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KAPITEL 1

Einleitung

400 Jahre vor Christus behauptete der griechische Gelehrte Demokrit die Welt
bestinde aus definierten kleinsten Teilchen, den Atomen, welche durch
Wechselwirkungen untereinander die Eigenschaften von Stoffen bestimmen.
Da in der damaligen Zeit die Welt als etwas Goéttliches angesehen wurde, fand
die Idee Demokrits bei seinen Zeitgenossen keine Zustimmung.

Erst 2000 Jahre spater wurde diese Idee durch den englischen Chemiker John
Dalton wieder aufgegriffen. Er schloss aus konstanten Mengenverhaltnissen
bei chemischen Reaktionen darauf, dass immer eine feste Anzahl von Atomen
des jeweiligen Typs an diesen Reaktionen beteiligt ist. 1897 fand der britische
Physiker Joseph J. Thompson, dass die zuvor als unteilbar angenommen
Atome kleinere Teilchen, die Elektronen, enthielten. Zu Beginn des 20.
Jahrhunderts beschaftigten sich immer mehr Forscher mit diesen kleinsten
Teilchen und entwickelten immer neuere Modelle, um die Welt beschreiben zu

kbénnen.

Der physikalische Fortschritt der letzten 100 Jahre ergab eine Aufspaltung bei
der Untersuchung der kleinsten Teilchen in die Atom- und die Kernphysik. Die
Kernphysik beschaftigt sich mit der Struktur der Atomkerne, mit deren
Eigenschaften und Reaktionen. Die Atomphysik untersucht das Verhalten der

Atomhlle, die Struktur der Atome und ihre gegenseitigen Wechselwirkungen.
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Werner Heisenberg fuhrte die Entwicklung der Atomphysik weiter voran, indem
er zeigte, dass Ort- und Impuls eines atomaren Teilchens nicht gleichzeitig
genau bestimmbar sind. Um 1900 herum entwickelte sich durch Arbeiten von
Max Planck und Albert Einstein ein Modell, in welchem die Energie von Atomen
durch gequantelte Grélken beschrieben ist. Diese Entwicklung fiihrte zu einem
Bruch mit der klassischen Physik. Die daraus entstandene Quantenphysik
wurde in der Atomphysik weiterentwickelt und ermdglicht eine quantitative
Beschreibung und Vorhersage makroskopischer Materie aus ihrem
mikroskopischen Aufbau heraus.

Zur Geburtsstunde der Atomphysik ging man davon aus, dass diese als eine
Grundlagen erforschende Physik angesehen werden kann. Selbst Lord Ernest
Rutherford, der durch seine Forschung einen grof3en Beitrag zur Atomphysik
leistete, konnte sich allerdings keine konkreten Anwendungen fur die
Atomphysik vorstellen und sagte noch 1927: ,Anyone who expects a source of
power from transformations of atoms is talking moonshine“ [2]. In der heutigen
Zeit sind atomphysikalische Untersuchungsverfahren aus der Physik und
anderen wissenschaftlichen Bereichen wie der Chemie und der Biologie nicht
mehr wegzudenken. Die Entwicklung von Geraten wie z.B. die Rontgenrdhre,
Oszillographen, Tomographen oder Lasern sind flr die Wissenschaft zu
unentbehrlichen Hilfsmitteln geworden. Speziell die Entwicklung im Bereich des
Lasers und der Teilchenbeschleuniger ermoglicht eine detaillierte Beschreibung
des Aufbau und der dynamischen Vorgange sowohl in Atomen als auch in
Molekulen.
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Motivation

Urspringlich wurde das in dieser Arbeit beschriebene Experiment entwickelt,
um den innerhalb weniger Femtosekunden sehr schnell ablaufenden Auger-
Prozess mittels eines so genannten Pump/Probe-Experiments zeitaufgelést zu
untersuchen. Wahrend eines Pumpvorgangs soll der Auger-Prozess ausgelost
werden. Hierbei besteht die Moglichkeit durch einen kurzen Laserpuls den
Auger-Prozess zu manipulieren. Diese Manipulation und der zeitlich Ablauf des
Prozesses soll anschlieRend in einem Probevorgang, mit einem Rontgenpuls
untersucht werden. Um den Auger-Prozess zeitaufgelOst darstellen zu kénnen
bendtigt man einen Probepuls mit einer Lange im Bereich der Dauer des
Auger-Prozesses. Auf Grund der technischen Voraussetzungen an der
Beamline 5.3.1 der Advanced Light Source in Berkeley, Kalifornien war eine
Realisierung der zeitaufgeldésten Untersuchung des Auger-Prozesses nicht
mdglich, da der Roéntgenpuls mit einer Lange von anndhernd 50 ps nicht
ausreichend kurz war. Trotzdem die technischen Anforderungen nicht gegeben
waren, wurde das Experiment als eine Art Vorexperiment durchgefihrt. Es
sollte moglich Fehlerquellen in der Durchfuhrung und der anschlieRenden
Auswertung aufzeigen und die Handhabung bei der Uberlagerung des Laser-

und Rontgenpulses verbessern.

Bereits vorangegangene Experimente befassten sich mit der Untersuchung von
Photoionisationseffekten in Argon- und Kaliumatomen, wodurch es nahe lag,
auch dieses Experiment an einem beziehungsweise beiden Atomen
durchzufihren. Speziell das Kaliumatom, welches im Vergleich zum Argonatom
ein Valenzelektron auf der auf’eren Schale besitzt, eignet sich fir ein solches
Pump/Probe-Experiment. Als Ziel fur dieses Experiment ergab sich, dass der
Einfluss des 4s-Elektrons auf die Kernabschirmung des Kaliumatoms
untersucht werden sollte. Die Manipulation des 4s-Elektrons sollte mit dem
Pumppuls des Lasers stattfinden, wahrend der anschlielende Probevorgang

mit Hilfe des Rontgenpulses erfolgen sollte.
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Die K-Schale des Kaliumatoms wird durch die Rdntgenphotonen ionisiert und
die Anzahl der aus dem darauf folgenden Auger-Prozess entstandenen,
schnellen Auger-Elektronen wird in Abhangigkeit von der Energie der
Roéntgenphotonen aufgezeichnet. Mit Hilfe eines kurzen Laserpulses wird, in
einem zweiten Versuchsteil, das 4s-Elektron aus dem Kaliumatom entfernt. Die
K-Schale des entstandenen Kaliumions wird ebenfalls mit den
Rontgenphotonen ionisiert. Durch die Detektion der Auger-Elektronen in
Abhangigkeit von der Energie der Rontgenphotonen und einem Vergleich mit
dem Experimentteil des neutralen Kaliumatoms, konnte eine Veranderung in
der Energie der K-Schale zu erkennen sein. Dies konnte auf eine mdgliche
Anderung der Kernabschirmung des Kaliumkerns nach dem Entfernen des 4s-

Elektrons schliel3en lassen.
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Theoretische Grundlagen

2.1 Eigenschaften des Lichtes

Die Beschaffenheit des Lichtes wurde Jahrhunderte lang diskutiert und seit
Ende des 17. Jahrhunderts gab es sowohl die Wellen- als auch die
Teilchentheorie, um sie zu beschreiben. Zu Beginn des 19. Jahrhunderts rickte
dann die Teilchentheorie immer mehr in den Hintergrund, nachdem durch
Experimente von Thomas Young (1773-1829) Hinweise auf die Wellennatur
des Lichtes gefunden wurden. Eine weitere Bestatigung dafir, dass sich das
Licht mit dem Wellenbild beschreiben lasst, folgte durch den englischen
Physiker James Clerk Maxwell (1831-1879), welcher die Existenz von
elektromagnetischen Wellen voraussagte. Im Jahre 1886 gelang es Heinrich
Hertz (1857-1894) diese Wellen auch experimentell nachzuweisen, wodurch
endgultig bewiesen zu sein schien, dass Licht als eine Welle mit
elektromagnetischen Eigenschaften betrachtet werden kann.

Durch Plancks Theorie zur Hohlraumstrahlung wurde im Jahre 1900 diese
Annahme in Zweifel gezogen. Erst mit der 1905 von Albert Einstein (1879-
1955) verfassten Publikation zum photoelektrischen Effekt des Lichtes und der
Arbeit von Arthur Holly Compton (1892-1962) Uber die Streuung von Licht an
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quasifreien Elektronen nahm die Teilchentheorie wieder einen festen Platz in
der Physik ein.

Einstein beschrieb das Licht als aus Quanten mit Partikeleigenschaften
bestehend, wobei er den bereits von Planck eingeflihrten Begriff der
Quantisierung verwendete. Im Jahre 1926 pragte der Chemiker Gilbert Newton
Lewis (1875-1946) den Ausdruck Photon (griech. gotog = Licht), wobei er damit
nicht das Lichtquant selbst beschrieb, sondern den Begriff im Rahmen einer
von ihm vorgeschlagenen Theorie Uber die Wechselwirkung von Atomen mit

Licht einfUhrte.

Die von Einstein aufgestellte Hypothese, dass Licht aus Quanten bestehe, die
sich alle mit Lichtgeschwindigkeit fortbewegen, flihrte dazu, dass dem Licht
neben den Welleneigenschaften wie Interferenz und Polarisation auch wichtige

Teilchencharakteristika wie Energie und Impuls zugeordnet wurden. Die dem

Photon zugeordnete Energie E ergibt sich zu:
E=hv (2.1)

Mit h wird das Plancksche Wirkungsquantum, eine universelle Naturkonstante,
bezeichnet (h = 6,6260755 * 104 Js).

Mit der ebenfalls von Einstein im Rahmen des Relativitatsprinzips hergeleiteten

Beziehung flr die Ruhemasse mg eines bewegten Teilchens

ms= ————— (2.2)

m: Gesamtmasse; c: Lichtgeschwindigkeit; v: momentane Geschwindigkeit

und der relativistischen Fundamentalgleichung

E=mc (2.3)
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zeigt sich, dass Photonen, wenn es eine Grenzgeschwindigkeit ¢ gibt, keine
Ruhemasse besitzen. Ware dies nicht der Fall, so wirde ihre Gesamtmasse
und damit ihre Energie unendlich grol3 werden.

Nach Gerthsen [1] ergibt sich wegen ¢ = Lv fur den Impuls eines Photons:

h
c X (2.4)
Photonen besitzen eine unendliche Lebensdauer, konnen jedoch durch
verschiedene physikalische Prozesse erzeugt oder auch vernichtet werden.
Zum Beispiel kann ein gebundenes Elektron unter Zuhilfenahme der
Photonenenergie das Atom verlassen, wodurch das Photon vernichtet wird.
Dieser als Photoeffekt bezeichnete Vorgang setzt eine Energie des Photons
voraus, welche mindestens der lonisationsenergie des Elektrons entspricht, um
dieses aus dem Atom Idsen zu kdnnen. Die restliche Photonenenergie geht in

die kinetische Energie des jetzt freien Elektrons Gber:

Wo: Auslosearbeit der Elektronen

Die Annahme, dass bei einer Intensitdtszunahme des Lichtes die Photonen
mehr Energie erhalten, konnte durch Messungen zum Photoeffekt schnell
widerlegt werden. Bei den Experimenten konnte der erwartete Anstieg in der
kinetischen Energie der Elektronen nicht beobachtet werden. Vielmehr wurde
mit steigender Lichtintensitadt ein Anstieg in der Menge der ausgeldsten
Elektronen registriert, was auf eine Zunahme der Anzahl der im Lichtstrahl
befindlichen Photonen zurlickzufihren ist. Die Erzeugung von Photonen kann
durch Ubergadnge von Elektronen zwischen diskreten Energiezustanden
stattfinden.

Das 1913 von Niels Bohr (1885-1962) entwickelte Atommodell mit der
Annahme, dass sich Elektronen auf bestimmten Bahnen strahlungsfrei

bewegen koénnen, liefert eine gute Moglichkeit die Vorgange im Atom zu
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beschreiben. Unter der Voraussetzung, dass sich Elektronen im Einfluss des
Coulombpotenzials des Kerns durch stehende Wellen beschreiben lassen,
ergeben sich nach Demtroder [2] diskrete Werte fir die Radien der

Elektronenbahnen von:

r=-—-4a, (2.6)

2
Z = Kernladung; a, = " _ 5,2917-10™"" m ~ 0,5 A (Bohrsche Radius);
e
n = Quantenzahl

Somit besitzen nach dem Bohrschen Atommodell Elektronen auf solchen
gequantelten Elektronenbahnen diskrete Energiewerte E(n), die durch die

ganzzahlige Quantenzahlen festgelegt sind:

. Z7
E(n)=-Ry i (2.7)

4
Ry"=Ry-h.-c= Sw:hz (Rydbergkonstante in Energieeinheiten; [Ry*] = 1J)
€9

Diese Energiezustdande werden auch Quantenzustdande des Atoms genannt,
zwischen denen Elektronenibergange, so genannte Quantenspriinge, durch

Emission und Absorption von entsprechenden Energiebetragen moglich sind.

Durch die Absorption von Photonen kann einem Atom Energie zugefihrt
werden. Abhangig von der Hohe des Energiebetrages, wird das Atom entweder
angeregt, indem ein Elektron aus einem naher am Kern liegenden
Energiezustand in einen weiter entfernt liegenden Zustand lbergeht, oder das
Atom wird ionisiert, wobei hier dem Elektron so viel Energie zugefihrt wird,
dass dieses das Atom verlassen kann. Angeregte Atome besitzen die
Mdglichkeit durch Aussenden eines Photons die Uberschissige Energie wieder
abzugeben, wodurch das Elektron in einen naher am Kern liegenden

Energiezustand ruckt.
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L-Schale

i K-Schale

Abb. 2.1 Das Bohr-Modell des Wasserstoffatoms. Oben sind die
stationaren Kreisbahnen, darunter der Coulombtopf mit
den stationaren Energiezustédnden gezeigt.

Die obigen Uberlegungen lassen darauf schlieRen, dass jegliche
elektromagnetische Strahlung, von langen Radiowellen bis hin zur kurzwelligen
Gammastrahlung, in Photonen quantisiert ist und somit sowohl Teilchen- als
auch Wellencharakter aufweist. Des Weiteren stellte sich die Frage, ob ein
solcher Dualismus zwischen Teilchen- und Wellentheorie auch fir Partikel mit
einer nicht verschwindenden Ruhemasse gelten wirde. 1924 hatte der
franzdsische Physiker Louis-Victor de Broglies (1892-1987) erstmals die von
Einstein und Planck eingefihrten Energiegleichungen in Beziehung zueinander

gebracht:

hy = mc? (2.8)

An Hand dieser Uberlegungen konnte de Broglies einer raumlich konzentrierten
Masse, die nach Einsteins Relativitatsprinzip aquivalent zur Energie ist, eine
Schwingung zuordnen. Ebenfalls konnte er mittels Gleichung 2.8 eine Welle mit
einer Frequenz v konstruieren, deren Fortpflanzung im Raum der Bahn eines

Teilchens der Energie E = mc? entspricht. Diese Formulierungen treffen auch



16 KAPITEL 2

auf bewegte geladene Teilchen, zum Beispiel Elektronen, in
elektromagnetischen Feldern zu. Um einen eindeutigen Zusammenhang
zwischen Teilchen- und Wellenbild fur Partikel mit nicht verschwindender
Masse zu erhalten, kann auf eine Darstellung des Teilchenimpulses nicht
verzichtet werden. FUr die Betrachtung des Impulses mussen alle raumlichen
Komponenten des Impulses dargestellt und zu einem relativistischen Energie-
Impuls-Vektor P, zusammengefasst werden [3]. Auf die exakte Herleitung des
Impulses fur Materiepartikel wird an dieser Stelle verzichtet und nur das

Resultat gezeigt. Der Impuls eines Teilchens mit Masse m ergibt sich zu:

p =7k (2.9)

Fir diese Herleitung wurde die Kreiswellenzahl k = 27/A eingefuhrt und

die Abklirzung # = h/2n verwendet.

In Analogie zum Licht zeigt Gleichung 2.9, dass einem Teilchen mit dem Impuls

p eine ,Phasenwelle” mit einer Wellenlange A = h/p zugeordnet werden kann.

Dieser so genannte Welle-Teilchen-Dualismus, der sowohl auf die
Beschreibung des Lichtes als auch auf die Darstellung von Materieteilchen
angewendet werden kann bedeutet nicht, dass entweder das eine oder das
andere qilt. Vielmehr haben alle Teilchen stets sowohl Wellen- als auch
Teilchencharakter. Abhangig von den durchgefihrten Experimenten tritt dann
eben der eine Charakter stérker als der andere hervor. Erst durch die
Formulierung der Quantenmechanik, welche auch das Unbestimmtheitsprinzip
von Heisenberg (AXAP > h/2n) umfasst, wurde eine widerspruchsfreie und

eindeutige Beschreibung atomarer Vorgange maglich.
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2.2 Strahlende Ubergange

Interaktionen zwischen Photonen und Atomen oder auch Elektronen induzieren
eine Vielzahl atomarer Prozesse. Zu diesen zahlen auch die bereits oben
aufgefihrten  Einfachphotonen- und  Multiphotonen-lonisationen.  Eine
Beschreibung der Prozesse erfolgte mit den Theorien der Klassischen
Mechanik und der Quantenmechanik, wobei das Wissen Uber die Erzeugung
und Vernichtung von Photonen vorausgesetzt wurde. Die einfachsten
Vorgange bei Wechselwirkungen zwischen Photonen und Atomen, wie die
Absorption und die Emission eines Photons, oder der, bei der
Doppelphotonenionisation  erwahnte  Auger-Prozess, sollen in dem

nachfolgenden Abschnitt eingehender betrachtet werden

Spontane Emission

Als eine Emission (lat. emittere = aussenden) wird in der Atomphysik die
Aussendung von elektromagnetischen Wellen oder auch die Aussendung von
atomaren und subatomaren Teilchen bezeichnet. Zusatzlich gibt es eine
Unterscheidung zwischen einer spontanen Emission und einer stimulierte
Emission. Bei einer spontanen Emission hangt der Emissionszeitpunkt nicht
von den auferen Einflissen ab, wahrend die induzierte Emission durch das
Einstrahlen einer elektromagnetischen Welle ausgelost wird. Insbesondere die
Erzeugung von Laserlicht wird durch die stimulierte Emission ermdglicht (siehe
Kapitel 3).

Befindet sich ein Atom in einem energetisch angeregten Zustand E;, der zum
Beispiel durch die Absorption (siehe unten) von Photonen erzielt werden kann,
so kann es von selbst in einen tiefer liegenden Zustand E; (bergehen. Bei

diesem spontanen Vorgang, der auch als Fluoreszenz bezeichnet wird,

emittiert das Atom ein Photon der Energie hv; =E; —E;. Der Zustand E; kann

energetisch noch dber dem Grundzustand E, des Atoms liegen und durch

weitere spontane Emissionen oder elastische StoRRe in diesen tbergehen.
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Abb. 2.2: Ein angeregtes Atom emittiert spontan ein Photon
hv und geht dabei in den Grundzustand uber.

Absorption

Das Ereignis der Absorption (lat. absorbere = verschlingen) kann als
Umkehrprozess der spontanen Emission betrachtet werden. Durch das
Absorbieren eines Lichtquants hv geht das Atom von einem Zustand E in

einen energetisch hdheren Zustand E; Uber.

E=E +hv (2.19)
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Abb. 2.3: Ein Atom im Grundzustand absorbiert ein
Photon h. Das Atom geht dabei in einen
angeregten Zustand Uber

Stimulierte Emission

Die stimulierte Emission kann ebenfalls als eine Form der Absorption, unter
Berucksichtigung des Emissionsvorgangs, betrachtet werden. Das Atom im
angeregten Zustand E; wird durch das Absorbieren eines Photons zur Emission
zweier Photonen mit derselben Frequenz v;; stimuliert. Dabei geht das Atom in
einen energetisch tieferen Zustand E; Uber. An Hand der Energieerhaltung

ergibt sich fur die stattfindende Reaktion folgendes:

hv, +E; > E; +2 hy, (2.20)
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Abb. 2.4: Das einfallende Photon hv stimuliert das
Atom zum Aussenden eines zweiten Photons
mit derselben Frequenz v.

1917 gelang Albert Einstein, mit der Einflhrung der nach ihm benannten
Einsteinkoeffizienten, eine exakte Beschreibung der Vorgange der spontanen
und stimulierten Emission und der Absorption, welche in dem Kapitel zur

Theorie des Lasers (Kapitel 3) eingehender betrachtet werden.

2.3 Photoionisation

Tritt ein Photon mit einem Atom in Wechselwirkung, gibt es eine Vielzahl von
modglichen Vorgangen die innerhalb des Atoms ablaufen kénnen. Wichtig
hierbei ist die Hohe des Energiebetrages, die auf das Atom bzw. auf ein
Elektron innerhalb des Atoms wirkt. Wie bereits oben beschrieben, kann bei
bestimmten Energien das Elektron seinen Grundzustand verlassen und in
einen hoher liegenden Energiezustand ubergehen. Das Atom wird also durch
das absorbierte Photon angeregt. Eine weitere Erh6hung der Energie induziert

einen lonisationsvorgang, bei welchem das Elektron so viel Energie aufnimmt,
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wodurch es ihm mdglich ist in das Kontinuum zu gelangen. Prozesse, bei
denen durch den Einfluss eines Photons, ein Elektron das Atom verlassen
kann, werden durch den Begriff der Photoionisation beschrieben. Hierbei wird
unterschieden, ob die zur lonisation bendtigte Energie von einem, zweien oder
mehreren Photonen stammt. Fur den Fall, dass nur ein Photon mit einem
Elektron wechselwirkt, spricht man von einer Einfachphotoionisation. Im
Gegensatz dazu wird von einer Doppelphotoionisation gesprochen, wenn ein

Photon die Mdglichkeit hat mit zwei Elektronen wechselzuwirken und diese
aus dem Atom zu entfernen. Bei einem Einfluss von mehreren Photonen auf
das Atom konnen verschiedene Prozesse wie zum Beispiel die Mehrphotonen-
lonisation (MPI) oder auch die Above Threshold lonisation (ATI) eintreten. Fur
die nachfolgenden Betrachtungen spielt die Anregung von Atomen eine
untergeordnete Rolle und das Hauptaugenmerk ist auf die Photoionisation
gerichtet. Es soll veranschaulicht werden, welche Formen der Photoionisation

bekannt sind und unter welchen Umstanden diese auftreten.

2.3.1 Einfachionisation

Der Vorgang der Einfachionisation ist identisch mit dem bereits oben erlauterten
von Einstein beschriebenen Photoeffekt. Trifft ein Photon mit einer Energie hv
auf ein Atom, welches sich innerhalb eines Verbunds in einem Festkorper bzw.
Molekul befindet oder als nahezu freies Atom in Gasform vorliegt, so kénnen
Wechselwirkungen zwischen dem Photon und einem Elektron im Atom auftreten.
Besitzt das Photon genlgend Energie um das gebundene Elektron aus dem
Atom zu lésen und es ins Kontinuum zu heben, wird dieser Vorgang als
lonisation des Atoms bezeichnet. Das ausgeldste Elektron wird als Photoelektron
bezeichnet und besitzt nach dem Verlassen des Atom eine kinetische Energie

E., =hv—-W,, wobei mit Wy die Bindungsenergie des Elektrons bezeichnet ist.
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2.3.2 Doppelionisation

Die Doppelionisation beschreibt einen Vorgang, bei dem zwei Elektronen in
einem Atom durch Wechselwirkungen mit einem oder mehreren Photonen
beeinflusst werden. Bei Experimenten an Synchrotronanlagen ergibt sich die
Doppelionisation durch den Einfluss eines Photons auf das Atom, wahrend bei
Experimenten mit Lasersystemen die Doppelionisation als eine Folge der
Wechselwirkung mehrerer Photonen mit einem Atom auftritt. Je nachdem, ob die
beiden Elektronen zum gleichen Zeitpunkt oder innerhalb einer sehr kurzen
Zeitspanne beeinflusst werden, wird zwischen der direkten bzw. nicht-
sequentiellen und der indirekten bzw. sequentiellen Doppelionisation
unterschieden. Im Bereich der Lasertechnik, wenn mehrere Photonen mit einem
Atom wechselwirken, spricht man von sequentieller oder nicht-sequentieller
Doppelionisation und bei Beschleunigerexperimenten spricht man von der
direkten oder indirekten Doppelionisation.

Bei der sequentiellen bzw. indirekten Doppelphotoionisation besteht die
Besonderheit darin, dass zwei Elektronen von dem Atom emittiert werden, die
lonisationsvorgange jedoch einzeln und unabhangig voneinander ablaufen.
Anders ausgedrickt, kdnnte auch von zwei Einfachphotoionisationen innerhalb
einer sehr kurzen Zeitspanne gesprochen werden. Wird zum Beispiel ein bereits
ionisiertes Atom, welches sich im Einfluss eines Laserfeldes befindet, durch den
Vorgang der Tunnelionisation (siehe unten) nochmals ionisiert, so spricht man
von einer sequentiellen Doppelionisation.

Die indirekte Doppelionisation wird haufig auch als zweistufiger
Doppelionisationsprozess bezeichnet. Trifft ein eingestrahltes Photon auf ein
stark gebundenes Elektron, so kann dieses je nach vorhandener Energie in
einen hoher liegenden Energiezustand oder das Kontinuum gehoben werden.
AnschlieRend kann in einem zweiten Prozess das entstandene Elektronenloch
zum Beispiel durch ein Elektron aus einer hoher liegenden Schale aufgefillt
werden und die dadurch frei werdende Energie an ein weiteres Elektron
Ubertragen werden. Das Elektron besitzt dann die Moglichkeit das Atom zu
verlassen. Mit ausreichender Energie des eingestrahlten Photons kann das Atom

somit in einem zweistufigen Prozess doppelt ionisiert werden. Der zweite
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Vorgang wird durch einen eigenstandigen Prozess, den Auger-Prozess,

beschrieben und in einem separaten Abschnitt dieses Kapitels eingehender

erklart.
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Abb. 2.5: schematische Darstellung des Auger-Prozess nach dem
Bohrschen Atommodell

Die nicht-sequentielle bzw. direkte Doppelionisation beschreibt einen Prozess,
bei welchem zwei Elektronen sich die Energie des eingestrahlten Photons teilen
und gleichzeitig das Atom verlassen. Diese Form der lonisation ereignet sich zu
einem festen Zeitpunkt t und kann aus diesem Grund nur als ein
lonisationsschritt betrachtet werden. Bedingt durch die Wechselwirkungen
zwischen Elektronen und Photonen mit unterschiedlichen Energien, kann dieser

lonisationsschritt auf verschiedene Arten erfolgen.

Ein moglicher Vorgang der direkten Doppelionisation ist der Shake-Off-Prozess.
Eine Photoionisation bewirkt, dass sich das effektive Kernpotenzial des Atoms
verandert. Ist an der Photoionisation ein hochenergetisches Photon beteiligt, so
kann die Potenzialanderung so schnell geschehen, dass sich die gebundenen
Elektronen kurzzeitig nicht mehr in den stationaren Eigenzustadnden des neuen

Potenzials befinden. Das Einstellen der Wellenfunktion auf die neuen
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Eigenzustande geschieht sehr viel langsamer, wodurch die
Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen im Kontinuum liegen kann. So
genannte Shake-Off-Elektronen weisen in einem Energiespektrum eine
kontinuierliche Verteilung auf, welches bei 0 eV ein Maximum aufweist. Zur
direkten Doppelionisation zahlt auch der ,Two-Step-One“ Prozess (TS1), welcher
in der Literatur auch als ,Knock-Off* Prozess bezeichnet wird. Hierbei kann ein
freies Elektron beim Verlassen des Atoms an einem noch gebundenen Elektron
streuen. In Folge eines inelastischen Stoles kann somit ein Energieubertrag
stattfinden, wodurch das zweite Elektron ebenfalls das Atompotenzial verlasst

und in das Kontinuum Ubergeht.

O TS1- Elektron

Abb. 2.6: schematische Darstellung des Two Step One Prozess nach dem
Bohrschen Atommodell

Ein Modell zur Beschreibung der nicht-sequentiellen Doppelionisation ist das von
Corkum aufgestellte Recollision oder auch Rescattering Modell. Hierbei geht
man davon aus, dass durch Tunnelionisation unter dem Einfluss eines
Laserfeldes ein freies Elektron erzeugt wird. In dem elektrischen Feld des Lasers

erfahrt das Elektron eine Beschleunigung weg von dem lon. Die Polarisation des
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Laserfeldes dreht sich nach einer bestimmten Zeit um, wodurch das Elektron zu
dem lon zurlck beschleunigt wird. Besitzt das Elektron genug Energie, so besitzt
es die Moglichkeit durch einen Elektronenstold ein weiteres Elektron aus dem

Atom losen.

Abb. 2.7: Schematische Darstellung der nicht-sequentiellen
Doppelionisation durch Recollision [5]

2.3.3 Multiphotonen—lonisation

Das Arbeiten mit Licht, speziell das Arbeiten mit Laserlicht, erfordert das Wissen
Uber lonisationsprozesse, die durch den Einfluss von mehreren Photonen auf
das Atom auftreten. Die folgende Abschatzung fir die Anzahl der Photonen im
Laserfokus soll eine Vorstellung davon vermitteln, was es bedeutet, wenn von
mehreren Photonen die Rede ist. In einem kohérenten Volumen V = A* kann die

Anzahl der Photonen im Fokus wie folgt berechnet werden

VA

N
c’h

(2.10)

Fur den Betrieb des Lasers bei einer Wellenlange von A ~ 800 nm (entspricht
einer Photonenenergie von ~1,5 eV) und einer Intensitat im Laserfokus (100 ym
x 100 um) von | ~ 1,5-10™ W/cm? ergibt sich eine Anzahl von Photonen im

Laserfokus von N ~ 1.10'°.

Durch das Einstrahlen von intensiver elektromagnetischer Strahlung koénnen

mehrere Photonen gleichzeitig mit Atomen in Wechselwirkung treten. Solche
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Vorgange werden als Multiphotonen-Prozesse bezeichnet und weisen eine

starke nicht lineare Abhangigkeit von der Intensitat der eingestrahlten Strahlung
auf.

Bei Multiphotonen-Prozessen kann ein Atom im Grundzustand mit
elektromagnetischer Strahlung einer Frequenz v ionisiert werden, auch wenn die
resultierende Photonenenergie hv kleiner ist als die bendtigte lonisationsenergie
E/ [4]. Ein solcher, als Multiphotonen-lonisation (MPI) bezeichneter Vorgang,

beschreibt eine lonisation des Atoms durch Absorption von mehreren, meist

niederenergetischen Photonen.

5 5
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Multiphotonen-lonisation

Abb. 2.8: Multiphotonen-lonisation am Beispiel des Wasserstoffatoms in einem
800 nm Laserfeld. Gezeigt ist das Coulombpotenzial des Protons, dem
ein intensives Laserfeld der Starke 10" Wem™ (iberlagert ist. [5]

In dem Fall, dass als elektromagnetische Strahlung Laserlicht mit geringer
Intensitat verwendet wird, kann der Multiphotonen-Prozess gut durch die
Storungsrechnung erster Ordnung [6, 7] beschriecben werden. Die
lonisationsraten I', bei Multiphotonionisationen kénnen danach folgendermalien

beschrieben werden:

=c, 1" (2.11)
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Mit n ist die minimale Anzahl der flr eine lonisation bendtigten Photonen
bezeichnet und | entspricht der Intensitdt des Lasers im Fokus. Die
stérungstheoretische Bestimmung des durch o, charakterisierten generalisierten
Wirkungsquerschnitts erweist sich als sehr kompliziert, da Prozesse der hdheren
Ordnungen nicht vernachlassigbar sind [8, 9]. Die Richtigkeit der in Gleichung
2.11 aufgestellten Beziehung wurde experimentell bis zu einer Photonenanzahl n
= 22 fur Helium mit einem Nd:YAG Lasersystem bei einer Wellenlange von 1.06
um und einer Laserintensitat von 10" W/cm™ durch Lompre et al. [10] bestatigt.
Erhoht sich jedoch die Laserintensitat Gber einen kritischen Wert hinaus, so
weichen Theorie und experimentelle Ergebnisse der lonisationsraten bei MPIs
stark voneinander ab. Diese Abweichung ist darauf zurickzufihren, dass mit
steigender Laserintensitat die Zahl der nicht ionisierten Atome im Fokus
abnimmt. Die maximale Intensitat, bei der Gleichung 2.11 ihre Richtigkeit verliert,
wird als Sattigungsintensitat Is bezeichnet.

Eine spezielle Form der MPI ist die resonanzverstarkte Multiphotonen-lonisation
(Resonance Enhanced MultiPhoton lonization = REMPI) bei der die Photonen
mit einer diskreten Energie zunachst einen elektronischen Zwischenzustand des
Atoms oder Molekiils anregen und erst im zweiten Schritt das Atom ionisieren.
Der Fall der resonanten Zweiphotonenionisation stellt den einfachsten Vertreter
der MPI dar und wird sehr effektiv in der analytischen Massenspektrometrie

angewendet.

Above Threshold lonisation

Ein weiterer Spezialfall der Multiphotonen-lonisation wird durch die Above
Threshold lonisation (ATIl) beschrieben. Freie Elektronen, die bei einer
Multiphotonenionisation entstanden sind [11, 12], kbnnen nach dem Verlassen
des Atoms eine weitere Zahl von Photonen aufnehmen. Auf den ersten Blick
scheint dieser Vorgang unmdglich, da eine Verletzung der Impuls- und
Drehimpulserhaltung die Folge ware. Wird jedoch der gesamte Vorgang unter
der Annahme betrachtet, dass sich das freie Elektron zum Zeitpunkt der

zusatzlichen Photonenaufnahme noch innerhalb des Einflusses des
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Kernpotenzials befindet, so besteht die Mdglichkeit der Kompensation des
Elektronenimpulses durch den Atomkern. Fur den Fall niedriger
Strahlungsintensitaten kann ebenfalls die Stérungstheorie niedriger Ordnung

eine gute Abschatzung fir die lonisationsraten liefern:

I oo™ (2.12)

n+s

Die Zahl der zusatzlich absorbierten Photonen wird mit s bezeichnet.
Experimentell konnte der theoretische Zusammenhang flir geringe
Laserintensitaten ebenfalls von Fabre et al. 1982 [13] bestatigt werden. Fur die

kinetische Energie der Photoelektronen ergibt sich nach Gl. 2.5
Eo =(n+s)hv—1, (2.13)

An Hand der obigen Gleichung waren regelmaflige Maxima in Abstadnden von hv
in den Energiespektren der Photoelektronen zu erwarten. Auch ware nach
Gleichung 2.12, durch die starke lonisationsabhangigkeit, ein sehr schnelles
Kleinerwerden der ATI-Peaks hoherer Ordnung zu erwarten. Die ersten ATI-
Spektren wurden bereits in den 80er Jahren beobachtet und zeigten eine sehr
gute Ubereinstimmung zur Theorie. Erst mit der M®églichkeit hohere
Laserintensitaten zu erzeugen und die dadurch entstanden Photoelektronen
hochaufgeldst zu detektieren, wurde 1993 [14] eine Abweichung zur Theorie
festgestellt. Die zu erwartende Abnahme der Absorptionspeaks bei héheren
Intensitaten konnte in der Form nicht beobachtet werden, vielmehr wurden diese
Uberproportional grofRer. Auch das Verschwinden des ersten ATI-Peaks ergab
Widerspriche zu der vorhergesagten stérungstheoretischen Naherung. Diese
Abweichungen werden dem AC-Stark-Effekt zugeschrieben. In oszillierenden
Feldern besitzen freie Elektronen zusatzlich zu ihrer kinetischen Energie eine
Schwingungsenergie, die als ponderomotive Energie Up bezeichnet und sich wie

folgt berechnen lasst:
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e’E?
Uy= (2.14)

e ist die Ladung eines Elektrons, E die lokale Feldstarke, me die Masse des

Elektrons und w die Winkelgeschwindigkeit zur Frequenz des Laserfeldes.

Durch den Einfluss von intensiven Laserfeldern kdnnen die atomaren Zustande
des Atoms angehoben werden, wobei die Rydbergzustdnde und die
Kontinuumszustande auf Grund ihrer grofleren Entfernung zum Kern starker
angehoben werden als der Grundzustand [15]. Die Verschiebungen der
Zustande, sowohl der gebundenen als auch der quasi-gebundenen, ergeben

eine Erhdhung des lonisationspotenzials Ip um etwa Up.
E =(n+s)hv—(I,+U,) (2.15)

Diese Erhdhung hat zur Folge, dass fur eine lonisierung des Atoms eine grofRere
Zahl von Photonen bendtigt wird und sich die Peaks innerhalb des ATI-

Spektrums zu héheren Energien verschieben.

2.3.4 Tunnelionisation

Wird die Intensitat der elektromagnetischen Strahlung weiter erhoht, treten
andere lonisationsprozesse, wie die Tunnelionisation, auf.

Diese durch hohe Intensitdten hervorgerufenen Phanomene kénnen nicht mehr
mit Hilfe des Teilchenbildes erklart werden. Vielmehr spielt der Wellencharakter

von Licht eine grofRe Rolle bei ihrer Beschreibung.

Bei der MPI wurde bereits gezeigt, dass mit zunehmender Laserintensitat und
somit auch mit zunehmender elektrischer Feldstarke des Laserfeldes die
lonisationsvorgange sich leicht voneinander unterscheiden Intensiviert man die
durch das Licht induzierte elektrische Feldstarke weiter, so nahert sie sich

derjenigen an, die durch das Coulombfeld des Atomkerns auf ein gebundenes
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Elektron wirkt. Im Falle des Wasserstoffatoms ergibt sich die bendétigte Intensitat

fur eine elektronenahnliche Feldstarke:

€,C
|, :%Ej ~3,5.10'¢ V%mz (2.16)

€0 = 8,85 - 10?2 As/Vm ist die elektrische Feldkonstante und E, die Feldstarke
des Laserfeldes.

Die Einflisse des Laserfeldes auf das Atom werden so grof3, dass das Problem
mit der Stérungstheorie nicht mehr beschrieben werden kann. Ist die Grolie des
Atoms im Gegensatz zu der Wellenlange des Laserlichtes sehr klein, kann das
Laserfeld als quasistationar angenommen werden. Es Uberlagert sich mit dem
Coulombpotenzial des Atoms derart, dass die zuvor nicht zu Uberwindende
Potenzialschwelle eine endliche Breite annimmt. Aus quantenmechanischer
Sicht besitzt das Elektron innerhalb dieser endlichen Potenzialbarriere und auch
auRerhalb des Potenzials eine endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit. Diese
ermdglicht es dem Elektron, durch den im klassischen Sinne verbotenen Bereich

unter der Potenzialbarriere zu tunneln und somit das Atom zu verlassen.
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Tunnelionisation Over Barrier lonisation

Abb. 2.9: Tunnelionisation und Over Barrier lonisation am Beispiel des
Wasserstoffatoms unter dem Einfluss eines 800 nm Laserfeldes.
Gezeigt ist das Coulombpotenzial des Protons, dem ein
elektrostatisches Feld verschiedener Intensitaten Gberlagert. [5]
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Over Barrier lonisation

Wird die Intensitat des einstrahlenden Laserlichtes noch weiter gesteigert, kann
es passieren, dass die Uberlagerung des Coulombpotenzials des Atoms mit dem
des Lasers die resultierende Potenzialbarriere unter die lonisationsschwelle
druckt. In Folge dessen kann das Elektron das Atom ungehindert verlassen.
Genau genommen findet auch hier eine Tunnelionisation statt, da der
quantenmechanische Aspekt nicht vernachlassigt werden kann, dass es sich bei
dem Elektron um ein elektromagnetisches Wellenpaket handelt, welches trotz
der niedrigen Potenzialbarriere eine Aufenthaltwahrscheinlichkeit auf3er- und
innerhalb des Potenzials besitzt und somit auch an der Barriere teilweise noch
reflektiert wird. Diese spezielle Art der Tunnelionisation wird Over Barrier
lonisation (OBI) genannt. Vom klassischen Standpunkt aus betrachtet kann die

fur die OBI erforderliche Intensitat nach [5] wie folgt berechnet werden:

e, c, I} I
P 9 'p
oo = 7z ¥ 410 5% @17)

Co bezeichnet die Vakuumlichtgeschwindigkeit, I das lonisationspotenzial in eV
und Z die Ladung des zurtickbleibenden lons. Am Beispiel des Wasserstoffatoms
ergibt sich eine Intensitat fur das Laserlicht, ab welcher die OBI eintritt, von
1,410 Wem™,

Keldysh-Parameter

Mit der Steigerung der Laserintensitat zeigte sich, dass unterschiedliche
Annahmen und daraus folgende Modelle zur Beschreibung der atomaren
Vorgange notig sind. Wahrend bei geringen Intensitaten Prozesse mit mehreren
Photonen fir die Deutung relevant sind, genlgte indessen bei hdheren
Intensitaten die klassische Beschreibung von Potenzialuberlagerungen.

1965 gelang es dem russischen Physiker Keldysh, eine Vorschrift auszuarbeiten,

die angibt, in welchem Bereich von Intensitat und Wellenlange man den
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lonisationsprozess erfolgreich im Multiphotonenbild beschreiben kann und ab wo

die Beschreibung Uber das Bild der Tunnelionisation erfolgversprechender ist.

es ermoglicht, zwischen der Multiphotonen-lonisation und der Tunnelionisation
zu unterscheiden beziehungsweise eine Aussage darlber treffen zu koénnen,
welcher lonisationsschritt bei gegebenen Bedingungen der dominante ist. Die

Unterscheidung erfolgt mit dem gleichnamigen Keldysh-Parameter vy.

|IP| 27 / 5 1o
= |[—=—.Mm &,C, — 2.18
Y 20, eA efot0 ( )

Der Keldysh-Parameter wird in zwei Bereiche eingeteilt, mit y > 1 bzw. y < 1.
Ergibt sich fur y ein Wert der groRer als eins ist, empfiehlt sich zur Beschreibung
das Multiphotonen-Bild, wohingegen die klassische Annahme von
Potenzialbarrieren bei einem y < 1 die bessere Methode darstellt. Abbildung 2.6

zeigt den Keldysh-Parameter in Abhangigkeit von der Laserintensitat im Fokus

fir das Wasserstoff- und das Kaliumatom.
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Abb. 2.10: Der Keldysh-Parameter in Abhangigkeit der maximalen
Intensitit [W cm?] im Laserfokus fiir atomaren
Wasserstoff (blau) und atomarem Kalium (orange) bei
einer Laserwellenlange von 800 nm.
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2.4 Auger-Prozess

Bei der Beschreibung der zweistufigen Doppelionisation nach Absorption eines
Photons wurde der Auger-Prozess des Atoms eingeflhrt. Der nachfolgende
Abschnitt soll den genauen Ablauf des Prozesses beschreiben und erklaren.
Das lonisieren der inneren Schale eines Atoms induziert zwei Arten von
Zerfallsprozessen. Eine Art von Zerfall ist gegeben durch strahlende
Ubergénge, bei denen Photonen emittiert werden. Ein weiterer Prozess ist der
»nicht-strahlende“ Zerfall, welcher die Emission eines Elektrons zur Folge hat.
Im Jahre 1923 fand der franzdsische Physiker Pierre Victor Auger (1899-1993)
erstmals bei Untersuchungen zum Photoeffekt die Existenz von
strahlungslosen Ubergéngen in Atomen [16 — 18]. Die Hauptidee bei der
Beschreibung des Prozesses ist es, die Emission eines Auger-Elektrons als
einen Resonanzprozess bei der Anregung eines Atoms zu betrachten (siehe
2.2.1).

Entsteht in einer kernnahen Schale ein Elektronenloch auf Grund einer
Anregung oder lonisation des Atoms, kann ein Elektron mit einer geringeren
Bindungsenergie das Loch ausflllen. Die bei diesem Prozess frei werdende
Energie kann sich auf ein weiteres Elektron Ubertragen. Ist sie gro® genug, um
das Elektron aus seiner Schale zu lésen, kann dieses in das Kontinuum
Ubergehen und somit das Atom verlassen. Dieses zweite Elektron wird Auger-
Elektron genannt. In den meisten Fallen ist die Ubertragende Energie sehr viel
groRer als die fir die Freisetzung des Auger-Elektrons zu Uberwindende
Bindungsenergie. Die resultierende Energiedifferenz nimmt das Auger-Elektron
in Form von kinetischer Energie auf. Dies hat zur Folge, dass das meist sehr
schnelle Auger-Elektron das je nach Photonenenergie langsame Photoelektron
aus der ursprunglichen lonisation im Kontinuum ,dberholen“ kann. Dabei tritt
als weiterer Effekt die so genannte Post-Collision-Interactions (PCl) auf. Aberg

[17] beschrieb die Reaktion mit anschlieliendem Auger-Zerfall wie folgt:

hv+A—> A" +ep, €2 (2.21)
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Der am haufigsten auftretende Fall ist jener, bei dem eine Vakanz in der K-
Schale erzeugt wird und ein Elektron aus einer hoher liegenden Schale,
meistens der L-Schale, das Loch auffullt. Die frei werdende Energie geht dann
an ein weiteres Elektron der L-Schale Uber, wodurch dieses die L-Schale
verlasst. Man bezeichnet es als K-LL -Auger-Elektron. Die Energie des K-LL'-

Auger-Elektrons ergibt sich nach [16] zu
E(Auger) = E(K)-E(L)-E(L") . (2.22)

Coster-Kronig- oder auch Super-Coster-Kronig-Ubergange bezeichnen eine
weitere Form eines nicht-strahlenden Ubergangs in Atome. Der Ablauf ist mit
dem des Auger-Prozesses identisch, allerdings wird das zuerst erzeugte
Elektronenloch in der kernnahen Schale durch ein Elektron aus derselben
Schale aufgefullt. Damit die Energieerhaltung weiterhin erfullt ist, muss das
Sekundarelektron aus einer Unterschale stammen, deren Energie der geringer
ist als die Energie der Hauptschale. Wird das in einer der Unterschalen
entstandene Sekundarloch durch ein Elektron aus einer anderen Schale
aufgefiillt, so wird dieser Ubergang als Coster-Kronig-Prozess bezeichnet. Das
Elektron erhalt dann die Bezeichnung L1L,M —Elektron, wobei die Unterschalen
nach Indizes klassifiziert sind. Bei einem Super-Coster-Kronig-Prozess finden
alle Elektronenlibergange in derselben Hauptschale statt. Da die Schalen in
einem Atom durch diskrete Energien charakterisiert sind, weisen auch die
Auger- und Coster-Kronig-Elektronen scharfe Energien auf, welche leicht in
Emissionsspektren nachgewiesen werden konnen. Die Emissionsrate von
Auger-Elektronen hangt von der Ordnungszahl Z der Elemente ab. Nimmt die
Ordnungszahl der Elemente zu, so nimmt die Produktionsrate der Auger-
Elektronen ab. An ihrer Stelle wird dann die charakteristische Réntgenstrahlung
von dem Atom emittiert. In der nachfolgenden Abbildung sind die
verschiedenen Prozesse eines strahlungslosen Ubergangs in Atomen am

Beispiel des Kaliumatoms skizziert:
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O Coster-Kronig-Elektron
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Abb. 2.11: Coster-Kronig-Prozess: (a) Das Loch in L-Schale wird durch ein M-
Elektron aufgeflllt; (b) die Uberschissige Energie wird an ein
anderes M-Schalen Elektron Ubertragen, welches dann das Atom
verlasst. Super-Coster-Kronig-Prozess: (c) Ein Loch in der M-
Schale wird durch ein anderes Elektron der M-Schale aufgefillt; (d)
ein weiteres Elektron der M-Schale verlasst das Atom

Bei der Anregung des Kaliumatoms vom 1s in den 4p Zustand wird ein
Elektronenloch in der K-Schale erzeugt. Dieser Prozess erfordert eine Energie
der eingestrahlten Rontgenphotonen von exakt der Energiedifferenz zwischen
dem 1s und 4p Zustand (3608,4 eV [19]). Das 2s Elektron aus der
niederenergetischen L-Schale kann das Loch in der K-Schale auffullen. Bedingt
durch die Bindungsenergie des 2s Elektrons von 378,6 eV wird eine Energie
von 3229,8 eV frei, die an ein weiteres Elektron, das 2p Elektron der L-Schale,
Ubertragen wird. Das 2p Elektron hat eine Bindungsenergie von 297,3 eV und
kann somit sehr leicht das Atom verlassen, wobei es eine zusatzliche
kinetische Energie von 2932,5 eV erhalt. Dieses sehr schnelle Elektron ist das,

fur den Versuch relevante K-LL' Auger-Elektron.



2.5 Post-Collision-Interaction (PCI)

Auger-Elektronen kénnen durch die lonisation verschiedener Quantenzustande
im Atom erzeugt werden. Wird bei einem Atom die K-Schale mit einer
Photonenenergie nahe der Bindungsenergie der K-Schale ionisiert wird, besitzt
das emittierte Photoelektron eine sehr geringe kinetische Energie, da eine
groRe Menge der Energie des absorbierten Photons fiir die Uberwindung der
Bindungsenergie verwendet wird. Bei Experimenten mit Kaliumatomen
bendtigen die Photonen eine Energie von ~3608 eV, um ein Loch in der K-
Schale zu produzieren und das Photoelektron in einen hoheren Energiezustand
(z.B. in den 4p-Zustand) oder ins Kontinuum zu heben. Der nach der lonisation
sehr schnell, in weniger als 10 fs [20], ablaufende Auger-Prozess erzeugt dann
ein sehr schnelles Auger-Elektron mit einer Energie von ~3000 eV. Wird das
langsame Photoelektron von dem schnellen K-LL’-Auger-Elektron Uberholt,
kann es vorkommen, dass die Energie des Photoelektrons nicht mehr genugt,
um sich von dem nun zweifach geladenen lon zu entfernen. Das langsame
Elektron kann von dem zweifach geladenen lon wieder eingefangen werden,
wodurch dieses wieder in den Zustand eines einfach geladenen lons Ubergeht.
Das Wiedereinfangen eines Elektrons zahlt zu den so genannten Post-
Collision-Interaction (PCI) Effekten, die erstmalig 1974 von Hicks et al. [21]
benannt wurden. Eine Analyse der Auswirkungen solcher PCI-Effekte auf
Argonatome wurde im Rahmen einer Diplomarbeit von Ralf Schriel geliefert
[22, 23].
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Der Laser

LASER - Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation

Wie bereits der Begriff des Lasers andeutet, dient dieser zur Verstarkung von
Licht. Diese Verstarkung wird mittels stimulierter Emission innerhalb eines
Mediums erzielt.

Bei der stimulierten Emission trifft ein Photon einer geeigneten Wellenlange auf
ein angeregtes Atom. Das Atom geht daraufhin in einen nicht angeregten
Zustand Uber und setzt die Uberschussige Energie in Form eines weiteren
Photons mit gleicher Energie, Phase und Richtung wie das einfallende Photon
frei.

Um innerhalb des Verstarkermediums eine Photonenlawine mittels stimulierter
Emission ausldsen zu kdnnen, muss der Anteil der angeregten Atome sehr viel
grolier sein als der der Atome im Grundzustand. Indem dem Medium Energie
zugefihrt wird, geht das Atom aus dem Grundzustand E; in einen angeregten
Zustand E4 Uber. Dieses Energieniveau E1 zerfallt Gber einen strahlungslosen
Ubergang in einen metastabilen Zustand E;, welcher das obere Energieniveau
des Laser-Ubergangs E; — Eq bildet. Befindet sich im Zustand E; eine gréRere
Anzahl von Teilchen als im Grundzustand E,, so bezeichnet man diesen
Zustand als Besetzungsinversion. Diese kann durch das Einstrahlen weitere
Laserstrahlung bzw. elektrischer Energie realisiert werden. Um den Grad der

Verstarkung zu erhdhen, befindet sich das Medium zwischen zwei
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Hohlspiegeln, wodurch die entstandene Photonenlawine das Lasermedium
mehrmals passieren muss und sich somit weiter verstarkt.

Ein wichtiges Kriterium fur die Verstarkung ist das richtige Verhaltnis von
Absorption, spontaner Emission und stimulierter Emission innerhalb des
Lasermediums.

In dem ersten Abschnitt des Kapitels wird auf den allgemeinen Aufbau eines
Lasersystems eingegangen, welches auch in ahnlicher Form wahrend des
Experimentes verwendet wurde. Der zweite Teil dieses Kapitels erklart die
Theorie von ultrakurzen Laserpulsen und geht auf grundlegende Bergriffe wie
zum Beispiel die Gruppengeschwindigkeitsdispersion oder die

Selbstphasenmodulation ein.

3.1 Theorie des Lasers

3.1.1 Einsteinkoeffizienten

Vor rund 60 Jahren definierte Einstein relative Verhaltnisse fir strahlende

Ubergénge, welche als Einsteinkoeffizienten bekannt sind.

Betrachtet wird ein Atom mit 2 Energieniveaus, wobei die beiden Niveaus durch
eine diskrete Energie AE separiert sind. Hierbei sind die Anzahl der Atome im
niederenergetischen Zustand mit Ny und die Anzahl der Atome im angeregten
Zustand mit N, bezeichnet. Normalerweise gilt fir den Zustand eines Systems
N1+>No.

Wird das System mit Photonen einer Energie AE = hv bestrahlt, so werden
einige der Photonen von diesem absorbiert. Dadurch vermindert sich die
Intensitat des einfallenden Lichtes. Wie viel von dem einfallenden Licht
absorbiert wird, hangt von der Intensitat des Lichtes und der Anzahl der nicht

angeregten Atome ab.
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dl
Ez—Bllel (3.1)
Hierbei bezeichnet | die Intensitat des Lichtes und B1> den Einsteinkoeffizienten

fur den Ubergang eines Atoms in einen angeregten Zustand.

Neben der Absorption der Photonen kann es auch vorkommen, dass diese auf
ein bereits angeregtes Atom treffen. Dadurch wird das Atom dann zur Abgabe
von Energie in Form eines weiteren Photons und somit zum Ubergang in einen
niederenergetischen Zustand stimuliert. Eine Erhdhung der Lichtintensitat ist

das Resultat dieses Ubergangs.

di
4 = BN (3.2)

Hierbei ist Byy der Einsteinkoeffizient fiir den Ubergang des Atoms vom

angeregten Zustand in einen niederenergetischen Zustand.

Das Verhaltnis von B12 zu By4 ist anndhernd Eins. Damit sich also die Intensitat
des Lichtstrahls erhéht, muss N,>N4 gelten. Einen solchen Prozess nennt man
Besetzungsinversion.

Wie bereits erwahnt, existiert neben den Vorgangen der Absorption und der
stimulierten Emission auch der Vorgang der spontanen Emission. Hierbei
emittieren die angeregten Atome ohne auf3ere Einwirkung Photonen, wodurch
eine weitere Verringerung der sich im angeregten Zustand befindenden Atome

folgt.

dN,
dt

= AN, (3.3)

A bezeichnet hier den Einsteinkoeffizienten fir die spontane Emission.
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3.1.2 Ultrakurze Laserpulse

Durch das Einstrahlen von elektrischer Energie in die Laserkavitat wird unter
der Bedingung N2 > Ny mittels stimulierter Emission eine Photonenlawine
erzeugt, die solange anwachst, bis ein Gleichgewicht zwischen der Anregung
durch die eingestrahlte elektrische Energie und dem Abbau durch die
stimulierte Emission erreicht ist. Abhangig von der Pumpleistung erreicht die
Intensitat der induzierten Welle, die zwischen den Hohlspiegeln hin und her
lauft, bei einem zeitlich kontinuierlichen Laser (englisch: continuous wave laser
= cw-Laser) einen stationaren Wert. Kontinuierliche Laserstrahlung kann mit
Gas-Lasern erzeugt werden, zu denen auch einer der bekanntesten
Lasertypen, der He-Ne-Laser zahilt.

Neben der erwahnten kontinuierlichen Laserstrahlung kénnen auch Laserpulse
in Gas- bzw. Festkdrperlasern erzeugt werden. Eine wesentliche Anwendung
finden Laserpulse bei Entfernung- und Geschwindigkeitsmessungen oder auch
in der Kommunikationstechnik. Sehr kurze Laserpulse haben den Vorteil, dass
sie schnelle atomare Vorgange in chemischen Systemen und verschiedenen
Materialien untersuchen kénnen. Nach (3.2) gilt, dass der Gesamtverlust der
Lichtintensitat in einer Verstarkerkavitat proportional Zu der
Besetzungsinversion ist. Zum Erzeugen von Laserpulsen wird zuerst die Gute
des Systems herabgesetzt, so dass die Verluste bis zu einem bestimmten
Zeitpunkt grofl® werden. Die Gite wird dann plétzlich auf ihren minimalen Wert
reduziert, so dass eine gro3e Anregungsenergie gespeichert werden kann.
Durch diese groRe Anregungsenergie erfahren die spontan emittierten
Photonen eine sehr grofle Verstarkung, wodurch sich eine starke stimulierte
Emission aufbaut (Riesenpuls), welche in kurzer Zeit durch die Inversion
abgebaut wird. Die Verluste koénnen durch elektrooptische Bauteile (z.B.
Pockelszelle) oder mechanischen Mitteln (z.B. schnell rotierender Spiegel)
reguliert werden. Noch kurzere Laserpulse lassen sich mit der Technik der
Modenkopplung erzeugen. Aufgrund der Tatsache, dass bei Festkoérperlasern
keine scharfen Ubergéange zwischen atomaren Niveaus sondern Ubergange
zwischen  breiten  Energiebandern  stattfinden, @ kdnnen  Photonen

unterschiedlicher Energie emittiert werden. Durch das Einstrahlen des
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Pumplasers in die Kavitat befindet sich deswegen innerhalb des Resonators
eine grofRe Anzahl von Moden. Bei einer geeigneten Wahl des Abstandes L der
beiden Hohlspiegel im Resonator bilden sich in diesem stehende Wellen aus.
Durch eine kleine Stérung des Systems, die zum Beispiel durch das Antippen
eines Spiegels erzeugt werden kann, beginnen die relativen Phasen der Moden
willkarlich zu oszillieren, wodurch diese sich zu einer pulsahnlichen Verteilung
uberlagern kénnen. Die Intensitat der Verteilung wird beim Durchgang durch
das Lasermedium erhoht. Auf Grund der Selbstfokussierung und der
Selbstphasenmodulation (siehe weiter unten) wird die Mitte der Verteilung
starker intensiviert als die Flanken, wodurch sich schon nach wenigen
Umlaufen im Resonator ein Puls ausbildet, der im Medium weiter verstarkt
werden kann. In den frihen 80er Jahren konnten erstmals Laserpulse mit einer
Pulslange von weniger als 100 fs erzeugt werden. Durch verschiedene
Verstarkungstechniken ist es heute mdglich Laserpulse im Bereich von 4 fs zu
erzeugen, die Leistungen von einigen Millijoule pro Puls aufweisen. [24] In dem
nachfolgenden Kapitel soll auf die Physik von ultrakurzen Laserpulsen und die

damit verbundenen Effekte eingegangen werden.

Abb. 3.1: Laserpuls mit quadratischer Phasenabhangigkeit und linearer
Frequenzanderung; Die Einhilllende eines solchen ,gechirpten®
Pulses lasst sich durch eine Gaullverteilung beschreiben [25].
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Ein Puls besteht aus einer Vielzahl von unterschiedlichen Frequenzen, die
auch als Moden bezeichnet werden. Der Puls an sich wird durch die
Einhldllende beschrieben und kann im Allgemeinen als gaul3férmig
angenommen werden. Die zeitabhangige Verteilung der Moden innerhalb des
Pulses spielt bei Effekten wie zum Beispiel der Selbstphasenmodulation oder
der Gruppengeschwindigkeitsdispersion eine Rolle, auf die spater eingegangen
wird. Pulse, bei denen die verschiedenen Teilfrequenzen zeitlich verschoben

sind, werden als ,chirped pulses” bezeichnet.

Chirped Pulses

Eine =zeitlich gaulférmige Einhullende kann unter Verwendung der

Tragerfrequenz wy folgendermalen dargestellt werden.
= (t) _ e—at2 ei(a)ot+bt2) _ e—rt2 giont (3.4)
Hierbei ist I der komplexe GaulRparameter, welcher wie folgt definiert ist:

I=a-ib (3.5)

Der ebenfalls in Gleichung 3.4 auftretende Exponent (wot + bt) kann als totale

Phase des Pulses zu einem Zeitpunkt t betrachtet werden.
b = w,t +bt? (3.6)

Es zeigt sich, dass bei einem nicht verschwindenden Imaginarteil (b # 0) im
GaulRparameter die Phase des gaul3formigen Pulses eine quadratische
Zeitabhangigkeit aufweist. Solche Pulse werden als ,Pulse mit quadratischer
Phasenabhangigkeit* beziehungsweise als ,quadratischer gechirpter Puls®

bezeichnet.
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Um ein besseres Verstandnis von dem Aussehen eines quadratisch gechirpten
Pulses zu erhalten, wird die momentane Frequenz w(t) betrachtet. Sie ergibt

sich aus der zeitlichen Ableitung der totalen Phase ®y:
d
o(t)= —?[Ot = w, +2bt (3.7)

Es ist zu erkennen, dass der Puls eine lineare zeitliche Frequenzabhangigkeit
aufweist, wodurch er als ,Puls mit linearer Frequenzabhangigkeit oder auch

als ,linear gechirpter Puls® bezeichnet wird.

Fur den Fall, dass der Imaginarteil im GauBparameter I" verschwindet (b = 0),
ergibt sich ein Zusammenhang zwischen der spektralen Bandbreite und der

minimalen Pulsdauer, welcher als Zeit-Bandbreite-Produkt bezeichnet wird.

Zeit-Bandbreite-Produkt

Die Einhlllende eines Pulses kann durch eine zeitliche Gauliverteilung
beschrieben werden. Hierbei ist die Besonderheit, dass nach einer Fourier
Transformation die resultierende Winkelgeschwindigkeit des Pulses wieder

durch eine gaul¥férmige Verteilung beschrieben werden kann.

FT (QFQ’O )2

Ft)=e™ "o = F(o)=e (3.8)

Durch Einsetzen des Gauliparameters I' = a — ib in Gleichung 3.8 ergibt sich

fur die spektrale Leistungsdichte:

Flof = 25

_(41n2)| ©=%
_e (41 2)[ A{UP j

(3.9)
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Aw, bezeichnet die spektrale Breite des Gesamtpulses und es folgt fur die

spektrale Frequenzbreite:

Av, = Aw, _ N2In2 /a{H(EjZ] (3.10)
2 a a

Fir den Fall eines verschwindenden Imaginarteils im GaulRparameter I" ergibt

sich die zeitliche Intensitatsverteilung zu:

t 2
‘F(t)(z —e 2 = e_(‘”nz)(Atj (3.11)

Mit at = |22 wird die zeitliche Breite des Pulses bezeichnet. Das Produkt
a

der zeitlichen Breite und der spektralen Bandbreite wird als ,Zeit-Bandbreiten-

Produkt“ bezeichnet.

2 2
Avat =22 1+(9j ~ 0,441 x 1+(9j (3.12)
T a a

Findet innerhalb des Pulses keine Phasenanderung statt (b = 0), so wird das

Zeit-Bandbreite-Produkt minimal:

Av At ~ 0,411 (3.13)

Ein Puls mit einer solchen Eigenschaft wird als ,bandbreitenbegrenzter” Puls
bezeichnet. Er ist bei einer konstant gehaltenen spektralen Bandbreite der
kirzeste Puls, der erzeugt werden kann, und kann nicht weiter komprimiert
werden. Im umgekehrten Fall kann die Pulsdauer verlangert werden, indem bei
ebenfalls konstant gehaltener Bandbreite eine lineare Frequenzanderung
stattfindet.
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Die hier dargestellten Eigenschaften von gaul3férmigen Pulsen beschreiben die
Grundlagen von Effekten die auftreten kdnnen, wenn sich ein Laserpuls durch

ein optisches Medium bewegt.

Wechselwirkung des Laserlichtes mit Materie

Ein Phanomen bei der Betrachtung von Laserlicht in einem optischen Medium
ist der Kerr-Effekt. Er beschreibt, dass bei sehr hohen elektrischen Feldern,
somit auch bei sehr hohen Lichtintensitaten, der Brechungsindex quadratisch
von der elektrischen Feldstarke abhangig wird. Durch den Kerr-Effekt wird der
Laserpuls innerhalb des Mediums fokussiert. Bei dieser Selbstfokussierung
werden die Flanken des Pulses mit der geringeren Intensitat weniger stark
fokussiert als die intensivere Pulsmitte. Zusétzlich flhrt die zeitliche
Abhangigkeit des gaulféormigen Laserpulses, ebenfalls durch den Kerr-Effekt
hervorgerufen, zu einer Veranderung der Pulsform. Der Brechungsindex steigt
mit zunehmender Intensitat an, was eine Anderung der Geschwindigkeiten in
einem Puls bewirkt. Die Ausbreitungsgeschwindigkeiten in der Pulsmitte sind
dann niedriger als die der Pulsflanken. Diese Selbstphasenmodulation bewirkt

eine Veranderung in der Uberlagerung der einzelnen Moden.

Das Arbeiten mit Laserlicht erfordert eine Konstanz in der Intensitat und
Pulsdauer das Lichtes, welche durch die Selbstphasenmodulation realisiert
werden kann. In darauf abgestimmten Systemen genlgt meist eine kleine
Stérung des Systems z.B. das Antippen eines Spiegels, um einen stabilen
Zustand aus unterschiedlichen Moden zu erzeugen. Solche Lasersysteme
weisen einen definierten Abstand der Hohlspiegel zueinander auf, welcher von
der Wellenlange des Pumplasers abhangt. Durch das Stéren des Systems
bildet sich mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit eine stehende Welle
zwischen den Hohlspiegeln aus, deren Intensitat bei jedem Durchgang durch
das Verstarkermedium weiter verstarkt wird. Ein weiterer Effekt ist die
Gruppengeschwindigkeitsdispersion  (GVD). Sie tritt auf, da der
Brechungsindex neben der Intensitat auch von der Frequenz abhangt und sich

somit die verschiedenen Moden eines Laserpulses innerhalb eines optischen
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Mediums mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten bewegen. Ohne ein
geeignetes Entgegenwirken wirde der Puls nach einer kurzen Zeit auseinander
laufen und ware als ultrakurzer Laserpuls unbrauchbar.

Um diesem Phanomen entgegen zu wirken werden beim Aufbau des
Oszillators eines Lasers zwei Prismen eingefiigt. Das erste Prisma soll den
Puls in seine einzelnen Moden aufspalten. Jede Mode legt dann
unterschiedlich lange Strecken zwischen den Prismen zurlick bevor sie von

dem zweiten Prisma wieder zu einem Puls kombiniert werden.

3.2 Aufbau des Lasers

Fir das Arbeiten im nahen Infrarot Bereich werden grofitenteils Titan-dotierte
Saphir-Kristalle (Ti:Al,0O3) als Lasermedien verwendet. Sie weisen eine sehr
hohe spektrale Bandbreite zwischen 670 und 1100 nm mit einem
Emissionsmaximum bei 800 nm auf. Das flir einen Titan-Saphir-Kristall
typische, sehr breite Emissionsspektrum ermoglicht die Erzeugung extrem
kurzer Laserpulse (vergleiche Abschnitt Gber Zeit-Bandbreite-Produkt)

Des Weiteren besitzen Titan-Saphir-Laser die Moglichkeit, in einen self-mode-
locking-Modus Uberzugehen. Der Prozess des self-mode-locking hangt von den
weiter unten beschriebenen Effekten des Selbstfokussierens, der
Selbstphasenmodulation und der Gruppengeschwindigkeitsdispersion im
Kristall ab und muss in den meisten Fallen manuell gestartet werden. Ein
solcher Startvorgang kann meist durch eine kleine Stérung im System erzeugt
werden, die z.B. durch das Antippen eines der Prismen oder Spiegel
hervorgerufen wird. Ein so erzeugter Laserpuls kann sich fur mehrere Stunden
oder auch Tage in seinem Zustand befinden.

Diese speziellen Charakteristika des Titan-Saphir-Kristalls kénnen bis zum
heutigen Tage von keinem anderen Festkorpermaterial Gbertroffen werden und

wurden das erste Mal Mitte 1990 in Lasersystemen genutzt [26].
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3.2.1 Osazillator

Der typische Aufbau eines Laseroszillators besteht aus einem Lasermedium,
zwei Hohlspiegeln Si, S,, einem Prismenpaar Py, P, einem
hochreflektierenden Spiegel Sy und einem teildurchléssigen Spiegel St. In
Abbildung 3.3 ist der Aufbau einer Laserkavitat, welche auch in dieser Form im
Experiment verwendet wurde, schematisch dargestellt.

Das zum Pumpen des Ti:Saphir-Kristalls verwendete griine Laserlicht wurde
von einem Nd:YVO (Neodym Vanadat) Festkdrperlaser erzeugt.

Mit einer Leistung von 5 Watt bei einer Wellenlange von 527 nm trifft der
Laserstrahl des Pumplasers innerhalb des Oszillators auf einen Hohlspiegel,

der fur diese Wellenlange durchlassig ist.

Verstarkter Puls

ST
i Prisma P,
7AN %
s, Y*SZ Prisma P,
& Ti:Saphir-Kristall Graner Pumplaser
Hohlspiegel

Abb. 3.2: schematischer Aufbau einer X-Kavitat eines Ti:Saphir-Lasers
nach [27]

Zwischen den beiden Hohlspiegeln befindet sich der Titan-Saphir-Kristall,
welcher an den Seiten schrag geschnitten ist, um den Eintritt des Laserstrahls
unter dem Brewster-Winkel' zu realisieren. Dies ist erforderlich, um einen

Verlust der Pumpleistung so gering wie mdglich zu halten.

' Trifft Licht unter einem bestimmten Einfallswinkel, dem Brewster-Winkel og, auf ein Material
mit dem Brechungsindex n, so wird der gesamte parallel zur Einfallsebene polarisierte
Lichtanteil gebrochen und der senkrecht zur Einfallsebene polarisierte Lichtanteil reflektiert.
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Der im Medium entstandene Laserpuls wird von dem zweiten Hohlspiegel
reflektiert und durch die beiden Prismen auf einen hochreflektierenden Spiegel
geleitet. Von dort aus wird der Puls erneut durch die Prismen zum
Lasermedium gefiihrt. Der flir den Pumplaser durchlassige Hohlspiegel
reflektiert den auftreffenden Puls in Richtung des teildurchlassigen Spiegels,

welcher den Puls aus der Kavitat koppeln kann.

Anstelle eines Prismenpaares kdnnen auch so genannte ,gechirpte Spiegel
zum Verhindern der Gruppengeschwindigkeitsdispersion verwendet werden.
Solche Spiegel sind mit dinnen Schichten aus Dielektrika bedampft und
besitzen die Besonderheit, dass sie aus unterschiedlich dicken Schichten mit
verschiedenen Brechungsindizes aufgebaut sind.  Trifft Licht mit
unterschiedlicher Wellenlange auf den Spiegel, wird jede Wellenlange, auf
Grund der Variation des Brechungsindex, an einer anderen Schicht des
Spiegels reflektiert. Wird zusatzlich die Schichtdicke verandert, so missen die

verschiedenen Wellenlangen unterschiedlich lange Wegstrecken zurlcklegen.

.blaues Licht*

f— _/.r——c: o]

——T

| » o]
|

r Licht*
»rotes Licht

Dielektrische Schichten

Abb. 3.3: Aufbau und Wirkungsweise eines dispersiven Spiegels.
Abwechselnd hoch- und niedrigbrechende dielektrische Schichten
mit Dicken, die um A4 herum variieren, sorgen dafiir, dass
kurzwellige Spektralanteile weniger tief in das Schichtsystem
eindringen als langwellige. [28]
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3.2.2 Verstarker

FuUr die Untersuchung von vielen interessanten atomaren Prozessen ist es nicht
nur erforderlich, extrem kurze Laserpulse zu produzieren. Diese mussen auch
ein gewisses Mald an Energie besitzen, um zum Beispiel eine lonisation im

Atom auszulosen.

Amplified pulse

Stretched pulse Amplifier

i

Short pulse

[ L Amplified short

pulse

Stretcher Compressor

Abb. 3.4: schematischer Aufbau eines Verstarkersystems basierend auf der
CPA-Technik [24]

Aus diesem Grunde muss der vom Oszillator erzeugte kurze Laserpuls in
einem weiteren Vorgang verstarkt werden. Damit allerdings wahrend des
Verstarkungsprozesses das Verstarkermedium keinen Schaden infolge zu
hoher Intensitaten nimmt, wird der Puls vor der Verstarkung gedehnt und
anschliellend wieder komprimiert. Dieser Verstarkungsprozess wird mit Hilfe
eines Verfahrens, der CPA-Technik (Chirped Pulse Amplification) erzielt,
welches innerhalb der letzten 10 Jahre immer weiter verbessert wurde. Hierbei
wird, zum zeitlichen Dehnen beziehungsweise das am Ende folgende
Komprimieren, die Dispersion des Lichtes ausgenutzt, welche durch ein Gitter-
und ein Linsenpaar hervorgerufen wird. Oft werden innerhalb des Pulsdehners
an Stelle eines Gitter- und Linsenpaares auch Prismen zum Erzeugen der

Lichtbrechung verwendet.
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Abb. 3.5: Der schematische Aufbau eines Pulsdehners, bei dem die positive
Dispersion des Lichtes ausgenutzt wird.

Um einen Puls zu dehnen, wird in den meisten Fallen die positive Dispersion
des Lichtes genutzt. Diese entsteht, wenn der Abstand |y zwischen der Linse
und dem Gitter in Abbildung 3.6 kleiner ist als die Brennweite f der Linse.
Umgekehrt ist bei einem gréfleren Abstand Iy eine negative Dispersion die
Folge. Wichtig beim dem Verfahren der Dehnung und Kompression eines
Pulses ist es, dass nach dem Ausnutzen der positiven Dispersion fir die
Dehnung und der anschliellenden Verstarkung, eine negative Dispersion des
gleichen Betrags flir die Kompression folgt, um somit ein ,Auseinanderlaufen”
des Pulses zu verhindern. Ein durch dieses Verfahren gedehnter Puls weist
eine vergleichbare spektrale Form zu dem Ausgangspuls auf, besitzt jedoch im
Gegensatz zu diesem eine geringere Intensitat, und kann somit ohne Probleme

weiter verstarkt werden.

Die Intensitatserhdhung in Lasersystemen kann durch zwei voneinander
abweichende Vorgehensweisen, die regenerative Verstarkung oder die

Multipass-Verstarkung, erzielt werden.

Ein regenerativer Verstarker besteht aus einem Faraday-Rotator, einer

Verstarkerkavitat, verschiedenen optischen Einheiten und einem Q-Switch.



3.2 Aufbau des Lasers 51

Eingangspuls
Verstarkter Puls

/ M2-Plattchen

Diinnschichtpolarisator Faraday-Rotator

\

Sl
RSt N

Verstarkermedium

Abb. 3.6: Aufbau eines regenerativen Verstarkers nach [27]

Der Q-Switch dient zum Ein- und Auskoppeln des Laserpulses in die
Verstarkerkavitat und  besteht aus einer  Pockelszelle, einem
Dunnschichtpolarisator D und einem Spiegel Si. Innerhalb der Pockelszelle
befindet sich ein elektrooptischer Kristall, der durch Anlegen einer elektrischen
Spannung doppelbrechend wird, und somit die Polarisationsebene der
durchlaufenden Lichtwelle dreht. Der auf ~100 ps gedehnte, senkrecht
polarisierte Laserpuls wird an dem Polarisator reflektiert und in die Pockelszelle
geleitet. Ist an der Pockelszelle keine Spannung angelegt, so bleibt der Puls
unverandert und wird von dem Spiegel S auf dem gleichen Weg wieder zuriick
reflektiert. Wird jedoch an der Pockelszelle eine Spannung angelegt, so
verandert sich die Polarisation des Lichtes beim Durchgang von linear zu
zirkular. Bei einem nochmaligen Durchgang durch die Pockelszelle wird das
Laserlicht dann wieder linear polarisiert, jedoch zum Ausgangspuls um 90°
gedreht. Der zuvor reflektierende Diinnschichtpolarisator D ist nun fur das
Laserlicht durchlassig, wodurch das Laserlicht in das Verstarkermedium
gelangen kann. Durch Ausschalten der Spannung an der Pockelszelle ist der
Einkoppelvorgang in die Verstarkerkavitat beendet und der Laserpuls hat die

Moglichkeit, das Medium mehrmals zu passieren.
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Um den Puls wieder auszukoppeln, wird erneut eine Spannung an der
Pockelszelle angelegt, wodurch sich die Polarisation wieder andert, der Puls
erneut um 90° gedreht wird und der Polarisator wieder die Funktion eines
Spiegels einnimmt. Der Faraday Rotator ist ein optisches Bauteil und besitzt
die Aufgabe, den ankommenden Puls aus dem Oszillator von dem
abgehenden, verstarkten Puls zu trennen. Ein Faraday-Rotator dreht die
Polarisationsrichtung einer Lichtwelle in Abhangigkeit von einem Magnetfeld
und besteht aus einem Kristall in Kombination mit einem starken
Dauermagneten. Die Besonderheit eines Faraday-Rotators liegt darin, dass er,
unabhangig von der Durchlaufrichtung, die Polarisation der durchlaufenden
Lichtwelle stets in eine Richtung dreht, wahrend andere Bauteile die
Polarisation wieder zurlick drehen, wenn sie in die Gegenrichtung durchlaufen

werden.

Im Gegensatz zu einer regenerativen Verstarkung, die meistens zum Erzeugen
von Wiederholungsraten im kHz-Bereich verwendet wird, findet die Technik der
Multipass-Verstarkung Anwendung bei der Erzeugung von Pulsen mit 10-20 Hz
Wiederholungsrate. Es besteht jedoch auch die Mdglichkeit, einen Multipass-

Verstarker in Lasersystemen mit kHz-Wiederholungsraten zu verwenden.

Bei einer Multipass-Verstarkung wird der eintreffende Strahl ebenfalls durch
eine Pockelszelle in die Verstarkerkavitat eingekoppelt. Durch zwei Spiegel
wird der Puls mehrere Male zurlck in das Medium reflektiert und dort weiter
verstarkt. Am Ende des Vorgangs verlasst der Puls Uber einen weiteren
Spiegel den Verstarker und wird anschlieliend wieder komprimiert. Der Vorteil
bei einer Multipass-Verstarkung liegt darin, dass nur einmal die Pockelszelle
durchquert werden muss und somit auch die Verwendung des Faraday-
Rotators nicht mehr notwendig ist. In solchen Lasersystemen erzeugte
Femtosekunden-Laserpulse besitzen Energien pro Puls im Bereich von einigen

Nano- bis hin zu Millijoule.

Das bei diesem Experiment verwendete Lasersystem besteht neben dem
bereits erwahnten Oszillator aus einer Verknlpfung von regenerativer und

Multipass-Verstarkung, wobei der Puls innerhalb des Multipass-Verstarkers nur
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noch zweimal den Kristall passiert. Als Verstarkermedium wird in beiden Fallen
ein gepumpter Titan-Saphir-Kristall verwendet.

Der resultierende Laserpuls besitzt mit einer Wellenlange von 800 nm, einer
Pulsdauer von ~120 fs und einer Wiederholungsrate von 1 kHz eine

Durchschnittsleistung von ~1,8 Watt.

Pumplaser
Spectra Physics Oszillator — KMLabs
— Millennia
(5W bei 527 nm)
Pulskompressor Pulsdehner
2-Pass _ regenerativer
) Verstarker Verstarker
) 7
Pumplaser Pumplaser
Spectra Physics — Merlin Spectra Physics — Merlin
(9W bei ~527 nm) (9W bei ~527 nm)

Abb. 3.7: Laseraufbau an der Beamline 5.3.1 der Advanced Light Source
in Berkeley, Kalifornien. Das Splitfire Verstarkersystem von
Positive Light besteht aus einem regenerativen und einem 2-
Pass Verstarker.
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Der Aufbau

Einleitend wurde bereits darauf hingewiesen, dass die hier vorliegende Arbeit
sich aus einer Vielzahl von vorangegangen Experimenten entwickelt hat. Im
Gegensatz zum Messen der Auger-Elektronen wurden bei friheren
Experimenten die nach der Photoionisation entstandenen, unterschiedlich
geladenen lonen in Abhangigkeit der Photonenenergie im Rodntgenbereich
bestimmt. Hierflir wurden gepulste elektrische Felder verwendet, wodurch sich
allerdings eine Einschrankung in der Messung der Flugzeiten ergab. Die
Weiterfihrung dieses Experimentes sollte eine genauere Untersuchung der
dynamischen Vorgange in Atomen ermdglichen, wobei sich eine zu grolle
Anderung in der Flugzeit der Teilchen als sehr stérend erweisen wirde. Aus
diesem Grunde werden in dem hier beschrieben Experiment an Stelle von
lonen die sehr schnellen Auger-Elektronen gemessen. Fir eine unabhangig
von der Emissionsrichtung effiziente Detektion der Auger-Elektronen werden
magnetische Felder eingesetzt, durch welche die Flugzeiten der Auger-
Elektronen nur minimale Veranderungen erfahren. In dem nachfolgenden
Kapitel sollen die relevanten Komponenten im Aufbau erldutert und die fur die

Durchfuhrung erforderlichen technischen Hilfsmittel beschrieben werden.
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4.1 Das Spektrometer

Die Auger-Elektronen werden mit einem Flugzeitspektrometer gemessen, in
welchem sich am Ende einer feldfreien Rohre der Detektor befindet. In
Abbildung 4.1 ist das Prinzip eines Flugzeitspektrometers schematisch
dargestellt. Im Reaktionsort entstehen die geladenen Teilchen, die innerhalb
der Beschleunigungszone durch elektrische Felder beschleunigt werden. Nach
der Beschleunigung durchlaufen die geladenen Teilchen eine feldfreie Strecke
L, bevor sie vom Detektor registriert werden. Die Geschwindigkeit der Teilchen

ist proportional zur Ladung der Teilchen und antiproportional zu deren Masse:

v a (4.1)
m
2 v v
le L »l
e et e
/ N N — _ Detektor
Reaktionsort Beschleunigungs- feldfreie , Driftréhre”
Zone

Abb. 4.1: Prinzip eines Flugzeitspektrometers

Es wurde bereits erwahnt, dass in vorangegangenen Experimenten
verschieden geladene lonen nach einer Innerschalen lonisation gemessen
werden sollten. Dies erforderte gepulste, elektrische Felder innerhalb der
Beschleunigungszone, um eine Trennung der lonen nach ihrer Ladung zu
ermoglichen. Ein Aufbau mit elektrischen Absaugfeldern ist in der Arbeit von
Ralf Schriel [22] zur Innerschalen-Photoionisation des Kaliumatoms zu finden.
Die Messung der verschiedenen geladenen lonen erwies sich in der
Durchflhrung als kompliziert und der entstandene Kaliumdampf zerstorte die

Oberflache des Detektors nach sehr kurzer Zeit. Hauptsachlich aus dem
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zweiten Grund sollte das Experiment nicht mehr mit einem lonendetektor,
sondern durch das Messen von Auger-Elektronen verwirklicht werden. Dies
ermoglichte das Weglassen elektrischen Felder, erforderte jedoch weitere
Uberlegungen Uber das effiziente Einfangen der Auger-Elektronen, welche
durch eine K-Schalen-Vakanz im Kaliumatom eine kinetische Energie von
~3000 eV besitzen und von der Kaliumquelle in alle Raumrichtungen emittiert
werden. Eine sehr effektive Methode ist durch das Verwenden von
inhomogenen magnetischen Feldern gegeben. Eine spezielle Feldgeometrie
ahnelt der eines Flaschenhalses, woraus sich auch der Name ,magnetische
Flasche® ableitet. Die ersten Angaben zu einem Magnetic bottle time of flight
photoelectron spectrometer (MBPES) wurden 1982 von Kruit and Read
eingefuhrt [29]. Sie nutzten die Fahigkeiten von stark inhomogenen
Magnetfeldern, Elektronen adiabatisch entlang der Magnetfeldlinien in die
Driftrdhre zu fuhren. Im Bereich der Driftrohre wirkt ein sehr schwaches und
konstantes Magnetfeld, welches die Elektronen in die Richtung des Detektors
leiten. Da fur Flugzeitbestimmungen geladener Teilchen die Driftréhre ein
feldfreier Raum sein sollte, stellt sich nun die Frage, wie sich die Flugzeit unter

Beeinflussung eines magnetischen Feldes andert.

&7

Abb. 4.2: Schematische Darstellung der Schraubenbahn eines bewegten
Elektrons mit der Geschwindigkeit v, das unter einem Winkel in

ein adiabatisch wechselndes Magnetfeld B eintritt. [30]

Nachfolgend sollen einige Abschatzungen Uber die Wirkung des Magnetfeldes

auf die Geschwindigkeit eines Elektrons gemacht werden, wobei das Elektron
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unter einem Winkel 6; mit einer longitudinalen Geschwindigkeit v-cos6; von dem
Reaktionsort in Richtung der z-Achse emittiert wird. Auf eine exakte
Berechnung der resultierenden Flugzeiten unter Berlcksichtigung der
wirkenden Magnetfelder kann im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter
eingegangen werden Interessierte Leser finden in einem Paper von
Cheshnovsky aus dem Jahr 1987 [31] eine umfassende Darstellung. Die
Anderung des Magnetfeldes in z-Richtung wird als adiabatisch angenommen,
womit gemeint ist, dass wahrend eines Umlaufs des Elektrons um die
Magnetfeldlinien sich die Starke des Magnetfeldes nur minimal &ndert. Diese
Annahme impliziert einen Winkel ©:; zwischen der z-Achse und dem

Geschwindigkeitsvektor des Elektrons, welcher gegeben ist durch

sin; B, 1)
sin 6, B, '

Bi beschreibt das initialisierende starke Magnetfeld, welches in ein schwaches
homogenes Magnetfeld B; Ubergeht. Durch den Ubergang in das schwache
Magnetfeld werden sowohl die transversale als auch die longitudinale
Geschwindigkeitskomponenten formiert. Da die totale Geschwindigkeit erhalten

bleibt, ergibt sich fir die longitudinale Geschwindigkeit:

Vy end = Vinitial \/(1 - % sin’ 9|J (3.2)

Die in der Kaliumquelle entstehenden Auger-Elektronen besitzen eine

2

kinetische Energie von ~3000 eV, was nach Ezémv einer

Anfangsgeschwindigkeit von Vinita = 32,46:10° mi/s entspricht. Das starke
Magnetfeld in Quellenndhe wurde durch einen Permanentmagneten mit einer
magnetischen Feldstarke von 3000 Gaul’ (= 0,3 Tesla) erzeugt. Das schwache
Magnetfeld wurde mit Hilfe einer Spule erzeugt, welche aulerhalb der
Vakuumkammer Uber die Driftrohre des Spektrometers geschoben wurde. An

der Spule wurde eine Spannung von ~15 V angelegt, wodurch ein Strom von
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~5 A durch sie floss. Die daraus resultierende magnetische Feldstarke betrug
~100 Gaul’. Bei einem Winkel 6; = 180°, genau wenn das Elektron in die dem
Detektor entgegengesetzte Richtung emittiert wird, ergibt sich eine
=0,978 v,

intial *

longitudinale Endgeschwindigkeit von v Demzufolge andert

z,end
sich, egal in welche Raumrichtung die Auger-Elektronen emittiert werden, die
Geschwindigkeit der Elektronen in Richtung des Detektors um maximal 3,2%.
Aus der geringen Geschwindigkeitsdnderung ergibt sich eine ebenfalls geringe
Anderung in den Flugzeiten der Elektronen. Diese Abweichungen sind jedoch
so klein, dass flr feste Auger-Energien in den Flugzeitspektren (siehe Kapitel

5) ein definierter Peak auftaucht.
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Abb.4.3: (oben) Aufbau eines TOF  Spektrometers  mit
Permanentmagneten und Spulenmagneten. Eine typische
Elektronenflugbahn ist schematisch eingezeichnet. (unten)
logarithmische Darstellung der magnetischen Feldstarken
von Permanent- und Spulenmagneten (rot und rosa), sowie
die Uberlagerung beider (griin) in Abh&ngigkeit von dem
Abstand zur Reaktionszone.
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4.2 Der Detektor / Multi-Channel-Plates

Das Detektieren der Auger-Elektronen wird mit Hilfe eines Sekundarelektronen-
Vervielfacher vorgenommen. Hierfur wird eine Anordnung von Mikro- oder
Multi-Kanal-Platten (englisch: Micro/Multi-Channel-Plates; MCP) verwendet.
Wie der Name bereits vermuten lasst, bestehen MCPs aus vielen zueinander
parallel angeordneten Kanalen, in denen ein eintreffendes Elektron verstarkt
wird. Die Wirkungsweise eines solchen Elektronenverstarkers ahnelt der eines
Photomultipliers (siehe z.B. Gerthsen S.422). Die Kanale bestehen aus
Bleiglasréhren, deren Innenseite mit einem Material mit geringer Austrittsarbeit
beschichtet ist. Die Elektronenkanale haben einen Durchmesser von 10-100
Mm [32] und sind in einem Winkel von ~8° zur Oberflache angeordnet. Der
Durchmesser der MCPs variiert von 25-120 mm. Eine Angabe Uber die
Effizienz eines Multi-Channel-Plates wird jedoch nicht tGber die Grole allein,
sondern Uber das Verhaltnis von aktiver Flache (gemeint ist hiermit die Flache
aller Kanal6ffnungen) zur Gesamtflache bestimmt. Dieses Verhaltnis wird open
area ratio (OAR) genannt und betragt je nach Starke der Kanalwande zwischen
50 und 70%. Durch die technisch schwierigen Herstellungsverfahren steigt mit
immer besser werdenden OAR auch der Preis der Multi-Kanal-Platten. Ein
weiteres Mal fiur die Effizienz eines MCPs ist das so genannte L/D-Verhaltnis
(englisch: length to diameter ratio). Je kleiner das Verhaltnis von Lange zu
Durchmesser eines MCPs ist, desto dicker und stabiler ist dieses. In dem hier
beschriebenen Experiment wurden MCPs von Burle [33] mit einem
Durchmesser von 50 mm und einem L/D-Verhaltnis von 40:1 verwendet.

Die Oberflache der MCPs ist mit einer CrNi-Legierung beschichtet, an welcher
eine Spannung angelegt werden kann. Je nach Hersteller kann die angelegte
Potenzialdifferenz zwischen Vorder- und Ruckseite der MCPs zwischen 800
und 1400 Volt betragen. Der Widerstand zwischen den beiden Stirnseiten des

Multi-Channel-Plates liegt in einer GréRenordnung von einigen 10-100 MQ.
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Kanéle

Sekundar-
elektronen

Abb. 4.4: (links) Schematische Darstellung eines Multi-Channel-Plates.
(rechts) Ablauf einer Elektronenvervielfachung in einem Kanal
des Plates. Zwischen der Vorder- und der Rickseite des
Plates ist eine Spannung Vp zur Erzeugung der
Elektronenlawine angelegt. [33]

Abbildung 4.4 zeigt die Erzeugung einer Elektronenlawine innerhalb eines
Kanals. Das Primarelektron trifft auf den Kanal, in welchem es an der
Kanalwand ein weiteres Elektron ausldst. Durch die Abschragung der Kanale
wird ein Zuruckstreuen der Elektronen zur MCP Oberflache verhindert und das
entstandene Sekundarelektron trifft erneut auf die Kanalwand. Die zwischen
den Elektroden angelegte Spannung beschleunigt die Elektronen jeweils auf
die zur Sekundarelektronenerzeugung notige Energie. Dieser Vorgang setzt
sich mit jedem produzierten Elektron fort, wodurch innerhalb des Kanals eine
Elektronenlawine entsteht. Die Vervielfaltigungsrate einer Platte liegt in einem
Bereich von 10° [34] mit einer Zeitauflésung von wenigen 100 ps. In den
meisten Fallen werden mehrere MCPs hintereinander verwendet, wodurch eine
noch groRere Elektronenausbeute erreicht wird. Typisch sind die Anordnungen
von 2 oder auch 3 Platten, wobei diese deckungsgleich, jedoch zueinander
gedreht, angeordnet werden (siehe Abbildung 4.5). Die Anordnung von zwei
Plates wird Chevron- Anordnung und die von drei Plates wird Z-Anordnung
(englisch: z-stack) genannt. Durch die Verknupfung der Plates wird eine
Elektronenvervielfachung der Ordnung 10’ und héher erzielt. Fir die weitere

Auswertung der verstarkten Elektronen dienen Anoden, aus welchen mittels
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RC-Gliedern die durch die Elektronen entstandenen Signale ausgekoppelt
werden kdnnen.

Je nachdem, ob eine Messung der reinen Flugzeit oder eine ortsaufgeloste
Messung fir das Experiment erforderlich ist, werden verschiedene Anspriiche
an die Anode gestellt. Fur eine ortsauflésende Messung werden haufig CCD-
Kameras, Fluoreszenzschirme oder auch Verzégerungsdraht-Anoden
(englisch: Delayline-Anode [35]) verwendet. Unabhangig davon; ob bei
Experimenten eine sehr gut aufgeloste Orts- oder Flugzeitmessung
durchgefuhrt werden soll, sind die Anforderung an das Detektorsystem sehr
hoch. Dieses sollte sich im Wesentlich durch eine schnelle Signalverarbeitung,
einer Einsatzfahigkeit in einem grolen Energiebereich, auch fir
unterschiedliche Reaktionsteilchen und einer Eignung fir Ultrahochvakuum
auszeichnen. Die Charakteristika der MCPs weisen eine gute Ubereinstimmung
mit den technischen Anforderungen an ein Detektorsystem auf.

Eine einfache Detektoranordnung besitzt eine Metallplattenanode, welche kurz
hinter dem letzten MCP angebracht ist und zu der Rickseite des letzteren
MCPs nochmals eine Potenzialdifferenz von wenigen hundert Volt aufweist. Die
auf die Metallanode treffende Elektronenlawine sowie die Signale von den

MCPs werden mittels RC-Gliedern ausgekoppelt.
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Abb.4.5: Um die Elektronenverstarkung in den
MCP’s zu erhohen, werden die Platten
deckungsgleich, jedoch zueinander gedreht
angeordnet. Man unterscheidet zwischen
einer Chevron- oder Z-Stack Anordnung.
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Abb. 4.6: schematische Darstellung einer Elektronenlawine in einem
Kanal des MCPs mit anschlief3ender Signalauskopplung. [36]

Im Gegensatz zu dem in Abbildung 4.5 dargestellten Aufbau eines
Detektorsystems wurde in diesem Experiment das Signal von der Mitte der
Anode mittels eines SMA-Steckers (englisch: SubMiniature version A -
connector) gewonnen. Dadurch kann eine Minimierung der Elektronlaufzeiten
auf der Anode erzielt werde, da die Elektronen maximal eine Strecke von
einmal dem Radius zurtcklegen mussen. Eine weitere Besonderheit in dem
hier beschriebenen Detektorsystem war der Einbau einer zweiten Metallanode.
Um Missverstandnisse zu vermeiden wird im folgenden die Anode, von welcher
das Signal mittel eines SMA-Steckers genommen wird, als Signalanode und
die Anode, welche sich direkt hinter den MCPs befindet und auf welche die
Elektronenlawine trifft, als Metallanode bezeichnet. In Abbildung 4.6 ist
schematisch ein Querschnitt des verwendeten Systems dargestellt. Zwischen
der Metall- und der Signalanode befindet sich eine diinne Schicht Kaptonfolie.
Kaptonfolie weist eine elektrische sowie mechanische Stabilitdt in einem
groRen Temperaturbereich (-269°C bis 400°C) auf, wodurch sie vielseitig in der
Industrie und in der Wissenschaft eingesetzt wird. Des Weiteren bietet die
Kaptonfolie eine sehr gute Isolation gegen hohe Spannungen. Zwischen der
Metall- und der Signalanode wirkt die Folie als ein Dielektrikum. Dies ist
erforderlich, da an den MCPs und der Metallanode sehr hohe Spannungen
anliegen, welche sonst einen Kurzschluss mit der geerdeten Vakuumkammer
hervorrufen koénnten. Durch die kapazitive Kopplung des Signals mittels

Kaptonfolie auf die Signalanode kann diese auf sehr niedriger Spannung
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liegen. Des Weiteren ist um das Detektorsystem eine Box gebaut, welche aus
Grinden der Abschirmung geerdet, beziehungsweise auf das gleiche Potenzial

wie die Vakuumkammer gebracht wurde.

Multi-Channel-Plates

geerdete Detektor-

/ abschirmung

Kapton-
folie

Keramik-

isolierung

SMA-Stecker

Abb. 4.7:  Schematischer Aufbau des verwendeten Detektorsystems.
Die MCPs (rot) befinden sich in einer Chevronanordnung.
Zwischen der Metallanode und der Signalanode ist eine
dinne Kaptonfolie (schwarz) zu erkennen. Der
Ausgangspuls wird mit Hilfe eines SMA-Steckers von der
Signalanode gewonnen.

Wahrend des Experimentes wurden mehrfach die Spannungen der MCPs und
Anoden verandert, um eine moglichst effiziente Elektronennachweis zu
erzielen. Um ein Bedampfen der MCPs zu verhindern, musste darauf geachtet
werden, dass an der Vorderseite des Detektors eine leicht positive Spannung
von ~50 V anlag. Die sehr schnellen Elektronen werden durch diese geringe
positive Spannung kaum beeinflusst. Es zeigte sich jedoch, dass bei
zunehmender Energie der Rontgenphotonen im Flugzeitspektrum neben dem
stark ausgepragten Peak, hervorgerufen durch die Auger-Elektronen, ein
weiterer, schwacher Peak erschien. Dieser Peak hat seinen Ursprung in den
aus der K-Schalen-lonisation entstandenen langsamen Photoelektronen. Durch
die steigende Rontgenenergie erhalten die Photoelektronen beim Verlassen
des Atoms immer mehr kinetische Energie, wodurch ein Wiedereinfang der
Elektronen in das Atom unwahrscheinlicher wird. Auf Grund der zusatzlich an

der Detektorvorderseite angelegten positiven Spannung werden die
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Photoelektronen in Detektorrichtung beschleunigt, und zahlen somit als echte
Ereignisse bei der Auswertung der Flugzeiten.

Da es in dem hier beschriebenen Experiment auf das Messen der
Elektronenraten in Abhangigkeit der Rdntgenenergie ankommt, wirde das
Detektieren der langsamen Photoelektronen zu einer Verfalschung der
Ergebnisse fihren. Um die Auger-Elektronen von den Photoelektronen zu
isolieren, wurde an der Detektorvorderseite eine leicht negative Spannung
angelegt. Somit ergab sich allerdings wieder das Problem, dass die
Kaliumionen die Moglichkeit hatten auf die Detektoroberflache zu treffen und
diese zu bedampfen. Dieses Problem konnte durch Anlegen elektrischer Felder

am Eingang des Spektrometers geldst werden.

Spannungen
[V]
MCP Front -50 - -200
MCP Back 2100 - 2300
Metallanode | 2300 — 2500

Die Verwendung unterschiedlicher Spannungen den Multi-Channel-Plates und
den Anoden ermoglichte eine zeitlich stabile Durchfiihrung des Versuches,
ohne Gefahr zu laufen, Komponenten des Detektors oder der Vakuumkammer

zu zerstoren.

4.3 Die Kaliumquelle

Kalium ([Ar}4s') gehort zur Gruppe der Alkalimetalle, welche im
Periodensystem in der ersten Hauptgruppe angeordnet ist. Im Gegensatz zu
dem Edelgas Argon besitzt Kalium nach dem Bohrschen Atommodell eine
weitere Elektronenschale, auf welcher sich ein zusatzliches Elektron, das

Valenzelektron, befindet. 1807 wurde das Kaliummetall erstmals von dem



66 KAPITEL 4

englischen Chemiker Sir Humphry Davy (1778-1829) bei einer Elektrolyse von
Atzmetallen hergestellt. In der Anfangszeit wurde das Alkalimetall aus
Pottasche gewonnen, wodurch ihm der auch heute noch im Englischen und
Franzosischem gangige Name Potassium gegeben wurde. Der deutsche
Begriff Kalium wurde bereits 1796 durch den deutschen Chemiker Klaproth
(1743-1817) eingefiihrt und hat seinen Ursprung in der arabischen Sprache (al
gali = Asche, aus Pflanzenasche gewinnbar). Neben dem stabilen, zu 93% in
der Natur vorkommenden *°K existieren noch weitere Kaliumisotope. Zum
Beispiel wird das radioaktive “°K, welches in den meisten biologischen und
terrestrischen Stoffen vorkommt, zur Altersbestimmung von kaliumhaltigen
Mineralien herangezogen. Auf Grund des einen, in der aullersten Schale
befindlichen, Valenzelektrons besitzen Alkalimetalle die chemische Eigenschaft
mit den meisten Nichtmetallen fast sofort zu reagieren. Bei Bertihrung mit Luft
verliert daher das sonst silberblau glanzende Metall sofort seinen Glanz, da es
mit den Sauerstoffatomen in der Luft zu Kaliumoxid reagiert. Deswegen wird
Kalium oft in Petroleum oder Sicherheitsglasern aufbewahrt. Kommt Kalium mit
Wasser in Berlhrung, gibt es eine stark exotherme Reaktion, bei welcher sich
das Kalium entzlindet und unter violetter Flammenfarbung zu Kaliumhydroxid
(KOH) und Wasserstoff (H) verbrennt.

2K+2H,0 —» 2KOH+H, (4.2)

Alkalimetalle, somit auch Kalium, sind die reaktionsfahigsten aller Metalle und
kommen aus diesem Grund in der Natur nur in gebundenen Zustanden vor. Die
Gewinnung von Kalium wird heute nicht mehr mittels Elektrolyse durchgefihrt,
sondern viel mehr durch Umsetzung von Kaliumsalzen wie Kaliumchlorid oder
Kaliumfluorid. Eine groRe Verwendung finden die wasserloslichen Kaliumsalze,

speziell das Kaliumsulfat, als Dingemittel in der Agrarwirtschaft.
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39
Kennwerte von ;oK

Ordnungszahl 19
Atomare Masse 39,0983
Atomradius (berechnet) 220 (243) pm
Dichte 856 kg/m>
Schmelzpunkt 336,53 K (63,38 °C)
Siedepunkt 1032 K (759 °C)
Molares Volumen 45,94-10°° m*/mol
Spezifische
Warmekapazitat 757 JikgkK)
Elektrische Leitfahigkeit 13,9-10° S/mll
1. lonisierungsenergie 4,341 eV

Abb. 4.8: wichtigste Eigenschaften von Kalium [37]

Wahrend des Versuches wurde das stabile **K verwendet, welches bei
Zimmertemperatur in fester Form vorliegt. Da der Schmelzpunkt von Kalium bei
63,38 °C liegt, stellt die Produktion des fur das Experiment erforderlichen
Kaliumdampfes kein Problem dar. Bereits in den frGheren Versuchen wurde ein
Kaliumofen konstruiert [22], in welchem unter variabler Temperaturanderung
ein konstanter Gasstrahl aus Kaliumatomen gebildet wurde. Durch die oben
aufgefiihrten chemischen Eigenschaften von Kalium ist leicht die Problematik
beim Bau einer solchen Kaliumquelle zu erkennen, da das Kalium beim Offnen
der Kammer nicht mit Luft in Berlhrung kommen darf. Daher sollte die
Méglichkeit bestehen, den Ofen vor dem Offnen der Kammer zu verschlieRen,
um weitere Reaktionen des Kaliums zu vermeiden. Das vorangegangene
Modell des Kaliumofens besal} aus diesem Grund ein von aul3en zugangliches
Ventil. Der Ofen besteht aus einem thermisch sehr gut leitfahigen Material,
durch welches die von den Heizstaben produzierte Warme gut in das Innere
des Ofens gelangen kann. Die Tatsache, dass das Ventil zum SchlieRen des
Ofens von auf3en erreichbar sein soll, hat zur Folge, dass sich die komplette
Kaliumquelle auf3erhalb der Vakuumkammer befinden muss. Der Kaliumdampf

wird dann mittels eines Strahlrohrs in die Wechselwirkungszone geleitet. Sehr
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viel der vom Ofen produzierten Warme geht auf Grund der guten Leitfahigkeit
des Ofenmaterials an die Umgebung aufierhalb der Kammer verloren. Um den
hohen Warmeverlust zu vermeiden ist es demnach ratsamer, die Kaliumquelle
ebenfalls im Vakuum zu betreiben. Somit ergab sich eine Veranderung im
Modell des Kaliumofens (Abb. 4.8), wodurch sich erneut die Problematik, dass
das Kalium dann mit dem Sauerstoff in der Luft reagiert, stellte. Um diese
Reaktion zu vermeiden, wurde die Vakuumkammer vor dem Offnen mit Argon
befiillt. Argon ist unwesentlich schwerer als Luft, was bei kurzzeitigem Offnen

der Kammer Reaktionen zwischen Kalium und Sauerstoff verhindern kann.

Reaktionszone

Abb. 4.9: Das Ofenmaterial besteht aus Kupfer, welches die Warme sehr
gut leitet. Aus der Kaliumampulle tritt der Kaliumdampf durch eine
Roéhre in die Reaktionszone. Der duflere Zylinder ist an einem
Arm befestigt, an welchem auch der Permanentmagnet fur die
magnetische Flasche befestigt ist, wodurch eine konstante
Distanz zwischen Magnet und Reaktionszone gewahrleistet ist.

Grundsatzlich besteht der Ofen aus einem inneren und einem &uferen
Zylinder, die beide aus Kupfer gefertigt sind. Kupfer wurde auf Grund seiner
nicht magnetischen Eigenschaften als Ofenmaterial gewahlt. Der &ulere
Zylinder ist an einer Aufhangung befestigt, an welcher sich aullerdem der
Permanentmagnet zum Erzeugen der magnetischen Flasche befindet. Diese
Anordnung ermaoglicht einen konstanten Abstand zwischen

Permanentmagneten und Ofen, wodurch eine gleich bleibende Position der
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Wechselwirkungszone im Magnetfeld garantiert ist. Die zusatzlich auf dem
auReren Zylinder angebrachte Kappe ermdglicht einen exakten Uberlapp von
Rontgen- und Laserstrahlung mit dem Gasstrahl und verhindert das
Abdampfen des Kaliums in die Vakuumkammer. Der innere Zylinder enthalt die
Kaliumampulle und ist von einer Heizdrahtspirale umgeben. Ein réhrenférmiger
Aufsatz sorgt fur einen gleichmaRigen Strahl des Kaliumgases, welches direkt
in die Wechselwirkungszone geleitet wird. Mit Hilfe von Thermoelementen
konnte die Temperatur an verschiedenen Stellen des Ofens wahrend des
gesamten Experimentes kontrolliert werden. Hierbei wurde die Temperatur am
Permanentmagneten sehr genau beobachtet, da bei zu hoher Temperatur eine
Entmagnetisierung des Magneten die Folge ware. Das Kaliummetall wurde in
einer Glasampulle geliefert, welche in dem Ofen befestigt wurde. Kurze Zeit
bevor das Experiment begann musste die Spitze der Ampulle abgebrochen
werden. Um eine vorzeitige Reaktion des Kaliums zu vermeiden wurde dieser
Vorgang in einem Atmospharenbeutel, gefullt mit Argongas, durchgefuhrt.

Der durch den Heizdraht flieRende Strom wurde so eingestellt, dass im Ofen
eine konstante Temperatur von 250-260°C herrschte. Durch die nachfolgende
Tabelle kann der Dampfdruck von verschiedenen Elementen bei definierten
Temperaturen bestimmt werden. Demzufolge besitzt Kalium bei einer
Temperatur von 250°C einen Dampfdruck von 7:10”° bar. Allerdings entspricht
dieser Druck nicht dem gleichen Druck wie er an der Stelle herrscht, an welcher
die Rontgen- und Laserstrahlen auf das Kaliumgas treffen. Direkt fur die
Wechselwirkungsregion muss ein mindestens 10mal geringerer Druck
angenommen werden. Genaue Aussagen konnen dazu allerdings nicht

gemacht werden, da eine direkte Messung des Druckes nicht mdglich war.
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Abb. 4.10: Dampfdruck fir Kalium in Abhangigkeit der Temperatur in Grad
Celsius [38]

4.4 Die Vakuumkammer

Bei Experimenten im atomaren Bereich kommt es haufig darauf an, dass die zu
untersuchende Probe in Gasform vorliegt. Winschenswert ist es hierbei, dass
unerwinschte StoRe zwischen den Atomen, Molekulen und Elektronen (z.B. im
Restgas) so gering wie moglich gehalten werden, um eine Aussage Uber die
stattgefundenen Reaktionen treffen zu kdénnen. Eine fehlerfreie Realisierung
der Experimente ist aus diesem Grund nur bei sehr gutem Vakuum mdglich.
Ein gutes Vakuum kann auf unterschiedliche Arten erzielt werden, erfordert
jedoch in jedem Fall sehr starke Pumpen, die haufig fur eine langere Zeit vor
dem Beginn des Experiments die Kammern ,leer pumpen missen. Wahrend
des hier beschriebenen Experimentes wurde mit 3 verschiedenen Pumpen
gearbeitet. Eine Turbopumpe von Varian (“turbo-V-250") mit einer
Pumpvolumen von ~250 Litern pro Sekunde befand sich in der Nahe des

Detektors, um ein stérungsfreies Arbeiten der MCPs zu garantieren. Zwei
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weitere Turbopumpen der Firma Alcatel befanden sich in der Nahe der
Reaktionszone. Hierbei handelte es sich um eine 400 Liter (ACT400) und eine
80 Liter (ACT80) Turbopumpe.

Die Vakuumkammer besteht aus zwei Teilen, der Hauptkammer, in welcher die
Laser- und Rontgenstrahlen auf das Kalium treffen, und dem Spektrometer. Die
Hauptkammer besteht aus einem Kubus mit 25,4 cm Kantenlange, in welchem
sich die Kaliumquelle befindet. Das korrekte Einstellen der vertikalen und
horizontalen Position der Kammer in Bezug auf die Laser- und
Roéntgenstrahlung konnte durch Differenzialschrauben unterhalb der Kammer
ermoglicht werden. Der Uberlapp zwischen Laser- und Réntgenstrahlung
wurde mit Hilfe eines Spiegels vor dem Kubuseingang verwirklicht. Die
Rontgenstrahlung kann den Spiegel mittels eines Loches in dessen Mitte
durchschreiten, wahrend die Laserstrahlung, die in einem rechten Winkel zur
Roéntgenstrahlung auf den Spiegel trifft, von diesem in Richtung der Kammer
reflektiert wird. In der Kammer treffen die Strahlen auf die
Wechselwirkungszone, welche sich innerhalb der Ofenkappe, die eine Grolke
von 0,5 x 2 x 5 cm (Breite x Lange x Hohe) aufweist, befindet. Die tatsachliche
Wechselwirkungszone kann als punktférmig angenommen werden und befindet
sich direkt an der Position, wo der Kaliumdampf aus dem Zylinder austritt und
die Lichtstrahlen durch die Offnung in die Kappe eintreten. Das Spektrometer
befindet sich senkrecht zu der Wechselwirkungszone in derselben horizontalen
Ebene, wie auch die Laser- und Roéntgenstrahlung. Innerhalb der Kammer
herrschte wahrend des Experimentes ein Druck von 10 — 10 mbar. Auf der
Detektorseite am Ende des Spektrometers war der Druck in der Regel um eine
Ordnung groRer, was durch das Abschirmen des Kaliumgases mit Hilfe der

Schlitze und Gitter am Eingang des Spektrometers zu begriinden ist.
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Abb. 4.11: Dargestellt ist ein horizontaler Querschnitt der Vakuumkammer. Die
Rontgenstrahlen werden in die Reaktionszone geleitet. Die
Reaktionszone befindet sich im Fokus des 800 nm Laserstrahls.

4.5 Die Photonenquelle

Eine Vielzahl atomphysikalischer Experimente hangt von der Erzeugung
hochenergetischer Photonen ab, welche je nach erforderlichem Spektrum
mittels unterschiedlicher Techniken entstehen kénnen. Linienspektren haben
haufig ihren Ursprung in Gasentladungen, wahrend kontinuierliche Spektren
beim Erhitzen von Metallen auftreten. Ende der 50er Jahre wurde eine weitere
Maglichkeit entdeckt, um eine kontinuierliche, elektromagnetische Strahlung mit
hoher Intensitat und grof3er Photonenausbeute zu erzeugen. Diese, in einem
Kreisbeschleuniger entstehende, Synchrotronstrahlung besitzt ein breites
Intensitatsspektrum, welches vom Infraroten bis hin  zur harten
Rontgenstrahlung reicht. Eine Besonderheit der Synchrotronstrahlung ist ihre
enorme Helligkeit Uber den kompletten Frequenzbereich, wodurch sie sogar

heller als die in der Sonne erzeugte elektromagnetische Strahlung ist.
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THE ELECTROMAGNETIC SPECTRUM
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Abb. 4.12: Darstellung des elektromagnetischen Spektrums in Abhangigkeit der
Wellenlange, Frequenz und Energie. [39]

Synchrotronstrahlung wird von geladenen, hochenergetischen Teilchen
emittiert, die in Synchrotronanlagen auf Kreisbahnen gezwungen werden.
Typischerweise bestehen solche Synchrotronanlagen aus einer Teilchenquelle,
einem Linearbeschleuniger, einem Beschleunigerring und einem Speicherring.

In der Teilchenquelle werden Elektronen oder Positronen erzeugt und mit Hilfe
des Linearbeschleunigers auf eine Geschwindigkeit von annahernd 99,9% der
Lichtgeschwindigkeit beschleunigt. Von dem Linearbeschleuniger gelangen die
sehr schnellen Teilchen mit einer Energie von rund 50 MeV in einen weiteren
Beschleuniger, dem Kreisbeschleuniger, in welchem sie durch elektrische und
magnetische Felder auf Energien von einigen GeV beschleunigt werden.
AnschlielRend werden die geladenen Teilchen in den Speicherring injiziert, in
welchem sie auf einer konstanten Kreisbahn umlaufen und dabei die
Synchrotronstrahlung emittieren. In der Advanced Light Source (ALS) in
Berkeley, Kalifornien, werden die Teilchen durch eine Elektronenkanone
erzeugt und gelangen mit einer Energie von 1,5 —1,9 GeV in den &aufleren
Speicherring, der einen Durchmesser von 60 Meter hat. Die grofen

Durchmesser bei Synchrotronringen sind bestimmt durch die hohen
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Geschwindigkeiten der Elektronen und die begrenzte Feldstarke der

Ablenkmagneten.
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Abb. 4.13: (links) Dargestellt ist die Abstrahlcharakteristik beschleunigter
Teilchen mit annahernder Lichtgeschwindigkeit an einem
Ablenkmagneten. Unten ist der daraus resultierende
Photonenstrom in  Abhangigkeit der Photonenenergie
abgebildet. (rechts) Strahlgang eines beschleunigten Elektrons
mit annahernder Lichtgeschwindigkeit durch einen Undulator.
Der daraus resultierende Photonenstrom ist in dem Bild
darunter angedeutet. [40]

Die magnetischen Felder der Ablenkmagnete induzieren eine Lorentzkraft,
welche fir eine Richtungsanderung der beschleunigten Elektronen
verantwortlich ist. Die Elektronen emittieren dann tangential zu lhrer
Beschleunigungsrichtung eine elektromagnetische Strahlung, deren Frequenz
mit der Umlauffrequenz w eines geladenen Teilchens auf einer Kreisbahn mit

dem Radius R Ubereinstimmt:

\%
0 = —
R

v = Geschwindigkeit des Teilchens
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Fur Elektronen mit anndhernder Lichtgeschwindigkeit liegen nach Gleichung
4.3 die Umlauffrequenzen im MHz-Bereich. Erstaunlicherweise erfolgt die
Abstrahlung in einem Synchrotron bei sehr viel hdheren Frequenzen. Dies ist
eine Folge der relativistischen Eigenschaften von Teilchen, welche bei
annahernder Lichtgeschwindigkeit eine kegelformige Abstrahlcharakteristik
aufweisen. Durch die hohe Geschwindigkeit ergibt sich fur den Beobachter eine
veranderte Laufzeit des Elektrons, wodurch dieses mit einer hdheren Frequenz
abstrahlt.

Durch das Abstrahlen der elektromagnetischen Strahlung verlieren die
Elektronen bei einem Umlauf bis zu einem Prozent ihrer Energie. Um die
Elektronen trotzdem auf einer konstanten Kreisbahn, welche durch den Radius
des Speicherringes vorgegeben ist, zu halten, muss ihnen die verloren
gegangene Energie wieder zugefuhrt werden. Dies geschieht durch elektrische
Felder, in denen die Elektronen periodisch beschleunigt werden. Es entstehen
die fur ein Synchrotron typischen Elektronenpakete (bunches). Der Betrieb von
Synchrotronanlagen erfolgt in verschiedenen Modi, bei welchen die Anzahl der
Elektronenpakete und der induzierte Teilchenstrom variieren. Bei einem
Multibunch-Modus an der ALS in Berkeley existieren ~300 Elektronenpakete
(,Buckets®), die mit jeweils 2 ns Abstand platziert sind. 276 der 328 Buckets
sind gleichmaRig befullt und weisen direkt nach der Befillung des
Speicherringes eine Strom von 1,4 mA auf. 72 ns hinter dem 276ten, gering
befiillten Bucket, befindet sich der ,Camshaft’. Der Camshaft besteht aus
einem Elektronenpaket, welches im Gegensatz zu den restlichen einen
hdéheren Strom, ~10 mA, besitzt. Die starkere Beflllung des Camshafts ist
daflr verantwortlich, dass das Signal des Camshafts im Gegensatz zu dem der
Multibunches wesentlich schneller abnimmt. Typischerweise betragt die
Lebensdauer eines Elektronenstrahls im Multibunch-Modus bis zu 8 Stunden.
Des Weiteren kann die ALS in einem Single- oder Doublebunch-Modus
betrieben werden. In dem Speicherring befinden sich dann entweder nur ein
oder zwei sich gegenuberliegende Elektronenpakete. Diese erhalten beim
Befullen des Ringes einen wesentlich hdheren Strom, ~20 mA, was jedoch die

Lebensdauer auf 30-90 Minuten beschrankt.
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Beamline 5.3.1

Diagnostic
~beamline €

Abb. 4.14: Synchrotron an der Advanced Light Source in Berkeley, Kalifornien [40]

Die Strahlung an der Advanced Light Source in Berkeley, Kalifornien wird nur
zum Teil durch Ablenkmagneten (englisch: bending magnet) erzeugt. Ein
groRer Teil der kurzwelligen Strahlung wird durch Undulatoren und Wiggler
erzeugt. Undulatoren bzw. Wiggler sind versetzt zueinander angeordnete
Magnete, in welchen der Teilchenstrahl durch die Lorentzkraft auf eine
wellenférmige Bahn gezwungen wird (siehe Abb. 4.12). Sie unterscheiden sich
hauptsachlich in ihrem Ablenkparameter K. Bei einem Wiggler ist der
Ablenkparameter grof3 (typisch K = 10) und sie weisen im Gegensatz zu einem
Ablenkmagneten eine deutlich erhdhte Strahistarke auf. Bei einem Wiggler
bleibt, ahnlich wie bei einem Ablenkmagneten, die Polarisation in der
Ablenkebene linear. Bei einem kleinen Ablenkparameter (typisch K < 1) spricht
man von einem Undulator. Undulatoren zeichnen sich durch einen enormen
Intensitatsgewinn aus. Passiert der Strahl zwei Undulatoren direkt
hintereinander, und sind diese in einem Winkel zueinander gedreht, so kann

die Polarisation des emittierten Lichtes von linear zu zirkular geandert werden.
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Beamline 5.3.1

Die ersten Entwurfe fir den Bau einer neuen Synchrotronanlage der dritten
Generation in Berkeley gehen auf das Jahr 1987 zurtick. Seit dem 22. Oktober
1993 konnen Wissenschaftler aus allen Landern der Welt an der ALS ihre
Forschungen an 36 verschiedenen Experimentierpunkten betreiben. Diese
Experimentierpunkte liegen an den Enden von Strahlrohren (englisch:
beamline), durch welche die an den Magneten emittierte Strahlung weitere
Modifikationen erhalten kann. Das hier beschriebene Experiment wurde an der
Beamline 5.3.1 durchgeflhrt. Die Strahlung wird durch einen Ablenkmagneten
im Speicherring erzeugt und kann mit Hilfe des Germanium-Kristall-
Monochromators an der Beamline in einem Energiebereich von 1,8-12 keV
variiert werden [41]. Bevor die Rontgenstrahlung zu dem Monochromator
gelangt, muss sie einen so genannten Chopper passieren. Der Chopper
besteht aus einer rotierenden Scheibe mit mehreren Lochern, durch welche die
Roéntgenstrahlen dringen kénnen. Durch das gleichmaRige Rotieren des
Choppers werden die Rontgenstrahlen mit einer Frequenz von 2 kHz zerhackt.
Eine Besonderheit dieser Beamline ist der Femtosekunden-Laser, welcher
zusatzlich zu der Synchrotronstrahlung eine Strahlung im Infraroten
produzieren kann. Diese Kombinationsmoglichkeit von Femtosekunden-
Laserpulsen mit hochenergetischer Rontgenstrahlung findet bei Experimenten

zur zeitlichen Auflésung von atomaren Vorgangen grof3e Anwendung.

Schutzkasten

Fokussier- variable Chopper Kristall-
spiegel Schlitze monochromator
Ablenk-J Experiment
o
| | |
I T 1
Om 12m 24 m

Abb. 4.15: schematische Abbildung des Verlaufs der Rontgenstrahlen
an der Beamline 5.3.1
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4.6 Datenaufnahme & Uberlagerung des

Rdntgen- und Laserpulses

Wichtigster Bestandteil des Experimentes ist die Datenaufnahme. Hierbei ist es
besonders wichtig eine Auswahl beziglich ,guter und ,schlechter Ereignisse
zu treffen. Unter einem ,schlechten® Ereignis versteht man zum Beispiel
detektierte Elektronen, die aus Reaktionen mit dem Restgas entstanden sind,
oder auch die bei der lonisation der K-Schale entstandenen Photoelektronen.
Die Wahl der richtigen Ereignisse wird durch eine Koinzidenz verschiedener
Parametern eines Experimentes realisiert und kann durch Verwendung
verschiedener, zeitlich sehr schnell reagierender, elektronischer Bauteile
ermoglicht werden. Im Falle von Flugzeitmessungen ist ein genaues Wissen
Uber den Startzeitpunkt und die verschiedenen auf dem Detektor eintreffenden
Ereignisse erforderlich, um eine Aussage Uber die Koinzidenz der Ereignisse
machen zu kdnnen.

Als echte Ereignisse sollen die eintreffenden Auger-Elektronen gewertet
werden, welche bei einer Reaktion der Rontgenphotonen des Camshafts mit
den Kaliumatomen entstehen. Als Startsignal fur die Flugzeitmessung wird ein
Puls des Camshafts verwendet, welcher bedingt durch den Umlauf des
Camshafts im Speicherring alle 656ns auftritt. Flir das Stoppsignal der
Zeitmessung wird der Puls eines eintreffenden Auger-Elektrons auf dem
Detektor verwendet. Um zu verhindern, dass Auger-Elektronen, die nicht vom
wirklichen Rontgenpuls erzeugt wurden, als ein scheinbar echtes Ereignis
registriert werden, wird eine Zeitspanne zwischen Start- und Stoppsignal
definiert, in welcher alle Ereignisse gemessen werden. Bei einer
Driftréhrenlange von 60 cm bendtigen Auger-Elektronen mit 3 keV kinetischer
Energie etwa 19 ns flir den Weg von der Wechselwirkungszone bis zum
Detektor. Diese Zeit gibt eine Begrenzung der Spanne zwischen dem Start-

und Stoppsignal.
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Ein Ziel dieses Experimentes war es, das Valenzelektron des Kaliumatoms mit
Hilfe des Lasers ins Kontinuum zu heben und die aus der anschlielRenden
Roéntgenionisation entstehenden Auger-Elektronen zu messen. Der Laser pulst
mit einer Wiederholungsrate von 1 kHz, was einer zeitlichen Differenz zwischen
zwei Pulsen von 1 ms entspricht. Damit flr diesen Experimentteil tatsachlich
nur jene Auger-Elektronen aus der 'Doppelionisation’ ein Stoppsignal ausldsen,
wurde eine Koinzidenz zwischen Laser- und Rontgenpuls sowie den
detektierten Auger-Elektronen vorausgesetzt. Simultan zu den Auger-
Elektronen aus der zweifachen lonisation des Kaliumatoms mit Laser- und
Roéntgenstrahlung wurden die Auger-Elektronen aus der lonisation der K-
Schale des Kaliumatoms mit Rontgenstrahlen aufgezeichnet. Dadurch lie3en
sich etwaige systematische Fehler vermeiden. Die Daten wurden dafir in
verschiedenen Kanalen des zur Zeitmessung verwendeten TDC (englisch:
time-to-digital-converter) gespeichert und anschlieBend zur weiteren
Verarbeitung mit dem Computer ausgelesen. Bevor jedoch eine Aufnahme der
Daten mdglich ist, muss der Laserpuls mit dem Rdntgenpuls des Camshaft
raumlich und zeitlich Uberlappt werden. Die raumliche Uberlappung erfolgt mit
Hilfe einer abgeschragten Metallplatte, welche sich an einem in vertikaler
Richtung beweglichen Hebel befindet. Hinter der Metallplatte befindet sich eine
in der Kammer fest installierte Photodiode, welche die Starke des auftreffenden
Lichtes bestimmt. Mit Hilfe eines Motors kann die Platte durch den Laser- oder
Roéntgenstrahl bewegt werden und mit Hilfe der Photodiode kann anschlie3end
die Lichtintensitat in Abhangigkeit der vertikalen Position der Platte bestimmt
werden. Die untere Kante der Metallplatte verlauft horizontal, wahrend die
obere Kante in einem Winkel von 45° abgeschragt ist. Fahrt die Metallplatte
durch den Lichtstrahl, so wird ein Teil des Lichtes geblockt und die Photodiode
registriert eine geringere Intensitat. Bewegt sich die Metallplatte weiter, dringt
kein Licht mehr zur Photodiode vor. Tragt man nun die von der Photodiode
gemessene Lichtintensitat in Abhangigkeit von der Position der Metallplatte auf,
so kann man die exakte Position des Laser- und Rontgenlichtes in der
Vakuumkammer bestimmen. Mit Hilfe der horizontalen Kante kann die vertikale
Verschiebung der beiden Strahlen zueinander und mit Hilfe der abgeschragten
Kante die horizontale Verschiebung der Strahlen zueinander bestimmt werden.

AnschlieBend muss man den Laserstrahl um die bendtigte Strecke in
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horizontaler und vertikaler Richtung verschieben, so dass die Mittelpunkte der

beiden Strahle Ubereinstimmen.

Photodiode —>
_

abgeschragtes

Metallplattchen Laserstrahlung

Roéntgenstrahlung

Abb. 4.16: schematischer Aufbau zur raumlichen Uberlappung der
Roéntgen- und Laserstrahlung

Der zeitliche Uberlapp zwischen dem Laser- und Réntgenpuls wird durch eine
Photodiode? erzielt. Der Laserpuls kann dann auf einem Oszilloskop abgebildet
werden und die gute zeitliche Auflésung, auch bestimmt durch die schnelle
Photodiode, erlaubt es die ansteigende Flanke des Laserpulses bis auf 200 ps
genau zu bestimmen. Mittels verschiedener Verzdgerungseinheiten (,Gate and
Delaygenerator®; GD) kann dann ein zeitlicher Uberlapp zwischen den Laser-
und Rontgenpulsen realisiert werden. ,Gate and Delaygeneratoren® werden
auch fur die zeitliche Koinzidenz zum Erzeugen der Start- und Stoppsignale
verwendet. In Abbildung 4.15 ist eine schematische Darstellung des
Schaltbildes gezeigt. Mittels ,Logical Fan in/out® Modulen wird das 2 kHz
Choppersignal verzweigt und auf unterschiedlichen Wegen weiter bearbeitet.
Eines der abgespaltenen Signale wird als Startsignal an den TDC gesandt,
welcher alle dann ankommenden Daten aufzeichnet. Ein weiteres
abgezweigtes Signal wird zum Erzeugen der Koinzidenz zwischen dem

Lasersignal, dem Signal der eintreffenden Elektronen und dem Signal des

2 Genauer Lawinenphotodiode (englisch: avalanche photodiode; APD). Ihre Besonderheit besteht in der
schnellen Verarbeitungszeit von ~1 ns.
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Rontgenpulses verwendet. Das aus der Koinzidenz resultierende Signal teilt
dem TDC mit, die Messung zu stoppen. Der TDC wird dann von einem
Zwischenspeicher ausgelesen, einem so genannten Listprozessor, welcher
wiederum durch einen Befehl des Computers seine Daten an diesen
Ubermittelt. Mit einem weiteren Choppersignal, welches durch einen GD
verzogert wird, erfahrt der Listprozessor den Startzeitpunkt zum Auslesen des
TDCs. Vor dem elektronischen Arbeiten mit dem MCP-Signal muss dieses
durch einen Vorverstarker (englisch: Fast Amplifier) verstarkt und zur weiteren
Verarbeitung mittels eines Moduls mit Constant-Fraction-Logik in ein NIM-

Signal umgewandelt werden.

Nachdem die Daten von dem Computer ausgelesen wurden, kénnen sie in
einem speziell fur diesen Versuch geschriebenen Programm fiir die Mess- und
Steuersoftware LabView (National Instruments Coorperation) dargestellt
werden. Dieses Programm stellt in verschiedenen Fenstern die Flugzeiten der
Elektronen dar. Es kann somit direkt an der Beamline eine Aussage daruber
getroffen werden, ob die aufgezeichneten Daten ,gut‘ sind, oder ob die
Einstellungen zum Beispiel am Detektor oder bei der Uberlappung der Strahlen
verandert werden mussen. Die endgultige Analyse der Daten erfolgte mittels
IgorPro, einem mathematischen Programm zum Auswerten groRerer

Datenmengen.
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|
l\
AND NAND
M
AND AND
TDC- TDC- Stopp TDC- Stopp
Start (mit Laser) (ohne Laser)

Abb. 4.17: schematischer Schaltplan der elektronischen Verkniipfung

FA:
FAN:
GD:
TDC:

Fast Amplifier
Logical Fan in / out

Gate- und Delaygenerator

Time to Digital Converter — Le Croy CAMAC Model 3377

Zeitauflésung ~500 ps
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Ergebnisse & Diskussion

Die wahrend des Experiments aufgezeichneten Daten wurden mit Hilfe von
IgorPro [42] ausgewertet. IgorPro ist ein Programm zur Analyse von groften
Datenmengen und ahnelt in seiner Funktionsweise dem mathematischen

Programm Origin, wobei es mit wesentlich groReren Datenmengen arbeiten

kann.
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Abb.5.1:  Flugzeitspektren far unterschiedliche Energien der
Rontgenphotonen; aufgetragen sind die Elektronenraten bei
einer festen Rontgenenergie in Abhangigkeit von der relativen
Flugzeit der Elektronen.
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In Abbildung 5.1 sind die von dem TDC aufgenommenen Flugzeitspektren fur
unterschiedliche Energien der Rdntgenphotonen dargestellt. Das obere
Diagramm zeigt bei einer Energie der Rontgenphotonen von 3616 eV einen
scharfen Peak, welcher die Rate der am Detektor auftreffenden Auger-
Elektronen wiedergibt. Bei einer Steigerung der Photonenenergie auf 5000 eV
erscheint ein weiterer Peak, der durch das am Detektor auftreffende
Photoelektron entsteht, welches die nach der lonisation der K-Schale
Uberschussige Energie des Rdntgenphotons als kinetische Energie aufnimmt.
Da wahrend des Experiments an der Vorderseite des Detektors eine negative
Spannung von 50 Volt angelegt wurde, gelang es den Photoelektronen bei der
Messung des oberen Spektrums nicht, diese Potentialbarriere zu tUberwinden.
Im zweiten Fall reichte jedoch die kinetische Energie der Photoelektronen aus,
um zu dem Detektor zu gelangen. Die dritte Messung wurde bei einer festen
Photonenenergie von 4000 eV durchgeflhrt und zeigt zusatzlich zu dem Peak
der KLL-Auger-Elektronen und der Photoelektronen einen Peak, der die
Existenz von LMM-Auger-Elektronen zeigt, deren kinetische Energie geringer

ist als die der Photoelektronen.

Um die am Detektor registrierten KLL-Auger-Elektronen in Abhangigkeit der
Energie der eingestrahlten Réntgenphotonen darstellen zu kénnen, wird ein
elektronisches Fenster um den Peak der Auger-Elektronen erzeugt. Innerhalb
dieses Fensters werden alle eintreffenden Ereignisse in Abhangigkeit von der
eingestrahlten Ro&ntgenenergie mit der in Kapitel 4.6 beschriebenen
Koinzidenzmessung aufgezeichnet. Eine erste Darstellung der am Detektor
registrierten Auger-Elektronen in Abhangigkeit der Energie der eingestrahlten
Rontgenphotonen ist in Abbildung 5.2 zu erkennen. Die blaue Kurve stellt die
Rate der produzierten Auger-Elektronen bei der lonisation des Kaliumatoms
durch die Roéntgenphotonen dar. Die zweite, rote Kurve stellt ebenfalls die
Elektronenrate in Abhangigkeit der Photonenenergie dar, jedoch wurden die
Auger-Elektronen erst nach der lonisation des Kaliumatoms mit dem Laser
erzeugt. Die Energie der Rontgenphotonen wurde in 0,2 eV-Schritten erhdht,
und die Messzeit pro Datenpunkt betrug 200 Sekunden. Im Nachfolgenden

werden die Kurven, in denen die K-Schale des Kaliums ohne Lasereinfluss
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ionisiert wurde, mit ,Laser Off und jene, bei denen der Laser zuvor das

Kaliumatom ionisiert hatte, mit ,Laser On“ bezeichnet.

2100 4

1400

Elektronenrate (pro 200 Sekunden)

e "Laser On" Daten
e ‘"Laser Off" Daten

Glattung der "Laser On" Daten
—— Glattung der "Laser Off" Daten

700 4o 3

— 7T
3605 3612 3619

Rontgenenergie [eV]

Abb. 5.2: Auger-Elektronenraten von Kaliumatomen (blau) und Kaliumionen
nach der lonisierung durch den Laser (rot) in Abhangigkeit von der
Energie der eingestrahlten Rontgenphotonen.

Graph 5.2 prasentiert die Originaldaten, welche durch eine glattende Kurve
verbunden wurden, von einer an der ALS in Berkeley, Kalifornien
durchgefuhrten Messung. Die Fehlerbalken ergeben sich durch den
statistischen Fehler der Einzelmessungen und lassen sich aus der Wurzel der
Elektronenrate  errechnen. Durch die  Uberlagerung  berechneter
Lorentzverteilungen, die jeweils der Verteilung der Auger-Elektronen bei
bestimmten Ubergangen des 1s-Elektrons in hdhere Zustéande entsprechen,
lasst sich eine theoretische Kurve ermitteln, welche die Verteilung der
experimentellen Daten gut wiedergibt. Eine Prasentation der daraus
resultierenden ,Laser Off* Kurve ist in Abbildung 5.3 zu sehen. Die Schwelle
des lonisationspotenzials wurde mit Hilfe einer Arcustangens-Stufenfunktion

erzeugt. Auf Grund von PCI-Effekten ist das lonisationspotenzial jedoch nicht
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exakt bestimmt. Diese Tatsache zeigt sich in Abbildung 5.3 darin, dass die
Schwelle des lonisationspotenzials nicht wie angenommen als scharfe Kante
auftritt, sondern sich Uber einen kleinen Energiebereich erstreckt. Die
senkrechten Balken im oberen Teil des Graphs stellen die einzelnen
Ubergange im Kaliumatom dar. Bei 3608 eV ist ein Peak zu sehen, der seinen
Ursprung in dem Ubergang des 1s-Elektrons in den 4p-Triplett-Zustand hat.
Der kleinere Nebenpeak an der rechten Seite des Peaks ergibt sich durch
einen Ubergang des 1s-Elektrons in den 4p-Singulett-Zustand. Mit
zunehmender Rontgenenergie finden weitere Ubergange des 1s-Elektrons in
hdher liegende Zustande, wie zum Beispiel 5p und 6p statt, welche auch im
weiteren Verlauf der Kurve zu sehen sind. Kurz hinter der lonisationsschwelle
(,IP“) sind zwei klare Peaks zu erkennen, die auf eine mogliche
Doppelanregung [1s4s]np5s des Atoms zurlckzuflihren sind. Bei einer
weiteren Energiezunahme treten zusatzliche Doppelanregungen der Form
[1s4p]4pnp auf. Vergleichbare Ergebnisse wurden bereits von GomilSek et al.

und Hertlein et al. [43, 23] in friheren Experimenten erhalten.

4 4p(3) 4p(1) 5p [1s4s] 4p5s [1s4s] 5p5s
2500 | [ |
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¢ "Laser Off" Daten
— Fit an die Daten
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Abb. 5.3: Rate der Auger-Elektronen in Abhangigkeit von der eingestrahlten
Roéntgenenergie. Die senkrechten Balken im oberen Bildteil
symbolisieren die Ubergénge des 1s-Elektrons im Kaliumatom. Die
graue, gestrichelte Linie spiegelt das lonisationspotenzial wieder.
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Die Breite des Peaks ist bestimmt durch die Monochromatorauflésung an der
Beamline 5.3.1 und die natlrlichen Linienbreite des 1s4p-Ubergangs. Die
Anregung des 1s-Elektrons in den 4p-Zustand ist durch eine naturliche
Linienbreite von 0,75 eV gegeben [44]. Als Monochromator der Beamline 5.3.1
an der ALS dient ein Germanium (111) —Kristall, der die Auflésung auf 1/3000
der Photonenenergie beschrankt. Bei einer durchschnittlichen Photonenenergie
im Roéntgenbereich um die 3600 eV ergibt sich fur den Monochromator eine
Auflésung von anndhernd 1 eV, welche somit etwas schlechter ist als die
natrliche Linienbreite des 1s4p-Ubergangs. Dies filhrt dazu, dass die
Peakbreite in Abbildung 5.3 im Gegensatz zu den Vergleichskurven von

GomilSek und Hertlein groRRer ausfallt.
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Abb. 5.4: lonisationskurve von Kalium nach der Rontgenionisation der K-Schale.
[24] Dargestellt ist die Kaliumionenrate in Abhangigkeit von der
Rontgenenergie. Die gestrichelten Kurven geben die zum Anpassen der
Daten verwendeten Modellkurven wieder. Im oberen Bildteil sind die
Ubergéange im Kaliumatom durch senkrechte Balken dargestellt.
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In Abbildung 5.3 sind neben den Messwerten fur die K-Schalen lonisation von
Kaliumatomen (in blau dargestellt) auch die Messwerte flr die lonisation mit
vorherigem Lasereinfluss (in rot dargestellt) aufgezeigt. Bei der ,Laser On*
Kurve ist fir eine Rontgenenergie von 3608 eV erneut ein Peak zu erkennen,
der hingegen zum Peak der ,Laser OffY Kurve eine geringere Intensitat
aufweist. Zusatzlich erkennt man bei einer Rontgenenergie von 3611 eV einen
zweiten Peak. Hinter diesem ist der Verlauf der Messwerte ahnlich, wie zuvor
bei der untersuchten ,Laser Off*-Kurve. Dies lasst darauf schlief’en, dass eine
vorherige lonisation des Kaliumatoms durch den Laser stattgefunden und
daraufhin die Energie der K-Schale sich erhoht hat. Der immer noch
vorhandene erste Peak bei 3608 eV entsteht, da sich neben den Kaliumionen
auch noch Kaliumatome in der Wechselwirkungszone befanden, die durch die
Rontgenstrahlen ionisiert wurden. In diesem Fall wirde nach Abzug des
ionisierten Anteils der Kaliumatome von der ,Laser On“Kurve eine mit
Abbildung 5.2 vergleichbare Kurve zu sehen sein, welche aber zu der ,Laser

Off“-Kurve um einen kleinen Energiebetrag verschoben ist.

Die in Graph 5.5 prasentierte rote K™ Kurve zeigt eine sehr groe Ahnlichkeit
mit der oben beschriebenen Kurve der Kaliumatome. Es konnten ~35% der
Kaliumatome durch das Laserlicht ionisiert werden. Der intensive Peak bei
3611 eV stammt auch hier von der Anregung des 1s-Elektrons in den 4p-
Zustand. Die Erhohung rechts neben dem Peak ergibt sich durch eine
Uberlagerung der héher angeregten Zustéande und des lonisationspotenzials.
Wie bei dem einfach ionisierten Kalium bleibt die Elektronenrate in dem Bereich
hinter der lonisationskante leicht erhoht, was auch hier auf mdogliche
Doppelanregungen schlieRen lasst. Der Ursprung des Peaks in der K*-Kurve,

um 3615 eV konnte nicht vollstandig erklart werden.
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Abb. 5.5: ,Laser Off“-Kurve und separierte K’- Kurve in Abhangigkeit von der
Rontgenenergie. Die ,Laser Off-Kurve (blau) zeigt einen Peak bei
3608 eV und verlduft anschlieBend auf Grund des
lonisationspotenzials erhoht weiter. Die rote K'-Kurve gibt die K-
Schalen-lonisation des Kaliumions wieder. Der Peak befindet sich bei
einer Energie von 3611 eV und zeigt so die Verschiebung der K-
Schale um 3 eV.

Fur einen besseren Vergleich sind die Kurve der Kaliumatome und die der
Kaliumionen in diesem Graphen zusammen gefasst. Sehr deutlich ist zu
erkennen, dass die K'-Kurve zu der ,Laser-Off‘-Kurve um 3 eV zu hoheren
Energien hin verschoben ist. Fiir den Fall des 1s4p Ubergangs entspricht dies
einer Erhéhung der Energie E14 = E4s — E4p, die dadurch zu Stande kommit,
dass sich das 1s Niveau starker zum Kern hin verschiebt als das 4p-Niveau.
Diese Tatsache ist umso erstaunlicher, da die Wellenfunktion des 4s-Elektrons
in der Kernndhe einen geringeren Einfluss auf die Energieniveaus als in der
Nahe des 4p-Niveaus besitzt und man erwarten wiirde, dass sich die dul3eren
Niveaus starker verschieben, wodurch sich die Energie Eq4 verringern wirde.
Die Peakpositionen der berechneten Lorentzverteilungen fur die einzelnen
Ubergénge, welche der Energiedifferenz zwischen den jeweiligen Ubergangen

entspricht, sind in der nachfolgenden Tabelle aufgeflihrt.
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90
Ubergang ., Laser-Off*-Kurve K*-Kurve
[1s]4p (T) 3607,9 eV £ 0,12 eV 3610,7eV £ 0,18 eV
[1s]4p (S) 3609 eV £ 0,1 eV
1[s]5p 3611 eV £ 0,29 eV
3615,1eV £0,42 eV
[1s]6p 3613,3 eV + 0,34 eV
IP 3610,8 eV £ 0,46 eV 3615,9eV +1,18 eV

Abb. 5.6: berechnete

> Energiedifferenzen
einzelnen Ubergangen im Kaliumatom bzw. Kaliumion

zwischen den

An Hand der Verschiebung des lonisationspotenzials kann man den absoluten

Wert flir die Verschiebung des 1s-Niveaus ablesen. Demnach verschiebt sich

das 1s-Energieniveau nach dem Entfernen des 4s-Elektrons um 5 eV + 1 eV

und die hoher liegenden Energiezustande verschieben sich im Rahmen des

Fehlers um einen absoluten Wert von 2 — 3 eV. Eine ahnliche Verschiebung

der Energiezustande ist auch in anderen Messungen zu sehen und lasst sich

tatsachlich auf das Entfernen des 4s-Elektrons durch den Laser zurlckfihren.

Experimentell konnte somit gezeigt werden, dass sich die Abschirmung des

Kernes nach dem Entfernen eines dufReren Elektrons anders als zu erwarten,

starker auf das 1s-Niveau als auf die auReren Energieniveaus auswirkt.
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Abb. 5.7: Kalium- (blau) und K*-Kurve (rot) in Abhéngigkeit von der Energie der
Roéntgenphotonen. Bei der Messung wurden ~10% der Kaliumatome
durch das Laserlicht ionisiert.

Die in Abbildung 5.7 dargestellite K'-Kurve weist im Vergleich zu der
Kaliumkurve eine wesentlich niedrigere Elektronenrate auf. Dies ist darauf
zurickzufihren, dass ein bedeutend kleinerer Anteil der Kaliumatome durch
den Laserpuls ionisiert wurde. Der Grund flr die geringe lonisationsrate des
Lasers konnte nicht festgestellt werden. Des Weiteren ist zu erkennen, dass
der gesamte Anteil der registrierten Auger-Elektronen erheblich geringer ist, als
bei den in Abbildung 5.5 dargestellten lonisationskurven. Dies lasst sich auf
eine Abnahme des Dampfdruckes zurickfuhren, welche ihre Ursache in der
leer werdenden Kaliumampulle hatte. Trotz der geringeren Statistik wahrend
dieser zweiten Messreihe, ist eine Verschiebung der K-Schalenenergie um 3
eV zu erkennen. Auch hier ist ein Peak um 3616 eV durch die Messpunkte
angedeutet. Dieser sollte jedoch nur in Form einer kleinen Erhdhung auftreten,
welche durch die Uberlagerung der héher angeregten Zustdnde und des

lonisationspotenzials hervorgerufen wird.
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Fir die Durchfiihrung des Experiments wurde die zeitliche Uberlagerung
zwischen Rontgen- und Laserstrahlen so eingestellt, dass die Laserstrahlen
wenige 100  Pikosekunden vor den  Rodntgenstrahlen in  der
Wechselwirkungszone eintrafen. Um eine Kontrolle dartiber zu haben, wie gut
diese zeitliche Uberlagerung realisiert wurde, gab es eine weitere, unabhangig
von der oben beschriebenen, Messung. Die Réntgenenergie wurde auf einen
festen Wert eingestellt. Wird die zeitliche Position der Laserstrahlen zu den
Roéntgenstrahlen verdndert, so misste auch eine Anderung in der
Produktionsrate der Elektronen zu sehen sein. Aus diesem Grund wurde die
Energie der Rdntgenphotonen so gewahlt, dass sie der Energie des Peaks in
der K*-Kurve entspricht. Bei diesem Energiewert ist bekannt, dass ohne den
Einfluss des Lasers nur eine deutlich geringere Elektronenrate zu erwarten ist.
Gemessen werden die Elektronenraten mit und ohne Einfluss des Lasers in
Abhangigkeit von den zeitlichen Verzdégerungen der Rontgenstrahlen zu den
Laserstrahlen. Das Verhaltnis der Elektronenraten wurde dann gegen die
zeitliche Verzogerung der Strahlen aufgetragen und ist in Abbildung 5.8

dargestellt.
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Abb. 5.8:  Elektronenraten mit und ohne Einfluss des Lasers in Abhangigkeit
der zeitlichen Verzégerung des Laserstrahls zu den
Roéntgenstrahlen bei einer festen Energie der Rontgenphotonen
von hv = 3611 eV, die zeitliche Auflésung ist durch die Lange des
Roéntgenpulses (66 ps + 5 ps) begrenzt.

Es ist sehr gut zu erkennen, dass eine Anderung im Verhéltnis der
Elektronenraten nur dann stattfindet, wenn der Laserstranl vor dem
Rontgenstrahl in der Wechselwirkungszone eintrifft. Dies ist nicht weiter
verwunderlich, da flir den Fall, dass der Laserstahl erst nach den
Réntgenphotonen auf die Kaliumatome trifft, dieser vor der lonisation der K-
Schale keinen Einfluss mehr auf die Atome ausuben kann. Daher geht das
Verhaltnis der Elektronenraten nach der exakten zeitlichen Uberlagerung auf
den Wert Eins zurlck. An der Breite der Kurve kann die Pulslange der
Roéntgenstrahlen bestimmt werden. Die Breite ergibt sich zu 66 ps (x5 ps),
wodurch sich fir das Experiment eine zeitliche Auflésung von ca. 50 ps ergibt.
Abbildung 5.8 zeigt, dass der hier gewahlte experimentelle Zugang geeignet ist
die Relaxationsdynamik nach Innerschalenanregung zeitaufgeldst zu
untersuchen, wenn im nachsten Schritt hinreichend kurze Roéntgenpulse am

Synchrotron erzeugt werden kdnnen.
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Experimentelle Probleme

Das Kalium wurde wahrend des Experiments erhitzt, so dass es in Form von
Dampf in die Reaktionszone gelangen konnte. Gasphasen-Experimente
besitzen den Vorteil, Reaktionen mit einzelnen Atomen beziehungsweise
Molekulen zu ermoglichen. Wahrend eines Experimentes ist das Einstellen
eines stabilen Gasdruckes wichtig, damit die Anzahl der Atome bzw. Molekule
in der Reaktionszone so konstant wie moglich gehalten wird. Diese Konstanz
ist nicht immer realisierbar, weshalb die Messergebnisse auf den zum Zeitpunkt

der Aufnahme herrschenden Gasdruck normiert werden miissen.

In einem friheren Abschnitt wurde bereits darauf hingewiesen, dass bei der
hier beschriebenen Experimentdurchfihrung eine direkte Messung des
Dampfdruckes in der Wechselwirkungszone nicht moéglich war. Aus diesem
Grund wurde die Kaliumquelle so entworfen, dass der Kaliumdampf durch ein
kleines Rohrchen in die Wechselwirkungszone geleitet wird. Diese ist durch
eine Kappe abgeschlossen, die ein Eintritts- und ein Austrittsloch fur die
Réntgen- und Laserstrahlung, sowie eine kleine Offnung fiir die produzierten
Auger-Elektronen besitzt. Unterhalb des Roéhrchens wird das Kalium erhitzt
wodurch sich der Kaliumdampf bildet. Nach Abbildung 4.10 besitzt der
Kaliumdampf bei einer konstanten Temperatur einen stabilen Gasdruck.
Wahrend des Experiments herrscht innerhalb der Reaktionszone ein
Gleichgewicht aus einstromenden Kaliumatomen und den durch die Pumpen
erzeugten Abfluss des Restgases sowie der Klaiumionen, wodurch eine
konstante Anzahl der Kaliumatome angenommen werden kann. Um ein
kontinuierliches Einstromen der Kaliumatome in die Reaktionszone zu
gewabhrleisten, musste die Temperatur des Ofens wahrend einer Messreihe
genau beobachtet und so stabil wie moglich gehalten werden. Fur die oben
aufgefuhrten Messergebnisse war eine Normierung auf den jeweiligen
Gasdruck nicht erforderlich, da die Messergebnisse simultan aufgezeichnet und

die Kurven nur relativ zueinander verglichen wurden.



Experimentelle Probleme 95

Beim Beschleunigen von Elektronen in Synchrotronringen geben diese einen
Teil ihrer Energie durch StoéRe mit anderen Elektronen innerhalb des Bunches
(intra beam scattering) und mit dem Restgas ab. Dadurch ist die Lebensdauer
der Elektronen innerhalb des Synchrotrons limitiert und die Starke der
Rontgenpulse nimmt mit der Zeit ab. Die kontinuierliche Abnahme des
Photonenstroms wahrend einer Messreihe muss ebenfalls bei der Auswertung
der Daten berlcksichtigt werden. Der Abfall des Photonenstroms wahrend
einer Messreihe kann durch eine exponentielle Verteilung beschrieben werden.
In Abbildung 5.7 ist ein typischer Verlauf eines Camshaft-Signals wahrend

einer Messung in Abhangigkeit von der Messzeit dargestellt.

10

Signal des Camshafts

Photonenstrom des Camshafts [mA]

I I I I I I I I I I I
00:30 01:00 01:30 02:00 02:30 03:00 03:30 04:00 04:30 05:00 05:30

Zeit [Stunden]

Abb. 5.9: Signal des Camshafts an der Advanced Light Source in Berkeley,
Kalifornien wahrend einer Messreihe. Dargestellt ist der exponentielle
Verlauf des Photonenstroms in mA in Abhangigkeit der Zeit.

Aus der Abnahme des Signals folgt, dass auch die Anzahl der Photonen
abnimmt. Daher wird eine geringere Anzahl von Kaliumatomen ionisiert und es

ware ein Abfall in der Elektronenrate zu erkennen. Fir die Auswertung wirde
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dies bedeuten, dass die lonisationskurven auf den Photonenstrom normiert
werden musste. Um dies zu umgehen, wurden die Kurven einer Messreihe
zeitgleich zueinander aufgezeichnet und relativ zueinander analysiert. Durch
diesen Vorgang sind die Ergebnisse zwar immer noch von dem Photonenstrom
abhangig, jedoch enthalten alle zeitgleich gemessenen Punkte diese
Abhangigkeit im gleichen Mafle. Sollen Kurven verschiedener Messreihen
miteinander verglichen werden, so missen die Messwerte durch eine absolute

Normierung angepasst werden.



Zusammenfassung

Das Ziel des Experiments war es, den Einfluss des Valenzelektrons im
Kaliumatom auf die Kernabschirmung zu untersuchen. Es wurde mit Hilfe von
Laserpulsen mit einer Dauer von 120 fs entfernt. Die lonisation oder Anregung
der K-Schale der Kaliumatome sowie der Kaliumionen wurde mit
hochenergetischen Rontgenphotonen realisiert. Um die daraus entstandenen
Auger-Elektronen ohne stérenden Untergrund messen zu kdénnen, wurde ein
4mm  Flugzeitspektrometer nach dem Prinzip der magnetischen Flasche
eingesetzt. Es wurde gezeigt, dass nach dem Entfernen des Valenzelektrons
die Kernabschirmung des Kaliumatoms zunimmt, was eine Anderung der
Energie der K-Schale zu Folge hat. Diese Anderung von 3 eV trat bei einem
Vergleich der lonisationskurven fur Kaliumatome und Kaliumionen deutlich
hervor. Die HOhe der Anderung lasst darauf schlieRen, dass sie im

Zusammenhang mit der lonisierungsenergie des entfernten 4s-Elektrons steht.

Durch die Verwendung des Femtosekunden-Laserpulses in Verbindung mit
den Rontgenstrahlen des Synchrotrons sollte der Auger-Prozess zeitaufgelost
dargestellt werden. Eine Messung des Verhaltnisses der Elektronenraten in
Abhangigkeit von der zeitlichen Verzégerung zwischen Laser- und
Roéntgenstrahlen ergab eine Lange des Rontgenpulses von 66 ps (£ 5 ps), was
fur zeitaufgeldste Untersuchungen des in Femtosekunden ablaufenden Auger-
Prozesses zu lang ist. Jedoch =zeigt das Experiment, dass bei einer
hinreichenden Verklirzung der Rontgenpulse zeitaufgeldste Untersuchungen im

Bereich von Femtosekunden maéglich sind.
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Far die Zukunft ist an der ALS eine weitere Beamline geplant, welche
Roéntgenpulse im fs-Bereich produzieren kann. Durch Verwenden dieser kurzen
Roéntgenpulse waren weitere Experimente zur zeitaufgeldsten Darstellung des
Auger-Prozesses denkbar. Bis zu diesem Zeitpunkt sollen weitere Experimente
zur Untersuchung ,langsamer® dynamischer Vorgangen in Atomen und
Molekilen, zum Beispiel die Dissoziation von Molekilen auf einer

Pikosekunden Zeitskala, durchgefuhrt werden.
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