Atomare Ionisationsdynamik in hochintensiven Laserfeldern

von
Dipl.-Phys. Matthias Fritz Dammasch
aus Berlin

von der Fakultat IT - Mathematik und Naturwissenschaften
der Technischen Universitat Berlin
zur Verleihung des akademischen Grades
Doktor der Naturwissenschaft
genehmigte Dissertation

Berlin 2001
D 83



Promotionsausschuss:
Vorsitzender:
Prof. Dr. Dahne

Berichter:

Prof. Dr. Sandner
Prof. Dr. von Oppen

Tag der wissenschaftlichen Aussprache: 25.04.2001



Inhaltsverzeichnis

1. Einfithrung und Motivation 1

2. Theoretische Grundlagen 3

2.1. Das ponderomotorische Potential . . . . . . . ... ... .. ... .. ... 3

2.2. lonisations-Mechanismen . . . . . . . . . .. . ... . ... 4

2.2.1. Photoionisation . . . . . . . . ... L Lo 5

2.2.2. Feldionisation . . . . . . . ... .o 6

2.3. Die ADK-Theorie . . . . . . . . . . . . . e e 8

2.4. Intensitétsverteilung im Laserfokus . . . . . ... . ... ... ... .. 9

2.5. Mehrelektronenionisation . . . . . . .. ... ... oL 11

2.5.1. Sequentielle Mehrfach-Ionisation . . . ... ... ... ....... 12

2.5.2. Beschreibung der simultanen Mehrfach-Ionisation . . . . . . . . .. 13

2.5.3. Mechanismus der simultanen Mehrfach-Ionisation . . . . . . . . .. 13

3. Modellrechnungen zur lonisationsdynamik 21

3.1. Das Simulationsprogramm . . . . . . . . ... ..o 21

3.2. Sequentielle Mehrfach-Tonisation . . . . ... ... ... .......... 26

3.3. Direkte Approximation der Tunnelbarriere (Trapez-Form) . . . . ... .. 30

3.4. Eine empirische Formel fiir simultane Mehrfach-Ionisation . . . . . . . .. 35

3.5. Shake-artige Rechnungen mit der empirischen Formel . . . . . . . . .. .. 37

4. Experimente bei hohen Intensitaten 45

4.1. Das 3TW-CPA-Lasersystem . . . . . . . ... . ... ... .. ...... 45

4.2. Die Messapparatur (Targetkammer) . . . . . ... ... ... ....... 49
4.3. lonisationsdynamik He-&hnlicher Systeme: Messungen an Calcium und

Indium-T . . . . . . . . e 52

4.4. Experimente zur Ionisationsdynamik an Krypton . . . . . .. ... .. .. 57

5. Experimente bei hochsten Intensitdten 62

5.1. Das 25TW Lasersystem . . . . . . . . . . ... .. 62

5.2. Eine UHV-Targetkammer fir 1 101 W/cm? . . . . . ... ... ... ... 65

5.3. Messungen an Edelgasen: Xenon-VIII und heliumartiges Neon-VI . . . . . 71



Inhaltsverzeichnis

o

oow P

ii

5.4. Experimente an Metallddmpfen: Heliumartiges Lithium-I . . . . ... ..
5.5. Ionisationsdynamik als Messtechnik: Direkte Bestimmung der Fokusin-
tensitét

5.6. Tonisationdynamik bei schwach relativistischen Lichtintensitdten . . . . .
Zusammenfassung und Ausblick

Veréffentlichungen im Rahmen dieser Arbeit

Lebenslauf

Danksagung

88
92
93

94



Abbildungsverzeichnis

2.1.
2.2.
2.3.
2.4.
2.5.
2.6.

3.1.
3.2.

3.3.

3.4.
3.5.

3.6.

3.7.

3.8.

3.9.

3.10.
3.11.
3.12.
3.13.
3.14.

4.1.
4.2.

Tonisation im Photonenbild . . . . ... ... ... ... ... ... .... 6
Elektrische Feldionisation . . . . . ... ... ... ... .......... 7
Réumliche Intensitdtsverteilung im Gauflschen Laserfokus . . . .. .. .. 10
Intensitdtsabhéngige Ionenausbeute von Helium . . . . . . .. .. ... .. 11
Intensitdtsabhéngige Ionenausbeuten von Neon und Xenon . .. ... .. 14

Intensitétsabhéngige Ionenausbeute von Indium (Polarisationsabhéngigkeit) 15

4-Level-Termschema des Ratengleichungssystems der Modellrechnungen . 23
Abhéngigkeit der Besetzungswahrscheinlichkeiten von der Spitzeninten-

sitdt (Simulation) . . . . . . ... 24
Numerische Integration der Besetzungswahrscheinlichkeiten iiber das Fo-
kusvolumen (Simulation) . . . . . .. ... ... o Lo 25
Intensitsitsabhingige Ionenausbeuten von Xe® - Xe26+ (ADK-Modell) . . 26
Uberkreuzungen in den Ionenausbeuten benachbarter Ladungszustinde
(Simulation) . . . . . . ... 29
Approximation der Tunnelionisation durch eine trapezférmige Potential-
barriere . . . . .. L 31
Intensitétsabhingige Ionenausbeuten von Helium und Neon (Trapez-Tunnel-
ADPDrox.) . . . o e 32
Intensititsabhéingige Ionenausbeuten von Krypton und Xenon (Trapez-
Tunnel-Approx.) . . . . . . o e e 33
Empirische Formel: Variation von effektiver Bindungsenergie und Kern-
ladungszahl (Neon) . . . . . . . . .. .. .. ... L 36
Sittigungsintensititen verschiedener Atomsorten (Fsse = E2 /(47Z)) . . . 39
Modellrechnungen nach der empirischen Formel fiir Helium . . . . . . .. 41
Modellrechnungen nach der empirischen Formel fiir Neon . . ... .. .. 42
Modellrechnungen nach der empirischen Formel fiir Krypton . . . . . . . . 43
Modellrechnungen nach der empirischen Formel fiir Xenon . . . . . . . .. 44

Aufbau des 3TW-CPA-Lasersystems (Vor-Auskopplung aus 10TW-System) 46
SHG-Autokorrelationskurve des zeitlichen Intensitéitsprofils der Laserpul-
se (BTW-System) . . . . . . ... . L 47

iii



Abbildungsverzeichnis

iv

4.3.

4.4.
4.5.
4.6.
4.7.
4.8.
4.9.

5.1.
5.2.
5.3.
5.4.

5.5.

5.6.
5.7.
5.8.
5.9.
5.10.
5.11.
5.12.
5.13.
5.14.

Bestimmung des Strahldurchmessers in der Brennebene der verwendeten

Fokussierlinse . . . . . . . . . . . e
UHV-Targetkammer fiir 1 1016 W/em? . . . . . . ... ... ... ... ..
Isotopenverteilung von Xe**t im Flugzeit-Massenspektrum . . . . . .. . .
Intensitatsabhingige lonenausbeuten von Calcium . . .. ... ... ...
Intensititsabhiingige Ionenausbeuten von Indium™ . . . . ... ... ...
Intensitdtsabhéngige Ionenausbeuten von Krypton . . . .. ... ... ..
Intensitdtsabhingige Ionenausbeute von metastabilem Krypton . . . . . .

Aufbau des 25TW-CPA-Lasersystems . . . . . . ... .. .. .......
Optischer Abschwécher zur kontrollierten Variation der Pulsenergie . . . .
UHV-Targetkammer fiir 1 101 W/em? . . . . .. ... ... ... .....
CCD-Kamerabilder der Projektion der Funken-Entladung des Laserfokus

inLuft . . . . . . e e e
SHG-Autokorrelationskurven des zeitlichen Intensitéitsprofils der Laser-

pulse (25TW-System) . . . . . . . ... .. ...
Untersuchung des Laserfokus mittels einer verschiebbaren Blende . . . . .
Intensitdtsabhéngige Ionenausbeuten von Xe-VIIT. . . . . . . .. ... ..
Intensitdtsabhingige Ionenausbeuten von heliumartigem Ne-VI . . . . . .
Flugzeit-Spektrum von Lithium-Metalldampf . . . . ... ... ... ...
Intensitdtsabhiingige Ionenausbeuten von Lithium™* . . . . . ... ... ..
Flugzeit-Spektrum von Xenon-Gas: Detektion von Xe?0t . . . . . . . ..
Bestimmung der Spitzenintensitédt im Laserfokus . . . ... ... ... ..
Elektron-Trajektorien bei relativistischen Lichtintensitdten . . . . . . . . .
e2e-StoBquerschnitte von Xe™ -Tonen . . . . . . . . . . . . ... ... ...



Tabellenverzeichnis

3.1. Laserparameter fiir die Modellrechnungen . . . . . . ... ... ... ... 22
3.2. Ionisationspotentiale ausgewéhlter Elemente . . . . . . . . ... ... ... 40

5.1. Relativistische Ionisationsdynamik: Anfangs-Querimpulse des Elektron-
Wellenpakets fiir eine Riickkehr zum Xe?*-Ion bei I = 1.5 101 W/cm? . 86



Tabellenverzeichnis

vi



1. Einfithrung und Motivation

Das gerade zu Ende gegangene 20. Jahrhundert war aus dem Blickwinkel der Physik das
Jahrhundert der Quantentheorie. Die erstmals 1900 von Max Planck in seiner Formel
zur Beschreibung des spektralen Emissionsverhaltens eines thermischen Korpers postu-
lierte Quantisierung der Energie war der Anfang einer Revolution des wissenschaftlichen
Weltbildes. Die von Albert Einstein aufgestellte Lichtquantenhypothese zur Erklirung
des photoelektrischen Effekts war der néchste Meilenstein auf dem Weg in eine von un-
teilbaren Partikeln zusammengesetzte neue Welt. Niels Bohrs Atommodell und Werner
Heisenbergs mathematische Beschreibungen bedeuteten den endgiiltigen Durchbruch fiir
diese neuartige Sicht der mikroskopischen Natur der Dinge.

FEine mit der Quantenphysik untrennbar verbundene Erfolgsgeschichte dieses ver-
gangenen Jahrhunderts war die Entwicklung einer vollig neuartigen, in der Natur nicht
vorkommenden Lichtquelle, dem Laser. Mit dem Einsatz von light amplification by sti-
mulated emission of radiation wurden vor allem in der zweiten Hélfte des 20. Jahrhun-
derts die bis dahin gesammelten FErkenntnisse auf dem Gebiet der Wechselwirkung von
Licht und Materie um ein Vielfaches erweitert. Der Fortschritt des Wissens auf diesem
Teilgebiet der Atomphysik war zudem fast immer mit einer technischen Verbesserung
der aktuell zur Verfiigung stehenden Laserquellen gekoppelt.

Durch die Einfithrung der Chirped-Pulse- Amplification-Technik (CPA) vor gut 15
Jahren ist es mittlerweile moglich geworden, gepulstes Laserlicht mit fokussierten Spit-
zenintensititen bis 1020 W/cm? im Experiment bereitzustellen. Die damit verbundene
elektrische Feldstirke dieser ultrakurzen, hochstintensiven Lichtpulse betragt das bis zu
100-fache der Feldstéirke der Coulomb-Bindung des Elektrons auf der 1. Bohrschen Bahn
im Wasserstoff. Freie Elektronen werden in solchen elektrischen Wechselfeldern auf re-
lativistische Geschwindigkeiten beschleunigt, ihre kinetische Energie erreicht mit bis zu
10 MeV ein Vielfaches der Elektron-Ruhemasse. Der mit diesen Intensitidten verbunde-
ne extreme Lichtdruck iibersteigt die 1 Gbar-Grenze. Die bei der Wechselwirkung von
Materie mit diesem Laserlicht erzeugten Ionen und Elektronen besitzen Energien bis in
den MeV-Bereich; die strahlende Rekombination dieser Teilchen resultiert in hochener-
getischen Photonen bis hin zu Roéntgenstrahlung mit einer Wellenldnge von 3 nm.

An der Schwelle zum 21. Jahrhundert zeichnet sich somit eine ganze Reihe neuer
Einsatzgebiete dieser Klasse von Lasern ab: Teilchenbeschleunigung mit Laserlicht auf
kleinstem Raum anstelle von kilometerlangen Beschleunigeranlagen, die mit Lichtpul-
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sen kontrolliert geziindete Kernfusion (Fast-Ignitor-Schema), die Entwicklung kohérenter
Strahlungsquellen mit immer kiirzerer Wellenldnge bis hin zum Rontgenlaser.

All diese in naher Zukunft realisierbaren Projekte konnen aber nur dann Erfolg
versprechen, wenn sie sich unmittelbar eines gleichermaflen fortschreitenden Kenntnis-
standes in der Atomphysik bedienen kénnen, und sie damit in die Lage versetzt werden,
bei der Umsetzung der eigenen Anwendungen die atomphysikalischen Gesetzméfigkei-
ten entsprechend zu beriicksichtigen. Unverzichtbarer Bestandteil auf dem Weg in diese
neuen Einsatzgebiete ist und bleibt also ein umfassendes, grundlegendes Verstdndnis der
elementaren Wechselwirkungsprozesse von Materie mit solch hochintensiver kohéren-
ter elektromagnetischer Strahlung. Die Anwendung von Laserlicht mit immer hdherer
Intensitét hat dabei in den letzten 25 Jahren zur Entdeckung einer Reihe von unerwar-
teten Phénomenen bei der Wechselwirkung von Lichtquanten mit Atomen gefiihrt, die
nicht mehr mit der in der Quantentheorie so erfolgreichen Stérungsrechnung vollstindig
korrekt beschrieben werden konnen: Ionisation iiber der Schwelle (ATI), die Genera-
tion Hoherer Harmonischer (HHG) und auch die Erzeugung mehrfach geladener Ionen
mit unerwartet hohen Ausbeuten. Das letztgenannte Phinomen ist Gegenstand der
im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Untersuchungen. Da bis zum heutigen Tage
keine vollstdndige Theorie zur korrekten Beschreibung aller bei diesem Phinomen auf-
tretenden Effekte existiert, umfassen die hier vorgestellten Ergebnisse sowohl numerische
Simulationen der von anderen Arbeitsgruppen aufgenommenen Messdaten als auch eige-
ne Experimente zur Vermessung bis dahin nicht zugénglicher atomarer, bzw. ionischer
Mehrelektronensysteme.

Die Simulationen beruhen dabei auf einer empirischen Formel, mit der in Ab&nde-
rung einer bereits etablierten, jedoch zu kurz greifenden theoretischen Beschreibung bei
vergleichsweise geringem Aufwand an Rechenleistung eine bemerkenswert gute Uberein-
stimmung mit den experimentellen Resultaten erzielt wird.

In den Experimenten wurden an zwei verschiedenen Messapparaturen sowohl im In-
tensititsbereich unterhalb von 1 10'® W/cm? als auch bei Lichtintensititen bis nahe
1 10*® W /cm? atomare und ionische Mehrelektronensysteme auf ihr intensititsabhsingi-
ges Ionisationsverhalten hin untersucht. Eine besondere Bedeutung kommt dabei der
Vermessung von Systemen mit heliumartiger Elektronenkonfiguration zu, da hier die
Tonisationsdynamik an einem iiberschaubar auf zwei Elektronen reduzierten, stark kor-
rellierten fundamentalen System besonders gut studiert werden kann. Im Rahmen der
vorliegenden Arbeit wurden daher neben nicht helium-shnlichem Krypton und Xenon®*
vor allem die Ionenausbeuten von Indium*, Neon%* und Lithium™* erstmals experimen-
tell untersucht. Desweiteren wurden im Zuge der Charakterisierung der zweiten Mes-
sapparatur die Erkenntnisse aus der Ionisationsdynamik messtechnisch eingesetzt, um
eine direkte Bestimmung der erzielten Spitzenintensitdt im Strahlfokus durchzufiihren.
Dabei wurden erste Anzeichen von relativistischen Effekten auf die Dynamik des Ionisa-
tionsprozesses nachgewiesen, die bei Lichtintensititen oberhalb von 1 10'® W/cm? den
Mechanismus der Mehrelektronenionisation zunehmend beeinflussen.



2. Theoretische Grundlagen

Die im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Experimente sind durch den Umstand cha-
rakterisiert, dass die elektrische Feldstirke des mit den Atomen wechselwirkenden Laser-
lichts in die Groflenordung der inneratomaren Coulomb-Feldstérke der Valenzelektronen
reicht und somit nicht mehr als klein im Sinne der Stérungsrechnung angesehen werden
kann. Dies hat eine Reihe von Phénomenen zur Folge, die die Dynamik des Ionisati-
onsprozesses entscheidend prigen. Im folgenden Kapitel werden die zum Versténdnis
der spéteren theoretischen und experimentellen Resultate notwendigen Grundlagen kurz
dargestellt.

2.1. Das ponderomotorische Potential

Beim Einsatz hochintensiver Lichtpulse mufl der Tatsache Rechnung getragen werden,
dass die an der Ionisation beteiligten Atome, oder genauer Elektronen und Ionenriimpfe,
zu jedem Zeitpunkt des Prozesses die elektromagnetischen Krifte des anwesenden Licht-
feldes spiiren und sich dementsprechend verhalten. Daher ist es sinnvoll, zuallererst die
Bewegung eines Elektrons in einem zeitabhéngigen starken Lichtfeld zu untersuchen.
Ein freies Elektron (Ladung gm, Masse m, Geschwindigkeit v) erfihrt im elektromagne-
tischen Feld eine Kraftwirkung:

—

F=gq (E + U x é) Lorentzkraft. (2.1)

Im nichtrelativistischen Grenzfall (|9] < ¢) ldsst sich der magnetische Term vernachléssi-
gen, da er um das |9|/c-fache kleiner ist als der elektrische Anteil. Fiir ein linear polari-
siertes periodisches Laser-Lichtfeld in der allgemeinen Form

—

E(#,t) = Eysin (K —wt + ¢) (2.2)

ergibt sich dann fiir die iiber eine Schwingungsperiode zeitlich gemittelte kinetische Ener-
gie des Elektrons (¢(tp) = 0):

to+2
“ 217,12
w q°|Eo
<Ekm>t:% / Epin dt = 47|W|2 —: Upong o< TN . (2.3)
to
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Diese gemittelte kinetische Energie nennt man auch das ponderomotorische Potential
Upond- Das Elektron fiihrt also in Folge der oszillierenden Lorentzkraft eine Zitterbewe-
gung (Quiver-Motion) im Lichtfeld aus, deren Energieinhalt als zusétzliches intensitéts-
abhéngiges Potential bei der Elektronenbewegung zu beriicksichtigen ist. Im Falle eines
rdumlich inhomogenen, also ortsabhingigen Laser-Lichtfeldes kann diese Zitterbewegung
in eine Netto-Driftbewegung transformiert werden, da das Elektron durch den 6rtlichen
Intensititsgradienten eine zeitgemittelte ponderomotive Kraft F = —VUponq erfihrt,
die es in Bereiche niedriger Intensitéit treibt [1]. Welchen Beitrag das ponderomotive
Potential zur Endenergie der Elektronen liefert, hdngt daher aufler von der rdumlichen
Ausdehnung (Strahldurchmesser) des Lichtfeldes auch entscheidend von der Pulsdauer
des ionisierenden Laserlichts ab. Man unterscheidet 3 Bereiche [2]:

1. Langpulsregime: Die Pulsdauer ist fiir das Elektron grof§ genug, um die am Frei-
setzungsort gewonnene ponderomotorische potentielle Energie der Zitterbewegung
vollstdndig in Bewegungsenergie umzusetzen und aus der Wechselwirkungszone
herauszudriften.

2. Ubergangsbereich: Das zum Zeitpunkt to freigesetzte Elektron erfihrt wihrend

der Wechsellwirkungszeit 7 einen teilweisen Energieiibertrag von der Zitter- in
to+7

die Driftbewegung von [ o %Upond(f(t), t)dt.

to
3. Kurzpulsregime: Die Pulsdauer ist zu klein (7w = 7, < 10712 5), als dass sich das

freie Elektron vom Entstehungsort merklich entfernen kann. Es findet praktisch
kein Energieiibertrag statt.

2.2. lonisations-Mechanismen

Die Art und Weise, wie sich ein Ionisationsprozess am zweckméfligsten beschreiben lasst,
ist entscheidend von der Starke des beteiligten Lichtfeldes bestimmt. Als Kriterium, wel-
ches Modell sich fiir eine gegebene Situation am besten eignet, kann das Verhiltnis des
atomaren Ionisationspotentials FEj,, zur Photonenenergie hw und zum ponderomotori-
schen Potential Upypq herangezogen werden:

1. Ejop > hw > Upong : Regime der nichtlinearen Optik. Das angreifende Lichtfeld
kann als Photonenstrom aufgefasst werden. Der Energieiibertrag auf das atomare
System erfolgt durch Absorption einzelner Lichtquanten (Ionisation im Photonen-
bild). Giiltigkeitsbereich der Stoérungsrechnung zur Behandlung nichtresonanter
Prozesse.

2. Eion > Upona > Iw : Bereich der Multiphoton-Ionisation iiber die Ionisations-
schwelle hinaus (ATI). Stérungsrechnung beginnt zu versagen.
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3. Upond > FEion > Tw : Regime der elektrischen Feldionisation. Das Lichtfeld wird
durch seine elektrische Feldstéirke charakterisiert. Der Energietibertrag erfolgt un-
mittelbar durch elektromagnetische Krafteinwirkung und nicht mehr durch Pho-
tonenabsorption. Stérungsrechnung inadaquat.

Als MaBstab fiir den Ubergang zwischen Multiphoton-Ionisation und quasistatischer
elektrischer Feldionisation wird vielfach auch der Keldysh-Parameter [3] herangezogen:

Eion Wiaser Ttunnel
v = = x . (2.4)
2(]pond Wtunnel T’laser
Fir v < 1 ist die Beschreibung der lonisation durch Feldionisation angemessen, fiir
~v > 1 ist die Ionisation im Photonenbild besser erfasst.

2.2.1. Photoionisation

Die Freisetzung eines Elektrons aus dem gebundenen Zustand mit einem Atom (oder
Ion) in das Kontinuum ist nur moglich, wenn das Elektron geniigend Energie aufnehmen
kann, um das attraktive Potential des Kerns zu iiberwinden. Daher weisen die Ener-
giespektren der lonisationsprodukte ein typisches Schwellenverhalten auf, und aus der
Verteilung der kinetischen Energie der ausserhalb der Wechselwirkungszone registrier-
ten Elektronen lassen sich Riickschliisse sowohl auf die innere Struktur des ionisierten
atomaren Systems als auch auf die Eigenschaften des ionisierenden Laserlichts ziehen.
Die resultierende kinetische Energie der detektierten Elektronen bestimmt sich aus der
Differenz der absorbierten Photonenenergie und dem effektiven Ionisationspotential, das
durch den Einfluss des dufleren Feldes vom feldfreien Ionisationspotential E;,, deutlich
abweichen kann. Es gilt:

Ekm(I) = nhw — [(Eion + Upond(I)) - Eg(I)} . (2'5)

Das intensive Lichtfeld bewirkt einerseits eine Verschiebung der energetischen Lage des
Ausgangszustandes E, (AC-Stark-Shift), andererseits erhoht sich die Ionisationsschwelle
durch den Beitrag des ponderomotiven Potentials Upopq.

Die schon bei allerniedrigsten Intensitdten mogliche resonante Ein-Photonen-Absorp-
tion (hw > Ejqop, - photoelektrischer Effekt [4]) ldsst sich mit Stérungsrechnung erster Ord-
nung beschreiben und fiihrt zu Fermis goldener Regel [5]. Fiir den Fall iw < Ej,, ist mehr
als ein Photon zur Freisetzung des Elektrons vonnoéten, man spricht von Multiphoton-
Ionisation (MPI). Hierzu muss innerhalb der Lebensdauer der realen oder virtuellen
Zwischenzustidnde ein weiteres Photon aus dem Laserfeld absorbiert werden. Die Le-
bensdauer der virtuellen Zwischenzustdnde bestimmt sich nach der Unschirferelation
zu AEAt > h; in diesem Fall bezeichnet AE den Energieabstand zum néchstgelegenen
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Abbildung 2.1.: Ionisationsmechanismen im Photonenbild: a) resonante Ein-Photon-
Ionisation, b) nichtresonante Multiphoton-Ionisation und c¢) Ionisation
oberhalb der Schwelle (ATT).

realen Energieniveau, weshalb die typische Lebensdauer virtueller Zwischenzustéinde un-
terhalb 1fs liegt. Deshalb ist die nicht-resonante Mehr-Photonenionisation nur in inten-
siveren Lichtfeldern moglich. Fiir kleine Intensitéten kann die Ionisationsrate fiir einen
n-Photonen-Prozess in Storungsrechnung n-ter Ordnung berechnet werden zu [6]:

R(I) = o,I™ , On : generalisierter Wirkungsquerschnitt. (2.6)

Daraus folgt, dass die gemessenen Ionenausbeuten aus einem Multiphoton-Prozess n-ter
Ordnung mit I™ ansteigen [7|. Aufgrund der intensitdtsabhingigen Lage der Energieni-
veaus und der ITonisationsschwelle kann es passieren, dass sich mit zunehmender Lichtin-
tensitét ein reales Energieniveau in den Bereich eines fiir die MPI notwendigen Zwischen-
niveaus verschiebt. Diese durch AC-Starkverschiebung auftretenden Resonanzen kénnen
die Ionisationsrate stark erhthen. Andererseits bewirkt die mit Upy,q wachsende Ioni-
sationsschwelle, dass mit zunehmender Intensitéit immer mehr Photonen zur Ionisation
eines Elektrons aus dem betreffenden Anfangszustand absorbiert werden miissen. Dies
bewirkt eine Anderung im Anstieg der gemessenen Ionenausbeuten von I™ auf I"*!. Bei
noch hoheren Intensitdten kommt es schliesslich zu deutlichen Abweichungen der Ioni-
sationsraten von 2.6, da die Elektronen mehr Photonen aus dem Lichtfeld absorbieren
als fiir die Ionisation nétig: Absorption oberhalb der Ionisationsschwelle (ATI)[8]9][10].

2.2.2. Feldionisation

Bei noch hoheren Lichtintensitéiten beeinflusst die elektrische Feldstirke des Lichts in
zunehmendem Mafle das Coulomb-Potential der atomaren Bindung derart, dass die
schwach gebundenen Elektronen im resultierenden Effektiv-Potential bereits energetisch
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oberhalb der Potentialbarriere liegen und direkt ionisieren koénnen. Die tieferliegenden
Elektronenzustidnde registrieren dagegen eine nur noch endliche Potentialbarriere und
haben so die Moglichkeit durch Tunnelionisation in das Kontinumm zu entkommen (s.

Abb. 2.2).
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Abbildung 2.2.: Prinzip der elektrischen Feldionisation von Elektronen (n#heres siehe
Text).

Fiir die Ausdehnung der effektiven Potentialbarriere (in atomaren Einheiten) gilt:

kombiniertes Potential ~ Vfs(z,t) = -2 —F(t)z  ,z>0 (2.7)
VA
Sattelpunkt bei 6% erf(x,t) =0 = 5= 0] (2.8)
Barrierenhohe Vg := Vpr(xs) = —/4ZF(t) (2.9)
E; Z
Barrierenbreite  Virr(z,t) = Ejon = -2y = =0
" F(H)" " F(t)
Eiont 'EZ _—4ZF

— T = . (2.10)

Diejenige Feldstérke, bei der das Maximum des effektiven Potentials gerade den Wert
der Bindungsenergie des Elektrons erreicht, bezeichnet man als Séttigungsfeldstérke:

N 2
Vesp(xs) = —Eion <= 4ZF = Ejpp <= F =: Fgs1 = 41%” . (2.11)
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Sie kennzeichnet den Ubergang von der Tunnelionisation zur Ionisation oberhalb der
Potentialbarriere (Quver-the-barrier-ionization) des in diesem Fall quasi-freien Elektrons.

Die durch den Keldysh-Parameter v (2.4) beschriebene Relation lidsst sich auch als
Frequenzverhiltnis darstellen, das eine quantitative Interpretation des Ionisationsmecha-
nismus im quasiklassischen Bild erlaubt: Ist die (halbe) Periodendauer einer Schwingung
des Laserfeldes ldnger als die Zeit, die ein Elektron (als Wellenpaket oder klassisches Par-
tikel) bendtigt, um die durch das duBere Lichtfeld auf endliches Maf reduzierte Potenti-
albarriere zu durchtunneln, so wird der Ionisationsprozess durch Feldionisation geprigt
sein. Andernfalls reicht die fiir den Tunnelprozess benétigte Zeit nicht aus, um vor der
Richtungsumkehr des dufleren Feldes die Potentialbarriere vollsténdig zu durchlaufen,
und eine Freisetzung in das Kontinuum ist nur durch Absorption einer geniigend grofien
Anzahl von Photonen erreichbar.

2.3. Die ADK-Theorie

In einem Ansatz von Ammosov, Delone & Krainov [11] ldsst sich die Ionisationsrate
komplexer Atome und Ionen in einem oszillierenden dufleren elektrischen Wechselfeld im
Rahmen einer quasi-klassischen AC-Tunnel-Theorie beschreiben (ADK-Theorie). Darin
bestimmt sich die Ionisationswahrscheinlichkeit wapk (in atomaren Einheiten) fiir einen
Anfangszustand (n*,1,m) zu:

- y3/2 2 (2FE
WADK = wAcg*,[fl,mEion €xXp |:_2(2 Eg%%) :| ( 3 ) <M> (212)

m(2E;on)%/? Fy
mit
1 (2exp()\™
SR ) 239
_ QD (IHm))!
fuom = FTmhia- imiy (2.14)
und
w4 atomare Einheit der Frequenz (4.134 10'® Hz)
Fy elektrische Feldstirke (in atomaren Einheiten) (Fy = 5.142 10° V/cm)
Eio : feldfreie Bindungsenergie des Anfangszustandes (Ejon, 4 = 27.2116 eV/)
Z
n*: effektive Hauptquantenzahl n' = —— (2.15)
2E‘ion

Die in Experimenten an Edelgasen mit ps-Laserpulsen bei A > 1 pym beobachteten Io-
nenausbeuten lassen sich damit in guter Ubereinstimmung nachmodellieren [12][13][14].
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2.4. Intensitatsverteilung im Laserfokus

Die Erzeugung hochster Intensitéten ist mit den heutigen technischen Mitteln nur durch
die Verwendung gepulster, fokussierter Laserstrahlung moglich. Dies hat zur Folge, dass
die Feldstdrke und damit die Intensitét des Laserlichts im Wechselwirkungsgebiet der
Atome eine rdumlich stark inhomogene Verteilung besitzt. Fiir die Beschreibung der
rdumlichen Eigenschaften des Laserlichts wird der Laserstrahl als TEMyy — Mode ange-
nommen, d. h. er besitzt ein radial Gauf3-férmiges Intensitéitsprofil. Auf diese Weise lasst
sich die Ausbreitung des Laserstrahls im Fokusbereich mit Hilfe der Gaufischen Strah-
lenoptik berechnen. Die Intensitétsverteilung eines fokussierten, zeitlich und rdumlich
GauB-formigen Laserstrahls in Zylinderkoordinaten [15] lautet

I(r,2,t) = Lnax (%)Qeacp l—Q (ﬁ)ﬂ exrp [—%1 . (2.16)

Hierbei bezeichnet r die Radialkoordinate senkrecht zur optischen Achse (z-Achse). Der
Strahlradius w(z) bemisst jenen Abstand von der optischen Achse, bei dem die Intensitit
auf das 1/e2-fache des Maximums abgefallen ist. Seine Abhingigkeit von der Ausbrei-
tungsrichtung und seiner Strahltaille wy := w(z = 0) betrégt

w(z) = woy /1 + <7rz—$(2))2 . (2.17)

Diejenige Linge, auf der der Strahlradius sich auf das "2-fache seiner Taille aufweitet,
bezeichnet man als Rayleigh-Linge zgrqyicigh = ww%/ A

Aufgrund der Zylindersymmetrie entlang der optischen Achse sowie der Spiegelsym-
metrie bzgl. der Fokusebene (z=0) gilt fiir das Volumen, innerhalb dessen die ortliche
Intensitét oberhalb eines gewissen Schwellenwertes I, liegt

V(Imaz > I > Inin) =: V(I) =2x / r2(1,z)dz . (2.18)
0
Mit r(I,z) nach 2.16 und der Randbedingung
ww% Iax
I(r =0,z = zpmaz) = Imin = Zmaz = ~ -1+ 7 (2.19)

ergibt sich aus der Integration 2.18

22 wh I I
V()= 2200 (] g Tmee (1 5Tin) — 6L arctan | —1 4+ 79| (2.20)
9Imzn>\ Imzn Imzn
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Abbildung 2.3.: Rdumliche Intensitatsverteilung im Gaufischen Laserfokus. Eingezeich-
net sind die Iso-Intensitdtslinien fiir das 0,9/0,5/0,1/0,01,/0,0001-fache
der Spitzenintensitit im Fokuszentrum zum Zeitpunkt des Pulsmaxi-

mums.

was sich direkt zu der aus der Literatur [16] bekannten Formel

2w (2 4 4 I
V(I) = T /;wo <§I3 + gI —3 arctanI) mitZ =4/—1+ Imc‘w (2.21)
min

vereinfachen lasst.
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2.5. Mehrelektronenionisation

Betrachtet man die im realen Experiment erzielten Ionenausbeuten, so registriert man
eine Vielzahl von produzierten Ladunsgzustinden. Die Einwirkung fokussierten, hoch-
intensiven Laserlichts auf z. B. ein Gas-Ensemble von Atomen resultiert in einem spezi-
fischen Anzahl-Verhéltnis verschieden mehrfach ionisierter Gasteilchen nach Abklingen
des fs-Lichtpulses. Dabei stellt sich die Frage, in welcher zeitlichen Abfolge die Elektro-
nen zur Produktion eines n-fach geladenen ionischen Endzustandes freigesetzt werden.

07 E oy
10°F

10°k
10°F

10°F

10 [

10

He lonenausbeute [w. E.]

11 [

10 F

13 [

214 [

10

Laser Spitzenintensitat [W/cm?2]

Abbildung 2.4.: Intensititsabhéngige Ionenausbeute von Helium. Die Daten wur-
den aus einer Messung von Walker et. al. [17] entnommen
(A = 780nm,wy = 8um,Tgwpym = 100fs). Im Vergleich da-
zu die nach dem sequentiellen Modell zur Mehrfach-Ionisation (ADK)
erwarteten Ionenausbeuten (ausgezogene Linien).

11
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2.5.1. Sequentielle Mehrfach-lonisation

Auf Grundlage der bei der Ein-Elektronen-Ionisation so erfolgreichen ADK-Theorie [11]
wird zunichst von einem rein sequentiellen Modell zur Erzeugung hoherer Ladungs-
zustéinde ausgegangen. Dabei erfolgt die Ionisation der einzelnen Elektronen zeitlich
nacheinander, unabhéingig voneinander:

He "™ Het +e~ ™% Het +2e . (2.22)
Die Abb. 2.4 zeigt die von Walker et al. [17] gemessenen integralen Ionenausbeuten
von Het und He?* in Abhingigkeit von der Intensitéit der Laserlichtpulse. Die Messda-
ten belegen eindrucksvoll eine Abweichung von diesem nach ihren Autoren benannten
ADK-Modell. Die Anzahl der ein- u. zweifach ionisierten He-Atome steigt zunéchst
bei wachsendem Verhéltnis exponentiell mit der Lichtintensitiit an (I < 2 10 W /cm? :
He?t /Het =2 10=% — 2 1073). Sodann nimmt die Zuwachsrate des He'-Signals ab und
steigt oberhalb von I > 2 10® W /ecm? mit o I3/2 weiter an. Dieses Verhalten bezeichnet
man als Volumensittigung der Ionenausbeute. Alle He-Atome im Bereich des Laserfo-
kus werden innerhalb der Laserpulsdauer restlos ionisiert, so dass bei weiterer Zunahme
der Spitzenintensitit der Zuwachs an produzierten Het-Ionen direkt an die Ausweitung
des Ionisationsvolumens gekoppelt ist. Die Gréfle der Volumenschale, in der die fiir die
Produktion von He™ notwendige Schwellenintensitiit iibertroffen wird, gleichzeitig aber
diejenige fiir He?* nicht erreicht wird, wéchst mit zunehmender Spitzenintensitit wie
der fithrende Term in der Volumenformel fiir den GauBschen Laserfokus (2.21).

) o (2 )4 () e (22)]
(2.23)
Die Abweichung der Messdaten fiir He?t von den theoretischen Erwartungen des ADK-

Modells wird als Auftreten einer nicht-sequentiellen, simultanen Doppelionisation gedeu-
tet:

He % He2t 426 . (2.24)

Erst oberhalb der Sittigungsintensitit von Het knickt die He?T-Ausbeute ein und
schwenkt auf die vom ADK-Modell vorhergesagten Quantitéiten ein (Ausbildung einer
Schulter, bzw. eines Knies). Zu diesem Zeitpunkt sind im Volumenbereich, in dem die
Schwellenintensitit fiir He?t iiberschritten wird, nur noch HeT-Ionen und keine neutra-
len He-Atome mehr vorhanden. Folglich kann He?* nur noch durch sequentielle Ioni-
sation von Het generiert werden, was in guter Ubereinstimmung mit den theoretische
Vorhersagen geschieht. Der Intensititsbereich der Séttigung des He?T-Signals liegt ober-
halb von 1 106 W/cm? und damit ausserhalb des Messdatenbereichs.

Trotz des Versagens bei der Beschreibung der simultanen Mehrfach-Ionisation gilt
das ADK-Modell immer noch als Referenz-Theorie zur Vorhersage von Ionenausbeu-
ten. Gerade die Verlésslichkeit bei der Bestimmung der Ionenausbeute der jeweils ersten

12
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Ionisationsstufe sowie die korrekte Beschreibung des zwangsléufig sequentiellen Ioni-
sationsverhaltens der hoheren Ladungszustidnde infolge einsetzender Volumenséttigung
macht es bis heute zu einem unverzichtbaren Bestandteil in der theoretichen Beschrei-
bung durch Feldemission dominierter atomarer Ionisationsdynamik.

2.5.2. Beschreibung der simultanen Mehrfach-lonisation

Das Phénomen der Abweichung gemessener Ionenausbeuten von den auf sequentieller
Mehrfach-Ionisation beruhenden theoretischen Vorhersagen ist durch die Experimente
anderer Arbeitsgruppen ebenfalls an Edelgasen (Xenon [18], Krypton [18][19], Argon
[20][18], Neon [21][22][18]), aber auch z. B. fiir Indium™ [23] bestétigt worden. Die
Abbildungen 2.5 und 2.6 zeigen stellvertretend eine Auswahl der Ergebnisse, jeweils im
Vergleich mit den nach ADK-Theorie modellierten zu erwartenden Messsignalen.

Dabei zeigt sich, dass die beobachtete Uberhéhung der Ionenausbeute infolge nicht-
sequentieller Prozesse bei Helium am stirksten ausgeprégt ist, aber sowohl bei nicht
heliumartigen Systemen (Neon, Xenon), als auch bei heliumartigen ionischen Systemen
(Indium) klar hervortritt.

‘ Element ‘ Konfiguration ‘ Intensitatsbereich ‘ Verhéltnis ‘
Helium 1s? 110" W/cm? HeEXp/HeADK =106
Neon 1s% 2s? 2p® 6 10'* W/cm? Neg! /Next ADK =10°
Indium | [Kr] 4d'% 582 5p | 310" W/cm? Ingj;p /In hx = 50
Xenon | [Kr] 44" 5s? 5pf | 810" W/cm? | Xejf /Xeipx =5 10°

Zudem wird nicht nur simultane Doppelionisation beobachtet. Die Ausbeuten der
hoheren Ladungszustéinde weisen in der Tat ein mehrfaches Einknicken in Richtung der
ADK-Vorhersagen auf, was jedesmal mit dem FErreichen der Volumensittigung eines
niedrigeren Ladungszustandes einhergeht. Dies ldsst auf simultane Mehrfach-Ionisation
hoherer Ordnung schlieflen. Fine weitere Eigenschaft dieses Phdnomens ist seine ein-
deutige Polarisationsabhéngigkeit. Die Abweichungen von rein sequentieller Mehrfach-
Tonisation tritt nur bei Verwendung linear polarisierten Laserlichts auf. Bei Einsatz
zirkular polarisierter Laserstrahlung konnte in den Experimenten keine signifikante Ab-
weichung der Ionenausbeuten von den Vorhersagen der ADK-Theorie beobachtet werden.
Es stellt sich die Frage, mit welchem physikalischen Bild dieser Ionisationsmechanismus
erklédrt werden kann.

2.5.3. Mechanismus der simultanen Mehrfach-lonisation

Im Verlauf der letzten 10 Jahre ist eine Reihe von Modellen entwickelt worden, um die
nicht-sequentielle Mehrfach-Ionisation in einem physikalischen Bild zu erkldren. Bis zum
heutigen Zeitpunkt ist es nicht gelungen, alle experimentellen Beobachtungen und die

13
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Abbildung 2.5.: Intensitidtsabhéngige Ionenausbeuten von Neon und Xenon nach La-
rochelle et al. [18] (A = 800nm,wy = 49um, Tywam = 100fs). Im Ver-
gleich dazu die nach dem sequentiellen Modell zur Mehrfach-Ionisation
(ADK) erwarteten Ionenausbeuten (ausgezogene Linien). Die Abwei-
chungen fiir Xet von der ADK-Kurve lassen sich in diesem nied-
rigen Intensititsbereich (I < 2 10¥W/cm?) mit der Dominanz der
Mutliphoton-Ionisation gegeniiber Tunnelionisation erkliren: Zur Uber-
windung der Xet-Ionisationsschwelle (12.130eV) werden mindestens 8
800nm-Photonen bendétigt.

daraus resultierenden theoretischen Ansitze in einem Szenario zu vereinen. Im Folgen-
den werden die wichtigsten Modelle kurz vorgestellt und nach ihren Vor- und Nachteilen
bzgl. Theorie und Experiment beurteilt.

Volistindige numerische Losung der Schrodinger-Gleichung

Das umfassendste Verfahren zur Klarung des Ionisationsmechanismus, die numerische
Losung der zeitabhéngigen Schrodinger-Gleichung in einem dufleren elektromagnetischen
Feld im 3-dimensionalen Raum, stoft bereits fiir den allereinfachsten Fall, das Helium-
Atom, an die Grenzen der heutigen Computertechnik. In der Arbeitsgruppe von K.
Taylor [24][25][26] werden unter Einsatz eines Cray-Grofirechners derartige Rechnun-

14
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In lonenausbeute [w.E.]

a) Linear-Polarisation

b) Zirkular-Polarisation
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Abbildung 2.6.: Intensitidtsabhéngige Ausbeuten fiir Doppel- und Dreifach-Ionisation
von Indium fiir lineare und zirkulare Polarisation des Laserlichts.
Im Vergleich dazu die nach dem sequentiellen Modell zur Mehrfach-
Ionisation (ADK) erwarteten Ionenausbeuten (ausgezogene Linien).
Laser-Parameter: A = 795nm, wg = 10pum, Tqywanm = 65fs

gen angestrengt. Obwohl in diesen Rechnungen zur Doppelionisation von Helium auch
ein Beitrag durch nicht-sequentielle Prozesse abzusehen ist, kann der zugrundeliegende
physikalische Mechanismus zur simultanen He?t-Ionisation aus den Simulationen heraus
bislang nicht identifiziert werden. Gleiches gilt fiir die Ergebnisse anderer Arbeitsgrup-
pen, die sich zur besseren theoretischen Handhabung des Problems auf die Berechnung in
weniger als 3 Dimensionen beschrinken oder die bei der abschnittsweisen Modellierung
der Dynamik des Gesamtprozesses die Anteile der Wechselwirkung der Elektronen einer-
seits im Coulombpotential untereinander und andererseits mit dem dufleren elektrischen
Wechselfeld des Laserpulses in bestimmten Teilschritten selektiv stark vereinfachen oder
gar vernachlissigen [27][28].
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S-Matrix-Theorie

Die von Becker und Faisal mit Hilfe der S-Matrix-Theorie reproduzierten Ionenausbeuten
zeigen eine hervorragende Ubereinstimmung mit den Helium-Messdaten der verschiede-
nen Arbeitsgruppen [29]. Fiir den Mechanismus der simultanen Doppelionisation ergibt
sich dabei folgendes Bild: Ein erstes Elektron absorbiert aus dem Lichtfeld eine Anzahl
Photonen bis iiber die Doppelionisations-Schwelle hinaus (virtueller ATI-artiger Pro-
zess). Dieser Energieiiberschuss wird per Korrelations-Wechselwirkung auf das zweite
Elektron iibertragen, so dass schliellich beide Elektronen gemeinsam in das Kontinuum
freigesetzt werden.

Fiir komplexere Atome als Helium ist jedoch keine Berechnung ab initio mehr moglich.
Fiir eine Erweiterung dieses Szenarios auf einen e-ne-Prozess sind eine Reihe von ver-
einfachenden Ndherungen und die Verwendung experimentell bestimmter e-ne-Sto3quer-
schnitte erforderlich. Die so ausgefiihrten Rechnungen liefern aber ebenfalls gute Uber-
einstimmung fiir eine Reihe anderer Laserparameter und weitere Atomsorten [30][31][19].

Der S-Matrix-Formalismus ldsst keine Aussage iiber die genaue zeitliche Reihenfolge
der Photonenabsorption und des Energieaustauschs der Elektronen untereinander zu.
Die vorliegenden Rechnungen verwenden stets linear polarisiertes Laserlicht, fiir zirkulare
Polarisation liegen bislang keine Ergebnisse vor.

Kollektives Tunneln

Da die nicht-sequentielle Mehrfach-Ionisation vornehmlich im durch Tunnelionisation
dominierten Intensitdtsbereich auftritt, liegt die Vermutung nahe, dass sich diese als
ein Mehrelektronen-Tunnelprozess in Konkurrenz zur sequentiellen Ionisation beschrei-
ben lassen sollte. Ausgehend von der aus der ADK-Theorie bekannten Formel fiir die
sequentielle Ionisationsrate wapg (2.12) konnte von U. Eichmann et al. am Max-Born-
Institut Berlin ein Ausdruck fiir die simultane Ionisationsrate wopy eines Quasiteilchens
mit Masse Nm,, Ladung Ne und totaler Bindungsenergie Eiop, 1ot entwickelt werden [32]:

wCTI(Nmea Ne, Eion,total7 F) X exp {_4 (\/QmeE?on,toml/N> /(3€F)} (2'25)

Dieses Resultat entspricht dem Ergebnis der Rechnungen von B. Zon [33], der dariiber
hinaus auch die korrekten Vorfaktoren ermitteln konnte. Der so beschriebene Mecha-
nismus wird auch als kollektive Tunnelionisation (CTI) bezeichnet und unterscheidet
sich von der sequentiellen Ein-Elektronen-Ionisationsrate der ADK-Theorie im Prinzip
nur um einen Faktor N im Exponentialterm, wenn an die Stelle der Ein-Elektronen-
Bindungsenergie ein effektives Ionisationspotential E;,, .1 fiir die simultane (kollektive)
Tunnelionisation tritt.

wADK (Me, €, Bion, F) o exp{-4(,/2m B3, )/ (3¢F)} (2.26)

wort (Nme, Ne, Eion o1, F) o exp {=aN(\/2m B3, .)/(3eF)}  (2.27)
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E; N Eion
mit  Bionefy = —m = Z”N ot (2.28)

Numerische Berechnungen fiir einen Zwei-Elektronen-Tunnelprozess bei Helium im sta-
tischen Feld zeigen, dass dieser moglich ist, wenn sich die beiden Elektronen im dynami-
schen Gleichgewicht im etwa gleichen Abstand vom Kern befinden. Bei zu unterschied-
lichen Kern-Abstéinden wird eines der beiden Elektronen jedoch sofort wieder vom Kern
eingefangen. Die so berechneten Tunnelraten sind jedoch zu klein, als dass sich die im
Experiment beobachteten Ionenausbeuten damit erklédren lieBen. Der CTI-Mechanismus
kann daher nicht als der dominierende Beitrag zur Erklirung der nicht-sequentiellen
Mehrfach-Ionisation angesehen werden.

Der Shake-Prozess

Wehlitz et al.[34] konnten unter Verwendung hochenergetischer Photonen (Epy, ~ 100eV)
ein Verhéltnis von He?t /Het = 0,03...0,045 fiir die Ionenausbeuten von Helium be-
stimmen. Dieser Befund lisst sich mit der Vorstellung erklidren, dass ein erstes Elektron
photoionisiert wird und sich aufgrund seines hohen kinetischen Energieiiberschusses so
schnell aus dem atomaren Orbit entfernt, dass das verbleibende Elektron nicht in der La-
ge ist, der adiabatischen Anderung des Coulombpotentials zum ionischen System Folge
zu leisten und stattdessen ins Kontinuum geschiittelt wird (shaken off).

Fittinghoff et al.[35] haben dieses Szenario auf die Tunnelionisation in intensiven
Lichtfeldern iibertragen: Das erste Elektron wird feldionisiert und am Tunnelausgang
infolge des starken #dusseren Lichtfeldes vom Atom wegbeschleunigt. Das verbleibende
Elektron kann sich wiederum nicht der instantanen Potentialinderung anpassen und wird
abermals in das Kontinuum freigesetzt. Unter Verwendung des vorgenannten Verhéltnis-
ses und mit der Einfiithrung eines freien Fit-Parameters als kritische Schwellenintensitét
fiir das Einsetzen des nichtsequentiellen Ionisationsprozesses konnten die Experimente
in guter Ubereinstimmung nachmodelliert werden.

He2+
He™
Obwohl das Shake-Modell urspriinglich fiir die Doppelionisation durch hochenerge-
tische Photonen, deren Energie oberhalb der Doppelionisationsschwelle liegt, bei nied-
rigen Lichtintensitdten entwickelt worden ist, wird seine Anwendbarkeit durch die gute
Reproduzierbarkeit der Messdaten gerechtfertigt. Andererseits ist der Shake-Prozess
unabhéngig von der Polarisation des Laserlichts, so dass die Unterdriickung simultaner
Mehrfach-Ionisation bei Zirkular-Polarisation damit nicht erklért werden kann.

=~ const. =: agpake < 1 — Ng;lz_ake(l) = QShake Nghake(f) (2-29)

Das Rescattering-Modell

Nach einem Vorschlag von P. Corkum [36] ldsst sich die simultane Mehrfach-Ionisation in
einem semi-klassischen Bild als Elektronenstof}-Ionisation beschreiben. Ein erstes Elek-
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tron wird tunnelionisiert, dies ist im Zeitbereich maximaler Feldamplitude am wahr-
scheinlichsten. Als nun freies Teilchen kann es im &ufleren Lichtfeld weiter beschleu-
nigt werden. Die Richtungsumkehr der oszillierenden Feldstéirke zwingt es im Falle
linearer Polarisation, in den Einflulbereich des Atomkerns zuriickzukehren. Bei dieser
Riickstreuung des Elektrons am ionischen Rumpfatom im Nulldurchgang des elektrischen
Feldes kann es durch e-2e-Stoss-, bzw. e-ne-Stof3-Ionisation einen Teil seiner kinetischen
Energie auf eines oder mehrere der gebunden verbliebenen Elektronen iibertragen und
es werden mehrere Elektronen gleichzeitig in das Kontinuum freigesetzt.

Dieses Modell ist sehr erfolgreich auch zur Beschreibung anderer Phénomene in hoch-
intensiven Laserfeldern angewendet worden, wie der Erzeugung Hoher Harmonischer [37],
der Energieverteilung der erzeugten Photoelektronen und der Winkelverteilung hoch-
energetischer ATI-Elektronen [38]. Die Polarisationsabhingigkeit des nicht-sequentiellen
Tonisationsprozesses ist im Rescattering-Modell sofort einsichtig, da fiir zunehmende El-
liptizitit der Uberlapp des riickkehrenden Elektron-Wellenpaketes mit dem ionischen
Rumpf immer unwahrscheinlicher wird. Finziger Widerspruch ist die Tatsache, dass
der Rescattering-Mechanismus ein experimentell nicht beobachtetes Schwellenverhalten
der simultanen Mehrfach-Ionisation impliziert: Nur wenn die von der Lichtintensitét
abhéingige maximale kinetische Energie des riickkehrenden Elektrons gréfler als die lo-
nisationsschwelle des néchsthoheren Ladunsgzustandes ist, sollte ein weiteres Elektron
durch Stoflionisation ausgelost werden konnen. Fiir die Messungen an Helium ergibt sich
dazu:

Eion(He**) < Eginmaz = 317 Upond (2.30)
mit Ejon(He*t) = 54.42 ¢V 2 2 a.u.
—  Tsehwette(\ = 780 nm) = 0.0086 a.u. % 3 1014 /cm?

Ein Absinken der Ionisationsraten auf den rein sequentiellen Anteil unterhalb der Schwel-
lenintensitit konnte jedoch in den Messungen [17] nicht nachgewiesen werden (Abb. 2.4).

Neueste Messungen an Neon bestitigen dagegen die Giiltigkeit des Rescattering
Modells. Durch orts- und zeitaufgeloste Messung der Impulsverteilung der erzeugten
Ne?*- u. Ne3t-Ionen konnte der Zeitpunkt der Ladungstrennung relativ zur Phase des
Lichtfeldes bestimmt werden [39]. Hiernach werden die Elektronen im Nulldurchgang
des dufleren Wechselfeldes emittiert. Dies lasst sich nur mit dem im Rescattering-Modell
beschriebenen zeitlichen Ablauf der Elektronenstof-Ionisation vereinbaren. Alle ande-
ren Modelle, die eine Ionisation im Zeitbereich maximaler Feldstéirke favorisieren (Sha-
ke,CTI), stehen im Widerspruch zu diesem experimentellen Ergebnis.

Empirische Formeln

e Eine weiterfithrende Auswertung der im Experiment beobachteten Ionenausbeuten
der hoheren Ladungszustéinde zeigt, dass die Messwerte der ersten Ionisationsstu-
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2.5. Mehrelektronenionisation

fe und die Messdaten im nicht-sequentiellen Bereich des zweiten Ladungszustan-
des in einem annidhernd konstanten Anzahlverhéltnis zueinander stehen. Glei-
ches gilt wiederum fiir die zweite und dritte lonisationsstufe oberhalb der Vo-
lumenséttigung des ersten Ladungszustandes. Demnach bemisst sich die nicht-
sequentielle Uberhshung der Tonenausbeute eines gegebenen Ladungszustandes auf
einen Bruchteil der rein sequentiellen Ionenausbeute der vorherigen Ionisations-
stufe. Dies veranlasste die Arbeitsgruppe von S.L. Chin zu dem pragmatischen
Ansatz, dass die gemessenen Werte der k-ten Ionisationsstufe durch die gewichtete
Summe der ADK-Raten der mindergeladenen Ionenausbeuten beschrieben werden
kénnen [40][18]:
k—1
Ni(I) =Y ay NAPE(1) + NPE(T) (2.31)
i=1

Die Vorfaktoren «;;, dafiir werden direkt aus den Messdaten empirisch ermittelt,
womit sich in der Tat der intensitdtsabhingige Verlauf der hohergeladenen Ionen-
ausbeuten in recht guter Ubereinstimmung mit den Messdaten nachbilden lisst.
Dieser empirische Befund kann als ein weiteres Indiz fiir die Anwendbarkeit des
von Fittinghoff et al. vorgeschlagenen Shake-Modells [35] zur Erkléarung der simul-
tanen Doppelionisation von Helium (vgl. S.17) angesehen werden. Beim Shake-
Off-Prozess ergibt sich die Doppelionisationsrate ja ebenfalls als ein Bruchteil des
Ein-Elektron-Ionisationsprozesses (vgl. Gl. 2.29). Ein eindeutiger Nachteil die-
ses Konzepts ist der Umstand, dass das Shake-Modell keine korrekte Grundlage
zur Berechnung der Proportionalitdtsfaktoren a;p liefert. Diese Groflen miissen
unmittelbar aus den Messdaten ermittelt werden.

Im Rahmen der von U. Eichmann et al. durchgefiihrten Rechnungen zur kollek-
tiven Tunnelionisation mehrerer Elektronen konnte ein empirischer Sachverhalt
aufgezeigt werden, der ungeachtet des quantitativen Versagens der kollektiven
Tunnelionisation auf eine empirische Formel zur einfachen Berechnung der Io-
nenausbeuten unter Beriicksichtigung nicht-sequentieller Ionisationsprozesse fiihrt.
Abermals ausgehend von der aus der ADK-Theorie bekannten Formel fiir die se-
quentielle Tonisationsrate wapg (2.12) lédsst sich die Rate wy fiir eine simultane
N-fach-Tonisation mit Hilfe der ADK-Theorie berechnen, wenn anstelle der Ein-
Elektronen-Parameter abermals Effektiv-Werte eingesetzt werden, die sich aber
von den bei der kollektiven Tunnelionisation hergeleiteten Grofien leicht unter-
scheiden:

wN(Ez'on,total; n*, F) = wADK(Eion,effa anfa F) (232)
x exp {—4 <\/2me(Eion,t0t /N)3) /(3eF)} (2.33)
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2. Theoretische Grundlagen

20

N
Eion,total Zi:l Eion,i

Bionetf = — 7 == N (2.34)
; . Zeff

ngrp = W (Zepps Eioneff) = m (2.35)

Zepr = N—-03 . (2.36)

Die auf diesem Ansatz basierenden Rechnungen liefern iiberraschenderweise ei-
ne recht gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten fiir eine Vielzahl
von Atomen und Laserparametern [32]. Wéhrend die Wahl der beim Ionisations-
prozess effektiv wirksamen Kernladung dem Abschirmfaktor zweier Elektroenen
zueinander entspricht [41], ist die Frage nach einer theoretischen Begriindung fiir
die offensichtliche Richtigkeit der Vernachléssigung des Faktors N im Exponential-
term im Vergleich zur kollektiven Tunnelionisation noch vollig offen. Die recht gute
Ubereinstimmung der numerischen Simulationen mit den experimentellen Daten
bei gleichzeitig unkomplizierter Handhabung und geringem Aufwand an Resourcen
im Vergleich zu den zwei zuvor vorgestellten theoretischen Ansétzen rechtfertigt
die weitere Verwendung dieses empirischen Sachverhalts. Daher wird die empiri-
sche Formel im Rahmen dieser Arbeit noch 6fter zur Anwendung kommen, wenn
es darum geht, den Einfluss nicht-sequentieller Prozesse auf die experimentell ge-
wonnenen lonenausbeuten abzuschétzen.



3. Modellrechnungen zur
lonisationsdynamik

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen zur Ionisati-
onsdynamik bei hohen Lichtintensitdten beschrinkten sich nicht auf die experimentelle
Arbeit allein. Vielmehr war es fiir ein besseres Verstindnis der auftretenden Effekte all-
gemein als auch fiir die unmittelbare Beurteilung der eigenen experimentellen Resultate
unerlésslich, die Moglichkeit der Modellierung dieses Mehrteilchen-Ionisationsprozesses
in Form einer computerbasierten Simulation zur Verfiigung zu haben. Zu Beginn der
Arbeiten existierte in der Arbeitsgruppe ein von Dr. H. Maeda in Fortran geschriebenes
Kalkulationsprogramm. Damit war die numerische Simulation des Ionisationsprozesses
fiir ein Ensemble neutraler Atome bis in den 6. ionischen Endzustand méglich. Der
Algorithmus basierte auf dem ADK-Modell und konnte unter Verwendung der empiri-
schen Formel (vgl. S.19) Ionenausbeuten sowohl fiir einen rein sequentiellen als auch fiir
einen kombinierten sequentiell-simultanen Mehrteilchen-Prozess numerisch berechnen.
Teil der vorliegenden Arbeit war die Portierung nach C und sodann die kontinuierliche
Weiterentwicklung des Codes fiir die im Laufe der Zeit neu hinzugekommenen theoreti-
schen und experimentellen Denkansédtze und Erkenntnisse.

3.1. Das Simulationsprogramm

Der Algorithmus des Simulationsprogramms liefert relative Teilchenzahlen fiir die Io-
nenausbeuten der verschiedenen resultierenden Ladungszustinde bezogen auf den Ioni-
sationsprozess eines einzigen Teilchens. Fiir die Teilchenanzahl k-fach geladener Ionen
im rédumlich unbegrenzten Wechselwirkungsvolumen nach vollstindigem Abklingen des
Laserpulses gilt [42]:

0o 0
N®) =p [ PVE@) AV =p | Pku(t))%dr . (3.1)
0

Imax
Hierbei bezeichnen p die Dichte der Target-Atome und P die Wahrscheinlichkeit der
Erzeugung des k-ten Ladungszustandes wiahrend der Wechselwirkungsdauer des Licht-
pulses. Der funktionale Zusammenhang zwischen Intensitét und Gréfle des Wechselwir-
kungsvolumens, innerhalb dessen diese Intensitét erreicht und iiberschritten wird, ergibt
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

Element | Wellenldnge Fokusradius HWHM-Pulsdauer Quelle
[m| [y [fs]

Helium 780 8 80 [17]
Neon 800 49 100 [18]
Argon 800 49 100 [18]

Krypton 800 49 100 [40]
Xenon 800 49 100 [40],[18]

Indium 795 10 65 (23]

Krypton 795 10 65 [19]
Xenon 795 10 30 diese Arbeit
Neon 795 10 30 diese Arbeit

Lithium 795 10 30 diese Arbeit

Tabelle 3.1.: Die in den Modellrechnungen fiir die verschiedenen Elemente verwendeten
Laserparameter zwecks Vergleichbarkeit mit den experimentellen Daten.

sich aus dem rdumlichen Intensitétsprofil des Laserfokus nach Gl. 2.21. Die Berechnung
der (relativen) Teilchenanzahl der méglichen ionischen Endprodukte erfordert also ein
Verfahren in zwei Schritten. Zuerst werden die Besetzungswahrscheinlichkeiten der ein-
zelnen Ladungszusténde fiir eine Anzahl verschiedener Spitzenintensitéten zeitabhingig
berechnet. An dieser Stelle fliefit die Laserlicht-Pulsform als zeitliche Intensitétsvertei-
lung in die Rechnung ein. Charakterisiert durch die HWHM-Pulsdauer konnen Laser-
pulse mit Gaufischer oder Lorentz-formiger Zeitstruktur simuliert werden. Die mit dem
Lichtpuls wechselwirkenden Atome und Ionen sind dafiir als ein Mehr-Niveau-System
aufzufassen, in dem das dufere Lichtfeld ionisierende Uberginge verursacht. Abbildung
3.1 zeigt dies beispielhaft fiir ein Teilchen-Ensemble, das maximal 3-fach ionisiert wer-
den kann . Das zeitabhéngige Verhalten der Besetzungszahlen der einzelnen Niveaus
wéhrend der Dauer des Laserpulses kann in einem System von Ratengleichungen be-
schrieben werden:

AN,

— = (Ro1 + Ro2 + Ro3 + ... + Roys) No (3.2)

dN1

W = Ry1Ngy — (ng + Ris+Rig+...+ le) N (3.3)

dN:

d—t2 = RNy + RiaN71 — (R23 + Rog + Ros + ...+ Rgf) Ny (3.4)
(3.5

dNy

7S = RofNo+ R1yN1+ RofNo + ... +R(f_1)fN(f_1) (3.6)
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3.1. Das Simulationsprogramm

sequentiell simultan
— N
RSZS
A N 2
Rdl3

RSlZ

A N 1
RdOZ
RSOl

N 0

Abbildung 3.1.: Schematische Darstellung des in den Modellrechnungen implementierten
Ratengleichungs-Systems, in dem sequentielle und nicht-sequentielle lo-
nisationsraten miteinander konkurrieren.

mit
Ry k1) = Bi(er1) (1(2), Eion (k) = wapk (1(t), Eion(k)) (3.7)
und
Rk(k+m) = Rk(k+m) (I(t), Eion,total(ka R m)) (3.8)
wapr (1(t), Eion,eff(k,...,k+m)) , simultane m-fach-Ionisation
_ beriicksichtigt
B 0 , simultane m-fach-Ionisation
vernachlissigt

Die numerische Losung dieses Systems gekoppelter Differentialgleichungen wird durch ein
Runge-Kutta-Verfahren 5. Ordnung mit impliziter adaptiver Schrittweiten-Korrektur
[43] realisiert.

Die wiederholte zeitabhingige Bestimmung der Ionenausbeuten fiir unterschiedliche
Spitzenintensitidten simuliert eine Variation der Ortskoordinaten bzgl. des Laserfokus-
Zentrums und ermoglicht so die Integration der Besetzungswahrscheinlichkeiten iiber
die rdumlich inhomogene Intensitétsverteilung des Laserlichts (vgl. Abb. 3.2). Fiir je-
de gewihlte Spitzenintensitit erhélt man einen Satz von (relativen) Teilchenzahlen der
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Abbildung 3.2.: Simulations-Algorithmus - 1.Schritt: Berechnung der Besetzungswahr-
scheinlichkeiten der einzelnen ionischen Endzustédnde nach vollstindi-
gem Abklingen des Lichtpulses in Abhéngigkeit von der Intensitét im
Pulsmaximum. Die in der Simulation verwendeten Laserparameter sind
Tabelle 3.1 zu entnehmen.

betrachteten Ladungszustinde, die nun mit dem Wert der Ableitung der Volumenfunk-
tion bei der entsprechenden Intensitéit gewichtet aufsummiert werden (vgl. Abb. 3.3.
Auf diese Weise wird die abschliefende numerische Integration nach Gl.3.1 der einzelnen
ionischen Endprodukte iiber die wihrend des Laserpulses im Wechselwirkungsvolumen
auftretenden Lichtintensitéten durchgefiihrt. Die Summation erfolgt nach der Simpson-
schen Regel [43], um bereits fiir eine angemessen geringe Anzahl von Intensitétswerten
(Teilintervalle der Integration) eine zufriedenstellende Konvergenz der resultierenden
Tonenausbeuten zu erreichen. Um die Simpson-Integration, welche auf linear dquidi-
stanten Teilintervallen beruht, besser an das exponentielle Verhalten des Integranden
anzupassen, wird der Integrationsbereich in eine Summe von Simpson-Integrationen un-
terteilt. Wahrend innerhalb einer Integrationsstufe die lineare Schrittweite konstant
bleibt, nimmt die Grofle der Schrittweiten von Stufe zu Stufe exponentiell zu. Im Rah-
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Abbildung 3.3.: Simulations-Algorithmus - 2.Schritt: Numerische Integration der zu-
vor berechneten Besetzungswahrscheinlichkeiten iiber das Fokusvolu-
men entspechend ihrem Anteil an der Gesamt-Teilchenanzahl mit dem
zugehorigen Volumenfaktor gewichtet. Exemplarische Darstellung an
Helium fiir drei verschiedene Lichtintensitéiten. Die in der Simulation
verwendeten Laserparameter sind Tabelle 3.1 zu entnehmen.

men der Volumenfunktion, bzw. ihrer Ableitung fliefen die rdumlichen Parameter des
Laserfokus (Strahltaille wg, Laserpuls-Zentralwellenlinge A) in die Rechnung ein.

Wie bereits erwéhnt, liefert das Simulationsprogramm nur relative, auf ein Einheits-
volumen bezogene Teilchenanzahlen. Lediglich das Anzahlverhiltnis der einzelnen La-
dungszustdnde zueinander wird exakt berechnet. Die Modellrechnungen besitzen also
noch einen einzigen verbleibenden globalen Skalierungs-Parameter, mit dem die theore-
tischen Daten an die in den experimentellen Resultaten erfassten absoluten Teilchenzah-
len, bzw. an die im realen Wechselwirkungsfokus herrschende Teilchendichte angepasst
werden konnen. Dies erfolgt in der Regel derart, dass die berechneten Ionenausbeu-
ten alle mit ein und demselben Faktor multipliziert werden, so dass die Ionenausbeuten
des niedrigsten Ladungszustandes von Experiment und Simulation im Intensitétsbereich
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

oberhalb der Séttigung aufeinander zu liegen kommen.

Experiment:  NJ"P(I,pgsp) + Referenz-Datenwert Ni™P(Ipes, pEap)
Simulation: NZ™(I, psim) — a NI, psim) firalle k=1...m
_ NlE'xp(IRef7pEmp)

NY™(Igef, psim)

mit

(3.9)

3.2. Sequentielle Mehrfach-lonisation

Xe lonenausbeute [w. E.]

A |
15 16

10 10 10" 10"

Laser Spitzenintensitat [W/cm?2]

14

10

Abbildung 3.4.: Intensitéitsabhiingige Ionenausbeuten von Xenon® bis Xenon?* nach
dem rein sequentiellen ADK-Modell.

Die erste Anforderung an ein fortgeschriebenes, erweitertes und in vielerlei Hinsicht
verbessertes Simulationsprogramm ist weiterhin die korrekte Berechnung der Ionenaus-
beuten auf Basis eines rein sequentiellen Ionisationsmechanismus. Abbildung 3.4 zeigt
den Leistungsumfang des aktuellen Programms anhand der Ionenausbeuten der ersten
26 Ladungszustinde des Elements Xenon, wie sie nach der ADK-Theorie erwartet wer-
den. Die daraus ablesbaren Sittigungsintensititen der einzelnen ionischen Endzustidnde
(Abknicken des Signals in die Volumensittigung o I3/2) stimmen gut mit den aus dem
Sattelpunktverhalten der Tunnelionisation abgeleiteten Werten iiberein (vgl. Abb. 3.10).
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3.2.  Sequentielle Mehrfach-Ionisation

Auf den ersten Blick widerspriichlich erscheinen jedoch die Uberkreuzungen einzel-
ner Kurven. So berechnet fiir Xe” u. Xe8t bei I ~ 2.1 10W /cm? oder Xe'6t, Xel7+
u. Xe'® bei I ~ 8.7 101"W/cm?, bzw. I =~ 1.0 101¥W/cm?. Auffillig ist, dass die-
ses Phiénomen immer nur am Schalenabschluss, also vor einem signifikanten Anstieg
des lonisationspotentials fiir den nachfolgenden Ladungszustand wegen des Wechsels
zur nachsten l-Unterschale auftritt; dies gibt zugleich den entscheidenden Hinweis zur
Erkldrung dieses korrekt berechneten Verhaltens der Ionenausbeuten.

Solange die Spitzenintensitdt im Laserfokus nicht ausreicht, um den n#chsthéhe-
ren Ladungszustand zu erzeugen, werden alle Atome im Fokuszentrum in den maximal
erreichbaren Ionisationszustand gebracht. Bis die Spitzenintensitéit die Schwelle zur Pro-
duktion der néchsten lonisationsstufe erreicht hat, wichst also der Volumenanteil des
hochsten Ladungszustandes stérker als die sich bereits in Volumenséttigung befindenden
niedrigeren Ladungszustinde. Immer dann, wenn die Differenz der Ionisationsenergien
benachbarter ionischer Endzustéinde sehr viel kleiner als die Ionisationsschwelle des dar-
auffolgenden Ladungszustandes ist, kann es also vorkommen, dass im Fokuszentrum
mehr hohergeladene Ionen erzeugt werden als in der benachbarten Volumenschale an
niedergeladenen Ionen. Erst nach Uberschreiten der Schwellenintensitét fiir die niichste
Tonisationsstufe wird dieses iiberproportionale Wachstum gestoppt, auch der bislang
hochste Ladungszustand erreicht die Volumenséttigung und bei weiterer Zunahme der
Spitzenintensitéit bleibt das Verhiltnis der Ionenausbeuten zu den niederen Ladungs-
zustdnden konstant.

Dieses Verhalten ist bereits in den Modellrechnungen von Augst et al.[12] fiir Xe3*
dokumentiert und l&sst sich in einer einfachen analytischen Abschitzung quantitativ
nachvollziehen. Bei Niherung der Besetzungswahrscheinlichkeiten Py(I) durch Recht-
eckfunktionen in den Grenzen der Schwellenintensitéten, innerhalb derer die Wahrschein-
lichkeit der Produktion des k-ten Ladungszustandes mehr als 50 Prozent betrégt, lisst
sich die Volumenintegration direkt ausfiithren, und es ergibt sich als Kreuzungsbedingung
der Ionenausbeuten benachbarter Ladungszusténde:

~ 1 ) ISchwelle(k) S I S ISch'welle(k + 1)
Pi(1) - { 0 , sonst
wobei Ischwelte(k) = I(Py1=PF=0.5)
und ISchwelle(k -+ 1) = 1 (Pk =P = 0.5)
0
= Ny=p [ P(I) ¥ dl = pV(Ischwete(k)) = V(Ischwene(k + 1))]
Imaft
Und damit
N, = Npp
<
V(ISchwelle(k)) - V(ISchwelle(k + 1)) - V(ISchwelle(k + 1)) - V(Imaw) (310)
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

Daraus folgt fiir den vorliegenden Fall (vgl. Abbildung 3.5):

Ladungs- | Tschwelle | Tiommmne | Limmaation
zustand | [W/cm?] | [W/em?] | [W/cm?]
Xe™t 7.4 10
Xebt 1.0 1016 | 2.4 1016 2.1 1016
XelTF 5.1 107
Xel8+ 6.110'7 | 1.110'8 8.7 1017
Xel6+ 4.2 10'7
Xel8+ 6.1 1017 | 1.7 10'8 1.0 1018

Womit das Ergebnis der Modellrechnungen durch eine simple analytische Abschitzung
bestétigt werden kann.

Da dieses Phédnomen, wenn iiberhaupt, erst im Anfangs-Bereich der Volumensitti-
gung auftritt, wird seine Existenz durch simultane Ionisationsmechanismen nicht be-
einflusst. Nicht zuletzt deshalb wird diesem Sachverhalt im Rahmen der atomaren lo-
nisationsdynamik keine groflere Beachtung geschenkt und Ergebnisse einer genaueren
experimentellen Untersuchung des Effekts sind in der einschlégigen Literatur nicht pu-
bliziert worden.

Der Nachweis der Fahigkeiten des vorliegenden Simulationsprogramms zur korrekten
Berechnung von Ionenausbeuten auf Grundlage der ADK-Theorie ist damit erbracht.
Dies wird zusiitzlich durch die gute Ubereinstimmung der ADK-Modell-Rechnungen mit
einer Vielzahl experimenteller Daten fiir die Ionenausbeuten der ersten Ionisationsstufe
sowie das Sattigungsverhalten hoherer Ladungszusénde bestétigt, wie sie im Rahmen
dieser Arbeit in Abbildungen an anderer Stelle zu begutachten ist.

Bevor Modellrechnungen zur Beschreibung simultaner Ionisationsmechanismen vor-
gestellt werden, soll noch auf einen interessanten Nebenaspekt in Zusammenhang mit
der vielfach als Referenz-Modell angesehenen ADK-Theorie eingegangen werden.
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Abbildung 3.5.: Grofle Differenzen in den Ionisationsenergien benachbarter Ladungs-
zustéinde konnen Uberkreuzungen in den berechneten Ionenausbeuten
verursachen (néheres siehe Text). Im Falle von Xenon tritt dies fiir
Xe™ u. Xebt, bzw. Xel6t, Xe!™ u. Xe!®F auf. Dargestellt sind die
Besetzungswahrscheinlichkeiten Py (I) der betroffenen Ionisationsstufen
(linke Hilfte) und die daraus resultierenden Proportionen ihrer zugeord-
neten Volumenschalen (rechte Hilfte). Es ergibt sich:

Lnaz > 2110 W/em? : V(XePt) > V(Xe™)  bzw.
Lnaz > 10108 W/em? : V(Xel®) > V(Xelf) > V(Xel™)
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

3.3. Direkte Approximation der Tunnelbarriere (Trapez-Form)

Die bereits in Gl. 2.12 vorgestellte, von Ammosov, Delone & Krainov entwickelte Formel
fiir die sequentielle Ionisationswahrscheinlichkeit Wap g, besteht bei genauerer Betrach-
tung aus mehreren Faktoren, die fiir die Beschreibung der verschiedenen an der Ionisation
beteiligten physikalischen Prozesse stehen.

2 2By \ " T
F(t) ) 8

sPer) \'* (2 Eign)*2
(qu,-on)S/Q) P lQ 3F (1) ]

= Watomar (Eion; n*, l, m, F(t)) X
W<F>t (Eiona F(t)) X WTunnel (Eiona F(t))

2
Wapk = WACn*,lfl,mEion (

Durch den ersten Faktor wird der elektronische Ausgangszustand des zu ionisierenden
Elektrons beschrieben, der zweite Faktor ergibt sich aus einer zeitlichen Mittelung der
duleren Feldstirke iiber eine Periode der Laserschwingung und der Exponentialfaktor
beschreibt die Tunnelwahrscheinlichkeit des Elektrons durch die durch das Lichtfeld auf
endliches Maf} reduzierte Potentialbarriere. Dabei stellt gerade der Tunnelfaktor nur eine
sehr grobe Ndherung der realen Verhéltnisse dar. Fiir die Transmissionswahrscheinlich-
keit Wrynner eines Elektrons mit Energie E durch eine Potentialbarriere mit beliebiger
Form V (z) gilt allgemein (in atomaren Einheiten)[5]:

/\/2(1/(9;) _E)ds

Im allereinfachsten Fall eines statischen dufleren elektrischen Feldes der Stérke Fy ergibt
sich damit fiir ein mit F;,, < 0 gebundenes Elektron

Wrunnel = €xp [_2 . (311)

Eion/FO
Wf‘@{z(el =exp | —2 / 2 (Eion - F0$) dz = exp [2
0

2 2(Bipn)3/?

S ] (3.12)

Das ADK-Modell vernachlissigt also den Einfluss des Coulomb-Potentials auf die Form
der Tunnelbarriere. Diese grobe Naherung wird durch den Beitrag der anderen Fak-
toren entsprechend kompensiert, weshalb die ADK-Theorie trotzdem eine angemessene
Beschreibung des Ionisationsprozesses ermoglicht. Es stellt sich aber die Frage, welche
Qualitdt ein unter Beriicksichtigung des Coulomb-Potentials entwickelter Ausdruck fiir
die Tonisationswahrscheinlichkeit besitzt.
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3.3. Direkte Approximation der Tunnelbarriere (Trapez-Form)
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Abbildung 3.6.: Vergleich der Potentialbarrieren, wie sie in den Modellrechnungen zur
sequentiellen Tunnelionisation beriicksichtigt werden. Bei Vernachléssi-
gung des Coulomb-Potentials ergibt sich eine simple Dreiecks-Form:
V(0 < z < Ejon/Fy) = —Fy z (ADK-Theorie). Eine bessere Ap-
proximation liefert dagegen ein trapezformiger Verlauf (siehe Text GL
3.15), bei dem die realen Dimensionen der effektiven Potentialbarriere
eingesetzt werden (vgl. Abb. 2.2). Darstellungs-Parameter: Z = 2,
Eion / Fop=5.0

Wie im vorigen Kapitel bereits ausgefithrt, bewirkt der Einfluss des elektrischen
Wechselfeldes auf das Coulomb-Potential einerseits eine Reduzierung der rdumlichen
Ausdehung der Tunnelbarriere, andererseits eine Absenkung der Barrierenhohe (vgl.
G1.2.7-2.10 auf S.7). Damit berechnet sich die Tunnelwahrscheinlichkeit zu

Bijont+ 'BZ —4ZF,
2F,
Z
WTunnel = exp —2 / 2 (Eion - ﬂ - F0$> dx (313)
T
Bion— B —4ZF,
2F

Die analytische Losung dieses Integrals beinhaltet elliptische Integral-Funktionen und ist
damit zu komplex, um sie in eine Modellrechnung in erster Ndherung zu implementieren.
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Abbildung 3.7.: Intensitdtsabhéngige Ionenausbeuten von Helium, bzw. Neon bei Nahe-
rung der Tunnelbarriere durch einen trapezformigen Potentialverlauf
(durchgezogene Linien) sowie nach ADK-Theorie (gepunktete Linien)
im Vergleich zu den Messdaten. Zur Anpassung an die gemessenen
Tonenausbeuten wurden die theoretischen Kurvenpaare jeweils mit ei-
nem einheitlichen Faktor multipliziert. Helium[17]: arrepe: = 1.30,
aapk = 2.25; Neon[18]: arrepe: = 0.75, aapr = 1.50.

Fiir eine signifikant verbesserte Abschéitzung der Tunnelrate reicht es bereits aus,
dass die Form der Tunnelbarriere durch eine einfache geometrische Approximation des
effektiven Potentialverlaufs nachgebildet wird. Wie in Abbildung 3.6 dargestellt, lisst
sich die Potentialbarriere durch ein Trapez recht gut nachbilden.

4z
Fo
T
Wi = exp =2 / \/2 (Bion — VAZF) do +
Bijon— B2 —4ZF,

| 2F,
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3.3. Direkte Approximation der Tunnelbarriere (Trapez-Form)

Kr lonenausbeute [w. E.]
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Abbildung 3.8.: Intensitdtsabhéingige Ionenausbeuten von Krypton, bzw. Xenon bei
Naherung der Tunnelbarriere durch einen trapezformigen Potentialver-
lauf (durchgezogene Linien) sowie nach ADK-Theorie (gepunktete Lini-
en) im Vergleich zu den Messdaten. Zur Anpassung an die gemessenen
Tonenausbeuten wurden die theoretischen Kurvenpaare jeweils mit ei-
nem einheitlichen Faktor multipliziert. Krypton[19]: a7repe. = 350,
aapk = 1000; Xenon[40]: arrepe: = 0.60, aaprx = 1.50.

—
Biont+ B —4ZF)

2F0

% / \/ 2 (En _ \/4ZF0) dz (3.14)
4z
Fo

rapes [47 Eion —\/E%, —4ZFy
Wg:unfzel = €xp [2 { FO ( 2F0 \/2 (Eion -V 4ZFO)+
1 Eion + W/Eﬁm — 47 Fy, 47
5 { ( o by \/2 (En _ \/4ZF0>

Bei Absenkung der Potentialbarriere unter die Bindungsenergie wiirde die Trapez-Nahe-

(3.15)
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

rung imaginidre Werte annehmen; dies wird durch eine explizite Abfrage im Rechen-
Algorithmus verhindert.

Trapez __
WTunnel -

won

WTMPCZ(Eiom Z,F(t)) nach Gl 3.15 sonst

Tunnel

1 falls FE2 A7 F(t
{ s <AZE() (3.16)

Die Abbildungen 3.7 u. 3.8 zeigen die jeweils mit dem ADK-Modell und der Trapez-
Tunnelformel erhaltenen Ionenausbeuten im Vergleich zu den experimentellen Resul-
taten fiir eine Reihe von Elementen. Dabei ist zu beachten, dass die Trapez-Tunnel-
wahrscheinlichkeit allein aus dem Exponentialterm nach GI1.3.15 besteht und aufler Bin-
dungsenergie E;,, und Kernladungszahl Z des resultierenden Ladungszustandes keine
weiteren atomaren Parameter enthilt. Insofern ergibt sich eine erstaunlich gute Uber-
einstimmung der Messdaten mit den theoretischen Kurven nach der rein exponentiellen
Trapez-Tunnelwahrscheinlichkeit.

Die Tonenausbeuten der Trapez-Approximation liegen unterhalb der Volumensétti-
gung des jeweiligen Ladungszustandes, in der Regel eine Groflenordnung iiber denen
der ADK-Formel. Fiir He™ und Ne't ergibt sich dadurch gerade im Intensitéitsbereich
I < 510 W /cm? eine hervorragende Reproduktion der gemessenen Werte. Ursache fiir
die Abweichungen der ADK-Theorie in diesem Bereich ist demnach ihre gro-
be Uberschiitzung der Potentialbarriere fiir die Tunnelionisation und nicht
etwa eine Zunahme der Ionisationsraten infolge von Multiphoton-Prozessen,
die ja in beiden Modellrechnungen keine Beriicksichtigung finden. Dement-
sprechend ist die deutliche Abweichung des gemessenen Xe™-Signals von den Ergebnissen
beider Rechnungen fiir I < 3 10'3 W/cm? eindeutig mit Multiphoton-Ionisation als do-
minierendem Mechanismus in diesem Intensitdtsbereich zu erkliren (vgl. Abb. 2.5).

Im Bereich der Volumensittigung liefern beide Modelle praktisch gleiche Ergebnisse;
die ADK-Ausbeuten liegen in der Regel leicht oberhalb der Trapez-Tunnel-Kurven. Bei
Krypton ist dies am deutlichsten ausgeprégt. Das Verhéltnis der lonenausbeuten der
einzelnen Ladungszustinde untereinander wird hier ebenfalls mit der rein exponentiellen
Trapez-Approximation recht gut nachmodelliert.

Bleibt abschlieflend festzustellen, dass die theoretische Beschreibung der rein sequen-
tiellen atomaren Ionisationsdynamik, wie sie das ADK-Modell liefert, durch eine rein
exponentielle Formel, die auf einer simplen geometrischen Naherung des die Tunnelio-
nisation bestimmenden effektiven Potentials durch eine Trapezform beruht, praktisch
ebensogut nachmodelliert werden kann. Was die ADK-Theorie demgegeniiber auszeich-
net, ist jedoch ihre wohlbegriindete Herleitung aus der quantenmechanischen Beschrei-
bung der die Ionisationsdynamik prigenden physikalischen Phinomene.

Deshalb wird im Rahmen dieser Arbeit weiterhin das ADK-Modell als Referenz-
Theorie und damit als Basis fiir die Beschreibung der atomaren lonisationsprozesse
bei hochsten Lichtintensititen verwendet werden. Wie die Einbeziehung der nicht-
sequentiellen Ionisationsmechanismen in ein auf die ADK-Theorie gegriindetes Modell
moglich wird, ist Gegenstand der nun folgenden Abschnitte.
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3.4. Eine empirische Formel fiir simultane Mehrfach-Ionisation

3.4. Eine empirische Formel fiir simultane
Mehrfach-lonisation

Die im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Modellrechnungen zur nicht-sequentiellen
Mehrfach-Ionisation basieren allesamt auf einer empirischen Formel, die von Dr. U.
Eichmann in der Arbeitsgruppe entwickelt worden ist. Wie schon im vorherigen Kapitel
ausgefiihrt, ist sie ein Nebenprodukt des Versuchs, den physikalischen Mechanismus der
simultanen Mehrfach-Ionisation als einen kollektiven Tunnelprozess zweier oder mehre-
rer Elektronen zu beschreiben (vgl. S.16 u. S.19). In den auf alternativen Losungs-
ansétzen basierenden Simulationen anderer Arbeitsgruppen konnte zwar die Existenz
kollektiver Tunnelionisation als eine Mdglichkeit zur simultanen Freisetzung mehrerer
Elektronen nachgewiesen werden, quantitative Vergleichsrechnungen zeigen allerdings,
dass dieser Ionisationsmechanismus nicht den entscheidenden, dominanten Beitrag lie-
fern kann, um die im Experiment beobachteten Ionenausbeuten erkliren zu konnen.
Dies dndert jedoch nichts an der Tatsache, dass unter Verwendung des mit der Formel
umschriebenen empirischen Sachverhalts eine gegeniiber der ADK-Theorie signifikant
verbesserte Abschétzung fiir die gemessenen intensitédtsabhéingigen Ionenausbeuten der
hoheren Ladungszustinde von komplexen Atomen erzielt werden kann.

Zur Erinnerung: Nach der empirischen Formel berechnet sich die Wahrscheinlichkeit
fiir die simultane M-fach-Ionisation des K-ten Ladungszustandes im dufleren anregenden
Laser-Lichtfeld der Stérke F'(t) zu

WK(K-I-M)(F(t)an*alamaEion,total) = WADK(F(t),n:ff,l,m,Eion,eff) . (317)
Mit
Eion total Z '—}M Eion,i
By = = 1S : 1
ion,ef f M M (3 8)
* * ZC
Neff = 1 (Zeffv Eion,eff) = ﬁ:eff (319)
Zefr = (K+M)-03 (3.20)

Die Berechnung der zeitabhéingigen Besetzungswahrscheinlichkeiten der in der Simula-
tion beriicksichtigten Ionisationsstufen wihrend der Dauer des Laser-Lichtpulses erfolgt
sodann in einem System gekoppelter Ratengleichnungen (vgl. Gl. 3.2-3.6), in denen
die sequentiellen und nicht-sequentiellen Prozesse miteinander konkurrieren. Die si-
multanen Prozesse stellen also ein Reihe von zusétzlichen Anregungskanilen in hohere
Ladungszustinde zur Verfiigung. Ihr Anteil an der Produktionsrate eines bestimm-
ten ionischen Endzustandes ist aufler von der augenblicklichen Lichtintensitdt nur vom
Verhiltnis der effektiven Bindungsenergien, bzw. Kernladungszahlen von sequentiellen
und nicht-sequentiellen Prozessen zueinander abhingig.
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Abbildung 3.9.: Einfluss der korrekten Wahl von effektiver Bindungsenergie und Kern-
ladungszahl fiir die simultane Doppelionisations-Rate bei Neon auf die
Qualitdt der Modellrechnungen mit der empirischen Formel. Bereits ge-
ringfiigige Variationen (+10%) fiihren zu deutlichen Abweichungen von
den experimentellen Resultaten [18].

Welchen entscheidenden Einfluss die richtige Wahl des effektiven lonisationspotenti-
als sowie der effektiven Kernladungszahl auf die Giite der Ubereinstimmung der berech-
neten Ionenausbeuten mit den gemessen Werten hat, zeigt die Abbildung 3.9 : Schon
eine Abweichung um 10% vom arithmetischen Mittel der Einteilchen-Bindungsenergien
liefert eine um mindestens eine Groflenordnung schlechtere theoretische Vorhersage fiir
die Ne?t-Ausbeute. Vergleichbare Auswirkungen hat auch eine falsche Wahl der effekti-
ven Kernladungszahlen fiir die nicht-sequentiellen Ionisationswahrscheinlichkeiten. Trotz
Verwendung der korrekten effektiven Bindungsenergien ergibt sich mit Wops(Zesr = M)
anstatt Wonr(Zessr = M —0.3) fiir M = 2,3 eine so grofie Uberschéitzung der simultanen
Ne-Doppelionisationsrate, dass sich im Bereich des sog. Ne?T-Knies die Abweichung
gegeniiber den experimentellen Daten auf iiber eine Gréflenordnung verdoppelt.

Die Ergebnisse der Modellrechnungen mit der empirischen Formel fiir verschiedene
Elemente zeigen die Abbildungen 3.11 - 3.14 am Ende dieses Kapitels (S. 41f : Die jeweils
mit B gekennzeichneten Darstellungen).
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3.5. Shake-artige Rechnungen mit der empirischen Formel

Es zeigt sich, dass die aus der Verwendung der empririschen Formel zur Berech-
nung der nicht-sequentiellen Uberhhung resultierenden theoretischen Kurven bereits
eine deutlich verbesserte Annidherung an die im Experiment beobachteten Ionenaus-
beuten ermdéglichen als die rein sequentielle ADK-Theorie. So betrigt die Diskrepanz
zwischen den Messwerten von Neon, Krypton u. Xenon und ihren Modellrechnungen
generell nicht mehr als eine Groflenordnung. Bemerkenswerterweise ergibt sich gerade
bei Helium die schlechteste Anpassung: Fiir Intensitéten I < 1 10 W/cm? unterschitzt
die Kalkulation die wahre He?>T-Tonenausbeute um bis zu 5 Groflenordnungen, was aber
immer noch deutlich besser ist als die Vorhersagen des ADK-Modells (ca. 9-10 Grofen-
ordnungen bei I ~ 4 10 W/cm?).

Bei ndherer Betrachtung der theoretischen Kurven fillt auf, dass diese dem inten-
sitdtsabhéngigen Verlauf der Messkurven nicht wirklich folgen. Die mit der empirischen
Formel berechneten Ionenausbeuten besitzen vielmehr ein Steigungsverhalten, das eine
Uberkreuzung der kalkulierten Werte mit den experimentellen Daten bei einer bestimm-
ten Intensitiit bewirkt. Dies ist am deutlichsten bei Ne’* und Xe3' ausgeprigt. Bei
He?" liegt dieser Kreuzungspunkt direkt im Ansatzbereich des sog. Knies. Unterhalb
des Schnittpunktes werden die gemessenen Ionenausbeuten von der Modellrechnung un-
terschitzt. Fiir Intensititen oberhalb der Uberkreuzung werden zu hohe Ausbeuten
vorhergesagt. Erst im Bereich der Volumensittigung ergibt sich dann ein Einschwenken
auf direkt mit dem Experiment iibereinstimmende Werte, die dann aber auch mit der
ADK-Theorie korrekt berechnet werden kénnen.

Obwohl diese Abweichungen der theoretischen Kurven vom gemessenen Verlauf in
der Regel weniger als eine Groflenordnung betragen, was bereits eine wesentliche Ver-
besserung gegeniiber der ADK-Theorie ist, stellt sich die Frage, ob vielleicht ein modifi-
zierter Einsatz der empirische Formel eine noch bessere Modellierung des tatsidchlichen
intensitidtsabhéngigen Verhaltens der Ionenausbeuten erméglichen kann.

3.5. Shake-artige Rechnungen mit der empirischen Formel

Eine weiterfithrende Auswertung der im Experiment beobachteten Ionenausbeuten der
hoheren Ladungszustidnde zeigt, dass die Messwerte der ersten Ionisationsstufe und
die Messdaten im nicht-sequentiellen Bereich des zweiten Ladungszustandes in einem
anndhernd konstanten Anzahlverhéltnis zueinander stehen. Gleiches gilt wiederum fiir
die zweite und dritte lonisationsstufe oberhalb der Volumensittigung des ersten La-
dungszustandes. Demnach bemisst sich die nicht-sequentielle Uberhhung der Ionen-
ausbeute eines gegebenen Ladungszustandes auf einen Bruchteil der rein sequentiellen
Tonenausbeute der vorherigen Tonisationsstufe. Dies veranlasste die Arbeitsgruppe von
S.L. Chin zu dem bereits vorgestellten empirischen Ansatz (vgl. S. 18), dass die gemes-
senen Werte der k-ten Ionisationsstufe durch die gewichtete Summe der ADK-Raten der
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

mindergeladenen Ionenausbeuten beschrieben werden koénnen [40][18]:

Nell) = 3~ g NAPR (1) + N{PE (1) (3.21)
=1

Die Vorfaktoren «;; dafiir werden direkt aus den Messdaten empirisch ermittelt. Auf
diese Weise lésst sich in der Tat der intensitdtsabhingige Verlauf der héhergeladenen
Ionenausbeuten in recht guter Ubereinstimmung mit den Messdaten nachbilden. Die
Offenlegung dieses empirischen Sachverhalts kann als experimenteller Befund fiir die
Giiltigkeit des von Fittinghoff et al. eingefithrten Shake-Modells [35] zur Erkldrung der
simultanen Mehrfachionisation interpretiert werden (vgl. S.17). Ein eindeutiger Nachteil
dieses Konzepts ist der Umstand, dass das Shake-Modell keine korrekte Grundlage zur
Berechnung der Proportionalitéitsfaktoren a;p liefert. Diese Groflen miissen weiterhin
unmittelbar aus den Messdaten ermittelt werden.

An diesem Punkt stellt sich die Frage, ob nicht vielleicht die empirische Formel
diese Liicke in der theoretischen Beschreibung der nicht-sequentiellen Ionisationsprozesse
durch das Shake-Modell fiillen kann. Zur Bestimmung der Proportionalitéitsfaktoren
;i wird sodann das Verhéltnis der Ionisationswahrscheinlichkeiten von sequentiellem
und simultanem Prozess bei einer bestimmten Referenz-Intensitét einmalig ermittelt.
Die nicht-sequentielle Ionisationswahrscheinlichkeit fiir eine bestimmte Intensitdt des
zeitabhéngigen dufleren Lichtfeldes ergibt sich dann proportional zur augenblicklichen
sequentiellen Ionisationswahrscheinlichkeit, die nach der ADK-Formel berechnet wird.

Wi I(8) = axn Wil (1) (3.22)
WK(K+M)(IRef( ) zontotal(K 7K+M))

WA([;(Igrl) (IRCf (K)7 Eion (K))

_ WAPR(UIRep(K), Bioness (K, ..., K + M)) (3.23)
WADK (Tt (K), Eion(K)) '

mit QKM =

2
E2 (K
it Tageent) — a0 (B 80) 02

Als Referenz-Intensitdt kann eigentlich nur ein Vielfaches der Séttigungsintensitit der je-
weils vorherigen Ionisationsstufe in Frage kommen, da dies ein einheitliches charakteristi-
sches Maf} fiir das Tunnelionisations-Verhalten aller zu betrachtenden Ladungszustinde
darstellt. Abbildung 3.10 zeigt das Ansteigen der Sattigungsintensitit in Abhingigkeit
vom Ladungszustand fiir eine Reihe ausgewihlter Atomsorten.

Die Ergebnisse der Rechnungen nach dem Shake-Modell mit der empirischen Formel
fiir verschiedene Elemente zeigen die Abbildungen 3.11 - 3.14 am Ende dieses Kapitels
(S. 41f : Die jeweils mit A gekennzeichneten Darstellungen).
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Abbildung 3.10.: Séttigungsintensitéiten ausgewihlter Elemente in Abhingigkeit vom io-
nischen Endzustand. Diese berechnen sich aus Fgzyy = E2,./(4 Z)
(elektrische Feldionisation).

Die direkte Gegeniiberstellung der beiden Arten von Modellrechnungen mit der em-
pirischen Formel zeigt im Vergleich mit den experimentellen Resultaten eine hervorra-
gende Ubereinstimmung fiir die auf dem Shake-Modell basierenden theoretischen Kur-
ven. Der nach dem Shake-Modell modifizierte Einsatz der empirischen Formel ist als
eine weitere deutliche Qualitédtsverbesserung bei der korrekten Vorausberechnung der
nicht-sequentiellen Anteile von den mit hdchstintensiven Laserpulsen erzeugten Ionen-
ausbeuten zu werten. Dabei stellt sich die Wahl von Igeferen: = 1.0 Igittigung als ein fiir
verschiedene Atomsorten gleichermaflen angemessener Wert heraus. Lediglich bei Neon
fithrt dies zu keinem zufriedenstellenden Ergebnis. Bei Verwendung von 1 ﬁ ee]?" = 0.7 Iz
ergibt sich aber ebenfalls eine ausgezeichnete Modellierung der Messdaten. Ursache dafiir
ist wohl der besondere Umstand, dass nur bei Neon die empirische Formel gerade im
Bereich der Sittigungsintensitit eine zu hohe Ne?T-Ausbeute liefert. In allen anderen
Féllen liegen die bei der Sattigungsintensitdt berechneten Ionenausbeuten direkt auf
oder leicht unterhalb der gemessenen Ausbeuten. Ein physikalische Begriindung fiir die-
sen Sonderfall Neon gibt es nicht. Allerdings ist es bislang auch nicht gelungen, das
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3. Modellrechnungen zur Ionisationsdynamik

Element Ionisatiosnschwelle [eV]
I II I11 v A% VI VII VIII
Helium || 24.588 54.418
Lithium || 5.392 75.641 122.455
Neon 21.565 40.963 63.46 97.12 126.22 157.93 207.3 239.09
Argon 15.760 27.630 40.74 59.81 75.02 91.01 124.32 143.46
Krypton || 14.000 24.360  36.95 52.5 64.7 78.5 111.0 125.94
Indium 5.786  18.870  28.044 54
Xenon 12.130 21.21 32.1 46.7 59.7 71.8 92.1 105.9

Tabelle 3.2.: Einteilchen-Ionisationspotentiale ausgewihlter Elemente, wie sie in den Mo-
dellrechnungen verwendet wurden. Die Daten wurden dem Buch von R.
Cowan [44] entnommen.

Tonisationsverhalten von Neon durch Modellrechnungen auf Basis der S-Matrix-Theorie
zufriedenstellend nachzubilden [45].

Abschlieflend bleibt festzustellen, dass unter Verwendung der empirischen Formel
in einer auf dem Shake-Off-Mechanismus basierenden Rechnung die von verschiedenen
Arbeitsgruppen an einer Reihe von Atomsorten gemessenen Abweichnungen der Ionen-
ausbeuten von den Vorhersagen der rein sequentiellen ADK-Theorie am besten nachmo-
delliert werden kénnen. Das durch diese Ergebnisse unter Beweis gestellte Leistungs-
vermogen des im Rahmen dieser Arbeit soweit fortentwickelten Simulationsprogrammes
gibt berechtigten Anlass zu der Annahme, dass auch die Ergebnisse zukiinftiger Expe-
rimente mit ihm korrekt vorausberechnet werden kénnen. Und dass dann eine mégliche
Abweichung der Simulationen von den empirischen Daten Hinweise auf eine Anderung
der bei der Mehrteilchen-Ionisation in hochstintensiven Laserpulsen wirksamen physika-
lischen Mechanismen liefern kann. Die in den beiden folgenden Kapiteln vorgestellten
experimentellen Resultate werden dafiir ein erster Priifstein sein.
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Abbildung 3.11.: Intensitatsabhéngige Ionenausbeuten von Helium aus Modellrech-
nungen mit der empirischen Formel. A: Beschreibung der nicht-
sequentiellen Mehrfach-Ionisation als Shake-Mechanismus mit Ir.; =
1.0 Igs1 (ndheres siehe Text). B: Berechnung der simultanen Mehrfach-
Tonisation in direkter Konkurrenz zum sequentiellen Prozess. Jeweils
zum Vergleich auch die nach der rein sequentiellen ADK-Theorie er-
warteten Ionenausbeuten (gepunktete Linien). Zur Anpassung an die
gemessenen Ionenausbeuten[17] wurden die theoretischen Kurven mit
dem Faktor @ = 2.25 multipliziert (vgl. Gl 3.9).
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Abbildung 3.12.: Intensitdtsabhingige Ionenausbeuten von Neon aus Modellrechnungen
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mit der empirischen Formel. A: Beschreibung der nicht-sequentiellen
Mehrfach-Tonisation als Shake-Mechanismus mit Irey = 0.7 Igay
(néheres siehe Text); fiir Irey = 1.0 Iga wird die Ne*™-Ausbeute
eindeutig iiberschiitzt (gestrichelte Linie). B: Berechnung der simul-
tanen Mehrfach-Ionisation in direkter Konkurrenz zum sequentiellen
Prozess. Jeweils zum Vergleich auch die nach der rein sequentiellen
ADK-Theorie erwarteten Ionenausbeuten (gepunktete Linien). Zur
Anpassung an die gemessenen Ionenausbeuten[18] wurden die theo-
retischen Kurven mit dem Faktor o = 1.50 multipliziert (vgl. Gl. 3.9).



3.5. Shake-artige Rechnungen mit der empirischen Formel
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Abbildung 3.13.: Intensitatsabhingige Ionenausbeuten von Krypton aus Modellrech-
nungen mit der empirischen Formel. A: Beschreibung der nicht-
sequentiellen Mehrfach-Ionisation als Shake-Mechanismus mit Ir.; =
1.0 Igs1 (ndheres siehe Text). B: Berechnung der simultanen Mehrfach-
Tonisation in direkter Konkurrenz zum sequentiellen Prozess. Jeweils
zum Vergleich auch die nach der rein sequentiellen ADK-Theorie er-
warteten Ionenausbeuten (gepunktete Linien). Zur Anpassung an die
gemessenen Ionenausbeuten[19] wurden die theoretischen Kurven mit
dem Faktor o = 1000 multipliziert (vgl. Gl. 3.9).
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Abbildung 3.14.: Intensitéitsabhéngige Ionenausbeuten von Xenon aus Modellrechnun-
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gen mit der empirischen Formel. A: Beschreibung der nicht-
sequentiellen Mehrfach-Ionisation als Shake-Mechanismus mit Ig.; =
1.0 Ig4e (ndheres siehe Text). B: Berechnung der simultanen Mehrfach-
Tonisation in direkter Konkurrenz zum sequentiellen Prozess. Jeweils
zum Vergleich auch die nach der rein sequentiellen ADK-Theorie er-
warteten Ionenausbeuten (gepunktete Linien). Zur Anpassung an die
gemessenen Ionenausbeuten[40] wurden die theoretischen Kurven mit
dem Faktor a = 1.50 multipliziert (vgl. GL 3.9).



4. Experimente bei hohen Intensitaten

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Experimente erstreckten sich iiber einen
Zeitraum von 3 Jahren. Als Lichtquelle fiir die hier vorgestellten Experimente wurde das
Hochstfeld-Lasersystem des Bereichs B des Max-Born-Instituts Berlin verwendet. Zu Be-
ginn der experimentellen Arbeiten handelte es sich dabei um ein 10TW-CPA-System, mit
der Moglichkeit die Laserpulse bereits vorzeitig in einen zusétzlichen Freiluft-Kompressor
auszukoppeln. Diese verkiirzte Variante des Hochstfeld-Lasers besaf3 eine nominelle Spit-
zenintensitit von 1 10'® W/cm?. Nach Ablauf von gut 12 Monaten erfolgte dann eine
Aufriistung des Lasersystems zu 25TW, die eine Steigerung der nominellen Spitzenin-
tensitit des Gesamtsystems auf knapp 1 10" W/cm? zum Ziel hatte. Infolgedessen
ergeben sich experimentelle Daten aus zwei signifikant verschiedenen Intensitétsberei-
chen. Die Behandlung der Resultate in zwei getrennten Kapiteln trégt diesem Umstand
Rechnung. Im Folgenden werden die Resultate der Experimente bei Intensitdten un-
terhalb von 1106 W/cm? vorgestellt, wie sie mit der vorausgekoppelten Variante des
Lasersystems vor dem genannten Upgrade erzielt wurden.

4.1. Das 3TW-CPA-Lasersystem

Die Abbildung 4.1 zeigt schematisch den modularen Aufbau des von Dr. M.P. Kala-
shnikov und Mitarbeitern entwickelten [46] und unterhaltenen Hochstfeld-Lasersystems.
Zur Erzeugung ultrakurzer Lichtpulse mit Energien im mJ-Bereich wird dabei das sog.
Chirped- Pulse- Amplification-Verfahren (CPA)[47][48] eingesetzt. Zu Anfang werden in
einem modengekoppelten Oszillator Lichtpulse bei der Zentralwellenlinge 795nm mit
einer spektralen Bandbreite von 80nm erzeugt, wodurch eine Pulsdauer von 11fs erzielt
wird. Als aktives Medium dient ein mit Titan dotierter Saphir-Kristall (Ti:Sa), der
mit 5W bei 532nm gepumpt wird. Die Oszillator-Ausgangsleistung betrigt 160mW bei
einer Repetitionsrate von 76MHz. Um bei der in den folgenden Stufen anstehenden
Verstiarkung des Energieinhaltes der Lichtpulse eine Zerstérung der eingesetzten Laser-
kristalle zu vermeiden, werden die Laserpulse durch den Einsatz von zwei Reflexionsgit-
tern in Kombination mit zwei Hohlspiegeln auf ca. 700ps zeitlich gedehnt (stretched).
Die zeitliche Verbreiterung beruht dabei auf dem Laufzeitunterschied der verschiede-
nen spektralen Komponenten jedes Lichtpulses. Nach Durchlaufen des Stretchers be-
sitzen die Pulse einen sog. zeitlichen Chirp, d. h. die spektralen Komponenten liegen

45



4. Experimente bei hohen Intensitdten
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Abbildung 4.1.: Schematischer Aufbau des 3TW-CPA-Lasersystems. Zur Erzeugung von
gepulsten Spitzenintensititen bis 1 106 W/em? wird das Licht bereits
nach dem ersten 4-Pass Verstidrker des 10TW-Lasersystems in einen
Freiluft-Kompressor ausgekoppelt. Dem Experiment stehen damit fs-
Laserpulse bis maximal 5 mJ Pulsenergie bei 10 Hz Repetitionsrate zur
Verfiigung. ©Dr. M.P. Kalashnikov

zeitlich hintereinander innerhalb der verléingerten Pulsdauer. Die vorliegende Stretcher-
Anordnung liefert Lichtpulse mit positivem Chirp, bei dem die langwelligen Spektralkom-
ponenten zeitlich vor den kurzwelligeren Spektralanteilen liegen (,,rot kommt vor blau®).
Die so gedehnten Pulse haben nun eine ausreichend geringe Intensitét, um trotz ihres
nach jeder Verstirkerstufe deutlich zunehmenden Energieinhaltes keine Schiden beim
Durchlaufen der Verstéirkerkristalle zu verursachen. Die im 10Hz-Takt eingekoppelten
nJ-Ostzillatorpulse werden in einem 8-fach Multipass-Verstéirker und einem anschlieflen-
den 4-fach Multipass-Verstirker insgesamt um 6 Groflienordnungen auf 10mJ Einzelpul-
senergie verstirkt. Die einzelnen Verstirkerstufen sind durch Pockelszellen voneinander
optisch isoliert, um keine Verstdrkung von spontaner Emission (ASE) zu erlauben. Ab-
schlieflend werden die Lichtpulse mit zwei Reflexionsgittern wieder zeitlich komprimiert,
was eine Steigerung in der Intensitdt um 3-4 GroBenordnungen bedeutet. Diese fiir die
Experimente bereitgestellten hochintensiven fs-Lichtpulse haben eine Pulsenergie von
1-5 mJ bei einer Repetitionsrate von 10 Hz.

Die nach der zeitlichen Rekompression erreichte Pulsdauer ist auch bei optimaler
Justage des Kompressors immer grofler als die Dauer der urspriinglichen Oszillatorpulse.
Wesentliche Ursachen dafiir sind die Verminderung der spektralen Bandbreite und eine
mogliche Amplitudenmodulation des Pulsspektrums bei der Verstirkung sowie der nicht
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4.1. Das 3TW-CPA-Lasersystem

65 0 :
60 & ;
L Go E
w g5 ]
E
E L
g_) L 4
@ 50_— E
8 I
g el Tous(FWHM)
2 457
=}
s
~ L
@ 40
(D L
T
wn

35}

30 B

0 300 600 900 1200 1500

Verzdgerungszeit [fs]

Abbildung 4.2.: SHG-Autokorrelationskurve des zeitlichen Profils der Intensitétsvertei-
lung der Laserpulse des 3TW-Lasersystems. Jeder Messpunkt entspricht
dem gemittelten Signal von 50 Lichtpulsen. Zur Bestimmung der vol-
len Halbwertsbreite (FWHM) der realen fs-Pulse aus der gemessenen
Autokorrelationsfunktion (ACF) wurde ein zeitlich GauB-férmiger In-
tensititsverlauf angenommen (Faltungsfaktor Taocr/Tpus = 2).

kompensierbare Einfluss hoherer Ordnungen der Gruppengeschwindigkeits-Dispersion in
den zur Strahlfiihrung und -formung unerlésslichen optischen Komponenten des Laser-
systems. Die Bestimmung der tatsichlich bei den Messungen verwendeten Pulsdauer
ist daher unerldsslich. Fiir die hier vorgestellten Experimente erfolgt dies durch eine
untergrundfreie SHG-Autokorrelationsmessung [49][50]. Dazu wird der zu vermessende
fs-Lichtpuls in einem Michelson-Interferometer in zwei gleich starke Pulse aufgeteilt. Die
parallel zueinander laufenden Teilpulse werden dann mit Hilfe einer Linse unter einem
festen Winkel zueinander in einem nichtlinearen Kristall wieder aufeinander fokussiert.
Das Autokorrelationssignal 2.0rdnung ergibt sich aus dem im nichtlinearen Kristall er-
zeugten frequenzverdoppelten Licht, das durch additive Uberlagerung der Photonen aus
beiden Teilpulsen entstanden ist (SHG). Wéhrend das frequenzverdoppelte Licht, wel-
ches durch Addition zweier Photonen aus ein und demselben Teilpuls entstanden ist, den
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4. Experimente bei hohen Intensitdten

Kristall unter dem gleichen festen Winkel verlédsst wie der unverdoppelte, fundamentale
Anteil, erscheint das von beiden Teilpulsen gleichermaflen erzeugte Autokorrelationssig-
nal unter 0° in der Mitte zwischen den beiden Fundamentalpulsen und besitzt daher
keinen Untergrund an unverdoppelten Licht [51].

Einer der beiden Interferometer-Arme ist in der Liange verstellbar, so dass das Auto-
korrelationssignal in Abh#ngigkeit von der zeitlichen Verzogerung der beiden Teilpulse
zueinander im SHG-Kristall aufgezeichnet werden kann. Ein typisches Resultat dieser
Messungen zeigt die Abbildung 4.2. Um aus der Halbwertsbreite des Autokorrelations-
signals die reale Dauer des urspriinglichen fs-Lichtpulses zu berechnen, ist eine Entfal-
tung der gemessenen Autokorrelationsfunktion notwendig. Bei Annahme eines spezifi-
schen Intensitétsprofils fiir den realen Laserpuls ergibt sich dessen volle Halbwertsbreite
(FWHM) zu einem Bruchteil der Halbwertsbreite der Autokorrelationsfunktion (ACF)
[52]:

1
Lorentz-Profil: I(t) ﬁg = Faltungsfaktor: Thuls _ ~ (4.1)
TACF 2
1
Sech-Profil: I(t) o sech®[t] =  Faltungsfaktor: TPuls _ (4.2)
Tacr  cosh[1]
1
GauB-Profil:  I(t) x exp[—t?] = Faltungsfaktor: TPuls _ — (4.3)
TACF 2

Zur absoluten Bestimmung der in den Experimenten eingesetzten Lichtintensitét ist
die Messung sowohl der Pulsdauer, der Pulsenergie sowie der Querschnittsfliche der
Laserstrahlung im Bereich des Wechselwirkungsvolumens mit den Atomen notwendig.

EPuls o EPuls

I =
2
TPuls APuls TPuls T W

(4.4)

Das Erreichen der fiir die Untersuchungen der atomaren lonisationsdynamik erforderli-
chen Intensititen von 102 — 106 W/cm? bedingt die Verwendung fokussierter Laser-
strahlung.

sml o wp <11 m (4.5)

110 W/em? > Inap = ——
fem” 2 Ivee = 3555 7

In den vorliegenden Messungen wird dafiir eine unbeschichtete BK7-Plankonvex-Linse
verwendet. Die Vermessung des tatséchlich erzielten Fokusdurchmessers erfolgt durch
Abbildung der Brennebene mittels eines Linsenteleskops (Vergroflerungsfaktor 40) auf
die Sensorfldche einer CCD-Kamera (Pixelgrofie 26 x 28um). Abbildung 4.3 zeigt das er-
haltene Fokus-Bild der besagten Linse mit einer Brennweite F, = 160mm. Die daraus zu
entnehmende raumliche Intensitdtsverteilung in der Brennebene der Fokussierlinse be-
sitzt in sehr guter Ndherung ein radial Gauf3-férmiges Profil, ihre im Rahmen der Gauf}-
schen Strahlenoptik als Strahltaille bezeichnete Halbwertsbreite betrigt wg =~ 10 um.
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Abbildung 4.3.: CCD-Kamerabild der rdumlichen Intensitatsverteilung eines einzelnen
Laserpulses in der Brennebene der in den Experimenten verwendeten
unbeschichteten BK7-Plankonvex-Linse (F;, = 160mm,® = 30mm).
Ein-dimensionale Schnitte durch das Intensitédtsmaximum ergeben in
der Fokusebene ein radial Gauf3-férmiges Abklingverhalten. Die Strahl-
taille bestimmt sich zu wy = 10.0 £ 0.5 um.

Damit sind von Seiten des Lasersystems alle notwendigen Voraussetzungen gegeben,
um Experimente zur atomaren Ionisationsdynamik im Intensitzitsbereich bis 1 10'5W /cm?

durchfithren zu konnen.

4.2. Die Messapparatur (Targetkammer)

Zur Durchfiihrung intensitdtsabhéngiger Messungen der Ionenausbeuten eines Ensem-
bles neutraler Atome ist es erforderlich, die Intensitéit der eingestrahlten fs-Lichtpulse
des 3TW-Lasersystems kontinuierlich kontrolliert zu variieren. Der nach dem Kompres-
sor verfiighbare Laserstrahl besitzt einen Durchmesser von ca. 20mm, was eine unfo-
kussierte Leistungsdichte des Lichts von 3 GW /cm? ergibt. Bei dieser Intensitiit kann
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4. Experimente bei hohen Intensitdten

die Strahlfiihrung in Luft erfolgen, ohne eine Verschlechterung der Strahleigenschaften,
bzw. der Pulsform durch die Gruppengeschwindigkeits-Dispersion der Luft befiirchten
zu miissen. Daher ist es zweckmiBig, die optischen Komponenten zur Intensitdtsab-
schwichung und Fokussierung der Laserpulse ebenfalls ausserhalb der notwendigerwei-
se evakuierten Wechselwirkungszone mit den Atomen zu montieren. Die Abbildung
4.4 zeigt schematisch den gesamten Aufbau der verwendeten Messanordnung. Unter
Einsatz einer drehbaren \/2-Verzogerungsplatte fiir 795nm und eines nachfolgenden
Polarisations-Strahlteilerwiirfels kann die Intensitéit des linear polarisierten Laserlichts
variiert werden. Zur kontrollierten Rotation der A\/2-Platte ist diese an einen Schritt-
motor angeschlossen, der von einem computerbasierten Messprogramm kontrolliert be-
trieben wird. Fiir die Erzeugung zirkular polarisierter Lichtpulse kann zusétzlich per
Hand eine \/4-Platte in den Laserstrahl geschoben werden. Schliesslich erfolgt die Fo-
kussierung der fs-Pulse mit einer BK7-Plankonvex-Linse (Fr, = 160mm, @1, = 30mm)
in die Vakuumkammer hinein. Die Linse ist zur besseren Justage auf einem 3-achsigen
Verschiebetisch montiert, damit die Brennebene optimal im Detektionszentrum eines
hochauflésenden Flugzeit-Massenspektrometers[53] liegt. Dieses Spektrometer besteht
aus einer Anordnung von 3 dquidistanten Feldplatten (Abstand 10mm), zwischen de-
nen elektrische Spannungen von einigen hundert Volt angelegt werden kénnen, um die
im Lichtfokus produzierten Ionen abzusaugen. Hierfiir befindet sich eine 2mm-Bohrung
im Zentrum der mittleren Feldplatte, und die obere Feldplatte besteht nur aus einem
Metallring (Innendurchmesser 10mm), der mit einem sein Zentrum abdeckenden Gold-
netz elektrisch leitend verbunden ist. Die so aus dem Wechselwirkungsvolumen her-
ausbeschleunigten Ionen durchlaufen nun eine feldfreie Driftstrecke (Lénge 60mm) bis
sie an deren Ende von einer Mikrokanalplatte (MCP) detektiert werden. Die Ionen-
signale werden dann durch einen Vorverstirker (Gain 10) geschickt und abschliefend
von zeitverzogert geschalteten Analog-Digital-Wandlern (gated ADCs, Auflésung 10Bit)
nach Ladungszustinden getrennt aufintegriert. Die so registrierten, nach Flugzeitdau-
er aufgelosten ADC-Daten der produzierten ionischen Endprodukte werden von einem
computerbasierten Messprogramm ausgelesen und abgespeichert.

Die je nach Stellung der \/2-Verzogerungsplatte variierende aktuelle Energie der
einzelnen fs-Lichtpulse wird nach Durchlaufen der UHV-Kammer mit einer Photodiode
Puls fiir Puls gemessen. Die Messwerte dieser zuvor mit einem pyroelektrischen Detektor
kalibrierten Photodiode werden ebenfalls durch das Messprogramm aufgezeichnet.

Das Einbringen der zu ionisierenden Atome in den Bereich des Linsenfokus erfolgt im
Falle von Gasen durch Fluten der gesamten Vakuum-Kammer. Zur Erzeugung von Me-
tallddmpfen befindet sich ein entspechend gefiilltes, elektrisch beheizbares Edelstahlrohr-
chen (Lénge 10-15mm, @1.1mm) knapp 20mm unterhalb des Schnittpunktes des Laser-
strahls mit der Extraktions-Achse des Flugzeit-Q/M-Spektrometers.
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Abbildung 4.4.: Schema der Messanordnung fiir Spitzenintensitdten im Laserfokus bis
1 10 W/em?. Die kontrollierte Variation der Pulsenergie des linear po-
larisierten Laserlichts erfolgt durch Kombination einer per Schrittmotor
rotierbaren A/2-Platte mit einem Polarisations-Strahlteiler (PST). Zur
Erzeugung zirkular polarisierten Lichts kann zusétzlich eine \/4-Platte
in den Strahlengang gestellt werden. Die Lichtpulse werden schlieflich
mit einer BK7-Plankonvex-Linse (Fr, = 160mm, @1, = 30mm) zwischen
die Feldplatten des Flugzeit-Massenspektrometers in die UHV-Kammer
fokussiert.
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Abbildung 4.5.: Das Flugzeit-Signal von Xenon*t zeigt deutlich die natiirliche Isotopen-
verteilung von Xenon und belegt damit die gute Massen-Auflésung der
verwendeten 3-Platten-Anordnung zur Flugzeit-Q/M-Spektrometrie.

4.3. lonisationsdynamik He-adhnlicher Systeme: Messungen an
Calcium und Indium-I

Die bei Helium beobachtete signifikante Uberhchung der Ionenausbeute des zweiten La-
dungszustandes gegeniiber den auf rein sequentieller Ionisation basierenden Erwartun-
gen wird als ein Beitrag simultaner Doppelionisation interpretiert. Dieses Phinomen ist
ebenso bei den anderen Edelgas-Elementen und auch fiir deren héhere Ladungszusténde
experimentell nachgewiesen. Das AusmaB dieser nicht-sequentiellen Uberhéhung be-
tragt im Helium bis zu 6 Groflenordnungen, was in dieser Deutlichkeit von keinem
anderen bislang vermessenen Element erreicht wird. Dieser Umstand deutet auf ei-
ne besonders starke Korrelation der beiden 1s-Elektronen im Helium hin. Zum besseren
Versténdnis der Ionisationsdynamik wire es daher wiinschenswert, wenn es eine Moglich-
keit zur systematischen Variation der elektronischen Parameter dieses fundamentalen
2-Elektronen-Systems gébe. Da eine direkte EinfluBnahme auf die relevanten atoma-
ren Eigenschaften des 1s?-He-Orbitals (Bindungsenergien, elektronische Konfiguration,
,Korrelations-Stérke“) leider nicht moglich ist, verbleibt als Ausweg nur die Untersu-
chung He-dhnlicher 2-Elektronen-Systeme in anderen Atomen.

52



4.3. Ionisationsdynamik He-dhnlicher Systeme: Messungen an Calcium und Indium-I

10

10

A

=
o

&

=
o

'
(o2}

=
o

Ca lonenausbeute [w. E.]

=
o|
4
l

10" 10
Laser Spitzenintensitat [W/cm?2]

14

Abbildung 4.6.: Intensitétsabhingige Ionenausbeuten von Calcium im Vergleich zu Mo-
dellrechnungen nach ADK (gepunktete Linien) und dem Shake-Modell
mit der empirischen Formel (ausgezogene Linien, Igesr = 1.0 Igyz). Wie
erwartet wird dieser Intensititsbereich unterhalb von 10 W/cm? ein-
deutig von Multiphoton-Ionisation gepréigt. Die rein auf Tunnelioni-
sation basierenden theoretischen Kurven sind daher nicht in der Lage,
eine zufriedenstellende Modellierung der gemessenen lonenausbeuten zu
liefern.
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Als mogliche Kandidaten fiir ein mit Helium vergleichbares ns?-Orbital ausserhalb
eines stark gebundenen, in sich abgeschlossenen ionischen Rumpf-Systems kommen die
Elemente der zweiten Hauptgruppe, die Erdalkaliatome in Frage. Die Bindungsenergien
ihrer beiden dufleren s-Elektronen besitzen ebenso wie Helium ein Verhéltnis von etwa
1:2. Der entscheidene Nachteil ist jedoch, dass die absolute Grofle der totalen Bindungs-
energie der Valenzelektronen bei den Erdalkali-Elementen sehr viel geringer ist als bei
Helium (Be : 28eV,Mg : 23eV,Ca: 18eV,Sr: 17eV,Ba : 15eV «» He: 79eV). Dies hat
zur Folge, dass die durch Bestrahlung mit fs-Laserpulsen produzierten Ionenausbeuten
der Erdalkali-Elemente schon bei moderaten Lichtintensitdten die Volumenséttigung er-
reichen (Iszi(Ba?t...Be?t) = 6 10'*...2 10" W/cm?). In diesem Intensititsbereich
werden die lonisationsprozesse aber immer noch von Multiphoton-Ionisation geprigt
(Keldysh-Parameter v ~ 0.3...0.4). Abbildung 4.6 belegt diesen Sachverhalt anhand
der gemessenen Ionenausbeuten von Cat und Ca?*. Die resultierenden Anstiege der
Messkurven lassen sich in guter Ubereinstimmung mit den Vorhersagen aus Stérungs-
rechnungen n-ter Ordnung erkldren, was eindeutig auf nicht-resonante Mehrphotonen-
absorption als dominierendem Ionisationsmechanismus hinweist (vgl. S.6). Die theore-
tischen Kurven aus Modellrechnungen nach ADK sowie mit der empirischen Formel im
Rahmen des Shake-Modells, die ausschliellich Tunnelionisation beriicksichtigen, liefern
dementsprechend keine zufriedenstellende Erkldrung fiir das gemessene Ionisationsver-
haltens von Calcium. Die Suche nach Elementen mit einem mit Helium vergleichbaren
2-Elektronen-Orbital muss also weitergehen.

Wie sich zeigen wird, besitzt das Element Indium eine Reihe von Eigenschaften, die
es als einen moglichen Prototyp zum Studium der Ionisationsdynamik eines He-dhnlichen
Systems auszeichnen.

Indium Konfiguration: [Kr] 4410 5s? 5p
EionleV]: ..., 54 28.044, 18.870 5.786
Issee[W/em?: ... ..., 2110 2810, 1.310* 4.510!2

Das intensitéitsabhiingige Ionisationsverhalten von Indium™-Ionen ist mit der Situa-
tion in Helium vergleichbar. Aufgrund der recht niedrigen Bindungsenergie des 5p-
Elektrons ist neutrales Indium bei Spitzenintensititen oberhalb 10'3 W /cm? im Fokus-
zentrum bereits nicht mehr vorhanden, bevor die Ionisation des 5s2-Orbitals mdglich
wird. Daher stehen nur Int-Ionen als Ausgangszustand fiir die Produktion von In?t
u. In3t zur Verfiigung. Der energetische Abstand zur 4d-Unterschale ist ebenfalls grof3
genug, um keinen nenneswerten Beitrag an In*t-Ionen zu erhalten, bevor nicht In?t
und auch In®>* die Volumensiittigung erreicht haben. Die rein sequentielle Ionisierbar-
keit des ersten 5s-Elektrons ist damit genauso gewéahrleistet wie der Umstand, dass die
elektronische Struktur des ionischen Rumpfes keinen Einflu auf die lonisationsdyna-
mik des 5s?-Orbitals ausiibt. Beides sind wichtige Voraussetzungen fiir die geforderte
He-Ahnlichkeit eines Modellsystems. Zudem besitzen die beiden 5s-Elektronen des In™-
Tons geniigend hohe Ionisationsschwellen um zu gewéhrleisten, dass Tunnelionisation
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der mafBgebliche Prozess zur Entleerung des 5s?-Orbitals ist. SchlieBlich besitzen die
beiden s-Elektronen im Indium™ signifikant andere Bindungsenergien als in Helium, um
wirklich als ein unabhéngiges Modell fiir die lonisationsdynamik eines heliumartigen
2-Elektronen-Systems dienen zu konnen.

Die experimentellen Arbeiten zur Ionisationsdynamik von Indium™* wurden mafBgeb-
lich von Dr. H. Maeda im Rahmen seines von der Alexander-von-Humboldt-Stiftung
finanzierten Gastaufenthaltes am Max-Born-Institut durchgefithrt. Das Resultat der
Messungen der intensitiitsabhsingigen Ionenausbeuten von Indium™ bei linearer Pola-
risation der fs-Lichtpulse zeigt Abbildung 4.7. Es ist deutlich eine Uberhshung der
Tonenausbeute von In3*t gegeniiber den Vorhersagen der rein sequentiellen ADK-Theorie
zu beobachten. Thr Betrag von ca. 1.5 GréBenordnungen bei 2.5 104 W/cm? fillt
allerdings geringer aus als bei Helium (bis zu 6 GroBenordnungen bei 1 10'® W /cm?,
vgl. Abb.2.4). Trotz der klar unterschiedlichen totalen Bindungsenergien von Helium
und Indium™ (He 79eV > InT 47eV) sowie einem anderen Teiler-Verhéltnis ihrer Ein-
Elektronen-Potentiale (He 1:2 <+ In™ 2:3) wird auch fiir das unabhiingige Modellsystem
Indium™ ein Beitrag an simultaner Doppelionisation eindeutig nachgewiesen. Bemer-
kenswert ist zudem die Tatsache, dass das Verhiltnis von Doppel- zu Einfach-Ionisation
bei Indium™ sehr viel groBer ist als bei Helium (He?T /He™ ~ 0.002 > In3*/In?* ~ 0.1).
Der quantitative Verlauf der gemessenen Ionenausbeuten kann abermals unter Verwen-
dung der empirischen Formel zur Modellierung der nicht sequentiellen Anteile an den
Tonisationsprozessen mit guter Ubereinstimmung berechnet werden.

Der Einfluss der Polarisation des Laserlichts auf die zu beobachtenden lonenausbeu-
ten ist ebenfalls untersucht worden. Dabei ist zu beachten, dass zur Mehrfach-Ionisation
mit zirkularem Licht hohere Intensitédten benttigt werden als bei linear polarisiertem
Licht (Iin/Izik = 2). Wie die bereits in Abbildung 2.6 auf Seite 15 vorgestellten
Messergebnisse zeigen, wird bei Verwendung zirkular polarisierter fs-Lichtpulse ein rein
sequentielles Ionisationsverhalten aller Ladungszustéinde registriert. Dieser Tatbestand
wird bekanntermaflen als Indiz fiir die Giiltigkeit des sog. Rescattering-Modells zur Be-
schreibung des nicht-sequentiellen Ionisationsmechanismus gewertet (vgl. S. 17). Die
mit der simultanen Freisetzung mehrerer Elektronen durch Stoffionisation verbundene
Riickkehrbedingung des ersten im &ufleren Lichtfeld beschleunigten Elektrons kann nur
im Falle linearer Lichtpolarisation erfiillt werden. Bei zunehmender Zirkularpolarisation
des Laserlichts wird dieses Elektron auf eine elliptische Bahn gezwungen, deren mini-
maler Riickkehr-Abstand zum Atomkern nach ca. drei Vierteln der Periodendauer des
dufleren Wechselfeldes immer grofler wird und seine Stof-Wahrscheinlichkeit mit den am
ionischen Rumpfatom verbliebenen anderen Elektronen nimmt rapide ab. Die resultie-
rende Unterdriickung nicht-sequentieller Ionisationsprozesse wird letztlich durch korrekte
Beschreibung der Messkurven mit dem rein sequentiellen ADK-Modell nachgewiesen.
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Abbildung 4.7.: Intensititsabhiingige Ionenausbeuten von Indium™ im Vergleich zu Mo-
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dellrechnungen nach ADK (gepunktete Linien) und mit der empirischen
Formel (ausgezogene Linien). Jeder Messpunkt entspricht dem gemit-
telten Signal von 300 Lichtpulsen. Zur Anpassung der Messdaten an
die theoretischen Kurven wurden die gemessenen Intensitdtswerte mit
dem Faktor 0.8 multipliziert, was innerhalb der Fehlergrenzen der expe-
rimentellen Intensitdtsbestimmung liegt:

AIExp = AEpys + ATpus + 2 Awy = +25%.
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4.4. Experimente zur lonisationsdynamik an Krypton

Neben den Messungen an heliumartigen 2-Elektronen-Systemen wurde die zur Verfiigung
stehende Apparatur auch fiir weitergehende Experimente an anderen Elementen genutzt.
Die vor allem in der Arbeitsgruppe von S.L. Chin durchgefiihrten systematischen Un-
tersuchungen zur Ionisationsdynamik von Edelgasen in hochintensiven fs-Lichtfeldern
beschrankten sich bislang auf die Vermessung der jeweils ersten beiden, bzw. ersten drei
Ladungszustinde von Neon, bzw. Argon und Krypton sowie der ersten 6 Ionisationsstu-
fen von Xenon [14][40][18]. Da der mit der vorliegenden Messanordnung zugéngliche In-
tensitéitsbereich auch die Erzeugung von Krypton?T in ausreichendem Mafle erméglicht,
stellt die eigene Untersuchung des Ionisationsverhaltens der ersten 4 Ladungszustinde
von Krypton eine sinnvolle Erweiterung der bekannten Datenmenge dar.

Die Abbildung 4.8 zeigt das Ergebnis der Messungen der intensitatsabhingigen Io-
nensausbeuten von Krt bis Kr*t. Auch fiir die 4. Ionisationsstufe lisst sich ein vergleich-
bares Verhalten wie bei ihren beiden mindergeladenen benachbarten Ladungszusténden
beobachten. Die Ionenausbeute von Kr*t wird unterhalb von 1 10> W /cm? durch si-
multane Doppelionisation von Kr?* signifikant beeinflusst. Ein méglicher Beitrag zur
Kr*t-Ausbeute von simultaner Dreifach-Ionisation von Kr* liegt leider ausserhalb des
zugénglichen Messbereichs. Bei Verwendung eines Lasersystems mit hoherer Repetiti-
onsrate als der hier verfiigharen 10Hz sollte der Nachweis jedoch prinzipiell mit vertret-
barem Zeitaufwand gelingen. Nachdem die Kr?T-Ausbeute oberhalb von 1 105 W /cm?
in die Volumensittung gerit, ist die Produktion von Kr*t nur noch durch sequentielle
Ionisation von Kr3t moglich. Ab 2 10'®> W/cm? lassen sich daher die Messdaten mit
den Vorhersagen nach dem ADK-Modell gut erkliren. Bis zum Erreichen der Volu-
menséttigung des jeweiligen Ladungszustandes ist jedoch wieder die empirische Formel
ein addquates Mittel zur Beschreibung der nicht-sequentiellen Anteile am Ionisations-
prozess, um eine zufriedenstellende Ubereinstimmung mit den gemessenen Kurven zu
erzielen. Eine noch bessere Reproduktion der Messdaten ist bislang nur mit Modell-
rechnungen nach der sehr viel aufwendigeren, weil komplexeren, aber dafiir eben auch
exakteren S-Matrix-Theorie moglich[19].
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Abbildung 4.8.: Intensitétsabhéngige Ionenausbeuten von Krypton (offene Symbole) im
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Vergleich zu Modellrechnungen nach ADK (gepunktete Linien) und mit
der empirischen Formel zur Beriicksichtigung nicht-sequentieller Pro-
zesse (ausgezogene Linien) sowie den kalkulierten Kurven der S-Matrix-
Theorie (gestrichelte Linien mit gefiillten Symbolen). Jeder Messpunkt
entspricht dem gemittelten Signal von 100 Lichtpulsen. Zur Anpas-
sung der Messdaten an die theoretischen Kurven wurden die gemesse-
nen Intensitdtswerte mit dem Faktor 0.8 multipliziert, was innerhalb der
Fehlergrenzen der experimentellen Intensitdtsbestimmung liegt:

AIEXp = AEpy;s + ATpus + 2 Awy = £25%.
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Wie zuvor schon bei der Suche nach einem mit Helium vergleichbaren 2-Elektronen-
System erwédhnt, wire die Moglichkeit der systematischen Variation der elektronischen
Parameter eines atomaren Modellsystems sehr wiinschenswert, um aus den unmittel-
baren Verdnderungen in der lonisationsdynamik aufgrund der gezielten Modifikation
eines einzigen Parameters ein besseres Verstdndnis der die Dynamik prigenden phy-
sikalischen Mechanismen zu erlangen. Die Grundzustands-Konfigurationen der in der
Natur vorkommenden Elemente bilden dagegen nur eine unvollstédndige Menge stabiler
Parameterkombinationen. Die Vermessung eines kleinen Teils dieser natiirlichen Pa-
rametersitze hat bereits ansehnliche Fortschritte zur Erklarung der Mehrelektronen-
Tonisationsprozesse in hochintensiven Lichtfeldern erbracht. Die Erweiterung der expe-
rimentellen Untersuchungen auf die ionischen Grundzustinde der Atome kann wie im
Falle von Indium™ helfen, dem Experiment eine zusitzliche Gruppe von unabhingigen
Parameterkombinationen zuginglich zu machen. Eine konsequente Fortfiihrung dieses
Gedankens ist die Erkenntnis, dass bei Verwendung elektronisch angeregter atomarer
oder ionischer Zustéinde ein fast unerschopflicher Parameterraum fiir die Untersuchung
der atomaren Ionisationsdynamik erschlossen werden kann.

Eine genauere Analyse der Situation liefert jedoch eine Reihe von experimentellen
Anforderungen, die ein vor dem Eintreffen des ionisierenden fs-Laserpulses in einem elek-
tronischen Angregungszustand prépariertes Teilchen-Ensemble erfiillen muss, wenn aus
seinem lonisationsverhalten neue wesentliche Erkenntnisse iiber die atomare Dynamik
gewonnen werden sollen. Ein Grofiteil der im Fokusvolumen enthaltenen Teilchen sollte
sich im angeregten Zustand befinden. Bei Priparation des atomaren (oder ionischen)
Zustandes durch optische Anregung mit Laserlicht kann maximal eine Gleichbesetzung
von angeregtem Zustand und dem urspriinglichen Grundzustand erreicht werden. Oh-
ne zusétzlichen experimentellen Aufwand zur weiteren Anreicherung der préparierten
Zustinde im Laserfokus, etwa durch Aus-Separation der Grundzustands-Atome, werden
die Messergebnisse weitgehend von der lonisation aus dem Grundzustand iiberlagert.
Die Ionenausbeuten aus dem Grundzustand werden so maximal um den Faktor 2 abge-
senkt [54]. Bei einem zu geringen Anteil an préparierten Atomen im Laserfokus setzt
auBlerdem die Volumenséttigung des angeregten Zustandes bei viel geringeren Schwel-
lenintensitidten ein. Der Intensitdtsbereich, in dem noch simultane Mehrfachionisation
beobachtet werden kann, wird stark eingeschriankt. Auflerdem muss die reduzierte Bin-
dungsenergie des angeregten Zustandes immer noch grof3 genug sein, um ein eindeutig
durch Tunnelionisation geprigtes Ionisationsverhalten aufzuweisen. Die Beachtung die-
ser Voraussetzungen fiihrt zu einer sehr starken Einschrénkung potentieller Kandidaten
bei der sinnvollen Wahl eines angeregten Ausgangszustandes zur Mehrelektronenionisa-
tion einer Atomsorte mit hochintensiven Lichtpulsen.

Als eine erste Demonstration dieser neuen Klasse von Experimenten zur atomaren
Ionisationsdynamik angeregter Systeme zeigt die Abbildung 4.9 die intensitdtsabhingige
Ionenausbeute von Krypton™ aus dem metastabilen Zustand Kr* heraus. Die Erzeugung
der metastabilen Kryptonatome erfolgt in einer Atomstrahlquelle durch Elektronenstof3-
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angregung in einer Gasentladung. Das Krypton-Gas verldsst die Atomstrahlquelle in
Form eines gut kollimierten kalten Uberschalldiisenstrahls [55][56], der auf das Fokusvo-
lumen der fs-Lichtpulse im Detektionszentrum des Flugzeit-Spektrometers ausgerichtet
ist. Der Anteil metastabiler Kr*-Atome im Strahl betrigt ca. 1%; dies entspricht einer
Teilchen-FluBdichte von etwa 5 10'3 Atomen sr—!s~!.

Die Anregung der Krypton-Atome in einen metastabilen Zustand bewirkt eine signi-
fikante Reduzierung der Bindungsenergie gegeniiber dem Grundzustand. Daraus ergibt
sich eine erhohte Ionenausbeute von Kr*t, die schon unterhalb von 2 10* W/cm? ein
deutliches Messsignal liefert. Aufgrund des geringen Anteils metastabiler Atome im
Strahl setzt bereits friihzeitig eine Sittigung der Kr*-Ionenausbeute ein. Oberhalb von
2 10 W/cm? erfolgt in stark zunehmendem Mafie auch die Tunnelionisation aus dem
Grundzustand heraus und der intensititsabhingige Verlauf des Krt-Signals wird dann
von der Ionisation aus dem Grundzustand dominiert.

In der vorliegenden Form kann eine solche Messung daher keine wirklich neuen Er-
kenntnisse der Ionisationsdynamik von Krypton liefern. Um etwa eine Verdnderung
der simultanen Doppelionisation von Kr?T beobachten zu kénnen, muss eine frithzeitige
Sattigung der Ionisation von Kr* vermieden werden und eine wirksame Unterdriickung
der Ionisation aus dem Grundzustand erfolgen. Dies ist nur durch eine starke Anreiche-
rung von metastabilen Kryptonatomen im Fokusvolumen erreichbar. Eine Moglichkeit
hierfiir bietet die bereits in der Atomoptik vielfach erprobte Methode der Separation von
metastabilen und nicht angeregten Atomen durch transversale Ablenkung des metasta-
bilen Anteils mittels abgestimmter CW-Laserstrahlung (transversale Laserkiihlung von
Atomen). Dies bewirkt eine dramatische Reduzierung des Anteils an Grundzustands-
atomen im Atomstrahl vor Erreichen der Wechselwirkungszone mit dem fs-Laser. Der
damit verbundene apparative Mehraufwand iibersteigt jedoch die vor Ort zur Verfiigung
stehenden experimentellen Kapazitéten.

Auf eine Fortfithrung der Untersuchungen zur Ionisationsdynamik atomarer, ange-
regter Systeme wurde nicht zuletzt auch wegen der bevorstehenden Aufriistung des La-
sersystems verzichtet. Die Nutzung der fs-Lichtpulse eines 25TW-Lasers erschliefit einen
viel grofleren Intensitétsbereich und er6ffnet damit eine ganze Reihe neuer Moglichkeiten,
die bestehenden theoretischen und empirischen Modelle zur Beschreibung der Ionisati-
onsmechanismen an bislang experimentell nicht zuginglichen atomaren Systemen auf
ihre dauerhafte Giiltigkeit hin zu iiberpriifen.
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Abbildung 4.9.: Intensitéitsabhingige Ionenausbeuten von Krypton™ aus dem Grundzu-
stand heraus und bei vorheriger Anregung in den metastabilen Zustand.
Zum Vergleich die nach ADK-Modellrechnungen erwarteten Ausbeuten
(ausgezogene Linien).
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Die Aufriistung des Hochstfeld-CPA-Lasersystems im Bereich B des Max-Born-Indstituts
auf eine nominelle Spitzenleistung von 25TW bewirkt eine Reihe von einschneidenden
Verdnderungen fiir die Untersuchungen der atomaren lonisationsdynamik. Die Steige-
rung der maximal einsetzbaren Pulsenergie um 2 Groflenordnungen ermdoglicht nun Mes-
sungen bei Intensitéiten deutlich oberhalb von 1 10'W /cm?, die bei Fokussierung der La-
serpulse nominell ereichbare Spitzenintensitit liegt bei ca. 1 10 W/cm?. Die damit ver-
bundene sehr hohe Energiedichte schon des noch unfokussierten Laserlichts erzwingt fiir
den kontrollierten Umgang mit solchen fs-Lichtpulsen neue experimentelle Randbedin-
gungen, die eine komplette Neukonzeption der Messapparatur zur Folge haben. So muss
nach erfolgter Kompression der hoch verstiarkten Lichtpulse der Strahlengang vollstindig
im Vakuum gefiihrt werden, da sonst die Gruppengeschwindigkeits-Dispersion der Luft
einen schidigenden Einfluss auf Pulsdauer und Strahlqualitit des Laserlichts haben
wiirde. Dementsprechend ist es nicht langer moglich, fiir die Strahlfithrung und -formung
optische Komponenten in Transmission einzusetzen. Zudem betrigt der Strahldurchmes-
ser der unfokussierten Lichtpulse nach dem Kompressor nun ca. 60mm.

Um diesen neuen experimentellen Anforderungen gerecht werden zu kénnen, wurde
im Rahmen der vorliegenden Arbeit eine komplett neue Messapparatur aufgebaut, deren
zentrale Komponente eine eigens neu konstruierte UHV-Targetkammer ist, in der mit
einem Parabolspiegel die fs-Lichtpulse aufleraxial fokussiert werden. Ein zweiter Schwer-
punkt war der Bau eines optischen Abschwéchers zur kontrollierten Intensitétsvariation,
der nur reflektierende Komponenten enthilt.

5.1. Das 25TW Lasersystem

Die Abbildung 5.1 zeigt den modularen Aufbau des kompletten CPA-Lasersystems zur
Erzeugung der in den Messungen eingesetzten fs-Lichtpulse. Die wesentliche Anderung
gegeniiber dem zuvor verwendeten System (vgl. S. 46) besteht in einer vollstindig
iiberarbeiteten Verstirker-Kette nach dem Stretcher. So dient nun ein regenerativer
Verstérker als erste Stufe, gefolgt von zwei ebenfalls neu entwickelten Multipass-Verstéarker-
stufen. Vor dem Eintritt in die evakuierte Kompressor-Kammer durchlaufen die Laser-
pulse dann noch den optischen Abschwécher. Die wieder auf fs-Dauer komprimierten
nun hoéchstintensiven Lichtpulse haben eine Pulsenergie von bis zu 500mJ bei einer Re-
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Abbildung 5.1.: Schematischer Aufbau des CPA-Lasersystems zur Erzeugung von gepul-
sten Spitzenintensititen bis 1 10'® W/ecm?2. ©Dr. M.P. Kalashnikov

petitionsrate von 10 Hz. Ein verzweigtes System evakuierter Rohrleitungen ermdoglicht
schlieBlich die gleichzeitige Anbindung mehrerer Targetkammern an das Lasersystem.
Die Strahlfithrung kann ohne Einbruch des Vakuums innerhalb weniger Minuten umge-
stellt werden, so dass die fs-Laserpulse abwechselnd verschiedenen Messapparaturen als
Lichtquelle zur Verfiigung gestellt werden koénnen.

Die fiir intensitatsabhéngige Messungen der Ionenausbeuten unbedingt erforderliche,
kontrollierte, kontinuierliche Variation der Lichtintensitét erfolgt diesmal bereits inner-
halb des Lasersystems durch einen speziellen optischen Abschwéicher. Wie Abbildung
5.2 zeigt, besteht dieser aus zwei polarisierenden Spiegeln, deren Reflexionsvermogen
vom Einfallswinkel der linear polarisierten Lichtpulse abhéngt. Durch die verwendete
dielektrische Beschichtung wird nur der senkrecht zur Einfallsebene polarisierte Anteil
des Laserlichts maximal reflektiert. Bei Drehung eines solchen Spiegels um die opti-
sche Achse der eingestrahlten Lichtpulse verhalt sich dieser wie ein Polarisationsfilter,
allerdings in Reflexion. Durch die Kombination zweier Spiegel hintereinander soll eine
noch bessere Filterwirkung erzielt werden, um das Mafl der maximalen Lichtschwéichung
entsprechend zu vergroflern. Auf diese Weise lisst sich die Pulsenergie maximal um den
Faktor 25 reduzieren, was eine im Experiment nutzbare Intensitédtsabschwéichung von
etwas mehr als einer Gréfenordnung bewirkt.
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Abbildung 5.2.: Schematische Darstellung des optischen Abschwiichers zur kontinuierli-
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chen Variation der Pulsenergie. Kernstiick des Aufbaus sind zwei polari-
sierende Spiegel: Dank einer speziellen dielektrischen Beschichtung wird
unter dem Einfallswinkel ap ~ 70° nur der senkrecht zur Einfallsebene
polarisierte Anteil des linear polarisierten Laserlichts maximal reflek-
tiert. Der Einsatz des zweiten Spiegels dient lediglich zur Verstarkung
des Effekts. Bei Rotation der gesamten Anordnung um die Strahlachse
kann damit die transmittierte Lichtenergie kontrolliert verandert wer-
den: T(0°...90°) = 0.035...0.877.
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Abbildung 5.3.: Prinzip-Skizze der UHV-Targetkammer fiir 1 10° W /cm?.

Das verzweigte Rohrleitungssystem zur evakuierten Strahlfithrung des Laserlichts
wird bei einem Vakuum-Enddruck im Bereich 1072 mbar betrieben, was ausreicht, um
den sonst dispersiven Einfluss der Luft auf die fs-Lichtpulse zu unterdriicken. Fiir die
hochauflésenden Messungen zur atomaren Ionisationsdynamik ist dagegen im Fokusvo-
lumen ein Hintergrundsdruck von unter 10~8 mbar notwendig. Aufgrund des sehr grofien
Strahldurchmessers der Laserpulse von ca. 60mm ist das erforderliche Druckgefélle
zwischen Strahlrohranschluss und Targetkammer nicht durch den Einbau differentieller
Pumpstufen erreichbar. Wie aus Abbildung 5.3 zu entnehmen ist, erfolgt in der einge-
setzen Messapparatur die Trennung der unterschiedlichen Vakuumbereiche stattdessen
mit Hilfe sehr diinner Glas-, bzw. Quarzglas-Fenster. Thre geringe Dicke (100 pm, bzw.
500 pm) gewihrleistet eine infolge der Glas-Dispersion nur unwesentliche und daher
tolerierbare Verldngerung der Pulsdauer bei Transmission des Laserlichts. Durch den
Einbau einer zusétzlichen Verbindungskammer (Vakuum-Enddruck bei 1076 mbar) wird
so die UHV-Wechselwirkungskammer durch zwei Trenn-Fenster mit dem Strahlrohr des
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Abbildung 5.4.: Photografische CCD-Kamerabilder der Projektion der elektrischen
Funken-Entladung bei Fokussierung der Laserpulse in Luft. Die Projek-
tionsflache, ein DIN-A4-Blatt Millimeter-Papier, befindet sich in Strahl-
richtung ca. 25cm hinter dem Laserfokus auf der optischen Achse. Die
diagonal verlaufende Symmetrieachse in der Farbverteilung ist ein An-
zeichen fiir Astigmatismus im Laserfokus. Ein optimal justierter Licht-
fokus weist dagegen eine rotationssymmetrische Farbung auf.

Linkes Bild: Epys ~ 5mJ; rechtes Bild: Epys ~ 15mJ.

Lasersystems verbunden.

In der Verbindungskammer befinden sich zugleich zwei Umlenkspiegel in z- Anordnung,
mit denen die aus dem Strahlrohr einlaufenden fs-Lichtpulse exakt auf den fokussieren-
den Parabol-Spiegel justiert werden. Dies hat den Vorteil, dass auf eine aufwendige und
kostspielige UHV-taugliche Justage-Halterung fiir den Parabol-Spiegel in der Target-
kammer verzichtet werden kann. Zur Erzeugung einer ausreichend kleinen Strahltaille
im Zentrum des wiederum aus 3 Feldplatten und einer Mikrokanal-Platte aufgebauten
Flugzeit-Massenspektrometers zum Q/M-selektiven Nachweis der im Fokusvolumen pro-
duzierten Ionen geniigt eine entsprechende Vor-Justage des Parabol-Spiegels per Hand.
Dazu werden die ohne Betrieb der letzten Verstirkerstufe erzeugten fs-Lichtpulse des
Lasersystems in die unter normalem Luftdruck stehende offene Targetkammer gelenkt.
Die wegen des fehlenden letzten Multipass-Verstéirkers nun deutlich reduzierte Pulsener-
gie (maximal 20mJ) reicht trotzdem mehr als aus, um im Bereich der Brennebene des
Parabol-Spiegels eine deutlich sichtbare Funken-Entladung zu erzeugen. Mit Hilfe dieses
unmittelbar optisch (und auch akustisch!) wahrnehmbaren Effekts kann die korrekte
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5.2. Eine UHV-Targetkammer fiir 1 10'® W /cm?

Position des Parabol-Spiegels in der Targetkammer bestimmt werden. Die Abbildung
5.4 zeigt die mit einer digitalen Fotokamera aufgenommene Projektion der die Luft im
Lichtfokus ionisierenden Funken-Entladung auf einem Papierblatt. Neben einer sehr
hellen (und lauten) Funken-Entladung im Zentrum der beiden unteren Feldplatten ist
ein moglichst symmetrisch gefirbtes Bild des Laserfokus ein untriigliches Anzeichen fiir
einen gut justierten Parabol-Spiegel.

Zur korrekten Bestimmung der in den Experimenten eingesetzten Lichtintensitit
ist abermals die Vermessung der Pulsdauer des Laserlichts unverzichtbar. Dies er-
folgt wie schon in den zuriickliegenden Experimenten durch eine untergrundfreie SHG-
Autokorrelationsmessung der Lichtpulse (vgl. S. 47). Aufgrund der gekapselten Strahl-
fithrung sind im Gegensatz zu frither die in den Autokorrelator einzukoppelnden fs-Pulse
erst nach dem Passieren der Wechselwirkungszone zugénglich. Zudem besitzen die im
Aufbau des Autokorrelators eingesetzten dispersiven Glas-Komponenten keine Entspre-
chung mehr in optischen Komponenten der aktuellen Strahlfiihrung. Um den nachtrégli-
chen Einfluss des Austrittsfensters der Vakuumkammer sowie der Strahlteiler-Platte und
der Fokussierlinse im Michelson-Interferometer auf die gemessene Pulsdauer aus den
Messwerten herausrechnen zu konnen, werden zusétzlich dispersive BK7-Planplatten
unterschiedlicher Dicke in den Strahlengang des Autokorrelators gestellt. Aus der so
erhaltenen Reihe von Pulsdauer-Messwerten ldsst sich dann auf die tatséchlich im La-
serfokus in der UHV-Targetkammer wirksame Pulsdauer extrapolieren [57].

2
4 In(2 d D
Tout = T’zn\J 1+ (%) (51)

Hierbei bezeichnen T;, und T,,; die zeitliche Linge des Lichtpulses vor, bzw. nach
Durchlaufen eines Mediums der Dicke D mit der spezifischen Gruppengeschwindigkeits-
Dispersion gvd. Wie im unteren Teil der Abbildung 5.5 zu sehen, ist die Bestimmung der
urspriinglichen Pulsdauer aus einem einzigen Messwert fiir die Pulsdauer nach Transmis-
sion des dispersiven Mediums nicht eindeutig. Die Ergebnisse einer Messreihe erlauben
dagegen im Rahmen des Fehlers der Einzelergebnisse die Festlegung auf einen iiberein-
stimmenden Endwert.

Die zur exakten Bestimmung der bei den Messungen erreichten Lichtintensitit im La-
serfokus notwendige Kenntnis der Grofle der Strahltaille der Laserpulse in der Brennebe-
ne des Parabol-Spiegels ist fiir den vorliegenden Intensitétsbereich von 1017 — 10 W /cm?
nicht mehr durch eine einfache vergroflerte Abbildung der Brennebene auf eine CCD-
Kamera zu erlangen. Vor allem die sehr hohen Energiedichten des fokussierten Lichts
verhindern eine solche direkte Vermessung des Fokusdurchmessers ohne das Risiko der
Zerstorung der abbildenden optischen Komponenten oder des Detektors. Daher muss die
im Fokusvolumen erreichte Spitzenintensitidt auf andere Weise bestimmt werden. KEine
vielversprechende Moglichkeit besteht dazu in der Anwendung des aus den Experimenten
zur atomaren Ionisationsdynamik erlangten Wissens selbst.
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Abbildung 5.5.: SHG-Autokorrelationskurven des zeitlichen Profils der Intensititsver-
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teilung der Laserpulse des 10TW-Lasersystems. Zur Bestimmung der
realen Pulsdauer (A) werden zusétzlich dispersive BK7-Planplatten
unterschiedlicher Dicke in den Strahlengang eingesetzt (B: 6.0mm,
C: 10.0mm, D: 14.6mm); weitere Ausfithrungen siehe Text.

Bei Annahme eines zeitlich Lorentz-formigen Intensitétsverlaufs (Fal-
tungsfaktor 74cF/Tpus = 2) bestimmt sich die Pulsdauer damit zu
TPuls (FWHM) = 55 &+ 5fs.



5.2. Eine UHV-Targetkammer fiir 1 10'® W /cm?

Das Flugzeit-Massenspektrometer in der Targetkammer besitzt im Gegensatz zu sei-
nem Vorgingermodell keine simple mittlere Feldplatte aus massivem Edelstahl mit einer
zentralen Bohrung zur Extraktion der produzierten Ionen aus dem Wechelswirkungsvo-
lumen heraus. Stattdessen besteht die mittlere Feldplatte aus einem Metallring, der mit
einer beweglichen Schlitzblende abgedeckt ist (vgl. Abb. 5.3). Diese iiber eine Dreh-
durchfiihrung von auflen verstellbare Schlitzblende kann entlang der optischen Achse
der fokussierten Lichtpulse verschoben werden. In der Regel dient dies der nachtragli-
chen Korrektur der Lage des Detektionsvolumens des QQ/M-Spektrometers in Bezug auf
das tatséichliche Fokuszentrum der fs-Laserpulse. Die Justage der exakten Strahllage
auf dem Parabol-Spiegel mittels der beiden Umlenkspiegel aus der Verbindungskammer
ermoglicht keine Variation der Brennebene entlang der Strahlachse; bei der Vor-Justage
des Parabol-Spiegels per Hand kann die Lage des Fokuszentrums aber nur bis auf 1-2mm
genau auf die Mittelachse der Feldplatten-Anordnung eingestellt werden. Andererseits
besteht mit dieser variablen Fokusblende (Schlitzbreite 1.5mm, Schlitzlinge 20mm) die
Mobglichkeit, die rdumliche Verteilung der verschiedenen Ladungszustinde im Fokusvo-
lumen zu untersuchen, was nebenbei auch Aussagen iiber die Qualitit des Laserfokus
gestattet. Die Abbildung 5.6 zeigt das Ergebnis einer solchen Vermessung des zentralen
Wechselwirkungsvolumens. Die fiir eine Abfolge von Positionen der Fokusblende regi-
strierten Flugzeit-Spektren der Ionensignale werden nebeneinander aufgetragen und er-
geben so ein zweidimensionales Bild des Laserfokus. Bereits auf den ersten Blick ist eine
sehr hohe Symmetrie der gemessenen Verteilung in Bezug auf das Fokuszentrum (bei ca.
2.4mm Schlitzposition) zu erkennen. Dies ldsst auf einen gut justierten, astigmatismus-
freien Lichtfokus schliessen. Die beobachtete rdumliche Verteilung der verschiedenen
Ladungszustinde ergibt zudem eine schalenformige Struktur, in der die am héchsten ge-
ladenen Zusténde auf das Zentrum konzentriert sind, wihrend sich das Signalmaximum
der niedergeladenen Ionen in Abhéngigkeit von der Ionisationsstufe immer weiter nach
aussen verlagert. Dieses Verhalten entspricht recht gut den theoretischen Vorhersagen
aufgrund der erwarteten rdumlichen Intensitdtsverteilung im Gaufischen Laserstrahl-
Fokus (vgl. Abb. 2.3).

Alle Anzeichen aus den bislang rein qualitativen Untersuchungen des Laserfokus spre-
chen fiir einen gut justierten, rdumlich Gauf3-féormigen Strahlfokus der fs-Lichtpulse, so
dass die vorliegende Messapparatur es gestatten wird, Experimente zur Ionisationsdyna-
mik an bislang unzuginglichen atomaren, bzw. ionischen Systemen im Intensitétsbereich
deutlich oberhalb von 1 10'® W/cm? durchzufiihren.
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Abbildung 5.6.: Untersuchung der rdumlichen Verteilung der verschiedenen Ladungs-
zustdnde im Laserfokus. Das Flugzeit-Spektrum wird fiir verschiedene
Positionen der Schlitzblende (Breite 1.5mm) entlang der optischen Ach-
se aufgenommen (Diskussion siehe Text). Das Xe8*-Tonensignal wird
von O7 {iberlagert.
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5.3. Messungen an Edelgasen: Xenon-VIIlI und heliumartiges
Neon-VI
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Abbildung 5.7.: Intensitidtsabhéingige Ionenausbeuten von Xe-VIII im Vergleich zu Mo-
dellrechnungen nach ADK (gepunktete Linien) sowie mit der empiri-
schen Formel unmittelbar (ausgezogene Linien) und im Rahmen des
Shake-Modells (gestrichelte Linien). Jeder Messpunkt entspricht dem
gemittelten Signal von 500 Lichtpulsen.

Auch wenn bei der Untersuchung des Fokusvolumens in der neu konzipierten Tar-
getkammer bereits nachweislich die Ionisation von Xe'4t beobachtet werden konnte, so
ist die absolute Signalhdhe doch eindeutig zu gering, um direkt Messungen zur atoma-
ren lonisationsdynamik an den allerhéchsten Ladungszustédnden von Xenon durchfithren
zu konnen. Fiir Messungen der Ionenausbeuten kommen nur Ionisationsstufen in Fra-
ge, deren Signal eine Beobachtung des intensitdtsabhingigen Verhaltens iiber minde-
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stens 2 Grofenordnungen gestattet. Im Falle des Edelgases Xenon bietet sich etwa
Xenon®t (Xe-VIII) als ionischer Ausgangszustand fiir Experimente im Intensitéitsbe-
reich um 1 10! W/cm? an.

Xe-VIII Konfiguration: [Kr] 4410
EionleV]: ..., 233,202, 171
Issee [W/em?: ... ...,9.710', 6.710'6, 4.2106

Die Sittigungsintensitit von Xe®t+ betrigt 7.9 10® W/cm? und kann daher in ent-
sprechend grofler Anzahl im Laserfokus produziert werden. Zur Erzeugung von Xe-VIII
wird das letzte im 5s-Orbital verbliebene Elektron freigesetzt (Eion = 105.9¢V), womit
die duBlere Elektronen-Schale (Hauptquantenzahl n = 5) vollstéindig entleert ist. Die
nachfolgenden Ionisationsstufen bedingen also ein Auslosen von Elektronen aus dem bis
dahin abgeschlossenen 4d'0-Orbital, was mit einer signifikanten Erhohung der Ionisati-
onsschwelle fiir das insgesamt 9. Elektron verbunden ist. Die Untersuchung des Ionisa-
tionsverhaltens von Xet und Xe!®t bedeutet zugleich die Vermessung eines atomaren,
bzw. ionischen Systems, in dem erstmals d-Elektronen (Drehimpuls-Quantenzahl 1 = 2)
beteiligt sind.

Die in Abbildung 5.7 dargestellten intensitsitsabhiingigen Ionenausbeuten von Xe®*
u. Xel® zeigen bereits auf den ersten Blick das erwartete typische Verhalten. Infolge
der deutlichen Zunahme der Bindungsenergie beim Sprung auf die néchste 1-Unterschale
befinden sich die Ionenausbeuten der ersten 8 Ladungszustinde bereits in der Volu-
mensittigung und im Fokusvolumen steht praktisch nur Xe®t als Ausgangszustand fiir
die hoheren Ionisationsstufen zur Verfiigung. Daher kann Xet nur durch sequentielle
Tonisation entstehen, was durch die Ubereinstimmung seines gemessenen Ionisationsver-
haltens mit den theoretischen Vorhersagen nach dem ADK-Modell bestétigt wird. Die
Produktion von Xe'%t dagegen weist deutlich sichtbar einen nicht-sequentiellen Beitrag
auf, der bei 7 106 W/cm? eine Uberhéhung der tatsichlichen Ionenausbeute um den
Faktor 20 gegeniiber den Prognosen aus rein sequentieller Ionisation bewirkt. Ober-
halb von 1 10! W/cm? befinden sich schlielich beide Ladungszustinde in Sittigung,
entspechend verlaufen die Messkurven bei hoheren Intensitéten im Einklang mit den
theoretischen Kurven o I3/2. Das AusmaB der simultanen Doppelionisation von Xe3t
wird durch die Modellrechnungen mit der empirischen Formel recht gut nachempfun-
den. Fiir den vorliegenden Fall liefert die unterschiedliche Verwendung der empirischen
Formel praktisch iibereinstimmende theoretischen Kurven.

72



5.3.  Messungen an Edelgasen: Xenon-VIII und heliumartiges Neon-VI

10 '

Ne lonenausbeute [w. E.]

7 ....|’.': ; . N
1017 1018

Laser Spitzenintensitat [W/cm?2]

10

Abbildung 5.8.: Intensitidtsabhéngige Ionenausbeuten von heliumartigem Ne-VI im Ver-
gleich zu Modellrechnungen nach ADK (gepunktete Linien) sowie mit
der empirischen Formel unmittelbar (ausgezogene Linien) und im Rah-
men des Shake-Modells (gestrichelte Linien, Igref = 0.7 Igs). Jeder
Messpunkt entspricht dem gemittelten Signal von 500 Lichtpulsen.

Wie schon in den fritheren Experimenten gilt ein besonderes Interesse jenen atoma-
ren Systemen, deren elektronische Konfiguration eine mit Helium vergleichbare Struktur
besitzt. Im nun neu erschlossenen Intensitéitsbereich bis 108 W/cm? bilden verschie-
dene ionischen Zustédnde der Edelgase helium-dhnliche Systeme. Ein erster Kandidat
ist Neon®* (Ne-VI), dessen Sittigungsintensitiit bei 6.9 1016 W/cm? liegt und daher im
Laserfokus in ausreichender Anzahl produziert wird (Ejo, = 157.17eV). Ne-VI markiert
zugleich den Sprung von dem zu seiner eigenen Produktion entleerten 2p%-Orbital auf die
2s52-Unterschale, einem heliumartigen 2-Elektronen-System. Unterhalb des 2s2-Orbitals
liegt nur noch die ausserordentlich stark gebundene 1s>-Schale, die erst mit Lichtinten-
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sitéiten weit oberhalb von 1 10'® W /cm? wechselwirkt. Daher stellt Ne%t ein fast ideales
unabhingiges Modell-System fiir eine heliumartige Elektronenkonfiguration dar.

Ne-V1 Konfiguration: 1s2 252
Eion[eV]: 1362.21, 1195.9 239.09, 207.3
Issee[W/em?):  1.410%°,1.010%° 2.0 10'7, 1.5 10%7

Das in den Messungen beobachtete intensitédtsabhéngige Verhalten der Ionenausbeu-
ten von Ne™ u. Ne®t zeigt die Abbildung 5.8. Trotz des deutlichen Abstandes der
Bindungsenergien der 6. und 7. Ionisationsstufe ist unterhalb von 1.3 10! W/cm? in
der Ne™*-Messkurve eine Abweichung vom an sich erwarteten rein sequentiellen Verlauf
sichtbar. Dagegen entspricht die gemessene nicht-sequentielle Uberhthung der Ne®+t-
Ausbeute den Erwartungen (Faktor 20 bei 2.0 10! W/cm?). Bei einem Verhéltnis der
Ein-Elektronen-Potentiale von etwa 7:8 ergibt sich im vorliegenden Fall fiir das Verhéltnis
von Doppel- zu Einfach-Ionisation Ne®* /Ne”* ~ 0.12. Oberhalb von ca. 2.3 10'7 W /cm?
gerit die Ne'T-Ionenausbeute endgiiltig in den Bereich der Volumensittigung, weshalb
auch die Ne®T-Messkurve folgerichtig auf einen rein sequentiellen Verlauf einschwenkt.
Die unter Anwendung der empirischen Formel berechneten theoretischen Kurven sind
ein weiteres Mal in der Lage, die im Experiment registrierten Messdaten in guter Uber-
einstimmung nachzumodellieren. Auch die nicht-sequentielle Abweichung der Ne’*-
Messwerte unterhalb von 1.3 107 W/cm? wird durch die Modellrechnungen mit der
empirischen Formel korrekt wiedergegeben. Allerdings gilt dies nicht fiir die Rechnun-
gen nach dem Shake-Modell mit der empirischen Formel. Ursache dafiir ist der fiir die
vorliegende Situation anscheinend falsche Wert der Referenz-Intensitit Iger = 0.7 Igzit
zur Berechnung der Shake-Faktoren der nicht-sequentiellen Beitrige. Diese im Falle
von Ne?t so erfolgreiche Wahl (vgl. Abb. 3.12) wurde konsequenterweise auch fiir die
hier gezeigte Modellierung der hoheren Ladungszustédnde von Neon verwendet; erst eine
Referenz-Intensitéit Iger = 1.0 Igy¢ liefert praktische gleiche Vorhersagen wie die direkte
Anwendung der empirischen Formel. Eine sinnvolle Begriindung fiir die offenbar not-
wendige Variation des Referenzwertes ist bislang nicht einsichtig. Dies offenbart noch
einmal den eindeutig experimentellen Charakter der Verbindung des Shake-Modells mit
der empirischen Formel, die aufgrund des Fehlens einer iibergeordneten theoretischen
Beschreibung der Ionisationsmechanismen auf die von Fall zu Fall unterschiedliche Wahl
der geeigneten Referenz-Intensitéit angewiesen ist, um allein aus der dann gegebenen
guten Ubereinstimmung mit den Messergebnissen ihre Anwendung zu rechtfertigen.

Obwohl es in dem vorliegenden Intensitiitsbereich bei 1017 W /cm? noch eine Reihe
anderer fiir die Ionisationsdynamik interessante Elektronen-Konfigurationen in den io-
nischen Zusténden der Edelgase gibt, soll zum Abschluss der im Rahmen dieser Arbeit
vorgestellten integralen, intensititsvariierenden Messungen zur atomaren Ionisationsdy-
namik mit hochstintensiven fs-Lichtpulsen auf die Ergebnisse der Untersuchungen an
einem wirklich ideal heliumartigen 2-Elektronen-System eingegangen werden.
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5.4. Experimente an Metalldampfen: Heliumartiges Lithium-I

Bei der Suche nach weiteren mit Helium vergleichbaren Modell-Systemen fiir Untersu-
chungen der atomaren Ionisationsdynamik besitzen selbstverstédndlich die Elemente der
zu Helium isoelektronischen Serie (He, Li*, Be?*, B3* ...) eine besondere Attraktivitiit.
Nachdem mit den fs-Lichtpulsen des 25TW-Lasersystems in der neuen Targetkammer
der Intensititsbereich bis knapp unter 1 10"¥W /cm? fiir intensititsvariierende Messun-
gen erschlossen worden ist, steht der Vermessung des intensitédtsabhéingigen Ionisations-
verhaltens von Lithium™ (Li-I) nichts mehr im Wege.
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Abbildung 5.9.: Flugzeit-Spektrum von Lithium-Metalldampf. Die LiT-Signale siittigen
bereits den Ionen-Detektor (Micro-Channel-Plate).
Li-Ofenstrom 30A, Kammerdruck: Pogen = 2.0 10~ 7 mbar.

Zur Bereitstellung eines Ensembles von neutralen Li-Atomen im Fokusvolumen der
Laserpulse wird ein mit Li-Metall gefiilltes Edelstahlrohrchen elektrisch aufgeheizt. Durch
eine seitliche Bohrung (©0.5mm) in dem an beiden Enden in Kupfer-Elektroden lei-
tend eingespannten Ofen-Rohrchens und eine vorgesetzte Lochblende (@2mm) in ca.
10mm Abstand wird ein Strahl aus verdampften Li-Atomen erzeugt (Offnungswinkel
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des Li-Atom-Dampfstrahls ca. 6°), der auf das etwa 30mm entfernte Wechselwirkungs-
volumen im Lichtfokus zwischen den beiden unteren Feldplatten im Detektionszentrum
des Flugzeit-Massenspektrometers gerichtet ist. Die Abbildung 5.9 zeigt ein typisches
Flugzeit-Spektrum des mit dieser Ofenkonstruktion produzierten Li-Metalldampfes. Da
im tibrigen fiir Flugzeiten linger als 8us kein Signal registriert wird, das von molekularem
Li;’ stammen wiirde, kann davon ausgegangen werden, dass nur atomares Lithium im
Wechselwirkungsvolumen vor der Ankunft des ionisierenden fs-Lichtpulses vorkommt.

Li lonenausbeute [w. E.]

-8 . ) . N |
10 16 17

10 10

Laser Spitzenintensitat [W/cm?2]

Abbildung 5.10.: Intensitéitsabhingige Ionenausbeuten von Lithium™ im Vergleich zu
Modellrechnungen nach ADK (gepunktete Linie), der empirischen For-
mel (gestrichelte Linie) und dem Shake-Modell mit der empirischen
Formel (ausgezogene Linien, Iger = 1.0 Igs). Jeder Messpunkt ent-
spricht dem gemittelten Signal von 500 Lichtpulsen.
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Die Struktur des neutralen 3-Elektronen-Systems von Lithium ist mit dem Verhéltnis
der drei Valenzelektronen im neutralen Indium vergleichbar.

Lithium Konfiguration: 1s2 2s
Eion|eV]: 122.455, 75.641  5.392
s [W/cm?]:  1.010'7, 3.310'6 3.4 10'2

Wegen der ebenfalls sehr geringen Bindungsenergie des dufleren 2s-Elektrons im Lithium
besitzt LiT eine so niedrige Séttigungsintensitéit, dass nur noch Li-I im zentralen Fokus-
volumen vorhanden ist, wenn das innere 1s2-Orbital in Wechselwirkung mit dem #uferen
Lichtfeld tritt. Li®T kann also wie Het aussschlieBlich durch sequentielle Tonisation im
Laserfokus gebildet werden. Li** besteht schlieBlich nur noch aus dem reinen Atomkern,
was der Situation in He?* genau entspricht.

Das Ergebnis der Untersuchungen des Ionisationsverhaltens von Lithium-I zeigen
die in Abbildung 5.10 dargestellten Messkurven. Wie erwartet lédsst sich eine deutli-
che Uberhshung der Tonenausbeute von Li*t gegeniiber den theoretischen Kurven aus
der rein sequentiellen ADK-Theorie ablesen. Sie erreicht ca. 2.5 Groéflenordnungen
bei 3.5 107 W/cm? und ist damit der nach Helium (max. 6 Grofenordnungen bei
110" W /cm?, vgl. Abb.2.4) zweitstirkste in Experimenten nachgewiesene Beitrag von
simultaner Doppelionisation bei einer heliumartigen Elektronenkonfiguration. Bei einer
signifikant hheren totalen Bindungsenergie (He 79e¢V <+ Li™ 198eV) sowie einem ande-
ren Teiler-Verhiltnis der Ein-Elektronen-Potentiale (He 1:2 <+ Li™ 3:5) ergibt sich im Fall
von Lithium™® ein Verhiiltnis von Doppel- zu Einfach-Ionisation von Li3* /Li*t ~ 0.08,
das wie schon bei Indium® und Neon®t groBer ausfillt als in Helium.

Die Qualitiat der theoretischen Kurven unter Anwendung der empirischen Formel
zur Modellierung der nicht-sequentiellen Anteile an den Ionisationsprozessen weist das
gleiche charakteristische Bild wie die entsprechenden He?t-Kalkulationen auf. Die Vor-
hersagen aus den Rechnungen, in denen die simultanen Ionisationsraten nach der empi-
rischen Formel unmittelbar zeitabhéingig fiir jeden Intensitdtswert in direkter Konkur-
renz zu den sequentiellen Raten berechnet werden, unterschiitzen die gemessene Li3™-
Ausbeute systematisch um mindestens einen Faktor 2. Erst die Verwendung der empiri-
schen Formel im Rahmen des Shake-Modells, wobei das Verhéltnis von sequentieller und
nicht-sequentieller Ionisationswahrscheinlichkeit als konstant angenommen wird und der
Proportionalitdtsfaktor einmalig mit Hilfe der empirischen Formel bei einer spezifischen
Referenzintensitit ermittelt wird, liefert eine zufriedenstellende Ubereinstimmung der
theoretischen Vorhersagen mit den Messkurven.

Nachdem die neu konzipierte Targetkammer sich im Rahmen der bislang vorgestell-
ten intensitéitsvariierenden Messungen bis nahe 1 10'® W/cm? bewihrt hat, steht zur
vollstdndigen Charakterisierung der Messanordnung noch die Bestimmung der maximal
erreichbaren Spitzenintensitit aus.
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5. Experimente bei hochsten Intensitéten

5.5. lonisationsdynamik als Messtechnik: Direkte
Bestimmung der Fokusintensitat

Zur endgiiltigen quantitativen Bestimmung der mit der vorliegenden Messapparatur er-
reichbaren Spitzenintensitdt im Wechselwirkungsvolumen wird nun in Umkehrung der
bisherigen Praxis die gemessene Teilchenanzahl der verschiedenen im Laserfokus produ-
zierten Ionenausbeuten verwendet, um im Vergleich mit den theoretischen Vorhersagen
eine Aussage iiber die im Fokusvolumen erzielte Spitzenintensitét zu bekommen. Bei
bekannter Pulsenergie und Pulsdauer des Laserlichts 14sst sich damit auch auf die Grée
der Strahltaille schliessen. Die Abbildung 5.11 zeigt das Flugzeit-Spektrum von Xenon-
Gas, wie es bei maximaler Pulsenergie des Laserlichts registriert wird. Zur Aufnahme
der Ionensignale wird diesmal ein sog. TDC (time-to-digital-converter) verwendet; das
FEintreffen des fs-Lichtpulses in der UHV-Targetkammer generiert ein Startsignal fiir die
interne Uhr des TDC, die durch den Signalpuls vom Detektor beim Auftreffen eines
Tons wieder gestoppt wird. Die Vielzahl der auf diese Weise gemessenen Flugzeiten der
Ionen ergibt bei statistischer Auftragung in einem Histogramm das korrekt gewichte-
te Flugzeit-Q/M-Spektrum der im Fokusvolumen produzierten Ladungszustinde. Wie
die AusschnittsvergréBerung im unteren Teil der Abbildung 5.11 zeigt, wird Xe?t als
hé6chste sicher detektierte Ionisationsstufe registriert. Die Messwerte fiir Flugzeiten um
5,9us deuten zwar bereits auch die Existenz von Xe?!* als allerhochsten Ladungszustand
im Laserfokus an, das Signal liegt aber nur sehr knapp oberhalb der Nachweisgrenze.

Zur Bestimmung der Lichtintensitit aus dem Flugzeit-Spektrum werden nun die Sig-
nale der einzelnen Ladungszustinde aufintegriert und in Abhéingigkeit von der Ionisa-
tionsstufe aufgetragen. Durch Vergleich mit den aus entsprechenden Modellrechnungen
nach ADK und mit der empirischen Formel resultierenden theoretischen Kurven lisst
sich so aus den Signalverhiltnissen der Ladungszustinde untereinander die zur Erzeu-
gung einer solchen relativen Teilchenanzahl notwendige Lichtintensitdt auf einen sehr
eng begrenzten Werte-Bereich einschridnken. Da die Nachweisempfindlichkeit des zur
Detektion der Ionensignale verwendeten Multi-Channel-Plates (MCP) iiber das gesam-
te Spektrum von Xet bis Xe?! in nicht genau bekanntem Mafe stark variiert, kann
eine derartige Auswertung nur auf einen eng begrenzten Auschnitt von aufeinanderfol-
genden Ladungszustédnden im Flugzeit-Spektrum angewendet werden, um den Einfluss
der MCP-Nachweischarakteristik auf das Ergebnis zu minimieren. Fiir den vorliegen-
den Fall sind die auf den Signalwert von Xe!4t normierten relativen Teilchenzahlen der
Ladungszustinde von Xe!4* bis Xe?!* in Abbildung 5.12 dargestellt.
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Abbildung 5.11.: Flugzeit-Spektrum von Xenon-Gas (Summensignal von 1024 Lichtpul-
sen). Deutlich sichtbar ist die Strukturierung der einzelnen Ionensigna-
le aufgrund der natiirlichen Isotopenverteilung von Xenon (vgl. Abb.
4.5). Obere Darstellung: Gesamtes Massenspektrum ab Xe?*t; untere
Darstellung: AusschnittsvergrofSerung der hochsten Ladungszustinde
mit dem Nachweis von Xe?’* (Gasdruck: Px. = 7 1078 mbar, Hinter-
grundsdruck: Py = 9.5 107 mbar).
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Abbildung 5.12.: Bestimmung der Spitzenintensitit im Laserfokus aus dem Verhéltnis
der Teilchenanzahl der verschiedenen Ladungszusténde. Die absolu-
ten Teilchenzahlen wurden durch Integration der gemessenen Flugzeit-
Signale aus Abb. 5.11 ermittelt. Die theoretischen Kurven stammen
aus Modellrechnungen nach ADK (A) und mit der empirischen Formel

(B).
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Diese Methode der Intensitdtsbestimmung ist zudem wesentlich genauer als die Be-
rechnung der Lichtintensitdt aus den Ergebnissen der unabhingigen Einzelmessungen
von Pulsdauer, Pulsenergie und (wenn méglich) Fokusdurchmesser der fs-Lichtpulse. Die
Genauigkeit des Verfahrens kann durch die richtige Wahl des zu ionisierenden Elements
individuell auf den erwarteten Intensitétsbereich optimal abgestimmt werden.Selbst bei
einer Beschrankung der Atomsorten auf die im Experiment leicht handhabbaren Edelgas-
Elemente ergibt sich aus dem gestaffelten Verlauf der Séttigungsintensitéiten der verschie-
denen Ionisationsstufen aufgrund der elektronischen nl-Schalenstruktur gem&fi Abbil-
dung 3.10 auf S.39 ein prinzipiell nutzbarer Intensitéitsbereich von 10'® — 10'° W /cm?.
Verwendet man jeweils das Gas, dessen lonisationspotentiale beim erwarteten Inten-
sitdtswert am dichtesten aufeinanderfolgen, so sollte der Fehler bei dieser Art der Inten-
sititsbestimmung iiber den gesamten Intensitéitsbereich nie mehr als 210% betragen; der
aus drei Einzelmessungen zusammengesetzte Messfehler des herkémmlichen Verfahrens
ldsst sich dagegen nur mit sehr hohem Aufwand auf unter 220% bringen.

Intensititsbereich [W/cm?] | Edelgas
1...4x1018 Xenon
4...7%x10'8 Krypton
7...10 x 108 Argon

Die Unsicherheit des so erhaltenen Intensitédtswertes ist dariiber hinaus einerseits durch
den statistischen Fehler der registrierten Hiufigkeiten der verschiedenen Ladungszustinde
zur Ermittlung der relativen Teilchenanzahl aus den gemessenen Flugzeit-Signalen ge-
geben. Die Verwendung eines aus entsprechend vielen Laserpulsen gemittelten Flugzeit-
Spektrums eliminiert diese Fehlerquelle hinreichend. Damit ist zudem sichergestellt, dass
bei gleicher Nachweiswahrscheinlichkeit fiir alle zur Intensitdtsbestimmung berticksich-
tigten lonisationsstufen der Messfehler unabhingig von der absoluten Signalgréfie der
jeweiligen Ionisationsstufe ist; d. h. die hohen Ladungszustédnde, deren Signalwerte nur
knapp oberhalb der Nachweisgrenze liegen, besitzen denselben geringen statistischen
Fehler wie alle anderen niederen Ladungszustdnde mit deutlich ausgeprigten Signal-
pegeln. Andererseits ist die Verlésslichkeit dieses Verfahrens stark abhingig von der
Qualitét der zur Eingrenzung des Intensitéitsbereichs notwendigen theoretischen Kur-
ven. Hierbei kommt, wie sich gleich zeigen wird, abermals der richtigen Wahl des den
Berechnungen zugrundeliegenden physikalischen Modells eine entscheidende Bedeutung
zu.

Beriicksichtigt man wie in Abbildung 5.12A nur sequentielle Mehrfach-Ionisation
gemifl ADK-Theorie, so markieren alle Ladungszustinde iibereinstimmend denselben
Intensitsitsbereich von 1.6 10® W/cm?. Auch die Signalwerte der bei dieser Intensitéit
noch ungesittigten Ionisationsstufen Xe?0+ u. Xe?'* lassen sich gut mit den Modellrech-
nungen nach ADK auf diese Spitzenintensitit eingrenzen. Werden dagegen die Flugzeit-
Messwerte wie in Abbildung 5.12B mit Modellrechnungen mit der empirischen Formel
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verglichen, so ldsst sich daraus kein von allen Ionisationsstufen gleichermassen favorisier-
ter Intensitédtsbereich ablesen. Wihrend die bereits in Volumensiéittigung stagnierenden,
niedergeladenen Ionisationsstufen wiederum einen Intensitéitsbereich bis 1.6 10'® W /cm?
nahelegen, weichen die Messsignale von Xe?°" und vor allem von Xe?'* auf theoretische
Kurven mit geringerer Spitzenintensitéit aus. Dieses Verhalten erstaunt, stellt es doch of-
fenbar eine Umkehrung des Phinomens der simultanen Mehrfach-Ionisation dar, die sich
bislang immer als eine deutliche Uberhthung der gemessenen Ionenausbeuten gegeniiber
den rein sequentiellen Vorhersagen bemerkbar gemacht hat. Insofern wire zu erwar-
ten gewesen, dass nur die Modellrechnungen mit der empirischen Formel die Festlegung
auf einen von allen Messdaten gleichermaflen favorisierten Intensitéitsbereich gestatten,
wéhrend im Vergleich zu den rein sequentiellen Kurven nach der ADK-Theorie die Sig-
nalwerte der noch ungeséttigten Ladungszustéinde infolge nicht-sequentieller Beitrige am
Tonisationsprozess oberhalb des von den gesittigten, niedergeladenen Ionisationsstufen
markierten Intensitétsbereichs auf zu hoch kalkulierten Spitzenintensitdten liegen. In
der nun vorliegenden Situation lassen die Messdaten zur Erklarung dieses experimentell
beobachteten Verhaltens nur den einen Schluss zu: Bei Lichtintensitdten oberhalb von
1 10 W /cm? nimmt der Einfluss simultaner Mehrelektronenionisation stark ab, weshalb
die gemessenen Teilchenanzahlen der geséttigten wie ungeséttigten Ionisationsstufen sich
eindeutig besser mit den theoretischen Kurven nach der rein sequentiellen ADK-Theorie
auf einen gemeinsamen Wertebereich fiir die im Experiment erreichte Spitzenintensitét
im Laserfokus abbilden lassen.

Aus der Abbildung 5.12 I&sst sich schliellich fiir die vorliegende Situation eine nach-
gewiesene Spitzenintensitéit im Laserfokus auf Basis der relativen Signalverhiltnisse der
beobachteten Ionenausbeuten von Iy, = (1.54+0.1) 10® W/cm? ablesen. Fiir Xe!®*
ergeben sich zudem Abweichungen zwischen Theorie und Experiment, die aus der offen-
bar nur in der Simulation auftretenden Uberkreuzung der Ionenausbeuten (vgl. Abb.
3.4) resultieren, weshalb auf die Eintragung der kalkulierten Werte verzichtet wird. Wie
die Interpolation der theoretischen Kurven zeigt, liegt das gemessene Xe'8t-Signal da-
gegen in dem von seinen benachbarten Ionisationsstufen gleichermaflen favorisierten In-
tensitétsbereich. Fiir die Grofle der Strahltaille der fs-Lichtpulse im Laserfokus ergibt
sich damit

T, 500m.J

ez ~ 1.5 108 W/em? = 22—~
max /em 7 wd 55fs

=  wo~ 12um . (5.2)
Hierbei beriicksichtigt T}, ~ 0.92 die insgesamt viermalige Transmission des Laserlichts
durch die in der Strahlfithrung enthaltenen unbeschichteten Glaspléttchen (vgl. Abb.

5.3). Die mit dem zur Fokussierung eingesetzten Parabol-Spiegel (PS) theoretisch er-
reichbare beugungsbegrenzte Strahltaille [58] von

F 200.1
Wo,min = 1.22 A 2;55 = 122 T95nm == T = 3.0um ~ Z0real
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wird also deutlich verfehlt, weshalb auch die mit der vorliegenden Messapparatur er-
reichte Spitzenintensitit nicht der nominellen Spitzenintensitit des 25T W-Lasersystems
von 1109 W /cm? entspricht.

Es stellt sich nun die Frage, welche physikalischen Prozesse als mogliche Ursache fiir
eine solche dramatische Anderung der an der Mehrfach-Ionisation beteiligten Mechanis-
men verantwortlich gemacht werden kénnen.

5.6. lonisationdynamik bei schwach relativistischen
Lichtintensitdten

Ein wichtiger Faktor ist der bislang vernachlissigte Einfluss der magnetischen Kom-
ponente des duBeren Laserlichtfeldes. Bei Lichtintensitéiten oberhalb von 1 10'® W /cm?
werden die elektromagnetischen Kréfte der fs-Laserpulse so stark, dass die durch Tunnel-
ionisation freigesetzten KElektronen auf relativistische Geschwindigkeiten beschleunigt
werden konnen. So erreicht die maximale kinetische Energie, die ein ausgelostes Elek-
tron im Rahmen des Rescattering-Modells aus dem dufleren linear polarisierten Lichtfeld
(A = 800nm) bis zum Zeitpunkt der Riickkehr zum ionischen Atomrumpf aufnehmen
kann, bereits bei einer Lichtintensitiit von 2.7 10'® W/cm? den Wert der Ruhemasse des
Elektrons. Daher kann bei Intensititen oberhalb von 1 10'® W/cm? der Einfluss der
Magnetfeldkomponente des Laserlichts auf die Elektronenbewegung nicht lianger ver-
nachlassigt werden.

Dies hat jedoch dramatische Konsequenzen fiir den Mechanismus der Mehrelektro-
nenionisation nach dem Rescattering-Modell zur Folge. Die Situation ist vergleichbar
mit der Verwendung zirkular polarisierten Laserlichts in den Experimenten bei nicht-
relativistischen Lichtintensitéten. Diesmal bewirkt der magnetische Anteil der Lorentz-
kraft auch bei linearer Polarisation der fs-Laserpulse eine Auslenkung des ersten ioni-
sierten Elektrons auf eine elliptische Bahn, die eine direkte Riickkehr des im &dufleren
Lichtfeld beschleunigten Elektrons zum Atomkern verhindert. Folgerichtig sollte die
Stolwahrscheinlichkeit mit den am ionischen Rumpfatom verbliebenen anderen Elektro-
nen stark abnehmen und damit das Auftreten von nicht-sequentieller Ionisation durch
Elektronenstofl prinzipiell unterdriickt werden. Da nach dem aktuellen Stand der Er-
kenntnis das Rescattering den die nicht-sequentiellen Ionisationsprozesse dominierenden
Mechanismus darstellt, muss also beim Ubergang in den Bereich relativistischer Lichtin-
tensitdten mit dem nahezu vollstdndigen Verschwinden der simultanen Mehrelektronen-
ionisation gerechnet werden. Dieser Ubergang erfolgt keinesfalls abrupt, wie eine ge-
nauere Analyse der kinematischen Anfangsbedingungen fiir das im dufleren Wechselfeld
zu beschleunigende Elektron zeigt [60]. Je nach Intensitit, bzw. elektrischer Feldstérke
ergibt sich ein entsprechend hoher effektiver Potentialwall, den das Elektron bei der
Feldemission zu durchtunneln hat. Am Tunnelausgang besitzt das Elektron (Elektron-
Wellenpaket) dann auch eine spezifische Impulsverteilung senkrecht zur Feldrichtung,
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Abbildung 5.13.: Relativistische Trajektorien eines durch Tunnelionisation freigesetzten
Elektrons (E(t) = Egcos(wt 4 ¢o) bei T = 1.5 10'® W/cm?2, Feldpha-
se ¢o = 18°) fiir unterschiedliche Anfangs-Querimpulse des Elektron-
Wellenpakets am Tunnelausgang [59] (Diskussion siehe Text). Das
duflere elektrische Wechselfeld des in x-Richtung propagierenden La-
serpulses ist linear in y-Richtung polarisiert.

A: px(t =0) =0; B: px(t =0) = —6a.u,; C: px(t =0) = —17.9 a.u.

deren Breite umgekehrt proportional zur momentanen Ausdehnung des Wellenpaketes
ist.
2 E;
Y(z) o exp {—mQ/A?E} mit Ay = | ———2 (5.4)
Fo
Die zugeordnete Querimpuls-Verteilung ergibt sich aus einer Fouriertransformation (FT)
der Ortswellenfunktion:

2 A A2 2
() o< exp [ﬁ] ki D(ps) x exp [Tp] (5.5)
= 1[}(px) X exp {fpg/fpm} mit Apm = Ai . (5.6)

Ob das nun freie Elektron-Wellenpaket nach der Beschleunigung im Lichtfeld in ausrei-
chend geringem Abstand wieder zum ionischen Rumpfatom zuriickkehrt, ist demnach
entscheidend abhingig von Betrag und Richtung seines anfinglichen Querimpulses. In
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Abbildung 5.13 sind dazu drei mogliche relativistische Elektronen-Trajektorien darge-
stellt. Auch bei relativistischen Intensitédten ist prinzipiell eine Riickkehr zum Kern-
ort und damit ein Rescattering-Prozess moglich, wenn der Anfangs-Querimpuls aus-
reicht, um die Wirkung der magnetischen Komponente der Lorentzkraft zu kompensie-
ren. Die mit zunehmender Spitzenintensitit erwartete Abnahme der Elektronenstof3-
Wahrscheinlichkeit bei der Riickstreuung sollte also weniger ausgeprigt auftreten und
sich das vollsténdige Verschwinden simultaner Mehrelektronenionisation iiber einen grofie-
ren Intensitétsbereich erstrecken als anfinglich angenommen.

0.1;
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Abbildung 5.14.: e2e-StoBquerschnitte nach Bernshtam et al.[61] fiir Xe"-Tonen.
A: Xet +e7 — Xe?t +2e” ,
B: Xe't +e — Xel0t 4 2¢ und
C: Xe?t 4 o7 — Xe?'t + 26~

Um durch eine quantitative Abschétzung entscheiden zu kénnen, ob die im Rahmen
der Intensititsbestimmung beobachtete Verminderung der Ionenausbeuten von Xe?t u.
Xe?'t auf den Einfluss der soeben dargestellten relativistischen Effekte auf die nicht-
sequentiellen Ionisationsprozesse zuriickzufiihren ist, bedarf es zusétzlich der genauen
Kenntnis des beim Rescattering wirksamen e-2e-Sto3querschnitts.

Onosnil Xett 4+ e —3 Xe@tD+ 4 96—

Nach einer von Bernshtam et al. [61] empirisch optimierten Formel, die eine Ver-
besserung der Formel von W. Lotz [62] darstellt, ergibt sich in Abhéngigkeit von der
im duBleren Wechselfeld aufgenommenen Energie des riickkehrenden Elektrons fiir den
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20+
Feldphase ¢¢[°] w p(t =0) [a.u]
wipr (E(0)

0 1 -21.5076 £ 0.0005
1 -22.1778 £ 0.0006
18 -17.3970 £ 0.0009
23 0.1 -14.810 4+ 0.001
25 -13.7652 £ 0.0007
31 0.01 -10.739 4+ 0.001
37 0.001 -8.056 4+ 0.001

Tabelle 5.1.: Querimpulse fiir ein freigesetztes Elektron-Wellenpaket am Tunnelausgang
in Abhéngigkeit von der Startphase ¢g, um nach der Exkursion im dufe-
ren Wechselfeld (E(t) = Egcos(wt + ¢)) innerhalb eines Abstandes von
I'Rescattter < 0.06 a.u. wieder zum ionischen Rumpfatom (Xe?°*) zuriickzu-
kehren. Fiir Phasenwinkel ¢ < 0° ist keine Riickkehr moglich; fiir ¢g > 37°
ist die Intensitét, bzw. Feldstirke zu gering, als dass eine merkliche Wahr-

scheinlichkeit fiir eine Tunnelionisation von Xe!®t besteht.

direkten StoBionisations-Wirkungsquerschnitt eines freien Elektrons an einem Xe?0-Ion
(vgl. Abb. 5.14c¢):

720521 (Egine-) = 510721 ...1 107 em? £ 0.00018 ... . 0.0036 a.u. (5.7)

Im Rahmen eines semiklassischen Ansatzes kann dieser e-2e-Stolquerschnitt nun als ef-
fektive Querschnittsfliche des ionischen Rumpfatoms betrachtet werden, die das im dufle-
ren Wechselfeld beschleunigte Elektron durchdringen muss, um im Sinne des Rescattering-
Modells eine simultane Mehrelektronenionisation auslosen zu konnen. Wie in Abbildung
5.14 dargestellt, nimmt der Wirkungsquerschnitt bei steigendem Ionisationsgrad stark
ab. Ob die beobachtete Abnahme der simultanen Mehrfachionisation bei Xe??t u. Xe?!*
schon allein aufgrund des deutlich verminderten Wirkungsquerschnitts fiir hochgelade-
ne lonenriimpfe zustandekommt, bleibt Spekulation, da die Erzeugung dieser hGheren
Ladungszustéinde nur bei Lichtintensitdten gelingt, bei denen die Exkursion des riick-
kehrenden Elektrons im Lichtfeld zwangsléufig relativistischen Bedingungen unterliegt.

In numerischen Modellrechnungen der relativistischen Elektron-Trajektorien zeigt
sich [59], dass bei einer Lichtintensitit von I = 1.5 10'® W/cm? unter Beriicksichtigung
der Wahrscheinlichkeit einer Tunnelionisation zum vorgegebenen Zeitpunkt (Phase der
Laserschwingung) nur Elektronen mit einem anfinglichen Querimpuls von |px| > 8 a.u.
in der Lage wiren, den Atomkern innerhalb eines Radius rrescatter & ‘020-21 < 0.06a.u.
zu passieren. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5.1 zusammengefasst.

Demgegeniiber steht die Tatsache, dass nach Gl. 5.4-5.6 im Falle von Xe?%t mit
Eion = 583 eV bei I = 1.5 10'® W/cm? die Querimpulsverteilung lediglich eine Breite
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von Apx ~ 2a.u. besitzt und die Freisetzung eines Elektrons mit solch groflem erforderli-
chen Querimpuls daher duflerst unwahrscheinlich ist. Die in den Messungen zur direkten
21+ um prak-
tisch eine Groflenordnung gegeniiber der theoretischen Vorhersagen aus Modellrechnun-
gen unter Beriicksichtigung simultaner Mehrelektronenionisation mit der empirischen
Formel l&sst sich also durch eine effektive Unterdriickung des Rescattering-Mechanismus
infolge des bei Intensitiiten oberhalb von 1 10®® W /cm? nicht mehr zu vernachliissigenden
relativistischen Einflusses der Magnetfeldkomponente des Laserlichtfeldes erkldren.

Intensitatsbestimmung nachgewiesene Abnahme der Ionenausbeute von Xe
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6. Zusammenfassung und Ausblick

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefithrten Untersuchungen zur atomaren
Tonisationsdynamik in hochintensiven Lichtfeldern umfassen sowohl numerische Simu-
lationen der von anderen Arbeitsgruppen aufgenommenen Messdaten als auch eigene
Experimente zur Vermessung bis dahin nicht zuginglicher atomarer, bzw. ionischer
Mehrelektronensysteme.

Bis zum heutigen Tage gibt es keine vollsténdige theoretische Beschreibung der phy-
sikalischen Mechanismen, die der Mehrelektronenionisation durch fs-Lichtpulse zugrun-
deliegen. Die nur rein sequentielle Ionisationsprozesse beriicksichtigende ADK-Theorie
zeigt deutliche Abweichungen von den in den Experimenten registrierten Ionenausbeu-
ten, was als ein Auftreten von simultaner, kollektiver Mehrelektronenionisation interpre-
tiert wird. Alle bislang aufgestellten Modelle und theoretischen Ansétze zur Beschrei-
bung der nicht-sequentiellen Ionisationsprozesse sind fiir sich genommen nicht in der
Lage, alle beobachteten Eigenschaften dieses Phénomens zufriedenstellend zu erklédren.
Das Auftreten einer simultanen Freisetzung mehrerer Elektronen lisst sich qualitativ
am besten mit dem Rescattering-Mechanismus beschreiben, wéihrend die gemessenen
Ionenausbeuten quantitativ im Rahmen des Shake-Modells recht gut nachvollzogen wer-
den konnen. Die absolut beste Ubereinstimmung mit den Messdaten erreicht die S-
Matrix-Theorie, deren abstrakte Darstellung der physikalischen Verhéltnisse jedoch kein
anschauliches Bild des so beschriebenen Ionisationsmechanismus liefern kann. Die in
dieser Arbeit vorgestellten numerischen Simulationen basieren dagegen auf einer empi-
rischen Formel zur Berechnung der nicht-sequentiellen Beitrige am Ionisationsprozess.
Danach ldsst sich die Wahrscheinlichkeit fiir einen nicht-sequentiellen Ionisationspro-
zess aus der rein sequentiellen Ionisationswahrscheinlichkeit berechnen, wenn die atoma-
ren Parameter des einzelnen Elektrons durch die entsprechenden Effektivwerte fiir ein
Mehrelektronen-Quasiteilchen ersetzt werden. Obwohl die damit verbundene Vorstellung
der simultanen Mehrelektronenionisation als einen kollektiven Tunnelprozess mehrerer
Elektronen nicht vermag, die im Experiment beobachteten Ionenausbeuten quantitativ
korrekt wiederzugeben, rechtfertigt die trotzdem bemerkenswert gute Ubereinstimmung
dieser Modellrechnungen mit den experimentellen Resultaten die weitere Verwendung
der empirischen Formel. Durch eine neuartige, in dieser Arbeit vorgestellte Ergéinzung
der auf dem Shake-Mechanismus basierenden Beschreibung der nicht-sequentiellen Mehr-
elektronenionisation mit den Fidhigkeiten der empirischen Formel war es moglich, die

88



Qualitdt der theoretischen Vorhersagen mit der empirischen Formel iiber das bisherige
Maf hinaus zu verbessern.

Das Fehlen einer vollsténdigen theoretischen Beschreibung der physikalischen Mecha-
nismen, die zur nicht-sequentiellen Mehrelektronenionisation fithren, rechtfertigt die fort-
gesetzte experimentelle Untersuchung der Ionisationsdynamik atomarer Systeme. Nur
die stetige Erweiterung der bekannten Datenmenge durch neue Messungen an bislang
nicht beachteten Mehrelektronensystemen erlaubt die fortwihrende Uberpriifung der be-
reits bekannten Modelle auf ihre Richtigkeit und bildet die Grundlage fiir die Aufstellung
umfassenderer Theorien zur besseren Beschreibung aller bei der Photoionisation mit fs-
Laserpulsen auftretenden Effekte. Die vorliegende Arbeit liefert dazu ebenfalls einen
Beitrag. An zwei verschiedenen Messapparaturen wurden sowohl im Intensitétsbereich
unterhalb von 1 10'® W/cm? als auch bei Intensitéiten bis nahe 1 10'® W/cm? atomare
und ionische Mehrelektronensysteme auf ihr intensitéitsabhéngiges Ionisationsverhalten
hin untersucht. Eine besondere Bedeutung kommt dabei der Vermessung von Systemen
mit heliumartiger Elektronenkonfiguration zu, da hier die Ionisationsdynamik an einem
iiberschaubar auf zwei Elektronen reduzierten, stark Kkorrellierten fundamentalen Sy-
stem besonders gut studiert werden kann. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden
daher die Tonenausbeuten von Indium*, Neon®* und Lithium* erstmals experimentell
untersucht.

Ausgangszustand | Eion total | Teiler-Verhéltnis exp. Quotient
(Elektron-Orbital) [eV] Eion(1):Eion(2) | Doppel- zu Einfach-Ionisation
He (1s?) 79 1:2 He?* /He™ = 0.002
Lit (1s?) 198 3:5 Li3* /Li%* = 0.08
Int (55?) 47 2:3 In3*/In?* = 0.1
Ne®* (2s%) 446 7:8 Ne®F /Ne'™* = 0.12

Ein direkter Vergleich mit den von Walker et al.[17] bei Helium gemessenen Werten
zeigt eine eindeutige Abhéngigkeit des Verhéltnisses von Doppel- zu Einfach-Ionisation
vom Teiler-Verhiltnis der Ein-Elektronen-Potentiale. Die absolute Grofle der totalen
Bindungsenergie (Eion total = 2 Eion(i)) iibt dagegen offenbar keinen Einfluss auf die Ge-
wichtung von sequentiellem zu nicht-sequentiellem Anteil am Gesamtprozess der Ionisa-
tion aus. Mit zunehmend gleich hoher Bindungsenergie der beiden s-Elektronen steigt
auch die simultane Doppelionisationsrate an. Im Rahmen des Rescattering-Modells lasst
sich dies als eine Erh6hung des Wirkungsquerschnitts fiir den Elektron-Elektron-Stof3
bei der Riickkehr des im #ufleren Wechselfeld beschleunigten Elektrons zum ionischen
Rumpfatom verstehen, wenn die Differenz der Bindungsenergien beider Stoflpartner im-
mer geringer wird.

Ferner wurden in Umkehrung der bisherigen Praxis die auf dem Gebiet der Ioni-
sationsdynamik in hochintensiven Lichtfeldern gewonnenen Erkenntnisse messtechnisch
eingesetzt, um eine direkte Bestimmung der im Strahlfokus der zweiten Messappartur
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6. Zusammenfassung und Ausblick

erreichbaren Spitzenintensitdt durchzufithren. Diese Methode ist wesentlich genauer
als die Berechnung der nominell verfiighbaren Intensitéit aus Einzelmessungen von Puls-
energie, Pulsdauer und Strahlfokus-Durchmesser. Die zerstorungsfreie Bestimmung des
Fokusdurchmessers mittels optischer Abbildung ist zudem bei Intensitédten oberhalb von
10'® W /em? aufgrund der sehr hohen Energiedichte der fokussierten Laserpulse ohnehin
kaum mehr moglich. Die Genauigkeit des Verfahrens, die Intensitéit von fs-Laserpulsen
direkt aus der relativen Teilchenanzahl der im Laserfokus produzierten Ladungszusténde
zu ermitteln, kann durch die richtige Wahl des zu ionisierenden Elements individuell
auf den erwarteten Intensitétsbereich optimal abgestimmt werden. Verwendet man je-
weils die Atomsorte, deren Ionisationspotentiale beim erwarteten Intensitéitswert am
dichtesten aufeinanderfolgen, so sollte der Fehler bei dieser Art der Intensitétsbestim-
mung kaum mehr als +10% betragen; der aus drei Einzelmessungen zusammengesetzte
Messfehler des herkémmlichen Verfahrens ldsst sich dagegen nur mit sehr hohem Auf-
wand auf unter +-20% bringen.

Alle hier vorgestellten Messungen im Intensitéitsbereich bis nahe 1 1018 W /cm? zeigen
eine fortwdhrende Giiltigkeit der theoretischen Modelle. So lassen sich die in den Expe-
rimenten beobachteten Uberhshungen der Tonenausbeuten gegeniiber den rein sequen-
tiellen Vorhersagen der ADK-Theorie qualitativ durch einen Rescattering-Mechanismus
erkldren und unter Verwendung der empirischen Formel auch quantitativ zufriedenstel-
lend nachmodellieren, obwohl diese Modelle urspriinglich aufgrund von Beobachtungen
bei Lichtintensititen im Bereich von 10 — 1016 W /cm? aufgestellt worden sind. Die
physikalischen Mechanismen der Mehrelektronenionisation bleiben demnach im Inten-
sitétsbereich von 10'6 — 10'® W /cm? unversindert.

Bei einer weiteren Steigerung der Intensitit bis an die Grenze des zur Zeit im Expe-
riment nachweislich verfiigharen Spitzenwertes beginnt sich eine Anderung der physikali-
schen Randbedingungen abzuzeichnen. Bei Lichtintensitéiten oberhalb von 1 10®¥ W /cm?
werden die elektromagnetischen Krifte der fs-Laserpulse so stark, dass die durch Tunnel-
ionisation freigesetzten Elektronen auf relativistische Geschwindigkeiten beschleunigt
werden konnen. Bei diesen sog. relativistischen Lichtintensitdten kann der Einfluss
der magnetischen Komponente des dufleren Laserlichtfeldes auf die Exkursionsbewe-
gung des ersten Elektrons im Rahmen des Rescattering-Mechanismus nicht mehr ver-
nachléssigt werden. Dies hat bei den hier vorgestellten Messungen zur direkten Inten-
sitétsbestimmung im Strahlfokus bei 1.5 10'® W/cm? bereits deutliche Auswirkungen
auf die registrierten Ionenausbeuten von Xe?°t und vor allem Xe?'*. Verglichen mit
nicht-relativistischen Modellrechnungen unter Einbeziehung simultaner Mehrelektrone-
nionisation mit Hilfe der empirischen Formel zeigen diese beiden Ladungszustéinde ein
um bis zu einer Groflenordung reduziertes Messsignal. Durch die Tatsache, dass die im
Experiment registrierten Ionenausbeuten bei diesen schwach relativistischen Lichtinten-
sitdten wiederum mit Rechnungen nach dem rein sequentiellen ADK-Modell angemessen
beschrieben werden konnen, ldsst sich dieses Verhalten als eine Abnahme der simultanen
Tonisationsraten infolge eines durch relativistische Effekte verminderten Wirkungsquer-
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schnitts fiir Rescattering-Prozesse deuten.

Der endgiiltige Nachweis fiir die Richtigkeit dieser Interpretation ist jedoch wiederum
nur durch integrale Messungen der intensitidtsabhéingigen Ionenausbeuten zu erbringen.
Die Erzeugung noch hoherer relativistischer Lichtintensitdten fiir Untersuchungen der
atomaren Ionisationsdynamik ist daher eindeutig der néchste, unbedingt notwendige
experimentelle Schritt auf dem Wege zu einem umfassenderen Verstédndnis der zugrun-
deliegenden physikalischen Prozesse. Mit der im Rahmen der vorliegenden Arbeit auf-
gebauten Messapparatur sollte dies prinzipiell moglich sein. Die bislang noch deutlich
oberhalb der Beugungsgrenze liegende minimale Strahltaille des zur Fokussierung der
fs-Lichtpulse eingesetzten Parabol-Spiegels sollte bei Verwendung einer fortentwickelten
UHV-tauglichen Justage-Halterung eine Steigerung der erzielbaren Spitzenintensitét im
Fokusvolumen um den Faktor 2-10 gew&hrleisten. Dabei ist allerdings zu bedenken, dass
mit einer Verringerung der Strahltaille unmittelbar auch eine entsprechende Verkleine-
rung des nutzbaren Wechselwirkungsvolumens verbunden ist. Ein zu kleines Fokusvolu-
men reduziert die Anzahl ionisierbarer und damit nachweisbarer Ladungszustéinde auf
ein Maf}, das zur integralen Messung der intensitdtsabhingigen Ionensignale iiber einen
Dynamikbereich von mindestens 2 Gréflenordnungen nicht mehr ausreicht. Bei Verwen-
dung von fs-Lichtpulsen eines weiter aufgeriisteten CPA-Lasersystems mit dann 100TW
Pulsleistung, wie es bereits im Bereich B des Max-Born-Institus im Entstehen ist, sollte
schliefllich auch bei nur angemessen optimiertem Fokusdurchmesser die Bereitstellung
von relativistischen Lichtintensitéiten fiir Experimente zur atomaren Ionisationsdynamik
in naher Zukunft realisiert werden kénnen.
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