dumprohr nicht optimal zueinander ausge-
richtet. Die im Vergleich zu Tabelle 11.1 erh6hten Druckwerte vor Einlass des Gas
lassen sich durch unterschiedlich lange Auspumpdauern erkldren. Mit blofem Auge
konnten am ersten Skimmer keine sichtbaren Schiden erkannt werden.
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Bereich Druck [mbar| vor Gaseinlass | Druck [mbar| wihrend Gaseinlass
Jetstufe 1 9.2 x 107 1.0 x 1073

Jetstufe 2 - -

Hauptkammer 4.79 x 1078 5.17 x 1078

Dump 4.7 x 10710 2 x 107

Tabelle 11.2: Optimale Druckwerte nach Wechseln der Diise und wiederholter Ju-
stierung des Gasjets ohne vorheriges Ausheizen

11.2 Erste Inbetriebnahme mit Argon

11.2.1 lonen-Bildgebung

Um die korrekte Funktionsweise des gesamten experimentellen Aufbaus zu iiberprii-
fen, wurden die Spannungen an dem Spektrometer, dem Spiegel und dem Detektor,
wie in Abbildung 11.1 gezeigt, eingestellt. Damit nicht die Gefahr besteht die ver-
wendeten Spektrometerwiderstinde zu zerstoren, fallt iiber alle 34 Elektroden eine
Gesamtspannung von 1kV ab. Fiir das so entstehende homogene elektrische Feld
wurden, wie in Abschnitt 6.2.2 beschrieben, die optimalen Spiegelsegmentspannun-
gen simuliert und angelegt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 11.3 dargestellt. Dank der

Spiegelsegment ‘ Spannung [kV]

1 0,571
p 0.508
3 0.426

Tabelle 11.3: Ergebnisse aus der simulativen Optimierung der Spiegelsegmentspan-
nungen fiir eine Spektrometerspannung von 1kV

Linearitat der Laplace-Gleichung und dem linearen Potentialverlauf an den Spek-
trometerelektroden, lassen sich aus den Werten von Tabelle 11.3 die optimalen Spie-
gelsegmentspannungen fiir jede beliebige Spektrometerspannung einfach errechnen.
Sie sind direkt proportional zur Spektrometerspannung.

Diese Spannungskonfiguration erlaubt es nun Tonen, die durch den Laserfokus im
Innern der Vakuumkammer erzeugt werden, auf den Detektor abzuziehen. Zwischen
den beiden MCPs liegt eine Spannung von 2kV an. Der Phosphorschirm wird auf
5kV gesetzt. Das Time-of-Flight-Spektrum wurde, wie in Abschnitt 6.3 erlautert,
aufgenommen. Abb. 11.2 zeigt das Flugzeitspektrum mit und ohne Argonjet. Es
sei t = ¢-y/m/q + d die Abhéngigkeit zwischen der Flugzeit ¢ und dem Masse-
zu-Ladungs-Verhéltnis m/q. Die Fehler Am/q errechnen sich aus den Fehlern der
Kalibrierung und den Fehlern der Peak-Fit-Prozedur zu

Am/q = \/(%)2 4 (%)2 4 (t ;dAc)2 (11.1)
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Abbildung 11.2: Flugzeitspektrum mit und ohne Argon-Gasjet. Die Kalibrierung der
vm/q-Achse wurde anhand des H"- (1039 ns) und HyO"-Signals
(4267 ns) aus dem Spektrum mit Argonjet vorgenommen. Zur Be-
stimmung der Peakpositionen wurden Normalverteilungen angefit-
tet. Man findet: t[ns] =

112
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Fiir die H"- und HyO"-Peaks entfallen die Fehler der Kalibrierung natiirlich, da
diese beiden Signale eben zur Kalibrierung verwendet wurden.

In Abb. 11.2 werden hinter den Ar**- und Art-Peaks Strukturen deutlich, die
keiner Ionensorte zugeschrieben werden kénnen. Vermutlich handelt es sich hierbei
um Storsignale, die von der Elektronik herriihren und mit den Ar?>T- und Ar'-
Signalen zusammenhangen.

In den Flugzeitspektren mit und ohne Argonjet betrigt die Anzahl der Hinter-
grundereignisse konstant ca. 1 x 10'. Die Binbreite der Spektren betriigt 1ns. Uber
das komplette Flugzeitspektrum von 0 bis 1 x 10*ns fallen also ca 1 x 10° Hinter-
grundereignisse an. Das eigentlich interessante Ar*-Signal liefert hingegen weniger
als 1 x 10* Ereignisse. Insgesamt werden also deutlich mehr Hintergrundereignisse
als Art-Signale registriert.

Um zu iiberpriifen, ob es sich bei dem detektierten Argonpeak tatsichlich um den
Gasjet und nicht blof um gestreutes Restgas handelt, wurde der Laserfokus mithilfe
des Spiegelmanipulators verschoben. Es zeigt sich, dass der Hintergrund erhalten
bleibt und der Argonpeak verschwindet.

Abb. 11.3 zeigt das von Argon verursachte Fluoreszenzsignal auf dem Phosphor-
schirm. Es fillt auf, dass der Laser eine Menge Streulicht produziert, welches an des
Seiten des Detektors hindurch dringt. Die starken, rotgefarbten Lichtflecken ent-
stehen durch Reflexion von Licht, das durch die Abdeckung hindurch dringt. Die
Links-Rechts-Zentrierung des Argonsignals ist zufriedenstellend. Die Unten-Oben-
Zentrierung kann mithilfe des Spiegelmanipulators erreicht werden.
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Abbildung 11.3: Fluoreszenzsignal der auf dem Phosphorschirm detektierten Tonen
mit und ohne Argonjet. Argon-Vorduck: 5 bar, Integrationszeit: 10s
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11.2.2 Elektonen-Velocity-Map-Imaging

Der Potentialverlauf am Spektrometer und den Spiegelsegmenten wurde, geméfs der
Ergebnisse aus der simulativen Optimierung der Elektrodenpotentiale (Abschnitt 8)
und der Spiegelsegmentspannungen (Abschnitt 9), eingestellt. Abb. 11.4 zeigt die
Originalaufnahme der Ionisation von Argon in der VMI-Spektrometerkonfiguration.
In der Mitte des Detektors ist ein vertikal ausgedehntes Restgassignal zu sehen.
Das deutliche Signal auf der rechten Hilfte des Detektors lisst sich durch Andern
der Spannung des mittleren Spiegelsegments stark in seiner Position beeinflussen.
Vermutlich stammt das Storsignal von Elektronen, die durch den Laser aus der
Spiegel- oder Spektrometeroberfliche herausgeschlagen werden. Bei einer Spannung
von—T762 V am mittleren Spiegelsegment verschwindet es. Diese Konfiguration wurde
fiir alle weiteren Messungen beibehalten.

Abb. 11.5 zeigt das originale Bild der detektierten Elektronen mit eingeschaltetem
Argonjet. Wie in Abb. 11.4 auch, kann eine klare Asymmetrie entlang der y-Achse
erkannt werden. Die Ursache hierfiir kann mit grofer Sicherheit dem Phosphorschirm
bzw. dessen Kontaktierung mithilfe der beiden Ringhalter zugeschrieben werden. Die
Asymmetrie auf den ersten aufgenommenen Bildern war deutlich schlechter als hier
in Abb. 11.5 prasentiert. Erst durch erneutes Nacharbeiten der Ringhalter konnte
eine Verbesserung der Asymmetrie erzielt werden.

Das aufgenommene Bild zeigt keinerlei Strukturen, die auf ATI-Peaks schliefen
lassen. Auch vom Restgassignal werden keine markanten Merkmale sichtbar. Vari-
ieren der Repeller- und Spiegelsegmentspannungen dndert daran nichts. Wie schon
aus Abb. 11.2 klar wurde, iibersteigt die Zahl der Hintergrundereignisse das eigent-
liche Argonsignal um etwa das 10-fache. Unter diesen Bedingungen ist eine gute
Bildgebung ausgeschlossen.

Das linke Bild in Abb. 11.6 geht aus Abb. 11.5 hervor, indem es manuell zen-
triert und gedreht wurde. Dann wurde die Verteilung in 4 gleich grofe Quadranten
aufgeteilt. Jeder Quadrant des linken Bilds in Abb. 11.6 zeigt nun die Summe der
4 urspriinglichen Quadranten. Das mittlere Bild zeigt die gem#f Abschnitt 7 re-
konstruierte Verteilung (inverse Abeltransformation) und das rechte Bild zeigt die
Riicktransformation. Auch durch Anwenden der inversen Abeltransformation kon-
nen keine Strukturen aufgelost werden.

Dabher ist als Néachstes die Ursache des starken Hintergrunds ausfindig zu machen.
Generell ist es moglich durch Verwendung kiirzerer Wellenldngen die ATI-Peaks wei-
ter voneinander zu separieren und dadurch auf dem Phosphorschirm besser sichtbar
werden zu lassen. Das erfordert allerdings die Erzeugung hoéherer Harmonischer.
Ansonsten kann der stérende Einfluss des Restgas durch Ausheizen der Kammer
gewissermalen reduziert werden.
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Abbildung 11.4: Fluoreszenzsignal der auf dem Phosphorschirm detektierten Elek-
tronen ohne Argonjet bei verschiedenen Spannungen des mittleren
Spiegelsegments. Die Integrationszeit betragt 0.5s
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Es wurde ein SIMION-Programm programmiert, das fiir beliebige Spektrome-
tergeometrien eine optimierte Spannungskonfiguration findet, sodass Velocity Map
Imaging moglich wird. Das ermoglicht es eine fiir VMI-Experimente gute Startkon-
figuration der Elektrodenspannungen zu finden, die dann anhand der erhaltenen
CCD-Bilder weiter experimentell optimiert werden kann. Das Programm zeigt ex-
plizit, dass es moglich ist, ein ReMi-Spektrometer ohne eine herkémmliche, fast
durchgéingige Repellerelektrode (wie im Design von Eppink and Parker [21] verwen-
det) als VMI-Apparat zu betreiben.

Das néchste Ziel ist es das Problem der fehlenden Bildstrukturen zu beheben.
Dazu soll zunéchst die Anzahl der Hintergrundereignisse reduziert werden. Wichtig
ist, dass der Phosphorschirm keine Storsignale liefert. Solche kdnnen beispielsweise
durch Leckstrome und elektrische Uberschlige entstehen. Aukerdem kann durch
Ausheizen der Vakuumkammer iiber 100 °C das Wassersignal reduziert werden. Um
die zum Sichtbarmachen der ATI-Peaks notwendige Auflésung zu reduzieren, kénnen
kiirzere Wellenldngen verwendet werden, die zuvor aus hoheren Harmonischen der
urspriinglichen Laserpulse erzeugt werden.

Es ist moglich neben den Elektronen auch die in entgegengesetzte Richtung flie-
genden Tonen zu detektieren. Dazu kann ein zweiter MCP-Detektor mit nachgeschal-
teter Anode verwendet werden. Das befihigt den Experimentator Ionenflugzeiten zu
messen und aus ihnen Informationen iiber deren Masse und elektrische Ladung zu
gewinnen.

Die Nutzung des VMI-Spektrometers zur Messung von lonen-Impulsverteilungen
ist nicht ohne weitere Modifizierungen méglich. Da Tonen eine etwa 2000-fach héhere
Masse und damit deutlich geringere Anfangsgeschwindigkeit nach vorangegangener
Photoionisation als Elektronen besitzen, bendtigen sie viel mehr Zeit, um sich von
der Spektrometerachse zu entfernen. Die Verlingerung der Flugstrecke durch Ein-
fiigen einer Driftzone macht die bestehende Apparatur moglicherweise auch zum
VMI-Spektrometer fiir Tonen tauglich. Diese Modifizierung des bestehenden Auf-
baus muss zunéchst noch simuliert und schlieflich experimentell getestet werden.

Wie in Abschnitt 4.5 bereits erwihnt, kann der Detektor durch schnelle Elektro-
nik gepulst werden. Dadurch werden nur die Signale, die den Detektor innerhalb
eines kleinen Zeitfensters erreichen, registriert. Dies erlaubt verschieden schwere Io-
nen getrennt voneinander zu untersuchen. Eine solche Massenselektion kann leicht
implementiert werden. Anhand der vorliegenden Druckmesswerte wihrend dem Ein-
lass von Gas kann momentan noch keine feste Aussage iiber die Qualitit des Gas-
jets getroffen werden. Dazu muss die Kammer zunéchst ausgeheizt werden, um das
Druckniveau in der Vakuumkammer auf einen geringeren Ausgangswert abzusenken.

Wihrend der Experimente fiel auf, dass der Hauptkammerdruck beim Einlass von
Gas leicht ansteigt. Das bedeutet, dass Gas in der Hauptkammer gestreut wird und
nicht den Dump erreicht. Es kann sein, dass Gasdiise, die beiden Skimmer und das
Dumprohr keine optimale geradlinige Flugbahn fiir die Gasteilchen bieten. Nach
eingehenderer Untersuchung der Druckentwicklung in der Vakuumkammer im aus-
geheizten Zustand, erhoffen wir uns genauere Aussagen iiber den Gasstrahl treffen
zu konnen.
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A Atomare Einheiten

Grofse Symbol Einheitendefinition ~SI-Einheiten-Aquivalent
Masse Me Me 9.109 38356 x 1073 kg
Ladung e e 1.60217662 x 10719 C
Geschwindigkeit Vo ac 2.1876912633 x 10ms~!
Impuls Mg

Energie Ejy, a’?mec? 4.359 74417 x 10718 ]
Lénge ag R\ (meca) 5.2917721092 x 107" m
Zeit R\E}, 2.418 884326 505 x 10717s
Drehimpuls h 1.054571726 x 10734 J s
Elektrisches Potential Ep\e

Tabelle A.1: Wichtige atomare Einheiten
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Offnungswinkel von 90° in Abh#ingigkeit von der kinetischen Energie
der Elektronen bei verschiedenen Repellerspannungen fiir das rotati-
onssymmetrische Spektrometer. Die Fitprozedur ist die selbe wie die
in Abb. 82 . . ..

8.5 Variationskoeffizient der simulierten Bildringe bei unterschiedlichen
Offnungswinkeln der doppelkegelformigen Geschwindigkeitsverteilung
in Abhéngigkeit von der kinetischen Energie der Elektronen. Die Ka-
librierung der %—Achse basiert jeweils auf den linearen Fits. . . . . .

9.1 Relativer Fehler des elektrischen Felds des Spektrometers infolge der
Aussparungen in den Ringelektroden und dem segmentierten Spie-
gel. Oben wurde die numerisch ermittelte Spannungskonfiguration der
Spiegelsegmente, unten jeweils die zwischen den zwei benachbarten
Ringelektroden gemittelte Spannung als Segmentspannung verwen-
det. Der Schnitt zeigt die Ebene, die durch die Spektrometerachse
und die optische Laserachse aufgespannt wird, und beinhaltet das Io-
nisationszentrum im Punkt (0,0). Der Einfluss des Spiegels auf das
elektrische Feld kann gut an der B-férmigen Struktur links in beiden
Bildern erkannt werden. . . . . . .. ... ... L.

10.1 Inhomogenitit des Magnetfeldes eines quadratischen Spulenpaares
mit optimalem Abstand. Gezeigt sind Ebenen, die parallel zu den
Spulenquadraten stehen. Wegen der Symmetrie des Problems wird
jeweils nur ein Quadrant der Flichen (rot) veranschaulicht. Die weifs
gestrichelten Linien spiegeln die Mafe des Kammervolumens wieder,
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gen werden kann. Da insgesamt drei Spulenpaare im Experiment ver-
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Spektrometerkammer zum Spulenpaar veranschaulicht. . . . . . . ..

11.1 Linearer Potentialverlauf am Spektrometer . . . . . . . . . .. .. ..

11.2 Flugzeitspektrum mit und ohne Argon-Gasjet. Die Kalibrierung der
/m/q-Achse wurde anhand des H*- (1039ns) und H,O"-Signals
(4267ns) aus dem Spektrum mit Argonjet vorgenommen. Zur Be-
stimmung der Peakpositionen wurden Normalverteilungen angefittet.
Man findet: ¢t[ns] = (996,41 £ 79,03) - /m|u]/qle] + (38,18 &+ 329, 17)

11.3 Fluoreszenzsignal der auf dem Phosphorschirm detektierten Tonen mit
und ohne Argonjet. Argon-Vorduck: 5bar, Integrationszeit: 10s

11.4 Fluoreszenzsignal der auf dem Phosphorschirm detektierten Elektro-
nen ohne Argonjet bei verschiedenen Spannungen des mittleren Spie-
gelsegments. Die Integrationszeit betragt 0.5s . . . . . . . .. .. ..

11.5 Fluoreszenzsignal der auf dem Phosphorschirm detektierten Elektro-
nen mit Argonjet. Integrationszeit: 0.5s . . . . . . .. .. ...
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Auf dieser CD befinden sich folgende Inhalte:
e Diese Masterarbeit

e Das Programm VMI zur Simulation, Optimierung und Charakterisierung von
Velocity-Map-Imaging-Spektrometern

e Das Programm MirOpt zur Optimierung der Spiegelsegmentspannungen
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