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Zusammenfassung

Es wurden mit Hilfe eines Reaktionsmikroskops differentielle Messungen zur Zwei- und Drei-
Photonen Doppelionisation am Freien-Elektronen Laser in Hamburg (FLASH) durchgefiihrt.
Dabei konnte sowohl der direkte als auch der sequentielle Mechanismus der Doppelionisation un-
tersucht werden. Auf Grund der speziellen Zeitstruktur der Pulsfolge des FLASH musste dabei
ein neuartiges Datenaufnahmesystem basierend auf der schnellen Digitalisierung von Analogsi-
gnalen verwendet werden. Dadurch konnten bei der Unteruschung des sequentiellen Prozesses
erstmals bei einer Zwei-Photonen Doppelionisation alle drei entstehenden Teilchen in Koinzi-
denz detektiert werden und so detaillierte Informationen {iber den Ablauf der Reaktion sowie
den Einfluss der Elektron-Elektron Korrelation gesammelt werden.

Abstract

Few-photon double ionization of helium and neon was investigated differentially at the free-
electron laser at Hamburg (FLASH) with a reaction microscope. Both sequential and direct
mechanism of few-photon double ionization were investigated. The specific temporal structure
of the FLASH pulse sequence required the use of a new data aquisition system based on the
digitization of analog signals. For the sequential few-photon double ionization the detection of
all three emitted particles became possible for the first time. Thus one was able to gain detailed
information about the reaction mechanisms and in particular identify the role of the electron-
electron correlation.
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1 Einleitung

Elementare Reaktionen in der Physik, der Chemie und der Biologie, beruhen héaufig auf dy-
namischen Prozessen geladener Teilchen, die sich selbst iiber grofte Entfernungen aufgrund der
Coulomb-Krifte gegenseitig beeinflussen. Beispiele dafiir sind die Wechselwirkungen eines ein-
zelnen Atoms mit geladenen Teilchen oder elektromagnetischer Strahlung, der Zusammenschluss
von mehreren Atomen zu einem Molekiil oder die Faltung eines Proteins, um nur einige zu nen-
nen. In all diesen Fillen, die eine quantenmechanische Beschreibung erfordern, ist die Coulomb-
Wechselwirkung die treibende Kraft und meist sind mehr als zwei Teilchen beteiligt. Die theo-
retische Behandlung erweist sich fast immer als dufserst schwierig, denn selbst in der klassischen
Mechanik sind Systeme mit drei oder mehr Teilchen im Allgemeinen nicht mehr analytisch 16s-
bar; es miissen Néherungen gemacht werden. Dies gilt insbesondere fiir quantenmechanische
Probleme. Wie gut diese Naherungen dabei die Realitdt beschreiben kann letztendlich nur im
Experiment geklért werden. Ein prominentes Beispiel fiir solch ein quantenmechanisches Drei-
Teilchen-System ist das Heliumatom, dessen Struktur zwar mit sehr hoher Genauigkeit berech-
net werden kann, aber doch nur mit Hilfe raffinierter Ndherungsmethoden. Um ein Vielfaches
schwieriger ist die Beschreibung von Anregungs- und lonisationsprozessen an denen beide Elek-
tronen beteiligt sind, also z.B. die vollstdndige d.h. doppelte Ionisation eines He-Atoms durch
einen Stofs mit geladenen Teilchen oder Photonen. In dieser Arbeit werden Photonen induzier-
te Tonisationsprozesse in Atomen behandelt und insbesondere solche an denen ein oder wenige
Photonen beteiligt sind. Ein Ionisationsereignis kann man sich als eine Folge von zwei dynami-
schen Prozessen vorstellen. Zunéchst absorbiert das Atom ein oder mehrere Photonen wodurch
Energie auf die Elektronen iibertragen wird und im Anschluss bewegen sich bei einer Doppe-
lionisation zwei Elektronen von ihrem Mutter-Ion weg. Aus einem gebunden System entstehen
drei freie geladene Teilchen, die miteinander wechselwirken. Bei der theoretischen Beschreibung
muss freilich der gesamte Vorgang konsistent behandelt werden, und dennoch kann man, ab-
héngig vom verwendeten theoretischen Modell, Einblicke dariiber gewinnen wie zum Einen der
Ubergang von einem gebundenen System ins Kontinuum vonstatten geht und zum Anderen wel-
chen Einfluss die gegenseitige Wechselwirkung auf die Bewegung der Teilchen hat. Hierbei spielt
neben der Coulomb-Wechselwirkung auch die Ununterscheidbarkeit der beiden Elektronen eine
wichtige Rolle. Fiir Experimente zur Doppelionisation von Atomen standen in der Vergangen-
heit im Wesentlichen zwei sehr verschiedene Typen von Strahlungsquellen zur Verfiigung. Auf
der einen Seite Synchrotronquellen mit Photonenenergien im Rontgenbereich, also ausreichend
energetisch um eine Doppelionisation durch Absorption von einem Photon auszulésen, und auf
der anderen Seite das intensive Licht von Kurzpuls-Lasern mit Wellenldngen im Infraroten, al-
so bei Photonenenergien die deutlich kleiner sind als die Ionisationsschwelle von Atomen. Hier
geschieht die Doppelionisation durch gleichzeitige Absorption einer sehr grofsen Anzahl von Pho-
tonen (bis zu 50 im Fall von He). So unterschiedlich wie die Anzahl der bendtigten Photonen,
so unterschiedlich sind auch die einer Doppelionisation zugrunde liegenden Mechanismen. Bei



der Ein-Photon Doppelionisation ist die Elektron-Elektron Korrelation entscheidend. Ohne sie
gébe es keine Doppelionisation denn die Photonenenergie wird nur auf eines der beiden Elektro-
nen iibertragen [1|. Im Multiphotonen Regime spielt die Elektronenkorrelation nur bei kleinen
und mittleren Lichtintensitéten eine wichtige Rolle, bei hohen ist sie génzlich unbedeutend [2].
Wihrend jedoch die Ein-Photon Doppelionisation im Giiltigkeitsbereich der Dipol-Néherung als
weitestgehend verstanden gilt [1], so widersetzt sich die Multi-Photon Doppelionisation bis heute
einer umfassenden theoretischen Beschreibung (siehe z.B. [3]).

Durch den Bau und die Inbetriebnahme des Freien-Elektronen Lasers in Hamburg (FLASH) so-
wie durch die Fortschritte bei der Erzeugung intensiver Lichtpulse im VUV-Bereich mittels héhe-
rer Harmonischer ist es in jiingster Vergangenheit moglich geworden die Photo-Doppelionisation
in einem weiteren Energiebereich zu studieren, ndmlich bei Photonenenergien die zwischen den
beiden zuvor genannten liegen, also knapp unterhalb der Ionisationsschwelle. Hierbei ist man
von theoretischer Seite vor allem an der Doppelionisation von He durch gleichzeitige Absorpti-
on von zwei (oder einigen wenigen) Photonen interessiert. Durch ihr Studium erhofft man sich
auch die theoretische Beschreibung der Multi-Photon Doppelionisation verbessern zu koénnen,
denn die Komplexitit des Problems wird durch die Reduktion der Anzahl der beteiligten Pho-
tonen auf zwei erheblich verringert. Des Weiteren ermdglicht ein Vergleich mit der Ein-Photon
Doppelionisation den Einfluss und die Bedeutung der Elektron-Elektron Korrelation bei sich
verdndernden Rahmenbedingungen zu studieren. Genau in diesem Punkt unterscheiden sich die
vielfaltigen bereits veroffentlichten theoretischen Modelle weshalb eine Klarung durch das Ex-
periment erforderlich ist. Dariiber hinaus ist im Hinblick auf die geplanten Anwendungen des
FLASH im Bereich der Chemie und Biologie (siche z.B. [4]) das Studium von Mehr-Photonen
Ionisationsprozessen von grundlegendem Interesse, denn ohne ein Verstdndnis dieser elementaren
nicht-linearen Prozesse bei der Wechselwirkung von sehr intensivem Licht mit Materie wird jede
Interpretation von komplexeren Reaktionen sehr erschwert oder gar unmoglich. In den letzten
Jahren wurden daher bereits mehrere Experimente zur Zwei-Photon-Doppelionisation durchge-
fithrt [5, 6, 7]. Dabei wurden vor allem totale Wirkungsquerschnitte vermessen um anhand dieser
Ergebnisse erste Riickschliisse auf mogliche Mechanismen zu ziehen. Um jedoch einen tieferen
Einblick in die Dynamik zu gewinnen ist die Untersuchung differentieller Wirkungsquerschnitte
erforderlich. Daher wurde mit dem in dieser Arbeit beschriebenen Experiment das Ziel verfolgt
die Zwei-Photon-Doppelionisation erstmalig kinematisch vollstdndig zu vermessen. Dazu ist der
koinzidente, Energie- und Winkelaufgeloste Nachweis der entstehenden geladenen Teilchen er-
forderlich. Dies wird erreicht durch den Einsatz eines Reaktionsmikroskops, dessen Vielseitigkeit
bereits in einer grofen Zahl von Anwendungen unter Beweis gestellt wurde [8]. Durch die spezielle
Zeitstruktur der Pulsfolge am FLASH, der bis zu 30 Pulse mit einem Zeitabstand von nur weni-
gen Mikrosekunden und einer Wiederholrate von 5 Hz liefert, kommt es bei diesem Experiment
zu Komplikationen bei der Datenaufnahme, die den Einsatz eines neuartigen Datenaufnahme-
systems erforderlich machen. Die Implementierung eines Aufnahmesystems basierend auf einer
schnellen Digitalisierung der Analogsignale sowie die Auswertung und Interpretation der Ergeb-
nisse bilden den Schwerpunkt der hier vorliegenden Arbeit. Der Aufbau dieser Arbeit gliedert sich
daher wie folgt: Im ersten Kapitel wird ein Uberblick iiber die theoretischen Modelle und die aus
ihnen abgeleiteten Vorhersagen fiir den Prozess der Zwei-Photon-Doppelionisation gegeben. Im
zweiten Kapitel erfolgt eine Beschreibung des FLASH sowie des experimentellen Aufbaus, wobei
detailliert auf die Funktionsweise des Reaktionsmikroskops eingegangen wird. Daran ankniipfend

10



1 FEinleitung

wird im dritten Kapitel zunéchst die Notwendigkeit des neuartigen Datenaufnahmesystem erlau-
tert, welches anschlieftend eingehend charakterisiert wird. Im vierten Kapitel erfolgt schlieflich
die Diskussion der erzielten Ergebnisse, gefolgt von einem Ausblick auf zukiinftige Messungen
im letzten Kapitel.
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2 Theorie

Seit den ersten theoretischen Untersuchungen zur Zwei-Photon-Doppelionisation Ende der neun-
ziger Jahre, sind eine Vielzahl weiterer Veroffentlichungen zu diesem Thema erschienen (unter
anderem [9, 10, 11, 12, 13|). Da es sich bei der Doppelionisation von Helium um ein Drei-
Korper-Problem handelt, welches analytisch nicht exakt l6sbar ist, kommen bei der theoretischen
Beschreibung unterschiedliche Ndherungsmethoden zum Einsatz, wie z.B. die stérungstheoreti-
sche Behandlung [9] oder die direkte numerische Losung der zeitabhéngigen Schrédingerglei-
chung [11, 13]. Die einzelnen Verfahren unterscheiden sich dabei sowohl hinsichtlich der Imple-
mentierung der Wechselwirkung des Atoms mit dem Feld, sowie den jeweils zur Darstellung des
Systems verwendeten Anfangs-, Zwischen- und Endzusténden. Grundsétzlich hat dabei die Kor-
relation der Elektronen im Endzustand, unabhéngig vom eingesetzten Verfahren, einen grofen
Einflu auf die errechneten Wirkungsquerschnitte [11].

Im folgenden Abschnitt sollen exemplarisch zunéchst zwei Vertreter der zahlreichen theoretischen
Ansétze vorgestellt werden, um anschlieffend die damit berechneten Wirkungsquerschnitte mit
weiteren Rechnungen zu vergleichen. Anschliefsend werden die verschiedenen Ablaufmechanismen
der Zwei-Photonen Doppelionisation vorgestellt und charakterisiert. Mit Hilfe der partiellen Wir-
kungsquerschnitte fiir die verschiedenen Ablaufmechanismen ergeben sich Bedingungen fiir In-
tensitat und Photonenenergie, unter denen ein Experiment zur individuellen Untersuchung dieser
Mechanismen durchgefiihrt werden sollte. Weiterhin werden theoretische Vorhersagen vorgestellt,
die iiber die partiellen Wirkungsquerschnitte hinausgehen. Hierzu gehdren die Intensitatsabhén-
gigkeit der auftretenden Prozesse, das Energiespektrum der beiden emittierten Elektronen, sowie
deren Winkelverteilungen.

2.1 Rechenverfahren und Wirkungsquerschnitte

2.1.1 Lowest Order Perturbation Theory (LOPT)

Der grundlegende Gedanke einer stérungstheoretischen Rechnung ist die Aufteilung des Hamil-
tonoperators in zwei Teile: einen ungestorten Teil Hy, fiir den eine analytische oder eine hinrei-
chend genaue numerische Losung der Schrodingergleichung existiert, sowie einer zeitabhéngigen
Storung H'(t), die in einer zu definierenden Art klein gegeniiber Hy sein soll. In unserem Fall
ist das ungestorte System das Heliumatom, welches durch folgenden feldfreien Zwei-Teilchen
Hamiltonoperator (in atomaren Einheiten) beschrieben wird:

(2.1)
wobei A; der Laplaceoperator des i-ten Elektrons ist, Z die Kernladung, und r1, 73 die Ortskoor-

dinaten der beiden Elektronen sind. Die Storung H'(t) ist durch die Wechselwirkung der beiden
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2.1 Rechenverfahren und Wirkungsquerschnitte

Elektronen mit dem &ufseren Strahlungsfeld gegeben, die in Léngeneichung folgerndemafen be-
schrieben wird:

H'(t) = E®) -7 + E(t) - 7, (2.2)

mit dem zeitabhéngigen elektrischen Feld E (t). Die dabei getroffene Wahl der Eichung beein-
flutt das Ergebnis nicht, da eine Darstellung der Stérung in einer anderen Eichung lediglich die
Zahlenwerte der Energien, nicht aber deren Differenzen oder andere physikalische Gréfen wie
etwa die Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen zwei Zusténden #ndert!.

Da die Losungen des ungestorten Systems Eigenfunktionen des hermiteschen Operators Hy sind,
kann man aus ihnen eine vollstédndige Basis des zugehorigen Zustandsraumes konstruieren, nach
welcher sich ein beliebiger Zustand [¢(t)) des Gesamtsystems entwickeln laft. In zeitabhéngiger
Notation ergibt sich:

B(8) = D en(le " [n @), (2.3)

mit zu bestimmenden Entwicklungskoeffizienten ¢, (t), einer zeit- und energieabhéngigen Phase
e~ “nt und den Eigenfunktionen ‘n(0)> sowie den Energieeigenwerten E,, = hw, des ungestorten
Systems.

Um nun die Wahrscheinlichkeit zu berechnen, dass ein sich zum Zeitpunkt ¢t im Zustand |9 (o))
befindliches System zu einem spiteren Zeitpunkt in einem Eigenzustand e™r ‘ f (0)> des unge-
storten Systems befindet setzt man Gleichung (2.3) in die zeitabhéngige Schrodingergleichung
ein und projiziert auf den Endzustand es? ‘ f (0)>.

igth(t) =Y ety et (1O [ ()[ n0)), (2.4)

wobei ¢y der zum Zustand ‘ f (0)> gehorige Entwicklungskoeffizient ist. Die so erhaltene Gleichung
16st man durch Integration iiber die Zeit. Da der Integrand von der gesuchten Funktion selbst
abhéngt geht man dabei iterativ vor und ersetzt bei jedem Iterationsschritt den im Integral
stehenden Entwicklungskoeffizienten ¢, (t') durch das Ergebnis des vorherigen Schrittes.

n(0)> e—iwfnt’cn (t/)

rt) = estto)+ o [ @ S (5O B
= cf(t0)+Z,lh/ttdt’z<f(0)‘ﬂ’(t’)
oSy

y /t dt//z <n(0)‘ H’(tﬁ)
to .

= ... (2.5)

n(0)> eiiwfntlcn (to)

—1 /
7’L(0)> e~ Wwnt

l(O) > e—iwnlt”cl (t//)

'Es sei angemerkt, dass dies nur gilt, falls die Konstruktion der Zusténde, zwischen denen der Ubergang statt-
findet mit dem selben Hamiltonoperator erfolgt.
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2 Theorie

Hierbei wurde wy —w,, durch wy,, ersetzt. Der nichste Iterationsschritt wiirde dementsprechend in
der Ersetzung von ¢;(t") = ¢;(0)+. .. bestehen. Die Glieder, der sich durch diese sukzessive Itera-
tion ergebenden Reihe, unterteilt man nach Anzahl der enthaltenen Ubergangsmatrixelemente in
Ordnungen. Das Glied n-ter Ordnung wird dabei als der Teil der Ubergangsamplitude interpre-
tiert, der durch n-fache Wechselwirkung der Stérung mit dem ungestorten System hervorgerufen
wird. In unserem Fall entspricht die Wechselwirkung mit der Stérung dem Austausch eines Pho-
tons. Das Glied nullter Ordnung entspricht also dem Fall, dass kein Photon ausgetauscht wurde
und somit die Ubergangsamplitude nullter Ordnung gerade gleich dem Entwicklungskoeffizient
cf(to) des Zustandes | f(0)> in der Entwicklung des Ausgangszustands [¢(tg)) ist. Dementspre-
chend beschreibt das Glied erster Ordnung Uberginge vom Ausgangzustand in den Endzustand
| f(0)>, bei denen ein Photon ausgetauscht wurde. Die Summation in (2.5) iiber die Basiszu-
stéande ‘n(0)> ist durch die Entwicklung des Ausgangszustand (siehe Gleichung (2.3)) in diesen
Zusténden bedingt.

Ab dem Glied zweiter Ordnung treten Zwischenzustdnde auf. Beim Glied zweiter Ordnung heifét
das, dass die Zustande ’n(0)> zum Zeitpunkt ¢’ in der vorletzten Zeile von Gleichung (2.5) sind
zu einem vorigen Zeitpunkt t” durch einen Ubergang aus einem Zustand ‘l(0)> besetzt worden.
Da hier Ionisationsprozesse untersucht werden sollen, also Prozesse bei denen sich im Endzu-
stand mindestens ein Elektron im Kontinuum des bindenden Kernpotentials befindet, und fiir
den Gesamtprozess Energiecerhaltung gilt, ist abhéngig von der Photonenenergie eine Mindest-
zahl an Photonen fiir den Ubergang aus dem gebundenen Ausgangszustand in den Endzustand
notig. Glieder, deren Ordnung niedriger als diese Mindestzahl ist, verschwinden auf Grund der
Energieerhaltung. Fiir den hier untersuchten Fall der Zwei-Photonen Doppelionisation ist so-
mit der zweite Term die niedrigste nicht-verschwindende Ordnung. Bricht man die Entwicklung
der Ubergangsamplitude nach diesem Glied ab, so ergibt sich durch Betragsquadratbildung und
zeitliche Integration die Ubergangswahrscheinlichkeit pro Photon:

2
f(o)‘€’-F|n(0)><n(0)‘€~f'|1[)(t0)>

t — oo 2:§ § { , 2.6

lex( ) |4 Byt — Bn +w (2:6)

wobei sich aus dem zeitabhéngigen Teil der Stérung und den Phasen der Zusténde durch die
Integration die Verstimmung FEy,;,) — En +w ergibt. Diese verschwindet, falls die Grundzustands-

energie Ey .y plus der Energie eines Photons mit der Eigenenergie eines Zwischenzustands ‘n(0)>
iibereinstimmt. Fiir Photonenenergien, auf die das zutrifft, wichst die Ubergangswahrscheinlich-
keit um mehrere Gréfenordnungen.

Das zur Herleitung des Ausdrucks (2.6) verwendete Strahlungsfeld wurde bisher nur dahingehend
als von der Zeit abhingig angenommen, dass es auf Grund seiner, durch die Photonenenergie ge-
gebenen Frequenz w, mit einer konstanten Amplitude oszilliert. Bedingt durch die Vorraussetzun-
gen, die an die Zeitauflosung des Experiments und an die Intensitdt des Strahlungsfelds gestellt
werden benutzt man gepulste Strahlungsquellen, wodurch auch die Amplitude des Strahlungs-
felds zeitabhéngig ist. Da aber typische Pulslingen im Bereich von 10 fs, die charakteristische
Zeitskala, auf der Elektronenbewegungen im Heliumatom ablaufen jedoch im Bereich von 100 as
liegen, kann die Amplitude des Feldes als konstant angenommen werden. Dem selben Argument
folgend, verschiebt man die oberen Grenzen, der Zeitintegrationen aus (2.5), die zur Berechnung
der Ubergangswahrscheinlichkeit nétig sind, ins Unendliche.
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2.1 Rechenverfahren und Wirkungsquerschnitte

Die in Gleichung (2.6) erfolgende Summation iiber alle Zwischenzusténde !n(0)> wird in Rech-
nungen auf diejenigen Zwischenzustinde beschrankt, die je nach gewiinschter Genauigkeit der
Ubergangswahrscheinlichkeit, noch eine relevante Veréinderung hervorrufen. Durch die Auswahl-
regeln in Dipolndherung ldsst sich auch die Anzahl der moglichen Endzustéande ’ f (0)> und damit
die zweite Summation in (2.6) beschrédnken. Geht man z.B. vom Grundzustand eines Heliuma-
toms durch Absorption zweier linear polarisierter Photonen in einen Endzustand iiber, so kann
dieser nur den Gesamtbahndrehimpuls 0 oder 2, sowie eine Gesamtmagnetquantenzahl M = 0
haben.

Der generalisierte Wirkungsquerschnitt fiir einen Zwei-Photonen-Ubergang ergibt sich aus der
Ubergangswahrscheinlichkeit durch [14]:

2

o leglt = o) w
2.7 ’
wobei w die Photonenenergie in eV, I die Intensitit in W/cm? und 7 die Pulslinge in Sekunden
bezeichnen. Die Einheit des generalisierten Wirkungsquerschnitts eines n-Photonenprozesses ist
Cm2n8n 1
Die zu Anfang geforderte Kleinheit der Storung H' gegeniiber dem Hamiltonoperator Hy des un-
gestorten Systems fiihrt zu einer Einschrankung der Giiltigkeit von stérungstheoretischen Rech-
nungen auf einen Intensititsbereich der Amplitude des Pulses kleiner 10'W /cm? [15].
Ein allgemeines Problem bei der Berechnung von Wirkungsquerschnitten bei Ionisationspro-
zessen ist die Wahl der Zwischen- und Endzustdnde. In diesen befindet sich ndmlich entweder
Eines oder beide Elektronen im Kontinuum, fiir dessen exakte Beschreibung eine unendliche An-
zahl an Zustédnden benétigt wiirde. Da dies numerisch nicht handhabbar ist konstruiert man in
einem begrenzten Raum eine Basis aus sogenannten Multichannel-Zusténden [9]. Durch die Ein-
schrankung auf einen endlichen Raumabschnitt bei der Konstruktion dieser Zusténde zerféllt das
Kontinuum in eine endliche Zahl diskreter Zusténde, so dass in Gleichung (2.6) iiber Zwischen-
und Endzustéinde summiert statt integriert werden kann.

(2.7)

2.1.2 Direkte Losung der zeitabhiangigen Schrodingergleichung

Eine alternative Methode zur stérungstheoretischen Berechnung der Wirkungsquerschnitte ba-
siert auf der direkten Losung der zeitabhéngigen Schrédingergleichung. Sie soll hier kurz skizziert
werden. Fiir eine ausfiihrliche Beschreibung sei z.B. auf [16] verwiesen.

Der erste Schritt einer solchen Rechnung besteht in der Aufstellung des Anfangszustandes, den
man als antisymmetrisiertes Produkt von Ein-Elektron-Wellenfunktionen darstellt. Um den nu-
merischen Aufwand der spéteren Rechnungen zu verringern, schrinkt man dabei den Radialteil
auf ein endliches Raumgebiet ein und verwendet stiickweise definierte Polynome, sogenannte B-
Splines. Dies fithrt wie bei den Multichannel-Zusténden dazu, dass das Kontinuum durch endlich
viele diskrete Zustdnde dargestellt werden kann. Der Winkelanteil wird von Kugelflichenfunk-
tionen dargestellt, die zu einem Gesamtdrehimpuls L und einer gesamten magnetischen Quan-
tenzahl M gekoppelt sind. Fiir zwei Teilchen 145t sich der Grundzustand mit den so erhaltenen
Funktionen folgendermafsen entwickeln:

|¢LM( 7)) = ZCLM B’:‘ll) |(L7“’2D 1112 (91792) (2.8)

1,0,01,l2
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Zu jedem Produkt aus Ein-Teilchenfunktionen gehért dabei ein Entwicklungskoeffizient c; jM,

dessen Indizes aus den Hauptquantenzahlen der beiden B-Spline Funktionen B; und Bj, sowie
dem Gesamtdrehlmpuls und der magnetischen Quantenzahl der gekoppelten Kugelﬂachenfunk—
tionen Yl o M besteht. Dabei ist die Antisymmetrisierung des Gesamtszustandes mit A angedeutet.
Die Bestlmmung der Entwicklungskoeffizienten erfolgt durch direkte Diagonalisierung der zeit-
unabhéngigen Schrodingergleichung, wobei der Feld-freie Hamiltonoperator aus Gleichung (2.1)
verwendet wird.

Die so gewonnenen Zusténde setzt man in die zeitabhéngige Schrodingergleichung ein und 16st
die gekoppelten Differentialgleichungen numerisch.

Z%Z\wv (Fr, 7o) = (Ho+ H'(8)) > [P M (R, 7, 1) (2.9)
LM

L,.M

Dabei kommen verschiedene Algorithmen zum Einsatz, fiir deren Beschreibung auf [11, 16] ver-
wiesen wird.

Im Anschluft an die zeitliche Propagation werden die erhaltenen Zustdnde auf Endzustédnde
| ka1 11 kol (Fl,F2)> projiziert, die von den Impulsen k7 und ko der beiden Elektronen abhéngig
sind und die so konstruiert wurden, dass sie zwei Teilchen im Kontinuum beschreiben. Hierbei
wurde von einer Reaktion aus dem Grundzustand des Heliumatoms, sowie linearer Polarisati-
on des Strahlungsfeldes ausgegangen, wodurch die magnetischen Quantenzahlen M fiir alle am
Ubergang beteiligten Zustinde Null sind und vernachliissigt werden kénnen. Durch Betrags-
quadratbildung der sich durch die Projektion ergebenden Ubergangsamplitude ergibt sich die
Ubergangswahrscheinlichkeit in die jeweiligen Kontinuumszusténde:

o o N 2
PL(klllthlg) = ‘<kalllk2l2 (Tl,TQ)’¢L7M(r1,T2,t = 7')>‘ . (2.10)

Je nach Wahl des zur Konstruktion der Kontinuumszustidnde verwendeten Hamiltonoperators
sind die Elektronen im Endzustand mehr oder weniger korreliert. Wahlt man z.B. im einfachsten
Fall den Hamiltonoperator des Wasserstoffatoms und benutzt Produkte aus dessen Eigenfunk-
tionen als Kontinuumszustand, so hat man keinerlei Korrelation im Endzustand.

Die Population in doppelt-ionisierten Zustédnden ergibt sich aus der Summation iiber alle k1, ko
mit Fy, 1., B, 1, > 0. Diese Summation vereinfacht sich wie bei der stérungstheoretischen Be-
handlung erheblich, wenn man die Auswahlregeln in Dipolndherung benutzt und von einem
neutralen Heliumatom im Grundzustand ausgeht. Dann kommen fiir die Endzustdnde nédmlich
nur Terme mit L = 0,2 in Frage. Letztendlich ergibt sich der Wirkungsquerschnitt fiir die Zwei-
Photonen Doppelionisation aus der Ubergangswahrscheinlichkeit mit Hilfe der folgenden Formel:

o2t = (%)2 : % S 3 Prkalikols), (2.11)

L=0,2 l1l3 k1k2

mit gleicher Notation wie in Gleichung (2.7).

Neben den hier vorgestellten Methoden zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte finden sich in
der Literatur zur Zwei-Photonen Doppelionisation noch zahlreiche andere Verfahren, fiir deren
Beschreibung z.B. auf [10, 12, 17| verwiesen sei.
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2.1 Rechenverfahren und Wirkungsquerschnitte
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Abbildung 2.1: Partieller Wirkungsquerschnitt (TDCS) fiir die direkte Zwei-Photonen Doppelionisati-
on von Helium. Gelb dargestellt ist das Ergebnis einer LOPT-Rechnung die aus [9] entnommen wurde.
Die anderen Ergebnisse stammen aus: (a) [18], (b) [19], (c) [13], (d) [14], (e) [17], (f) [12], wobei
sich die beiden Rechnungen durch das Mall an implementierter Korrelation im Endzustand unterschei-
den. Gefiillte Rauten: mit Korrelation; ungefiillte Rauten: ohne Korrelation. (g) ist ein experimentell
ermittelter Wert aus [20]. (Quelle [18] gedndert).

In Abbildung (2.1) ist zum Vergleich der verschiedenen Methoden der mit ihnen berechnete
partielle Wirkungsquerschnitt fiir den einen der beiden im néchsten Abschnitt vorgestellten Ab-
laufmechanismen der Zwei-Photonen Doppelionisation, dem direkten Prozess, dargestellt. Dabei
fallt auf, dass der Grofsteil der Rechnungen Wirkungsquerschnitte liefert, die iiber den gesamten
Photonenenergiebereich etwa eine Groflenordnung kleiner sind, als der mit der LOPT errechnete
aus [9]. Die Autoren dieser LOPT-Rechnung fiihren dies in einer neueren Untersuchung [11]2,
in der sie mit einem nicht-stérungstheoretischen Ansatz auf dhnliche Werte wie mit dem pertu-
bativen Ansatz kommen, auf das geringere Maft an implementierter Korrelation im Endzustand
in den anderen Rechnungen zuriick. Dabei stiitzen sie sich auch auf die Ergebnisse von Fou-
mouo et al. [12] (hellblaue Kurven in Abbildung (2.1)), die eine deutliche Verkleinerung des

Die hier erhaltenen Werte sind nicht in Abbildung (2.1) enthalten, haben aber nahezu denselben Verlauf wie
die dargestellten LOPT-Ergebnisse.
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Wirkungsquerschnitts bei Vernachlédssigung der Endzustandskorrelation aufzeigen.

Der einzige zur Zeit verfiigbare experimentelle Wert fiir den Wirkungsquerschnitt der direk-
ten Zwei-Photonen Doppelionisation von Helium stammt von Hasegawa et al.[20]. Er liegt bei
0,4 - 107°2 cm®s und wurde bei einer Photonenenergie von 41,85 ¢V und einer Intensitit von
7 -10'2 W/cm? mit héheren Harmonischen eines Titan-Saphir-Lasers bestimmt. Er ist eben-
falls in Abbildung (2.1) eingezeichnet und liegt im Bereich der Rechnungen, welche zu deutlich
kleineren Ergebnissen als die LOPT-Rechnung kommen. Allerdings wurden bei der Ermittlung
des experimentellen Wertes eine Reihe von Naherungen gemacht, so dass die Autoren selbst ihr
Ergebnis nur als Abschétzung einstufen und keine Angaben zur Grofe des Fehlers machen [20].

2.2 Auftretende Prozesse und Wahl der Photonenenergie

Bei der Zwei-Photonen Doppelionisation unterscheidet man zwei verschiedene Ablaufmechanis-
men. Zum Einen die schrittweise Ionisation zunéchst des neutralen Atoms und anschlieffend des
einfach geladenen Ions, wobei zwischen den beiden Ionisationsprozessen soviel Zeit verstreicht,
dass sich die Wellenfunktion des zuriickbleibenden Systems an das verdnderte Kernpotential
anpasst. Diesen Mechanismus bezeichnet man als sequentiell. Zum Anderen die gleichzeitige
Emission beider Elektronen in einem Ionisationsschritt, was als direkter Mechanismus bezeich-
net wird.

Whiéhrend der sequentielle Mechanismus bereits aus der Multi-Photonen Doppelionisation bekannt
ist und hierbei eingehend untersucht wurde, ist der direkte Mechanismus noch weitesgehend
unerforscht. Zu den noch offenen Fragen gehort hierbei z.B. wie die beiden Photonen absorbiert
werden, d.h. ob jeweils ein Elektron ein Photon absorbiert oder stattdessen eines der Elektronen
beide Photonen absorbiert es anschliefend zu einer Elektron-Elektron Wechselwirkung kommt.
Daher werden im folgenden Abschnitt vorallem Méglichkeiten aufgezeigt die es ermdglichen den
direkten Prozess bei Helium sowie bei Neon zu studieren.

2.2.1 Helium

Um die beiden Doppelionisationsmechanismen getrennt untersuchen zu kénnen wahlt man die
Bedingungen so, dass die Ionisationsrate des einen der beiden Mechanismen deutlich grofer als
die des Anderen ist. Mit der Ionisationsrate ist hier die Ubergangswahrscheinlichkeit pro Teilchen
und Zeit gemeint. Die dabei grundlegende Uberlegung basiert auf der Niaherung der von einem
n-Photonen-Prozess erzeugten Ionisationsrate [21]:

r™ =g, <I>n . (2.12)

w

Hierbei steht o, fiir den jeweilige partiellen n-Photonen Wirkungsquerschnitt der beiden Me-
chanismen. Betrachtet man nun das Termschema von Helium in Abbildung 2.2 so stellt man
fest, dass bei einer Photonenenergie zwischen 40 und 54 eV der direkte Doppelionisationspro-
zess iiber die Absorption von zwei Photonen ablauft, wahrend fiir den sequentiellen Prozess drei
Photonen benétigt werden. Dies wird dadurch moglich, dass die tiberschiissige Energie aus dem
ersten lonisationsschritt des sequentiellen Prozesses, dem freiwerdenden Elektron als kinetische

19
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Energie zufallt, und der zweite Ionisationsschritt aus dem Grundzustand des einfach geladenen
Heliumions erfolgt. Ist dessen lonisationspotential grofer ist als die zur Verfiigung stehende Pho-
tonenenergie, ist es moglich einen Energiebereich zu finden, in dem sich die Anzahl der benétigten
Photonen fiir den direkten und den sequentiellen Mechanismus unterscheidet.

I —>» Photon
He“um —>» E,, Elektron

A eV
He* 54,47 el e _ /A
51,02 —— SSSZSSSOTEZ Hel(dp
4838 —|— —————— ——— He’EBp
4082 +—  ————— A o He'Ep)

He' (1s) o

He 24,58

(a) (b) (c)

Abbildung 2.2: Termschema von Helium mit schematischer Darstellung der wichtigsten ablaufenden
Prozesse (a) Einfachionisation, (b) sequentielle Doppelionisation und (c) direkte Doppelionisation
(Werte entnommen aus [22]). Die roten Pfeile stehen fiir Photonen einer Energie von 45 eV. Die
durchgezogenen horizontalen Linien stellen die Grundzustinde der verschiedenen Ladungszustinde
dar. Die langeren gestrichelten Linien stehen fiir angeregte Zustidnde des einfach-geladenen lons,
die Kiirzeren fiir virtuelle Zwischenzustande. Die Lange der griinen Pfeile symbolisiert die kinetische
Energie des/der freiwerdenden Elektronen. lhre Pfeilspitze deutet auf den Zustand, in dem das lon
nach Entfernung des Elektrons zuriickbleibt.

Betrachtet man in diesem Energiebereich den Wirkungsquerschnitt fiir den zweiten lonisations-
schritt genauer (siehe Abbildung (2.3)) so erkennt man mehrere Maxima, die durch Resonanzen
(Eigenzustidnde) des einfach geladenen Ions verursacht werden. Diese lassen sich im storungs-
theoretischen Bild durch das Verschwinden der Verstimmung in der Ubergangswahrscheinlichkeit
bei den mit Resonanzen iibereinstimmenden Photonenenergien erkldren (siehe Gleichung (2.6)).
Fiihrt daher die Absorption von n Photonen in die Nahe eines Eigenzustands des Systems,
kommt es bedingt durch das Verschwinden der Verstimmung zu einer Vergroferung des Wir-
kungsquerschnitts des Gesamtprozesses um mehrere Grofsenordnungen. Um daher den Einfluss
des sequentiellen Drei-Photonen Prozesses bei der Untersuchung der direkten Zwei-Photonen
Doppelionisation zu minimieren, wéhlt man in einem Experiment eine Photonenenergie von
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45 eV, die exakt zwischen den beiden am weitesten getrennten Maxima im Wirkungsquerschnitt
des sequentiellen Prozesses liegt.
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Abbildung 2.3: Berechneter Wirkungsquerschnitt fiir den zweiten lonisationsschritt der sequentiellen
Drei-Photonen Doppelionisation aus dem Grundzustand des einfach geladenen Heliumions. Bei denen
durch vertikale rote Linien gekennzeichneten Photonenenergien erfolgt die Zwei-Photonen lonisation
resonant iiber einen Zwischenzustand, wodurch der Wirkungsquerschnitt um mehrere GroRenordnun-
gen ansteigt. (Quelle [23] verdndert).

Um nun die Ionisationsraten von He?t-Ionen durch die beiden Mechanismen bei einer bestimmten
Photonenenergie bestimmen zu konnen, stellt man mit Hilfe von (2.12) gekoppelte Ratenglei-
chungen auf.

No= -TONy—TPN, =—c® (I(t)/w)! No — ot? (I(t)Jw)? No,
Ny= TON TN, =+0W (1(t)/w)' No— o (I(t)/w)’ N,
Ny = Ny + N, =+ (I(t) Jw)? No + 0@ (I(t) Jw)? Ny, (2.13)

Hierbei bezeichnet Ny die Anzahl der im Reaktionsvolumen vorhandenen neutralen Atome.
Dementsprechend sind N; und Ns die Anzahl der in diesem Volumen zu einer Zeit ¢ vorhan-
denen einfach und doppelt geladenen Ionen. Die verschiedenen partiellen Wirkungsquerschnitte

(2) (2)

fiir den sequentiellen und den direkten Zwei-Photonen-Prozess sind hierbei mit o5~ und o
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2.2 Auftretende Prozesse und Wahl der Photonenenergie

bezeichnet. o) ist entsprechend der Wirkungsquerschnitt fiir die Ein-Photon Ionisation des
neutralen Atoms in den einfach geladenen Zustand. Aufserdem wurde in die Ionisationsraten fiir
die Intensitit ein gaukformiger Puls I(t) = Ipe~*/ 7)* eingesetzt. Hierbei stehen Iy und 7 fiir
dessen Amplitude bzw. Halbwertsbreite.

Eine numerische Losung dieser Ratengleichungen wurde in [23] fiir zwei verschiedene Pulsléan-
gen von 10 und 30 fs und einer Photonenenergie von 45 eV durchgefiihrt. Die sich ergebenden
Ionisationsraten in Abhéngigkeit der Amplitude des Pulses sind in Abbildung (2.4) dargestellt.
Es wird deutlich, dass in dem vom FLASH derzeit erreichbaren Bereich um Spitzenintensitédten
von 10 W /cm? und einer Pulslinge von ca. 25 fs, die Ionisationsrate aus dem direkten Prozess
diejenige aus dem Sequentiellen um ca. 2 Gréfenordnungen iibersteigt.
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Abbildung 2.4: lonisationsraten der, durch einen gauRférmigen Laserpuls erzeugten Het und He?*t
lonen in Abhingigkeit der Amplitude des Pulses normiert auf den maximalen Wert an He™-lonen.
Der bei der Berechnung verwendete Laserpuls hatte eine Photonenenergie von 44,95 eV bei einer
Halbwertsbreite von 10 bzw. 30 fs. Fiir den Wirkungsquerschnitt des direkten Prozesses wurde ein
gemittelter Wert aus verschiedenen Berechnungen eingesetzt. Details sowie die Werte der restlichen
verwendeten Wirkungsquerschnitte finden sich in [23] woraus auch das Bild entnommen wurde.

2.2.2 Neon

Bei Neon sind die Ionisationspotentiale kleiner als bei Helium, ndmlich 21,56 eV fiir das neutrale
Atom und 40,96 €V fiir das einfach-geladene Ion [22]. Bei einer Photonenenergie von 45 eV ist
daher auch der sequentielle Prozess iiber die Absorption von zwei Photonen mdglich. Dies fiihrt
dazu, dass der partielle Wirkungsquerschnitt des sequentiellen Prozesses deutlich grofer ist als der
des direkten Prozesses ist. Beide Prozesse verlaufen zwar tiber die Absorption von insgesamt zwei
Photonen, der Produktquerschnitt der beiden Ein-Photon-Prozesse beim sequentiellen Ablauf
ist jedoch deutlich grofier ist als der Wirkungsquerschnitt des Zwei-Photonen-Prozesses beim
direkten Ablauf der Doppelionisation.
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Zur Untersuchung des direkten Prozesses bei Neon wurde daher im Experiment eine Photo-
nenenergie von 38,8 eV gewéhlt. Um einen Vergleich mit dem sequentiellen Prozess moglich zu
machen, wurde zusétzlich eine Messung bei 45 eV durchgefiihrt. Eine Gegeniiberstellung der ver-
schiedenen Situationen bei den beiden Photonenenergien ist im Termschema in Abbildung (2.5)
dargestellt.

Ein zusatzliches Problem bei der Untersuchung des direkten Prozesses bei Neon stellen die zahl-
reichen angeregten Zustdnde des einfach-geladenen Ions dar. Sie liegen sehr dicht beieinander,
so dass bei einer Schwankung der Photonenenergie von ca. 0,4 eV? der Anteil des sequentiellen
Prozesses deutlich schwerer zu unterdriicken ist als bei Helium.
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Abbildung 2.5: Termschema von Neon mit schematischer Darstellung der wichtigsten ablaufenden
Prozesse (a) Einfachionisation, (b) sequentielle Doppelionisation und (c) direkte Doppelionisation
bei Photonenenergien von 38,8 eV (links) und 45 €V (rechts). Die Linie bei 38,2 eV auf der linken
Seite stellt einen angeregten Zustand des einfach geladenen lons dar, welcher moglicherweise zu
einer Erhdhung des sequentiellen Anteils bei der lonisationsrate doppelt geladener lonen fiihrt. Die
Bedeutung der iibrigen Linien entspricht der aus Abb. 2.2 (Werte entnommen aus [22]).

2.3 Intensitatsabhangigkeit, Elektronenenergiespektrum und
Winkelverteilungen

Intensititsabhangigkeit

Um in einem Experiment das Verhéltnis zwischen direkter und sequentieller Doppelionisation
von Helium zu bestimmen, nutzt man die unterschiedlichen Intensitdtsabhéangigkeiten der bei-
den Prozesse. Fiir Photonenenergien zwischen 40 und 54 eV verlauft der sequentielle Prozefs
iiber Absorption dreier Photonen, wodurch geméf Gleichung (2.12) die durch ihn bedingte Io-
nisationsrate proportional zu I® ist, wihrend die Ionisationsrate durch den direkten Prozefs bei
diesen Photonenenergien proportional zu I? ist. Hierbei ist jedoch darauf zu achten, dass bei

3Dieser Wert wurde aus [24] entnommen.
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2.3 Intensitdtsabhingigkeit, Elektronenenergiespektrum und Winkelverteilungen

der Einfachionisation keine Sattigung auftritt, da dann die sequentielle Doppelionisation unab-
héngig vom ersten Ionisationsschritt wird und somit keine kubische sondern eine quadratische
Intensitdtsabhingigkeit aufweist.

Elektronenenergiespektrum

Das Elektronenenergiespektrum bei der Zwei-Photon Doppelionisation ergibt sich durch Bildung
des einfach differentiellen Wirkungsquerschnitts aus Formel (2.11):

2
izUFj: _ (%2 . % S 33 Phliksla) 6 (ke — V2(E — 1)) (2.14)

L=0,2 l1l2 kiko

wobei die Summation iiber den Impuls ko durch die Energierhaltungsbedingung £ = E; + ?
eingeschrankt wurde. Ein entsprechender Ausdruck lasst sich fiir die Drei- und Mehrphotonen-
Ionisation angeben.

Vergleicht man fiir Helium die so erhaltenen Elektronenenergiespektren fiir Photonenenergien un-
ter und oberhalb der Ionisationsschwelle des einfach geladenen Ions von 54 €V (Abbildung 2.6), so
weisen diese deutliche Unterschiede auf. Fiir den Fall der Dominanz des sequentiellen Prozesses,
bei Photonenenergien oberhalb der Ionisationsschwelle, ergeben sich im Elektronenenergiespek-
trum zwei scharfe Maxima an den Stellen, die durch die Differenz aus Photonenenergie und
Ionisationspotential des neutralen Heliumatoms und des einfach geladenen Heliumions, also den
beiden Ionisationschritten, gegeben sind. Der bei dieser Photonenenergie noch vorhandene Teil
an direkter Doppelionisation bildet einen nahezu gleichméfigen Untergrund, der in der Mitte
minimal, zu den Extremwerten der Elektronenenergie hin ansteigt.

Bei Photonenenergien unterhalb der Ionisationsschwelle dominiert der direkte Anteil. Er weist
den gleichen flachen Verlauf wie zuvor auf, erstreckt sich jedoch iiber einen anderen Energiebe-
reich. Der flache Verlauf entspricht einer gleichméfigen Aufteilung der kinetischen Energie auf
die beiden Kontinuumselektronen. Der, durch Absorption von drei Photonen entstehende se-
quentielle Untergrund liegt energetisch vom direkten Anteil getrennt. Er erscheint wieder an den
Stellen, die sich aus der Differenz von lonisationspotential und Photonenenergie des jeweiligen
Tonisationschritts ergeben.

Dariiber hinaus gibt es einige theoretische Vorhersagen beziiglich der Abhéngigkeit des einfach
differentiellen Wirkungsquerschnitts von der Photonenenergie und der Pulsldnge. Diese sollen
hier kurz skizziert werden.

Fiir die direkte Doppelionisation wird bei einer Annédherung der Photonenenergie an die Ionisa-
tionsschwelle des einfach geladenen Ions eine zunehmend asymmetrische Energicaufteilung der
Elektronen vorhergesagt |13, 26|. Verantwortlich gemacht wird dafiir wahlweise ein deutlicher
Anstieg des sequentiellen Prozesses kurz unterhalb der Schwelle [26], oder die Absorption beider
Photonen durch eines der beiden zu ionisierenden Elektronen, welches anschliefsend in einem
StoRprozess das zweite Elektron aus dem Potentialtopf ,herauskickt [13]|. Hierbei sei noch an-
gemerkt, das in [26] der prognostizierte Ubergang ab einer Photonenenergie von 49 eV einsetzt,
wahrend sich in [13] der Prozess kontinuierlich iiber den Energiebereich hinzieht, in dem die
direkte die sequentielle Doppelionsation iberwiegt. Dies ist in Abbildung 2.7 dargestellt, in der
flir Photonenenergien von 40-46 eV die Energie eines der beiden Elektronen in Abhéngigkeit des
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Abbildung 2.6: Elektronenenergiespektren bei dominanter direkter (links) / sequentieller (rechts)
Doppelionisation (Quelle [25] gedndert). Die Berechnung erfolgte mit einer Pulslange von 50 fs
und einer Intensitdt von 10'W/cm?. Der verwendete Wirkungsquerschnitt entstammt einer LOPT-
Rechnung. Die durchgezogene Linie im rechten Bild stellt die Summe aus direktem (gepunktet) und
sequentiellem (gestrichelt) Anteil dar.

Emissionswinkels des anderen Elektrons bei festgehaltenem Winkel des ersten aufgetragen wur-
de. Fiir die genaue Definition des dazu bendtigten dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnitts
sowie der dabei auftretenden Winkel sei auf den néchsten Abschnitt verwiesen.

Fiir ,kleine Pulslangen wird eine Korrelation der beiden bei der sequentiellen Doppelionisa-
tion emitierten Elektronen vorhergesagt [16]. Dies fiihrt zu einem Energieaustausch zwischen
den beiden Elektronen, wodurch die getrennten Maxima in der Elektronenenergieverteilung
verschmieren. Um die Grofenordnung der Pulslange abzuschétzen, bei der ein solches Verhal-
ten bei Helium zu erwarten ist, betrachtet man die beiden Elektronen als unabhéngige Teil-
chen in einem Kernpotential mit Z = 2. Damit schéitzt man die Gesamtbindungsenergie zu
EGes =2+ AR ERyavers = 108,8eV ab. Die Differenz dieser Energie zur tatsachlichen Bindungs-
energie der beiden Elektronen von 79,0 eV lasst sich als Korrelationsenergie der beiden Elektronen
im Grundzustand interpretieren. Mit der Heisenberg’schen Unschérferelation lasst sich damit die
Grofenordnung der zeitlichen Korrelation zu ca. 22 as abschétzen, was allerdings mit heutigen
Verfahren experimentell nicht zugénglich ist.

Winkelverteilungen

Durch Erweiterung des im vorigen Abschnitt benutzten einfach-differentiellen Wirkungsquer-
schnitts beziiglich der Raumwinkel der beiden Kontinuumselektronen ergibt sich der dreifach-
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Abbildung 2.7: Dreidimensionale Darstellung des dreifach-differentiellen Wirkungsquerschnitts fiir
verschiedene Photonenenergien, bei einem festen Polarwinkel des ,ersten” Elektrons von 0°. Die Pro-
jektion auf die y-Achse, die die Energie des zweiten Elektrons darstellt, ergibt einen einfach diffe-
rentiellen Wirkungsquerschnitt. Dieser zeigt mit steigender Photonenenergie eine immer ungleichere
Aufteilung der Energie zwischen den beiden Kontinuumselektronen (Quelle [13]).

differentielle Wirkungsquerschnitt (TDCS):

dU§+ B 2 1
dEdd (9)° £ Sy 0 (k2 — V2E - E1))

2
X ‘ZL:OQ >, (=) 2 exp (ioy, + Ulg))PL(klllblz)YllL,}éw’ . (2.15)

Hierbei wurde der Radialteil der beiden Elektronen durch Coulombfunktionen dargestellt, die
z.B. in [27] definiert sind. o7, und oy, sind dementsprechend die zugehérigen Coulombphasen.
Der Winkelanteil Ylf’éw wird wie zuvor durch gekoppelte Kugelflachenfunktionen beschrieben.
Mit Hilfe dieses Ausdrucks lassen sich die Emissionswahrscheinlichkeiten der beiden Elektronen in
Abhéngigkeit ihrer Winkel untereinander und zur Polarisationsachse auftragen. Dies ermdglicht
einen tieferen Einblick in die bei der Doppelionisation ablaufenden Prozesse, insbesondere was
den Einflufl der gegenseitigen Abstoffung der beiden Elektronen angeht.

Um den Ausdruck (2.15) auswerten zu kdnnen, geht man meist von einer koplanaren Geometrie
aus, d.h. von verschwindenen Azimutalwinkeln der beiden Elektronen ¢ = ¢ = 0. Fiir die direk-

26



2 Theorie

7() IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII 5() IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
6.0 6=0" — m 0.=30° T
T 1 40! -
5.0 — L |
4.0 - - 30 .
— 3.0 1 S, N
S i 1 2.0
o 20 — 2 .
L B 1 1.0 —
2 10 — i |
- — ~
g ()() mﬁlﬁml ()( J.IJ.I_IIIJJAH.IP{I:III ll-l-l
- 0 60 120180240300360 0 60 120180240300 360
I‘S. 0% IIIllllIIIIII(:IIIIIIHIIIIIIIIIIIII 08 ||||||||||||u|||||||||||||||||||||
O 0= — — 6 =9 —
” 6,=60 . 8,=90
8 - - -
0.6 0.6 —|=— L=02 -
= | |== L=0 i
L=2
04 0.4+ AR
1
- I \ -
0.2 0.2 TN
M/X/\\/\-
() () %HJ-I“U IIWIIIIIIIIIIIIII‘I‘I
0 60 120180240300360 0 60 120 180240300360
0, (in Grad)

Abbildung 2.8: Dreifach-differentielle Wirkungsquerschnitte der direkten Zwei-Photonen Doppelio-
nisation von Helium fiir verschiedene feste Polarwinkel des ,ersten” Elektrons in Abhangigkeit des
Polarwinkels des zweiten Elektrons (Quelle [13] gedndert). Die Energie ist gleichmaRig auf beide Elek-
tronen verteilt. Bei der Berechung wurde eine Photonenenergie von 42 eV, eine Pulslange von 10
Laserzyklen und eine Intensitit von 5 - 10'4W/cm? verwendet.

te Zwei-Photonen Doppelionisation von Helium ist eine so gewonnene Winkelverteilung fiir den
Fall gleichméfiger Aufteilung der Energie auf die beiden Elektronen in Abbildung 2.8 dargestellt.
Dabei wurde jeweils der Polarwinkel 6, des ,ersten” Elektrons festgehalten und der Querschnitt
fiir die Emission des ,zweiten* Elektrons in Abhéngigkeit von dessen Polarwinkel 05 aufgetragen.
Die Definitionsachse des Polarwinkels ist hierbei die Polarisationsachse des Strahlungsfeldes, das
als linear polarisiert angenommen wird.

Die so erhalten Winkelverteilungen weisen eine maximale Emissionwahrscheinlichkeit fiir anti-
parallele Emission der beiden Elektronen entlang der Polarisationsachse auf. Dies stellt einen
deutlichen Unterschied zur Ein-Photon Doppelionisation dar, bei der eine Polarwinkeldifferenz
von 180° bei gleicher Energie der beiden Elektronen durch die ! P° Symmetrie des Endzustands
verboten ist [1]. Da aber im vorliegenden Fall der Endzustand aus einer Mischung aus 'S¢ und
1 D¢ Zustinden besteht, ist diese Einschrinkung nicht mehr gegeben, so dass die gegenseitige
Abstoftung der beiden Elektronen die Form der Winkelverteilung dominiert. Da der Endzustand
durch kohérente Addition zweier Zusténde entsteht, kommt es in den Winkelverteilungen zu In-
terferenzen. Um dies zu veranschaulichen, betrachtet man die Amplituden, die von Endzustdnden
mit L = 0 und L = 2 herriihren (in Abb. 2.8 rot bzw. griin dargestellt), getrennt voneinander.
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Abbildung 2.9: Dreifach differentieller Wirkungsquerschnitt wie in Abb. 2.8 bei einem Polarwinkel des
sersten” Elektrons von 60° fiir verschiedene Aufteilungen der Energie zwischen den beiden Elektronen
(Quelle [13] gedndert).

Hierbei wird deutlich, dass das Minimum bei ca. 270° in der Winkelverteilung fiir 81 = 60°
durch destruktive Interferenz der beiden zu verschiedenen L-Werten gehorigen Amplituden ent-
steht. Bei asymmetrischer Energieaufteilung verdndert sich lediglich die Hohe der Maxima in der
Winkelverteilung, nicht aber deren grundsétzliche Form, was in Abbildung 2.9 aufgezeigt ist.
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Die genaue Untersuchung der im vorigen Kapitel aufgefiihrten Ionisationsmechanismen stellt im
Rahmen eines Experiments hohe Anforderungen. Das Studium nichtlinearer Effekte, wie z.B.
Zwei-Photonen-Prozesse erfordert grofe Spitzenintensititen im Bereich von 10 W /cm?. Sol-
che Intensitdaten bieten derzeit nur optische Kurzpuls-Laser und Freie-Elektronen-Laser, wie der
FLASH, der im ersten Abschnitt dieses Kapitels beschrieben wird. Um einen tieferen Einblick in
die bei der Doppelionisation ablaufenden Mechanismen zu erhalten, sind winkelaufgeloste Mes-
sungen erforderlich. Idealerweise misst man dabei alle drei entstehenden Teilchen in Koinzidenz
und gewinnt so ein Hochstmaf an Information. Diesem Gedanken folgend wurde bei dem hier
vorgestellten Experiment ein Reaktionsmikroskop zur Messung verwendet, dessen Aufbau und
Funktionsweise im zweiten Abschnitt dieses Kapitels erlautert werden.

3.1 Der Freie-Elektronen-Laser FLASH

Der Freie-Elektronen-Laser in Hamburg FLASH dient der Erzeugung hoch brillanter Strah-
lung im XUV-Bereich (20-200 eV Photonenenergie). Dieser besteht im wesentlichen aus 3 Teilen:
einer gepulsten Elektronenquelle, einem Linearbeschleuniger und einer Undulatorstrecke. Als ver-
starkendes Medium dient ein relativistisches Elektronenpaket, das im Undulator transversal zu
seiner Flugrichtung sinusformig ausgelenkt wird. Im Unterschied zu Synchrotronquellen, bei de-
nen auch Undulatoren zur Strahlungserzeugung eingesetzt werden, kann es beim FEL auf Grund
der kleinen Emittanz! des Teilchenstrahls und des lingeren Undulators (30 m) im Verlauf der
Undulatorstrecke zu einer Wechselwirkung mit dem Strahlungsfeld kommen, die zu einer raumli-
chen Modulation des Elektronenpakets fithrt, und die einzelnen Elektronen kohérente Strahlung
emitieren lasst.

3.1.1 Elektronenkanone und Linearbeschleuniger

Die benétigten Elektronenpakete werden in der Elektronenkanone mit Hilfe eines gepulsten Lasers
erzeugt, der auf eine CseTe - Photokathode gerichtet ist. Der ganze Aufbau befindet sich in einer
supraleitenden Radiofrequenz (RF) - Kavitéit, die mit Feldstidrken von ca. 40 MV /m die erzeugten
Elektronen innerhalb kiirzester Zeit auf relativistische Energien beschleunigt, und so verhindert,
dass die gegenseitige Abstofiung zu einer Verbreiterung des Elektronenpakets fiihrt?.

Der sich anschliefende Linearbeschleuniger besteht aus fiinf 12 m langen Beschleunigungsmodu-
len, die jeweils wiederum aus 8 supraleitenden RF-Kavitdten aufgebaut sind und das Elektronen-

!Emittanz - von den Strahlteilchen eingenommenes Phasenraumvolumen; Maf fiir die rdumliche Ausdehnung
des Strahls

2Bei relativistischen Energien erzeugen die parallelen Stréme anziehende magnetische Krifte, die der gegensei-
tigen Abstoflung entgegenwirken.
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paket auf bis zu 1 GeV weiter beschleunigen. Durch geeignete Wahl der Phase der Hochfrequenz-
Spannung an den Resonatoren in Bezug zum Elektronenpaket lésst sich die Energieunschéarfe der
Elektronen weiter verringern. Zusétzlich befinden sich zwischen den Beschleunigungsmodulen
Anordnungen zur Kompression der Elektronenpakete bzw. zur Steuerung der Dispersion.

Eine ausfiihrliche Beschreibung der Elektronenkanone sowie des Linearbschleunigers und der
zugehorigen Elemente zur Strahloptik findet sich in [28].

3.1.2 Undulator

Ein Undulator ist eine lange periodische Anordnung kurzer Dipolmagnete alternierender Polaritét
(siehe Abbildung 3.1). Diese Anordnung fiihrt bei einem durchlaufenden Elektron zu transversa-
len Oszillationen mit einer von der Undulatorperiode A, abhéngigen Frequenz. Beachtet man die
durch die relativistische Bewegung verursachte Langenkontraktion der Undulatorperiode und die
relativistische Dopplerverschiebung, so erhéilt man fiir die Wellenlénge der emittierten Strahlung

(Herleitung siehe [29]):
Au K?
A=—1(14+—], 3.1
22 ( I > (3
mit dem Lorentzfaktor v und dem unter anderem vom Abstand der magnetischen Pole abhéngi-
gen Undulatorparameter K.
Da ein FEL seine besonderen Strahlungseigenschaften aus dem Energieaustausch des Strahlungs-
feldes mit dem relativistischen Elektronenpaket bezieht, versucht man diesen zu maximieren.
Dies fiihrt einerseits zur Forderung nach einer moglichst grofsen Wechselwirkungszone zwischen
Strahl und Feld, also moglichst paralleler Flugrichtung. Andererseits ist der Energieiibertrag
proportional zum Skalarprodukt zwischen dem Geschwindigkeitsvektor der Elektronen und dem

Feldvektor des Strahlungsfeldes:

d(ie = —ev,-E (3.2)
Der Energieiibertrag ist also nur fiir die transversale Komponente der Elektronengeschwindigkeit
v, nichtverschwindend. Da die Elektronen massebehaftete Teilchen sind und sich durch den vom
Undulator aufgezwungenen Slalom nicht geradlinig bewegen, kommt es zu einer Phasenverschie-
bung zwischen ihnen und dem Strahlungsfeld. Die Phasenverschiebung pro Periode bezeichnet
man dabei als Schlupf. Entspricht dieser Schlupf gerade einem Vielfachen der Undulatorperiode
bleibt die Phase zwischen Transversalgeschwindigkeit des Elektronenpakets und Strahlungsfeld
an den Stellen maximalen Energieiibertrags konstant und der Energieaustausch wird optimal?.

Als Phasenbedingung fiir optimalen Energietransfer vom Elektronenpaket zum Strahlungsfeld
ergibt sich wieder Gleichung (3.1) (siehe [29]).

3.1.3 Der SASE Mechanismus

Die Gleichheit zwischen der intrinsischen Wellenldnge der Undulatorstrahlung und der Wel-
lenléinge bei der der Energietransfer optimal wird, bildet die physikalische Grundlage fiir den

3Genau genommen ist der Energieiibertrag in diesem Fall Null, da genausoviele Teilchen Energie gewinnen
wie abgeben. Daher wihlt man eine Wellenlinge die knapp iiberhalb der durch Gleichung (3.1) gegebenen
Resonanzbedingung liegt. Effekte zweiter Ordnung sorgen dann fiir einen Energietransfer zum Strahlungsfeld.
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z-Achse

—} Elektronenstrahl Abstrahlung

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung eines Teilabschnitts der insgesamt 30m langen FLASH-
Undulatorstrecke in Seitenansicht (oben) und Aufsicht (unten). Die Amplitude der Transversalschwin-
gung liegt in der GroRenordnung von einigen Mikrometern (Quelle: [30]).

SASE*-Mechanismus. Dieser geht auf Arbeiten von J. Madey [31] zuriick und beschreibt die
Selbstverstarkung spontan erzeugter Strahlung in einem Undulator. Durch seinen Einsatz wer-
den sogenannte Single-Pass FELs moglich deren Konzept zwei wesentliche Probleme bei der
Konstruktion fritherer FELs umgeht. Zum einen das Fehlen von Spiegeln ausreichend hoher Re-
flektivitdat im XUV-Bereich, was den Aufbau eines Resonators erschwert oder gar nicht moglich
macht, und zum anderen das Fehlen geeigneter Lichtquellen deren Photonen als Keim fiir ein
zu verstirkendes Strahlungsfeld dienen konnten®. Stattdessen wird die im ersten Teil der Un-
dulatorstrecke die durch Rauschen verursachte spontane Emission als Keim verwendet, wobei
man ausnutzt, dass nur solche Wellenldngen verstarkt werden, die in der Néhe der intrinsischen
Wellenldnge der Undulatorstrahlung liegen. Das so entstandene Feld moduliert im weiteren Ver-
lauf der Undulatorstrecke das Elektronenpaket in longitudinaler Richtung (siche Abb. 3.2), da
jene Elektronen die Energie an das Feld abgeben weiter ausgelenkt werden, als diejenigen, die
Energie gewinnen. Dadurch sammeln sich die Elektronen in der Nahe der Punkte im Elektronen-
paket, an denen der Energieiibertrag aus Gleichung (3.2) maximal ist. Diese Dichtemodulation
in longitudinaler Richtung fiihrt zu einer Verstdrkung des Feldes, da die Strahlungsfelder der
einzelnen Elektronen nicht mehr wie im Falle einer gleichméfigen raumlichen Verteilung paar-
weise destruktiv interferieren. Durch das Anwachsen des Feldes wiederum kommt es zu einer
starkeren Komprimierung der Elektronen an den Punkten maximalen Energieiibertrags, wobei

4SASE - self-amplified spontaneous emission
SHier kénnte man inzwischen héhere Harmonische von Lasern benutzen, bei deren Erzeugung in den letzten
Jahren grofie Fortschritte gemacht wurden [32].
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man die entstehenden Teilabschnitte des Elektronenpakets als Mikropakete bezeichnet. Dieser
sich dadurch selbst verstarkende Effekt fiihrt zu einem exponentiellen Anwachsen der Intensitét
bis eine Sattigung eintritt [33].

transv. Ausdehnung
transv. Ausdehnung

-2 -1 0 1 2 -é -1 0 1 2
long. Ausdehnung (A1) / long. Ausdehnung (A xs1)

’\ B

log(Intensitat)

Strecke im Undulator

0
i
Abbildung 3.2: Ausbildung der raumlichen Modulation in Abhangigkeit der Undulatorstrecke. Das in
Punkt A noch homogene Elektronenpaket erreicht im Sattigungspunkt B, der hier aus rein dsthetischen
Griinden auf das Ende des Undulators fallt, seine maximale raumliche Modulation. Die Anzahl der
tatsdchlichen Ladungsmaxima betrigt typischerweise mehrere Tausend.(Quelle: [30])

Unterschreitet die Ausdehnung der einzelnen Mikropakete die Wellenlénge der emittierten Strah-
lung, so wirken sie nach aufen wie ein einzelnes strahlendes Teilchen vielfacher Ladung. In der
Formel fiir die abgestrahlte Leistung tritt, auf Grund dieser rédumlich kohdrenten Abstrahlung,
die Anzahl der Elektronen eines Mikropakets N, als zusétzlicher Faktor auf,

P,(N.) o Nee*v*07 — Py(Ne) o (Nee)?*v* 07 = N2e?y*o7, (3.3)

wobei ¥ fiir die vom Undulator verursachte transversale Geschwindigkeit der Elektronen steht.
Ein wichtiger Parameter ist in diesem Zusammenhang die Verstarkungslange Lg des Undulators,
also die Strecke, auf der die Intensitédt um den Faktor e ansteigt:

Au
Lo = ,
¢ 2\/§7Tp

(3.4)

1/3
mit dem FEL-Parameter p o< ®=— der unter Anderem wieder von der Teilchendichte des Elek-

tronenpakets n, und dem Lorentzfaktor abhéngig ist. Um also eine moglichst kurze Verstér-
kungslange und damit Undulatorldnge bei gegebener Teilchenenergie zu erreichen, bendtigt man
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grofse Teilchen- bzw. Stromdichten in der Grofenordnung von mehreren 1000 A. Gleichzeitig mufs
der Uberlapp zwischen Strahlungsfeld und Elektronenpaket auch fiir hohe Teilchenenergien und
grofe Undulatorldngen ausreichend gut sein, d.h. die Emittanz des Strahls darf nicht zu groft
werden, da ansonsten der Energieiibertrag nicht mehr ausreichend gegeben ist. Zusétzlich muf,
um Sattigung erreichen zu konnen, die Energieverteilung des Teilchenstrahls sehr schmal sein,
im Bereich von 0,01% [4]. Diese Vorraussetzungen (Herleitung siehe [33|) sind fiir Wellenléngen
im XUV-Bereich momentan nur mit einem Linearbeschleuniger zu erfiillen.

3.2 Das Reaktionsmikroskop

Reaktionsmikroskope wurden entwickelt, um die Impulskomponenten der bei atomaren und mo-
lekularen Fragmentationen auftretenden geladenen Teilchen kinematisch vollstéandig zu vermes-
sen. Das bedeutet, sie ermdglichen den Nachweis aller an der Reaktion beteiligten Teilchen bei
gleichzeitiger Messung aller Impulskomponenten. Dies wird realisiert durch Kombination eines
Riickstoftionen-Spektrometers und eines Elektronenspektrometers. Das Spektrum der untersuch-
ten Prozesse reicht von lonen- oder Elektronenstéffen mit verschiedenen Targets, iiber Elek-
troneneinfangreaktionen bei Ion-Atom-Stéfsen bis hin zu Photon-induzierten Ionisationsprozes-
sen. Als Target dienen iiblicherweise Atome, Molekiile oder Cluster aus Uberschall-GasjetsS, die
durch Wechselwirkung mit dem gepulsten Projektilstrahl ionsiert werden und deren Fragmente
anschlieffend nachgewiesen werden. Durch die geschickte Kombination elektrischer und magne-
tischer Felder wird eine Raumwinkelakzeptanz von nahezu 47 sowohl fiir Ionen, als auch fiir
Elektronen erreicht. Dies macht sie zu einem vielseitigen und vielfach verwendeten Instrument
in der Atomphysik [8].

3.2.1 Aufbau und Funktionsweise
Gastarget

Da bei typischen Reaktionen die zu messenden Impulse der erzeugten lonen in der Groéfsenord-
nung von einer atomaren Einheit liegen, und damit die Energien im meV-Bereich, die mittlere
kinetische Energie von Gasen bei Raumtemperatur aber bei ca. 40 meV liegt, ist ein kaltes
Target Grundvoraussetzung fiir die Durchfiihrbarkeit von Riickstofsionen-Impulsspektroskopie.
Aufserdem sollte die Ausdehnung der Wechselwirkungszone moglichst gering sein, da die vom
Extraktionsfeld aufgenommene kinetische Energie abhingig vom Startpunkt ist. Dies fiithrt zur
Verwendung von Uberschall-Gasjets, deren Funktionsweise hier nur skizziert werden soll. Fiir
eine ausfiihrliche Darstellung sei auf die Spezialliteratur [35] verwiesen. Die auf diese Weise er-
reichbaren Targettemperaturen liegen im Bereich von einem Kelvin oder weniger. Die Kiihlung
des Targetgases erfolgt durch die Umwandlung thermischer Energie in gerichtete Bewegung bei
der adiabatischen Expansion eines Gases durch eine Diise, wobei Druckunterschiede vor und hin-
ter der Diise von sechs Grofenordnungen und mehr typisch sind. Da die Expansion adiabatisch
erfolgt, ist per Definition die Entropie erhalten und damit auch die Zustandsdichte. Daher fiihrt
die Abnahme der rdumlichen Dichte zu einer Erhéhung der Dichte im Impulsraum also einer Ab-

®Es werden aber auch z.B. Magneto-Optical-Traps (MOT) [34] als Target verwendet.
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nahme der Temperatur. Da die thermische Energie in gerichtete Bewegung in Expansionsrichtung
flielit, entsteht dartiberhinaus ein Teilchenstrahl geringer Divergenz.

Die erreichbare Abkiihlung hdngt von dem Produkt aus Vordruck und Diisendurchmesser sowie
der Temperatur des Gases vor der Expansion ab. Durch mehrere Skimmer und Blenden wird die
Breite der Impulsverteilung in transversaler Richtung weiter verringert. Eine weitere wichtige
experimentelle Grofe, die Targetdichte, bestimmt sich durch die Druckdifferenz vor und nach
der Diise.

Eine Besonderheit des bei diesem Experiment verwendeten Aufbaus ist die grofe Anzahl an
differentiellen Pumpstufen; sechs an der Zahl, zwischen Jet-Diise und Hauptkammer. Sie ermog-
lichen es trotz eines Vordrucks von bis zu 18 bar ein Vakuum im Bereich von 10~2 mbar in der
Hauptkammer zu halten. Dieses extreme Vakuum ist erforderlich, um den Untergrund durch die
Ionisierung des Restgases moglichst gering zu halten.

Spektrometer

Aufbau und Funktionsweise des Spektrometers sind in Abbildung 3.3 dargestellt. In der Mitte
des Spektrometers, im Kreuzungspunkt von Gasjet und Projektilstrahl, entstehen bei Reaktio-
nen geladene Fragmente, deren Impulse Informationen iiber die abgelaufene Reaktion enthalten.
Entlang der Spektrometerachse erzeugen koaxial angeordnete Metallringe, die iiber eine Wi-
derstandskette verbunden sind, ein homogenes elektrisches Feld, das die erzeugten Fragmente
entsprechend ihrer Ladung auf einen der beiden zweidimensional ortsauflésenden Detektoren
beschleunigt. Mit Hilfe des Auftreffortes sowie der Flugzeit vom Wechselwirkungspunkt zum
Detektor lassen sich die drei Impulskomponenten eines Fragments berechnen (Details siche Ab-
schnitt 3.2.2). Fiir die Bestimmung der Flugzeit benotigt man ein Triggersignal, das in eindeutiger
Weise mit dem Wechselwirkungszeitpunkt zusammenhéngt. Im beschriebenen Experiment wird
dieses von einem Faraday-Cup erzeugt, welcher in Strahlrichtung hinter dem Spektrometer sitzt
und die einzelnen Pulse des FLASH in Spannungssignale verwandelt.

Bei den Tonen ermdoglicht die Abhéngigkeit der Flugzeit vom Ladungs-zu-Masse Verhéltnis zusitz-
lich eine Trennung der Ionensorten. Vorrausetzung dafiir ist, dass sich die Flugzeit verschiedener
Ionen signifikant unterscheidet. Dies ist gleichbdeutend mit der normalerweise sehr gut erfiill-
ten Bedingung, dass die kinetische Energie, die das Ion im Extraktionsfeld des Spektrometers
aufgenommen hat, wesentlich grofer ist, als die Energie, die im eigentlichen Reaktionsprozess
iibertragen wurde. Ferner vergrofiert das angelegte elektrische Feld die Raumwinkelakzeptanz,
die aufer von der anliegenden Extraktionsspannung, bei Ionen vor allem von der Gréfe des
Detektors abhangt.

Bei Elektronen ergébe ein elektrisches Feld alleine nur eine ,sehr geringe“ Raumwinkelakzeptanz
ergeben, es sei denn man wiirde die Extraktionsspannung stark erhohen, was jedoch zu Lasten
der Impulsauflésung der Ionen gehen wiirde (siche Abschnitt 3.2.3). Daher iiberlagert man dem
elektrischen Feld ein von zwei Helmholtzspulen aufserhalb der Vakuumkammer erzeugtes schwa-
ches Magnetfeld (Grofenordnung 10 Gauk), welches die Elektronen auf eine Spiralbahn zwingt,
womit man sicherstellt, dass moglichst alle erzeugten Elektronen auf dem Detektor landen. Die
Ionen werden auf Grund ihrer groferen Masse von dem Magnetfeld nur sehr schwach beeinflufst.
Um den Einfluf der rdumlichen Ausdehnung der Wechselwirkungszone auf die Impulsauflésung
zu verringern, folgt auf die Beschleunigungsstrecke normalerweise (siehe z.B. [36]) eine feldfreie
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau eines Reaktionsmikroskops. Die Helmholtzspulen und die Me-
tallringe des Spektrometers sind durch schwarze sowie orangene Ellipsen angedeutet. Das Reaktions-
volumen besitzt durch den kleinen Fokus des FEL-Strahls von 30 pm nur in y-Richtung eine relevante
Ausdehnung, die durch die Breite des Jets von ca. 1 mm gegeben ist.

Driftregion, deren Lénge durch eine Zeitfokussierungsbedingung [37] festgelegt ist. Bedingt durch
den kleinen Fokus des FEL-Lichts ist die Wechselwirkungszone jedoch so klein, dass beim vor-
liegenden Experiment auf eine solche Strecke verzichtet werden konnte.

Detektoren

Um sowohl die Flugzeit, als auch den Auftreffort eines vom Spektrometer kommenden, geladenen
Teilchens zu bestimmen, wird dieses vom Detektor zunédchst mit Hilfe eines Microchannelplates
(MCP) verstarkt. Ein MCP besteht aus einer ca. 1 mm dicken Glasplatte durch die parallel
angeordnete Kapillaren von jeweils 10-100 gm Durchmesser fithren. Seine Vorder- und Riickseite
ist mit einer niederohmigen Substanz beschichtet, so dass zwei Aquipotentialflichen entstehen,
zwischen denen eine Hochspannung im kV-Bereich angelegt wird. Die Primérteilchen l6sen in der
Kapillare Sekundarelektronen aus, die durch diese Spannung beschleunigt werden. Die am Ende
der Kapillare austretende Elektronenwolke ist raumlich und zeitlich begrenzt.

Da die in der Kapillare beschleunigten Elektronen nicht nur Sekundérelektronen auslésen, son-
dern auch Restgasteilchen ionisieren kénnen, welche dann auf Grund ihrer positiven Ladung in
die andere Richtung beschleunigt werden, verlaufen die einzelnen Kapilaren leicht verkippt gegen-
iiber der Flachennormalen durch die Glasplatte. Die entlang der Flachennormalen beschleunigten
Ionen treffen dadurch schon nach kurzer Beschleunigungsstrecke auf eine Kapillarwand, so dass
sie weder weitere Ionen erzeugen, noch das Channelplate in Richtung des Spektrometer verlassen.
Aus dem Zeitpunkt des durch die Verstarkung der Elektronen verursachten Spannungsabfalls am
Channelplate tycp, ldsst sich zusammen mit dem Triggersignal tpyg.. (siche voriger Abschnitt),
die Flugzeit t1,r des urspriinglichen Teilchens bestimmen:

tror = tmep — tTrigger' (3.5)
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der Funktionsweise eines Detektors. (rechts) Verstarkung
eines einfallenden Teilchen in einer Kapillare des Channelplates. Die entstehende Elektronenwolke
I6st in der Delay-Line Anode einen Spannungspuls aus (Mitte) [38], der zu den beiden Drahtenden
wandert wo er jeweils ausgelesen wird (links). Durch den Vergleich der Ankunftszeiten ergibt sich die
gewiinschte Ortsinformation.

Um den Auftreffort des urspriinglichen Teilchens auf dem Channelplate zu bestimmen, ermittelt
man den Austrittsort der Elektronenwolke an der Riickseite des Channelplates. Dies geschieht
mit Hilfe einer Delay-Line Anode, welche im wesentlichen aus langen Drahten besteht, die um
eine Keramikhalterung gewickelt sind. In diesen Dréhten wird durch die vorbeifliegende Elektro-
nenwolke ein Spannungssignal ausgeldst, welches vom Entstehungspunkt aus zu den Endpunkten
des Drahtes lduft, wo es jeweils ausgelesen wird. Pro Richtung sind dabei jeweils zwei Drahte
so parallel gewickelt, dass die einzelnen Dréhte sich nicht kontaktieren. Zwischen den beiden
Dréahten jeder Richtung liegt eine kleine Spannung an, so dass nur einer der beiden Dréhte, die
Elektronen aufsammelt. Der zweite Draht jeder Richtung dient als Referenz, der durch Bildung
des Differenzsignals eine Unterdriickung des intrinsischen Rauschens der Spannungsmessung er-
moglicht.

Da die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Signale innerhalb eines Drahtes konstant ist ldsst sich
aus der Differenz der Ankunftszeiten der beiden Signale an den Drahtenden die Koordinate des
Auftrefforts der Elektronenwolke berechnen:

T X (txl - tMCP) - (tq:2 - tMCP)- (3'6)

Dabei bezeichnen t;; und t;o die beiden Ankunftszeiten des Spannungssignals an den beiden
Enden des Drahtes der x-Richtung, wobei die Berechnung in y-Richtung entsprechend erfolgt. Die
Umrechnung der Koordinate von einer Zeit- in eine Ortsskala erfolgt mit Hilfe eines konstanten
Faktors, der sich aus der Grofe des Detektors und der Gesamtzeit ergibt, die ein Signal bendtigt,
um von einem Ende des Drahtes einer Richtung zum anderen zu gelangen.

Die Bestimmung der Flugzeit sowie des Ortes eines detektierten Teilchens ist problemlos méglich,
solange der zeitliche Abstand zwischen zwei auf dem Detektor auftreffenden Teilchen grofer als
die Laufzeit der Signale in den Delay-Line Drahten ist. Unterschreitet der Abstand diese Gren-
ze konnen zwei Dinge eintreten. Erstens kdnnen die Delay-Line Signale verschiedener Teilchen
an den beiden Drahtenden in unterschiedlicher Reihenfolge ankommen. Zweitens kénnen zwei
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Signale verschiedener Teilchen so nahe beieinander liegen, dass sie vom Datenaufnahmesystem
nicht mehr getrennt werden kénnen. Um trotzdem die tatsdchliche Flugzeit und den richtigen
Ort eines Teilchens berechnen zu kénnen, miissen daher zunéichst die fiinf zusammengehorigen
Signale eines Teilchens (ein MCP- und vier Delay-Line-Signale) gefunden werden. Dazu nutzt
man aus, dass fiir den Delay-Line Draht jeder Richtung die Summe der Laufzeiten der Signale
zu den beiden Drahtenden fiir alle detektierten Teilchen einen festen Wert hat. In x-Richtung
ldsst sich dies folgendermafsen ausdriicken:

bysum = (tzl - tMCP) + (tm2 - tMCP) = const. (3~7)

Ausgehend von einem MCP-Signal lassen sich daher die zugehorigen Delay-Line Signale durch
Uberpriifung der Zeitsumme zu einem Teilchen zuordnen. Da man bei diesem Zuordnungsprozess
verhindern will, dass es zu falschen Zuordnungen kommt, verwendet man jedes Signal nur einmal.
Konnen daher die Signale zweier Teilchen nicht mehr voneinander getrennt werden, lassen sich
nur fir eines der beiden alle notwendigen Signale zur Impulsberechnung finden. Das andere
Teilchen geht verloren.

3.2.2 Berechnung der Impulse

Neben der gemessenen Ortsinformation und der Flugzeit benétigt man zur Rekonstruktion des
Impulses des jeweiligen Teilchens nur noch die genauen Mafe des Spektrometers, die am Spek-
trometer angelegte Spannung und fiir die Elektronen die Stirke des Magnetfeldes. Die zur Be-
stimmung der Impulskomponenten benétigten Formeln fiir ein Spektrometer ohne Driftstrecke
sollen in diesem Abschnitt vorgestellt werden. Sie sind unterteilt in Formeln fiir Ionen und Elek-
tronen, sowie Impulse in Flugzeitrichtung (longitudinal) und senkrecht dazu (transversal). Fiir
ein Spektrometer mit Driftstrecke sei auf [36] verwiesen.

lonen longitudinal

Ein im Wechselwirkungspunkt entstehendes Ion erhalte durch die Reaktion einen Impuls in
Flugzeitrichtung p| und damit eine Energie £ = pﬁ /2m. Das in Flugzeitrichtung anliegende
elektrische Feld fiihrt zu einer Beschleunigung in longitudinaler Richtung, welche bei der Wahl
des Koordinatensystems wie in Abb. 3.3 auf die z-Richtung fallt.

. qU

== 3.8

S (38)
wobei a fiir die Lange der Beschleunigungsstrecke und U fiir das zwischen Wechselwirkungspunkt
und Endpunkt der Beschleunigungsstrecke anliegende Potential stehen. Integriert man zweimal
iiber die Zeit und setzt fiir den sich ergebenden Ort z(¢) den Endpunkt der Beschleunigungsstre-
cke ein, so ergibt sich fiir die Flugzeit, eines Ions vom Wechselwirkungspunkt zum Detektor:

2a ns eV
to,_(BEy)=f-vM - it f=719,9—4/ —, 3.9
B =PV e i f =Tl ()
wobei das ,,+“Zeichen fiir Ionen steht die sich nach der urspriinglichen Reaktion auf den De-
tektor zubewegen und das ,,—* entsprechend fiir lonen die sich vom Detektor weghewegen. Der
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konstante Faktor f entsteht durch die Transformation der Einheiten, wobei diese so gewahlt
sind, dass die Masse M des Ions in atomaren Masseneinheiten (1 amu = %012) einzusetzen ist.
Dementsprechend sind die Energien E) und ¢U in eV und die Beschleunigungsstrecke a in cm
angegeben.

Da in guter Néherung gilt, dass die aus dem Feld aufgenommene Energie qU deutlich grofser als
die urspriingliche Energie Ej ist, ldsst sich die Flugzeit um Ej = 0 entwickeln. Dadurch kann
man die Zeitdifferenz zu lonen mit E) = 0 folgendermaken annéhern:

P (3.10)

At = t(Ey) —t(E =0) = [
p=0

dt(B)) dE”]
dEy  dp

Mit Hilfe von Gleichung (3.9) ergibt sich fiir den longitudinalen Impuls in atomaren Einheiten
[8]:

'Cm) LY A (3.11)

_z a.u.
p = (38,0410 e
Anhand dieser Gleichung wird der Vorteil der vorherigen Entwicklung deutlich. Fiir die Berech-
nung des Longitudinalimpulses p| wird nur die Zeitdifferenz relativ zu Ionen mit Longitudina-
limpuls p| = 0 benétigt, die leicht aus dem Mittelwert der zeitlichen Verteilung fiir die jeweilige
Ionensorte ermittelt werden kann (siche Abb. 3.5). Die geringe Genauigkeit der absoluten Zeit-
messung, bedingt durch nicht genau bekannte Laufzeiten der Signale und ihrer Verzégerung in

elektronischen Bauteilen, mindert daher nicht die erreichbare Auflésung.

Flugzeit Ne" (a) Detektor Ne* (b)

a
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Abbildung 3.5: (a) Flugzeitspektrum der Ne™-lonen. Dargestellt ist die Ermittlung der Zeitdifferenz
At, die zur Bestimmung des Impulses in Flugzeitrichtung bendtigt wird. Die auf der Flugzeitachse
aufgetragene Zeit entspricht dabei nicht der totalen Flugzeit des Teichens, sondern dem Abstand
zum nichstgelegenen Signal eines Mikropakets (siehe Kapitel 4). Die totale Flugzeit ergibt sich durch
Addition eines Vielfachens des Abstandes zweier Mikropakete. (b) Ortsspektrum von Ne™-lonen, wobei
sich die eingezeichneten Groen R und ¢ auf die Berechnung der Impulse beziehen.
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lonen transversal

In Transversalrichtung findet keinerlei Beschleunigung statt. Daher héngt der in dieser Richtung
zuriickgelegte Weg beziiglich des Wechselwirkungspunktes allein von der urspriinglichen Energie
in transversaler Richtung F; und der Flugzeit zum Detektor ab. Das Bild des Wechselwirkungs-
punktes fillt aus Symmetriegriinden mit dem Schwerpunkt der Verteilung auf dem Detektor
zusammen. Filir den Abstand R zum Schwerpunkt der Verteilung in der Detektorebene ergibt

sich also:

po L VEL
f M
Setzt man in diesen Ausdruck fiir die absolute Flugzeit die aus Gleichung (3.9) ermittelte mittlere
Flugzeit t(E) = 0) ein, so erhdlt man fiir den Impuls in Transversalrichtung:

pJ_:(ll,G — ) R T, (3.13)

amueV/ 2a

Die Ersetzung von t(EH) durch die mittlere Flugzeit folgt dem selben Argument beziiglich des
Verhiltnisses der vom Feld aufgenommenen und der in der Reaktion iibertragenen Energie wie
im vorherigen Abschnitt.

Zusétzlich lasst sich durch die Messung der beiden unabhéngigen Ortskoordinaten des Detektors
der Azimuthalwinkel ¢ in der Detektorebene bestimmen. Mit Hilfe dieses Winkels und dem
Betrag des Impulses p lasst sich der Impuls in der Detektorebene in Polarkoordinaten darstellen.

-H(E)). (3.12)

Elektronen transversal

Auf Grund ihrer kleineren Masse werden Elektronen durch das magnetische Feld B wesentlich
starker abgelenkt als Ionen. Das in longitudinaler Richtung anliegende Magnetfeld zwingt sie auf
Zyklotronbahnen mit der Frequenz w, = eB/m in der transversalen Ebene. Die Berechnung der
Impulskomponenten erfolgt wieder in Polarkoordinaten (p, ,p).

Ausgehend vom Wechselwirkungspunkt starten die Elektronen ihre Zyklotrontronbewegung mit
dem zu bestimmenden Anfangsimpuls p . Dieser bestimmt den Radius r der Zykltronbahn:

yan
==, 3.14
" eB ( )
Da dieser experimentell nicht zugénglich ist, mufs er indirekt iiber den Abstand R zwischen Auf-
treffort des Elektrons auf dem Detektor und dem Bild des Wechselwirkungspunktes bestimmt
werden, wobei das Bild des Wechselwirkungspunktes im Allgemeinen auf Grund von Symmetrie-
iiberlegungen wieder mit dem Schwerpunkt des Detektorbildes zusammenféllt. Der Auftreffort
ist abhéngig von dem wihrend der Flugzeit ¢ durchlaufenen Rotationswinkel:
B
a=wt= "t (3.15)
m
Mit Hilfe der aus der Geometrie bekannten Formel fiir die Lénge einer Kreissehne [39] (hier R

genannt) in Abhéngigkeit vom Radius r» und dem Mittelpunktswinkel « ergibt sich:

« R R

sin <5)‘ - 2 - = 2’Sin (Wgtﬂ

(3.16)
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Was schlieflich durch Einsetzen der Gleichungen (3.14) und (3.15) den urspriinglichen transver-
salen Impuls in atomaren Einheiten ergibt:

a.u. ) R B (3.17)

_ 103
pi= (80410 ST &

mm Gauf
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Abbildung 3.6: Ortsspektrum und Flugzeit der bei der Photoionisation (Photonenenergie 44 €V) von
Neon entstehenden Elektronen. Die im Ortsspektrum eingezeichneten GroRen beziehen sich auf die
Impulsberechnung (siehe Text).

Um neben dem Betrag des Transversalimpulses auch seine Richtung zu erhalten, bendtigt man
noch den urspriinglichen Emissionswinkel ¢ zu einer beliebigen Bezugsachse in der Detektorebe-
ne. Dazu ermittelt man den Winkel 6, der von der Position R des Teilchens auf dem Detektor
und der Bezugsachse eingeschlossen wird (siehe Abb. 3.6). Ausgehend von diesem Winkel dreht
man um den insgesamt in der Flugzeit ¢ zuriickgelegten Drehwinkel « zuriick und erhélt somit:

t
¢ =6 £ o = arctan <%> :l:%, (3.18)

wobei das Vorzeichen des Winkels o durch den vom Magnetfeld vorgegebenen Drehsinn in der
Detektorebene bestimmt ist. Als Bezugsachse fiir den Winkel 6 wurde hierbei die x-Achse des
Detektors gewahlt.

Es gilt zu beachten, dass Elektronen deren Flugzeiten einem ganzzahligen Vielfachen der Zy-
klotronperiode 27 /w. entsprechen, unabhéngig von ihrem Anfangsimpuls in das Bild des Wech-
selwirkungspunktes auf dem Detektor abgebildet werden. Fiir diese Elektronen geht jedwede
transversale Impulsauflésung verloren.

Sowohl fiir den Betrag als auch den Winkel des Impulses benttigt man die absolute Flugzeit
des Elektrons. Deren Bestimmung wird durch die Periodizitdt der Elektronenbewegung moglich.
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Dabei nutzt man aus, dass die Elektronen fiir Flugzeiten, die einem Vielfachen der Zyklotronpe-
riode entsprechen in den Wechselwirkungspunkt auf dem Detektor abgebildet werden. Trégt man
daher z.B. R gegen die Flugzeit auf, so lisst sich anhand der Punkte minimaler transversaler
Ausdehnung, den sogenannten ,wiggles”, die Zyklotronperiode bestimmen. Da ein Elektron zur
Flugzeit Null ebenfalls im Wechselwirkungspunkt gestartet ist, muss dieser Zeitpunkt ebenfalls
auf einen ,wiggle” fallen. Kennt man daher die Flugzeit bis auf eine Zyklotronperiode genau,
ldsst sich die absolute Flugzeit mit einer Genauigkeit bestimmen, die der der Messung der Zy-
klotronfrequenz entspricht. Bei typischen Zyklotronfrequenzen im Bereich von 30 ns ist diese
Anfangsvoraussetzung leicht gegeben.

Elektronen longitudinal

Da das Magnetfeld bei gewihlter Geometrie die Elektronenbewegung in longitudinaler Richtung
nicht beeinflufst, wird fiir die Berechnung des Longitudinalimpulses, wie bei den Ionen auch,
nur die Flugzeit benotigt. Die fiir Ionen gemachte Naherung, dass die vom Feld aufgenommene
Energie wesentlich grofer ist als die bei der Reaktion iibertragene Energie, ist nicht mehr giiltig.
Man 16st daher Gleichung (3.9) nach Ej auf und erhilt damit fiir den Impuls in atomaren
Einheiten:

g3 mm) qU

py = (07457. a.u. HS) a

2- (80,4 1 t, (3.19)

ns eV a

wobei a wieder die Beschleunigungsstrecke und ¢ Flugzeit des Elektrons darstellen.

3.2.3 Auflésung und Akzeptanz

Die erreichbare Auflésung des Spektrometers wird im wesentlichen durch die Targettemperatur,
sowie die Unsicherheit bei der Orts- und Zeitmessung bestimmt. Die Unsicherheiten bei der Orts-
und Zeitmessung entstehen durch die Ortsauflésung der Detektoren, sowie die Grofe des Reak-
tionsvolumens und die Zeitauflosung des verwendeten Datenaufnahmesystems (néheres dazu im
Kapitel 4). Zusétzlich kénnen Inhomogenitaten der anliegenden Felder die erreichbare Auflésung
mindern, was hier aber vernachlassigt werden soll.

Abhéngig von Teilchensorte und Richtung wird die Auflésung von unterschiedlichen Faktoren
dominiert. So ist bei Elektronen die Targettemperatur nahezu ohne Bedeutung, wéhrend sie bei
Ionen den Hauptteil des Fehlers bei der Impulsmessung ausmacht. Daher erfolgt die folgende
Diskussion unterteilt in Teilchensorten und Impulskomponenten.

lonen

Anhand der Gleichungen (3.11) und (3.13) aus Abschnitt 3.2.2 lassen sich folgende Ausdriicke
fiir das Quadrat der Fehler in longitudinaler und horizontaler Richtung ableiten:

an qU\ 2
Apﬁ = ((87 04 ' 10_3 auad > q) AtQ + Ap?herm? (320)
eV ns a

2
w O\ Vel m
Ap? = ((11,6%) q2a m> AR+ Ap2 . (3.21)
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Hierbei sind At und AR die Unsicherheiten der Zeit- und Ortsmessung. Sie sind gegeben durch
die zeitliche Auflésung des verwendeten Datenaufnahmesystems, sowie der Ausdehnung des Re-
aktionsvolumens und der Ortsauflésung des Detektors. Apipem ist der durch die endliche Tar-
gettemperatur verursachte Fehler. Die Targettemperatur ist, wie bereits erwédhnt, abhédngig vom
Produkt aus Vordruck und Diisendurchmesser sowie der Temperatur des Gases vor der Diise. Bei
einer Targettemperatur von circa zwei Kelvin [40] ergibt sich eine mittlere kinetische Energie von
0,26 meV und damit ein mittlerer Impuls Ap{, =~ 0,37 a.u. fiir Helium und Ap,_ ~ 0,83 a.u.
fiir Neon. Dies gilt jedoch nur in Expansionsrichtung des Jets, welche im Sinne der bisherigen Be-
zeichnungen die x-Komponente der transversalen Ebene ist (vgl. Abb. 3.3). Senkrecht dazu wird
die Breite der thermischen Verteilung des Targets durch die Blenden und Skimmer bestimmt. In
dieser Ebene ergibt sich die Impulsbreite aus rein geometrischen Uberlegungen unter Zuhilfenah-
me der Jetgeschwindigkeit” und den Maken der Blenden und Skimmer. Beachtet man nur die
ersten beiden Skimmer, deren Geometrie nicht verinderbar ist, so ergibt sich Ap%Z. = 0,055 a.u.
fiir Helium und Apzﬁerm = 0,123 a.u. fiir Neon. Da hierbei die vorhandene Kiihlung des Ga-
ses vor der Expansion nicht beachtet und stattdessen Zimmertemperatur angenommen wurde,
sollten diese Werte tendenziell zu grof sein.

Es ergeben sich folgende Werte fiir die mindestens erreichbare Auflésung in atomaren Einheiten,
wobei mit einem Fehler der Ortsmessung AR = 0,5 mm und der Zeitmessung At = 1 ns
gerechnet wurde.

Ap, | Ap, | Ap,
He | 0,382 | 0,110 | 0,055
Ne | 0,857 | 0,161 | 0,123

Im Experiment lésst sich die Impulsauflésung der Ionen anhand der Summe aus Ionen- und Elek-
tronenimpuls bei der Einfachionisation abschétzen. Vernachlassigt man den Impuls des Photons,
ist auf Grund der Impulserhaltung die Summe aus lonen- und Elektronenimpuls bei der Einfach-
ionisation gleich Null. Nimmt man an, dass die Impulsauflésung fiir Elektronen deutlich besser
als fir Ionen ist, ist die Breite der Summenverteilung ein direktes Maf der Impulsauflésung fiir
letztere. In Abbildung 3.7 ist dies fiir die Einfachionisation von Neon dargestellt.

Die so erhaltenen Werte sind im Vergleich zu den zuvor abgeschitzten Werten stimmig. Einzig
in y-Richtung weichen die Werte stark voneinander ab, was aber dadurch erklart werden kann,
dass in dieser Richtung die Ausdehnung des Reaktionsvolumens durch den Durchmesser des
Gasjets von circa einem Millimeter gegeben ist, da die y-Richtung die Ausbreitungsrichtung des
FEL-Strahls ist.

Zusétzlich kann noch die Winkelauflosung in der transversalen Ebene angegeben werden:

1
Ap = pg\/(pm - Apy)® + (py - Apa)”. (3.22)
1

Im vorliegenden Experiment lag sie zwischen 6°/p, und 22°/p, fiir Helium und zwischen 9°/p
und 49°/p, fir Neon. Beim ersten angebenen Wert wurde angenommen, dass der Impulsvektor
in x-Richtung, beim zweiten Wert in y-Richtung zeigt.

"Die Jetgeschwindigkeit ergibt sich aus p Jet = V 5kpTom, mit kp der Boltzmannkonstanten und Ty der Tempe-
ratur des Gases vor der Expansion [36].
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Abbildung 3.7: Summe der Impulse von Elektron und lon in atomaren Einheiten bei der Einfach-
ionisation Neon unterteilt in die drei Raumrichtungen. Mit den per Fit erhaltenen Werten fiir die
Halbwertsbreite (FWHM) der Summe 138t sich die Impulsauflosung der lonen mit Ap ~ FWHM/2
abschitzen.

Die Raumwinkelakzeptanz des Spektrometers héngt fiir lonen von der Hohe der Extraktionss-
pannung und der nachzuweisenden Ionensorte ab. In longitudinaler Richtung ginge ein Ion dann
verloren, wenn es geniigend Anfangsenergie beséfse, um entgegen der anliegenden Spannung auf
den gegeniiberliegenden Detektor zu gelangen. Da aber, wie schon erwihnt, zumeist qU > E)
gilt, ist die Akzeptanz in longitudinaler Richtung nicht eingeschréankt. In transversaler Richtung
gehen all jene Ionen verloren, fiir die gilt: R, > Rp... Bei einer anliegenden Extraktionsspannung
von 30 V sind das die Ionen mit p; > 12 a.u. fiir Helium und p; > 27 a.u. fiir Neon.

Elektronen

Die Auflésung des Elektronenspektrometers ist vor allem bestimmt durch die Unsicherheit in der
Orts- und Zeitmessung. Die Targettemperatur spielt nahezu keine Rolle, da die bei der Reaktion
iibertragene Energie deutlich grofer als die thermische Energie des Targets ist. Im Gegensatz
zu lonen ist fiir Elektronen die Angabe eines konstanten Wertes pro Richtung fiir die Auflésung
nicht mehr moéglich. Vielmehr hangt die Auflésung auf Grund des anliegenden Magnetfeldes von
Anfangsimpuls und Flugzeit ab, was auch an der Ausdriicke fiir die Fehler der Impulse und des
Azimuthalwinkels sichtbar wird:

2
8,04-107% B R w. At
A _ o, Vx-V D AR2 e =y 3.23
” (msm(%\) +<m(%> , 329
AR\? e \2
Ap = \/<R> +(%At> , (3.24)
. u. U
Ap| = ((0,457- arzn?s)t%— (80,4.10—3%) q@) A, (3.25)

Folgende Tendenzen sind erkennbar:
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3.2 Das Reaktionsmikroskop

e In longitudinaler Richtung wéchst die Auflésung mit der Flugzeit.
e In transversaler Richtung verhélt sich die Auflésung periodisch.

e Fiir Flugzeiten, die einem ganzahligen Vielfachen der Zyklotronperiode entsprechen (den
sogenannten ,wiggles“) verschwindet die Impulsauflésung in transversaler Richtung.

Zusétzlich zeigt sich bei einer ausfiihrlichen Analyse der Verhéltnisse, dass die Auflésung des Azi-
muthalwinkels mit steigendem Transversalimpuls ansteigt, wiahrend die Auflésung des Transver-
salimpulses selbst, genauso wie die Energieauflosung zu groferen Werten hin schlechter wird [36].
Die Akzeptanz des Elektronenspektrometers wird vorallem durch drei Faktoren eingeschréankt.
Erstens, in longitudinaler Richtung durch die am Spektrometer anliegende Spannung. Ist die
kinetische Energie, die in der longitudinalen Bewegung eines Elektrons steckt, welches sich vom
Detektor wegbewegt, grofer als die ihm entgegengerichtete Potentialbarriere der Ionenseite des
Spektrometers, so iiberwindet das Elektron diese Barriere und schldgt auf der falschen Seite
des Spektrometers ein. Dadurch ergibt sich folgende Bedingung fiir den Impuls in longitudinaler
Richtung:

p| > —\/eU/13,6 - au./eV. (3.26)

Zweitens, ist die Akzeptanz in transversaler Richtung durch die Grofse Rp.; des Elektronende-
tektors eingeschrankt. Diese bestimmt bei einem festen Wert des Magnetfelds den maximalen
Transversalimpuls fiir Elektronen, wo diese gerade noch fiir jede Flugzeit detektiert werden. Die
zugehorige Bedingung lautet:

a.u.

pi < (4,02:107 ) Rpet - B (3.27)

mm Gaufs
Drittens, sorgt die Totzeit des Datenaufnahmesystems dafiir, dass zwei Elektronen deren Signale
sehr dicht aufeinander folgen nicht mehr voneinander getrennt werden kénnen. Darauf soll hier
aber nicht naher eingegangen werden, da dies spater im Kapitel 4 ausfiihrlich behandelt wird.
Bei einer Grofe des Elektronendetektors von 40 mm und einem Magnetfeld von 11 Gauf, welches
dem Wert des Feldes bei der Messung an Neon mit Photonen einer Energie von 45 €V entspricht,
ergeben sich als Bedingungen fiir Longitudinal- und Transversalimpuls: p; > —1,4 a.u. und
p1 <1,7au.
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4 Datenaufnahme und Analyse

Da sich im beschriebenen Experiment nicht vermeiden lésst, dass neben der Doppelionisation
auch andere Ionisationsprozesse ablaufen und das Reaktionsmikroskop alle dabei entstehenden
geladenen Fragmente detektiert, miissen die gesuchten Teilchen aus der Gesamtmenge der de-
tektierten Teilchen herausgesucht werden. Bei den erzeugten lonen ist dies auf Grund ihres
unterschiedlichen Ladungs-zu-Masse Verhéltnisses leicht iiber die verschiedenen Flugzeiten mog-
lich. Bei den Elektronen hingegen ist dies bedingt durch ihre {iberlappenden Flugzeitverteilungen
nur mit Hilfe der koinzidenten Detektion aller bei einer Reaktion erzeugten Teilchen moglich.
Durch die Erhaltung des Gesamtimpulses bei einer Reaktion wird dadurch die Identifikation des
urspriinglichen Ionisationsprozesses moglich.

Die Wirkungsquerschnitte der untersuchten Doppelionisationsprozesse von Helium und Neon
sind bei den verwendeten Photonenenergien im Vergleich zu ihren jeweiligen Einfachionisationen
um etwa drei Grofenordnungen kleiner. Daher muss eine Vielzahl an Ereignissen beobachtet
werden, um eine ausreichend grofse Zahl an Doppelionisationsereignissen zu sammeln. Da die
zur Verfiigung stehende Strahlzeit begrenzt ist, wird dazu eine hohe Zahlrate bendtigt. Diese
ist neben den Wirkungsquerschnitten auch von der Wiederholrate der verwendeten Strahlungs-
quelle und der Targetdichte des Gasjets abhéngig, wobei eine Erhohung der Zahlrate durch die
Vergroferung der Targetdichte nur bedingt mdglich ist. Der Grund dafiir ist, dass durch eine
groftere Targetdichte die Anzahl der pro Puls induzierten Reaktionen erhéht wird. Entsteht bei
einem Puls mehr als eine Reaktion, so kann dies dazu fiithren, dass die von den Teilchen in den
Detektoren erzeugten Signale {iberlappen, was wie im vorigen Kapitel beschrieben, dazu fiihrt,
dass es zu Signalverlusten und damit zum Verlust der Information von detektierten Teilchen
kommt.

Bei Experimenten mit Kurzpulslasern mit Wellenldngen im sichtbaren Bereich, umgeht man
dieses Problem indem man die Targetdichte soweit reduziert, dass es zu weit weniger als einer
Reaktion pro Laserschuss kommt. Die typischen Wiederholraten dieser Laser im kHz-Bereich
sorgen dafiir, dass trotzdem eine ausreichend hohe Zahlrate erreicht wird.

Beim FLASH ist dies jedoch nicht moglich. Einerseits ist bei der verwendeten Energie der Pho-
tonen die Intensitédt auch auferhalb des Fokus ausreichend um das noch vorhandene Restgas zu
ionisieren wodurch zusétzlich zu den Teilchen aus der Einfachionisation des Targetgases noch
weitere Fragmente erzeugt werden, die ebenfalls detektiert werden. Andererseits erzeugt der
FLASH momentan maximal 150 Einzelpulse pro Sekunde, so dass die Targetdichte erhoht werden
muss, um eine ausreichend grofte Zahl an Doppelionisation wihrend der Messzeit zu erzeugen.
Dies fiihrt dazu, dass die Anzahl der pro Puls stattfindenden Reaktionen deutlich grofer als
bei Experimenten mit Kurzpulslasern ist. Die dabei auftretenden Probleme begriinden bei dem
hier beschriebenen Experiment den Einsatz eines neuartigen Datenaufnahmesystems. Um dessen
Vorteile aufzuzeigen wird im folgenden Abschnitt zunéchst beschrieben, wie es bei konventionel-
len Datenaufnahmesystemen zum Verlust von Signalen kommt. Anhand der Funktionsweise des

45



4.1 Datenaufnahme

neuen Datenaufnahmesystems wird anschliefend erldutert welche Vorteile sich potentiell durch
seinen Einsatz ergeben. Um Auskunft iiber die tatsdchlichen Eigenschaften des Systems zu erhal-
ten wird im letzten Abschnitt dieses Kapitels dessen Verhalten an kiinstlich erzeugten Signalen
simuliert.

4.1 Datenaufnahme

Da die Bestimmung der Teilchenimpulse mit einem Reaktionsmikroskop iiber die Messung von
Zeitdifferenzen zwischen Spannungssignalen erfolgt ergeben sich fiir ein Datenaufnahmesystem im
wesentlichen zwei Aufgaben: Erstens im zeitlichen Verlauf der betrachteten Spannungen die von
den Teilchen in Detektoren erzeugten Signale zu identifizieren und zweitens sie so abzuspeichern,
dass sich bei der anschliefenden Datenanalyse ermitteln lasst zu welchem Zeitpunkt die Signale
registriert wurden.

Konventionelle Datenaufnahmesysteme basieren dabei auf der Kombination von Constant-Frac-
tion-Discriminatoren (CFD) und Time-to-Digital Convertern (TDC). Die Identifikation der Si-
gnale erfolgt hierbei mit Hilfe des CFD, der im Falle einer erfolgreichen Signalidentifikation ein
Normsignal ausgibt welches an den TDC weitergeleitet wird. Dieser ermittelt die Ankunftszeiten
der Normsignale und gibt sie als reine Zeitinformation an einen Messrechner weiter!.

Sieht man einmal von Féllen ab bei denen die Amplitude der Signale zu gering ist, so kommt
es bei dieser Art von Signalverarbeitung im wesentlichen dann zu Signalverlusten, wenn der Ab-
stand zweier Signale eine gewisse Grenze unterschreitet. Zum einen kann die Uberlagerung von
Signalen dazu fithren, dass der CFD statt zwei Normsignalen nur eins an den TDC sendet. Zum
anderen benotigt der TDC zur Verarbeitung eines Signals eine gewisse Zeitspanne. Wahrend die-
ser Totzeit werden weitere, am TDC ankommende Signale ignoriert und gehen dadurch verloren.
Bei handelsiiblichen TDCs liegt die Totzeit zwischen 10 und 20 ns. Welcher der beiden Faktoren
dabei hauptséichlich zum Verlust von Signalen beitragt ist abhéngig von der durchschnittlichen
Breite der untersuchten Signale.

Bei dem im beschriebenen Experiment verwendeten Datenaufnahmesystem wird ein vollig ande-
rer Weg gewihlt. Statt ein Signal schon vor der Speicherung der Daten zu identifizieren und damit
bei der Datenanalyse nur noch seinen Ankunftszeitpunkt zur Verfiigung zu haben, wird zunéchst
mit sogenannten Digitalisierungskarten der Verlauf der Spannung iiber einen gewissen Zeitraum
aufgezeichnet. Bei der anschlieffenden Datenanalyse identifiziert man in dem aufgezeichneten
Spannungsverlauf mit Hilfe von Algorithmen die einzelnen Signale und ermittelt gleichzeitig die
Zeitpunkte ihrer Registrierung. Kennt man die zu erwartende Pulsform der einzelnen Signale, so
lassen sich prinzipiell Algorithmen finden, die selbst iiberlagerte Signale auflésen und ihnen so-
mit getrennte Zeitpunkte zuweisen. Das dadurch der minimale noch trennbare Abstand zwischen
zwei Signalen auf einen Bruchteil des Wertes reduziert werden kann, der mit einem konventio-
nellen Datenaufnahmesystem erzielbar ist, konnte von Da Costa et al. in einer Untersuchung an
Normsignalen bereits gezeigt werden [43].

Ein weiterer Punkt, der fiir den Einsatz von Digitalisierungskarten bei der Datenaufnahme spricht
ist deren maximale kontinuierliche Aufzeichnungsdauer. Sowohl bei TDCs, als auch bei Digita-

'Fiir eine ausfiihrliche Beschreibung der verwendeten Module sowie der Funktionsweise eines konventionellen
Datenaufnahmesystems sei auf [41, 42] verwiesen.
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lisierungskarten werden in einen internen Speicher in konstanten zeitlichen Absténden Informa-
tionen geschrieben. Hierbei ist bei Digitalisierungskarten eine Information durch einen Span-
nungswert, bei TDCs durch das Anliegen eines Normsignals gegeben. Durch die Kenntnis der
Reihenfolge und des Abstands der Speicherpunkte lassen sich die aufgezeichneten Informatio-
nen zeitlich zuordnen. Dabei bedingt die Grofe des internen Speichers den maximalen Abstand
zwischen zwei Informationen. Die spezielle zeitliche Struktur der vom FLASH emittierten Strah-
lung fiihrt im beschriebenen Experiment dazu, dass die erforderliche Aufzeichnungsdauer mit
den bisher verwendeten TDCs nicht realisierbar ist, wohingegen dies mit Digitalisierungskarten
auf Grund ihres grokeren Speichers moglich ist. Dies erklart sich wie folgt: Die vom FLASH
erzeugten maximal 150 Einzelpulse pro Sekunde verteilen sich auf fiinf Pulsziige. Innerhalb eines
Pulszuges betragt der Abstand zweier Einzelpulse wenige Mikrosekunden, was im beschriebenen
Experiment deutlich kleiner ist als die Flugzeit der Ionen. Die Flugzeiten der in Koinzidenz zu
detektierenden Elektronen betragen einige hundert Nanosekunden. Um sicherzustellen, dass al-
le Signale erfasst werden wurde eine Aufzeichnungsperiode von 128 us gewahlt, in der sich die
Reaktionen aller Einzelpulse gemeinsam befanden. Bei der anschliefenden Datenanalyse werden
die Reaktionen wieder voneinander getrennt.

Im folgenden sollen zunéachst die Digitalisierungskarten beschrieben werden, die das Kernstiick
des neuen Datenaufnahmesystems bilden. Anschliefsend wird die Datenspeicherung der aufge-
zeichneten Spannungsverldufe geschildert, da diese im Vergleich zu konventionellen Datenauf-
nahmesystemen erhebliche Unterschiede aufweist.

4.1.1 Digitalisierung der analogen Signale

Digitalisierungskarten tasten die an den jeweiligen Kanélen anliegendende Spannung mit einer
einstellbaren Frequenz ab und liefern zu jedem Messpunkt einen digitalen Wert, welcher propor-
tional zur Hohe der anliegenden Spannung zum Zeitpunkt der Messung ist. Im hier beschriebenen
Experiment wurde ein System aus 3 DC282-Digitalisierungskarten der Firma Acqiris? verwen-
det. Jede dieser Karten besitzt vier Eingangskanile, die mit maximal 2 GHz abgetastet werden
kénnen. Das heifft im Maximalfall wird an jedem der vier Kanéle alle 0,5 ns der aktuelle Span-
nungswert abgefragt. Die Genauigkeit des digitalisierten Spannungswertes hangt dabei einerseits
davon ab, wie grofs der eingestellte Mefsbereich bei der Spannungsmessung ist und andererseits
wieviele Unterteilungen dieses Mefsbereichs der AD-Wandler der Digitalisierungskarte ermdg-
licht. Fiir die verwendeten DC282-Karten ist die Anzahl der Unterteilungen fest und betragt
1024 was beispielsweise eine Auflésung von 0,01 V bei einem Messbereich von +5 V ergibt. Um
einen Spannungswert mit voller Genauigkeit abspeichern zu kénnen wird bedingt durch die An-
zahl der Unterteilungen ein Speicher von mindestens 10 Bit bendtigt. Damit 1dsst sich {iber die
Gesamtgrofe des Speichers einer Karte zusammen mit der eingestellten Abtastrate der maxima-
le Zeitraum bestimmen der in einer kontinuierlichen Messung aufgezeichnet werden kann. Die
verwendeten Karten hatten einen Gesamtspeicher von 1024 - 103 Datenpunkten von jeweils 10
Bit, was bei Abtastung aller 4 Kanéle mit der maximalen Tastfrequenz von 2 GHz eine maxi-
male kontinuierliche Aufzeichnungsdauer von 128 us ergibt. Die Dauer des Auslesevorgangs des
gesamten Speichers betrigt ca. 5 ms.

2www.Acqiris.com
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4.1.2 Datenspeicherung

Um Einstellungen an den Digitalisierungskarten vornehmen zu kénnen und die von ihnen ausge-
lesenen Daten zu speichern, sind die Karten durch einen PCI-Bus mit einem Auslesecomputer
verbunden. Dabei bestimmt die Datenrate des PCI-Bus von ca. 200 MB/s die Dauer des Aus-
lesevorgangs. Gestartet wird die Datenaufzeichnung aller Kanéle von einem gemeinsamen Trig-
gersignal, welches entweder an einem der 12 digitalisierbaren Kanile oder an einem individuellen
Triggerkanal angelegt werden kann.

Beim Auslesevorgang werden alle zu einem Triggersignal gehérenden Spannungsverldufe ausgele-
sen®. Um die anfallende Datenmenge bei der anschliefenden Speicherung der Daten zu reduzieren,
durchsucht man vorab die Aufzeichnungssequenz. Dabei durchlauft man diese und vergleicht die
gemessenen Spannungswerte mit einer voreingestellten Schwelle. Sind die Werte kleiner als die
Schwelle werden sie verworfen. Erst wenn sie zu einem gewissen Zeitpunkt diese Schwelle {iber-
steigen speichert man um diesen Zeitpunkt herum ein Zeitfenster voreingestellter Grofle. Solch
eine verkiirzte Datensequenz wird im folgenden als Puls bezeichnet. Die Summe aller Pulse ei-
nes Eingangskanals einer Digitalisierungskarte, die zu einem Triggersignal gehdren, werden im
folgenden als Kanal bezeichnet. Die Summe aller Kanéle wiederum wird als Event bezeichnet.
Diese Struktur ist in Abbildung 4.1 veranschaulicht. Sie bezieht sich auf die zur Steuerung der
Digitalisierungskarten und Speicherung der aufgezeichneten Daten verwendete Software namens
AGAT, die von Lutz Foucar von der Universitidt Frankfurt entwickelt wurde. Diese ist objek-
torientiert programmiert. Ein wesentlicher Aspekt objektorientierter Programmierung ist die
Aufteilung eines Programms in Klassen, welche die jeweils fiir sie spezifischen Daten und Funk-
tionen enthalten. So werden die einzelnen Kanéle eines Events in einer Klasse namens MyEvent
gespeichert. In einem Kanal befinden sich Pulse, die dementsprechend in einer Klasse namens
MyChannel verwaltet werden. Jeder Puls, dessen zugehorige Klasse MyPuls heifst, enthélt eins
der Zeitfenster des Spannungsverlaufs, die bei der Datenspeicherung erstellt wurden. Diese Kon-
struktion hat ihren Ursprung in der bei der Speicherung der Daten durchgefiihrten Reduktion der
Daten. Die dabei aus der Aufzeichnungssequenz herausgetrennten Zeitfenster kénnen nur dann
wieder zeitlich zugeordnet werden wenn ihre Anfangszeit sowie ihre Lénge gespeichert werden.
Um diese Informationen nicht von den Daten des Zeitfensters zu trennen, kapselt man diese ge-
meinsam in einer Klasse. Dadurch, dass sowohl die Daten als auch die Funktionen die auf diese
Daten angewendet werden in Klasse gebiindelt sind, vermeidet man die sonst nétige Ubergabe
der Daten zwischen den einzelnen Funktionen, was vorallem in Anbetracht der groffen Menge an
zu bearbeitenden Daten enorme Vorteile bietet.

4.2 Datenanalyse

4.2.1 Identifikation der Signale und Bestimmung der Zeitpunkte

Um aus den gespeicherten Spannungsverlaufen in den Pulsen, die von den Teilchendetektoren er-
zeugten Signale zu identifizieren und aus ihnen Flugzeiten und Auftreffkoordinaten der Teilchen

3Hierbei sei angemerkt, dass nur diejenigen Kanile ausgelesen werden, die zuvor vom Auslesecomputer ange-
fordert wurden. Auferdem ist die jeweilige Aufzeichnungsperiode vor und nach dem Triggersignal in gewissen
Grenzen frei wéhlbar.
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Abbildung 4.1: Visualisierung der mit der AGAT-Software erzeugten Datenstruktur. Dargestellt sind
die aufgezeichneten Daten aus 12 Kanilen dreier Digitalisierungskarten iiber einen Aufzeichnugszeit-
raum von 128 ps. Kanal 11 war dabei unbelegt und wurde nicht ausgelesen. Die Liicken zwischen den
einzelnen Pulsen wurden mit Werten aufgefiillt die der Nulllinie der Messung entsprachen, so dass ein
kontinuierlicher Verlauf entsteht.

auf den Detektoren zu bestimmen, verwendet man verschiedene Identifikationsalgorithmen. Diese
identifizieren zunéchst einzelne Signale im Spannungsverlauf um ihnen anschliefend einen Zeit-
punkt zuzuordnen. Die Zuordnung hat dabei so zu erfolgen, dass sie unabhéngig von Hohe, Breite
und, sofern moglich, Form des Signals ist. Im Folgenden sollen drei verschiedene Algorithmen
vorgestellt werden, die dies anndhernd ermdglichen.

Center of Mass (CoM)

Hierbei durchlduft man das in einem Puls enthaltene Zeitfenster des Spannungsverlaufs U (¢) und
vergleicht die aufgezeichneten Spannungswerte mit einem Schwellenwert, welcher grofer oder
gleich dem bei der Datenaufnahme verwendeten Schwellenwert ist. Sobald der Schwellenwert
iiberschritten wird, wird ein Anfangspunkt und sobald die Spannung wieder unter den Schwel-
lenwert fallt ein Endpunkt gesetzt. In diesem Teilfenster des Spannungsverlaufs bildet man den
Schwerpunkt:

toom = S U@
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Um dabei sicherzustellen, dass sich im betrachteten Teilfenster tatséchlich ein von einem Teil-
chen erzeugtes Signal und nicht nur Rauschen befindet, wird es auf eine ansteigende Flanke
durchsucht. Eine ansteigende Flanke ist dabei dadurch definiert, dass die absoluten Spannungs-
werte zu n aufeinander folgenden Zeitpunkten jeweils grofler sind als zu dem jeweils vorigen
Zeitpunkt. Typischerweise ist dabei n gleich 3 oder 4. Ist in dem Teilfenster eine solche anstei-
gende Flanke vorhanden, so identifiziert dies ein Signal dem als Zeitpunkt der Schwerpunkt des
Spannungsverlaufs zwischen Anfangs- und Endpunkt zugeordnet wird. In Abbildung 4.2 ist die
Funktionsweise des CoM-Algorithmus veranschaulicht. Der dargestellte Spannungsverlauf ent-
hélt sowohl ein Teilfenster mit ansteigener Flanke als auch eins ohne. Dabei ist anhand des auf
einen Punkt beschrinkten Teilfensters erkennbar wie sich mit Hilfe der ansteigenden Flanke zwi-
schen Teilfenstern unterscheiden lasst, die nur zufélliges Rauschen oder ein tatséchliches Signal
enthalten.

[ Center of Mass|

210

Nulllinie

D

Schwelleniiberschreitung
ohne ansteigende Flanke

200

a|lomMyos

190
180
170

U [mV]

160
150

s Schwerpunkt

130, | s nnlnanellonnllooniln

20 40 60 80 100 120 140 160
(t +99,2 -10%) [0.5 ns]

Abbildung 4.2: Darstellung der beim Center of Mass Algorithmus verwendeten Parameter. Das
dargestellte Spannungsverlauf entstammt dem X1-Draht der Delay-Line Anode des lonendetektors
des im vorigen Kapitel beschriebenen Reaktionsmikroskops.

Constant-Fraction-Diskriminator (CFD)

Dieser Algorithmus arbeitet dhnlich wie das gleichnamige elektronische Modul. Fiir jeden Zeit-
punkt des Spannungsverlaufs U (t) wird die Summe S(t) gebildet, die sich aus dem invertiertem
und um den Faktor a abgeschwichtem Spannungswert an der Stelle t und dem unverdnderten
Spannungswert zu einem fritheren Zeitpunkt ¢ — Delay zusammensetzt:

S(t) =U(t — Delay) — a - U(t). (4.2)
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Betrachtet man einen Zeitabschnitt der ein Signal enthélt, so wechselt diese Summe in diesem
Abschnitt ihr Vorzeichen und identifiziert dadurch das Signal. Der Zeitpunkt dieses Vorzeichen-
wechsels dient gleichzeitig als zugeordneter Zeitpunkt fiir das identifizierte Signal. Um sicher-
zustellen, dass der Vorzeichenwechsel durch ein von einem Teilchen erzeugtes Signal und nicht
durch Rauschen erzeugt wurde, vergleicht man den Spannungswert der dem Vorzeichenwechsel
vorausgeht mit einem Schwellenwert und identifiziert nur solche Vorzeichenwechsel als Signale
bei denen dieser Schwellenwert {iberschritten wird. fiir die Wahl des Schwellenwerts gelten dabei
die gleichen Rahmenbedingungen wie beim Center of Mass Algorithmus.
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Abbildung 4.3: Darstellung der Arbeitsweise des CFD Algorithmus.

SearchHighRes

Bei diesem Algorithmus aus der vom CERN entwickelten Softwarebibliothek ROOT macht man
sich die spezielle Pulsform der Detektorsignale zu Nutze. Auf Grund des statistischen Charakters
der Elektronenvervielfachung im MCP des Detektors, die zur Erzeugung der Signale fiihrte kann
deren Pulsform in guter Néherung als gaufsférmig betrachtet werden. Statt des Signals selbst
betrachtet man dessen zweite Ableitung. Unter der Annahme eines linearen Untergrunds ver-
schwindet die zweite Ableitung in Abwesenheit eines Signals. In der Nidhe des Maximums eines
positiven Pulses allerdings ist die zweite Ableitung auf Grund der Konvexitét der Signalfunktion
negativ. Da der Spannungsverlauf U (¢) nur zu diskreten Zeitpunkten bekannt ist, betrachtet man
anstatt der stetigen Ableitung die finite Differenz, die fiir die zweite Ableitung wie folgt definiert
ist:

Ut + At) — 2U(t) + U(t — At)

2At

U"(t) ~ . (4.3)
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4.2 Datenanalyse

Hierbei ist At die Zeitdiffernz zwischen zwei benachbarten Abtastpunkten. Um dabei den Einfluft
des Rauschens der Spannungsmessung zu minimieren wird der urspriingliche Spannungsverlauf
zunéchst geglittet. Der dabei verwendete Algorithmus simuliert die Bewegung eines Teilchens,
das sich zufillig in einem eindimensionalen Potential bewegt [44]. Das Potential ist dabei durch
den invertierten Spannungsverlauf —U(¢) gegeben. Als Aufenthaltsorte des Teilchens sind nur
die diskreten Punkte des Spannungsverlaufs erlaubt. Die Bewegung des Teilchens wird in einer
Art Random-Walk durch eine feste Zahl an Iterationsschritten simuliert, in denen das Teilchen
ausgehend von seiner aktuellen Position entweder einen Punkt in die Eine oder andere Richtung
springt. Die Wahrscheinlichkeit eines Sprunges P;_,;1 A ist dabei abhéngig von der Potentialdif-
ferenz zwischen Ausgangs- und Endpunkt des Sprunges:

Ut + At) — U(t)
VUR+A)+U) )

(4.4)

P At = exp <

Als geglétteten Spannungsverlauf verwendet man die, iiber die Iterationsschritte gemittelte, Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit des Teilchens im Potential —U (). Diese wird zu den Zeitpunkten an
denen sich die gesuchten Signale befinden maximal, da das verwendete Potential lokale Minima
aufweist.
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Abbildung 4.4: Darstellung der einzelnen Schritte des SearchHighRes Algorithmus.

Anschliefsend bildet man anhand des geglatteten Spannungsverlaufs fiir jeden Zeitpunkt die finite
Differenz. Die finiten Differenzen sind nur noch in der Nahe der Zeitpunkte nichtverschwindend,
an denen sich im urspriinglichen Spannungsverlauf die gesuchten Signale befinden. Da, um diese
Zeitpunkte herum, die Werte der finiten Differenzen stark schwanken (siche Abb. 4.4) bildet man
den Durchschnitt mehrerer benachbarter Differenzen. Die gemittelten finiten Differenzen durch-
sucht man auf Minimalwerte, die man durch einfachen Vergleich benachbarter Werte ermittelt.
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Das Vorhandensein eines Minimalwerts identifiziert dabei ein Signal. Ahnlich wie beim CFD-
Algorithmus vergleicht man den Wert des urspriinglichen Spannungsverlauf U(¢) an den Stellen
der ermittelten Maximalwerte mit einem Schwellenwert und identifiziert nur solche Maximalwer-
te als Signale bei den diese Schwelle iiberschritten wird. Um die Genauigkeit des zugeordneten
Zeitpunkts zu erhohen bildet man wie beim CoM-Algorithmus den Schwerpunkt der gemittelten
finiten Differenzen eines Zeitfensters um einen Maximalwert herum. Eine detaillierte Beschrei-
bung dieses Verfahrens findet sich in [45, 46].

4.2.2 Vergleich der Identifikationsalgorithmen

Um das Verhalten der im vorigen Abschnitt beschriebenen Algorithmen zu testen wurde deren
Verhalten an simulierten Signalen getestet. Die simulierten Signale wurden durch Gaufsfunktio-
nen dargestellt, wobei sowohl fiir Amplitude als auch Halbwertsbreite Werte vorgegeben wurden,
die typischen Werten im Experiment entsprachen. Die Mittelwerte der einzelnen Signale wurden
in einem begrenzten Zeitfenster zufillig verteilt, wobei an den beiden Enden des Zeitfensters ein
Freiraum gelassen wurde, um eine Beschneidung der erstellten Signale durch das endliche Zeit-
fenster zu vermeiden. Der so erzeugte Spannungsverlauf wurde auf einen konstanten Untergrund
gesetzt, dem eine zuféllige Schwankung aufgepréigt wurde, um weifles Rauschen zu simulieren. Die
Amplitude dieser Schwankung wurde dabei anhand der experimentellen Daten so abgeschétzt,
dass sich ein dhnliches Verhéltnis aus Rauschen und dem bei der Datenaufnahme verwendeten
Schwellenwert ergibt.

Da der so erzeugte kiinstliche Spannungsverlauf kontinuierlich in der Zeit ist, im Experiment die
Spannung jedoch nur an diskreten Zeitpunkten abgetastet wird, wurden fiir den Test der Iden-
tifikationsalgorithmen lediglich die Spannungswerte an dquidistanten Punkten verwendet. Der
Abstand zwischen den dquidistanten Punkten entsprach dabei der im Experiment verwendeten
Tastfrequenz der Digitalisierungskarten.

Zeitauflésung

Zur Abschétzung der Zeitauflosung der Identifikationsalgorithmen wurde innerhalb des Zeitfens-
ters ein einzelnes Signal erstellt. Anschliefend wurde der simulierte Spannungsverlauf mit den
Algorithmen durchsucht. Fiir den Fall, dass diese das Signal richtig identifizierten, wurde die
Differenz zwischen dem zugeordneten Zeitpunkt und dem Mittelwert der urspriinglichen Gauf-
funktion, die zur Erzeugung des Signals verwendet wurde gebildet. Die sich ergebende Verteilung
der Zeitdifferenzen fiir 10° so erzeugte Signale ist in Abbildung 4.5 dargestellt.

Anhand der Breite der Verteilungen der Zeitdifferenz zwischen erzeugten und identifizierten Si-
gnalen ldsst sich die Zeitauflosung der verschiedenen Algorithmen abschétzen. Die beste Zeitauf-
16sung wird dabei mit dem CoM-Algorithmus erzielt. Dieser weist zwar den identifizierten Si-
gnalen stets zu spéate Zeitpunkte zu, da jedoch die physikalischen Grofsen iiber die Zeitdifferenz
zweier zugeordneter Signale berechnet werden, spielt fiir die Zeitauflosung lediglich die Breite
der Zeitdifferenzverteilung eine Rolle. Die Breite der Verteilung liegt beim CoM-Algorithmus bei
ca. 0,15 ns. Der Fehler einer Zeitmessung ist durch die Hélfte dieser Breite gegeben, so dass sich
fiir den absoluten Fehler der Differenz zweier Signale ein Wert von 0,11 ns ergibt.

Beim SearchHighRes-Algorithmus schwanken die zugeordneten Zeitpunkte gleichméfig um die
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Abbildung 4.5: Verteilung der Differenz aus dem bei der Erzeugung des Signals verwendeten Mit-
telwerts der GauRfunktion ¢y und dem bei der Durchsuchung des Spannungsverlaufs zugeordneten
Zeitpunkt t,.georanee fiir die verschiedenen Identifikationsalgorithmen.

Mittelwerte der gesuchten Signale. Dabei betrdgt die Breite dieser Schwankung 0,6 ns, so dass
sich ein Fehler fiir die Differenz zweier Signale von 0,42 ns ergibt.

Der CFD-Algorithmus weist von den drei betrachteten Algorithmen deutlich die schlechteste
Zeitauflosung auf. Die Breite der nichtsymmetrischen Verteilung der zugeordneten Zeitpunkte
lésst sich grob mit 1,0 ns abschétzen, was einen Fehler der Zeitdifferenz zweier Signale von ca.
0,7 ns ergibt.

Grund fiir die grofe Schwankungsbreite der mit dem CFD-Algorithmus zugeordneten Zeitpunk-
te im Vergleich zu den anderen beiden Algorithmen ist die fehlende Unterdriickung des Rau-
schens. So wird beim CoM-Algorithmus durch die Schwerpunktsbildung, beim SearchHighRes-
Algorithmus durch die Gléattung des Spannungsverlaufs der Einfluss des Rauschens auf den zu-
geordneten Zeitpunkt verringert. Beim CFD-Algorithmus dagegen ist der zugeordnete Zeitpunkt
nur von einem einzigen Zeitpunkt, dem des Nulldurchgangs der gebildeten Summe S(t) abhéngig.
In der Nahe dieses Nulldurchgangs ist der Gesamtwert der Summe klein, so dass der Rauschanteil
der Spannung U (t) stérker ins Gewicht fillt und die Summe in der Nédhe ihres Nulldurchgangs
stark schwankt. Dadurch variiert der Zeitpunkt des Nulldurchgangs und somit auch der dem
Signal zugeordnete Zeitpunkt. Die Schwankung der Summe auf Grund des Rauschens, kann au-
ferdem dazu fiihren, dass es pro Signal zu mehr als einem Nulldurchgang kommt. Da dadurch
zusétzliche Signale erzeugt wiirden, wurde eine kiinstliche Totzeit eingefiihrt, d.h. bei Eintre-
ten eines Nulldurchgangs wurde erst eine gewisse Zeit spéater nach einem neuen Nulldurchgang
gesucht.

Dadurch wurden auch mit dem CFD-Algorithmus nahezu alle Signale nur einmal identifiziert.
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Insgesamt wurden sowohl mit dem CFD- als auch dem SearchHighRes-Algorithmus in nahezu
allen Féallen die Signale richtig identifiziert. Der CoM-Algorithmus hingegen identifizierte in ca. 6
Prozent der Fille das einzelne erzeugte Signal gar nicht oder doppelt. Beide Félle der Fehlidenti-
fikation sind auf die Storung der Signalidentifikation durch das aufgeprigte Rauschen zuriickzu-
flihren. Um ein Signal als solches zu identifizieren wird beim CoM-Algorithmus eine ansteigende
Flanke gesucht, d.h. eine Folge von n (in unserem Fall 3) aufeinanderfolgenden Spannungswer-
ten, deren Absolutwerte jeweils grofer sind als die ihres Vorgéngers. Durch die Fluktuation der
Spannung auf Grund des Rauschens kann es dabei vorkommen, dass sich trotz vorhandenen Si-
gnals keine ansteigende Flanke finden 145t und somit das Signal nicht identifiziert wird. Weitaus
unwahrscheinlicher ist die Identifikation von zusétzlichen Signalen, die im Anstiegsbereich eines
Signals moglich ist. Diese lésst sich ebenfalls auf den Einfluss des Rauschens zuriickfithren.

Der hier ermittelte Fehler der Zeitdifferenz zweier Signale gibt die Unsicherheit der Zeitmessung
an, die in Abschnitt 3.2.3 verwendet wurde, um die Impulsauflésung zu berechnen. Vergleicht man
den dabei angenommenen Wert von 1 ns mit den fiir die verschiedenen Algorithmen erhaltenen
Werten so zeigt sich, dass dieser jeweils unterschritten wurde. Daher konnen die in diesem Ab-
schnitt bestimmten Werte fiir die Impulsauflésung des Spektrometers lediglich als untere Grenze
fiir die tatséchlich erreichte Impulsauflésung betrachtet werden.

Ein Vergleich mit der eingangs erwédhnten Studie, bei der die Eigenschaften eines Datenaufnah-
mesystem, wie dem verwendeten an Normsignalen untersucht wurden, zeigt, dass das intrinsische
Rauschen der Spannungsmessung die Zeitauflosung mindestens um einen Faktor von zwei ver-
schlechtert [43].

Multi-hit Auflésung und Totzeit

Ein wesentliches Problem, mit dem sich jedes Datenaufnahmesystem konfrontiert sieht, ist die
Auflésung zweier zeitlich eng beieinander liegender Signale. Eine wichtige Grofe in diesem Zu-
sammenhang ist die Totzeit, die hier als minimaler Abstand zwischen zwei Signalen definiert sein
soll, fiir den die beiden Signale gerade noch getrennt identifiziert werden kénnen. Um die Totzei-
ten fiir die behandelten Algorithmen zu ermitteln, wurden an Stelle eines Signals zwei Signale
innerhalb eines Zeitfensters erstellt. Der Mittelwert jedes einzelnen Signals wurde dabei zuféllig
in das Zeitfenster gelegt.

Fanden sich bei der anschliekfenden Durchsuchung des so erzeugten Spannungsverlaufs mit ei-
nem Identifikationsalgorithmus genau zwei Signale, so wurde der zeitliche Abstand der beiden
urspriinglichen Mittelwerte berechnet und in ein eindimensionales Histogramm eingetragen. Die
dabei untersuchten Signale wurden mit einer zufélligen Halbwertsbreite zwischen 4,9 und 5,9
ns erzeugt. Thre Amplitude wurde ebenfalls per Zufallsgenerator gewahlt und betrigt das 3 bis
11-fache des beim CoM- und CFD-Algorithmus verwendeten Schwellenwertes. Diese Werte ori-
entieren sich an den Verteilungen fiir Halbwertsbreiten und Amplituden, die im Experiment
beobachtet wurden. Ein Beispiel fiir zwei solche Verteilungen, die sich bei der Photoionisation
von Neon ergaben, ist in Abbildung 4.6 unter (a) und (b) dargestellt.

Das Ergebnis der Durchsuchung von 10° kiinstlich erzeugten Spannungsverlidufen ist in Abbil-
dung 4.6 unter (c¢) zu finden. Aus den Spektren ldsst sich die Totzeit der jeweiligen Algorithmen
abschéitzen. Fiir den CoM- und den SearchHighRes-Algorithmus ergibt sich jeweils eine Totzeit
von (10+2) ns. Die schon bei der Abschétzung der Zeitauflosung beobachtete geringere Effizienz
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des CoM- im Vergleich zum SearchHighRes-Algorithmus bei der Identifikation von Signalen ei-
nes rauschbehafteten Spannungsverlaufs dufsert sich in der wesentlich geringeren Gesamtzahl an
richtig identifizierten Signalen. So wurden mit dem SearchHighRes-Algorithmus 90% der Signale
richtig identifiziert, wahrend der CoM-Algorithmus eine Erfolgsquote von lediglich 76% hatte.
Fiir den CFD Algorithmus ist die Angabe eines einzelnen Wertes fiir die Totzeit auf Grund des
isolierten Maximums im Zeitdifferenzspektrum bei kleinen Absténden der beiden Signale nicht
moglich. Dieses Maximum entsteht durch die Uberlagerung der beiden Signale bei der Bildung
der Summe S(¢) im CFD Algorithmus. Je nach Abstand der beiden Signale kénnen sich deren An-
teile an der Summe gegenseitig aufheben oder verstérken. Dementsprechend ist die Position des
isolierten Maximums im Zeitdifferenzspektrum abhéngig von den beiden einstellbaren Parame-
tern des CFD Algorithmus, dem Delay und dem Bruchteil a um den der invertierte Originalpuls
abgeschwacht wird.

Zusétzlich fallt in Abbildung 4.6 (c) die niedrige Nachweiseffizienz des CFD-Algorithmus auf. Bei
der Untersuchung der Zeitauflosung im vorigen Abschnitt wurde vom CFD-Algorithmus noch in
nahezu 100% der Fille das eine vorhandene Signal richtig identifiziert. In Abbildung 4.6 (c)
erkennt man dagegen durch Vergleich der Verteilungen der urspriinglich erzeugten und der mit
CFD-Algorithmus richtig identifizierten Zeidifferenzen sofort, dass in einem erheblichen Teil der
Fille die Signale nicht korrekt identifiziert wurden. Da dies selbst fiir grofe Zeitunterschiede
zwischen den beiden erzeugten Signalen der Fall ist, kann dies nicht nur durch die Uberlagerung
zweier Signale bedingt sein.

Diese unterschiedliche Nachweiseffizienz einzelner Signale im Vergleich zur Untersuchung der
Zeitauflosung im vorigen Abschnitt ist der Wahl der Amplituden der Signale geschuldet, die
zur Erzeugung des kiinstlichen Spannungsverlaufs verwendet wurden. War bei der Abschétzung
der Zeitauflosung die Amplitude aller erzeugten Signale konstant, so sind hier die Amplituden
der beiden pro Spannungsverlauf erzeugten Signale zuféillig aus einem Intervall gewéhlt. Da sich
aber die Nachweiseffizienz eines Signals mit dem CFD-Algorithmus bei gleichen Einstellungen
seiner Parameter stark in Abhédngigkeit der Amplitude des gesuchten Signals &dndert, ist die
durchschnittliche Nachweiseffizienz des CFD-Algorithmus fiir ein breites Amplitudenspektrum
deutlich kleiner als die, bei der Abschitzung der Zeitauflosung ermittelte. Dies ist in Abbil-
dung 4.7 verdeutlicht, in der die Zeitdifferenzspektren des CFD-Algorithmus fiir verschiedene
feste Werte der Amplituden der erzeugten Signale dargestellt sind. Die Breite der untersuchten
Signale spielt dabei nur fiir die absoluten Werte der Totzeit, nicht aber fiir die Effizienz und das
gegenseitige Verhéltnis der Totzeiten der drei Algorithmen eine Rolle.
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Abbildung 4.6: (a) Experimentell ermittelte Verteilung des Verhiltnisses aus der Amplitude eines
Signals und dem bei der Datenaufnahme verwendeten Schwellenwert. Die Signale entstammen einem
Delay-Line Draht des lonendetektors bei der Photoionisation von Neon. Die dazugehérigen Halb-
wertsbreiten sind in (b) dargestellt. (c) Per Simulation ermittelte Zeitdifferenzspektren fiir die drei
verschiedenen ldentifikationsalgorithmen. Jeder Eintrag in das jeweilige Histogramm eines Algorithmus
steht hierbei fiir einen mit dem Algorithmus korrekt identifizierten Spannungsverlauf.
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Abbildung 4.7: Zeitdifferenzspektren des CFD Algorithmus fiir unterschiedliche Verhéltnisse aus
Signalamplitude und Schwellenwert.
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5 Ergebnisse

Das erste Experiment zur Zwei-Photonen Doppelionisation erfolgte im Jahr 2005 durch Nabe-
kawa et al. [5]. Hierbei konnte der direkte Prozess in Helium erstmals nachgewiesen werden. Im
folgenden Jahr gelang Benis et al. dieser Nachweis ebenfalls an Argon und Krypton [6]. Weiter-
hin studierten Wabnitz et al. die Verhéltnisse von direkten und sequentiellen Prozessen bei der
Erzeugung von mehrfach geladenen Argon- und Xenonionen [7].

Bei diesen Studien wurden im Wesentlichen die Intensitétsabhéngigkeiten der Ionisationsraten
fiir die verschiedenen Ionen betrachtet. Dadurch konnten Aussagen getroffen werden iiber die Bei-
trage von sequentiellen und direkten Prozessen zum totalen Wirkungsquerschnitt der Mehrfach-
ionisation. Fiir ein tiefergehendes Versténdnis hingegen sind differentielle Wirkungsquerschnitte
unerlésslich. Im hier beschriebenen Experiment wurden daher erstmals winkelaufgeloste Mes-
sungen zur Zwei-Photonen Doppelionisation durchgefiihrt, deren Ergebnisse in den folgenden
Abschnitten préasentiert werden. Hierbei wurden sowohl direkte als auch sequentielle Beitrége
untersucht.

Zum Studium des direkten Prozesses wurden dabei zwei Messungen am FLASH durchgefiihrt.
Zum Einen mit Helium als Targetgas bei einer Photonenenergie von 43,5 eV, zum Anderen
mit Neon bei einer Photonenenergie von 38,8 eV. Wie in Abschnitt 2.2 bereits erldutert wurde,
erwartet man bei diesen Kombinationen aus Targetgas und Photonenenergie, dass der iberwie-
gende Anteil der erzeugten doppelt geladenen lonen auf direkte Zwei-Photonen Doppelionisation
zuriickzufiihren ist, wohingegen der Anteil, der durch den sequentiellen Prozess entsteht, ver-
nachléssigbar klein ist.

Zur Untersuchung des sequentiellen Prozesses wurde Neon als Targetgas und Photonen einer
Energie von 43,5 eV verwendet. Diese Messung erlaubt zusammen mit den beiden Anderen einen
direkten Vergleich von sequentieller und direkter Doppelionisation.

Neben den bereits in Abschnitt 3.2 genannten Parametern des dazu verwendeten Reaktions-
mikroskops sei der Vollstdndigkeit halber noch erwéhnt, dass der Gasjet eine Temperatur von
ca. 2 Kelvin hatte, sowie einen Durchmesser von ungefihr 2 mm aufwies. Die Spitzenintensitéat
betrug zwischen 102 und 10'* W/cm? fiir die Messung bei 38,8 eV, bzw. zwischen 10'3 und
10** W /cm? fiir die beiden Messungen bei 43,5 eV. Dabei lag die Fokusgrofe des FLASH-Strahls
am Kreuzungspunkt mit dem Target bei ca. 30 pm.

5.1 Direkte Zwei-Photonen Doppelionisation

Die beiden Messungen zur Untersuchung des direkten Prozesses fanden in zwei verschiedenen
Strahlzeiten im Abstand von einem Jahr statt. Bei beiden Messungen wurden die Impulsvertei-
lungen der doppelt geladenen Ionen vermessen. Da bei der Photo-Doppelionisation der Impuls
des Tons dem Summenimpuls der beiden Elektronen entspricht, lassen sich mit seiner Hilfe Riick-
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schliisse iiber die relativen Emissionsrichtungen sowie die Energieaufteilung zwischen den beiden
Elektronen ziehen.

Eine direkte Bestimmung der Energie- und Winkelverteilungen der Elektronen war jedoch bei
beiden Messungen nicht moglich. Wie im vorigen Kapitel bereits erlautert wurde lassen sich die
Elektronen aus Doppel- und Einfachionisation nur dann trennen, wenn Elektron und Ion einer
Reaktion koinzident detektiert werden. Da aber die Nachweiseffizienz nicht nur auf Grund der
Beschrankungen des Datenaufnahmesystems limitiert ist, sondern auch durch die Nachweiseffi-
zienz der MCPs vermindert wird, werden nur fiir etwa jedes vierte detektierte doppelt geladene
Ion beide Elektronen detektiert. Sowohl bei der Messung mit Neon bei 38,8 eV als auch bei der
Messung mit Helium bei 43,5 eV konnten dabei nicht geniigend koinzidente Ereignisse gesammelt
werden um belastbare Aussagen iiber das Verhalten der emittierten Elektronen zu treffen. Einzig
bei der im néchsten Abschnitt diskutierten Untersuchung der sequentiellen Ionisation von Neon
wahrend der zweiten Strahlzeit war die Kombination aus Intensitdt und Wirkungsquerschnitt so,
dass das Verhalten der Elektronen bei der Doppelionisation untersucht werden konnte.

5.1.1 Neon bei 38,8 eV

Das vom FLASH emittierte Strahlungsfeld enthélt neben seiner, durch Gleichung (3.1) gegebenen
intrinsischen Wellenldnge zusétzlich Anteile hoherer Harmonischer. Um zu {iberpriifen inwiefern
diese hohen Harmonischen zur Doppelionisation beitragen wurde das Verhéltnis der Ausbeuten
einfach und doppelt geladener Ionen betrachtet. Dazu wurde die Gesamtzahl der Ionen bestimmt,
die innerhalb eines gewissen Zeitraums detektiert wurden.

Anhand der Werte die von Diisterer et al. [47] fiir das Intensitatsverhéltnis zwischen der Grund-
wellenldnge und der zweiten bzw. der dritten Harmonischen des FLASH ermittelt wurden, léasst
sich zusammen mit Literaturwerten fiir die Wirkungsquerschnitte der Ein-Photon Einfach- und
Doppelionisation von Neon (siche [48, 49]|) das Verhéltnis zwischen Doppel- und Einfachionisa-
tionsrate abschétzen. Das so ermittelte Verhéltnis I'y 2+ / [+ liegt bei 7,5 - 1075.
Experimentell wurde fiir dieses Verhéltnis, ein Wert zwischen 2,6-107% und 2,0- 1073 gefunden,
was die Schlussfolgerung zuldsst, dass der wesentliche Teil der doppelt geladenen Ionen auf Mehr-
Photonen Prozesse zuriickzufiihren ist. Der Fehler des ermittelten Verhéltnisses ist hierbei auf
den nicht separierbaren Resthintergrund im Ionenflugzeit- und Ortsspektrum zuriickzufiihren.
Diese Spektren dienen bei der Bestimmung der Anzahl an detektierten Ionen zur Identifikation
der Tonensorte, so dass durch den Hintergrund die Anzahl der detektierten lonen einer gewissen
Sorte mit einer Unsicherheit belegt ist.

Um herauszufinden welcher Mehr-Photonen Prozess, der Direkte oder der Sequentielle, fiir die
detektierten Ereignisse verantwortlich ist, wurde die Intensitédtsabhéngigkeit der Ionisationsrate
fiir die Ne?"-Ionen untersucht (vgl. Abschnitt 2.3). Dazu wurde fiir jedes doppelt geladene Ion die
Intensitat des zugehorigen FLASH-Pulses ermittelt. Gemessen wurde die Intensitit dabei anhand
des Scheitelwerts des Faraday-Cup Signals, welches auch als Triggersignal dient. Die sich erge-
bende Verteilung der Anzahl der Ionen in Abhéngigkeit von der Faraday-Cup Spannung wurde
auf die Intensitatsverteilung der vom FLASH emittierten Pulse normiert. Die normierte Vertei-
lung ist jedoch immernoch eine Funktion der Faraday-Cup Spannung, die zwar mit der Intensitéat
zusammenhéangt, dies aber in nichtlinearer Weise. Daher muss die Intensitétsskala einerseits noch
linearisiert und andererseits in gebrauchliche Einheiten umgewandelt werden. Die Linearisierung
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Abbildung 5.1: Intensititsabhingigkeit der lonisationsrate fiir Ne?*-lonen.

erfolgte dabei anhand der Verteilung einer Ionensorte mit bekannter Intensitétsabhéngigkeit.
Hierzu dienten die einfach geladenen HoO™"-Ionen, fiir die anhand einer Abschitzung iiberpriift
wurde, dass im untersuchten Intensitétsbereich keine Sattigung auftrat und somit ihre Ionisati-
onsrate linear von der Intensitét abhéngig war. Zur Angabe absoluter Werte fiir die Intensitét in
W /cm? wurden die von der Maschine protokollierten Werte fiir die Pulsenergie des FLASH inner-
halb eines gewissen Zeitraums benutzt. Da die unnormierte Verteilung der Faraday-Cup Signale
ein scharfes Maximum besitzt 1asst sich trotz der Intensitdtsabhéngigkeit der Ionisationsrate an-
nehmen, dass die aus der mittleren Pulsenergie berechnete Intensitiat auf dieses Maximum f&llt.
Da zur Umskalierung der Intensitdtsachse mehr als ein Referenzwert nétig ist, wurde die mittlere
Pulsenergie mit Hilfe zweier Blenden iiber mehrere Messungen hinweg verdndert.

Das Ergebnis der so erhaltenen Intensitéitsabhéingigkeit fiir Ne?*-Tonen ist in Abbildung 5.1 dar-
gestellt. Geméfs Gleichung (2.12) ist der Verlauf der Ionisationsrate in doppelt-logarithmischer
Auftragung linear, wobei der Wert der Steigung der Anzahl der Photonen entspricht, die beim
Ionisationsprozess absorbiert wurden. Wie bereits in Abschnitt 2.2 erlautert wurde ist bei einer
Photonenenergie von 38,8 eV fiir den sequentiellen Prozess die Absorption von mindestens drei
Photonen noétig, wohingegen fiir den Direkten bereits zwei Photonen ausreichend sind. Mit Hilfe
der dargestellten Intensitdtsabhéngigkeit ldsst sich daher auf eine deutliche Dominanz des di-
rekten Prozesses fiir Intensitiiten kleiner 6 - 1012 W/cm? schliefen, da der lineare Fit in diesem
Bereich eine Steigung von 2,2 + 0,2 ergibt. Im dariiber liegenden Intensitétsbereich &ndert sich
die Intensitdtsabhéngigkeit, was auch anhand eines seperaten Fits in diesem Bereich deutlich
wird, der eine Steigung von 2,6 + 0,2 ergibt. Das beobachtete Verhalten deutet also auf einen
Ubergang von direkter zu sequentieller Doppelionisation mit zunehmender Intensitét hin.
Leider gibt es noch keine theoretischen Studien fiir die Zwei- bzw. Drei-Photonen Doppelionisati-
on von Neon, deren Ergebnisse mit den hier prasentierten verglichen werden kénnten. Experimen-
tell existiert eine vergleichbare Messsung fiir Neon von Sorokin et al., die den Intensitétsbereich
von 7 -10'2 W/cm? bis 2 - 103 W/cm? abdeckt [24]. Die dabei ermittelte Intensititsabhiin-
gigkeit der Ne?*-Tonisationsrate zeigt, im Gegensatz zu den hier ermittelten Werten, eine klare
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Abbildung 5.2: Zweidimensionale lonenimpulsverteilung der Ne?>*-lonen bei 38,8 eV in der xy-Ebene.
Die x-Achse entspricht hierbei der Polarisationsrichtung der vom FLASH emittierten linear polarisierten
Strahlung.

Dominanz des sequentiellen Prozesses im Intensitiitsbereich oberhalb von 7 - 1012 W/cm?. Diese
Messung fand jedoch bei einer leicht niedrigeren Photonenenergie von 38,4 eV statt, die sehr
dicht an einer Resonanzlinie des Ne™-Ions bei 38,2 eV liegt (vgl. Abschnitt 2.2). Dadurch sollte
der Wirkungsquerschnitt fiir den zweiten Schritt des sequentiellen Prozesses, die Zwei-Photon
Einfachionisation von Net nach Ne?*, deutlich erhoht sein. Zusammen mit der Schwankung der
Photonenenergie des FLASH sollte dies trotz gleicher Intensitét zu einer deutlichen Erhéhung
des sequentiellen Anteils an der Ionisationsrate fithren und damit die Diskrepanz zu den hier
prasentierten Ergebnissen erkléren.

Des Weiteren wurden die Impulsverteilungen der doppelt geladenen Ionen untersucht, die sich
in den beiden Intensitédtsbereichen ergeben. In Abbildung 5.2 sind dazu die zweidimensionalen
Ionenimpulsverteilungen in der x-y Ebene dargestellt wobei in (a) nur Ionen bei Intensititen von
weniger als 3 - 1012 W/cm? eingetragen sind, und in (b), nur diejenigen, die bei Intensititen von
mehr als 2-10'3 W/cm? erzeugt wurden. Dabei entspricht die x-Richtung der Polarisationsrich-
tung des FLASH-Lichts.

Wie bereits im vorigen Abschnitt erwdhnt entspricht der Ionenimpuls bei der Photodoppelionisa-
tion dem Summenimpuls der beiden emittierten Elektronen. Bedingt durch die unterschiedlichen
Energien, mit denen die beiden Elektronen beim direkten und beim sequentiellen Prozess emit-
tiert werden, ist deren Summenimpuls abhéngig vom Ionisationsprozess. Fiir den sequentiellen
Prozess ist durch die zwei separaten Ionisationsschritte die Energie und damit auch der Impuls
jedes einzelnen Elektrons fest vorgegeben. Abhingig von der relativen Emissionsrichtung der
beiden Elektronen ergibt sich daraus der Gesamtimpuls des Ions. Nimmt man an, dass beide
Elektronen in die selbe Richtung emittiert werden fiihrt eine Photonenenergie von 38,8 eV zu
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einem lonenimpuls von 2,76 a.u. (Kreis 3 in Abb. 5.2).

Beim direkten Prozess werden beide Elektronen in einem Ionisationsschritt emittiert, wodurch
nicht ihre jeweilige, sondern lediglich die Summe ihrer Energien konstant ist. Der sich ergebende
Ionenimpuls héngt nun von Zweierlei ab. Erstens von der Aufteilung der Energie auf die beiden
Elektronen. Und Zweitens, wie auch beim sequentiellen Prozess, von der relativen Emissionsrich-
tung der beiden Elektronen. Fiir den Fall gleicher Emissionsrichtung ergibt sich fiir die beiden
Extremfille gleichméfiger bzw. vollkommen einseitiger Energieaufteilung ein Ionenimpuls von
1,50 a.u. (Kreis 2) bzw. 1,05 a.u. (Kreis 1).

Anhand dieser unterschiedlichen Maximalimpulse kann man versuchen die Anteile der jeweili-
gen lonisationsprozesse abzuschéitzen. In der dargestellten zweidimensionalen Impulsverteilung
kommt dabei erschwerend hinzu, dass lediglich zwei der drei Impulskomponenten betrachtet
werden und iiber die Dritte integriert wurde.

Im folgenden sei mit K; die Anzahl der Ionen innerhalb des mit ¢ gekennzeichneten Kreises
bezeichnet. Als Mafs fiir den Anteil des sequentiellen Prozesses verwendet man die Anzahl der
Ionen, die sich zwischen Kreis 2 und 3 befinden, normiert auf die Gesamtzahl der innerhalb der
Kreise befindlichen Ionen (K3 — K2)/K3.

Fiir Intensititen kleiner als 3-10'2 W /cm? ergibt sich aus dieser Abschitzung ein Anteil von 29%
der Ne?*-Tonen, die auf den sequentiellen Prozess zuriickzufiihren sind. Fiir Intensititen grofer
210" W/cm? steigt dieser Anteil auf 35%, was von der Tendenz her mit dem iibereinstimmt,
was man anhand der Intensitatsabhangigkeit der Ionisationsrate erwarten wiirde. Es wurde zwar
kein Fehler fiir diese Werte bestimmt, man kann sich jedoch anhand der verschiedenen Faktoren,
die die Genauigkeit dieser Abschitzung einschrinken, leicht plausibel machen, dass die ange-
benen Werte nur als grobe Abschédtzung zu werten sind. Zum FEinen liegt dies daran, dass die
dargestellten Kreise lediglich Maximalimpulse fiir den Fall darstellen, dass beide Elektronen in
die selbe Richtung emittiert wurden. Zum Anderen sorgt die Integration {iber die z-Komponente
des Impulses dafiir, dass die Beitrage der verschiedenen Prozesse liberlappen, was zusétzlich noch
durch die endliche Impulsauflésung fiir Ionen verstarkt wird.

Beziiglich des direkten Prozesses liisst sich anhand der bei Intensititen kleiner als 3-10'2 W /cm?
gemessen lonenimpulsverteilung auf Grund des Maximums bei p, = p, = 0 auf eine bevorzugte
Emission der beiden Elektronen in unterschiedliche Hemisphéren bei relativ gleichméfiger Auftei-
lung der Energie schlieffen. Dies deckt sich hinsichtlich der relativen Emissionswinkel mit der fiir
den direkten Prozess bei Helium vorausgesagten bevorzugten Emission der beiden Elektronen
unter einem Winkel von 180° aus [13], die bereits in Kapitel 2 diskutiert wurde. Was aller-
dings die Aufteilung der Energie zwischen den beiden Elektronen angeht, so wird bei Helium
fiir Photonenenergien, die knapp unterhalb der Schwelle dafiir liegen, dass auch die sequentielle
Doppelionisation mit zwei Photonen moglich wird, eine stark einseitige Aufteilung der Energie
vorhergesagt [13, 26]. Diese Schwelle liegt bei Neon bei 40,8 eV, so dass der Vergleich der bei-
den Fille durchaus gerechtfertigt erscheint. Da die anhand der Ionenimpulsverteilung getroffenen
Aussagen aus den zuvor erlduterten Griinden jedoch wenig belastbar sind, sollen hier keinerlei
Spekulationen angestellt werden worauf dieses Verhalten zuriickzufiihren sein kénnte.
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5.1.2 Helium bei 43,5 eV

Im Unterschied zur vorherigen Messung wurde bei der Untersuchung von Helium nicht anhand der
Intensitdtsabhéngigkeit der Doppelionisationsrate nachgewiesen welcher Prozess urséchlich fiir
die Erzeugung der doppelt geladenen Ionen war, da dies bei dhnlichen Bedingungen in anderen
Experimenten bereits untersucht wurde [5, 24|. Die dabei gefundene Dominanz der direkten
Zwei-Photonen Doppelionisation ldsst sich anhand der in Abbildung 5.3 unter (a) dargestellten
zweidimensionalen Impulsverteilung der He?*-Tonen ableiten. Die eingezeichneten Kreise 1 und
2 entsprechen in ihren Bezeichnungen denen aus Abbildung 5.2 fiir die gleiche Verteilung der
Ne?*_Tonen. Sie geben die aus dem direkten Prozess folgenden Maximalimpulse des He?"-Ions bei
verschiedenen Aufteilungen der Energie auf die beiden Elektronen an. Der zuvor mit 3 bezeichnete
Kreis, der den Maximalimpuls fiir sequentielle Ionisation darstellt, liegt bei Helium und einer
Photonenenergie von 43,5 eV bei 2,73 a.u. und somit auferhalb des dargestellten Bereichs. Die
Impulsverteilung der Ionen auferhalb des zweiten Kreises ldsst sich auf den Untergrund der
Messung zuriickfithren, woraus man die klare Dominanz des direkten Anteils der Zwei-Photonen
Doppelionisation bei dieser Messung ableitet.
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Abbildung 5.3: (a) Experimentell ermittelte zweidimensionale lonenimpulsverteilung der He?*-lonen
bei 45 eV in der xz-Ebene. Die x-Achse entspricht hierbei der Polarisationsrichtung der vom FLASH
emittierten linear polarisierten Strahlung. (b) Berechnete lonenimpulsverteilung in der selben Ebene

(Quelle [50]).

Anhand der dargestellten Ionenimpulsverteilung ergibt sich, dass bei einem signifikanten Teil der
Reaktionen beide Elektronen in entgegengesetzte Hemisphéren emittiert werden und die Energie
relativ gleichméfig zwischen ihnen aufgeteilt wird. Dies deckt sich mit den Beobachtungen fiir
den direkten Prozess bei Neon. Dabei wurde bereits erldutert, dass die Emission in unterschiedli-
che Hemisphéren iibereinstimmend von zahlreichen theoretischen Untersuchungen vorhergesagt
wird. Ebenfalls wurde bereits erwéhnt, dass fiir die einfach differentiellen Wirkungsquerschnitte
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(vgl. Abschnitt 2.3) aus denen die Aufteilung der Energie auf die beiden Elektronen hervorgeht
unterschiedliche Vorhersagen existieren. Da diese Vorhersagen explizit fiir Helium und bestimmte
Photonenenergien aufgestellt wurden lassen sie sich direkt mit der ermittelen Impulsverteilung
vergleichen. Die meisten Studien sagen fiir eine Photonenenergie von 43,5 €V einen flachen Verlauf
des einfach differentiellen Wirkungsquerschnitts fiir die direkte Zwei-Photonen Doppelionisation
voraus. Die sich daraus ergebende gleich grofse Wahrscheinlichkeit fiir jedwedes Mals an Ener-
gieaufteilung der beiden Elektronen deckt sich mit dem gefundenen Verhalten, wie auch der
Vergleich mit der, unter (b) in Abbildung 5.3 dargestellten, berechneten Ionenimpulsverteilung
zeigt [19, 25, 26, 50|. Dagegen lédsst sich, auf Grund der geringen Anzahl der Teilchen mit Im-
pulsen zwischen Kreis 1 und 2 eine rein asymmetrische Energieaufteilung wie sie in [13] fiir eine
Photonenenergie von 44 eV vorhergesagt wird ausschliessen.

5.2 Sequentielle Zwei-Photonen Doppelionisation

Die Untersuchung der sequentiellen Zwei-Photonen Doppelionisation ist aus verschiedener Hin-
sicht interessant. Zum Einen bietet sich eine direkte Vergleichsmoglichkeit zum direkten Prozess
der Zwei-Photonen Doppelionisation. Zum anderen ist der Wirkungsquerschnitt deutlich grofser
als bei der direkten Doppelionisation. Dadurch ist die Anzahl der pro Zeiteinheit stattfindenden
Reaktionen bei gleicher Licht-Intensitédt deutlich gréfser als bei den vorigen Messungen. Somit
war es erstmals moglich alle drei, bei der Doppelionisation emittierten Teilchen mit ausreichender
Statistik koinzident zu detektieren.

5.2.1 Neon bei 43,5 eV

Um die beiden Doppelionisationsprozesse direkt vergleichen zu kénnen betrachtet man zunéchst
die Verteilung der Ne?"-Ionen, welche unter (a) in Abbildung 5.4 dargestellt ist. Dabei wurde im
Unterschied zu den zuvor gezeigten Impulsverteilungen nicht {iber die dritte Impulskomponente
integriert. Stattdessen wurden nur diejenigen Ionen betrachtet deren Impulskomponente in der
nicht eingezeichneten Richtung innerhalb von 40,1 a.u. liegt. Der gestrichelt eingezeichnete Kreis
entspricht dem Impuls des Elektrons aus dem ersten Ionisationsschritt, welcher bei 1,27 a.u. liegt.
Um diesen Wert zu berechnen wurde zunéchst die mittlere Photonenenergie wahrend des Ex-
periments bestimmt. Dazu wurden die bei der Einfachionisation erzeugten Elektronen benutzt.
Deren Energieverteilung hatte einen Mittelwert von 21,9 eV bei einer Halbwertsbreite von 2,8
eV. Zusammen mit dem Wert der Ionisationsschwelle von Neon ergibt sich daraus eine mittlere
Photonenenergie von 43,5 eV (vgl. Abb. 2.5). Dabei lasst sich aus der Elektronenenergieveteilung
kein Wert fiir die Schwankung der Photonenenergie angeben. Dies ist einerseits bedingt dadurch,
dass wahrend der Messung, die sich iiber mehrere Tage erstreckte, die mittlere Photonenener-
gie von Tag zu Tag variierte. Andererseits kann man annehmen, dass die Impulsauflésung den
Hauptfehler bei der Bestimmung der Energie eines einzelnen Elektrons ausmacht.

Mit der ermittelten Photonenenergie bestimmt man den Impuls des Elektrons aus dem zweiten
Ionisationsschritt zu 0,44 a.u.. Addiert bzw. subtrahiert man diesen Wert von dem Impuls des
Elektrons aus dem ersten Ionisationsschritt so ergeben sich die beiden durchgezogenen Kreise,
die in der Impulsverteilung der Ne?*-Tonen in Abbildung 5.4 dargestellt sind.
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Abbildung 5.4: Impulsverteilung der Ne?*-lonen (a) und der NeT-lonen (b) in der xz-Ebene bei
einer Photonenenergie von 43,5 V. Hierbei entspricht die x-Richtung der Polarisationsrichtung des
FLASH-Lichts.

Vergleicht man die ermittelte lonenimpulsverteilung mit den Verteilungen die sich bei der Unter-
suchung des direkten Prozesses ergaben, so stellt man fest das beim sequentiellen Prozess diese
Verteilung nicht mehr maximal im Ursprung ist. Vielmehr &hnelt sie der unter (b) in Abbil-
dung 5.4 dargestellten Verteilung, die sich bei der Einfachionisation von Neon ergibt. Dies ist
darauf zuriickzufiithren, dass der Impuls des ,ersten” Elektrons in etwa dreimal so grofs ist wie
der des ,Zweiten“ und damit den Riickstoft auf das Ion dominiert.

Dariiberhinaus zeigt sich durch die Projektionen der zweidimensionalen Impulsverteilung auf die
beiden Achsen, dass die beiden Elektronen bevorzugt entlang der Polarisation emittiert werden.
Dies ist bereits von fritheren Experimenten mit Synchrotronstrahlung bekannt und wird auf die
Symmetrie der am Ubergang beteiligten Zustinde zuriickgefiihrt [51].

Gut zu erkennen ist auferdem die unterschiedliche Impulsauflésung in den beiden dargestellten
Richtungen. Sie fiihrt dazu, dass bei den dargestellten Impulsen der Einfachionisation die ring-
formige Verteilung fiir grofse Impulse in z-Richtung deutlich schmaler als fiir grofe Impulse in
x-Richtung ist.

Bisher wurde auf Grund der theoretischen Vorhersagen vorausgesetzt, dass die beobachteten
Doppelionisationsereignisse auf den sequentiellen Prozess zuriickzufiithren sind. Dies lasst sich
anhand der ebenfalls detektierten Elektronen leicht nachweisen. Dazu soll zunéchst einmal ge-
zeigt werden, dass die im weiteren Verlauf behandelten Elektronen tatsdchlich einer Reaktion
entstammen. Hierzu ist in Abbildung 5.5 die Flugzeit der Ne?*-Ionen gegen die Summe der
Flugzeit der beiden Elektronen aufgetragen. Dabei sind nur solche Kombinationen von Teilchen
dargestellt, die durch den selben Einzelpuls des FLASH erzeugt wurden. Da die Flugzeit ei-
nes Teilchens indirekt dessen Impuls in z-Richtung darstellt, fiihrt die Impulserhaltung zu einer
Korrelation der Flugzeiten fiir Teilchen die einer Reaktion entstammen. Man erkennt daher in
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Abbildung 5.5: Koinzidenter Nachweis fiir die drei bei der Doppelionisation emittierten Teilchen
anhand ihrer Flugzeiten. Details siehe Text.

Abbildung 5.5 deutlich eine Linie, die den echten Drei-Teilchen Koinzidenzen zugeordnet werden
kann.

Um weitere Informationen zu erhalten betrachtet man die Energieverteilung der Elektronen, die
zu solchen koinzidenten Ereignissen gehoren (siehe (a) in Abbildung 5.6). Man erkennt deutlich
drei getrennte Maxima bei ca. 0, 3 und 22 eV. Anhand des in Kapitel 2 dargestellten Term-
schemas von Neon lassen sich diese leicht zuordnen. Eine Energie von 21,9 eV entspricht dem
Abstand zwischen der Ionisationsschwelle des neutralen Atoms bei 21,6 eV und der mittlere
Photonenenergie von 43,5 eV, so dass diese Elektronen auf den ersten Ionisationsschritt des se-
quentiellen Prozesses zuriickzufiihren sind. Entsprechend sind die Elektronen mit Energien um 0
und 3 eV auf den zweiten lonisationsschritt zuriickzufithren. Dabei ist die Energie des beim zwei-
ten Ionisationsschritt emittierten Elektrons abhéingig davon in welchem Zustand das Ne?*-Ton
zuriickbleibt. Hierbei fallt auf, dass um den 'S-Zustand des Ne?*-Tons zu erreichen eine Energie
von 44,17 eV notig ist welche deutlich grofer ist als die mittlere Photonenenergie. Dass dieser
Zerfallskanal trotzdem beobachtet wurde ist darauf zuriickzufiihren, dass sich die mittlere Pho-
tonenenergie des FLASH im Verlauf der Messung &nderte. So ist fiir den Teil der Daten, die an
den letzten beiden Tagen der Messung aufgenommen wurden, eine mittlere Photonenenergie von
44 eV ermittelt worden, wohingegen diese wahrend der ersten drei Tage bei 43,2 ¢V lag. Damit
dies in der Elektronenenergieverteilung nicht zu mehreren Einzellinien fiihrt, die auf den selben
Ubergang zuriickzufithren sind, wurden die Elektronenenergien fiir die Daten der letzten beiden
Messtage angepasst. Dazu wurde von der jeweiligen Energie eines Elektrons die Energiedifferenz
zwischen den beiden mittleren Photonenenergien der verschiedenen Messtage abgezogen.

Um Aussagen beziiglich des Einflusses der Elektronenkorrelation bei der sequentiellen Zwei-
Photonen Doppelionisation machen zu kénnen wurde unter (b) in Abbildung 5.6 die Energie
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Abbildung 5.6: (a) Eindimensionale Darstellung der Energieverteilung der detektierten Elektronen
aus Doppelionisationsreaktionen. (b) Paarweise Auftragung der Energie der beiden Elektronen einer
Doppelionisation.

des einen Elektrons gegen die Energie des anderen aufgetragen, wobei nicht auf die Reihenfolge
der Elektronen geachtet wurde. Die darin eingezeichneten diagonalen Linien stellen die Summe
der Elektronenenergien aus dem ersten und dem zweiten lonisationschritt dar. Eine Korrelation
der Elektronen fiihrt zum Austausch von Energie zwischen ihnen, z.B. durch die gegenseitige
Abstofsung. Dadurch ist die Energie der beiden Elektronen nicht mehr nur durch den jeweiligen
Ionisationsschritt bestimmt und es sollten sich Elektronenpaare iiberall entlang der eingezeichne-
ten Diagonalen finden lassen. Da die detektierten Elektronen jedoch dicht um die Energiewerte,
die sich aus den Ionisationsschritten ergeben verteilt sind kann man schliessen, dass der Einfluss
der Elektronenkorrelation auf den Prozess der Doppelionisation eher gering ist.

Zusétzlich zu den echten Koinzidenzen, also denjenigen Teilchen die tatséchlich aus einer Dop-
pelionisationsreaktion stammen, enthélt die Verteilung der Elektronenenergie auch zahlreiche
falsche Koinzidenzen. Diese sind anhand ihrer Summenenergie leicht zu identifizieren. So stammt
die Anh&ufung falscher Koinzidenzen fiir Elektronenpaare bei denen beide Elektronen eine Ener-
gie von ca. 22 eV haben daher, dass von einem FLASH-Puls sowohl eine Einfach- als auch
eine Doppelionisation ausgelost wurde. Zwar erfolgt die Zuordnung der einzelnen Teilchen zu
einer Reaktion {iber die Impulserhaltungsbedingung, da diese jedoch auf Grund der endlichen
Impulsauflésung eine gewisse Breite hat, kann es in einem solchen Fall zu Verwechslungen der
Elektronen kommen. Diese lassen sich jedoch durch eine Bedingung fiir die Summenenergie zwei-
er Elektronen leicht aussortieren. Dies ist z.B. unter (a) in Abbildung 5.7 geschehen, in der der
Impuls des ,ersten” Elektrons gegen den des ,Zweiten“ aufgetragen wurde. Hierbei ist nicht der
Gesamtimpuls der Teilchen dargestellt sondern die Impulskomponente in Polarisationsrichtung
des FLASH-Lichts. Auferdem wurden die Elektronen ihrer Energie nach geordnet, so dass das
serste Elektron auch dasjenige ist, welches im ersten Ionisationsschritt emittiert wurde.

Um zu verdeutlichen, dass die beiden Elektronen bei der sequentiellen Zwei-Photonen Doppelio-
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Abbildung 5.7: Korrelationsdiagramm der Impulse in Polarisationsrichtung der bei der Doppelionisa-
tion von Neon emittierten Elektronen. Bei der sequentiellen Zwei-Photonen Doppelionisation (a) und
bei der Multi-Photonen Doppelionisation(b). Dabei wurde (b) aus [52] entnommen.

nisation von Neon nicht korreliert sind, ist unter (b) die gleiche Verteilung fiir die Multi-Photonen
Doppelionisation bei einer mittleren Intensitéit von 6-10'4 W /cm? gezeigt. Bei dem hierbei fiir die
Doppelionisation verantwortlichen Recollision Mechanismus sind die Elektronen stark korreliert,
was sich in diesem speziellen Fall dahingehend auswirkt, dass die beiden Elektronen bevorzugt
in dieselbe Richtung beziiglich der Polarisation emittiert werden. In der dargestellten Verteil-
tung fiihrt dies zu den beiden ausgeprigten Maxima auf der Diagonalen, die die Summe der
beiden Impulse darstellt. Dies ist fiir den sequentiellen Prozess mit zwei Photonen deutlich an-
ders. Hier ist durch die fehlende Korrelation der beiden Elektronen die sich ergebende Verteilung
achsensymmetrisch zur Impulsachse des ersten und des zweiten Elektrons.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Das grundsétzliche Ziel des in dieser Arbeit vorgestellten Experiments ist die kinematisch voll-
stdndige Untersuchung der Zwei-Photonen Doppelionisation. Dazu wurden mit Hilfe des in dieser
Arbeit beschriebenen experimentellen Aufbaus mehrere Messungen an Helium und Neon durch-
gefiihrt. Die beiden dabei beobachteten Reaktionsmechanismen, der direkte und der sequentielle
Prozess, wurden im zweiten Kapitel dieser Arbeit von theoretischer Seite her betrachtet. Hierbei
wurde anhand der allgemeinen Eigenschaften dieser Prozesse einerseits erlautert wie diese z.B.
anhand der Intensitdtsabhéngigkeit ihrer jeweiligen Ionisationsrate experimentell nachweisbar
sind. Andererseits wurde im Hinblick auf die angestrebte kinematisch vollstédndige Untersuchung
aufgezeigt unter welchen Vorraussetzungen diese beiden Prozesse trennbar, und somit individuell
studierbar sind.

Von experimenteller Seite her erfordert die Untersuchung der Zwei-Photonen Doppelionisati-
on hochintensive Strahlung im XUV-Bereich, welche im beschriebenen Experiment vom Freie-
Elektronen-Laser in Hamburg (FLASH) zur Verfiigung gestellt wurde. Dieser ist zusammen mit
dem verwendeten Spektrometer, einem sogenannten Reaktionsmikroskop, im dritten Kapitel die-
ser Arbeit beschrieben. Bei einem Reaktionsmikroskop bietet sich auf Grund der geschickten
Kombination aus Elektronen- und Ionenflugzeitspektrometer mit jeweils ortsauflésenden Detek-
toren die Moglichkeit alle drei Impulskomponenten der bei einer Ionisationsreaktion entstehenden
geladenen Teilchen zu messen [8]. Dabei wird der Impuls der Teilchen anhand der Zeitdifferen-
zen zwischen den Spannungssignalen rekonstruiert, die die Teilchen in den Detektoren auslo-
sen. Dieser Rekonstruktionsprozess ist jedoch nur unter der Bedingung moglich, dass keines der
Spannungssignale eines einzelnen Teilchens verloren geht. Dabei ist die Anzahl der Signalverluste
abhéngig davon, wieviele Teilchen pro Zeiteinheit auf den Detektoren auftreffen, denn Verluste
sind im wesentlichen auf das Uberlappen zweier Signale zuriickzufiihren. Hierbei tritt bei der Un-
tersuchung der Zwei-Photonen Doppelionisation folgendes Problem auf: Da sich nicht vermeiden
lasst, dass neben der Doppelionisation auch andere lonisationprozesse auftreten, deren Fragmen-
te ebenfalls detektiert werden, fiihrt ein Verhéltnis der Wirkungsquerschnitte von Einfach- und
Doppelionisation von etwa Tausend zu Eins bei einem Wert von ca. 100 Hz fiir die maximale
Wiederholrate des FLASH dazu, dass die Anzahl der pro Einzelpuls erzeugten Reaktionen im
Vergleich zu fritheren Experimenten mit Reaktionsmikroskopen deutlich erh6ht werden muss, um
innerhalb der begrenzten Strahlzeit Daten mit ausreichender Statistik zu sammeln. Unter diesen
Bedingungen sind die in der Vergangenheit verwendeten Datenaufnahmesysteme nicht mehr in
der Lage einen grofsen Teil der detektierten Signale in Echtzeit zu verarbeiten. Daher wurde
bei den durchgefiihrten Messungen ein neuartiges Datenaufnahmesystem verwendet. Dieses ver-
schiebt im Gegensatz zu seinen Vorgangern die Identifikation der Signale auf die anschliefende
Datenanalyse, indem es den gesamten Spannungsverlauf an den verschiedenen Ausgangskanélen
der Detektoren aufzeichnet. Es wurde erldutert wie es dabei durch den Einsatz von geschickten
Identifikationsalgorithmen theoretisch moglich ist selbst sich iiberlappende Signale zu trennen
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und damit die Anzahl der Signalverluste deutlich zu reduzieren. Im Rahmen dieser Arbeit wur-
den verschiedene solcher Identifikationsalgorithmen getestet und dazu ihr Verhalten an kiinstlich
erzeugten Signalen studiert. Dabei wurden sowohl fiir die Zeitauflosung als auch fiir den minimal
erforderlichen Abstand zweier Signale Werte ermittelt, die besser sind als die Werte von bisher
verwendeten Datenaufnahmesystemen, jedoch deutlich hinter den theoretischen Moglichkeiten
zuriickblieben. Dies wurde auf den Einfluss des intrinsischen Rauschens auf den Signalleitungen
sowie die konzeptionellen Einschréankungen der verschiedenen Identifikationsalgorithmen zuriick-
gefiihrt.

Trotz dieser Einschrankungen war es jedoch erstmals moglich alle drei bei einer Zwei-Photonen
Doppelionisation entstehenden Teilchen in Koinzidenz zu detektieren. Dies ist ein erster wichtiger
Schritt fiir die kinematisch vollstandige Untersuchung vielfaltiger durch FEL-Strahlung induzier-
ter atomarer oder molekularer Prozesse deren Studium momentan durch zu geringe Zéhlraten
verhindert wird, sei es auf Grund ihrer Wirkungsquerschnitte oder der zu geringen Wiederhol-
rate der FEL Strahlungsquelle. So konnte bei der Untersuchung des sequentiellen Prozesses der
Zwei-Photonen Doppelionisation anhand der Impulsverteilungen der koinzidenten Elektronen
klar nachgewiesen werden, dass dieser Prozess ohne, oder nur mit dufserst schwacher, Korrelation
der beiden emittierten Elektronen ablduft.

Dariiberhinaus wurden die ersten differntiellen Messungen zum direkten Prozess bei Helium
und Neon préasentiert. Dabei konnten anhand der Impulsverteilungen der detektierten Ionen
erste Riickschliisse iiber die Aufteilung der Energie zwischen den beiden emittierten Elektronen
gezogen werden. Auf Grund der vielfaltigen Abhéngigkeiten dieser Ionenimpulsspektren waren
jedoch belastbare quantitative Aussagen nicht mdoglich.

Bedingt durch den im Vergleich zum sequentiellen Prozess um mehrere Grofenordnungen kleine-
ren Wirkungquerschnitt war in den bisherigen Messungen zum direkten Prozess keine Untersu-
chung der Elektronen moglich. Daher ist fiir zukiinftige Messungen geplant durch einen fokusie-
renden Spiegel die Intensitit des FLASH-Lichts im Reaktionsvolumen deutlich zu erhéhen. Dies
flihrt auf Grund der Nichtlinearitit des direkten Prozesses zu einer deutlichen Vergréferung des
Verhéltnisses von Doppel- zu Einfachionisation und damit trotz gleicher Gesamtzahlrate zu einer
Steigerung der detektierten kionzidenten Doppelionisationsereignisse. Dadurch sollte es moglich
werden die grundlegenden Fragen, hinsichtlich der Energieaufteilung und der Korrelation der
Elektronen, die sich bei der Beschreibung des direkten Prozesses stellen zu beantworten.

Im Hinblick auf die geplanten Anwendungen des FLASH zur Untersuchung komplexer Mole-
kiille und Festkorper besteht ein weiteres Ziel zukiinftiger Messungen in der Untersuchung der
Zwei-Photonen Doppelionisation bei einfachen Molekiilen. Dazu wurde bereits eine Messung mit
Stickstoffmolekiilen durchgefiihrt deren Auswertung zum Zeitpunkt dieser Arbeit noch andauert.
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