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1 Einleitung 1

1  Einleitung

Die neueren Entwicklungen der Lasertechnik erméglichen es, neue Fragestellungen auch
experimentell zu untersuchen. In dieser Arbeit geht es um die Frage nach dem Verhalten von
Atomen in einem starken elektromagnetischen Strahlungsfeld. Das Feld, das ein Elektron in
einem Wasserstoffatom auf der ersten Bohrschen Bahn wahrnimmt, entspricht der atomaren
Einheit der elektrischen Feldstarke, namlich 514x10"Vm*, der typischen Feldstarke eines
Elektrons im Vaenzorbital der meisten Atome. Wird nun ein Atom in ein aul3eres Feld mit
sehr hohen Feldstérken gebracht, so wird die Elektronenbewegung nicht mehr durch die
atomare Attraktion des Kerns dominiert, sondern vielmehr gewinnt das auf3ere Feld mit
zunehmender Feldstérke einen entscheidenden Einfluf3.

Das Interesse gilt folglich der Wechselwirkung zwischen Materie und hochintensiver Laser-
strahlung, die die optischen Eigenschaften der Materie verandert. Diese ,, Nichtlineare Optik*
schliefdt die Reaktion von Atomen auf elektomagnetische Strahlung ein, die eine drastische
Veranderung der atomaren Struktur zur Folge hat. Es sind aso neue Eigenschaften der
Materie zu beschreiben, die das Resultat einer Wechselwirkung mit hoher Strahlungsintensitét
sind.

Eine Moglichkeit der Reaktion eines Atoms auf ein auf3eres elektromagnetisches Feld ist
seine lonisation. Dieser Prozef3 wird as Multi Photon lonisation, MPI, bezeichnet, wenn
mehr als ein Photon fr die lonisation bentétigt wird. Der relativ zum Elektron sehr schwere
Atomkern st bei der Photonenabsoption fir die Impulserhaltung unverzichtbar, wahrend fast
die gesamte kinetische Energie der 1onisationsprodukte vom Elektron aufgenommen wird.

Ein Ruckblick auf die Entwicklung dieses Forschungsgebietes beginnt bei der theoretischen
Voraussage von Goeppert-Mayer 1931 [GOE 31] Uber die Mdglichkeit einer 2Photonent
lonisation. Der Wirkungsquerschnitt einer derartigen Reaktion ist alerdings auf¥erordentlich
klein, so dal? eine sehr intensive Strahlungsquelle fir diesen Prozef3 erforderlich ist. Erste
Experimente wurden mit Strahlung im Radiowellenbereich von Hugh und Grabner 1950
durchgefihrt [GRA 50]. Mit der Entwicklung des Lasers Anfang der 60er Jahre wurde es
dann moglich, ausreichend hohe Intensitéten fir einen Mehrphotonenprozel3 zu erzeugen, der
zu einer lonisation flhren konnte. Kaiser und Garrett [KAI 61] wiesen eine 2Photonent
ionisation am CaF, nach und ein Jahr spéter, 1962, war es Abella [ABE 62], der eine

2-Photonenanregung des °D*?Zustandes von Césium detektierte. Hall photoionisierte Jod mit
einem 2-Potonenprozef3 1965 [HAL 65]. Die Photoionisation von Edelgasen gelang Voronov
und Delone 1965 [VOR 65] mit dem Ergebnis, dai? die loniationsrate mit s 1" von der
Intensitét des Lasers abhangig ist ( sn: generalisierter Wirkungsquerschnitt, IN : Intensitét,
Index N : fUr N-Photoneniibergang ). Agostini et a. konnte 1968 [AGO 68] dieses Resultat
verifizieren. Das Resiimee dieser Forschungen ist die Bestdtigung, dal3 es sich bei der
Multiphotonenionisation um einen hoch nichtlinearen Prozef3 handelt. Weitere Experimente
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und Entwicklungen theoretischer Modelle folgten 1975 von Lecompte [LEC 75], 1979 von
Zoller und Dixit [ZOL 79] und Lambropoulos et a. 1980 [DIX 80]. 1976 konnten von Martin
und Mandel [MAR 76] zum erstenmal Elektronen statt lonen detektiert werden. Diese
Methode, angewandt von Agostini 1979 [AGO 79], fuhrte zu der Entdeckung eines neuen,
von der Theorie nicht vorhergesagten Effektes, den Gontier im darauffolgenden Jahr mit
Above Threshold lonisation, ATI, bezeichnete [GON 80]. Es war eine Multiphotonen
ionisation von Xenon, deren Photoel ektronenspektrum zwei Elektronenmaxima zeigte, das fir
eine 6-Photonen und ein weiteres fir eine 7-Photonenionisation.

Kruit's Experiment 1983 [KRU 83] mit Intensititen von 10%Wom ?dokumentierte eine
ganze Serie von Elektronenspektren mit vielen Maxima im Abstand der Photonenenergie, bel
denen das dominate Elektronenmaximum zu hoheren Elektronenenergien hin verschoben und
was mit dem storungstheoretischen Ansatz nicht erklarbar war. Ein neuer theoretischer
Ansatz, der die Strahlung nicht mehr als Storung interpretierte, |6ste dieses Problem. Erstmals
von Keldysh 1965 [KEL 65], ausgehend von Rechnungen von Volkov 1935 [VOL 35],
beschrieben und von Faisal 1973 und Reiss zum nicht stérungstheoretischen Modell
erweitert, ist die KFR — Theorie fir die Beschreibung der Prozesse fir hohere
Strahlungsintensitéten geeignet.

1987 zeigte das Experiment von Freeman erstmals eine Substruktur im Elektronenspektrum
[FRE 87], die ebenfalls durch ein Modell ohne stérungstheoretischer Basis erklérte wurde.
Durch die Berlcksichtigung einer intensitétsabhangigen Verschiebung atomarer Niveaus,
dem AC-Starkshift, wird ene ,Resonant Enhanced M ulti Photon lonisation*, REMPI,
ermoglicht. Auch dieser Schritt war durch eine Weiterentwicklung der Lasertechnologie
ermoglicht  worden, denn es wa die Verkirzung der Pulsdauer in den
Subpikosekundenbereich, die es erlaubte, die bisher beobachteten , breiten“ Energiespektren
aufzulosen. Entscheidend ist dabel, dal3 der Laserpuls in diesem Fall den Wechse-
wirkungsbereich bereits verlassen hat, wenn das Elektron die Wechselwirkungszone verl &,

Viele Untersuchungen wurden, aus experimentellen Grinden, vorwiegend an Edelgasen
[EDGA] und Alkaliatomen [ALKALI] durchgefiihrt. Experimente am Wasserstoffatom sind
nur von wenigen Gruppen [HYDR] versucht worden, denn die Erzeugung von atomarem
Wasserstoff und die Detektion der relativ geringen Signale stellt nicht nur hohe
experimentelle Anforderungen sondern erfordert auch zusétzliche apparative Komponenten.

Atomarem Wasserstoff aber kommt eine besondere Bedeutung zu, da er als einfachster
Testfall fur ale theoretische Modellberechnungen dient. 1973 wurde von M. LuVan [LUV
73] atomarer Wasserstoff bel einer Wellenldnge von 530 nm untersucht. Es handelte sich um
eine nichtresonante 6Photonen Multiphotonenionisation. Den resonanten Prozef3, REMPI,
am Wasserstoff detektierte Kelleher [KEL 85] erst 12 Jahre danach mit einer Strahlung von
365 nm fir die 3-Photonenresonanz 1s > 2p. Experimente von Muller et a. [MUL 86]
schlossen sich 1986 fir eine 3-Photonenresonanz 1s > 3p bei einer Wellenlénge von 284 nm
an. Ihm gelang im Rahmen dieser Experimente auch erstmals der Nachweis eines ATI-
Prozesses am Wasserstoffatom.

Die winkelselektive Erfassung der emittierten Elektronen einer Multiphotonenionisation
stellt eine weitere Moglichkeit dar, durch diese detaillierteren Informationen den
lonisationsprozef’ besser zu verstehen und die Relevanz theoretischer Modelle zu beurteilen.
Resonante atomare Zwischenniveaus, die die lonisation wesentlich beeinflussen, kdnnen
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direkt Uber die Partialwellen, die zu einer Winkelverteilung beitragen, identifiziert werden
[LAM 76]. Erste Messungen wurden 1974 von Edelstein et a. [EDE 74] am Natrium
durchgefihrt.

Die MPI — Experimente, die bisher in Bielefeld ausgefiihrt wurden, haben sich, zundchst
unter Verwendung eines Lasersystems im Nano- und Pikosekundenbereich, auf die
Untersuchung von Natrium, Strontium und den Edelgasen Xenon und Krypton beschrankt.
Diese Versuche wurden dann durch die Verwendung von atomarem Wasserstoff erweitert, bis
schliefflich ein Lasersystem mit einer Pulsdauer <10 *sec ( Subpiko ) zur Verfiigung stand,
mit dem eine detaillierte Auflésung der Spektren moglich war (Verdffentlichungen seit 1990 :
[BI EX] ). Der Unterschied dieser kurzen Pulse zum Nanosekundenbereich ist, dal3 die
Elektronen nicht mehr mit einem Laserfeld nach der lonisation wechselwirken, sondern sich
von dem lon mit genau der kinetischen Energie entfernen, die sie als UberschulRenergie aus
dem Multiphotonenprozef3 besitzen. 1993 wurde eine weitere Ausbaustufe des Lasersystems,
die Endverstarkung des Laserpulses durch eine Bethune Zelle, beendet. Eine
Leistungserhbhung um den Faktor 5 erdffnete neue Mdoglichkeiten, Multiphotonen -
Experimente durchzuf Uhren.

Gegenstand dieser Arbeit ist eine Untersuchung von Multiphotonenprozessen an atomarem
Wasserstoff und an dem Edelgas Xenon. Mit der, im Vergleich zu bisherigen Untersuchungen
hohen Intensitét ist es moglich, Photoelektronen mit htheren Energien zu erzeugen und deren
Winkelverteilung zu detektieren. Die Energie des Laserpulses von 2,5 Millijoule bei 610 nm
ist fir die Erzeugung der 2. Harmonischen ( 305 nm ) ausreichend, so dal3 auch in diesem
Wellenléngenbereich Messungen maglich sind.

Ein weiteres Experiment beschéftigt sich mit der Fragestellung, ob neben der
Multiphotonenionisation Atome in einem intensiven Laserpuls in Rydbergzustanden
»Uberleben” kodnnen. Die Messung soll dokumentieren, welchen Anteil dieser Prozef3 relativ
zur Gesamtionisation hat und welche Rydbergzustande besetzt werden.

Da die Laserintensitdt die Erzeugung harmonischer Wellenldngen mit ausreichender
Intensitét erlaubt, ist es moglich, ein Experiment durchzufihren, bei dem zwel Laserpulse
unterschiedlicher Frequenz einen MPI-Prozef3 iniziieren. Beide Wellenléngen sind Vielfache
voneinander, so dal3 auch eine feste Phasenbeziehung zwischen den beiden Strahlungsfeldern
besteht. Diese kann aber auch variiert werden Das Ziel dieser fur atomaren Wasserstoff
ersten Messungen dieser Art ist es, die Beeinflussung der ATI-Spektren durch
bichromatischer Felder zu studieren.

Die lonisation in intensiven Strahlungsfeldern kann mit steigender Intensitét in den MPI-,
den Tunnel-, den ,over the barrier-“ und den Stabilisationsbereich aufgeteilt und mit dem

Keldysh-Parameter g =./2w 2| o/ 1 (w: Frequenz, Ip : lonisationspotential | : Intensitét des

Feldes ) zugeordnet werden. Der Wert von g kann als de Zeit in Einheiten der optischen
Zyklen interpretiert werden, die ein Elektron bendtigt, um die Potentialbarriere ,, zwischen"
Atom und Laserfeld zu durchtunneln. Fir den Tunnelbereich ist der Wert des Keldysh
parameters g <1, fur den MPI-Bereich g >1. Obwohl unser Bicolor-MPI-Experiment mit
g » 2 eindeutig dem Bereich der Multiphotonenionisation zugeordnet werden mul3, sind, wie

wir zeigen werden, auch Charakteristika der Tunnelionisation zu beobachten.
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2 Grundlagen

2.1 Multiphotonenionisation

Als Photoionisation bezeichnet man einen Prozef3, bei dem ein Atom ein Photon aus einem
elektromagnetischen Strahlungsfeld absorbiert und dabei ionisiert wird. Ein Teil der
Photonenenergie wird dazu genutzt, die lonisationsschwelle zu Gberwinden. Die verbleibende
Restenergie geht aufgrund der Erhaltungssétze fur Energie und Impuls als kinetische Energie
auf das Elektron Uber, da die Masse des lons zu groR3 ist, um seine Geschwindigkeit
wesentlich zu verdndern. Diesen elementaren Vorgang beschreibt die Gleichung des
Photoeffekts von Einstein:

E=hn- E, (21-1)

dabei it E : kin. Energie, E, : lonisationsenergie, hv : Photonenenergie

Ist aber die Photonenenergie fur eine direkte lonisation nicht ausreichend, kann eine M ulti-
Photonen-lonisation ( MPI ) stattfinden. Bei diesem Vorgang werden mehrere Photonen
absorbiert, so da3 in der Summe eine hinreichend hohe Energie fir die lonisation zur
Verfigung steht. In der Low Order Pertubation Theorie ( LOPT ) hat man folgende
Vorstellung des Prozesses gewonnen, siehe Bild 21.1:

F 3
"""" F O w=e
_______ J O a=1 ATI
o Ned | S
&0 Ionisationspotential
| ) ______
=
53}
MPI
——————— i------- virtueller Zustand
fm
Grundzustand

Bild 21.1 : Uber virtuelle Zwischenzusténde absorbiert das Atom Photonen, bis die |onisationsschwelle erreicht
ist. Werden mehr Photonen absorbiert als fur die lonisaion benttigt werden, heifdt dieser Prozel3 Above
Threshold lonisation, ATI.
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Es werden quantenmechanisch erlaubte, virtuelle Energieniveaus ( keine Eigenzustande des

Atoms ) mit einer auRerordentlich kurzen Lebensdauer besetzt : eine grobe Abschdtzung mit
Hilfe der Heisenberg — Unscharferelation DE x Dt » 7 fuhrt zu einem Wert, der umgekehrt
proportional des Abstandes zum néachsten Eigenzustandes DE, also kleiner als die Dauer eines
optischen Zyklus » 10 ®sec ist. Wahrend dieses Zeitraumes muR ein weiteres Photon zur
Verfigung stehen, um das nédchste (virtuelle) Niveau zu ereichen. Es sind drei
unterschiedliche Konstellationen maoglich :

Ist der energetische Abstand DE der Zwischenzustdnde vom néchsten Eigenzustand
des Atoms sehr grof3, so ist ein intensives Feld erforderlich, um diesen Prozef zu
ermoglichen. In einem vereinfachten Bild bedeutet das, dal3 eine hohe Photonendichte im
Wechselwirkungsbereich vorhanden sein mul3, um in der kurzen Zeit eine hinreichend
grof3e Wahrscheinlichkeit fir eine Absorption zu erreichen.

Wenn dieser Abstand DE sehr Kklein ist, entspricht der Eigenzustand angenghert der
Energie des Zwischenzustandes. Hier ist Dt entsprechend gréfer, d.h. die Lebensdauer
sehr viel langer als im nichtresonanten Fall. Man spricht bei diesem Verlauf von der
Resonant- Enhanced-M ulti- Photor+l onisation ( REMPI ). Die Intensitéten, die fur diese
lonisation bendtigt werden, sind relativ gering, da die Rate fUr eine resonante Anregung
sehr viel hoher ist as bel den Prozessen der ersten Gruppe. Das Elektron kann in dem
angeregten Zustand auf das néchste Photon ,, warten®.

Eine weitere Situation stellt die Position des Zwischenzustandes im Kontinuum dar.
Diese Zustande sind, wie es der Name schon andeutet, kontinuierlich und kdnnen daher
mit beliebigen Photonenenergien erreicht werden. Fir eine weitere Photonenabsorption ist
alerdings die Wechselwirkung zwischen Elektron und Kern bedingt durch die Impuls-
erhaltung unbedingt erforderlich und so fihrt die VergrofRerung des Abstandes zwischen
Elektron und Kern zu einer drastisch reduzierten Moglichkeit des Atoms, ein Photon zu
absorbieren. Prozesse dieser Art werden als Above Threshold lonisation ( ATI )
bezeichnet.

Das allgemeine Verhalten eines Elektrons im Strahlungsfeld a3t sich in der klassischen

Elektrodynamik mit der Hamiltonfunktion beschreiben :

Sl e g0 _
H_E‘g‘% CA(r',t)z ef (r.t) (21-2)

Der Impuls wurde Her gegeniiber der freien Bewegung durch das ,,Prinzip der minimalen
Kopplung” ( 21-3 ) gedndert [FAI 87]. Erlaubt ist diese Reduzierung, da ein Einsetzen in die
kanonischen Gleichungen die korrekte Bewegungsgleichung ( LorentzGleichung ) ergibt.
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P® p- —A (21-3)

olom

Diese  Wechselwirkung des Elektrons mit dem auferen Feld kann durch eine erste
Quantisierung semiklassisch formuliert werden, d.h. dal3 das atomare System quanten
mechanisch beschrieben wird, wahrend fur das Feld eine klassischer Betrachtung gewahlt
wird. Begrundet wird diese Vereinfachung mit den sehr hohen Photonendichten, die fur diese
Prozesse nétig sind. Die Photonenanzahl kann daher als kontinuierliche Variable aufgefalit
werden. Die Schrédingergleichung lautet :

2

LTy _€lae e u
el ®_ CR0 21-4
|hﬂty(r,t) S g~ AS efgly(r,t) (21-4)

Da die Ortsabhangigkeit des Feldes in diesem Fall vernachlassigbar ist, kann als Verein
fachung die Dipolndherung Anwendung finden :

+o. (21-5)

mit k: Wellenvektor Eine Abschézung der Grofdenordnungen der Wellenlange zum
Atomdurchmesser mit ka, <<1, also mit k™* : 600nm = 6x10"° cmund a,=05x 10 °cm
erlaubt diese Naherung.

Die theoretische Behandlung der MPI erfolgte zundchst, wie oben bereits angesprochen, mit
dem LOPT Ansatz. Die Idee dieses Modells ist, den Einflul? des elektromagnetischen Feldes
als eine zeitabhangige Storung V (t) aufzufassen, d.h dai’ eine Entwicklung der Ubergangs-
amplitude in Potenzen des Wechselwirkungsterm V(t) gemacht wird um den niedrigsten
nichtverschwindenden Term des N-Photonenrozesses zu erhalten. Es muf3 grundsétzlich bei
diesem Modell darauf geachtet werden, dal3 die Stérung klein gegeniber den weiter
auftretenden Potentialen ist. Die entsprechende Schrodingergleichung lautet :

ih%y (1) =[Ho +V(O) (1) (21-6)

mit [H,+V(t)] = H(t) (21-7)
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Das Zid ist es, Ubergangsamplituden A%N) eines (N )-Photonenprozesses bzw. die
experimentell meRbare Wahrscheinlichkeitsamplitude fir einen Dn-Ubergang in der

niedrigsten nicht verschwindenden Ordnung vom Anfangszustand |i > zum Endzustand
| f > zufinden:

2

,.N 2N
AN = 2B o - w, - DTS | =0 (218
ehg e2g

A%N): Ubergangsamplitude Tf(iN) . Ubergangsmatrixelemente wobel die niedrigste
Ordnung, hier eine ( N )-Photonenabsorption, betrachtet wird.

Fur den Ubergang in das kontinuierliche Spektrum definiert man als , differentielle Rate” :

aw™ 2"
fi :ng}a = |-|-(N)|2

2 - fi ( 21'9)
&5

fuar  w;,-w; -Dnw=0 (21-10)

Die Abhangigkeit dieser Rate von der Intensitdt ist in E enthalten und entspricht der
Beziehung :

=— ¢ (21-11)

d.h. die Rate fir einen ( N )—Absorptions (-Emissions) Prozef3 wéchst in der LOPT mit |V .

Der Gultigkeitsbereich der LOPT-Theorie ist allerdings, wie schon erwahnt, eingeschrankt.
Ausgehend von der Forderung, dal3 der erste Term der Stérungsreithe der dominierende sein

muB, ergibt die grobe Abschétzung der Ubergangsmatrixelemente Tf(i'”z) das Verhdtnis des
ersten zum zweiten Term. Der zweite Term sollte einen Wert der maximal 1% des ersten
Terms betrégt aufweisen. Bei einer Photonenenergie von 1eV ist dieses Verhdltnis von der
GroRenordnung O (1) fir Intensititen von » 10*Wem? - d.h. die LOPT ist bis zu einer
Intensitét von etwa 10%Wem ? anwendbar.
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Eine weitere Einschrénkung der Gultigkeit des LOPT Modélls ist die Frequenzabhéngigkeit.
Ist die Energie des Feldes so gewahlt, dal3 durch die Absorption ein Eigenzustand des Atoms
erreicht wird, kann das LOPT-Modell die experimentellen Ergebnisse nicht erkldren. Bild
21.2 gtellt diese Bereiche (w ;) dar. Der Grund fur diese Problematik liegt in der Konstruktion
des Ubergangsmatrixelements Tf(iN) . Die hier enthaltene Greensche Funktion, der Propagator,

verschwindet in dem Fall einer Resonanz mit einem Eigenzustand. Die Amplitude der
Ubergangswahrscheinlichkeit divergiert.

Die LOPT versagt insbesondere auch dann, wenn die Verschiebung atomarer Energie-
niveaus im Laserfeld mit der Photonenenergie vergleichbar wird.

W, ,
i1 i2 i3

Energie

Thergangsrate In'W

Bild 21.2: Die schwarz markierten Bereiche W ;, sind Resonanzen, dieim LOPT —Modell nicht definiert sind.

Schliefdlich sind mit zunehmender Laserintensitét Effekte beobachtet worden, bei denen das
Bild der LOPT ganzlich versagt : hohe kinetische Elektronenenergien, die keine andere
Erklérung zulassen als die Absorption von mehr Photonen als fur die lonisation erforderlich
sind. Hat sich aber das Elektron vom Kern entfernt, so ist es aufgrund der Impulserhatung
nicht mehr in der Lage, Photonen zu absorbieren. Das Bild der virtuellen Zustande, d.h. die
sukzessive Absorption von Photonen, kann das Phdnomen der Above Threshold |onisation
(ATI) demnach nicht mehr erklaren.
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2.2 Above Threshold lonisation

Eine Messung von Agostini 1979 [AGO 79] an Xenon zeigte ein zweites Elektronen
maximum, das energetisch genau um die Energie eines Photons vom ersten entfernt
auftauchte. Dieser von Gontier [GON 80] als ATI bezeichnete Effekt besagt, dal3 das Elektron
in der Lage ist, mehr as nur die zur lonisation erforderliche Energie, bzw. die zur lonisation
bendtigten Photonen ( N ) zu absorbieren. Bei der Photonenabsorption kann eine ganze Serie
von Maxima entstehen, die jewells durch den Wert der Photonenenergie getrennt sind. Es
werden (N + S) Photonen absorbiert, vgl. Bild 22.1, wobel S die Anzahl der absorbierten
Photonen z&hlt, die Uber eine einfache lonisation hinaus absorbiert werden kdnnen.

151
e
&
Ell]— 88 T 10
3 8T Tﬂ 18
56 __s-j%i 17
- 55 = % 16
:5 5 54 ——— 2 15 A= 1064nm
g2 O3 — 14 he = 1.165eV
* 13
51 % 12
S0 2 11
0 4 10
F g
4 8
F 3 'T
4 6 E
4 5 ;
i 4 T
T 3
T 2
T 1
xf(sn’y {, D _ T T Ti3lev
12 i

Bild 22.1 : Xenon ATI - Elektronenspektrum [FRE 86]. Es zeigt die Absorption von S zusétzlichen Photonen
oberhalb der ungestorten 1onisationsschwelle.

Kruit et.al. beschrieb 1981 ein weiteres Phanomen, das die LOPT ebenfalls nicht erklart.
Statt eines fortlaufenden Intensitétsabfalls der Elektronenmaxima mit zunehmender Energie,
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hat er ein Spektrum gemessen, dessen Intensitétsmaximum nicht bel dem Peak niedrigster
Energie liegt [ KRU 81 ]. Bild 22.1 zeigt ein Xenon Spektrum, in dem beide Effekte
verdeutlicht werden [ FRE 86 ]

Der Prozef3, der dies ermoglicht, kann, wie erwahnt, nicht der einer sukzessiven
Photonenabsorption sein. Ein Erklérungsansatz, die ,, Simpleman’s Theory”, war 1988 von
H.B. van Linden van den Heuvell und H.G. Muller versucht worden [ LIN 88 ]. Aufgrund der
hohen Anzahl der Photonen ging man davon aus, dald eine klassische Formulierung als
Grenzfall der Quantenmechanik fur dieses Modell fir eine qualitative Beschreibung
Anwendung finden kdnnte. Das Verhaltens eines Elektrons nach der lonisation des Atoms
wird wie das eines freies Teilchen aufgefald, das in einem elektromagnetischen Feld
beschleunigt wird. In diesem Modell wird das Atom aso lediglich as Elektronenquelle
gesehen und der lonisationsproze’ selbst vernachlassigt.

Im nichtrelativistischen Fall wird das Elektron durch das sich harmonisch dndernde Feld zu
einer Oszillation, der Quiverbewegung, gezwungen. Fur eine linear polarisierte Welle kann
die Integration der Newtonschen Bewegungsgleichung die Geschwindigkeit und Amplitude
des Elektrons darstellen:

v(t) = ——E,(snwt - snwty)+\, (22-1)

g: Ladung des Elektrons, m,:Masse des Elektrons, E : Amplitude, w : Kreisfrequenz,
v(t) : Geschwindigkeit des Elektrons, Vv : Geschwindigkeit des Elektrons bei to

Experimentell kann nur die mittlere zeitabhéngige kinetische Energie detektiert werden,
also das Quadrat des Ausdrucks ( 22-1) :

U=U, +U,(1+2sin’wt, ) - [BU,U, sinwt, (22-2)
mit der potentiellen ponderomotiven Energie :

_ 9’Eg

U 2
4mw

p

(22-3)

Die Quiverbewegung stellt hier die Moglichkeit des Elektrons dar, Energie aus dem Feld zu
akkumulieren, die hoher as die Photonenenergie ist. Obwohl es sich um eine klassische
Beschreibung handelt und daher eine Photonenabsorption fur ein freiles Elektron unmdglich
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ist, kann aufgrund der Heisenberg Relation eine Absorption fur eine kurze Dauer ( kirzer ds
eine optische Periode ) dtattfinden. Es stellt fir diese kurzen Zeiten ebenfalls keinen
Widerspruch dar, wenn das Elektron die Quiverenergie in kinetische Energie umwandelt, mit
der es sich dann vom Kern entfernt.

Bel starken Feldern und niedrigen Frequenzen wird diese lonisation, eine Superposition des
Coulombfeldes mit dem Laserfeld, as , Tunneling” bezeichnet. Corkum hat dieses Modell,
die ,, Simplemans Theorie“, anhand eines Experiments erfolgreich verifiziert [ COR 92 ].

Tunnelionization

E
\\__,5‘"‘& o Z
RN
i
h

Bild 22.2 : zeigt Elektronen in einer Uberlagerung von Coulombpotential und momentanen EFeld in z-
Richtung. Die Tunnelionisation ty, findet kurz unterhalb der Potentialbarriere bei der Ehergie E statt, die kleiner
als das lonisationspotential ohne Strahlungsfeld ist.

Der wesentliche Unterschied dieses Modells im Vergleich zur LOPT ist, dal3 hier das
Laserfeld nicht mehr as Storung interpretiert wird, sondern dessen Wechsaelwirkung mit dem
Elektron die zentrale Bedeutung hat. Eine SMatrix Methode, die Keldysh, Faisal, Reiss
Theorie ( KFR-Theorie ), expliziert dieses quantenmechanische Verhalten, indem Wellen
funktionen eingefuhrt werden, die nun Zustande des Elektrons im Laserfeld beschreiben, ohne
aber das atomare Potentia zu berticksichtigen : die Volkow-Wellenfunktionen [VOL 35].

Diese Volkov-Wellenfunktionen y, haben die Form von ebenen Wellen mit einer

zusétzlichen zeitlich oszillierenden Phase d__ , die die Folgebewegung ( Quiverbewegung )
des Elektrons im Laserfeld beschreibt :

0sz !

y, = ele (/MBtd (22-4)
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Fur die Energie ergibt sich daraus ein zusétzlicher, von der Feldamplitude quadratisch
abhéangender Term :

_i: -
£y ==V, (22:9)

T ET,
Ep—]

Bild 22.3 : Anhebung der lonisationsschwelle E durch die ponderomotive Energie U

Dieser Term, U,, der in der LOPT nicht auftritt, wird vom Elektron als Potential

interpretiert, das zusétzlich zum lonisationspotential Uberwunden werden mul3. Das bedeutet,
da3 eine von der Intensitdt des Feldes abhangige Verschiebung der lonisationsgrenze
stattfindet :

U =—"=UC=—_~| (22-6)

Die Auswirkung dieses ponderomotiven Potentials ist, dal3 das erste Elektronenmaximum,
das in einem Spektrum erscheint, nicht unbedingt bei der Energie kZ /2=nw - E, erwartet
werden muf3.

Fur den speziellen Fall der Above Threshold lonisation, ATI, kann nun auch eine Erklarung
fur die experimentellen Ergebnisse gegeben werden. Statt der Photonenabsorption Uber
virtuelle Zwischenzustande, wird diese Absorption als ein Elementarschritt interpretiert. Als
Feynman Diagramm stellt sich dieser Schritt sehr anschaulich dar :
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H,

¢ X FElektron-Feld Wechsehsirkung
{ nicht-stirungstheoretisch )

H.

1
Bild 22.4: Feynman Diagramm einer Atom — Feld Wechselwirkung

Die Zustdnde vor und hinter der Vertex gehdren zu den erwédhnten unterschiedlichen
Reverenz-Hamiltonoperatoren :

atomarer-Hamilton Operator ~ H. :5— +V (22-7)

V olkov-Hamilton Operator H, :Zp_m +V, (22-8)

Die KFR-Theorie analysiert also, im Unterschied zur LOPT, die Wechselwirkung des
Elektrons mit dem Feld. Daraus ergeben sich folgende Konsequenzen :

® die Wechselwirkung des emittierten Elektrons mit dem Coulombpotential des Kerns wird
nicht mehr berticksichtigt. Experimentell aber ist die Coulombwechselwirkung wéahrend
des gesamten Zyklus prasent, sowohl im Anfangszustand k =-¥ (Pr8parationszustand)
als auch im Endzustand k = +¥ (im Detektor)

® cine Beriicksichtigung von Resonanzen ist, genau wie in der LOPT, nicht moglich. Der
Endzustand ( Volkovzustand ) und alle Zwischenzusténde in htheren Ordnungen liegen
ausnahmslos im Kontinuum.

® die Verschiebung der lonisationsschwelle hat nicht zur Folge, dald ebenfalls
Eigenzustdnde verschieben. Die KFR-Theorie geht von ungestorten Anfangszustanden
aus.

® die Berechnung der Rate, bzw. des Wirkungsguerschnitts fihrt zu Elektronenmaxima,
deren relative Signalstéarke zueinander nach einer Winkelintegration erklart werden
konnen. Der absolute Wert kann nicht korrekt bestimmt werden.

® Die Theorie ist am besten zur Beschreibung der Multiphotonenionisation von negativen
lonen geeignet
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2.3 Durch den AC — Starkshift induzierte Resonanzen bei der
Multiphotonenionisation in intensiven L aser pulsen

Experimentelle Daten, vgl. Bild 22.1 im Kap. 2.2, zeigten ein Verhalten des Spektrums, das
von dem bisher dargestellten theoretischen Modell der LOPT abweicht und auch nur teilweise
von der KFR- Theorie beschrieben werden kann. Die prognostizierte, mit zunehmender
Elektronenenergie sukzessive Abnahme der Signalintensitét der Elektronenmaxima kann
experimentell nicht verifiziert werden. Stattdessen findet man die grofite Signalstérke bei dem
mit S2 gekennzeichneten Maximum. Dieses Verhalten, dal3 das hochste Elektronensignal
nicht fir das SO- ATI- Maximum festzustellen ist, wird a's ,, peak-switching” bezeichnet.

Ausgehend von dem ponderomotiven Potential, das die Reaktion des Elektrons auf das hohe
elektromagnetische Feld der Laserstrahlung beschreibt, reagieren sowohl die lonisations-
grenze als auch atomare Eigenzustande auf das aufRere Feld mit einer energetischen
Verschiebung, die im folgenden Bild 23.1 skizziert ist :

Fin]
) I 4
=T AC -
@ o lonisations | w Starkshift ),
B | e Ll Tl
& | _| gebundemer | Starkshift
Fustand
Fieit
(a) (h)

Bild 23.1: (a) bei geringer Intensitét ist der Zwischenzustand nicht resonant mit der n-fachen Photonenenergie.
Verursacht durch eine Intensitétserhéhung tritt eine Verschiebung des atomaren Niveaus auf ( Starkshift ), die
den energetischen Abstand zum Grundzustand vergrof3ert den Eigenzustand in Resonanz zur Photonenenergie
bringen kann. (b) Ein Laserpuls mit einem gaussformigen zeitlichen Profil durchl&uft einen Intensitatsbereicht
von Null bis zur seinem Maximumund verschiebt aufgrund des AC-Starkshifts die Zustande entsprechend der
jeweils korrespondierenden Intensitét.

Theoretisch 18/% sich dieses Problem mit der Floquet- Theorie 16sen. Die wesentliche und
neue ldee dieses nicht-storungstheoretischen Modells ist es, den in der Zeit periodischen
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Hamiltonoperator mit Hilfe des Floquet — Theorems [FLO 83] fur Differentialgleichungen mit
periodischen Koeffizienten zu entwickeln. Dies ist mdglich, wenn von einem monochro-
matischen, periodischen Feld mit 2p /w ausgegangen werden kann.

Die Schrodingergleichung lautet :

a6 1y NARt

— =& .- ] 23-1

|ﬂty(r,t) gHatom(r) Celp,A(t)+ oo Ey(r,t) ( )
H

mit : Alt) = é%[e‘VM +ce.]

Fur den mit der Periode 2p /w periodisch zeitabhangigen Hamiltonoperator gilt:

H(t+t) =H(t) (23-2)
Das Zid ist es, ein System von zeitunabhangigen, stationéren Differentialgleichungen fur

dieLosung y (F,t) zu bestimmen. Mit dem Floguet — Theorem

y (F,t)= e (r,t) (23-3)

kann der Floquet-Hamiltonoperator entwickelt werden :
i 1G (0= () (23-4)
e te

Floquet-Hamiltonoperator H

Dieser Floquet-Hamiltonoperator ist ein stationares Gleichungssystem, das ein Eigenwert-
problem fur die Quas-Energie E, darstellt. Die zugehtrigen Losungen von ( 23-3 ) werden

als Quasienergie- bzw. Floguetzusténde bezeichnet.
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Die im Exponenten von ( 23-3 ) auftretende Energie E, ist zeitunabhangig und wird als
Quas — Energie bezeichnet. Seist fur Prozesse in intensiven Laserfeldern komplex :

EQ:E0+D-IEG (23-5)

E,: Energie des ungestorten Zustands, D : dynamische Starkshift des Zustandes im Feld
C/# :totale lonisationsrate.

Der Floguet — Hamilton Operator beinhaltet, im Gegensatz zu den storungstheoretischen
Modellen, die gesamte Information Uber das Atom Die Folge dieser vollsténdigen
Beschreibung ist, dal3 eine Untersuchung resonanter Prozesse und damit die Berechnung der
angesprocheren Substruktur der einzelnen ATI-Gruppen ermoglicht wird. Ein Vergleich mit
der LOPT, vgl. Bild 23.2, dokumentiert deutlich die gravierenden Unterschiede beider
Modelle. Die lonisationswahrscheinlichkeit des Wasserstoffatoms pro Zeiteinheit, C/7%, die
dem Betragsquadrat eines Floquetzustandes entspricht, nimmt proportional zu exp[- Ct/7 ] ab.
Bild 23.2 zeigt diese lonisationswahrscheinlichkeit fur atomaren Wasserstoff aus dem
Grundzustand H(1s) as Funktion der Strahlungsintensitét eines linear polarisierten
Laserfeldes, wobei die Ergebnisse des LOPT-Modélls fir die lonisation mit n = 12 bzw. 13
Photonen durch die beiden oberenKurvendargestellt sind. Die im darunterliegenden, mit dem
Floguet-Modell berechneten Graphen auftretenden Resonanzen sind Bereiche, in denen die
Quasienergie des Floguetzustandes im feldfreien Grenzfall in den Grundzustand des
Wasserstoffatoms tbergeht und als Funktion der Laserintensitédt Quasienergien anderer
Zusténde kreuzt [FRI 90], vgl. auch Bild 23.3. Ein weiterer Aspekt ist, dal3 die durch nicht-
storungstheoretische Rechnung ermittelte bnisationswahrscheinlichkeit, die beliebig viele
Photonen fUr den Prozef3 zul&l3, niedriger ist, als die durch das stérungstheoretische Modell
fir 12 bzw. 13 Photonen vorrausgesagten Werte.

Betrachtet man den Resonanzvorgang im Hinblick auf die Substruktur eines Elektronen
maximums, so ist neben der Intensitéts- auch eine Wellenlangenabhangigkeit gegeben. Die
Intensitétsabhangigkeit impliziert die Verschiebung der Zustdnde in Abhangigkeit vom
Zustand selbst und der Intensitét, vgl. Bild 23.3 - die Wellenlangenabhangigkeit ergibt sich
aus der Forderung, dal3 die Zusténde um ein Vielfaches der Photonenenergie getrennt sein
missen [CHI 84]. Rechnungen zu dieser Wellenléngerebhangigkeit sind fir atomaren
Wasserstoff und fur Strahlung im sichtbaren Bereich von Y. Gontier und M. Trahin fir
Zustdnde n 31 [GOT 89] und von L. Pan und C.W. Clark fir den Grundzustand [PAN 88]
vorgenommen worden.
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Ionisationsrate [a.u.]
ol
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Bild 23.2 : Diese von R. Potvliege und R. Shakeshaft [POT 89] erstellte Vergleichsgraphik, basierend auf einer
von ihnen durchgefiihrten numerischen Losung des Floguetmodells fir atomaren Wasserstoff, zeigt die totale
lonisationsrate von atomarem Wasserstoff H(1s) bei linear polarisierter Strahlung mit 1064 nm. Die oberen
Kurven, S=0 und S=1, zeigen integrierte Raten fur die 12+S Photonenionisation, gerechnet mit LOPT. Die
Pfeile markieren Intensitéten, bei denen der Realteil des H(1s) Floquet-Eigenwertes die 13- bzw. 14- Photonen
lonisationsgrenze schneidet. Ein Hinweis auf die KFR-Theorie macht deutlich, daf3 in diesem Modell die durch
Resonanzen erhohte lonisationswahrscheinlichkeit nicht berlicksichtigt wird. In diesem Zusammenhang ( fur
dieses Bild ) muf3 darauf hingewiesen werden, dal3 im verwendeten KFR-Modell die Coulombwechselwirkung
nicht berticksichtigt wird.

Die intensitétsabhangige Verschiebung der Zustdnde und die sich daraus ergebenen
Resonanzen konnen, wie oben beschrieben, mit dem Floquet-Hamilton-Operator bestimmt
werden.. Schematisch verdeutlicht die Graphik 23.3 die Entwicklungen der atomaren
Zusténde mit zunehmender Intensitdt und die resultierenden Resonanzen, die den Kreuzungs-

punkten der verschobene Zustande (E; - nw) mit dem Grundzustand 1s bei der korrespon
dierenden Intensitét 1, bzw. |1 entsprechen

Das folgende Bild 23.4 und Bild 24.2 im Kap. 2.4 zeigen die Positionen der Elektronen
maxima gerechnet von M. Crance et a. [CRA 90] zusammen mit den experimentellen Daten,
die am , Bielefeld-Experiment* von D. Feldmann et al. und H. Rottke gemessen worden sind.
Die Ergebnisse des Experiments, die as grau unterlegte Bereiche dargestellt sind, bestétigen
eine Ubereinstimmung fiir den Bereich der ersten ATI-Gruppe, wobei die von der Simulation
prognostizierten zu niedrigen Energiewerte der Signalmaxima auf die im Experiment
tatsachlich vorliegenden Eigenschaften des Laserpulses ( Raum und Zeitprofil, Intensitét und
Intensitétsverteilung ) zurtickfihrbar sein konnten.
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Quasi Energie

E; (ntl)o

¥

Intensitét

Bild 23.3: zeigt schematisch, flr welche Intensitét eine Resonanz fiir einen bestimmten Zustand erwartet werden
kann. Eine Verschiebung des Zustandes EJ- um -nw bzw. um —(n+1)w kann im Kreuzungspunkt mit 1s bei einer

Intensitét von |, bzw. |, ionisiert werden.

Nettoanzahl der absorhierten
Fhotonen

R - i
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I . .
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Bild 234 : Die von M. Crance [CRA 90] berechneten Positionen der Elektronenmaxima fir atomaren
Wasserstoff bei einer Wellenlange von 608 nm. q bezeichnet hier die Nettoanzahl der absorbierten Photonen.

Jedes Maximum ist mit der Notierung des feldfreien Ausgangszustandes bezeichnet. Die grau unterlegten
Rechtecke zeigen die Position der gemessenen Elektronenmaxima im ,, Bielefeld-Experiment* [ROT92]
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Realteil der Energie [a.u.]
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Bild 23.5: die totale lonisationsrate gerechnet fiir Wasserstoff H(1s) und lineare Polarisation bei 616nm [DOR
90] fur den Intensitétsbereich 0 bis 12 x 10expl3 W/cm?2.

Weitere Rechnungen von M. Dorr et a. [DOR 90] bestétigen im wesentlichen die
Simulationen von M. Crance. Eine Darstellung dieser Ergebnisse zeigt das Bild 23.5. M. Dérr
wahlt eine gednderte Darstellungsform, wobel die Nettoanzahl der absorbierten Photonen mit
gestrichelten vertikalen Linien eingezeichnet ist. Besonders der erste Bereich, d.h. die
Absorption von 7 Photonen, ist fir den Vergleich mit den experimentellen Daten von
Interesse. Eine VergroRerung darunter zeigt diese Substruktur deutlicher.



2.3 Durch den AC — Sarkshift induz erte Resonanzen 20

Intensitit Wicm?
14
02 04 06 08 10 12 xI0
L

17 -

15 |

13 -

Elektronenenergie [eV]

12 k
11 |

10 |- n=2 i

N
W
34

i

Bild 236: zeigt schematisch fir eine Strahlung mit der Wellenlange | = 610 nm die stark vereinfachte
intensitatsabhangige Verschiebung ( Starkshift ) der lonisationsgrenze und parallel dazu die der atomaren
Niveaus, wobei der Grundzustand 1s eine absinkende Entwicklung aufweist. Die gestrichelten horizontalen
Markierungen sind ( virtuelle) Zwischenniveaus fur die entsprechende Anzahl absorbierter Photonen N. Die
Starkverschiebungen fir n=2 und n =3 sind im folgenden Bild 23.7 dargestellt.

Das fur unser Experiment verwendete Schema der Starkverschiebung ist eine angenéherte
Form dieses Effekts. Wie schon angesprochen, kann fir hohere Drehimpul squantenzahlen ein
linear verlaufender Starkshift dieser Zusténde angenommen werden. Trahin et a. haben diese
Rechnung 1989 [TRA 89] fur das Wasserstoffatom durchgeftihrt. Lediglich der Grundzustand
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1sreagiert auf die zunehmende Feldintensitdt mit einer minimalen Absenkung ( einige meV ),
vgl. hierzu die Rechnung von C.W. Clark et al. [PAN 88] und Trahin et a. [TRA 89]. Mit
Hilfe der Bestimmung dieser Starkverschiebung ist eine Identifikation der madglichen
resonanten Zwischensténde durch die gemessenen kinetischen Energie der Elektronen
madglich.

Tonisatonsgrenze

14-M

— 3s
% 12f §3p
@ 3d
‘Eb

E 11 /Zp
g 2s
=

=

g 10 -

-

=

Ho L

Intensitit [xll]u Wicm?)

Bild 237 : Das Bild zeigt die von Trahin et al. [TRA 89] gerechnete Starkverschiebung fir die Zusténde
n=2,3,4 flr atomaren Wasserstoff bei einer Wellenlénge von 608 nm. Deutlich sind die véllig unterschiedlichen
Entwicklungen der atomaren Niveaus ( n,| ) zu beobachten, die selbst Kreuzungspunkte ( Mischzusténde )
zulassen. ( Man beachte dieim Vergleich zu Abbildug 23.6 viel kleineren Intensitéten )
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2.4 Multiphotonenionisation mit ultrakurzen, intensiven
L aser pulsen

Die klassische Betrachtung der Bewegung eines geladenen Teilchen im elektromagne-
tischen Feld fuhrt zu dem Modell des freien Elektrons nach der lonisierung. Unter der
Annahme, dal3 fur das Elektron im Zeitpunkt to der lonisation v(to) = 0 gilt, ergibt sich fur die
Geschwindigkeit zu einem beliebigen Zeitpunkt t :

vit) = gF—OQCOS(Wt ) 8@9(:05(\/\/%) (24-1)
ew g ew g

Quiverbewegung Driftbewegung

Fo : Feldamplitude, w : Frequenz des Feldes, to : lonisationszeitpunkt

Die Driftbewegung wird bei t, durch die lonisation festgelegt, wahrend die Zitterbewegung

( Quiverbewegung ) eine Schwingung des Elektrons in der Ebene des E-Vektors des
Laserfeldes ist. Dieser Quiverbewegung im oszillierenden elektrischen Feld wird eine Energie
zugeordnet, die aus der zeitlichen Mittelung des Quadrates des Vektorpotentials des Feldes

A=8,(c/w)F,coswt) berechnet werden kann :

E ey = 0

quiver AW 2 ( 24- 2)

Beide Bewegungsanteile tragen fur den Fall linearer Polarisation zu der gesamten kinetischen
Energie E{J des emittierten Elektrons bei [DEL 94] :

ES =(F?/4aw?)(1+2cos’ wt, ) (24-3)

Der este Term der rechten Sete der Gleichung représentiert die Quiverenergie des
Elektrons. Dieser Term verschwindet, wenn das Elektron den Fokusbereich verl&3t oder aber
der Laserpuls beendet ist. Der zweite Term der rechten Gleichungsseite stellt die
Tranglationsenergie des Elektrons dar, die auf dem Flug zum Detektor erhalten bleibt — d.h.
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aber fur die Situation ultrakurzer Laserpulse, dal3 nur dieser letzte Term Relevanz hat und im
Bereich von 0 bis F?/2w? mit sich andernden t,variiert [ DEL 941].

Das Elektron wird allein durch die kinetische Energie der Driftbewegung ins Kontinuum
gebracht, wahrend die Quiverenergie mit der Anhebung der lonisationsschwelle verbunden
werden kann.

Schematisch kann die Reaktion eines Elektrons in einem Atom auf ein aul3eres elektro-
magnetisches Feld, das wahrend eines kurzen Zeitraums ( Subpikosekunden ) existiert, durch
die Darstellungen 24.1 verdeutlicht werden. Da die Pulsdauer t flr einen sehr kurzen Puls die
Forderung t <<d /v ~10"sec ( d: Fokusbereich, n : Frequenz ) erfillt, bleibt die Position
des Elektrons nach der lonisation und innerhalb von t nahezu unverdndert. Da keine
Moglichkeit fur das Elektron existiert, ponderomotive Energie aufzunehmen, kann ein
unverfalschtes Elektronenspektrum bel niedriger kinetischer Elektronenenergie detektiert
werden.

Sektrum mit subpikosekunden-Laserpulsen

A Fy Fy

Energie
=
L,
ol |

(a) (h) (c)

Elektronenenergie

Bild 24.1 : (a) Ohne Starkshift, bei geringer Intensitét, ist kein Zustand resonant (b ) Fir diese Strahlungs-
intensitét ist der Zustand A in Resonanz mit dem n-fachen der Photonenenergie  (c¢) Wird die Intensitét der
Strahlung weiter erhoht, vergrof3ert sich die Verschiebung ( Starkshift ) der Zusténde, sodal3 in diesem Fall der
Zustand B resonant wird. Fur das Elektronenspektrum ist durch die Verwendung von subpikosekunden Laser-
pulsen eine detaillierte Aufldsung des Spektrums moglich.

Das Ergebnis ultrakurzer Laserpulse ist die Ausbildung einer Substruktur in jeder ATI-
Gruppe, die zuerst von R. Freeman [FRE 87] an Xenon beobachtet wurde. Interpretiert wird
diese Aufspaltung als Beitrége von verschiedenen REMPI-Prozessen Uber diskrete atomare
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Energiezustande, die durch den AC-Starkshift im intensiven Strahlungsfeld in Resonanz
geschoben werden. Gleichung 24-4 beschreibt die Resonanzbedingungen, die nach
Absorption von (K -1) Photonen eine Signaltberhthung erzeugen :

2
EO+(K-1)\N=En+% (24-4)

Eo: lonisationsenergie, E,: resonanter Zustand, Fo?(r,t)/4w? entspricht der ponderomotiven
Energie U, und somit dem AC-Starkshift von hohen Rydbergzusténden E, .

Die energetische Position des nten Elektronenmaximums in der s-ten ATI-Gruppe kann mit
Gleichung 24-5 - mit der Einschrénkung : (Eo- En)< w - bestimmt werden :

E® =E, +(s+1w (24-5)

Messungen mit ultrakurzen Pulsen wurden ebenfalls fir Xenon am ,,Bielefeld Experiment®
durchgefiihrt und erstmals fir atomaren Wasserstoff [ FEL 90 ]. Bild 24.2 zeigt das
detektierte ATI-Wasserstoffelektronenspektrum fir die erste Floguet-Zone (S = 0). Die
Substruktur bzw. die Eigenenergien vieler Floquetzustdnde wurde von M. Dorr, R.M.

Potvliege und R. Shakeshaft [SHA 90] bis in einen Intensititsbereich von 1,2x10"*Weni®
berechnet. Diesen Rechnungen wurden fir einen adiabatischen angenommenen Elektronen
zustand ( hier andert sich der atomare Tell des Floquet-Zustandes nur unwesentlich )
durchgefiihrt, so dal3 den Resonanzen im Energiespektrum gebundene Zusténde zugeordnet
werden kénnen. Diese Modellrechnungen wurden mit den Mef3ergebnissen verglichen und
eine hohe Ubereingtimmung in Position und Breite der Maxima festgestellt [ DOR 92 ] [ ROT
921 - lediglich die relative Signalhthe zeigt teilweise erhebliche Diskrepanzen. Ursache fir
diesen Unterschied bei der Gegenlberstellung von Messung und Computersimulation ist die
Einschrankung der Rechnung auf jeweils einen Intensitdtswert. Der reale Laserpuls aber setzt
sich aus einem kontinuierlichen Intensitétsverlauf zwischen Null und dem Maximalwert
zusammen, so dal fur die theoretische Simulation eine Uberlagerung von Spektren fir
unterschiedliche Intensitéten erforderlich ist. Diese gewichtete Addition von Einzelspektren
ist insofern sehr problematisch, da sich die Gewichtung auf einen Fléchenanteil vom
Gesamtprofil des Pulses bezieht und das réaumliche Profil des Pulses nur ungentigend bekannt
i

Ergebnisse von Gontier et a. [GOT 89] [GON 90] [GON 92], die nicht auf dem stérungs-
theoretischen Ansatz basieren, kénnen bei der Identifikation der Hauptquantenzahl der
beteiligten Zustdnde herangezogen werden. Fir n 3 4 verschieben die atomaren Zustande
gendhert parallel mit der lonisationsgrenze, so dal3 allein anhand der Position des Elektronen
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Bild 24.2 : zeigt das Elektronenspektrum eines ATI Prozesses fir S = 0 von atomarem Wasserstoff bei einer
Wellenlange von 608 nm und einer Pulsdauer von 0,4 ps. Die Intensitét liegt im Bereich von 10*W/cm2 [ FEL
90]. Die Maxima korrespondieren mit Resonanzen cer Starkshift verschobenen angeregten Zusténde, die
gestrichelte Linie ist eine Modellrechnung von M. Doérr, R.M Potvliege, R. Shakeshaft. [SHA 90].

maxima eine Energiebilanz aufgestellt und die Hauptquantenzahl der beteiligten Zwischen
zustande bestimmt werden kann : subtrahiert man von den Peak-Elektronenenergien ganz-
zahlige Vielfache der Photonenenergie, so ergeben sich die zugehdrigen Bindungsenergien.
Bei diesem Vorgehen kann eine gute Ubereinstimmung insbesondere fiir die dominante 4f
und ,,2s*-Resonanz bestétigt werden wobei die Partialwellenanalyse der Winkelverteilungen
eine genauere Spezifikation erlaubt, vgl.Kap. 4.1.

In diesem Zusammenhang muf3 eine Besonderheit des gemessenen Spektrums angesprochen
werden. Beginnend bei einer Intensitit von etwa 6x10"W/cm? wird eine Serie von
Elektronenmaxima - ,, Extra-Peaks*- nahe der Photonenenergie sichtbar, vgl. Bild 24.3, deren
Identifikation auf aul3erordentliche Schwierigkeiten stofdt [FEL 92]. Da die energetischen
Abstdnde der Maxima gerade der Photonenenergie entsprechen, kann ein ATl — Prozef3
angenommen werden. Die gewohnte Methode, durch wiederholte Subtraktion der
Photonenenergie eine Resonanz im ersten lonisationskanal ( E < aw ) zu finden, fuhrt hier zu
keinem Ergebnis. Erste Interpretationsversuche dieses offenbar neuen Prozesses griindeten
auf ,Wigner-Cusps’, die F.H.M.Faisal et a. [FAI 92] fur negative lonen in starken Feldern
berechnet hat. Es werden hier fir hohe Intensitdten zusétzliche Peaks vorausgesagt, die beim
Vielfachen der Photonenenergien auftreten sollen. Ursprung dieser Wigner - Cusps sind
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neue Kande der stimulierten Bremsstrahlung, die sich fir hohe Intensitéten etablieren -
alerdings ist bei der Ubertragung dieses Modells auf neutrale Atome zu beriicksichtigen, da
hier viele Rydberg-Zusténde existieren, die an der lonisationsgrenze konvergieren. Statt einer
stimulierter Bremsstrahlung fuhrt diese Situation zu einer stimulierten Rekombination.

Ein weiterer Losungsvorschlag kam von M. Dorr et al. [DOR 90b,c] unter Benutzung der
Floguet Theorie: ausgehend von der Gesamtionisationsrate des Grundzustandes ergibt sich bei

O —= S1— S2—= S3—> SHA—» SH5— 6 —»
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Bild 24.3 : zeigt ein wahrend der aktuellen Messungen aufgenommenes Wasserstoff-Elektronenspektrum, bei
dem die bereits von Rottke gemessene Extra-Serie verifiziert werden konnte. ( 610 nm, 400 fs, 1,2x10* W/cm? )

einer Intensitdt von » 6x10°Wem'? ein schneller Anstieg der lonisationsrate, der bei
7x10®Wem 2in ein Plateau Ubergeht. Ein intensiver Laserpuls, 8x10°Wem 2, kann bereits in
der Anstiegsflanke eine deutliche Zunahme der lonisation bewirken, so dal3 es bei der
Maximalintensitét zu einer lonisationsséttigung kommt. Diese wird a's breites Signal vor der
Schwelle der 8-Photonenionisation im Elektronenspektrum sichtbar und jeweils bel
ganzzahligem Vielfachen der Photonenenergie al's Signalmaximum identifiziert.

Die dritte Hypothese, von D. Feldmann et a. vorgeschlagen [FEL 92], geht von der
verstérkten lonisation eines wiederkehrenden Wellenpakets aus. Wahrend der ansteigenden
Flanke des Laserpulses kdnnen, nachdem die entsprechenden Zustande durch den Starkshift
in Resonanz geschoben wurden, hohe Rydberg - Zustdnde angeregt werden, vgl. Bild 24.4.
Die lonisation dieser Zustdnde durch ein Photon ist auferordentlich unwahrscheinlich,
insbesondere, wenn sich dieses Rydberg - Wellenpaket vom Kern entfernt. Teile dieses Ryd-
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Bild 244 [ FEL 92]: [ A ] zeigt einen 500 fs Laserpuls mit zeilichem Gauss- bzw. sech? Profil. In dem
Intensitétsintervall der ansteigenden Flanke ,schiebt® der AC Starkshift hohe Rydbergzusténde in die 7-
Photonenresonanz. [ B ] Dieses Bild zeigt den Bereich aus [ A ] vergrof3ert und verdeutlicht, wie die
Hauptquantenzahl der angeregten Rydbergzusténde von der Intensitét des Pulses abhéangt. [ C ] Hat das
Rydberg-Wellenpaket den ersten Umlauf beendet, so zeigt die Quantenzahl T1 die zeitliche Position relativ zum
Laserpuls.

berg-Wellenpakets mit niedriger Hauptquantenzahl kehren wahrend des Zeitraums maximaler
Intensitdt des Laserpulses zum Kern zurlick , absorbieren Photonen und erzeugen ein ATI
Spektrum. Geht man zudem von dem Modell von Freeman, Mainfray und Agostini aus, so
werden hohe Rydberg Zustande ( ungerader Paritét, Drehimpulsquantenzahl | < 7 ) mit einer
7 — Photonenabsorption, beginnend bei einer Strahlungsintensitdt von 165x10°*Wem?, in
Resonanz geschoben. Die Hauptquantenzahl der Rydbergzusténde umfaldt den Bereich von
n = 10 bis n® ¥. Fur die Speafikationen des ,Bieefeld-Experiments’ wéare die
Hauptquantenzahl des Zustandes, der nach dem ersten Umlauf in das Zeitfenster der
maximalen Intensitét des Lasers zurtickkommt, N = 14. Da diese Zusténde mit n > 10 parall€l
zur |onisationsgrenze starkverschoben werden, erscheint das Elektronensignal nahe Siw.

Ist beispielsweise die Quantenzahl T > 18, so erreicht das Wellenpaket den Kern erst nach
dem Laserpuls mit der Konsequenz, dal3 eine lonisation nicht stattfindet und diese Rydberg
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Zusténde den MPI-Prozef3 ,, Uberleben”. Um dieses Modell zu verifizieren, kann der Nachweis
von Atomen in Rydbergzustdnden nach dem Laserpuls ein Indiz fir das Zutreffen dieses
Modells sein, vgl. Kap. 4.2.

Eine hier anschlief3ende Simulation fir die Anregung kohérenter Wellenpakete wurde von
H.J. Stiemke [STI 95] aus der Arbeitsgruppe von F.H.M. Faisal gerechnet, vgl. Bild 24.5 (und
Kap 4.1.3). Um den realen Laserpuls nachzubilden, ist eine additive Uberlagerung von
Einzelspektren fur unterschiedliche Laserintensitéten erforderlich, hier sind es die Intensitéten
45, 5.9, und 7.7 x10®Wem ?, um das Raumprofil des Pulses nachzubilden. Bei der vorge-
nommenen, gleichgewichteten Addition treten neben den diskutierten Resonanzen doppelte
Elektronenmaxima auf, die bei ganzzahligen Vielfachen der Photonenenergie erscheinen. Da
es fur diese Rechnung eine gute Ubereinstimmung mit den gemessenen energetischen
Positionen der ,, Extra-Peak-Serie” gibt, liegt eine Interpretation dieser Simulation als ,, Extra
Peak-Serie® nahe. Einen wichtigen Hinwels auf beteiligte Drehimpulse geben die Winkel-
verteilungen dieses Modells, vgl. Tellabbildung in 24.5, in der fir die , Extra-Peak-Serie"
keine Seitenmmaxima neben der gestreckten keulenartigen Grundform existieren und daher
auf eine Uberlagerung sehr hoher Drehimpulswerte geschlossen werden kann. - Im Kapitel
4.1.3 werden Experimente zu dieser Fragestellung diskutiert.

|

Wahrscheinlichkeitsdichte [arb.um.]

Elektronenenergie [eV]

Bild 24.5: Das Bild zeigt die additive Uberlagerung der drei Einzelspektren des atomaren Wasserstoffs zu den
Intensitaten 4.5x, 5.9x und 7.7x10"* W/cm2 bei 608 nm [STI 95]. Die markierten Elektronensignale zeigen eine
gute Ubereinstimmungen mit den Positionen der ,, Extra-Peak-Serie® des Experiments.
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3 DasExperiment

Der experimentelle Aufbau setzt sich aus einer Ultrahochvakuumapparatur, einem
Lasersystem und der elektronischen Signalerfassung und Signalverarbeitung zusammen. Mit
diesem Aufbau sind bereits Messungen gemacht worden, die unter dem Namen ,Bielefeld
Experiment” in der Literatur zu finden sind [BI-EX] — auch hier kam das Farbstofflasersystem
mit 10 Hz Repetitionsrate, einer Pulsdauer von 400 fs bei Wellenlangen um 600 nm zum
Einsatz, mit dem Multiphotonenprozesse an atomarem Wasserstoff und Edelgasen untersucht
wurden.

Diese Untersuchungen wurden dann von mir mit verandertem bzw. erweitertem Aufbau for
die Bearbeitung einer neuen Thematik fortgefthrt. Die wesentlichen Modifikationen betreffen
das Lasersystem und die Signalverarbeitung, die durch den Einsatz einer PC unterstiitzten
Signalauswertung und eines leistungsféhigen Mef3programms eine Online - Datenanalyse
erlaubt. Die Verstérkerkette des Farbstofflasersystems wurde um eine Bethunezelle erweltert,
die eine Leistungerhdhung durch effektivere Nutzung der Pumpstrahlung ermdglicht. Diese
Leistungserhdhung um den Faktor 5 ertéffnete nun die Mdoglichkeit, den Multiphotonen
ionisationsprozed bei hdheren Intensitéten und als grundsétzliche und wesentliche Neuerung
unter Verwendung zweier Wellenldngen zu untersuchen.

3.1 DieVakuumapparatur

Die Ultrahochvakuumapparatur , vgl. Bilder 31.1 und 31.4, besteht aus einem Behdlter, der
mit den gangigen Edelstahl — UHV ( CF-Norm DN 100 ) Komponenten, Cu-gedichtet
aufgebaut ist. Eine Detektoreeinheit bildet an einer Seite den Abschluf3 der Apparatur und ist
durch die anschlieflende Flugstrecke vom Wechselwirkungsbereich getrennnt. Diese
Wechselwirkungszone kann durch zwel horizontal angeordnete, gegentberliegende Fenster
von der fokussierten Laserstrahlung erreicht werden. Unter einem Winkel von 45 Grad zu
Laserachse ist oberhalb des Rohres der Gaseinlal3 fUr die Versorgung mit atomarem
Wasserstoff positioniert, so dal3 der Tellchenstrahl mit der Laserachse kreuzt. Ein
abschlief3ender Edelstahlflansch fuhrt zu einer lonisationsmel¥thre Leybold IE 511 und
senkrecht zu der im Abstand von 50 cm nach unten befestigten doppelflutigen
Turbomolekularpumpe, Typ Pfeiffer — Balzers TPU 330. Diese Distanz der Pumpe ist
notwendig, um mogliche Einflisse der magnetischen oder elektrischen Felder des
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Pumpenmotors auszuschlief3en. Dieser Aufbau ist schematisch in Bild 31.1 und 31.4 zu
sehen. Eine 2zweistufige Drehschiebervorpumpe Leroy/Somer Typ LS 602 mit
Adsorptionfilter und Warmeleitungsmel¥éhre Leybold TR 201, zur Messung des
Vorvakuumdrucks, komplettieren das System.

Im ausgeheizten Zustand (ca. 120 Grad Celsius, 18 Std. ) wird ein Enddruck von etwa 2 x
10°° mbar erreicht.

Sowohl bei dem erreichten Enddruck ( 2x10° mbar ) as auch bei dem typischen
Kammerdruck wahrend der Messung ( 4x10°® mbar ) wurde eine Restgasanalyse mit dem
Massenspektrometer und mittels der Multiphotonenionisation durchgefiihrt. Die durch den
Laserpuls ionisierten Atome wurden durch die Flugzeit separiert und dem erhaltenen
Spektrum Massenzahlen zugeordnet. Die Mefidaten, Bild 31.3, geben die Verhdtnisse der
Restgase in der Vakuumkammer wieder. Der Hintergrund fur die Ermittlung dieser Daten ist
es, mogliche Verfdschungen von Mef3daten eines speziellen Gases durch die Detektion von
Elektronen abzuschétzen, die nicht Folge des zu untersuchenden Multiphotoionisations-
prozefd sind.

Massenspektrometer
Entladungsrohr
DruckmeBrohre -

\

Wechselwirkungszone

McP Magnetfeld-
‘ Abschirmung

LI

f
{

i AL

Gitter- XenoneinlaB
anornung

N

Turbomolekularpumpe

Vorpumpe

Bild 31.1: Der Aufbau der Ultrahochvakuumapparatur

Die fur die Herstellung atomaren Wasserstoffs erforderliche Wasserstoffdissoziation wird
mit einer Mikrowellenentladung realisiert [BRO 64] [BRO 79]. Ein Mikrowellengenerator
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Typ Microtron 200 emittiert Uber einen Resonator etwa 100 W Mikrowellenleistung mit 2,45
GHz in en mit Isopropanol gekuhltes Quarzglasrohr. Das beim Dissoziationsprozef3
entstehende Streulicht wird durch die rechtwinklige Konstruktion sowie zweier Woodscher

Horner nahezu vollstandig unterdrickt [WEI 78].

Mikrowellenresonator
Madelwventil
P
[+ [@) <= H2 Einlaf}
Putnpe <= ﬂ U. H
Kiihlung
Druckmessung
Baratron
m Kapillare
,U H+ H2
Wechzelwirlungsbereich

Bild 31.2: Aufbau der Mikrowellendissoziation fir Wasserstoff

Dieses Rohr, dessen Innenwandung fir ene minimale Rekombination mit
Orthophosphorsaure beschichtet ist, endet in einer 25 mm langen Kapillare mit ca. 0,5 mm
Innendurchmesser, angepaldt an die Saugleistung der Vakuumapparatur. Diese Anpassung des
Kapillardurchmessers an die Pumpkapazitdt der Hauptkammer ist notwendig, da die
Entladung nur innerhalb enger Toleranzen beziglich Wasserstoffvordruck und
Mikrowellenleistung die maximale Dissoziation erreicht.

Vor dieser Kapillare, innerhalb des Dissoziationsrohres, ist ein gepumpter Gasabflufd
angebracht, um in diesem Bereich einen Gasstau und die damit verbundene Rekombination zu
verhindern. Eine weitere Vorpumpe, Typ Leroy/Somer HLS 63, ebenfalls mit Adsorbtions-
filter, wird zur Evakuierung der Gasversorgung der Wasserstoff - Mikrowellenentladung
genutzt.

Die Glaskapillare steht frei von der Wand der Vakuumkammer bis in die Mitte der
Wechselwirkungszone, mit ihrer Offnung etwa 20 mm vom Laserfokus entfernt. In diesem
Bereich verhindert eine aul3ere Graphitbeschichtung der Glaskapillare eine elektrostatische
Aufladung und somit die Bildung eines Oberflachenpotentials im Wechselwirkungsbereich.
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Bild 31.3 : Massenspektrum mit eingeschalteter Wasserstoffentladung mit Quadrupolmassenspektrometer (1)
und mit Multiphotonenionisation erzeugten lonen (3) detektiert. Im ausgeheizten Zustand erstelltes
Massenspektrum mit QMS (2) und mit MPI (4)

Der austretende Atomstrahl hat am Kapillarende, bel einem Vordruck von 800 mbar H,
( Reinheit 5.8 ), eine Dichte von etwa 3 x 10'° Teilchen pro cm? [ ROT 82 ], entsprechend
einem Kammerdruck wahrend der Messung von 3 x 10° mbar. Der Anteil der
Wasserstoffatome wird mit 50% abgeschétzt, basierend auf einer Multiphotonen
ionisationsmessung, bel der das lonenverhdtnis bei einr und abgeschalteter Entladung
bestimmt wurde, vgl auch Bild 31.3. Eine Berechnung des Dissoziationsgrades ist aufgrund
der unbekannten Stromungsverhdltnisse in der Kapillare und der Gasmischung H und H2
nicht exakt méglich [ WOL 89 ] und so ist die mittlere Teilchendichte am Laserfokus anhand
der folgenden Formeln 31-1 bis 31-4 abgeschétzt worden [ GIO 60 ]. Das Ergebnis dieser
Rechnung fiir die GréRenornung der Dichte des Atomstrahlsist ~ 10'° Teilchen pro cm3.

Unter der Vorraussetzung eines konstanten Drucks in der Kapillare :
vV_N

= — pkt 31-1
" tp ( )

gilt fur die Teilchenzahl pro Sekunde

4
N=t= bl ) (31-2)
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und fur die Tellchenzahl in Richtung der Kapillarachse (Q =0)

(Q=g)=xeN 1 (31-3)
83/5«/55
Die Teilchenzahl im Wechselwirkungsbereich ist
| =
N = (QZA O) (31-4)
rec

N : Teilchenzahl pro Sekunde, h: Viskositét, L: Kapillarlange, p: mittlerer Druck in der

Kapillare, ao Durchmesser der Kapillare, |: Tellchenzahl pro Sekunde im Winkel Q,
¢: mittlere Geschwindigkeit der Teilchen, s: Durchmesser der Teilchen, r: Abstand der
Kapillare vom Laserfokus, V: Volumen, p,: Druck Gasvorlauf, p,: Druck zum Vakuum

Der eigentliche Wechselwirkungsbereich, siehe Bild 31.4, ist durch zwei Gittergruppen im
Abstand von 20 mm, jeweils bestehend aus zwei Doppelgittern im Abstand von 7 mm,
begrenzt. Diese Molybdéangitter haben die Aufgabe, den Wechselwirkungsbereich zwischen
Laserstrahlung und dem zu untersuchenden Gas elektrisch von der Flugstrecke zu isolieren.
Die charakteristischen Grofden dieses dtters ( Gitterweite W = 0,58 mm und Drahtstérke
d = 0,04 mm ) sind so gewahlt, dal3 die zu detektierenden Teilchen diesen Bereich weitgehend
ungehindert passieren konnen, aber trotzdem der Felddurchgriff fir ein potentialfreies
Flugrohr hinreichend klein ist.

Dieses Konzept ermdglicht aber auch die Erzeugung eines Feldgradienten zwischen diesen
beiden Gittergruppen. Es ist nun méglich, die zu detektierenden Tellchen in einem Feld
entstehen zu lassen und sie dadurch zu beschleunigen. Diese Option ist unter anderem bei
dem Nachwels von lonen genutzt worden. So konnen alle geladenen Teilchen, unabhangig
von ihrer Masse, d.h. ihrer Energie und auch unabhéngig von der Polarisationsrichtung der
Laserstrahlung in das Flugrohr beschleunigt werden.

In der Gittergruppe direkt vor dem Flugrohr ist zentrisch zwischen beiden Doppelgittern
eine Blende mit 1.2 mm Durchmesser angebracht. Durch diese Reduktion der freien Offnung
des Flugrohres wird ein relativ kleines Volumen mefdtechnisch erfald, so dal? ausschliefdlich
Prozesse aus dem Laserfokus detektiert werden konnen. Die rein geometrische Berechnung
der Winkelauflosung fuhrt zu einem Wert fir das Raumwinkelelement von 0,04 Steradian
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Bild 31.4: Schematischer Strahlverlauf und Aufbau der Flugstrecke mit der Detektoreinheit

Die fokussierte Laserstrahlung erreicht durch vitongedichtete Quarzglasfenster im
Vakuumbehélter und durch Bohrungen in der Mumetall - Magnetfeldabschirmung die
Wechselwirkungszone. Der Fokus liegt bei der Untersuchung von Wasserstoff genau im
Zentrum des Wasserstoffatomstrahls, der aus der Kapillare der Mikrowellenentladung, 45
Grad zur Laserstrahl geneigt, von oben in diesen Bereich einstromt.

Die Energieanalyse der Teilchen wird mit der Flugzeitmessung TOF ( Time Of Flight )
vorgenommen. Der Aufbau der Flugstrecke und des Strahlengangs ist in Bild 31.4 zu sehen.
Ein graphitiertes Kupferrohr, Lange 487 mm bel einem Innendurchmesser von 45 mm, ist die
feldfreile Flugstrecke, die einerseits durch eine Gittergruppe zur Wechselwirkungszone hin
und auf der anderen Seite durch ein Gitter vor dem Detektor abgeschlossen ist. Ein
Mumetallrohr, eine hochpermeable Metallegierung NiFe 15 Mo 5 ( m4 » 30000 ), im
Vakuumbehdlter um das Flugrohr angeordnet, hat die Aufgabe, aulere Magnetfelder
abzuschirmen. Die Reduktion des Erdmagnetfeldes ist mit 98,8 % sehr effektiv; es ist
demnach noch ein magnetisches Restfeld von etwa 7 mGauss innerhalb der Abschirmung
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vorhanden. Eine Abschéatzung nach mit der Gleichung ( 31-5 ) fur die Ablenkung der
Elektronen im Flugrohr ergibt, dal3 ein weitgehend unbeeinflu3ter Flug der Teilchen bis zur
Detektoreinheit gewahrleistet ist.

2mE
gB

r =

(31-5)

r: Radius der Flugbahn, E: kinetische Energie, g: Ladung, B: Magnetfeld

Da der Startzeitpunkt der Elektronen durch den Laserpuls festgelegt ist, kann die Flugzeit
zum Detektor eindeutig gemessen werden. Es st fir einen stérungsfreien Nachweis dieser
Elektronen vorauszusetzen, dal3 sie den Fokusbereich des Lasers unbeeinflufd verlassen und
frei zum Detektor fliegen konnen. Auf diesem Flugbahn existieren allerdings experimentelle,
bzw. apparativ bedingte Einfllisse wie Raumladungen, die durch zu viele Wechselwirkungs-
ereignisse im Fokus verursacht werden koénnen, Oberflacherpotentiale im Flugrohrbereich
oder auch das bereits angesprochene Magnetfelder (Erdmagnetfeld ), die den prézisen
Nachweis storen oder verfalschen kdnnen. Eine experimentell ermittelte Grenze sind etwa
» 100 lonisationsereignisse pro Laserpuls, da hohere Zaéhlraten eine Raumladungs-
verbreiterung verursachen und die Energieauflosung beeintrachtigen. Bei Repetitionsraten
£10 Hz erfordert diese Bedingung eine hohe Nachweiseffizienz fir eine ausreichende
Statistik der Mel3werte. Die hollandische Arbeitsgruppe von H.G. Muller [MUL 98] benutzt
aus diesem Grunde eine magnetische Flasche, d.h. ein Flugzeitspektrometer, das einen
Winkelbereich von 2p sr erfaldt, dafr aber eine winkel selektive Messung unmdglich macht.

Wir haben einem feldfreien Nachweis den Vorzug gegeben , vgl. Bild 31.4, um die Option
fur die Messung einer Winkelverteilung nicht zu verlieren Dabel ist es mdglich, durch die
Drehung der Polarisation der Laserstrahlung die Winkelverteilung der emittierten Elektronen
as Funktion des Polarisationswinkels zu bestimmen. Der Akzeptanzraumwinkel  des
Spektrometers ergibt sich aus Gesamtlange und Detektorflache bel einem idedlisierten
punktformigen Entstehungsvolumen der Elektronen:

(p /4)d?

X2

dw= (31-6)

mit x: Detektordurchmesser, d: Flugrohrlange, dW: Raumwinkelelement
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Da der Elektronen - Entstehungsort als punktformig angenommen wird, mufl3 eine
Abweichung des Azimutwinkels Q beachtet werden:

tanDQ, » DQ, =d/ x (31-7)

Ebenso ist es moglich, die Elektronen nach dem Verlassen des feldfreien
Wechselwirkungsvolumens zu beschleunigen, um den geforderten Energiebereich detailliert
darstellen zu kdnnen. Alle vorhandenen Gitter, Blenden sowie die Vielkanal platten zusammen
mit der Anode sind erdungsfrei eingebaut.

Der potentialfreie Aufbau bietet auch die Moglichkeit, durch Anlegen einer zum
Elektronennachweis umgekehrten Polaritdt lonen zu erfassen. In dieser Konfiguration
funktioniert die Flugstrecke as Massenspektrometer. Die lonen werden mit einem
elektrischen Feld in Richtung Detektor beschleunigt mit dem Ergebnis, dal lonen gleicher
Ladung gleiche kinetische Energien besitzen. Folglich haben lonen mit unterschiedlicher
Masse auch unterschiedliche Geschwindigkeiten und daher auch verschiedene Flugzeiten bis
zum Detektor [PRE 84]:

t=T,m (31-8)

mit t: Flugzeit einer beliebigen Masse, T,: Flugzeit des Wasserstoffions, m,: Masse des
Teilchens in atomaren Einheiten

Dt = TH(«/m+1- \R) » %%TH (31-9)

mit t: zeitliche Differenz zweler aufeinanderfolgender Massen m und m+1
Die beobachtete |onenmasse wird durch
m=t2/T, (31-10)

identifiziert, wobel die Flugzeit des Xenonions as Eichung fungiert.

Die Elektronerenergieauflésung der Flugstrecke hangt von der betrachteten Energie ab.
Dieses Verhalten spiegeln die aufgenommenen Spektren deutlich wieder, denn die
energetische Breite der detektierten Elektronenmaxima nimmt mit  zunehmender
Elektronenenergie sukzessiv zu :
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m x

=g (31-11)
m x?

E=—5 (31-12)

— = |t (31-13)

t: Flugzeit, m Teilchenmasse, x: Lénge der Flugstrecke, E: kinetische Energie des Teilchens,
dt: minimale Kanalbreite der elektronischen Signalaufnahme (2 ns)

Mit der Kanalbreite des Transientenrecorders von 2 nsist die Energieaufldsung :

E=1eVv dE =45 meV
E=2eV dE = 13meV
E =10eV dE = 144meV

Einschrankend fir diese Rechnung ist die Moglichkeit einer Teilchendetektion im Schalt-
vorgang zwischen zwei Kandlen, die eine um den Faktor 2 verminderte Energieauflsung
verursacht.

Es it zu bemerken, dal3 bel dieser Abschétzung die experimentelle Situation nicht
berticksichtigt worden ist: die Bestimmung des zeitlichen Nullpunktes der Signalaufnahme
hinsichtlich des Triggerpulses, elektrische und magnetische Storfelder, Raumladungen im
Fokusbereich, Durchmesser des Fokus ( ca. 70 nm ), Akzeptanzwinkel der Signalaufnahme
und die daraus resultierende Verléangerung der Flugbahn.
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3.2 DasLasersystem

Modengekoppelte Lasersysteme sind in der Lage, ultrakurze Pulse, d.h. Pulse im ps- bis fs-
Bereich zu erzeugen. Eine wesentliche Technik, um diese Pulsdauern zu realisieren, ist der
aktive, akusto-optische Modulator oder die passive Kopplung mit einem séttigbaren Absorber
- oder eine Kombination aus beidem. Ein aktiv modengekoppelter Nd:YAG Laser erreicht
Puldauern im Bereich um 100 ps. Farbstofflaser aber sind infolge ihrer hohen Bandbreite
geeignet, noch kirzere Pulse zu erzeugen Dabel werden mit dem synchronen Pumpen des
Farbstofflasers und anschlief3endem séttigbaren Absorber die Pulse bis in den Bereich von
Subpikosekunden verkirzt. Aufgrund der grofen Emissionsguerschnitte der Farbstoffe
kommt es bei der Verstérkung sehr schnell zu einer Séttigung, weil die Séttigungsenergie
etwa 1 mJcm? betragt. Mehrstufige Verstérkerketten sind daher erforderlich, um Pulsenergien
von einigen Millijoule erzeugen zu konnen. Das in unseren Messungen eingesetzte
Lasersystem, das im folgenden beschrieben wird, basiert auf den ansprochenen Techniken,
vgl. Bild 32.1.

Ein YAG — Laser, Typ Coherent Antares 76s, akusto-optisch modensynchronisiert, mit
einer Wiederholfrequenz von 76 MHz bel einer Wellenlange von | = 1064 nm wird in eéinem
KTP- Kristall frequenzverdoppelt. Die emittierte, vertikal polarisierte Strahlung hat nun eine
Wellenlange von | = 532 nm, eine Leistung von ca. 2 Watt bei einer Pulsdauer von 70 ps.
Mit einer IR-Diode, Antel AR-S2, wird ein kleiner Teil des | = 1064 nm Laserpulses
aufgenommen, einer Samplingeinheit ( Tektronix ) mit anschlie3endem Oszilloskop
zugefuhrt und damit die zeitliche Pulsform dargestellt. So kann der Laserresonator online
Uber Positionsanderung des Auskoppel spiegels optimiert werden.

Der folgende, hybrid-synchron gepumpte Farbstofflaser Typ Coherent 702-1 wird von dem
beschriebenen YAG- Laser gepumpt, wobei fur das synchrone Pumpen die Resonatorlange
des Farbstofflasers, 1970 mm mit 30 nm Verstellbereich, an die des YAG-Lasers angepalit
wird. Nach Durchlaufen eines Lyot Filters, der die zur vollstandigen Modenkopplung nétige
Wellenlange selektiert, wird der Laserpuls in einem Absorberjet auf eine Pulslénge von 0,5 ps
reduziert. Mit einem Autokorrelator werden diese Pulse sténdig dargestellt und kdnnen Uber
die Justage der Resonatorldnge des Farbstofflasers korrigiert werden [HAL 80]. Diese Pulse,
deren Leistung im Bereich von 10° Joule liegen, gelangen nun in die anschlieffende
Verstérkerkette des funfstufigen Farbstofflasersystems.

Dieses Farbstofflasersystem, bestehend aus 3 Rechteckkivetten einer Bethunezelle
[ HEI 93] [ BRI 90] und zwei séttigbaren Feststoffabsorbern Typ Schott RG 645 [ MIG 82 ],
verstdrkt den aus dem Coherent 702-1 Farbstofflaser kommenden Puls um den Faktor
1,1 x 10°. Der Laserpuls hat nun eine Energie von ca. 2,5 mJ, eine Wellenlangevon | = 610
nm, eine Pulsdauer von 400 fs und einen Strahldurchmesser von 16,7 mm.
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Als Pumplaser fur diese funfstufige Verstarkerkette fungiert ein mit einem Diodenlaser
stabilisierter ( geseedeter ), gitegeschalteter YAG — Laser Typ Continuum YG 661-10.
Dieser Laser emittiert einen schmalbandigen, zeitlich gaussformigen Laserpuls nahe dem
Fourier-Limit, der in einem KDP-Kristall frequenzverdoppelt eine Wellenlange von | = 532
nm, 6 ns Puldange, 360 mJ Leistung und 10 Hz Repetitionsrate hat und den Laser mit einer
vertikalen Polarisation verlait. Sein gleichmaliiges Strahlprofil, das keinerlei Leistungsspitzen
( Spiking ) aufweist, fuhrt zu einem verbesserten Pulsdauer-Bandbreite Produkt [HER 84] und
ist somit, verbunden mit der zeitlichen Stabilitét — einer Verschiebung ( Jitter ) von

1x10"° sec - fiir den Pumpvorgang besonders geeignet.

Bild 32.1 :

Sample-Elekironik
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Ein wichtiger Schritt ist die Synchronisation dieses 10 Hz Pumplasers auf die 76 MHz
Pulsfolge des Coherent-Farbstofflaser. Ausgangspunkt dieser auf3erst sensiblen Abstimmung
ist der Hochfrequenzoszillator, der die opto-akustischen Modenkopplung des zuerst
beschriebenen Coherent Antares 76s Lasers steuert. Eine Koinzidenzschaltung koppelt den
Giteschalter des 10 Hz Pumplasers an diese vorgegebene Pulsfolge des Hochfrequenz-
oszillators mit einer zwischengeschelteten Regelelektronik Typ Lions P6 73N an. Mit Hilfe
dieses Elektronik kann die Steuerung des Guteschalters des 10 Hz Pumplasers und die An-
passung der unterschiedlichen Weglangen des Pumppulses zu den Verstéarkerzellen durch
geftihrt werden.

Die Bandbreite der verstarkten Laserpulse wird anschlief3end mit einem Spektrometer mit
optischem Vielkanalanalysator gemessen und die Pulsenergie mit einem Leistungsmef3gerét
Scientech 362 zusammen mit einem Mef3kopf mit V olumenabsorber bestimmt.

Um die Information Uber das zeitliche Profil des Pulses zu erhalten, folgt eine Analyse mit
dem Einzelschuf? - Autokorrelator [ PLA 90 ] [ HEI 93 ]. Dieses von W. Plal3 aufgebaute
System ist eine indirekte Mef3methode, bei der das Signal einer Faltung mit sich selbst
unterzogen wird, experimentell also eine Uberlagerung des Originals des Pulses mit seiner
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Bild 32.2: Messung des horizontalen und vertikalen Strahlungsprofils des Ultrakurzzeit—Laserpulses. A: das
Profil im Nahfeld in 1 m Entfernung von der Bethunezelle B : im entfernteren Feld ca.13 m Abstand [HEY 93]
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zeitlich verzogerten und vervielfdtigten Kopie. Das entstehende Produktsignal, die 2.
Harmonische, wird mit einer Diodenzeile ausgelesen, von einem Rechner ausgewertet und
anschlieffend mit gerechneten Autokorrelationsfunktionen graphisch verglichen. Die Halb-
wertsbreite der Autokorrelationsfunktion ist durch einen Proportionalitétsfaktor a mit der
Halbwertsbreite des Pulses verbunden — in diesem Fall mit ener zeitlichen sech?
Intensitdtsverteilung - die zu einem a= 0,648 [SAL 80] und zu einer Abschétzung der
Pulsdauer von 400 fs fuhrt.

Als weitere Charakterisierung des Laserpulses, mit dem die Untersuchungen durchgefihrt
werden, ist das raumliche Strahlprofil sowohl im Nah als auch im entfernteren Feld von
grof3er Bedeutung. Dieses Profil, mal3geblich fur die Fokussierbarkeit und fur die im Fokus
erreichbare Intensitét, ist mit einer Diodenzeile aufgenommen worden und zeigt das
horizontale und das vertikale Profil, vgl. Bild 32.2, dal3 as ein ,Kastenprofil* charakterisiert
werden kann. Im Fokus ist eine Beschrelbung der Intensitétsvertellung mit der Airy —
Funktion eine gute Naherung.

Die Intensitatsbestimmung im Fokus ist durch die Separation von raumlicher und zeitlicher
Komponente moglich:

1(x,y,2,t) = 1,f (x,y,2)9(t) (32-1)

mit 1,: Amplitude der Intensitétsverteilung, f(x,y,z) und g(t): die normierte rdumliche und
zeitliche Intensitétsverteilungsfunktion.

Die Spitzenintensitat im Fokus ist:

55y (0, y,z,t)dydzd
l, = Gl (0.2 t)dydzt (32-2)

co(t)at oy (0, v, z)dydz

mit qf (0,y,z)dydz=S: Querschnittsflache des Laserstrahls im Fokus, cg(t)dt=t :
Pulsdauer gy (0,y,2,t)dydzdt = E, : Laserenergie

Um die Rechnung zu vereinfachen, wurde statt einer Airy-Funktion ein réumliches Gauss-
profils benutzt, um den Fleckradius zu berechnen, der fir einen gemessenen Leistungsabfalls
von 33 % an einer Lochblende mit 10 nm Durchmesser im Fokus einer achromatischenen
plankonvexen Linse mit f = 100 mm mit w ~ 7 mm bestimmt werden kann.
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Die KenngrofRen des Femtosekunden — Lasersystems sind :

Ausgangsenergie des Verstarkers 2,5 m]
Laserwellenlange 610 nm

ASE — Anteil £2%
Pulsdaver (fwhim ) A00 fa
Bandbreite ( fwhin ) 2 9 nm
Pulsdaner—Bandbreite Prodult 0,68
Strahldurchmesser 17.0 mm
strahldurchmesser im Fokus (f=100mim) 14 i
Spitzenintensitat im Fokus (f=100mm) 25 101 Wem™2

Ein sehr wichtiger Aspekt, der bisher nicht in die Betrachtung eingegangen ist, ist die
Intensitdtsschwankung des Lasersystems, die bei einem FlUssigkeitdaser und bel nicht
gesdttigter Verstdrkung stattfindet. Verursacht durch den ungleichmalBigen Ful3 der
Farbstofflésung durch die Kivetten und der erwahnten nicht geséttigten Verstarkung kommt
es zu einer prinzipiellen Fluktuation des erreichten Verstdrkungsfaktors. Ebenso ist die
Homogenitét der Intensitétsverteilung Gber die Strahlflache davon betroffen. Das Fazit dieses
Verhdtens ist eine Schwankung der Laserleistung, die mit bis zu 15 % von Puls zu Puls
variieren kann. Ein weiterer Effekt ist der ,Langzeitdrift“ des Systems, der einen Zeitraum
von einigen Stunden umfald. Unter diesem Langzeitdrift verstehe ich eine nur sehr bedingt
korrigierbare thermische Bewegung der mechanischen Komponenten. Da alle Messungen
dieses Experiments nichtlinear von der Strahlungsintensitét abhangen, ist es erforderlich,
diese Leistungsschwankungen fir eine Auswertung zu berticksichtigen. Eine Moglichkeit
dafir, die auch im Computerprogramm optional zur Verfligung steht, ist die
leistungsabhangige Selektion der Spektren. Ein hinter der Vakuumkammer aufgestelltes
Pyrometer kann die fokussierte Strahlung nach dem MPI-Prozef3 aufnehmen und digitalisiert
an den Rechner weitergeben. Hier erfolgt eine von der Laserintensitét abhangige Zuordnung
der aufgenommenen Spektren. Ein wesentliches Argument gegen diese Art der Messung ist
eine grolee Verléngerung der effektiven Mefzeit vor dem Hintergrund, dal? das Lasersystem
den angesprochenen Langzeitdrift aufweist.

Um diesem Problem zu begegnen, habe ich eine analoge Aufzeichnung der Laserleistung
aufgebaut. Ein Pyrodetektor gibt die Strahlungsleistung an eine Sample & Hold Elektronik
weiter, sodal3 das integrierte Signal von einem Schreiber dargestellt und der Leistungsabfall
beurteilt werden kann. Auf den beschriebenen , Langzeitdrift kann kurzfristig mit einer
Justage L asersystems reagiert werden, aber letzlich nur durch den Abbruch der Messung. Die
kurzfristigen, integral gemessenen Leistungsschwankungen von maximal 15% wurden von
mir bei den Messungen zur Winkelverteilung und zur phasenselektiven Zweifarben
Multiphotonenionisation durch die rein statistische Malinahme berticksichtigt, eine zuféllige
schnell variierende Abfolge der Winkelmef3punkte innerhalb der Mef3serie zu wahlen.
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3.3 Der eektronische Nachweis

Am Ende des Flugrohres werden die Teilchen von aner Detektoreinheit erfal¥, die als
zweistufige M ulti Channel Plate ( MCP ) — Anordnung (Typ Galileo 489-401-002, A£= 40
mm, 5° Bias) aufgebaut ist und durch ein Gitter, zur Verhinderung eines Felddurchgriffs, an
die Flugstrecke anschlieft, vgl. Bild 33.1. Eswird eine Signalverstarkung von >10 erreicht.
Ein nachfolgender schneller Vorverstarker Typ ESN — VT110, 200 MHz mit 200-facher
Verstarkung ist kapazitiv an die Anode gekoppelt und gibt das Signal zu einem Diskriminator,
UniBi FE 252, weiter. Dieser Diskriminator reduziert Untergrundsignale und generiert fur
jedes detektierte Elektron einen Einheitspuls mit der definierten Halbwertsbreite von 2 ns
entsprechend der Schaltzeit des Transientenrekorders. Ein wichtiges Kriterium fir eine
fehlerfreie Funktion dieses Aufbaus ist, dal3 nur maximal ein Elektron pro Zeitkanal ( 2 ns)
detektiert werden darf, denn der Diskriminator wirde auch dann nur einen Normpuls
entlassen, wenn mehrere Elektronen zur gleichen Zeit den Detektor treffen. Bel den
durchgefuhrten Experimenten mit relativ schwacher Zéhlrate bis zu 5 Elektronen pro
Laserschul3, die sich auf einen Zeitraum von vielen 100 ns verteilen, ist eine Séttigung in
diesem Sinn auszuschlief3en.

Gitter  MCP  Ancde  Glimmer

2N

el

T
245V

zum Vorverstirker

Flugrohr

Bild 33.1 : Aufbau des Detektors mit zwei Mikrokanalplatten, einer Anode und eines kapazitiv entkoppelten
Anschlusses

Das Signal wird nun von einem Transientenrekorder, Biomation Modell 6500 ( 1024
Kanden, mit zeitlichem Abstand von je 2 ns, Abtastzeit pro Kanal ist 1 ns) , digitalisiert und
zeitlich aufgel6st gespeichert. Ausgelost wird jeder Mel3zyklus dieses Rekorders durch den
Startpuls einer Fotodiode, die auf das Streulicht des Lasers reagiert. Die detektierten
Ereignisse werden anschlieffend an enen ebenfals durch den optischen Startpuls
angesteuerten PC Ubergeben, der die Einzelspektren (pro Laserpuls) einer Mel3sequenz
aufsummiert. Verursacht durch die aulRerordentlich kleine Zahlrate kann erst nach einer
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solchen Addition ein profiliertes Elektronenspektrum erzeugt werden. Eine Vergrél3erung der
Zahlrate wirde die Energieaufl 6sung durch die Raumladungsverbreiterung beeintéchtigt.

Ein Programm zur Auswertung der Daten [ HEI 96 ] konvertiert diese ,Signal — Zeit*
Verteilung in eine ,Signal — Energie“ Abhangigkeit. In diesem Zusammenhang ist auf die
zeitliche Auflésung der aufgenommenen Flugzeitspektren hinzuweisen, vgl. Kap. 3.1 : je
geringer die Geschwindigkeit der Photoelektronen, desto mehr Zeitkandle stehen fur die
Signalaufnahme zur Verfigung. Fir das Energiespektrum ist demnach im Bereich niedriger
Elektronenenergien ( 1 eV ) eine Energieauflsung von etwa 5 meV erreichbar, wahrend fir
hohe kinetische Energien um 10 eV lediglich eine Auflésung von minimal 150 meV realisiert
werden kann.

LASER
— Eotodiode N e L L)
@2 Schrittmotor [ i
1

Yorverstirker Diskriminator Transientenrekorder

Flugstreckel MCP —  pen vT110 FE 252 Biomation 6500 | 1

| :
_ | Timing Filter Amp |
Ortec 474

L Computer =1 Trigger

Pyro- Analogschreiber
detelktor | UG GG d. Laserintensitiit

Bild 33.2 : Die Abbildung zeigt schematisch den Signaweg und die Komponenten der elektronischen
Signdverarbeitung

Fur die Aufnahme der Flugzeitspektren ist eine Eichung der Signalaufnahme von grof3er
Bedeutung. Ich spreche zunéchst den Startzeitpunkt der Messung an, der von einem Puls der
Fotodiode, dem Triggersignal gesetzt wird. Dieser Trigger wird fur die Eichung durch direkte
Kontaktierung mit dem Anfang der Signalaufnahme verbunden. So kann die Laufzeit des
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Signals durch den Signalweg beztglich dieses Triggers ermittelt werden und gegebenenfalls
durch die Positionsanderung der Fotodiode an den Startzeitpunkt und der Nullpunkt der
Flugzeitmessung korrigiert werden. Eine nachtragliche Kompensation im Rechnerprogramm
kann somit entfallen.

Eine weitere Mdglichkeit der Eichung geschieht dann ausschliefdich in der Signal-
aufbereitung des Computerprogramms. Hier geht es um Laufzeitverdnderungen, die durch
Effekte wie Kontaktpotentiale und Beschleunigungsfelder entstehen. Eine diese Effekte
berticksichtigende Software ist im Auswerteprogramm implementiert.

Als welitere Option der elektronischen Signalaufnahme ist die rechnergesteuerte Bewegung
einer | /2 — Platte zu nennen, die im Strahlengang des Lasers vor der Vakuumkammer steht.
Ein Schrittmotor steuert Uber ein Getriebe die Drehung der Verzogerungsplatte und somit die
Polarisationsrichtung des Lasers in Winkelschritten, die als Variable mit einer minimale
Schrittweite von 4,5 Grad im Computerprogramm einzusetzen ist. Nach einer gewahlten
Schuf3zahl und der darauffolgenden Speicherung des Spektrums, setzt das Programm die
Messung im zuvor programmierten Umfang fur den nachsten Winkelwert fort. Mit Hilfe
dieser Drehung des E-Vektors relativ zur Nachweisrichtung kann fur linear polarisiertes Licht
eine Winkelverteilung der Elektronen des Multiphotonenionisationsprozesses aufgenommen
werden, vgl. Kap. 4.1.

Die Konstruktion von Flugstrecke und Detektor erméglichten es, die Polaritéat aller
Spannungen zu wechseln. Damit konnen lonen, die durch ein elektrisches Feld in der
Wechselwirkungszone in Richtung des Detektor beschleunigt wurden, nachgewiesen werden.
Fir die zeitliche Anpassung an die Flugzeit wird die Kanalbreite des Transientenrecorders auf
200 ns vergrofiert, um so ein komplettes Flugzeitspektrum bis zu einer Massenzahl von 180
aufzunehmen, vgl. Bild 31.3.

Daadlle Prozesse dieses Experiments nichtlinear von der Strahlungsintensitdt abhangig sind,
ist eine Leistungskontrolle unbedingt erforderlich. Hierzu wird die Laserstrahlung, die nach
dem Multiphotonenionisationsprozef3 die Vakuumkammer wieder verldldt, von einem
Pyrodetektor aufgenommen, von einer Sample & Hold Elektronik integriert, verstarkt und
von einem analogen Schreiber festgehalten. Bei einer Intensitétsveranderung von <10%
wurden diese thermisch bedingten Schwankungen durch eine Justage des Lasersystems
kompensiert.
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4 Melddaten und Diskussion

4.1 Winkelverteilung der Photoelektronen

Bei der Wechselwirkung zwischen einem elektromagnetischen Feld und einem Atom wird
nicht nur Energie ausgetauscht, sondern auch ein Drehimpuls Ubertragen, wobei jedes Photon
eine Drehimpulseinheit ( 72 ) - das intrinsische Drehmoment des Photons ( Spin ), tragt. Wird
nun fir einen elektronischen Ubergang ein Photon absorbiert bzw. emittiert, so bedeutet das,
dai3 ein Drehimpulsguant nach den Regeln der Addition von Drehimpulsen zwischen Feld
und Elektron ausgetauscht wird. Bei der Multiphotonenionisation wird mehr als eine Dreh
impulseinheit Ubertragen, d.h. ein zweites Photon wechselwirkt mit einem Elektron, das
bereits seinen Drehimpulszustand durch die Absorption des ersten Photons gedndert hat usw.,
wobei die Addition der Drehimpulse nach Auswahiregeln stattfindet. Ein wesentliches
Kriterium fur die Art der relevanten Auswahlregeln ist die Polarisation der Strahlung, diein
den im folgenden diskutierten Experimenten entweder als linear oder zirkular identifiziert
wird.

AL G

Bild 41.1: Kandle fir die Addition der Drehimpulse absorbierter Photonen einer Multiphotonenionisation
beginnend vom S-Zustand fiir linear und zirkular polarisierte Laserstrahlung. [BRA 74]

Der Drehimpuls eines Photons mit zirkularer Polarisation ist sowohl Eigenzustand des
totalen Drehimpulses S wie der Projektion S von S auf die Ausbreitungsrichtung k des
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Photons — man spricht hier von definierter Helizitét mit dem Wert +1 oder —1 abhangig von
der Drehrichtung. Ein linear polarisiertes Photon hingegen ist zwar Eigenzustand von S, nicht
aber von S .. Dieser Unterschied hat zur Folge, da® bei einer Photonenabsoption

unterschiedliche atomare Zusténde erreicht werden, je nachdem ob linear oder zirkular
polarisiertes Licht absorbiert wird, vgl. Bild 41.1. Eine Konsequenz der Reaktionen auf die
Strahlungspolarisation ist die unterschiediche Absorptionsrate, die direkt von der Polarisation
abhangig ist ( bel einem unpolarisierten Initialzustand der Elektronen ). Qualitativ kann man
diese polarisationsabhéangigen Effekte verstehen, wenn man eine Anzahl sukzessiver
Photonenabsorptionen bzw. die daraus resultierenden atomaren Zustéande betrachtet und die
Dipolauswahlregeln anwendet. Fir linear polarisierte Strahlung in z-Richtung gelten die
Auswahlregeln DJ =+1,0 (O« O nicht erlaubt ) und DM = O, fir zirkulare Polarisation ist
DM = £1. Die Anzahl der mdglichen Kande eines Multiphotonentiberganges ergibt sich nun
direkt aus diesen Auswahlregeln, so da? im Fall linearer Polarisation deutlich mehr
Mdoglichkeiten ( Kandle) fir den Ubergang offen stehen.

Geht man bei der Winkelverteilung der Photoelektronen von einer beliebigen Orientierung
der Atome im Raum aus und weiter fur den einfachsten Fall der Einphotonenionisation, so ist
dieser Prozeld - unter Anwendung der Dipolndherung — von der Polarisationsachse des
elektromagnetischen Feldes und von der Richtung K =( k/k ) des Drehimpulsvektors k des
Photoelektrons abhangig. Fur eine lineare Laserpolarisation wird die Richtung dieser Polari-
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Bild 41.2 : Das sphérische Koordinatensystem zeigt den Wellenvektor k des Photoelektrons und den
Radiusvektor r der Elektronenwellenfunktion. ( k ist nicht der Wellenvektor des Photons k ) [SMI85]

sationsachse € as Referenzachse definiert, wobei hier die Ausrichtung des Drehimpuls-
vektors K in sphérischen Koordinaten Q und F dargestellt werden kann, mit cosQ =Kké
vgl. Bild 41.2.
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Die Winkelverteilung, bzw. die Q-Abhangigkeit des totalen lonisationsquerschnitts, hat dann
die Form [BET 57]:

|(|2) =1(QF)=1(Q)= S:l—;a'[u b,P,(cosQ)] (41-1)

P : Legendrepolynom mit Py (cosQ) =[(3/2)cos? Q- (1/2)], S 4 totaler winkelintegrierter
| onisationsguerschnitt, b : Anisotropieparameter.

Die Situation wird natirlich komplexer, wenn ein Multiphotonenprozef3 vorliegt, bel dem
von vielen Photonen Drehimpulse auf das Elektron Ubertragen werden. Fir den Fall der
Wechsalwirkung mit vielen Photonen ist fir jede Absorption, bedingt durch die Auswahl-
regeln, eine raumliche Anisotropie zu erwarten, da nicht alle mZustande besetzt werden.
Daraus resultiert ein entsprechendes Verhalten der Photoel ektronen, deren Winkelverteilung
in diesem Fall einer Cosinus-Verteilung der Ordnung 2N entspricht und fir linear polarisierte
Photonen eine allgemeinenere Formulierung als 41-1 erfordert [SMI 85].

S d
— a b P (COSQ) (41-2)

1(QF)=1(Q)= a

P2k : Legendrepolynom 2k-ter Ordnung, s . totaler winkelintegrierter |onisationsquer-
schnitt, boko : Anisotropieparameter

Die Gleichung 41-2 kann als raumlich isotropes atomares System interpretiert werden, das
einer einlaufenden, spharischen elektromagnetischen Welle ausgesetzt ist. Da dieses Atom
mit der Strahlung wechselwirkt und diese Wechselwirkung Dipoleigenschaften besitzt, also
eine raumliche Cosinus-Verteilung hat, kann auch bei dem Gesamtsystem die Dipol-
anisotropie beobachtet und eine Winkelverteilung gemessen werden, deren theoretische
Nachbildungen Legendrepolynome 2N-ter Ordnung sind.

Fur die Anpassungskurven [eine Summe von Legendrepolynomen gerader Ordnung]
ergeben sich so die Legendrepolynome fur | =0, ... ,5 ... usw. in polaren Koordinaten :
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m=10
@ <
1=0 I=1 =2 1=3 I=4 =5 ...
: p d f g h = Elektronen

Bild 41.3 : zeigt die zu den Drehimpul ssymbolen zugehdrigen Drehimpul squantenzahlen | und die entsprechende
Elektronenverteilung in polaren Koordinaten.
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411 Experimenteller Aufbau

Eine wichtige Komponente dieses experimentellen Aufbaus ist eine in eéinem Drehkranz
angeordnete Verzogerungsplatte, die ein Schrittmotor Uber einen Zahnriehmen steuert. Eine
Winkelskala umgibt diesem Drehkranz. Um eine prézise Positionierung zu ermoglichen, ist
ein Ubersetzungsverhdtnis zwischen dem antreibenden Zahnrad des Schrittmotors und der
Aufnahme der | /2-Platte, dem Drehkranz, von 1 : 3.33 gewahlt worden. Unter Berticksich
tigung des Schrittwinkels des Motors ist nun eine minimale Verstellung der Polarisation der
Laserstrahlung in Intervalen von 4,5 Grad moglich.

Linse Linse
plankonvex plankonkav
Teleskop

,:F 17mm ST Schrittmotor

plankonvex

610 nm f= 100 mm

ODER\
305 nm /

T Ba

TOF
212 Platte
plankonvex plankonvex
EBO
':|J 17 mm c# Smm
Schrittmotorsteuerung
Signalerfassung
Signalauswertung

Bild 41.4: zeigt den Aufbau zur Messung von Winkelabhangigkeiten der Multiphotonenionisation. Es kann mit
einer Strahlung mit 610 nm und, frequenzverdoppelt, mit 305 nm gemessen werden. Die Winkelabhangigkeit
wird durch eine computergesteuerte Veranderung der Polarisationsebene mithilfe einer Verzdgerungsplatte
realisiert, die per Schrittmotor definiert bewegt werden kann. Eine von der Psition der Verzégerungsplatte
abhéangige Speicherung des Elektronenspektrums ermdglicht das mehrfache Durchlaufen einer Mel3sequenz.
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Diesen diskreten Einstellungsmoglichkeiten des E-Vektors steht aber das prinzipielle
Winkelaufl 6sungsvermogen des Elektronennachwel ses gegenuiber :

Auflisungvermiigen
der Flugstrecke AS

Polarisation £

Flugrichtung
der Elektronen

Bild 41.5 : zeigt den vektoriellen Zusammenhang der Laserstrahlrichtung, der Flugrichtung der Elektronen, der
Polarisatinsrichtung und des Auflésungsvermdgens der Flugstrecke.

Fur einen punkformigen Laserfokus kann aus der Gesamtlange der Flugstrecke und der
Detektorflache der Akzeptanzraumwinkel und damit auch die minimal mdgliche Auflésung
des Azimutwinkels, d.h. des Winkels zwischen Polarisationsrichtung des Lasers und der
Richtung des Nachweises, bestimmt werden. Das folgende Bild 41.6 verdeutlicht die
Beziehung (41.3):

Detel:tor
Laserfolus A ‘

N

o—=:i|] Is

X

Bild 41.6 : Darstellung der prinzipiellen Auflésungsmoglichkeit der Detektionseinheit mit der Lange der
Flugstrecke x, des Detektordurchmessers s und der mdglichen Winkelauflsung des AzimutwinkelsDQ.

tanDQ,, » DQy, :§» 45° (41-3)
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Fur eine Flugstreckenlange von 520 mm und einem Detektordurchmesser von 50 mm ergibt
sich ein Akzeptanzwinkel von ca. 5 Grad. Natlrlich ist diese Ungenauigkeit der
Winkelauflésung fur beide moglichen Winkel, Q und f relevant.

Einen weiterer Punkt, der zur Mef3ungenauigkeit beitrégt, betrifft die Geometrie des
Laserfokus. Im Fokusbereich ist die Laserstrahlung nicht parallel, sondern verlauft in einem
gausschen Profil unter einem Winkel zueinander, der durch die Brennweite der Linse und
dem Strahldurchmesser bestimmt wird, vgl. [SCA 91]. Daraus folgt fur einen Laserstrahl mit
8 mm Durchmesser, dal3 eine Ungenauigkeit von etwa 5 Grad berechnet werden kann, wobei
mit abnehmendem Strahlradius die Aufldsungsmoglichkeit zunimmt, vgl. [OTT 85].

Die bel diesem Experiment verwendeten Laserwellenlangen sind die im optischen, roten
Weéllenlangenbereich befindende 610 nm und die in einem BBO Kristall (Beta-Barium Borat)
verdoppelte UV-Wellenlange von 305 nm. Es ist hier zu bemerken, da3 die den
Verdopplerkristall verlassende UV-Strahlung eine durch die erforderliche Fokussierung in
den Kristall verursachte starke Divergenz aufweist, die der Grund fir einen etwas grof3eren
Strahldurchmesser ist, siehe Bild 41.4. Eine Korrektur, um ein hoheres Auflésungsvermogen
zu erreichen, ist bei diesem Strahldurchmesser aus oben beschrieben Grinden noch nicht
erforderlich.

Um das Elektronensignal aufzunehmen, auszuwerten und die Mef3punkte durch ein
Legendrepolynom anzufitten, wurden Rechnerprogramme von H. Stein [STE 84], G. Otto
[OTT 85] und D. Petring [PET 85] fur eine Anwendung auf einem PC umgeschrieben
[HEI 95]. In Abhéngigkeit von der Position des Schrittmotors und dem daraus resultierenden
Emissionswinkel der Elektronen, werden den Elektronenspektren entsprechende
Speicheradressen zugeordnet und Signale summiert. Durch die nun maogliche, beliebige
Anzahl von Messungen und beliebige Abfolge von Winkelwerten innerhalb einer Mef3serie,
ist eine Minimierung von statistischen Fehlern zu erreichen. Im Hinblick auf die
systembedingten Leistungsschwankungen des Lasers und auch der variierenden
Intensitétsverteilung im Strahlprofil, ist diese Option eine wesentliche Vorraussetzung for
aussagefahige M ef3ergebnisse gewesen.
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4.1.2  Photoelektronenenergiespektrum und Winkelverteilung
von Xenon fur Laserpulse mit 610 nm und 305 nm

Prinzipiell existieren fur jede Art dieser Messungen Unsicherheiten in den Mefidaten, die
eine exakte Auswertung der Ergebnisse beeintréchtigen. Ich spreche hier Effekte an, die auf
folgende, experimentell bedingte Umstande zurlckzufihren sind :

das zeitliche und rédumliche Profil des Laserpulses

durch lonenrimpfe verursachte el ektrische Felder im Fokusbereich
Kontaktpotentiale in der Flugstrecke

magnetische Restfelder

der Akzeptanzwinkel des Detektors

Der zuerst angesprochene Punkt, eine Untersuchung dieses Einflusses wurde 1986 von
Freeman et a. [FRE 86] durchgefihrt, hat in diesem neuen Experiment durch die
Verwendung eines ultrakurzen Laserpulses eine eingeschrankte Bedeutung. Freeman hat in
seinen Experimenten sowohl die Laserintensitét, die Intensitdtsverteilung im Fokus, die Form
des Fokus und auch die kinetische Energie der Photoel ektronen als Parameter der Verteilung
in den Messungen berticksichtigt. Durch die in unserem Experiment verwendeten sehr kurzen
Pulse kénnen nun ponderomotive Effekte bel der Diskussion der Mefl3werte vernachlassigt
werden (vgl. Kap. 2.4).

Raumladungen, die durch lonenrimpfe im Fokusbereich erzeugt werden kdnnen, wurden
durch Absenkung des Gasdrucks (und damit der Teilchendichte) vermindert. Die dadurch
verursachte Reduktion der Anzahl der entstehenden lonen fuhrt zu einer Feldsituation im
Fokus, die eine Beeinflussung der Photoelektronen durch die lonenriimpfe vernachl&ssigbar
macht.

Kontaktpotentiale sind durch elektrisch leitende Oberflachen in der Vakuumkammer
weitestgehend vermieden worden. Die vorhandenen Isolatoren, z.B. die Kapillare der
Wasserstoffversorgung, wurden mit einer  Graphitbeschichtung bedeckt.

Fir eine Uberprifung der vorgenommenen MalRnahmen, kann eine Eichung des Elektronen
spektrums anhand von Elektronen mit bekannter Energie durchgefihrt werden.

Die Winkelverteilung eines MPI-Prozesses mit linear polarisierter Laserstranlung 183, wie
bereits beschrieben, Rlckschlisse auf den atomaren resonanten Ausgangszustand des
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Multiphotonenprozesses zu. Da die Dipolauswahlregein D =+1 und Dm =0 fur jede

Photonenabsorption fordern, kommt es zu der in Bild 41.7 dargestellten Kopplung von
Anregungs- und Kontinuumszustanden, wobei im Experiment Ubergéange mit DI = +1 viel
haufiger zu beobachten sind as solche mit Dl = -1 [FAN 85]. So kann beispielsweise ein
beobachteter Zustand e ,, in der SO ATI-Gruppe a's Resultat einer Photonenabsorption des

atomaren Anregungszustand mit der Drehimpulsquantenzahl | ( oder |+2 ) interpretiert
werden.
& &
/ /+2 T
% E11 K E1+1 Bz 50
\\ C!‘.I
. I,
ng NG+ E,

Bild 41.7 : zeigt die Verbindung von atomaren Anregungs- mit Kontinuumszustdnden als Folge eines

Dipoliiberganges. Die Zustande sind hier mit den Drehimpulsquantenzahlen markiert. Dl = +1 wird as volle
Linie dargestellt [FEL 89]

Die angesprochenen angeregten Zustdnde des Xenonatoms sind in Bild 41.8 dargestellt und
zeigen die durch den AC-Starkshift verursachte intensitétsabhangige, lineare Verschiebung
dieser Niveaus. Die in diesem Experiment verwendete Photonenenergie von 2.035 eV ist as
Pfeilfolge stellvertretend fur den Multiphotonenprozefd bel den erwarteten Intensitdten
eingetragen. Esist bei dieser Darstellung vorrausgesetzt worden, dal3 der AC-Starkshift neben
der lonisationsenergie auch fur die Atomniveaus n > 3 und | > 2 eine lineare Verschiebung
paralel zur lonisationsgrenze verursacht, deren Absolutwert der Quiverenergie U eines

freien Elektrons entspricht, vgl. Kap. 2.3 . Als Folge des dynamischen Starkshifts ist dann
eine resonante lonisation moglich, wenn ein ganzzahliges Vielfaches der Photonenenergie der
Energiedifferenz des Grundzustandes zu einem verschobenen Niveau entspricht. In der
Graphik 41.8 ist diese Situation beispielsweise fur 610 nm be ener Intensitdt von
ca. 1x10"Wem 2 mit 7 Photonen gegeben, sodald nun der verschobene 4 f Zustand ein resonant
ter Zwischenschritt ist, von dem, nach Absorption eines weiteren, des 8ten Photons, ein
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Kontinuumszustand erreicht wird. Die Identifikation der verschobenen Zustéande wird durch
zwei Feinstrukturkomponenten “p,,, und *p,,, des Xe" lons kompliziert, denn die Elektronen

haben bei einer Multiphotonenionisation die Mdglichkeit, das Atom in einem dieser beiden
Zusténde mit dem energetischen Abstand von 1.31 eV zu verlassen.
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Bild 41.8 zeigt die Anregungszusténde des Xenonatoms und den durch die intensive Strahlung verursachten AC-
Starkshift, der eine lineare Verschiebung der Energiezustdnde und auch der |onisatonsgrenzen zur Folge hat. Die
Anzahl der absorbieten Photonen ist neben den jeweiligen Pfeilmarkierungen vermerkt, welche einen typischen
MPI-Prozess skizzieren. Gerechnet wurde diese A C-Starkverschiebung von M. Trahin, vgl. [FEL 89]

Ein fur Xenon typisches Multiphotonenionisationsspektrum fur linear polarisierte Strahlung
mit der Wellenlange von 610 nm und einer Intensitét von ca. 1x10"Wem? zeigt das Bild 41.9
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Bild 41.9 : Gemessenes Energiespektrum der Photoelektronen von Xenon fur eine Wellenléange von 610 nm,
einer Pulsintensitat von 1x10** W/cm? und einer Pulsdauer von 400 fs. Die obere Skala zeigt die ATl — Serie,
die Skala darunter die Hauptquantenzahlen resonanter Zwischenzustande.

das unter einem Polarisationswinkel von Q = 0° der Laserstrahlung aufgenommen worden
ist. Die obere Skala zeigt die einzelnen ATI-Gruppen - mit S bezeichnet - die jeweils um
den Betrag der Photonenenergie von 2.035eV separiert sind. Die darunterliegende Skala
markiert die inder Substruktur auftretendenauftretenden Elektronensignalmaxima und ordnet
ihnen atomare Zusténde zu, die im Multiphotonenionisationsprozeld as resonante
Zwischenschritte genutzt werden. FUr den Energiebereich bis 2.035 eV ist ene
aul3erordentlich feine Strukturierung des Spektrums sichtbar, die mit wachsender Energie as
Folge des abnehmenden Aufldsungsvermdgens der Flugstrecke an Detaillierung verliert. Die
detektierten Elektronen haben im Fall ultrakurzer Laserpulse die Driftenergie (vgl. Kap. 2.4 ):

E¢=(Ng+S)aw - 1P(1)- U,(1) (41-4)
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N¢: Mindestanzahl der absorbierten Photonen, um die verschobene |onisationsschwelle zu
Uberwinden, IP(I) : Summe aus der ,ungeshifteten® lonisationsgrenze IR, und der
Verschiebung des Grundzustandes zusammen, U p(I) . die Quiverenergie des Photoelektrons
beim Verlassen des Atoms bel der dazu verwendeten Laserintensitét.

Das Spektrum hat im Bereich unterhalb 1€V, bei dem Energiewert 0,75 €V, en hohes
Elektronensignal, das mit dem resonanten Zwischenzustand 7p identifiziert werden konnte.
Die Zuordnung der folgenden, héherenergetischen Signalmaxima kann bis zum Zustand mit
der Hauptquantenzahl n = 8 beobachtet werden, wobei die relative Signalstarke mit
wachsender Hauptquantenzahl abnimmt - ho6herenergetische Zusténde werden bel niedrigerer
Feldintensitét resonant.

Betrachtet man im folgenden die ATl — Gruppen 3 S1, so fallt zundchst der Abfall der
Signalintensitdt als Folge der Abnahme der Absorptionswahrscheinlichkeit fur zusétzliche
Photonen auf.

Des weiteren kann festgestellt werden, dal3 das gesamte Spektrum von Signalmaxima
dominiert wird, die den vom Grundzustand *p,, des Xenonions ausgehenden
lonisationskanal préaferieren, wahrend Photoelektronen, die ihren Ausgangsustand im
angeregten °p,, Zustand des Xe* -lons haben, nur in Spektren fur | = 305 nm nachgewiesen

werden konnten.

Bild 41.10 zeigt gemessene Winkelverteilungen bei einer Wellenldnge von 610 nm, einer
Intensitdt von » 1x10"*Wem™® und einer Pulsdauer von etwa 400 fs. Die Verteilung des
ersten, breiten Maximums im Elektronenspektrum bei ca. 0,75 eV ist untersucht worden und
kann fur die SO-ATI-Gruppe as dWselle (| = 2 ) interpretiert werden, vgl. Bild 41.11. Die
zugehotrigen Maxima in hoheren ATI-Gruppen und deren Winkelverteilungen unterstiitzen
diesen Schlul? auf einen resonanten 7p Zwischenzustand.

Das im Xenonspektrum intensivste Photoelektronenmaximum ist Uber die resonant
verstérkte lonisation Uber den Zustand mit der Hauptquantenzahl n = 4 erzeugt worden und ist
mit dem 4f Zustand identifiziert worden, Bild 41.10. Deutlich ist eine gWellencharakteristik
(1=4) des Signamaximums in der SO-ATI — Gruppe zu sehen, d.h. ein Hauptmaximabel Q
= 0° und zwel weitere, kleinere bei Q = 50° und Q = 90° mit entsprechenden Minimabei Q =
30° und Q = 70°. Mit zunehmender ATI-Ordnung wird mit jedem weiteren absorbierten
Photon ein Drehmomentquant Ubertragen und eine entsprechende Winkelverteilung
gemessen. Die Bildfolge (41.10) ,4f SO bis ,4f S3* zeigt Melidaten, die dieses Verhaten
bestatigen konnen und eine entsprechenden g, h, i, k — Wellencharakteristik erkennen lassen.

Fur den néchst hoheren Zustand mit der Hauptquantenzahl n = 5 wurde in der SO-ATI-
Gruppe eine Verteilung mit Maximabei Q =0°, Q =40° und Q = 70° entsprechend einem h
Wellercharakter ( | = 5 ) gemessen — d.h. dal3 ein g-Zustand mit n = 5 der resonante
Ausgangszustand sein mul3. Der 5g Zustand ist der niedrigste Zustand mit dem Drehimpuls
| =4 im Xe Atom. Eine vergleichbare Winkelverteilung wurde auch fur den Zustand mit n = 6
gemessen und fuhrt zu der Annahme einer resonanten lonisation Uber den 6g Zustand.
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Bild 41.10 zeigt Winlelvertelungen won Xenonbei einer Wellen-

lange won 610 nrn, einer Intensitat von 1zl0expld Wicm® und

giner Pulsdauer won 400 fa. Der resonante Absoptionsprozel
ist filr die Zostinde n=4,5,6 dargestellt, wobel die Bezeichtung

3 die einzelnen ATI-Gruppnen kennzeichnet.



4.1.2  Winkelvertellung der Photoel ektronen von Xenon

59

E 150 f 150 150 150
e
=,
=
@ 100 | 100 100 | 100
£
=]
5
= s0f S0t sof sof
[£3]
0 ] n—— ]
1] Q0 0 20 0 20 0 20
Winkel @ [zrad]
— 150
2
fa)
&,
'% 100
i
g
.g s0r
= Bild 41.11 zeigt Winkelvertelungen von Xenon bel einer Wellen-
&5 lange won 610 rn, einer Intensitat won 1zl0expld Wiem® und
einer Pulsdauer won 400 f=. Dargestellt ist die Fntwicklung der
Vertelung fir die ATI-Gruppen des Tp Zustand

1] 20
Winkel B [grad]

Betrachtet man nun ATI-Gruppen mit S 3 1, so stellt man zunéchst fir alle ausgewerteten
Maxima eine garkere Emission der Photoelektronen in Richtung Q = 0° fest. Sowohl fir die
7p asauch fur die 4f Resonanz kann die Addition je eines Drehimpulsguants pro zusétzlich
absorbierten Photons an den sich @ndernden Winkelverteilungen beobachtet werden. Deutlich
ist bel jeder folgenden ATI-Gruppe ein zusdtzliches Minimum oder Maximum in der
Winkelverteilung sichtbar, d.h. eine aufeinanderfolgende Reihe eines d- bis i- Wellen
charakters fur 7p bzw. ein g bis j- Wellencharakter fir die 4f Resonanz, wéahrend das
Maximum bei Q = 0° mit zunehmender kinetischen Elektronenenergie zu der bevorzugten

Emissionsrichtung wird.
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Resonanzen mit den Hauptquantenzahlen n = 5 und n = 6 haben auf grund einer reduzierten
lonisationswahrscheinlichkeit als Folge der geringen Laserintensitét bei der diese Zustéande
resonant sind und einer geringen Ubergangsstarke ein schwaches Photoelektronensignal. Da
bereits in der SO-ATI-Gruppe eine komplexe Winkelverteilung mit | = 4 detektiert wurde, ist
eine detallierte Bestimmung der Verteilung in ATI-Gruppen S > 0 nur eingeschrénkt
maoglich und eine Auswertung daher nicht mehr sinnvoll.

Eine weitere Messung wurde mit der in einem optisch nichtlinearen Kristall ( BBO )
frequenzverdoppelten  Strahlung durchgefihrt, deren Wellenlange mit 305 nm im
ultravioletten Bereich des Spektrums liegt. Die durch die Verdopplung reduzierte Intensitét

betragt ca. 0,3x10"“Wem? und die Pulsdauer etwa 280 fs. Bild 41.12 zeigt ein fir diese
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Bild 41.12 : zeigt ein typisches Spektrum der Photoel ektronen von Xenon fur einen MPI-Prozef3 mit einer linear
polarisierten Laserstrahlung bei 305 nm, der Intensitat von ca. 0,3 10** W/cm? und einer Pulsdauer von 280 fs.

Wellenlange typisches Spektrum mit im wesentlichen zwei Elektronenmaxima in der SO-
ATI-Gruppe, die von den Feinstrukturkomponenten des Grundzustandes *p,,,und *p,,, des

Xenonions ausgehenden |onisationskandlen zugeordnet werden kdnnen und eine entsprechene
Energiedifferenz von 1,31 eV ausweisen. Die Auswertung der kinetischen Energie der Photo-
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Bild 41.13 zeigt das Termschema des Xenonatoms und die Verschiebung der Zustdnde durch den AC-

Starkshift in Abhangigkeit von der Intensitédt der Laserstrahlung. Die Starkverschiebung entspricht der
Wellenlange von 305 nm und einer Intensitat von etwa 0,3x10™ W/cm? .Die beiden Feinstrukturkomponenten
und deren Zusténde sind farblich zugeordnet.
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elektronen fuhrt zu einer Identifikation der resonanten Zustande, die als Zwischenzustande in
der Multiphotonenionisation der Energie von 3iw entsprechen, d.h. es werden Zustdnde
relevant, die durch den AC-Starkshift auf die Energie von etwa 12,1 €V angehoben werden.
Mit dieser Forderung ergibt sich aus dem die AC-Starkverschiebung fur diese Wellenlange
beriicksichtigenden Termschema des Xenon (siehe Bild 41.13) der Zustand mit der Haupt-
quantenzahl n¢> 6 fir das erste Elektronenmaximabei ca. 2,4 €V. Fir das zweite Maxima mit
der kinetischen Energie von ca. 3,7 eV kann der Zustand mit einer Hauptquantenzahl, die
ebenfalls in dem Bereich n > 6 liegt, den resonanten Zwischenschritt ermdglichen. Beide
Maxima sind nach Absorption des funften Photons auch in der S1-ATI-Gruppe bei einer
Energie von etwa 6,4 €V bzw. 7,7 €V nachweisbar.

Das im Bild 41.13 dargestellte Termschema des Xenon zeigt neben den beiden Energie-

schemata fur die Grundzustande *p,,, und *p,,, des Xenonions, die um 1,31 eV getrennt

sind, auch die Entwicklung der AC-Starkverschiebung. Deutlich ist die Frequenzabhangigkeit
des dynamischen Starkshifts zu erkennen, die fur 305 nm dazu fuhrt, dal3 die Steigung der
Niveauverschiebung wesentlich geringer ist asim Fall der Strahlung mit 610 nm, d.h. fir das
Intensitétsintervall von 0 bis 0,3x10"Wem? ist der Energieshift etwa 0,25 eV. Damit stehen

dem resonanten 3-Photonenschritt unter Berticksichtigung der Pulsanstiegsflanke nur wenige
erreichbare atomare Zustande als resonanter Zwischenschritt zur Verfigung.

Fir die gemessenen Elektronenmaxima, vgl. Bild 41.12, wurde eine Winkelverteilungs-
messung mit den im Bild 41.14 dargestellten Ergebnissen durchgefiihrt. Die Winkelverteilung
der Photoelektronen bei 2,4 eV zeigt einen £Wellencharakter, sodal? hier auf den resonanten
d-Zustand geschlossen werden kann. Die Auswertung des zugehdrigen Maximums bei 6,4 eV
in der S1-ATI-Gruppe ergibt aufgrund geringer Signalstérke keinen Hinweis auf die
Absorption eines weiteren Drehimpul squantums und des erwarteten g Wellencharakters.

Die Winkelverteilung des zweiten Elektronenmaximums bei 3,7 eV kann ebenfalls als eine
f-Wellencharakteristik gedeutet werden und somit hat der resonante Zwischenzustand den
Drehimpuls | = 2 und wird as dZustand identifiziert. Eine Auswertung der Daten fir die
zugehorige Verteillung in der S1-ATI-Gruppe fuhrt zu dem Ergebnis, dal3 auch hier kein
eindeutiger Hinwels fir die Absorption eines zusétzlichen Photons, d.h. eine g-Wellen
charakteristik, detektiert wurde.

Ein Vergleich mit den entsprechenden Messungen fur 610 nm 1&/% erkennen, dal3 bel der
reduzierten Intensitét des 305 nm — Pulses und der geringeren Starkverschiebung als Folge
der kirzeren Wellenldnge die Winkelvertellungen eine andere Charakteristik aufweisen. In

der SO-ATI-Gruppe wird bei 610 nm mit einem 7-Photonenschritt (5p°'S, + 7aw) der 6g
Zustand resonant und nachgewiesen, wahrend bei 305 nm eine 3 Photonenabsorption
(5p°!S, + 3aw) genligt, um den Zustand mit einer Hauptquantenzahl > 6 zu erreichen. Der
Anregungs- und lonisationsproze3 dieser 3- bzw. 4-Photonenabsroption hat trotz der
geringeren Intensitét von 0,25x10"Wem 2 eine hohe Ubergangsrate.
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Bild 41.14 : zeigt die Winkelverteilung von Xenon bei einer Wellenlange von 305 nm, einer Intensitét von
0,3x10"* W/cm? und einer Pulsdauer von 280 fs. S gibt die Zahl der zusétzlich im Kontinuum absorbierten

Photonen an.
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4.1.3 Photoelektronenenergiespektrum und Winkelverteilungen
von Wasser stoff fur Laser pulse mit 610 nm und 305 nm

Die Messung des Multiphotonenspektrums und der zugehdrigen Winkelverteilungen fur
atomaren Wasserstoff wurde, wie fir Xenon, mit dem beschriebenen Ultrakurzzeitlasersystem
durchgefihrt. Auch hier wird ein vom ponderomotiven Potential unbeeinfluftes Verhalten der
Photoel ektronen vorrausgesetzt, sodal? ein Spektrum mit detaillierter Struktur als Folge einer
resonanten Multiphotonenionisation erwartet werden kann.

Hinn
: /
Eﬂ -
2
:
(1]
E
=
9 n= 5
E -
| 4
i ~
1L 1
0 1=

610 nm

0 02 04 06 08 1 12 14

Intensitit [10MWem®]

Bild 41.15 zeigt die intensitétsabhangige AC-Starkverschiebung der lonisationsgrenze und einiger angeregter
Zustande von atomarem Wasserstoff.
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Die Abbildung 41.15 zeigt das Termschema von atomarem Wasserstoff mit einigen
Anregungszustanden, die mit zunehmender Laserintensitét - fir nicht zu hohe Intensitét -
parallel zur lonisationsgrenze durch den AC-Starkeffekt verschoben werden. Die Absorption
im Multiphotonenionisationsprozess ist fur 610 nm durch eine Pfellfolge dargestellt, die sich
aus Photonen mit einer Energie von je 2,035 eV zusammensetzt.

Ein typisches Multiphotonenionisationsspektrum fir 610 nm mit ca. 1x10**Weni? und einer
Pulsdauer von 400 fs dokumentiert das folgende Bild 41.16. Das Spektrum ist sehr fein
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Bild 41.16 zeigt ein MPI-Spektrum des atomaren Wasserstoffs fiir 610 nm bei einer Intensitat von 1x10™ W/cm?
und einer Pulsdauer von 0,4 ps. Die obere Skala markiert die ATI-Gruppen, die Skala darunter resonante
Zwischenzustande. ,ES* bezeichnet die sogenannte Extra Serie, vgl. [ WEL 93].

strukturiert und eine Separation in die verschiedenen ATI-Gruppen ist ebenfalls zu erkennen.
Auch in diesem Spektrum ist in den energetisch hoherliegenden ATI-Gruppen die reduzierte
Auflésung des Flugzeitspektrometers die Erklérung fur die hier fehlende Substruktur.

Fir eine Interpretation der Signalmaxima ist es wie bei der Messung mit Xenon notwendig,
von der Situation ultrakurzer Pulse auszugehen, also von einer in Gleichung 41-4
beschriebene Zusammensetzung der kinetischen Energie der Photoelektronen. Allerdings
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erfordern die experimentellen Bedingungen eine weitere Erklarung bezlglich des intensitéts-
abhangigen AC-Starkshifts: da der reale Laserpuls eine ansteigende Flanke aufweist und
damit einen Intensitdtsbereich von Null bis zum Maximalwert durchléuft, hat folglich auch

die zur lonisation erforderliche Intensitét zunehmende Beitrage DI P(I (i,t)) , vgl. Gleichung

41-5. Da energetisch hoherliegende atomare Energieniveaus durch den AC-Starkshift parallel
zur lonisationsgrenze verschoben werden, ist eine resonante lonisation immer dann zu
erwarten, wenn, in Abhangigkeit von Intensitét und Starkshift, die Energiedifferenz zwischen
Grundzustand und angeregtem Zustand ein ganzzahliges Vielfaches der Photonenenergie
entspricht [FRE 87] [GON 89], vgl. Bild 41.17. In diesem speziellen Fall kommt es zu einer
lonisation nach einem resonanten Zwischenschritt mit 7-Photonen und auch, bel ener
hoheren Intensitét, zu einer resonanten Anregung mit 8 Photonen in der SO-ATI-Gruppe, da
die gesamte Starkverschiebung fir das in diesem Experiment erreichbare Intensitétsintervall
ca. 3,8 eV betrégt.

E¢=(Ng+S)aw - 1P(1) - DIP(1(X,1)) (41-5)

Fur das Elektronenspektrum bedeutet dieses Verhalten, dal3 Zustdnde mit n = 4 bisn = 8 mit
der Energie entsprechend einem 7-Photonenschritt in Resonanz ,,geschoben” werden. Hierbei
liegt das resonante Verhaten des 4f — Zustandes in einem hoheren Intensitatsbereich der
Strahlung als das des Zustand mit n = 7. Folglich ist durch die hohere Ubergangs-
wahrscheinlichkeit das detektierte Photoelektronensignal fur die resonante Multiphotonen
ionisation Uber den 4f Zwischenzustand wesentlich gréf3er und dominiert Prozesse, die bei
geringerer Intensitét ( Uber einen resonanten Zustand ) ionisieren [GON9Q], vgl. Bild 41.17.

(a) [13) i (c) 1 () (e) 1 Energy Levels in 7-Photon Induced Resonances
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Bild 41.17 zeigt die Rechnungen von Gontier
und Trahin fir die intensitdtsabhingigen Starlk
verschiebung fiir atomaren Wasserstoff bei
A A 1 L3 1 603  (a) - () zeigt die Entwicklung emes
nichtresonanten 7 - Photonen- in einen
resonanten 8-Photonenprozel [GOMN 90]
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Eine Simulation von Gontier und Trahin [GON 90] fir einen ,realen” Laserpuls, der einen
Intensitétsbereich in der Ein- und Abschaltphase mit berticksichtigt, wird in Bild 41.18 mit
gemessenen Winkelverteilungen verglichen.
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Bel den theoretischen Kurven ( rot ) in Abb. 41.18 handelt es sich um eine Darstellung, die
die Intensitétsanderung der Laserpulses und die sich dadurch andernde Winkelverteilung der
Photoel ektronen als Folge der populierten Resonanzen zeigt ( vgl. Tabelle in Bild 41.17 ,I1r" )
[GON 90]. Es ist die totale Anzahl der Photoelektronen Ny als Funktion des Emissions-
winkels Q zu dem Zeitpunkt dargestellt, in dem der 6p bzw. 7f Zustand durch die Starkver-
schiebung ( bzw. Laserintensitdt ) mit einem 7-Photonenschritt in Resonanz ist. Ein Vergleich
mit gemessenen Winkelverteilungen zeigt, dal3 das Modell die Messung gut nachbildet.

Das detektiere Elektronenmaximum bei etwa 0,85 €V wurde bisher theoretisch nicht genau
bestimmt, da Auswirkungen des AC-Starkshifts auf resonante Zustdnde in sehr hohen
Intensitétsbereichen nicht berechnet wurden und somit die Identifikation nur ndherungsweise
vorgenommen werden konnte. Das theoretische Photoelektronenspektrum von M. Crance
[CRA 90] im Bild 24.2 ( Kap. 2.4) zeigtbei 0,9 eV en deutliches Maximum und kdnnte mit
dem resonanten Zustand mit n = 2 identifiziert werden, vgl. [ FEL 90].

Die Messung der Winkelverteilung der Elektronenmaxima fihrt zu einer genaueren
Zuordnung der resonanten Zustdnde, da die betrachteten Resonanzen direkt unter der
lonisationsschwelle liegen und der lonisationsprozef3 daher mit der Absorption nur eines
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weiteren Photons stattfindet. Es gelten die Dipolauswahlregeln mit Dl = 1 und Dm=0. Die
experimentellen Ergebnisse der Winkelverteilungsmessungen der dominierenden Elektronen
maxima des im Bild 41.16 abgebildeten Multiphotonenspektrums von atomarem Wasserstoff
sind in der Graphik 41.19 und 41.20 dargestellt. Alle Verteilungen zeigen ausnahmslos en
Maximum fir Q = 0°. Auch fir den mit n = 2 angenommenen Zwischenzustand ist dieses
Verhalten deutlich, wobei fur die SO-ATI-Gruppe eine d-Wellecharakteristik vorliegt und
somit auf eine ,2s° Resonanz geschlossen werden konnte. Eine 6-Photonenabsorption
(1s + 61w) erlaubt das Erreichen des verschobenen Niveaus mit n = 2, sodal? das Elektron
nach der folgenden Zweiphotonenionisation das Atom mit der kinetischen Energie \on etwa
0,85 eV verlassen kann. Eine weitere Erklarungsmoglichkeit ist das Erreichen der 3p
Resonanz mit (1s + 7aw) Photonen, wobel eine nachfolgende Einphotonenionisation ebenfalls
zur Detektion einer d-Wellencharakteristik fihrt. Fir diese Uberlegungen sollte aber beachtet
werden, dal3 wahrend einer Phase stetig steigender Laserintensitét die Zustande mit n = 2 und
n = 3 unterschiedliche Starkverschiebungen durchlaufen. Simulationen mit der Floquet-
Theorie zeigen , Kreuzungspunkte® dieser Zustande ( vgl. Kap. 2.3 ), sodal? eine eindeutige
Identifizierung des Zwischenniveaus nicht moglich ist. Die nachfolgenden ATI-Gruppen S1
bis S3 haben je zusdtzlich absorbierten Photons bzw. Drehimpuls eine zunehmend
kompliziertere Winkelverteilung, die in dieser Darstellung um je ein , halbes’ Maximum (
.Loop” ) erweltert wird, vgl. Bild 41.19. Diese Partidwellen mit f, g, und h-Charakter
werden jeweils durch die Wellencharakteristik der niedrigsten Photoionisation ,,nf* in der SO
ATI-Gruppe dominiert.

Fur die lonisation Uber den resonanten Zwischenzustand mit der Hauptquantenzahl n = 4
zeigt die Vertellung einen g-Wellencharakter mit den Maxima bel Q = 0°, Q = 45° und
Q = 90° d.h. esist eine 7Photonenresonanz (1s + 7w) die mit der Absorption des 8ten
Photons zur lonisation in die SO ATI-Gruppe fuhrt. Bei den ATI-Gryopen S 3 1 kann die
erwartete Anderung der Wellencharakteristik als Folge der weiteren Photonenabsorption mit
h, i und j nachgewiesen werden.

Ein sehr @nliches Verhalten ist fir Verteilungen zu beobachten, die tGber Zwischenzustande
mit den Hauptquantenzahlen n = 6,7 und 8 ionisieren, siehe Bild 41.20. Auch hier it in der
S0 ATI-Gruppe neben den Maxima bei Q = 0° und Q = 40° ein fir die Absorption einer
geradzahligen Anzahl von Photonen typisches Maximum bei Q = 90° in der SO ATI-Gruppe
zu sehen. Diese gWédlencharakteristik wird fur n = 8 durch die néchst hthere ATI-Gruppe
und die zu beobachtende h-Wellencharaktristik bestétigt.

Lediglich die Resonanz mit der Hauptquantenzahl n = 5 entspricht nicht dem erwarteten
Zustand 5 f, Bild 41.19. Gemessn wurde fur diese lonisation eine Winkelverteilung, die
entgegen den Rechnungen von Gontier und Trahin [GON 89] [GON 90] eine h
Wellencharakteristik zeigt und auf den resonanten Zustand 5g hindeutet. Dieser Zustand ist
mit einer 8Photonenresonanz und nur bel sehr hohen Intensitidten von etwa 9x10°wWem™?
erreichbar, wie Berechnungen von lonisationsraten zeigen [SCA 91], wobei die Absoption
des 9ten Photons dann zur lonisation fuhrt.

Als weiteres Ergebnis ist zu erwahnen, dal3 oberhalb der jeweiligen Resonanz und im
Kontinuum die Uberginge mit DI = +1 in allen beobachteten Winkelverteilungen bevorzugt
stattfinden. [FAN 85]
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Die Elektronenmaxima, im Bild 41.16 mit ,ES* bezeichnet, markieren die schon in Kapitel
2.4 angesprochene ,Extra Seri¢* im MPI-Elektronen Energiespektrum. In der SO ATI-
Gruppe, bei einer Elektronenenergie von E » 7an ist fir dieses Maximum die zugehdrige
Winkelverteilung gemessen worden. Diese Verteilungen weisen ein Maximum bei Q = 0° und
mehrere schwéachere bei Q = 35°, Q =50°, Q = 70° und Q = 80° auf. Obwohl auch fur die
hoheren ATI-Gruppen 2 S1 noch ein ausreichendes Elektronensignal detektiert wurde, ist
keine eindeutig erkennbare Struktur der Winkelverteilung zu beobachten. Es kann jedoch
festgestellt werden, dal3 das Elektronensigna fir Q = 0° zunehmend mit der ATI-Ordnung
dominiert und die weiteren Winkelanteile an Bedeutung verlieren.
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Bild 41.21: zeigt die Winkelverteilung der Elektronenmaxima der ,Extra Peak® Serie des atomaren
Wasserstoffs. Mit der Wellenlange von 610 nm, der Intensitét von etwa 1x10* W/cm? bei 400 fs Pulslange sind
diese Verteilungen fur die ATI-Gruppen SO bis S6 dargestellt.  Fir eine bessere Erkennbarkeit wurde nur in
einigen Kurven der Fehlerbereich der Mef3punkte dargestellt.
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Aufgrund der relativ komplizierten Winkelverteilung schon in der ersten ATI-Gruppe kann
vermutet werden, dal hier eine Vielzahl von hoheren Drehimpulswerten tiberlagert und damit
etliche Rydbergzustande beteiligt sind. Insbesondere die Spektren der Winkelverteilung ab
der dritten ATI-Gruppe lassen aufgrund des immer schlanker werdenden Elektronen
maximums bel Q = 0° die Beteiligung vieler Rydbergzusténde vermuten. Esist denkbar, dafi3
der Laserpuls as Folge seiner kurzen Dauer und daher hohen Bandbreite viele der nur gering
separierten hohen Rydbergzustande an der lonisationsgrenze simultan anregen kann. Die
gemeinsame, wohl definierte Anregung bestimmter Zustdnde konnte dann zu einer
koharenten Uberlagerung und damit zu der Ausbildung eines stabilen, radial lokalisierten
Wellenpakets fuhren :

y (X’t): é. an,l,m |f nl,m > (41—6)

n,l,m,

f .. m-Weélenfunktionen der atomaren Einzelzustande, a, ,: €ne zustandsabhangige
Gewichtsfunktion

Diese Idee, die bereits von D. Feldmann et al. in einem Artikel [FEL92] beschrieben wurde,
war Inspiration fur die Rechnung von H.J. Stiemke [STI 95|, Mitarbeiter der Forschungs-
gruppe von F.H.M. Faisa, der eine gewichtete Uberlagerung mehrerer Einzelspektren
durchgefuhrt hat. Die in Bild 41.22 abgebildete Simulation ist eine additive, gleichgewichtete
Uberlagerung dreier Einzelrechnungen zu Pulsintensitdten von 4.5, 5.9 und 7.7 x10™Wem'™?
fir eine Photonenenergie von 2.04 eV mit den darlber abgebildeten Winkelverteilungen.
Diesem Gesamtspektrum ist en gemessenes MPI-Spektrum ( blaues Spektrum )
gegenibergestellt und es kann im direkten Vergleich festgestellt werden, dal3 die
Mef3situation durch die numerische Simulation tendentiell nachgebildet werden konnte. Die
gute Ubereinstimmung der gemessenen Energien der , Extra Pesks' mit den gerechneten
Positionen mit den ermittelten Winkelverteilungen stéarken die Vermutung, dal3 diese zweite
Reihe (Extra-Peak-Reihe) tatsichlich aus einer Uberlagerung von Rydbergzustanden
resultieren konnte.

Um mit Hilfe der Ausbildung dieses Wellenpakets eine verstérkte lonisation erreichen zu
kénnen, mul3 die Wiederkehrzeit dieses Pakets innerhalb der Dauer des Laserpulses
stattfinden. Da die Dynamik des Wellenpakets mit der eines klassischen Elektrons auf einem
Kepler-Orbit vergleichbar ist, gilt fir die Periodendauer

 keper = 2011 (41-7)
n : effektive Hauptquantenzahl

sodald sich fir die experimentellen Bedingungen des Rydbergpakets mit effektiver Haupt-

quantenzahl N = 15 eine Wiederkehrzeit von t ., » 0.5ps ergeben wirde.
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Bild 41.22 : zeigt das Energiespektrum von atomarem Wasserstoff als additive Uberlagerung von drei
Enzelspektren (schwarze Kurve) fir Intensititen von 4.5, 5.9, und 7.7 x 10** W/cm2. Die gekennzeichneten
Maxima sind im wesentlichen auf das Spektrum mit 7.7 x10** W/cm? zuriickzufiihren. Fir diese Bereiche sind
die entsprechenden Winkelverteilungen abgebildet [STI 95] . Die blau gezeichnete Kurve ist das gemessene
Photoel ektronenspektrum.

Eine weitere Messung einer Winkelverteilung fir atomaren Wasserstoff wurde mit dem
frequenzverdoppelten Laserpuls bei einer Wellenldnge von 305 nm im ultravioletten
Spektralbereich durchgefiihrt. Die in einem BBO-Kristall verdoppelte Strahlung, vgl. Bild
41.4, hat nun eine Pulslange von etwa 280 fs bei einer Intensitat von ca. 0,3x10™* W/cm? Das
fir diese Situation relevante Termschema mit der mittels Storungstheorie berechneten AC-
Starkverschiebung zeigt das folgende Bild 41.23. Da die Verschiebung der atomaren Niveaus
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wie auch der lonisationsschwelle auch von der Wellenlange der Strahlung abhangig ist, muf3
die erwartete lineare Verschiebung geringer sein als im Fall der Strahlung mit 610 nm. Bei
einer Intensitét von etwa 0,3x10"Wem 2 kann mit einem 3-Photonenproze? der n = 3 Zustand

des atomaren Wasserstoffs erreicht werden - im folgenden Bild 41.23 mit einer blauen
Pfeilfolge skizziert.

18
171
16 -
15
E L___———-"--'Hi"n
;‘ 14 | ___-—#
Bogal S ————
= — i
£ 12 —3— |
£
g 1t —
E wfp — 2 |3
— n_
8_
2
2? Py
1t 1
0 1s
305 nm

0 02 04 06 08 1

Intensitit  [10™¥Wem 2]

Bild 41.23 : zeigt die lineare AG Starkverschiebung der Anregungszustande und der lonisationsgrenze des
Woasserstoffatoms fur 305 nm. Die Absorption der Photonen mit einer Energie von 4,07 €V ist as blaue
Pfeilfolge skizziert. Kn bezeichnet die kinetische Energie der Elektronen nach der | onisation.

Ein typisches Multiphotonenionisationsspektrum fir atomaren Wasserstoff mit linear
polarisierter Strahlung mit | = 305 nm bei einer Intensitét von ca. 0,3x10"Wem ™2 im Fokus-
bereich zeigt das unter einem Polarisationswinkel von Q = 0° aufgenommenen Spektrum
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Bild 41.24. Die obere Skala bezeichnet die ATI-Gruppe, die darunter angeordnete die
maoglichen resonanten Zwischenzustande des | oni sationsprozesses.

Das dominante Signalmaximum kann als resonante 3-Photonenabsorption identifiziert
werden, die bei etwa 12,2 €V den verschobenen 3p Zustand des Wasserstoffatoms erreicht.
Mit der Absorption des 4-ten Photons kommt es zu einer lonisation wobei das Elektron das
Atompotential mit einer kinetischen Energie von ca. 2,3 eV verlat. Das zugehdrige Signal in
der S1-ATI-Gruppe wurde bel etwa 6,3 €V detektiert.
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Bild 41.24 zeigt ein typisches MPI-Spektrum fir atomaren Wasserstoff aufgenommen bei einer Wellenldnge
von 305 nm, einer Intensitat von ca. 0,3x10" W/cm? und einer Pulsléange von etwa 280 fs. Die obere Skala
bezeichnet die ATI-Gruppe, die Skala darunter resonante Zusténde.
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Zwei weitere Maxima, die bel einer Energie von ca. 1,05 eV und 1,61 eV im Spektrum zu
sehen sind, konnen keiner Resonanz des atomaren Wasserstoffs zugeordnet werden. Obwohl
eine Simulation von U. Lambrecht [LAM 96] Bild 41.25 die gemessenen Maxima bei 2,3 eV
und 6,3 eV bestétigt und weitere Elektronensignale bei ca. 1.6 €V und 3,1 €V prognostiziert,
ist experimentell kein Hinweis auf ein Maximum bei 3,1 eV festzustellen. Eine Diskussion
der Rechnung fihrte zu der Vermutung, dal3 der Algorithmus zur Losung der zeitabhangigen
Schrédingergleichung fur die angesprochenen Seitenmaxima verantwortlich ist und diese
Maxima as Artefakte zu werten sind. Fur das gemessene Maximum bei 1,05 eV ist kein
theoretischer Wert zu ermitteln.
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Bild 41.25: zeigt das von U.Lamprecht gerechnete Spektrum fir atomaren Wasserstoff bel einer Wellenlange
von 305 nm, einer Intensitat von 1x10* W/cm2 und einer Pulsdauer von 40 fs.[LAM 96]

Eine Messung von J. Verschuur [VER 89] [HEU 88] [Heu 90], der molekularen Wasserstoff
mit einem Laserpuls mit | = 309 nm bel einer Pulsdauer von 100 fs und der Intensitét von
1x10"™Wem %ionisiert bzw. dissoziiert hat, zeigt in dem aufgenommenen Photoel ektronen
spektrum unter anderem ein deutliches Hektronensignal bei etwa 1,2 eV und bei 1,6 eV.
Daher kann angenommen werden, dal3 die im Bild 41.24 dargestellten Elektronenmaxima bel
1,05 eV und 1,61 eV das Ergebnis einer lonisation bzw. Dissoziation von Wasserstoff-
molekilen sind.
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Bild 41. 26 zeigt die Eleltronerwinlcel -

vertelung fir atomaren Wasserstoff
bei & =305 nm,1 = 521013 Wem?
und 280fz. Die ausgewerteten Elelz-
tronentmaxitna zeigt Bidd 41.24 zu
sehen.
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Die Maxima des Elektronensignals im Spektrum Bild 41.24 sind als Funktion der
L aserpolarisationsrichtung mit einer Schrittweite von Q = 9° aufgenommen worden, vgl.Bild
41.26. Bei der Auswertung des ersten detektierten Elektronenmaximums bei 1,05 eV féallt
besonders die aulergewohnliche Form der Winkelverteilung auf. Eine hnliche Struktur kann
auch fir das Spektrum bei 1,61 €V beobachtet und as Indiz fir einen Prozeld von
molekularem Wasserstoff gewertet werden. Das dritte Maximum ist der schon erwéahnte
atomare Ubergang 1s® 3p. Diese Winkelverteilung, siehe unter 3p SO im Bild 41.26, hat ein
dominantes Maximum bei Q = 0° und ein weiteres bei Q = 90° getrennt durch ein Minimum
bel Q = 60°. Es kann eindeutig eine d-Welle in der SO-ATI-Gruppe nachgewiesen werden
und entsprechend eine f-Charakteristik fur die néchste ATI-Gruppe. Damit ist der Drehimpuls
des fur die resonante lonisation genutzten n = 3 Zustandes des atomaren Wasserstoffs mit
| =1, der resonante Zwischenzustand also mit ,,3 p* spezifiziert worden.
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4.2 Rydber gatome nach dem M ultiphotonenpr ozel

Die Multiphotonenionisation zeigt bel steigender Laserintensitdt ein Séttigungsverhalten,
das auf die lonisation ,aller” im Fokus vorhandenen Atome zurtckfuhrbar ist. Bei dem
Studium der MPI-Prozesse in sehr kurzen, intensiven Laserpulsen kann die Frage gestellt
werden, ob fir Atome die Moglichkeit besteht, in Rydbergzusténden diesen Laserpuls als
Atom , Uberleben” zu kdnnen. Das setzt voraus, dald es in der lonisationsdynamik Abléufe
gibt, die diese Rydbergzustdnde populieren aber nicht ionisieren. Durch einen nachfolgenden
Ein-Photonen-lonisationsproze mit einem anderen Laserpuls sollte die Signatur dieser
Zustande in dem detektierten Spektrum zu beobachten sein. Das Bild 42.1 zeigt schematisch
den Anregungsprozel3 der Rydbergzustéande und die anschlief3ende Ein-Photonenionisation.
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Bild 42.1: zeigt die durch Starkverschiebung mit dem N-fachen der Photonenenergie in Resonanz gebrachten
Rydbergniveaus, die im Anschlul® an diese Anregung mit einem Ein-Photonenprozefd ionisiert werden. Die
verschiedenen Rydbergniveaus aus denen die lonisation stattfindet, kdnnen im MPI-Spektrum identifiziert
werden. [NOO 96]

Die Vorstellung, dal3 der lonisationsprozef3 in einem Schritt vollzogen wird impliziert, dal3
das Anstieg und Abfallintervall des Laserpulses zu schnell abléuft, um die angesprochene
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Substruktur im Elektronenspektrum zu erzeugen [MUL 92]. Statt also von der Vorstellung
auszugehen, dal3 dieser Anregungsprozef3 und die nachfolgende lonisation as ein Prozef3 zu
sehen sind, der wahrend des maximalen Intensitdtsbereichs des Laserpulses ablauft, kann
davon ausgegangen werden, dal3 sowohl die Anregung als auch die rachfolgende lonisation
des Atoms zu beliebigen Zeitabschnitten des Pulses passieren konnen. Explizit heif¥ das, dal3
wahrend der ganzen Pulsdauer, d.h. zu jeder Intensitét, atomare Zusténde durch die AC-
Starkverschiebung mit dem rfachen der Photonenenergie resonant sein und diese Zustande
dann bevolkert werden konnen. Diese angeregten Atome haben anschlief3end zu einem
beliebigen Zeitpunkt innerhalb des Laserpulses die Moglichkeit der lonisation, wobel die
Photoelektronen, falls sie aus demselben Zustand ionisieren, Uber die gleiche kinetische
Energie verflgen, vgl. Bild 42.2. [FED 91]

R

Intensitéit

Grundzustand
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Bild 42.2 : Anregung und lonisation aus dem Grundzustand wahrend eines Laserpulses. Ganz gleich zu
welchem Zeitpunkt der angeregte Zustand ionisiert wird, ist die kinetische Energie E;, des Photoelektrons
dieselbe [MUL 92].

In den im folgenden beschriebenen und diskutierten Experimenten ist neben der bisher
verwendeten linear polarisierten Laserstrahlung als eine weitere Option ein zirkular
polarisiertes Photonenfeld fir den Multiphotonenprozef3 und den Nachweis von Rydberg
atomen verwendet worden. Die Reaktion eines Atoms auf die Polarisationsrichtung eines
aulBeren Feldes ist bereits in Kapitel 4.1 ausfihrlich beschrieben worden. Fir die hier
durchgefuihren Messungen mit zirkular polarisierter Strahlung gelten folglich Auswahlregeln,
die im Gegensatz zu linear polarisierter Strahlung D m mit + 1 festlegen. Geht man von
einem Wellenvektor des Photons in zRichtung aus, so folgt e, =1/2(g tg,)

ud re, =1 2(xi iy) mit ,,+* flr die rechte Drehrichtung. Derselbe Zusammenhang lautet
in sphérischen Koordinaten :
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ey =522 UL(QF) (42-1)

wobei der U,ﬂ(q,f )der winkelabhangige Teil der Wellenfunktion ist [BET57]. Dieser winkel-
UIN.lmN.1> und ist nur
fur DI =1 und der Auswahiregel fir zirkulare Polarisation Dm = +1 ungleich Null.

abhangige Teil des Dipolmatrixelements ist proportional zu <U|NmN |UIil

Tragt man das Ergebnis dieser Rechnung al's erlaubte Ubergangskanale des MPI-Prozesses
in einer Graphik auf, so werden die eingeschrankten Moglichkeiten der Anregungsschritte fur
zirkulare Strahlung deutlich. Ein explizites Beispiel am Wasserstoffatom zeigt fir eine Zwei-
bzw. Vierphotonenabsorption vom Grundzustand S in den angeregten SZustand, vgl. Bild
42.3, dal3 dieser Schritt mit zirkular polarisierter Strahlung nicht moglich ist, weil in diesem
Fall das Ergebnis fur Dm eben Null wére, vgl. [BLO 74].

Bild 42.3 : zeigt Ubergangskanale fur die Auswahiregeln der moglichen Drehmomente fir zirkulare und lineare
Strahlung. [LAM 76]

Die Auswahlregeln fur zirkulare Strahlung erkldren also das Fehlen einer Substruktur im
Photoel ektronenspektrum, da die Anzahl der moglichen Ubergangskanadle stark reduziert ist.
Daher ist auch der Betrag der totalen lonisationsrate im Vergleich zur Situation fr linear
polariserte Strahlung wesentlich niedriger und im Fall zirkularer Polarisation maximal fir
Intensitéten, fur die der AC-Starkshift die Photonenenergienziw in Bereiche ohne erlaubte
resonante Zustande verschiebt, vgl. P. Agostini et a. [AGO 89], der, wie H. Bucksbaum et al.
und auch M. Bashkansky et al. dieses Verhalten a's eine direkte lonisation vom Grundzustand
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ins Kontinuum deutet [BUC 90] [MCI 86]. Weiterhin kann die energetische Breite des
Elektronenmaximums fir die zirkulare Polarisation fur jede ATI-Gruppe as Hinweis auf das
Intensitétsintervall der Laserstrahlung interpretiert werden, das im Fokusbereich durchlaufen
wird.

Die Lebensdauer von Rydbergatomen, die sich nach der Anregung weiterhin im Laserpuls
befinden, ist zeitlich stark begrenzt, da fur einen kurzen Zeitraum weiterhin Photonen zur
lonisation zu Verfigung stehen. Eine erste Abschétizung verbindet die Lebensdauer mit der
Puldange des Lasers. Bei differenzierter Betrachtung ist der Anregungszustand des Rydberg
atoms mitentscheidend fur den folgenden lonisationsprozel3. Befindet sich das Atomin einem
niedrigen Anregungszustand, wird die Anzahl der den Puls , Uberlebenden” Rydbergatome
durch die lonisationsrate des Zustandes und der Pulslénge des Lasers bestimmt: kommt es erst
im Intensitdtsmaximum des Laserpulses zu Anregung, sinkt die Wahrscheinlichkeit des
angeregen Atoms in der abfallenden Pulsflanke ionisiert zu werden Rechnungen von
P. Agostini und L.F. DiMauro [DIM 93] zeigen fir Wasserstoff bei einer Wellenlange von
| =618 nm und einer (7+1)-Photonenionisation Uber den 4f Zwischenzustand, dal3 bis zu
17,5% der Rydbergatome in einem Laserpuls mit 120 fs bei einer Intensitét Uberleben, die fir
die Resonanzbedingung des 4f Zustandes nétig ist, d.h. das in einem ultrakurzen Laserpuls
die Zeit flr eine S&ttigung der lonisation prinzipiell zu kurzist.

Fur hohere Anregungszustande muld zusétzlich der Aspekt berticksichtigt werden, dal3 die
Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons in Kernnghe und somit die lonisationswahr-
scheinlichkeit wahrend des Laserpul ses abnimmt.

Die Fluorenszenz-Lebensdauer t der Rydbergzustande, die fir den Zeitraum zwischen
Anregungs- und Probelaserpuls relevant ist, ist fir das Wasserstoffatom proportional zur
Hauptquantenzahl n :t p n°, zur Drehimpulsquantenzahl | :t p 1% und proportional zur
energetischen Differenz zwischen den am Ubergang beteiligten Niveaus :t p n°. Wenn fir
den Ubergang alle Auswahiregeln gelten, ergeben sich folgende mittlere Lebensdauern, vgl.
[HEL 64] und [ MORO91]:

Hauptguantenzahl n Lebensdauer 7 [sec]
2 0,2x108
3 1x10®
4 3,5x10%
5 9x10-8
6 2x10°7
30 3x10°°
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421 Der experimentelle Aufbau

Mit dem in Kapitel 3.2 beschriebenen Lasersystem wird wie bisher eine Multiphotonen
ionisation angeregt. Atome, die in diesem Prozel3 nicht ionisieren und in hohen
Rydbergzustanden erhaten bleiben, koénnen durch einen nachfolgenden, verzGgerten
Probelaserpuls ionisiert werden.

Der experimentelle Aufbau fir der Nachwels dieser Photoelektronen ist mit einem Gitter in
der Vakuumkammer zwischen dem Fokusbereich des Lasers und der Flugstrecke erweitert
worden, um die bei dem M PI-Prozef entstehenden Photoel ektronen abzuziehen. Ein Potential
von ca. + 60 V, das an diesem Gitter anliegt, wird mit einem vom Lasersystem
synchronisierten Schalter gesteuert, siehe Bild 42.5, wobei sich der Schaltvorgang in einem
Zeitfenster zwischen dem den Multiphotonenionisationsprozef3 initiierenden Laserpuls und
einem nachfolgenden Probelaserpuls befindet, vgl. Bild 42.4. Diese apparative Anderung
macht einen separierten und aulerst sensiblen Nachweis der Photoelektronen maoglich, die
durch die nachfolgende lonisation der Rydbergatome entstehen.
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Bild 42.4 : zeigt den zeitlichen Abstand der Laserpulse und den Abfall der Abzugsspannung nach dem Abschalt-
vorgang

Nachdem dieses Abzugsfeld abgeschaltet ist, erreicht der zeitlich verzogerte Probe-
laserpuls das Volumen, in dem vorher die Multiphotonenionisation stattgefunden hat. Dieser
YAG — Laser ( Probelaser ) mit einer verdoppelten Wellenlange von | =532 nm, einer
Energie von ca. 30 mJ und einer Pulsdauer von 5 ns stellt einen Photonenflul® mit
ausreichend hoher Dichte zur Verfigung, sodald eine geséttigte Ein-Photon-lonisation der
Rydbergatome gewahrleistet ist.
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Die Geometrie der Strahlfuhrung des Anregungs- und des Probelasers ist im Bild 42.5
schematisch dargestellt. Deutlich zu sehen ist der gegentiberliegende Eintritt des Anregungs-
und Probelasers in die Vakuumkammer mit dem Ziel, eine unterschiedliche Fokussierung zu
ermoglichen, da eine alein durch den Probelaser ausgel 6ste Multiphotonenionisation durch
die geeignete Wahl der fokussierenden Optik verhindert werden muf3.

Mit Hilfe einer im Strahlengang des Anregungslasers positionierten | /2 Verzégerungs-
platte kann die Polarisationsebene orthogona zur Detektorebene gedreht werden. Da ein
wesentlicher Anteil der Photoelektronen das ionisierte Atom in Richtung des EVektors des
aulleren Feldes verlassen, wird hiermit eine weitere Reduktion der Anzahl der detektierten
Elektronen aus dem MPI-Prozef3 erreicht.

schmeller Schalter fiir
das Abzugsfeld (60 V)

Laser 532 nm
Synchronisierung Prisma 9 »430 ns Delay
Probelaser+ .
Pumplaser ) // Frisma
Spiegel

Laser 610 nm =100mm

Teleskop plankonvex O
m 0 Polarisationsfilter
Anregungslaser AP i /

f=200mm  Spiegel
/ Platte \pla.nknmrex

optional A /4—Platte 1013

fiir zirkulare Polarisation

Ahzugsgitter

Signalerfassung
Signalauswertung

Bild 425 : zeigt den Aufbau des Experiments zum Nachweis hochangeregter Atome, die nach der
Multiphotonenionisation noch nachweisbar sind. Ein Probelaser mit 532 nm, der mit einem Delay von 30 nsin
das Wechselwirkungsvolumen eintritt, ionisiert die ,, Uberlebenden* Atome mit einem Ein-Photonen-Schritt. Ein
wichtiger Bestandteil dieser Anordnung ist der schnelle Schalter fiir das Elektronen— Abzugspotential.
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Fur weitergehende Untersuchungen kann in einer vergleichbaren Messanordnung die
Strahlungspolarisation gedndert werden. Eine | /4 Verzégerungsplatte im Strahlengang des
Anregungslasers, vgl. Bild 425, erlaubt die Uberfihrung der linearen in eine zrkulare
Polarisation und erméglicht es, so die Auswirkungen der gedanderten Auswahlregeln und die
daraus resultierenden lonisationsprozesse fur zirkulare Polarisation zu anaysieren.

Grundsétzlich ist mit dem bisher beschriebenen experimentellen Aufbau eine sehr
wirkungsvolle Separation der Photoelektronen aus dem MPI-Prozefd und der lonisation der
Rydbergatome mdoglich - alerdings mit der Konsequenz, dal? eine quantitative Abschétzung
der ,, Uberlebenden* Rydbergatome nicht mehr moglich ist.

Eine weitere Messung, bei der ein MPI-Spektrum mit dem gleichen Elektronenspektrum
inklusiv des Elektronensignals der nachfolgenden lonisation der Rydbergatome verglichen
wird, kann fUr eine quantitative Bestimmung der , Uberlebenden” Rydbergatome benutzt
werden.

Wahrend der Messung am Xenon wird die Vakuumkammer homogen mit einem Druck von
3x10 °mbar gefiillt wahrend fur die Messungen mit atomarem Wasserstoff ein effusiver

Wasserstoffatomstrahl aus einer Kapillare einen Gesamtkammerdruck von etwa 6x10 °mbar
in Abhangigkeit vom Arbeitsbereich der Mikrowellenentladung erzeugt. Die Dichte des

Atomstrahls kann, vgl. Kap. 3.1, mit etwa 3x10™ Teilchen pro cm? bestimmt werden.

Da einige der hier untersuchten MPI-Prozesse in einem elektrischen Feld stattfinden ist eine
Bemerkung sinnvoll, unter welchen Bedingungen eine Feldionisation der den Prozefd ,, Uber-
lebenden® Rydbergatome mdglich ist. Zu dem Coulombpotential des Kern wirkt diametral ein
elektrisches Feld, sodal? mit zunehmender Hauptquantenzahl die zur lonisation ndtige
Feldstarke abnimmt. Fir das Wasserstoffatom betragt die Feldstérke fur eine DC-Fed-
ionisation 5,1x10° V/em firr dasn = 1 Niveauund 78 V/em fir n =90, vgl. [MOR 91].

Das Feld, das in diesem Experiment verwendet wurde, hat eine Feldstarke von ca. 15 V/cm
Eine Feldionisation der Rydbergzustande ist demnach erst fir Zustdnde mit Hauptquanten
zahlen n >> 100 moglich.
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4.2.2 Der Nachweis von Rydbergatomen nach dem M PI-
Prozef3d am Xenon

Die in Bild 42.6 zu sehenden Spektren zeigen das Ergebnis des Nachweises von Rydberg
atomen nach einem Multiphotonenprozef3 in Xenon. Deutlich erkennbar sind die
identifizierten 4f, 5f und 6f- Resonanzen, Abbildung 42.6a, wobel die Zustande mit n > 10
nicht mehr auflosbar sind. Obwohl die Auswahlregeln auch die Anregung von p und h

Zustanden durch einen 6PhotonenprozeR aus dem Grundzustand (5p)°erlauben, werden

diese Zustdnde im Spektrum nicht beobachtet. Grund fir dieses Verhaten kénnte die
ausgezeichnete Rolle der fZustande sein, die bel groffem AC-Shift und daher bei grof3er
Intensitét mit einem maximalen Signal andere Prozesse dominieren. Die Photoelektronen, die
als Folge des MPI-Prozesses das Atom verlassen haben, Bild 42.6a, werden fir die folgende
Messung durch das beschriebene Gitter mit einem Potential von + 60 absorbiert und die durch
den um 9 ns verzogerten Puls des Probelaser produzierten Photoelektronen aus dem
|onisationsproze? der Rydbergatome separiert nachgewiesen.

Semiklassisch befinden sich die Elektronen der Rydbergatome durch die Anregung auf
einer Keplerbahn mit grofRem Radius, sodal? der Aufenthaltsort im wesentlichen nicht kernnah
und damit eine lonisation aufgrund der Impulserhaltungsbedingung unwahrscheinlich ist. Um
trotz dieser Situation eine lonisation zu erreichen, mul’ beispielsweise fur den n = 10 Zustand
ein Photonenflu® redlisiert werden, der mindestens eine Starke von 5,3 Jcn? erreicht
[MUL93].

Bild 42.6b zeigt das Spektrum dieser Photoelektronen, die aus den Rydbergzustanden 4f,
5f, 6f und den Bereich mit n > 10 ionisiert wurden. Die Verschiebung der Elektronenmaxima
um 0,3 eV, die im Vergleich mit dem Teilbild 42.6a festzustellen ist, resultiert aus der
Wellenlange des Probelasers, 532 nm (2,335 eV). Fir die energetische Position dieser
Maxima gilt daher :

AN prope - MNye = +0.36V (42-2)

Fur eine weitere Messung wurde die Polarisation des Lasers fur die Multiphotonen
ionisation orthogonal zur Detektorebene gedreht. Da nur fir geradzahlige Drehmoment-
zustdnde eine Emission der Photoelektronen orthogona zur Richtung des E-Vektors des
Laserfeldes moglich ist, ist das Signal der aus dem MPI-Prozel3 resultierenden
Photoelektronen vermindert und somit eine weitere Verbesserung der Separation des
Meldsignals der ionisierten Rydbergatome erreicht worden, Bild 42.6¢c. Fir beide
Nachweismethoden fur Rydbergatome, Abb. 42.6b und 42.6¢c, gilt alerdings die
Einschréankung, dal3 eine quantitative Bestimmung der in Rydbergzustanden ,, tberlebenden®
Xenonatome nicht erfolgen kann.
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Bild 42.7 : zeigt ( a) ein MPI-Spektrum von Xenon fir linear polarisierte Strahlung mit 610 nm, der Pulslange
von 400 fs und einer Intensitat von 1x10** W/cm2 (b)) ein gleiches Spektrum mit einem nachfolgenden um 30
ns verzogerten Probelaserpuls mit 532 nm, 1x10"*W/cm2 und 5 ns. In einer vergroRert dargestellten Graphik ( ¢ )
eines Teilbereichs ist die Differenz beider Spektren als schattierte Flache verdeutlicht. Die mit einer
Pfeilmarkierung und | bis 111 gekennzeichneten Energiewerte der Kurve ( b ) weisen auf Maxima der lonisation
der Rydbergatome 4f, 5f und 6f hin.
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Um das absolute Verhdltnis der Photoelektronen aus der lonisation der Rydbergatome und
der Photoelektronen aus dem Multiphotonenionisationsprozef3 zu bestimmen, ist der
Nachweis aller entstehenden Photoelektronen notwendig. Der dadurch erméglichte direkte
Vergleich der Spektren, die mit und ohne Probelaserpuls entstanden sind, ist im Bild (42.7a),
(42.7b) dargestellt und zeigt, dal3 die aul3erordentlich kleine Menge von Rydbergatomen, die
in den Zusténden 4f, 5f, 6f und n > 10 Uberlebt haben, kaum nachweisbar ist. Als sehr
ungunstig erweist sich zudem die Wellenlange des Probelasers, die eine Verschiebung des
Elektronensignals der Rydbergatome in unmittelbare Néhe der Elektronenmaxima des MPI-
Prozesses verursacht (vgl. Markierungen I-11lin 42.6b). Aus diesem Grunde ist die Aufnahme
dieser Photoel ektronen ohne die Separation der M PI-Photoel ektronen kaum mdglich, wie eine
vergroflerte Gegeniberstellung im Bild 42.7c fur den Bereich n > 10 verdeutlicht.

Eine Integration beiden Graphen in dem Intervall 0,65 eV bis 2,34 eV fihrt zu der
Abschétzung, dal3 etwa 7 % der Atome in Rydbergzustdnden den MPI-Prozel3 ,, Giberleben”.

Eine weitere Untersuchung an Xenon wurde mit zirkular polarisierter Strahlung und
unveranderter Wellenlange, Pulsdauer und Intensitét durchgefiihrt. Die bereits diskutierten
Auswahliregeln, die deutlich weniger Anregungskanale fiir zirkulare Polarisierung (Dm =1)
zulassen [AGO 89], fuhren zu einem Spektrum, dessen ATI-Gruppen keine Substruktur des
Elektronensignals sondern ein energetisch sehr breites Maximum zeigen, vgl. Bild 42.8. Nach
Messungen von Bucksbaum und Schumacher [BUC90] kann bel einer Laserintensitét von ca.
1x10"™Wem ?und der entsprechenden AC-Starkverschiebung ein 6-Photoneniibergang initiiert
werden, sodal3 die Niveaus 6h, 7h und 8h populiert werden kénnen, vgl. auch Messungen von
H.G. Muller et a. [MUL 93]. Der niedrigste, mit 6 Photonen erreichbare Zustand ist der
5p5(2 p3,2)6h , dasich die Xenon - Valenzelektronen in einem p-Zustand befinden.

Bei der Maximalintensitét des Laserpulses von etwa 1x10MW/cm? ist zusétzlich ein 7-
Photonentibergang mit der Anregung der Rydbergniveaus mit n 3 6 und | = 5 mdglich.

Vergleicht man nun das durch einen linear polarisierten Laserpuls erzeugte Elektronen
spektrum mit dem Photoelektronenspektrum eines zirkular polarisierten Pulses, so kann
festgestellt werden, dal3 das maximale Elektronensignal nicht auf einen Bereich mdglicher
Resonanzen zurUckfuhrbar ist, sondern in einem Energieintervall detektiert wird, zu dem
keine erlaubten resonanten Zwischenzustande existieren [SCU90]. Da die Photoel ektronen
verteilung in direktem Zusammenhang mit der Laserintensitdt bzw. der Intensitatsentwicklung
im Wechselwirkungsbereich steht, ist eine deutliche Anderung des Spektrum bei
unterschiedlichen Laserintensitdten zu erwarten.

Messungen zu verschiedenen Laserleistungen von Schumacher et a. [SCU90] bestétigen
die Leistungsangabe des Laserpulses, mit dem die hier diskutierten Messungen durchgefiihrt
wurden.
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Bild 42.8 : zeigt ein Xenon ATI - Photoelektronenspektrum. Der Anregungslaser emittiert bei 610 nm, einer
Intensitat von ca. 1x10* W/cm2 , einer Pulsdauer von 400 fs und mit zirkularer Polarisation.

Im Bild 42.9a ist die gemessene Multiphotonenionisation von Xenon mit einem zirkular
polarisierten Laserpuls fur den Bereich bis 3 eV as Referenz fur die folgende unter 42.9b
dargestellte Messung mit dem zusétzlichen Probelaserpuls zu sehen. Auffélig an dieser
Kurve ist ein weiteres Elektronenmaximum bei ca. 1,55 €V mit einer energetischen Breite von
0,2 eV. Dieses durch die Nachionisation verursachte Maximum ist der Nachwels fir
Rydbergatome, die aus Zusténden mit n 2 6 und dem Drehimpuls | = 5 (6-Photonenresonanz)
oder | = 6 (7-Photonenresonanz) ionisiert werden, wobel die Breite dieses Maximums darauf
hindeutet, dal3 mehrere Zusténde in diesem Bereich nachgewiesen werden. Der Vergleich mit
dem Spektrum 42.9a zeigt, dald in eéinem Abstand von —0,3€eV (vgl. Glg. 42-2) in der
Flanke der SO-ATI-Gruppe ein zugehoriges Elektronenmaximum lokalisiert werden kann, das
offenbar mit dem in 42.9b gemessenen Signa korreliert ( Pfellmarkierung ). Dieser im
Spektrum 42.9a zu sehende Zustand kann offenbar von dem anregenden fs-Laser als Folge
eines zu geringen Photonenflusses nicht vollstandig ionisiert werden und wirkt daher als ein
der lonisation entgegenwirkender Zwischenschritt, der in der Literatur as , population trap*
bezeichnet wird [MUL93] [MAU92] [BUC93]. Es ist die Anregung eines Rydbergzustandes,
aus dem das Elektron nicht durch denselben Laserpuls ins Kontinuum ionisiert werden kann.
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Bild 42.9 : (a) zeigt ein MPI-Spektrum von Xenon fiir 610 nm, 1x10** W/cm? und 400 fs Pulsdauer und
zirkularer Polarisation. Im Teilbild ( b)) erfolgt zusétzlich eine um 9 ns verzégerte nachtrégliche lonisation durch
einen Laserpuls mit 532 nm, 1x10" W/cm? und 5 ns Pulslange. Deutlich ist ein Elektronenmaximum erkennbar
(Pfeilmarkierung), das auf Rydbergzusténde mit n3 6 und Drehimpulsen| =5 und | = 6 schlief3en |&f3t.
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Da beide Spektren im Bild 42.9 unter gleichen Bedingungen gemessen wurden, kann ein
direkter Signalvergleich Aufschlul3 darCiber geben, wie hoch der Anteill der den Multi-
photonenprozef in Rydbergzustdnden Uberlebenden Atome sein kann. Aus einer Integration
beider Kurven tber den Energiebereich bis 10 eV ergibt sich ein Wert von 6 % , der in diesem
Fall ausschliefdich fur einen kleinen Raumwinkel in Detektorrichtung bestimmt wurde und
demnach nur als maximaler Wert bezliglich einer winkelintegrativen Messung verstanden
werden kann.

Vergleichbare Messungen, die von H.G. Muller et a. bei ca. 600 nm und einer Pulsdauer
von 100 fs an Xe durchgefihrt wurden [MUL92], hatten zunéchst als Ergebnis, dal3 bis zu
50% der Atome in niedrigen Rydbergzustanden ( n < 8 ) nach dem MPI-Puls detektierbar
waren. Aufgrund einer nachfolgenden, erneuten Messung von de Boer [DEB94] [BUC 93]
muf3te dieser Wert auf etwa 1% - 6% korrigiert werden und kann daher die Gréfenordnung
der hier vorgestellten Ergebnisse fir Xenon stiitzen - andererseits kann der Effekt bei
kirzeren Pulsen mit weniger Photonenfluf3 grof3er sein.
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4.2.3 Der Nachweis von Rydbergatomen nach dem M PI-
Prozef3 am Wasser stoff

Der Nachweis von Wasserstoffatomen, die durch den Multiphotonenprozef3 nicht ionisiert
werden und in Rydbergzusténden erhalten bleiben, ist in dieser Mefdreihe erstmals gelungen.
In dem verwendeten Versiwchsaufbau wurde die in Kap. 4.2.1 beschriebene Moglichkeit
genutzt, die Photoelektronen des MPI-Prozesses zu absorbieren, um die mit einem um 9 ns
bzw. 30 ns verzogerten Probelaserpuls erzeugten Photoelektronen der ionisierten Rydberg
atome separiert nachweisen zu konnen, vgl. Bild 42.10. Eine weltere Verringerung des
Signals des MPI-Prozesses wurde durch die Drehung der Polarisationsebene des
Anregungslasers um 90° relativ zur Detektorachse erreicht, vgl. Kap.4.2.2. Wéhrend das
Teilbild 42.10a ein typisches Multiphotoionisationsspektrum von atomarem Wasserstoff fir
einen Laserpuls mit 610 nm, 1x10**Wem ?und 400 fs Pulsdauer zeigt, sind im Spektrum
42.10b die nachgewiesenen Photoelektronen der ionisierten Rydbergatome zu sehen, die von
einem Restsigna des MPI-Prozesses berlagert sind. Es ist hier eine energetische
Verschiebung der aus der lonisation der Rydbergzustande resultierenden Photoelektronen um
+0,3 eV entsprechend der kirzeren Wellenldnge des Probelasers zu beriicksichtigen, siehe
Gleichung 42-2. Im Vergleich zum Spektrum 42.10a kann ein zusétzliches Maximum bel
etwa 2,35 eV mit einer energetischen Breite von etwa 0,2 €V identifiziert werden, das mit
einer lonisation aus mehreren Zustdnden mit n 3 10 korreliert.

Um eine Aussage Uber das absolute Verhdltnis des lonisationssignals der Rydbergatome zu
dem des MPI-Prozesses machen zu kénnen, ist ein Spektrum nétig, in dem das MPI-Signal
und das Spektrum der nachfolgenden lonisation der Rydbergatome additiv detektiert werden.
Das im Bild 42.11 dargestellte Ergebnis macht diesen Vergleich méglich, wobel unter 42.11a
das urspringliche Multiphotonenspektrum und unter 42.11b das erforderliche additive
Spektrum zu sehen sind. Da der Anteil der Photoelektronen der Rydbergatome sehr gering ist,
wird die Identifikation der Photoelektronen aus niedrigen Rydbergzustéanden innerhalb eines
solchen additiven Spektrums kaum maoglich sein. Erst fur Zusténde mit n 3 10 kann en
deutliches, 0,2 eV breites Signal bei einer Energie von ca. 2,35 €V nachgewiesen werden.
Nach der Integration beider Kurven im Intervall 0,3 eV his 2,4 eV kann von etwa 5 % der
Photoelektronen ausgegangen werden, die auf die lonisation von Rydbergatomen zurlick-
fUhrbar sind. Wie auch fur Xenon ist diese Messung auf eine Raumrichtung beschrankt und
daher eine genauere Bestimmung dieses Wertes nicht moglich.
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Bild 42.10 : zeigt unter ( a) ein typisches MPI-Spektrum von atomarem Wasserstoff fiir 610 nm, 1x10™* W/cm2
bei einer Pulslange von 400 fs. Teilbild ( b) ein Spektrum der Photoelektronen der ionisierten Rydbergatome,
wobei ein Abzugsfeld mit +60 V die Photoelektronen des MPI-Prozesses absorbiert hat. Die lonisation der
Rydbergatome erfolgt mit einer Verzogerung von 30 ns mit einem Laserpuls mit 532 nm, 1x10"* W/cm? bei
einer Pulslange von 5 ns. Der MPI-Prozefd ist mit einer und 90° gedrehten Polarisation gegenliber der
Detektorachse angeregt worden.
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Bild 42.11 : zeigt unter ( a) ein typisches MPI-Spektrum von atomarem Wasserstoff fiir 610 nm, 1x10™* W/cm?
bei einer Pulslénge von 400 fs, unter ( b ) ein Spektrum der Photoelektronen der ionisierten Rydbergatome
zusammen mit dem MPI-Signal.. Ein zusétzlichen Signal ist bei 2,3 eV erkennbar und kann a's lonisationssignal
von Rydbergatomen mit n > 10 identifiziert werden.
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Ein zirkular polarisiertes Laserfeld, das in der folgenden Messung fur den Multiphotonen
prozeld genutzt wurde, initiiert ein vollig anderes Photoel ektronenspektrum als in der linear
polarisierten Mef3situation. Wieder ist, wie auch bei der Untersuchung von Xenon, die auf
Resonanzen basierende Substruktur des Spektrum auf ein energetisch sehr breites Maximum
der Photoelektronen je ATI-Gruppe reduziert, vgl. Bild 42.13.

Um diese Zusammenhange fir eine lonisation graphisch darzustellen, vgl. Bild 42.12, wird
der Beitrag der radialen Wellenfunktion des Grundzustandes nach Absorption von n —
Photonen ( a ) de Wadlenfunktion enes energetisch erreichbaren resonanten
Zwischenzustandes ( b ) gegeniibergestellt. Eine weitere Wellenfunktion, ndmlich die des
nach der lonisation mit der resultierenden kinetischen Energie im Kontinuum befindlichen
Elektrons ( ¢ ) wird diesem Bild hinzugefiigt mit dem Zid, den Uberlapp der
Wellenfunktionen und damit die Wahrscheinlichkeit fir den betrachteten Prozef beurteilen zu
kénnen [MUL 93].
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Bild 42.12 : zeigt ( a ) die Wellenfunktion der Grundzustandes nach Absorption von n — Photonen, ( b ) die
Wellenfunktion der erreichbaren Resonanz und ( ¢ ) die Wellenfunktion des Kontinuumzustandes des Elektron
fur die entsprechende kinetische Energie bzgl. des Zustandes beschrieben durch (a). Der wesentliche Aspekt

dieser Darstellung ist der sichtbare Uberlapp der Wellenfunktionen und damit die Wahrscheinlichkeit fiir den
betrachteten Prozefd [MUL 93]

In der durchgefihrten Messung kénnen, ausgehend vom Grundzustand des Wasserstoff-
atoms, bei einer Laserintensitit von ca. 1x10"“Wem® und einer Starkverschiebung von
maximal 3,1 eV die Zustdnde mit n = 8 bzw. n = 9 mit einem 7 - oder 8 -Photonenschritt
erreicht werden. Dieser bevolkerte Zustand kann durch den anregenden Laserpuls nicht
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Bild 42.13 zeigt unter (a ) ein Multiphotonenspektrum von atomarem Wasserstoff, das mit zirkularer
Laserstrahlung von 610 nm, 400 fs Pulsdauer bei einer Leistung von ca. 1x10** W/cm? aufgenommen wurde. Die
blau gezeichnete Kurve deutet den prinzipiellen Kurvenverlauf der SO-ATI-Gruppe an. ( b ) zeigt dieses
Spektrum mit einem zusétzlichen Laserpuls (Probelaser) mit 532 nm, 5 ns Pulsdauer und etwa 1x10** W/cn,
der mit einem Delay von 9 ns die verbleibenden Rydbergatome ionisiert und mit Pfeilen gekennzeichnete
Signalmaxima der lonisation Uberlebender Rydbergatome liefert.
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ionisiert werden und folglich ist auch kein entsprechendes Elektronensignal im Bild 42.13a
beobachtet worden. Zusténde dieser Art - population traps - kdnnen ausschliefdich von einem
Photonenfeld mit hohem Photonenflul? ionisiert werden, sodal3 nach dem Probelaserpuls
( 532 nm, 5 ns Pulsdauer und der Intensitdt von etwa 1x10™Wem?) die Rydbergatome
ionisieren und Photoelektronen mit entsprechenden kinetischen Energien detektiert werden
konnen, vgl. Bild 42.13b. Esist in einem Bereich des Elektronenspektrums zwischen 1,45 eV
(£ 115eV )und 1,75eV ( = 1,45 eV ) eine Signalzunahme gemessen worden, die nur in
dem Spektrum mit Anregungs- und Probelaser zu sehen ist. Fir eine Identifikation des oder
der resonanten Zwischenzusténde wére eine signifikantere Struktur des Spektrums
erforderlich.

Da auch am Wasserstoff ein ,,population trapping” nachgewiesen werden konnte, kénnen
die Ergebnisse dieser Messungen fur die in Kapitel 2.4 gefuhrte Diskussion tber die mogliche
Ursache der Reihe von , Extra-Peaks’ im MPI-Spektrum genutzt werden. Ein weiteres Indiz
fir diese Modellvorstellung zu der bereits im Kapitel 4.1.3 vorgestellten Messung der
Winkelverteilung der Photoel ektronen der ,, Extra-Peak-Reihe”, ist der hier gefihrte Nachweis
von Rydbergzusténden nach dem Multiphotonenprozel, der sowohl fir zirkulare as fir
lineare Polarisation gelungen ist. Im Grenzbereich der SO-ATI-Gruppe, d.h. fir E £ 2,035
eV, ist fur die lineare Laserpolarisation ein breites Elektronenmaximum zu sehen, das auf die
Anregung mehrerer hoher Rydbergzustande zuriickzufihren ist. Es kann daher nicht
ausgeschlossen werden, das die Wellenfunktionen der Zustdnde miteinander interferieren und
es zu der Ausbildung des erwahnten radialen Wellenpaketes mit definierter Umlauffrequenz
kommt.
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4.3 Phasenabhangige Bicolor-M ultiphotonenionisation

Die Untersuchung von ATI-Prozessen unter gleichzeitiger Verwendung zweier intensiver
Laserfelder unterschiedlicher Wellenléange, die ganzzahlige Vielfache voneinander sind, kann
durch die kontrollierte Veranderung der Phasenbeziehung zwischen beiden Strahlungen dazu
genutzt werden, den lonisationsprozef3 aktiv zu beeinflussen und daher den Ionisationsvor-
gang genauer analysieren zu konnen. Die experimentellen Ergebnisse von D.W. Schumacher
und P.H. Bucksbaum [BUC96] lassen die Interpretation zu, dal3 diese Untersuchung in einem
Grenzbereich zwischen MPI - und Tunnelionisation stattfindet, wobei die Identifikation
anhand des dimensionslosen KeldyshParameters g geschieht. Dieser Keldysh-Parameter ist
ein Mal3 fir einen Zeitraum in Einheiten von optischen Perioden, den ein Elektron benétigt,
um durch die Atom: L aser-Potentialbarriere zu gelangen :

g=1,/20, = [21 w?/F? (43-1)

lp : lonisationspotential, Uy : ponderomotives Potential, F : Feldstérke

wobel in dem Bereich g <<1 die Tunnelionisation und fur g >>1 die MPI dominiert.

Charakteristisch fr die Tunnelionisation ist die exponentielle Abhéngigkeit der lonisations-
rate vom Laserfeld : die grofdte lonisationswahrscheinlichkeit wird wéhrend des Maximums
der Feldstérke erwartet. In einem Zweifarbenfeld kann mit einer Phasenverénderung zwischen
beiden Lichtwellen diese Maximalamplitude des Feldes variiert und der Zusammenhang mit
der Signalstérke beobachtet werden.

P.H. Buckbaum, D.W. Schumacher und H.G. Muller et al. [LIN 88] [MUL 90] versuchten
eine Beschreibung des ZweifarbentExperiments mit der semiklassischen , Simplemans
Theory”, die auf dem ,Zwei-StufenrModell“ von P.B. Corkum et al. [COR 89] basiert. Das
elektrische Zweifarben-Laserfeld hat die Form :

F(t) = F, cosiwt) + F, cos(2wt +f ) (43-2)

wobei das Feld > das Feld der zweiten Harmonischen von F; mit einer Phasendifferenz von f
zur Zeitt=0ist.
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Fir den Fall, dal3 die Frequenz des Feldes w ,langsam® genug im Vergleich mit der
zeitlichen Entwicklung der lonisationsrate Glt) ist, kann die lonisation als Tunnelproze
behandelt werden. Diese Rate ist exponentiell von der Feldamplitude abhangig [COR 89]:

1 é- 2 1u
t :4|5/2_ ,_|3/2_, 43_3
A =47 ®e5 G (43-3)

In dem zweiten Schritt dieses Modellswird davon ausgegangen, daf3 das Elektron nach der
lonisation als klassisches Teilchen ohne Anfangsgeschwindigkeit oder mit einer isotropen

Geschwindigkeitsverteilung «/2E, diesem Zweifarbenfeld ausgesetzt wird und am Ende des

Laserpulses Uber die in Gleichung 43-4 beschriebene kinetische Energie verflgt ( gemittelt
Uber einen optischen Zyklus) :

(43-4)

12

B =U, +2U  snwty +U ,, +2U ,sn?(2wt, +F )+4U U, ' snwt, sn(2wt, +F )

mit dem ponderomotiven Potential des i-ten Feldes :

B eZFZ
4mw?

(43-5)

pi

Die kinetische Elektronenenergie E,, setzt sich demnach aus zwel Komponenten
zusammen, dem ponderomotiven Potential  ( Quiver-Energie ) U +U , und der Drift-

energie, die von der Phase des Feldes im Moment der lonisation abhangig ist. Im Fall
ultrakurzer Pulse geht die ponderomotive Energie wieder an das Feld zurtick wahrend es fur
den Beitrag der Driftenergie keine Einschrankungen gibt.

Eine explizite Rechnung flr eine phasenabhangige lonisation von atomarem Wasserstoff in
einem Zweifarbenlaserfeld haben K.J. Schafer und K.C. Kulander et al. [KUL 92], angeregt
durch die Messungen von H.G. Muller et a. [MUL 90], mit dem anschlief3end beschriebenen
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Ergebnis durchgefuhrt. Da in diesen Messungen Intensitdten 3 1x10™Wem'?  verwandt
wurden, war eine nichtstorungstheoretische Berechnung notwendig. Die Lésung der
zeitabhangigen Schrédingergleichung, ausgehend vom Wasserstoff - Grundzustand ( 1s ),
wurde fur Laserpulse mit zeitlich trapezformigem Verlauf und Frequenzen der
Fundamentalen und 2.Harmonischen gerechnet.

Die Ergebnisse fur Wellenldngen von | = 532 nm und | = 660 nm mit jewells der zweiten

Harmonischen und Intensititen von 1xX10™Wem'? sind in den Bildern 43.1 und 43.2
dargestellt.

2,1x10"2

1,9x10%

Tonisationsrate [1'sec ]

1,7x10"

-T2 -4 0 T4 "2
Phasenwinkel [grad]

Bild 43.1 zeigt die totale lonisationsrate von atomarem Wasserstoff als Funktion der Phasenverschiebung der

Fundamentalen mit | = 532 nm gegen die Phase der 2.Harmonischen mit | = 266 nm bei einer identischen
Intensitat 11 =1, = 2x10"*W/cm2 [KUL92].

Deutlich zu sehen ist die starke Abhéngigkeit der totalen lonisationsrate von der
Phasenbeziehung zwischen der Fundamentalen und 2. Harmonischen, wobei besonders
aufféllig ist, dal3 keine Symmetrie beztglich f = 0° vorliegt. Fur die Interpretation der
lonisation kann letztlich nur von einer Interferenz verschiedener |onisationskanéle
ausgegangen werden, da eine einfache Abhangigkeit vom Maximum des Feldes nicht zu
beobachten ist. Diese Kopplungen zwischen den beiden Feldern, bzw. zwischen den Volkow-
Endzustanden fuhren dazu, dal3 sowohl eine gerade wie auch eine ungerade Anzahl von
Photonenabsorptionen zu der gleichen kinetischen Energie im Elektronenspektrum kann.
Diese Endzustande haben nun nicht mehr den Status des Eigenzustandes der Paritét [PAN
89].

Die fur eine Tunnelionisation typische Phasenabhéngigkeit, die die hochste |onisationsrate
im Maximum des Feldes verlangt, kann bei den Wellenldngen von | = 532 nm bzw. | = 660
nm erst fir hohere Intensitdten 3 3x10"3WWem ? beobachtet werden. Charakteristisch fir diesen
Bereich ist ein symmetrisches Signalverhalten fur f = 0° bzw. f = 90°.
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Bild 43.2 zeigt die totale | onisationsrate von atomarem Wasserstoff als Funktion der Phase der Fundamentalen
| = 660 nm zur 2.Harmonischen bei gleichen Intensitaten von I; = I, = 1x10*® W/cm2 im Teilbild (@) und
2x10"wW/ecm2 in (b) und 3x10W/cm2 in (c¢) [KUL92].

Das as Tunnelionisation beschriebene Verhalten der Multiphotonenionisation in einem
Zweifarbenlaserfeld ist in einer Untersuchung von D.S. Guo et a. [GUO 98] erneut diskutiert
worden, wobei als Ausgangspunkt die nichtstérungstheoretische Streutheorie von Guo, Aberg
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und Craseman ( GAC ) gewadhlt wurde. Der erste Schritt dieser im wesentlichen auf der
zeitunabhangigen KFR-Theorie basierenden Uberlegung beschreibt den Prozef? der lonisation
des Elektronsin ein Strahlungsfeld und die Zuordnung eines Volkow-Zustandes. Im ,, zweiten*
Schritt dieses Modells reagiert das Elektron auf die Beendigung des Laserpulses mit dem
Verlassen des VolkowZustandes als freies Teilchen. Das Reslimee dieser Rechnungen ist im
wesentlichen eine Bestéatigung der Messungen und Simulationen von D.W. Schumacher et al.
alerdings mit dem Hinweis, dal3 zwar die klassische Betrachtung der Phasendifferenz beider
Strahlungen fur die Wechselwirkung mit dem Atom richtig ist, aber das freie Photoelektron
mit einer quantenmechanische Phasendifferenz beschrieben werden muf3 und als mef3barer
Effekt einer Quanteninterferenz aufgefaldt werden kann.

Ein zu K.J. Schafer und K.C. Kulander vergleichbarer theoretischer Ansatz zur Losung der
dreidimensionalen zeitabhangien Schrédingergleichung fur eine Multiphotonenionisation in
einem Zweifarbenlaserfeld ist in der Gruppe von F.H.M. Faisa von M. Nurhuda und
U. Lambrecht entwickelt worden. Die Erebnisse sind hier explizit fir die Bedingungen in dem
durchgefthrten Experiment fur die Wellenldngen | = 610 nm und | = 305 nm bei einer
Intensitét von 1x10™W/cm? fir atomaren Wasserstoff und Xenon berechnet worden und
zeigen sowohl fur das phasenwinkelabhéngige Signal der Photoelektronen unter festem
Winkel zur Polarisa-tionsrichtung als auch fir das phasenwinkelabhangige lonensignal gute
Ubereinstimmung. Diese theoretischen Kurven sind als Referenz den experimentellen
Ergebnissen in der folgenden Diskussion ( Kap. 4.3.3, Kap. 4.3.4 und Kap. 4.35 )
gegenubergestel It worden.
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43.1 Experimenteller Aufbau

Das in Kapitel 3.2 beschriebene Lasersystem ist auch hier die Basis fir eine in diesem
Aufbau erforderliche apparative Erweiterung. Die Laserstrahlung mit der Wellenlénge von
610 nm, der Energie von ca. 25 mJ, der Pulsdauer von etwa 400 fs und einem
Strahldurchmesser von 17 mm wird mittels einer plankonvexen Linse ( f = 600 mm ) in einen
BBO-Kristall fur die Frequenzverdopplung fokussiert. Es werden etwa 70% der Laser-
eingangsleistung fur diese Konversion durch einen Strahlteiler zur Verfligung gestellt, wobei
die restlichen 30% der Strahlung auf eine 1 mm starke Quarzglasplatte treffen, die durch
Drehung den Lichtweg im dichteren Medium variieren und damit die Phase gegeniiber der
frequenzverdoppelten Strahlung verandern kann. Resultierend aus dem fur die Phasenver-
zOgerung ausreichende Drehwinkel von etwa 8° ist der entstehende Strahlversatz vernach
lassigbar. Der Reflex dieser Quarzplatte wird fur die genaue Emittlung des Drehwinkels

Winkelskala der
Plattendrehung

(Juarzglasplatte zur
Phasenverzigerung

Schrittmotorsteuerung fiir
die Pulssynchronisation

lankonvex Spiegel  Strahlteiler plankonvex
305 nm+ 610 nm 200 T =600

horizontaler E=Vektor

Bild 431.1 zeigt den experimentellen Aufbau flr die Zweifarben-MPI-Messung mit den Wellenlangen 610 nm
und 305 nm. Zentrales Element dieses Aufbaus ist die Quarzglasplatte, die durch kontrolliertes Verdrehen einen
verzogerten Lichtweg der 610 nm Strahlung gegen den Laserpuls mit 305 nm verursacht.
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auf eine geeichte und in einem Radius verlaufende Skala in etwa 2 m Entfernung genutzt.
Die Strahlung mit | = 610 nm passiert fir eine horizontale Ausrichtung des elektrischen
Feldvektorseinel /2 Verzdgerungsplatte, bevor sie in dem Spiegel (V) mit der ultavioletten
Strahlung vereinigt wird. Beide Pulse passieren nun ineinander verlaufend eine plankonvexe
Linse ( f = 200 mm ), mit der ein paraleler Strahlungsverlauf fir beide Wellenldngen
eingestellt werden kann, vgl. Bild 431.1.

Um die Gleichzeitigkeit beider Laserpulse (1 =610 nm und | = 305 nm ) in der Wechsel
wirkungszone sicherzustellen, befindet sich vor der Vakuumkammer ein Aufbau, mit dem die
Synchronisation beider Pulse analysiert werden kann. Hierzu wird ein Spiegel S in den
Strahlengang gebracht, der die Laserstrahlung rechtwinklig in eine Linse mit einer
Brennweite von f = 100 mm umlenkt, die in einen BBO-Kristall fokussiert ( eine identische
Linse wird fUr die Fokussierung in den Wechselwirkungsbereich benutzt ). Die Lichtwege
sind vom Spiegel S aus so bemessen, dal3 der Abstand zum Fokus im Wechselwirkungs-
volumen dem Abstand zum Bereich der Frequenzmischung im BBO-Kristall entspricht. Sind
nun beide Pulse gleichzeitig in dem Mischkristall, kann eine Summenfrequenz (| =203 nm )
gebildet werden, die durch einen Reflektionsfilter selektiert als Fluoreszenz auf dem
nachfolgenden Schirm sichtbar wird, vgl. Bild 431.2.

Schirm

Reflexionsfilter

305 nm
“ 610 nm

plankonvex

plankonvex
f=200 mm

f= 100 mm

Verschiehetisch

Bild 431.2 zeigt den Aufbau fir die Messung der Gleichzeitigkeit beider Laserstrahlen ( 610 nm und 305 nm)
im Wechselwirkungsvolumen. Im Fall der Gleichzeitigkeit wird ein Summenfrequenzsignal mit der Wellenlange
von 203 nm al's Fluoreszenz auf dem Schirm sichtbar.
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Die Einstellung der Gleichzeitigkeit beider Strahlungen erfolgt Gber eine Delaystrecke, vgl.
Bild 431.1, wobei bei optimalem zeitlichen Uberlapp die hochste Intensitét des Summen
frequenzsignals erzielt wird.

Die Vakuumapparatur wird fir die Messungen mit einem Druck von etwa 3x10 °mbar mit
Xenon gefillt. Wie schon in Kapitel 3.1 beschrieben ist der Druck fur die Messung an
atomarem Wasserstoff an den Arbeitsbereich der Mikrowellenentladung gebunden und

entspricht einem Kammerdruck von ca. 6x10 °mbar mit einer Teilchendichte im Austritts-
bereich der Kapillare von etwa 3x10'° Teilchen pro cms.

Als Folge der Erzeugung der 2ten Harmonischen entstehen unterschiedliche Strahldurch
messer, 12 mm Durchmesser fir | = 305 nm und 8 mm fur | = 610 nm. Dadurch ergeben
sich fur die Fokussierung unterschiedliche Bedingungen, die mit der Gleichung ( 431-1)
[BOR88] beschrieben werden kdnnen:

fl
PR

R, » (431-1)

Der kollimierte Laserstrahl mit Gauf3profil mit einem Radiusvon Ry kann mit einer Linse mit
der Brennweite f auf die minimale Fleckgrofe R, transformiert werden, wobei die

resultierenden Werte fur das Beugungdimit gelten. R,und Ry stehen fir den 1/e- Radius des
Feldes. Einerea durchgefiihrte Fokussierung kann, selbst fir achromatische Linsensysteme,

,E{. 25pm (7 pm)
305 nm @ 12 mm eul

610 nm 7 8 mm

Achromat £= 100 mm T

ﬁbeu 0pm (20 pm)

Bild 431.3 zeigt die Fokussierung der beiden Laserstrahlen mit den Wellenlangen 610 nm und 305 nm mit
unterschiedlichem Durchmesser. Der Index ,beu* bezeichnet die jeweilige theoretische Minimalfleckgrofie im
Beugungslimit fir eine Transformation durch einen Achromaten mit f = 100 mm. Die geklammerten Werte sind
Korrekturen, die als Folge von Abbildungsfehlern der Linse erforderlich sind.
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diese theoretischen Vorgaben als Folge von Abbildungsfehlern nicht erreichen. Es ist daher
neben der Korrektur der Fleckgréf3e um den Faktor 2 eine entsprechend neue Abschétzung der
Spitzenintensitédt erforderlich [PAU96], vgl. Bild 431.3

Die Definition der Phasenlage entspricht in diesem Experiment und in den Modell-
rechnungen, die den experimentellen Daten gegentibergestellt werden [LAM 96], der in Bild
431.4 dargestellten Situation :

Deteltor

|

¢ =0 12x g

A\/\A

0 180 260 180 360 O 180 360 180 360 O 180 360 180 360 0 180 360 180 360
Phase [zrad] Phase [grad] Phase [grad] Phase [grad]

Feldstirke [arh.un]
=
|

A A

— Fy=sin(2wt+¢) — Ft)=sin(fwt) —— F{t)=sin{wt) + sin{2wt+$)

Bild 431.4 zeigt die in diesem Experiment definierte Phasenlage der Lasertsrahlung mit 610 nm ( rot ) zur Phase
der Strahlung mit 305 nm ( blau ). Mit identischen Amplituden der beiden Felder kommt es bei der dargestellten

Phasenverschiebung zu der berechneten Superposition ( schwarz ).

Testmessungen an atomarem Wasserstoff fihren zu den abgebildeten Photoel ektronent
spektren, Bild 431.5, die die Signalintensitét des MPI-Prozesses fir | =610 nm (a), | = 305
nm (b) und fir | =305 nm+ | =610 nm (c) zeigen. Deutlich ist erkennbar, dal3 fur | = 610
nm lediglich der Nachweis einiger Ereignisse gelingt, wahrend fir den MPI-Prozef3 mit
| =305 nm bereits ein signifikantes Elektronenmaximum detektiert wurde. Fir die Messung
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der Bicolor-Multiphotonenionisation ist eine im Vergleich auffallend hohe Anderung der
Signalintensitét zu beobachten.

180
— (c)
E- 100 4 5 wm + 510 m
!
E 50—
o : ek Ry , ,
u] 1 2 3 ) ] 5] 7 g
1480
< (b)
E- 100 A5 wm
B
E 50 4
D__W'ﬁ'ﬁ'ﬁ'w'w'w
u} 1 2 3 L 5 =} T g
140
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:E.1I:':I_ 610 im
B
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0+ 'Lll'“:h"l' T L T T T
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Elditronenenergie [&W]

Bild 431.5 zeigt Photoelektronenspektren fir atomarem Wasserstoff fir einen Laserpuls mit (a) 610 nm,
400 fs, ca 1x10™ W/cmz (b)) 305 nm, 280 fs, ca 1x10" W/cm2 und (c¢) 610 nm + 305 nm mit einer
Phasendifferenz der Fundamentalen gegen die 2.Harmonische vonf = 180°.

In einer weiteren Messung wurde der Nachwels von Wasserstoffionen durchgefihrt, da in
dieser Mef3anordnung ale erzeugten lonen, d.h. das totale lonisationssignal detektiert werden
kann, vgl. Bild 431.5
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Bild 431.6 zeigt Ionenflu%zeitspektren von atomarem Wasserstoff fur die Wellenléngen (a) 610 nm mit einer
Intensitat von etwa 3x10™ W/cm? und (b) 305 nm mit der Intensitét von ca. 2x10** W/cm2. Teilbild ( ¢ )
zeigt das Spektrum, das mit beiden Wellenléngen und der Phasendifferenz zwischen der Fundamentalen und
2.Harmonischen von f = 270° aufgenommen wurde. Die Werte der Signalintegration sind fir jede Kurve als
Summe deklariert

Deutlich ist ein analoges Verhalten zum Nachweis der Photoel ektronen sichtbar, wobel ein
minimales lonensignal fur den MPI-Prozel3 mit | = 610 nm (@) und eine hthere Anzahl von
Ereignissen fur die lonisation mit | = 305 nm (b) zu beobachten ist. Ein signifikantes, um den
Faktor zwei erhdhtes lonensignal kann fir den Bicolor-1onisationsprozef3 ( ¢ ) nachgewiesen
werden.
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4.3.2 Bestimmung des absoluten Phasenwinkels

Der absolute Phasenwinkel der Strahlungen des Bicolorlaserpulses im Fokusbereich wird
durch ein Interferenzsignal bestimmt, das von dem Laserpuls mit | = 305 nm und von dem
frequenzverdoppelten Puls mit | ;1 = 610 nm erzeugt wird.

Der experimentelle Aufbau fir die Bestimmung des absoluten Phasewinkels zweler Laser-
pulse zueinander ist in Bild 432.1 dargestellt. Beide Wellenlangen, | 1 = 610 nm und | » = 305
nm, passieren fokussiert den Wechselwirkungsbereich mit gleicher Polarisation und werden
anschlief3end mit einem parabolischen Spiegel um 45° reflektiert und in einen BBO (Beta
Barium Borat) — Kristall Typ | fokussiert. Nach einem Absorptionsfilter for | 1 = 610 nm
wird mit einer schnellen Photodiode das Interferenzsignal der beiden Laserpulse mitl 1 =1 3=
305 nm detektiert.

Spiegel BBO Typ 1 Filter .
parabolisch 45 G10/305 nm 610 nm Elende Fotodiode

A;= 610 mm
A= 305 nm

Osalloskop

Bild 432.1 : zeigt den Aufbau zur Bestimmung des absoluten Phasenwinkels zwischen der Strahlung mit

1 =610 nmund I, = 305 nm. Ein parabolicher 45° Spiegel fokussiert beide Strahlungen in einen BBO Typ |
Kristall, der die zweite Harmonische fir |, = 610 nm erzeugt. Das detektierte Interferenzsignal der beiden
Strahlungen mit | , = | 3 =305 nm dokumentiert die Phasenlage beider Laserpul se zueinander.

Eine Messung der Intensitdt des Interferenzsignals, vgl. Bild 432.1, wurde mit einer
schnellen Photodiode durchgefiihrt und als Funktion der Phase im Bild 432.2 dargestellt.
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Bild 432.2 : zeigt das gemessene Intensitéatssignal der Photodiode in Abhéngigkeit der eingestellten Phasenlage
der Strahlung mit | = 610 nm beztglich der mit | =305 nm.

Anmerkungen zur Anderung der relativen Phase im gemeinsamen Fokus des Bicolor-
Laserpulses :

Im folgenden wird die Entwicklung der Phase eines Laserstrahls fur eine Wellenlange und
TEM,,-Mode diskutiert [BUC 96], wobel die transversalen Moden mit der Gleichung 432-1

[YAR 89] beschrieben werden kdnnen :

— m ¢ e ) 1&299_ 2 1 ik 252 1d;| )
F(r,z)—FoW(Z)expg |§kz tan gZEB r g—wz(z)+ 2[2(1+20/z )] % (432-1)

z: Propagationsrichtung, F,: max. Feld, W(z): Ve der Fokusgrofe bel z, z,: konfokaler
Parameter , wo = w(0), r und z in zylindrischen Koordinaten



4.3.2  Bestimmung des absoluten Phasenwinkel 112

Da die rdumliche Veranderung der Phase im Fokus untersucht werden soll, kann das Feld
auch in folgender Form beschrieben werden :

F(r,2) = F o (r,2)e7 (432-2)
mit der optischen Phase F(r,2) :

r’k 1
2 1+212)

F(r,z)=-kz+tan(z/ z,)- (432-3)

Fir ein Zweifarbenlaserfeld, im Experiment die Fundamentale und die 2.Harmonische, sind
viele unterschiedliche Phasen zu finden, fir die die grundsétzliche Phasenbedingung 435-4 in
einem kleinen Fokusbereich erfillt sein sollte:

~

NF , = 2NF, (432-4)

Ausgehend von der Nichtlinearitét des Prozesses kann angenommen werden, dal3 das
signifikante MPI-Signal nur innerhalb eines zentralen Bereichs der Strahltaille, also einem

Bereich grofiter Intensitdt erzeugt wird. Mit der Néherung |z| << z, kann die Gleichung 432-3
linearisiert werden:

F(r, z)—-kz+—- o k O@ (432-5)

Zusammen mit der Beziehung der konfokalen Parametern beider Farben 21 und 25 :

1
Zy, = Ezo,l (432-6)

wird die Forderung 432-4 durch Gleichung 432.5 bis zur 3ten Ornung fur z/z, im Fokus-
bereich erfillt.
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Aufgrund dieser AusfUhrungen ist eine Veranderung der eingestellten Phase beider
Strahlungen zueinander im Fokus vernachldssigbar, da von der Annahme ausgegangen
werden kann, dal3 der wesentliche Antell des MPI-Signal aus einem sehr kleinen
Fokusbereich ( einige mm?3) resultiert.

Dieses Interferenzsignal kann nicht direkt als Phasenbeziehung der Strahlungen im
Wechselwirkungsvolumen interpretiert werden. Fir die Bestimmung der Phase im Laserfokus
muf3 die Phasenverschiebung im zweiten Verdopplerkristall, BBO Typ I, ( vgl. Bild 432.1)
berlicksichtigt werden mit dem Ergebnis, dal3 der Phasenwert des vom Diodendetektor
gemessenen Interferenzsignals um - 90° bzw. um +90° Kkorrigiert werden mul3. Fir die
Phasenbeziehung der beiden Laserpulse im Fokus ergeben sich so fur das Interferenzsignal
bei 180° die im Bild 432.3 dargestellten M 6glichkeiten.

A\/\/f

il 327

XA
V\/\v

Bild 432.3 : zeigt die mit F = p/2 und F = 3p/2 bezeichnete Phasenwinkel beider Strahlungen (schwarz) : Die
rote Kurve zeigt den Laserpulses mit | =610 nm, der blauemit | =305 nm.

Diese Messungen sind simultan zur phasenabhéngigen Zweifarbenmultiphotonenionisation
von Xenon vorgenommen worden. Wird nun der Phasenwinkel des Interferenzsignals bei
180° als Phasenwinkel p/2 des Zweifarbenfeldes im Bild 432.3 interpretiert, so kénnen
aufgrund der Entwicklung des Photoelektronensignals die relativen Phasen als absolute
Phasen identifiziert werden.
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4.3.3 Das phasenabhangige Bicolor-Elektr onenspektrum von
atomar em W asser stoff

Im folgenden werden die erstmals gelungenen Messungen ener phasenabhangigen
Zweifarbenmultiphotonenionisation von atomarem Wasserstoff diskutiert, die mit den
Laserwellenléngen | = 610 nm und | = 305 nm und den Pulsdauern von 400 fs bzw. 280 fs

mit vergleichbarer Intensitat von ca. 1x10™Wem™? durchgefiihrt wurden. Im Bild 433.1 ist das
Photoelektronensignal fir eine Phasenverschiebung von f = 90° des Laserpulses mit | = 610
nm gegen die 2. Harmonische zu sehen, vgl. Kap. 4.3.1. Vergleicht man Elektronenspektren
des atomaren Wasserstoffs, die mit | = 610 nm bzw. mit I = 305 nm aufgenommen wurden,
vgl. Kap. 4.1.3, so kann fir die Bicolor-Multiphotonenionisation von einem Spektrum
gesprochen werden, bei dem Anteile der Spektren beider Wellenldngen enthalten sind, wobel
fur die energetische Position der Elektronenmaxima keine Phasenabhangigkeit zu beobachten
ist. Eine mdgliche Deutung ist eine beliebige Zusammensetzung von Photonen beider Wellen
langen zur Erreichung der lonisationsenergie.

80
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Bild 433.1 zeig das ATI-Photoel ektronenspektrum von atomarem Wasserstoff fur die Zweifarbenanregung mit
den Laserwellenléangen von 610 nm ( 400 fs) und der 2.Harmonischen mit 305 nm ( 280 fs ). Beide Laserfelder

haben eine vergleichbare I ntensitét von etwa 1x10™ W/cm2 und hier eine Phasenbeziehung von f =90°.
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Die theoretische Simulation der Messung, die von U. Lambrecht [LAM96] durchgefihrt
wurde, zeigt die zu erwartenden Positionen der ersten drei ATI-Maxima fur zwel unter-
schiedliche Laserintensitdten, vgl. Bild 433.2, mit jeweils identischen Intensitéten der beiden
Laserpulse mit| =610 nmund | =305 nm. Nur fUr das 2. und 3. ATI-Maximum ist bei einer
Intensitdt von 1x10™ W/cm? eine Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten zu
erkennen, wahrend das 1. ATI-Maximum des gemessenen Spektrum aufgrund der
eingeschrankten Detektionsmoglichkeit der Flugstrecke unterhalb 0,8 eV nicht beobachtet
werden kann ( vgl. Kap. 3).
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Bild 433.2 zeigt das theoretische Spektrum einer Zweifarbenmessung fur atomaren Wasserstoff fir die
Laserwellenlangen 610 nm und 305 nm und fir Intensitdten von 1x10" W/cm?2 und 0,5x10'2 W/cm2. Die
Intensitéten der Fundamentalen ( 610 nm ) und der zweiten Harmonischen ( 305 nm ) sind identisch [LAM96].
Die Rechnung ist fir Pulsdauern von 40 fs durchgefihrt worden.

Um das 1. ATI-Maximum nachweisen zu kénnen, wird durch das Anlegen einer Spannung
an die den Wechselwirkungsbereich abschirmenden Gitter ein Feld erzeugt, das die
Photoelektronen in Richtung Flugstrecke nachbeschleunigt. Diese von den Elektronen
zusétzlich aufgenommene kinetische Energie verschiebt das gesamte |onisationsspektrum,
insbesondere den niederenergetischen Teil in den Nachweisbereich der Flugstrecke und
ermoglicht auf diese Weise die Identifizierung des Elektronenmaximums bei etwa 0,41 €V.
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Das Bild 433.3 zeigt das unverschobene ( schwarz ) und das mit dem Beschleunigungsfeld
verschobene phasenabhéngige Wasserstoff-MPI-Spektrum ( rot ) zusammen mit dem
nachgewiesenen ATI-Maximum bei 0,41 eV ( diese kinetische Energie entspricht der
feldfreien Situation ).
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Bild 433.3 zeigt das Spektrum einer Zweifarbenmessung ( schwarze Kurve ) fir atomaren Wasserstoff fur die
Laserwellenlangen 610 nm (400 fs) und 305 nm ( 280 fs) . Beide Laserfelder haben gleiche Intensitaten von ca
1x10"* W/cm?. Die rote Kurve zeigt dasgleiche Spektrum, wobei die Photoelektronen durch ein elektrisches Feld
im Wechselwirkungsbereich eine zusétzliche kinetische Energie aufgenommen haben. Hier wird ein weiteres
Elektronenmaximum sichbar ( Pfeilmarkierung ), das bei der Aufnahme ohne Potential von der Flugstrecke nicht
durchgelassen wird.

Fir dieses Elektronenmaximum ist eine  phasenabhangige Bicolor-Multi photonenionisation
durchgeftihrt worden, Bild 433.4, wobei das Laserfeld mitl = 610 nm ( 400 fs) gegen die 2.
Harmonisches dieses Feldes mit | = 305 nm ( 280 fs ) phasenverschoben wurde. Beide
Laserfelder haben eine identische Intensitét von ca. 1x10* W/cm2.

Zunéachst kann festgestellt werden, dal3 eine starke Abhéngigkeit des Elektronensignals vom
Phasenwinkel zwischen beiden Laserfeldern besteht. Das Spektrum der niederenergetischen
Photoelektronen mit etwa 0,41 eV weist zwei Signalmaxima fur eine Phasenverschiebung im
Bereich um f = 90° und fur den Bereich ab f = 270° auf. Fur f = 270° interferieren die
Laserfelder konstruktiv, sodald hier die hdchste elektrische Feldstérke in Richtung des
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Detektors erreicht wird. Dieser Bereich ist alerdings nicht gleichbedeutend mit dem héchsten
Signal der Photoelektronen, wie es fir ene Tunneionisation zu erwarten ware.
Zudem ist eine weitere typische Charakteristik einer Tunnelionisation, die symmetrische
Entwicklung der Signalhdhe in beide Richtung der Phasendnderung beziglich f = 270°
( konstruktive Interferenz ) nicht gegeben und so kann dieser beobachtete 1onisationsprozef}
als Multiphotonenionisation interpretiert werden.
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Bild 433.4 zeigt das phasenabhéngige Bicolor-MPI-Elektronenspektrum von atomarem Wassarstoff fur das
Elektronenmaximum bei 0,41 eV, das mit den Laserwellenlangen von 610 nm ( 400 fs ) und 305 nm ( 280 fs)
und einer fir beide Felder identischen Intensitat von etwa 1x10" W/cm?2 aufgenommen wurde. Die Phase der
610 nm Strahlung wurde gegen die des 305 nm L aserpul ses verschoben.

Das bereits erwéhnte theoretisches Modell, das von U. Lambrecht und M. Nurhuda in der
Arbeitsgruppe von F.H.M. Faisal [LAM 96] entwickelt wurde, beschreibt winkelintegrierte
Ergebnisse der phasenabhéngigen Bicolor-Multiphotonenionisation fir einzelne ATI-
Maxima. Um das gemessene Spektrum mit der fir die verwendeten Wellenléngen
gerechneten Simulation vergleichen zu koénnen, wurden die Mefergebnisse durch die
Addition eines identischen, um p verschobenen Spektrums eweitert. Auf diese Weise kann
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ein Datensatz generiert werden, der die fir eine Richtung des elektrischen Feldes durch
gefiihrte Messung naherungsweise um die in die entgegengesetzte Richtung der Detektor-
ebene erweitert. Allerdings sollte dieses erzeugte ,winkelintegrierte” Spektrum nur as
Tendenz fur eine den gesamten Raumwinkel erfassende Messung verstanden werden.

Im Vergleich der experimentellen Daten mit den Modellrechnungen féllt zunéchst das fur
beide Kurven erkennbare Minimum bel einer Phasenverschiebung um f = 180° auf. Die
weiteren Entwicklungen beider Spektren in Bereiche niedrigerer und hoherer Phasenwinkel
haben mit dem ansteigenden Elektronensignal im wesentlichen einen identischen Trend, vgl.
Bild 433.5.
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Bild 433.5 zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der Ionisationsrate des 1.ATI-Maximums bei 0,41 €V ( rote
Kurve ). Da das Modell die gesamten Photoelektronen ( winkelintegriert ) fir eine Elektronenenergie erfaldt, ist
das experimentelle Spektrum des Bildes 432.4 fur diese Gegenuberstellung in ein winkelintegriertes Spektrum
erweitert worden ( schwarze Kurve).

Eine phasenabhangige Messung fur das Elektonenmaximum mit der kinetischen Energie
von 2,45 eV zeigt Bild 433.6. Fir diese Energie wird eine vollig andere Signalentwicklung
gemessen, die ein minimales Elektronensignal bel der relative Phase der Laserfelder von
f = 90° aufweist und zusammen mit der zunehmenden elektrischen Feldstarke bis zu einer
Phase von etwa f = 220° zunimmt. Man kann bei dieser Entwicklung von einem
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Multiphotonenionisation mit , Tunnelcharakter” sprechen, da offensichtlich ein starker
Zusammenhang zwischen Feldstérke und Signalhohe besteht.
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Bild 433.6 zeigt das phasenabhangige Bicolor-M PI-Elektronenspektrum von atomarem Wasserstoff fir das
Elektronenmaximum bei 2,45 eV, das mit den Laserwellenlangen von 610 nm ( 400 fs) und 305 nm ( 280 fs)
und einer fir beide Felder identischen Intensitét von etwa 1x10™ W/cm? aufgenommen wurde.

Auch fir diese kinetische Energie liegt eéine Modellrechnung vor, die im folgenden Bild
433.7 den experimentellen Daten gegentibergestellt wird. Wieder ist, um den Vergleich zu
ermoglichen, das gemessene Spektrum mit den um p verschobenen Daten addiert worden.
Diese winkelintegrierten Werte werden durch das theoretische Spektrum [LAM 96] in den
wesentlichen Bereichen auf3erordentlich gut nachgebildet. Es gibt zwei Phasenwerte mit
minimaler Signalhohe, die bei f =90° und bei f = 270° auftreten, wobei auffallt, daf? selbst
die Signalhthen anndhernd vom Modell erfaldt werden. Zwischen den beiden Minima steigt
das Signa bel f = 180° und f = 360° , wie auch in der Modellrechnung, zu etwa gleichen
Hochstwerten an.



4.3.3 Phasenabhangige Bicolor-MPI von Wasser stoff 120

04
_[ - 1,05
5
0,3 " 100
= ' 3
g _ [ 095 ;Ef
9 02- I g
0,90 fﬁ
=
0.1 — 0,85
0 90 180 270 360

relative Phase [grad]

Bild 433.7 zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der Ionisationsrate des 2. ATI-Maximums bei 2,45 eV ( rote
Kurve ). Da das Modell die gesamten Photoelektronen ( winkelintegriert ) fir eine Elektronenenergie erfafdt, ist
das experimentelle Spektrum des Bildes 432.6 fir diese Gegenliberstellung in ein winkelintegriertes Spektrum
erweitert worden ( schwarze Kurve).

Fur die kinetische Energie von 4,48 eV ist ebenfalls ein phasenabhangigen Spektrum mit
den gleichen experimentellen Vorraussetzungen detektiert worden, vgl. Bild 433.8. Der
Kurvenverlauf der aufgenommenen Daten zeigt bel der geringsten Feldstérke, also bei f = 90°
eine minimales Elektronensignal, das mit zunehmendem elektrischen Feld ansteigt und bei
etwaf =270° sein Maximum erreicht. Auch in diesem Fall kann davon ausgegangen werden,
das beide konkurierenden Prozesse, der MPI-Prozel3 und die Tunnelionisation, die
charakteristische Signatur im Spektrum hinterlassen.

Die Modellrechnung [LAM 96] fur diese kinetische Energie gibt einen eher prinzipiellen
Kurvenverlauf der experimentellen Daten wieder, vgl. Bild 433.9, wobei die Abweichungen
in dieser Gegenuberstellung mit der geringen Signalstérke der Photoelektronen dieses
Energiebereichs, also mit einer verminderten Aussagekraft der Mel3werte begriindet werden
konnten. Das Ausgangsspektrum ist zudem fur diesen Theorievergleich mit dem gleichen, um
p verschobenen Spektrum erweitert worden, sodald die angesprochene statistische
Unsicherheit additiv in das winkelintegrierte Spektrum einflief}.
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Bild 433.8 zeigt das phasenabhangige Bicolor-MPI -Elektronenspektrum von atomarem Wasserstoff fir das
Elektronenmaximum bei 4,48 eV, das mit den Laserwellenlangen von 610 nm ( 400 fs) und 305 nm ( 280 fs)
und einer fur beide Felder identischen Intensitat von etwa 1x10* W/cm? aufgenommen wurde.
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Bild 433.9 zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der lonisationsrate des 3. ATI-Maximums bei 4,48 eV ( rote
Kurve ). Das experimentelle Spektrum des Bildes 432.8 ist fir diese Gegenuberstellung in ein winkel-
integriertes Spektrum erweitert worden ( schwarze Kurve).
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Ein Vergleich der gemessenen phasenabhéngigen Bicolor-MPI-Spektren zeigt, dal3 mit
zunehmender Elektronenenergie, d.h. auch mit zunehmender Feldintensitét der Charakter
einer Tunnelionisation dominanter wird. Das Signalmaximum verschiebt in den Bereich des
groften elektrischen Feldes, nach f = 270°. Diese Entwicklung wird nicht nur durch die
Rechnungen von F.H.M. Faisal et a. [LAM 96] bestétigt, sondern kénnen sich auch auf
Simulationen von K.J. Schafer und K.C. Kulander [KUL 92] stitzen. lhre Computer-
simulationen einzelner ATI-Maxima fir atomaren Wasserstoff und fur Wellenlangen von
| = 532 nm und der 2. Harmonischen mit | = 266 nm prognostizieren ein hohes
Elektronensignal fur f = 0° und einen starken Signalabfall fir den Wert f = 90°.

Ein weiterer, wichtiger Punkt fir die Beurteilung der Art des lonisationsprozesses ist die
Symmetrie des Spektrums bezlglich des Feldmaximums. Bel den hier vorgestellten
Messungen kann weder das fur die Tunnelonisation typische Verhalten noch die daraus
folgende p - Periodizitdt des Spektrums festgestellt werden.
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434 Das phasenabhangige Bicolor-Elektronenspektrum
von Xenon

In diesem Kapitel werden die Messungen fur Xenon vorgestellt, die analog zum Experiment
mit atomarem Wasserstoff die phasenabhangige Zweifarbenmultiphotonenionisation mit den
Wellenlangen | = 610 nm ( 400 fs) und | = 305 nm (280 fs ) und mit der Intensitét jedes
Laserfeldes von ca. 1x10"*W/cm? beschreiben. Das erste Bild dieser MeR¥reihe, 434.1, zeigt
zur Ubersicht das Elektronenspektrum fiir eine Phasenverschiebung von f = 270° der
Strahlung mit | = 610 nm gegen die mit | = 305 nm. Dieses Spektrum setzt sich aus den
beiden fur jeweils eine Wellenldnge aufgenommenen Elektronenspektren zusammen (vgl.
Kap. 4.1.2) - mit der Einschrankung, dal3 diese Messung bei einer um eine Grof3enordnung
geringeren Intensitét gemacht wurde. Die Beobachtung, das es sich hier um en
»Zusammengesetztes* Spektrum handelt impliziert allerdings nicht, dasdie lonisation, bzw.
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Bild 4341 zeigt das ATI-Photoelektronenspektrum von Xenon fir die Zweifarbenanregung mit den
Laserwellenldngen | = 610 nm ( 400 fs) und der 2.Harmonischen mit | = 305 nm ( 280 fs ). Beide Laserfelder
haben eine vergleichbare I ntensitat von etwa 1x10% W/cm? und hier eine Phasenbeziehung vonf = 270°.
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die Anregungsschritte mit denen der entsprechenden Einfarbenmultiphotonenionisation
identisch sind.

Die energetischen Positionen der Elektronenmaxima zeigen keinen Hinweis auf eine
Phasenabhéngigkeit.

In dem theoretischen Modell fir Xenon, das von U. Lambrecht aus der Gruppe F.H.M.
Faisa [LAM 96] fur dieses Experiment gerechnet wurde, sind die prognostizierten
energetischen Positionen der Elektronenmaxima, ausgehend vom Xenon - Grundzustand
5ps2 Mit den gemessenen Daten in guter Ubereinstimmung, vgl. Bild 434.2. Das
experimentelle Spekrum weist jedoch zusétzliche Maxima auf, die im Kapitel 4.1 Abbildung
41.9 zugeordnet wurden.
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Bild 434.2 zeigt das theoretische Spektrum einer Zweifarbenmessung fur Xenon fir die Laserwellenléngen 610
nm und 305 nm und fiir Intensitaten von 1x10*3 W/cm2 . Die Intensitaten der Fundamentalen, | = 610 nm, und
der zweiten Harmonischen, | = 305 nm, sind identisch [LAM96]. Die Rechnung ist fir Pulsdauern von 40 fs und
fur den Xenon-Grundzustand 5ps,, durchgefihrt worden.

Das 1.ATI-Maximum bei 1,21 eV, fur das ein phasenabhangiges Bicolor-MPI-Spektrum
aufgenommen worden ist, vgl. Bild 434.3, zeigt zwel Elektronenmaxima im Bereich der
Phasenwinkel f = 180° undf = 0° ( 360°). Ein direkter Zusammenhang der Entwicklung des
Elektronensignals mit der Feldintensitét des Zweifarbenfeldes kann fir das Auftreten der
Maxima nicht festgestellt werden. Offenbar ist es ein reiner Multiphotonenprozef3, der fir
diese lonisation verantwortlich ist. Fir den Vergleich der experimentellen Daten mit der
winkelintegrierten Simulation dieses Prozesses [LAM96], ist eine Erweiterung des Spektrums
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Bild 434.3 zeigt fur Xenon die Phasenabhangigkeit des Elektronenmaximums bei 1,21 eV, das mit den
Laserwellenlangen | = 610 nm ( 400 fs) und | = 305 nm ( 280 fs) und einer fur beide Felder identischen
Intensitat von etwa 1x10™ W/cm? aufgenommen wurde.
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Bild 434.4 zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der lonisationsrate des 1.ATI-Maximums bei 1,21 €V ( rote
Kurve ). Da das Modell die gesamten Photoelektronen ( winkelintegriert ) fir eine Elektronenenergie erfaldt, ist
das experimentelle Spektrum des Bildes 433.3 fir diese Gegeniiberstellung in ein winkelintegriertes Spektrum
erweitert worden ( schwarze Kurve).
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mit dem um p verschobenen Datensatz erforderlich. Die so ,erzeugte® winkelintegrierte
Messung wird im Bild 434.4 dem Modell gegeniibergestellt und zeigt, dal3 der tendentielle
Verlauf der Mef3ddaten von der Simulation nur geringfligig abweicht: die Phasenwinkel der
Signaminimasind f =45° f = 225° ( 240°exp. ) und der Maxima f = 135° ( 150°exp. )
und f = 315°.

Eine weitere Messung ist fir das Signalmaximum bei 3,26 eV durchgefiihrt worden, vgl.
Bild 434.5, mit Elektronenmaxima im Bereich der Phasenwinkel f = 45° und f = 200°,
wobel auch dieses Spektrum keine Charakteristik der Tunnelionisation zeigt.
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Bild 434.5 zeigt die Phasenabhéngigkeit von Xenon fir das Elektronenmaximum bei 3,24 eV, das mit den
Laserwellenlangen | = 610 nm ( 400 fs) und | = 305 nm ( 280 fs) und einer fur beide Felder identischen
Intensitat von etwa 1x10™ W/cm? aufgenommen wurde.

Das entsprechende theoretische Modell, vgl. [LAM 96], ist im nachfolgenden Bild 434.6
zusammen mit der Erweterung der Meldaten zu einem winkelintegrierten Spektrum
aufgetragen. Der Verlauf beider Graphen wird durch eine Verschiebung der experimentellen
gegentiber den theoretischen Daten charakterisiert, wobel die theoretischen Signalmaxinima

bei den Phasenwerten f =45° und f = 225° um etwa + 20° vom Experiment abweichen.
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Bild 434.6 zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der lonisationsrate des 2. ATI-Maximums fir Xenon bei
3,24 eV ( rote Kurve ). Da das Modell die gesamten Photoelektronen ( winkelintegriert ) fir eine
Elektronenenergie erfaldt, ist das experimentelle Spektrum des Bildes 433.5 fiir diese Gegenlberstellung in ein
winkelintegriertes Spektrum erweitert worden ( schwarze Kurve).

Das 3.ATI-Maximum bei 5,27 eV, vgl. Bild 434.7, 18[% gegentiber den beiden Vorrange-
gangenen keinerlei Symmetrie erkennen. Nach der typischen Signalreduktion bei dem
Phasenwinkel f = 90°, dies entspricht der minimalen Feldintensitét, steigt das Signal auf ein
Niveau an, das bis zu einem Winkel von f = 360° nahezu gleichférmige Werte hat.

Die entsprechende Simulation, vgl. Bild 434.8 [LAM 96], liefert eine Kurve, die zu den
winkelintegrierten experimentellen Daten diametral verlauft. Berechnete Signalminima bei
den Phasenwinkeln f = 0° und f = 180° entsprechen deutlichen Maxima des experimentellen
Ergebnisses.

Als letzes ATI-Maximum, das noch Uber eine ausreichende Signalintensitét verfigt, wird
das phasenabhangige Zweifarbenelektronenspektrum fir die kinetische Energie von 7,3 eV
untersucht. Das Spektrum, vgl. Bild 434.9, zeigt eine Signalentwicklung, die zunéchst bel
f =90° ein Minimum durchléuft und mit zunehmender Feldstérke bei f = 225° die maximale
Signalstarke erreicht, die mit steigendem Phasenwinkel wieder stark abnimmt. Auch hier ist
weder ein symmetrisches Verhaten des Elektronensignal zu sehen, noch kann die Signal-
zunahme mit einer Tunnelionisation in Verbindung gebracht werden.
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Bild 434.7 zeigt das phasenabhéngige Bicolor-M PI-Elektronenspektrum von Xenon fir das Elektronenmaximum
bei 5,27 eV, das mit den Laserwellenléngen | = 610 nm ( 400 fs) und I = 305 nm ( 280 fs) und einer fir beide
Felder identischen Intensitét von etwa 1x10* W/cm? aufgenommen wurde.
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Bild 434.8 zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der lonisationsrate des 3. ATI-Maximums bei 5,27 €V ( rote
Kurve ). Das experimentelle Spektrum des Bildes 433.7 ist fur diese Gegeniberstellung in ein winkek-
integriertes Spektrum erweitert worden ( schwarze Kurve).
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Bild 434.9 zeigt das phasenabhéngige Bicolor-M PI-Elektronenspektrum von Xenon fir das Elektronenmaximum

bei 7,3 eV, das mit den Laserwellenldngen | = 610 nm ( 400 fs) und | = 305 nm ( 280 fs) und einer fur beide
Felder identischen Intensitét von etwa 1x10** W/cm? aufgenommen wurde.
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Bild 434.10 zeigt zeigt die theoretische Kurve [LAM 96] der lonisationsrate des 4 ATI-Maximums bei 7,3 eV
( rote Kurve ). Das experimentelle Spektrum des Bildes 433.9 ist fur diese Gegenuberstellung in ein winkel
integriertes Spektrum erweitert worden ( schwarze Kurve).
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Der Vergleich mit der Modellrechnung [LAM96], vgl. Bild 434.10, zeigt eine aul3er-
ordentlich gute Parallelitét beider Kurvenverlaufe, wobel sowohl die Phasen der maximalen
Signawerte f = 45° und f = 225° als awch die der Minima f = 135° und f = 315° fur die
experimentellen und theoretischen Daten identisch sind.

Betrachtet man alle untersuchten phasenabhangigen Xenon Bicolor-MPI-Spektren, so kann
in keiner Messung eine Symmetrie des Elektronensignals beziiglich des maximalen Feldes bei
f = 270° beobachtet werden. Allerdings ist mit zunehmender kinetischer Elektronenenergie
die Tendenz aufféllig, dal3 eine Signalzunahme fur grof3ere Phasenwinkel existiert und daher
kann, analog zu den Messungen am atomaren Wasserstoff, eine wachsende Bedeutung der
Tunnelcharakteristik flr die lonisation vermutet werden. Obwohl die Substruktur, aso die
diskreten Elektronenmaxima, weiterhin sichbar bleiben und D.W. Schumacher, P.H.
Bucksbaum [BUC 96] daher eine Tunnelionisation ausschlief3en, gehen P. Agostini et al.
[AGO 93] davon aus, da3 das Vorhandensein dieser Substruktur nicht per se einer
Tunnelionisation widerspricht. Eine Floguet-Rechnung des Problems fur Wasserstoff von
R. Shakeshaft, R.M. Potvliege und M. Dérr [SHA 90] 143t in der Ubergangsphase zwischen
MPI und Tunnelionisation das Auftreten resonanter Strukturen zu.

D.W. Schumacher, P.H. Bucksbaum und H.G. Muller [SCH 96] [MUL 93] haben den
phasenabhangigen Bicolor MPI-Prozef3 mit Laserstrahlung der Wellenlénge | = 1064 nm
( Fundamentale ) und einer Pulsdauer von 100 ps untersucht und kommen zu Ergebnissen, die
mit den Simulationen von K.J. Schafer und K.C. Kulander [KUL 92] qualitativ erklart werden
konnten. Diese Spektren konnen bedingt mit den hier diskutierten Ergebnissen verglichen
werden, wobei sowohl die phasenabhangige Signalentwicklung als auch die Veranderungen
der Spektren zu hoheren kinetischen Elektronenenergien die gleiche, oben beschriebene
tendentielle Entwicklung zeigen.
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4.3.5 Das phasenabhangige Bicolor-1onenspektrum von
atomarem Wasser stoff und Xenon

Die winkelintegrierte Erfassung aler loniationsereignisse ist fur diese Apparatur nur mit
einem Feld moglich, das alle im Wechselwirkungsvolumen entstandenen Elektronen oder
lonen in die Nachweisrichtung beschleunigt. Da die lonen durch den MPI-Prozef3 keine
zusdtzliche kinetische Energie aufnehmen und daher identische Startbedingungen
vorrausgesetzt werden konnen, werden im folgenden |onenspektren fir eine Aussage Uber die
Gesamtionisation des phasenabhéangigen Zweifarben M PI-Prozesses diskutiert.

Ein typisches lonenspektrum des atomaren Wasserstoffs wurde bereits im Kapitel 4.3.1
vorgestellt, vgl. Bild 431.6 (c). Es handelt sich um den Nachweis von lonen, die durch einen
phasenabhangigen Zweifarbernt MPI-Prozef3 entstanden sind, der mit den Laserwellenlangen
| =610 nm (400 fs) und I = 305 nm ( 280 fs) und einer fir beide Farben identischen
Intensitét von 1x10™ W/cm? durchgefiihrt wurde. Dieses Gesamtionisationssignal ist fiir eine
Phasenverschiebung von 0 bis 2p detektiert worden und zeigt die im folgenden Bild 435.1
dargestellte Verteilung. Es sind deutliche Maximabei Q = 90° und Q = 270° zu erkennen. Bei
diesen Phasenwinkeln erreicht die Amplitude des Bicolorfeldes Maximalwerte.
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Bild 4351 zeigt das Gesamtionenspektrum ( schwarze Kurve ) von atomarem Wasserstoff fur die
phasenabhéngige Zweifarbenanregung mit den Laserwellenléngen | = 610 nm ( 400 fs ) und der
2.Harmonischen | = 305 nm ( 280 fs ). Die theoretisch bestimmte |onisationswahrscheinlichkeit [LAM96]
(roter Graph ) ist den experimenllen Daten gegentibergestel|t.
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Eine Computersimulation der totalen lonisation fir atomaren Wasserstoff fir diese
experimentellen Bedingungen von U. Lambrecht [LAM 96], ist im Bild 435.1 als rote Kurve
den experimentellen Daten, schwarzer Graph, gegentbergestellt worden. Sehr deutlich ist die
ausgezeichnete Ubereinstimmung von Experiment und Modell fir die Phase der minimalen
und maximalen Signalintensitét zu erkennen.

Vergleichbare Ergebnisse zeigen die Rechnungen von K.J. Kulander und K.C. Schafer
[KUL 92], deren berechnete phasenabhéngige lonisationsrate fur die fundamentale Wellen
lange! =660 nm und fiir die Intensitét von 3x10W/cm? (vgl. Bild 43.2) die experimentellen
Ergebnisse nachbilden kann.

Fur Xenon ist eine dquivalente Messung der phasenabhangigen Zweifarbenmultiphotonen
ionisation durchgefihrt worden. Das Flugzeitspektrum der lonen zeigt neben der Einfach
ionisation Xe" auch ein Maximum, das der Zweifachionisation zugeordnet werden kann, vgl.
Bild 435.2. Die Phasenabhangigkeit der Xe" und Xe™ -lonisation zeigt das folgenden Bild
435.3. Bel beiden Spekiren treten die Maximawerte des lonensignals in Bereichen um
f = 90° und f = 270° auf, wobel deutlich wird, dai fir das Spektrum der Zweifach
ionisation, aso fur hdhere Feldstérken, eine stérkere Reaktion auf die Phasenanderung beider
Felder zu beobachten ist.
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Bild 435.2 zeigt ein lonenflugzeitspektrum von Xenon fir die Zweifarbenmultiphotonenionisation mit den
Wellenlangen | = 610 nm ( 400 fs) und | = 305 nm ( 280 fs ) und der Intensitat von ca. 1x10" W/cm2. Das
lonenspektrum ist mit einer Phasendifferenz von f = 270°aufgenommen worden und zeigt neben der
Einfachionisation von Xenon Xe+ auch die Zweifachionisation Xe++.
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Nach einer Addition der integrierten lonensignale der Xe" und Xe™ - Spektren, kann eine
phasenabhangige Gesamtionisation dargestellt werden, vgl. Bild 435.4. Das theoretische, fir
die totale lonisation gerechnete Xenonspektrum [LAM 96], ist as rote Kurve in diese Graphik
aufgenommen worden und zeigt eine Entwicklung, die in der Tendenz die experimentellen
Daten beschreibt. Die zwei dominanten Maxima des lonensignals befinden sich, ebenso wie
die Maxima des Modélls, in den Bereichenum f =90° und f =270° .
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Bild 4353 zeigt das lonenspektrum der phasenabhangigen Zweifarbenanregung von Xenon mit den
Laserwellen-langen | = 610 nm ( 400 fs ) und der 2.Harmonischen mit | = 305 nm ( 280 fs ) mit identischer
Intensitat von ca 1x10"*W/cm2 . Der schwarze Graph dokumentiert die Ergebnisse fiir die Einfachionisation, die

rote Kurve die der Zweifachionisation
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Bild 4354 zeigt zeigt das Gesamtionenspektrum ( schwarze Kurve ) von Xenon fur die phasenabhéngige
Zweifarbenanregung mit den Laserwellenléngen | = 610 nm ( 400 fs) und der 2.Harmonischen mit | = 305 nm
( 280 fs ). Beide Laserfelder haben eine identische Intensitat von 1x10"W/cm?2. Die theoretisch bestimmte
| onisationswahrscheinlichkeit [LAM96] ( roter Graph ) ist den experimenllen Daten gegentibergestel|t.

Der Vergleich mit den theoretischen Daten von K.J. Kulander und K.C. Schafer [KUL 92]
fir eine Feldintensitat von 3x10"W/cm? zeigt wie fiir das Wasserstoff-lonenspektrum eine
Ubereinstimmung mit dem Experiment. Die Diskrepanz in der Bestimmung der Laserinten
stét zwischen Modell und Experiment wurde schon von D.W. Schumacher und P.H.
Bucksbaum [SCH 96] bel ihren Messungen an Xenon beobachtet und fihrte dort zu einem
Korrektufaktor von ~2.

Intensitatsabhangige Messungen einer Mehrfachionisation an Xenon, die fir eine Uber-
prifung der Mindestintensitét fir den Nachweis der Zweifachonisation von mir mit einer
Wellenldnge | = 610 nm durchgefiihrt wurden, registrieren ein Xe™-Signal beginnend
zwischen 3 - 4x10*3W/cm2. Die Untersuchung von L.D. Van Woerkom et al. [WOE 96] liefert
vergleichbare Resultate, wobel hier eine genaue Bestimmung des Entstehungsortes
mehrfachionisierten Xenons im Laserfokus mit dem Ergebnis vorgenommen wurde, dal3
lediglich in einem kleinen zentralen Fokusbereich die erforderlichen hohen Feldstarken
existieren.

Eine den gesamten Laserstrahl erfassende Intensitdtsmessung fuhrt zu gemittelten Werten,
die von kleinen Teilbereichen im Strahlquerschnitt Uberschritten werden konnen. Aus diesem
Grund sind in kleinen Bereichen des Fokus in der Wechselwirkungszone Intensitatspitzen
moglich.
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5 Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden MPI-Prozesse an atomarem Wasserstoff und an
Xenon mit einem Lasersystem untersucht, das Pulse mit der Wellenlange | = 610nm und
| = 305 nm mit einer Pulsdauer von 400 fs bzw. 280 fs zur Verfigung stellt, wobei die
Pulsenergie der Fundamentalen ( | = 610nm ) mit 2,5 mJ gemessen wurde. Es sind
Experimente zu den Themen: Winkelverteilungen der Photoelektronen, Rydbergatome nach
dem Multiphotonenprozefd und Phasenabhangigkeit von Bicolor -MPI-Prozessen durchgefiihrt
worden.

Die Winkelverteilungen der Photoelektronen fir Xenon fir einen 7 bzw. 8Photonenprozel}
zeigen Ubergdnge vom Grundzustand in das 4f, 5g, 6g und 7p Niveau firr die Laserwellen
lange | = 610 nm. Zustdnde mit niedriger Hauptquantenzahl konnten aufgrund der hohen
Laserintensitat fir ATI-Gruppen 3 SO detektiert werden, wobei Ubergdnge mit DI = +1
bevorzugt stattfinden und damit die Zunahme je eines Drehimpulsquants pro ATI-Gruppe in
den Winkelverteilungen festgestellt wurde. Bel weiteren, neuen Messungen mit der
Wellenlénge | = 305 nm sind zwei lonisationsprozesse ausgehend von den Grundzustanden
%py> und 2pay liber resonante d - Zwischenzusténde mit einer Hauptquantenzahl n > 6 in der
S0 und S1 ATI-Gruppe nachgewiesen worden.

Fir atomaren Wasserstoff ergaben die Messungen der Winkelverteilungen, da’ Ubergange
unter Nutzung der Zwischenzustande 2s, 4f, 5g, 6f, 7f und 8f fir die Laserwellenléange
| = 610 nm stattfinden und hierfir eine gute Ubereinstimmung mit den theoretischen
Ergebnissen von Y. Gontier und M. Trahin [GON 90] und Rechnungen von J.S. Briggs et al.
[BRI 88] existiert. Weiterhin sind Winkelverteilungen der ,Extra-Peak-Serie® mit dem
Nachweis sehr hoher Drehimpul squantenzahlen aufgenommen worden, und kénnen as Indiz
far die Anregung hoher Rydbergzustande gewertet werden.

Der mit einer Wellenlange | = 305 nm initiierte MPI-Prozef3, eine 4Photonenionisation,
[&3t nur einen energetisch kleinen Bereich fir einen resonanten Zwischenschritt zu, in dem
die 3p Resonanz als Zwischenzustand zur lonisation fuhrt und in der SO und S1 ATI-Gruppe
beobachtet werden konnte.

Messungen von Atomen, die in Rydbergzustdnden nach dem Multiphotonenprozef3 erhalten
bleiben, sind mit linear sowie zirkular polarisierter Laserstrahlung durchgeftihrt worden. Fur
Strahlung mit linearer Polarisation wurden Xenonatome in den Rydbergzusténden 4f, 5f und
6f nachgewiesen, wobei ein weiteres Elektronenmaximum fir Rydbergzusténde mit n 3 10
nicht aufgel0st werden konnte. Das Verhdltnis der durch den MPI-Prozef3 ionisierten Atome
zu den in ,population traps* erhalten gebliebenen ist mit etwa 7 % bestimmt worden. Eine
anschliefRende Untersuchung mit zirkular polarisierter Laserstrahlung zeigt nach einer 6
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Photonenionisation, dal3 etwa 5 % der Xenonatome im 6h Zustand wahrend des Multi-
photonenprozesses nicht ionisiert wurden. Ein von H.G. Muller et al. [MUL 93] gerechnetes
Modell, basierend auf der LOPT, zeigt die Moglichkeit dieser Ubergange firr Xenon auf.

Fir atomaren Wasserstoff ist eine weitere Untersuchung unter den oben genannten
experimentellen Bedingungen durchgefiihrt worden mit dem Ergebnis, dal3 fur linear
polarisierte Laserstrahlung insgesamt 5 % der Atome in Rydbergzustdnden mit n 3 10
nachgewiesen werden konnten. In Messungen mit zirkularer Polarisation sind ebenfals
Rydbergatome nach dem Multiphotonenprozel3 mit n =8, 1 =7 und n = 9, | = 8 beobachtet
worden. Diese Ergebnisse stiitzen die Interpretation einer Messung eines M Pl -Prozesses am
atomaren Wasserstoff, bei der Elektronenmaxima nahe der Photonenenergie beobachtet
wurden - die ,Extra Peak Serie® [ FEL 92]. Voraussetzung fur das Modell sind
Wasserstoffatome, die in hohen Rydbergzusténden den Multiphotonenprozef3 ,, tberleben®.

Die erstmals gelungene Untersuchung von Bicolor-MPI-Prozessen an atomarem \Wasser-
stoff, die mit Laserpulsen der Wellenldngen | = 610 nm ( 400 fs) und der 2. Harmonischen
mit| =305 nm ( 280 fs ) mit identischer Intensitét von 1x10*3W/cm? angeregt wurden, zeigt
ein phasenabhangiges Verhalten des Photoelektronensignals. Fur Elektronenmaxima mit der
kinetischen Energie 0.41 eV, 2.45 €V und 4.48 eV sind die Phasenabhangigkeiten im Bereich
0 bis 20 gemessen und mit den theoretischen Simulationen von F.H.M. Faisal et a. [LAM 96]
und den Rechnungen von K.J Schafer und K.C. Kulander [KUL 92] verglichen worden. Beide
Modelle liefern ene gute Nachbildung der charakteristischen Entwicklung der
experimentellen Daten, wobei mit zunehmender Photoelektronenenergie die Signatur der
Tunnelionisationschrakteristik aufféllt - hier ist die phasenabhéangige Signalzunahme mit der
wachsenden Feldintensitdt gekoppelt.

Entsprechende Ergebnisse sind fir die phasenabhangige Bicolor -Multiphotonenionisation
von Xenon aufgenommen worden. Spektren fur die Elektronenenergien 1.21 eV, 3.26 eV,
5.27 eV und 7.3 eV zeigen eine Phasenabhéangigkeit, die im wesentlichen auf einen Multi-
photonenprozefd schlief3en 1&13%. Neben der asymmetrischen Struktur der Spektren beziiglich
der maximalen Feldintensitét ist auch die gesamte Entwicklung der Spektren sowohl mit den
Rechnungen von K.J Schafer und K.C. Kulander [KUL 92] kompatibel as auch mit den
Messungen von D.W. Schumacher und P.H. Bucksbaum [BUC 96] eingeschrankt
vergleichbar, da diese Messung mit der Photonenenergie von 1,17 €V und 100 ps Pul sdauer
ausgefuhrt wurden.

Die in diesem experimentellen Aufbau mdogliche Detektion von lonen wurde fir eine
winkelintegrierte phasenabhangige Bicolor-MPI-Messung genutzt und ist in ihren
Ergebnissen sowohl fir atomaren Wasserstoff als auch fir Xenon in guter Ubereinstimmung
mit Berechnungen von F.H.M. Faisd et d. [LAM 96] sowie K.J Schafer und K.C. Kulander
[KUL 92]. Zwei detektierte Maxima korrelieren direkt mit dem Intensitdtsmaxima des
Bicolorfeldes, also der konstruktiven Interferenz der beteiligten Laserfelder, bei Phasen
winkeln von 90° und 270°. Bei der Aufnahme des phasenabhangigen Bicolor -MPI-Spektrums
von Xenon ist die Detektion der phasenabhangigen Doppelionisation gelungen. Dieser fir
eine Intensitdt von etwa 3x10*W/cm? detektierte Prozel? zeigt eine groRe Dynamik des
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Signalverlaufs und deutet damit auf den mit der Feldintensité zunehmenden Einflul3 der
Tunnelionisation hin.

Ausblick :

Eine weltergehende Untersuchung der Bicolor-MPI-Prozesse wére zundchst mit einer um
den Faktor 2 unterschiedlichen Intensitdt der Fundamentalen und 2. Harmonischen und auch
mit einem grolkeren Wellenldngenunterschied z.B. w; und ws sinnvoll, um genaueren
Aufschlul® Uber die Frage nach dem fir den Starkshift und dem fir den lonisationsprozef3
verantwortlichen Feld und dessen Einflu3nahme auf den MPI-Prozef3 zu bekommen.

Eine weitere, den experimentellen Aufbau betreffende Option, ist die Erzeugung atomaren
Wasserstoffs durch eine thermische Dissoziation. Der in der Testphase befindliche Aufbau
mit elektronengeheizter Kapillare kann hohe Dissoziationraten, eine einstellbare Dichte des
Wasserstoffstrahls und durch eine differentielle Pumpstufe einen um eine Groéfenordnung
geringeren Druck im Detektionsbereich realisieren.

Mit einer ebenfalls bereits realisierten Apparatur wird eine vollig andere Detektionsweise
ermoglicht, bei der die nach dem MPI-Proze3 expandierende Elektronenwolke mit einem
Fuhrungsfeld auf einem Detektorschirm als zirkulare Struktur abgebildet wird. Fir jeden
Prozeld ist hier @ane smultane Bestimmung der Elektronenenergie und einer vollstandigen
Winkelverteilung moglich.
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