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Abstract

Ion beams represent a powerful tool within the field of solid-state physics and indus-
trial applications alike, as they facilitate the analysis and manipulation of matter on
the atomic scale. However, the dynamics triggered by an ion impact impinging onto
a solid surface are accessible by means of computer simulations exclusively due to the
lack of sufficiently short ion pulses, particularly for ions with kinetic energies in the
keV range. A laser-synchronized ion source providing ion pulses on the temporal order
of picoseconds is required for the experimental analysis of these ultrafast dynamics in
real time within the frame of time-resolved pump-probe measurements. Therefore, this
thesis delves into the construction and characterization of a laser-synchronized pico-
second ion source for the generation of ultra-short ion pulses in the keV regime. For
this purpose, an experimental setup is designed for the allocation of neutral rare gas
atoms entrained in a pulsed supersonic jet expansion within ultra-high vacuum con-
ditions, collimated by skimmers further downstream its expansion axis. Consequently,
the characterization of these gas pulses regarding their spatial extension, number den-
sity and temperature via time-of-flight mass spectrometry is incorporated within this
thesis. The gas expansion is then intersected perpendicularly by an ultrashort intense
laser pulse to produce highly localized cold ions of variable charge state via strong-field
tunnel ionization. An arrangement of three electrodes forming an ion buncher allows
an extraction of these ions perpendicular to the expansion and laser beam axis respec-
tively. An appropriate choice of the electrostatic potentials at each electrode separately
defines the kinetic energy and ensures first-order flight-time focussing conditions for
the ions passing the second electrode through a small hole and hitting the third target
electrode, mimicked by an ultrafast MCP detector. The top two electrodes are designed
for an in situ-alignment against the gas and laser beam axis via linear piezo stages,
rendering the extension of the whole ion buncher along its extraction axis to a few
millimeters possible. This strong miniaturization reduces the total ion flight time to
the order of tens of nanoseconds and minimizes their flight time dispersion due to their
spatial and velocity distribution at the moment of ionization, respectively. A characte-
rization of the ion buncher with inserted Argon gas at room temperature unfolds the
exact spatial location of the individual electrodes as well as the particular laser position
along the extraction axis where flight time focussing occurs. The detected flight time
distributions of Ar™ ions generated in the immediate vicinity of the flight time focus
reveal a temporal resolution of 180 ps, essentially limited by the initial thermal veloci-
ty spread of the neutral particles. This demonstrates the necessity for a cooling of the
neutral gas atoms, consequentially the ion buncher and laser focus are aligned to the
gas expansion axis. The supersonic jet expansion is then operated with Neon due to
immense clustering and subsequent fragmentation for Argon, yielding a minimal pulse
width for Ne™ ions of 130 ps due to the resolution of the measurement methodology.
The actual temporal resolution of the ion flight time distribution is extrapolated by
reduction of the extraction field, rendering a presumed pulse width of 18 ps and the-
refore the experimental realization for the generation of ultrashort ion pulses appears
successful.






Kurzfassung

Ionenstrahlen stellen sowohl innerhalb der Festkorperphysik als auch im Bereich in-
dustrieller Anwendungen ein leistungsfihiges Werkzeug dar, da sie eine Analyse und
Manipulation von Materie auf atomarer Skala ermoglichen. Dennoch ist die Dyna-
mik, welche ein Toneneinschlag auf einer Festkorperoberfliche auslost, ausschlieflich
mithilfe von Computersimulationen zugénglich, da es an hinreichend kurzen Ionen-
pulsen mangelt, insbesondere fiir Ionen mit kinetischen Energien im keV-Regime. Es
bedarf einer lasersynchronisierten Ionenquelle, welche Ionenpulse einer zeitlichen Dau-
er in der GroBenordnung von Pikosekunden liefert, um diese ultraschnelle Dynamik
im Rahmen zeitaufgeloster Anrege-Abfrage-Messungen in Echtzeit experimentell ana-
lysieren zu kénnen. Daher behandelt diese Arbeit die Konstruktion und Charakterisie-
rung einer lasersynchronisierten Pikosekunden-Ionenquelle zur Erzeugung ultrakurzer
Ionenpulse im keV-Bereich. Dazu wird ein experimenteller Aufbau fiir den Betrieb
einer gepulsten Uberschall-Diisenstrahlexpansion mit neutralen Edelgas-Atomen un-
ter Ultrahochvakuum-Bedingungen konzipiert, welche stromabwérts entlang der Ex-
pansionsachse durch Skimmer kollimiert wird. Eine Charakterisierung dieser Gaspul-
se hinsichtlich ihrer rdumlichen Ausdehnung, Teilchendichte und Temperatur mittels
Flugzeit-Massenspektrometrie ist in diese Arbeit eingebunden. Die Gasexpansion wird
daraufhin senkrecht von einem ultrakurzen intensiven Laserpuls gekreuzt, um stark
lokalisierte kalte Ionen unterschiedlicher Ladungszusténde mithilfe von Tunnelionisa-
tion bei hohen Feldstérken zu erzeugen. Eine als Ionenbuncher fungierende Anordnung
dreier Elektroden erlaubt eine Extraktion der Ionen senkrecht zur Expansions- und La-
serstrahlachse. Eine geeignete Wahl elektrostatischer Potentiale an den einzelnen Elek-
troden legt dabei die kinetische Energie fest und gewéhrleistet eine Flugzeitfokussierung
erster Ordnung fiir die Ionen, welche die zweite Elektrode durch ein kleines Loch passie-
ren und auf die dritte Target-Elektrode treffen, repréasentiert durch einen ultraschnel-
len MCP-Detektor. Die oberen beiden Elektroden sind fiir eine in situ-Ausrichtung
gegeniiber der Gas- bzw. Laserstrahlachse mithilfe linearer Piezo-Schrittmotoren kon-
zipiert, was eine Ausdehnung des Ionenbunchers entlang seiner Extraktionsachse von
wenigen Millimetern ermoglicht. Diese extreme Miniaturisierung reduziert die absolute
Flugzeit der Ionen auf die Gréfenordnung einiger zehn Nanosekunden und minimiert
die durch ihre Startort- und Startgeschwindigkeitsverteilung bedingte Flugzeitdispersi-
on zum Zeitpunkt der Ionisation. Eine Charakterisierung des Ionenbunchers an einge-
lassenem Argon-Gas bei Raumtemperatur offenbart sowohl die exakte raumliche Lage
der einzelnen Elektroden als auch diejenige Laserposition entlang der Extraktionsachse,
bei der Flugzeitfokussierung erfolgt. Die gemessenen Flugzeitverteilungen von in unmit-
telbarer Umgebung des Flugzeitfokus erzeugten Ar*-Ionen weisen eine Zeitauflosung
von 180ps auf, welche im Wesentlichen aus der urspriinglichen, thermisch beding-
ten Verbreiterung der Geschwindigkeitsverteilung der Neutralteilchen resultiert. Dies
zeigt die Notwendigkeit der Kiihlung der neutralen Gasatome auf, infolgedessen der
Ionenbuncher mitsamt des Laserfokus an der Expansionsachse ausgerichtet wird. Auf-
grund immenser Clusterbildung und anschliefender Fragmentierung mit Argon wird
der Uberschall-Gasexpansion mit Neon betrieben, woraus eine minimale Pulsbreite fiir
Ne™ von 130 ps aufgrund der Messmethodik resultiert. Die tatsichliche Zeitauflosung
der Flugzeitverteilung der Ionen wird unter Reduktion des Extraktionsfeldes extra-
poliert, weshalb mutmaflich eine Pulsbreite von 18 ps erzeugt und damit die experi-
mentelle Umsetzung zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse als erfolgreich angesehen
werden kann.
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1 Einleitung

Ionen ermoglichen vielfdltige Anwendungen — sowohl im wissenschaftlichen als auch im
industriellen Sektor — aufgrund ihrer Wechselwirkung mit Materie auf atomarer Skala
[1]. So werden Ionenstrahlen industriell zur Modifikation der Struktur eines Festkorpers
verwendet, beispielsweise zur Dotierung von Halbleitern durch Ionenimplantation [2,
3] oder bei der Lithographie von Nanostrukturen mit einem fokussierten Ionenstrahl
[4, 5]. Auf wissenschaftlicher Seite erlauben sie beispielsweise die Erzeugung nanoskali-
ger Defekte in zweidimensionalen Proben wie MoS, [6] |7] oder Stickstoff-Fehlstellen
in Diamant [8], welche darauthin als Qubits verwendet werden kénnen [9]. Ferner
konnen unter Ionenbestahlung sowohl schwere Teilchen wie neutrale Atome [10] und
Ionen [11] als auch Elektronen [12] oder Photonen [13] zunichst angeregt und aus
dem Festkorper emittiert werden. Dabei wird — abhéngig von der (kinetischen) Energie
des Projektilions und unter Vernachlédssigung seines Ladungszustandes — zwischen zwei
unterschiedlichen Anregungsmechanismen unterschieden. Im Bereich geringer Energien
von wenigen Kilo-Elektronenvolt (keV-Regime) wechselwirkt das Ion elastisch mit den
Festkorperatomen und gibt seine Energie primér an diese ab, bis es im Festkorper zum
Stillstand kommt. Diese Wechselwirkung wird als Nuclear Stopping bezeichnet und
lasst sich als coulomb-artige Stéfe zwischen Projektilion und Rumpfionen verstehen
[14]. Im Bereich hoher Energien (MeV-Regime) nimmt die Stofirate hingegen rapi-
de ab und das Projektil wechselwirkt vorwiegend mit dem elektronischen System des
Festkorpers, weshalb dieser Prozess als Electronic Stopping bezeichnet wird [15]. Auf-
grunddessen ist die Eindringtiefe des Projektils wesentlich grofier [16] und es regt ent-
lang seiner Spur Festkorperelektronen an [17], welche ihrerseits ihre Anregungsenergie
diffusiv mittels Elektron-Phonon-Kopplung an das atomare System iibergeben kénnen
[18]. In beiden Féllen verursacht ein Ioneneinschlag ein stark lokalisiertes Nichtgleich-
gewicht an der Festkorperoberfliche, was zu der Emission von Sekundérteilchen fithren
kann. Deren Detektion und Charakterisierung erlaubt daher eine Analyse der chemi-
sche Zusammensetzung der Oberfliche mit einer raumlichen Auflésung im Bereich we-
niger Nanometer [19]. Etablierte experimentelle Verfahren in der Analytik der schweren
Sekundérteilchen sind die Sekundérionen-Massenspektrometrie (SIMS) [20, 21] sowie
dessen Erweiterung auf die Sekundérneutralteilchen-Massenspektrometrie (SNMS) [22]
durch Nachionisation zerstaubter Neutralteilchen mit einem Laser[23]. Zudem lédsst sich
die Verteilung emittierter Elektronen nach einem Ioneneinschlag mithilfe von Messun-
gen der Elektronenemissionsstatistik untersuchen [24} 25]. Anhand der prisentierten
Messmethoden, welche auf der Detektion emittierter Teilchen beruhen, kénnen jedoch
nur die sich asymptotisch einstellenden Zusténde — lange nach der tatséchlichen ionen-
induzierten Anregung — beobachtet werden. Eine solche zeitintegrierte Messung kann
zwar mit Observablen einer Computersimulation verglichen werden, lasst aber nur in-
direkt Riickschliisse auf die Dynamik innerhalb eines Festkorpers nach einem Ionenein-
schlag zu. Simulationen mithilfe von zeitabhéngiger Dichtefunktionaltheorie (TD-DFT
[26]) legen beispielsweise nahe, dass die Dynamik angeregter Elektronen auf extrem
kurzen Zeitskalen von 107'?s stattfindet [27] und im Bereich von 107 — 107!'s an



1 Einleitung

das atomare System koppelt [28]. Molekulardynamik-(MD)-Simulationen deuten zwar
im keV-Regime auf eine ioneninduzierte Dynamik in der Gréfenordnung von 107125
hin [29, 30|, aber auch diese Zeitskalen sind bisher experimentell nicht zu erreichen.
Um eine solch schnelle Dynamik in Echtzeit beobachten zu konnen, bedarf es der
Standard-Technik eines Anrege-Abfrage-Experimentes (Pump-Probe Ezperiment [31]).
Dabei wird ein System zunéchst durch einen kurzen, externen Stimulus (Puls) in einen
Nichtgleichgewichtszustand angeregt und der Zustand des Systems daraufhin nach ei-
ner bestimmten Zeit mit einem zweiten kurzen Puls abgefragt. Unter Variation der
Verzogerungszeit zwischen Anrege- und Abfrage-Puls lésst sich darauthin die Relaxa-
tionsdynamik des Systems beobachten. Dabei lésst sich diese Dynamik nur auf der-
jenigen Zeitskala auflosen, die sowohl der Anrege- als auch der Abfrage-Puls selbst
mindestens aufweisen. Aus diesem Grund werden Anrege-Abfrage-Experimente mit
Kurzpuls-Lasern durchgefiihrt, deren Pulsbreite typischerweise in der Groflenordnung
einiger Femtosekunden liegt. Auf diese Weise lassen sich beispielsweise die laserinduzier-
te Elektronen- bzw. Gitteranregung mithilfe von Elektronen- |32} 33] bzw. Rontgenbeu-
gung [34}35] untersuchen. Aufgrund der Entdeckung immer schnellerer laserinduzierter
Phéanomene bedarf es stetig kiirzerer Laserpulse, sodass bereits Pulsbreiten unterhalb
von 100 as erzeugt werden konnen [36, 37]. Im eklatanten Kontrast dazu weisen lonen-
quellen im keV-Bereich zeitliche Pulsbreiten in der Gréflenordnung von etwa 1ns auf
[38, 139]. Zwar lassen sich im MeV-Bereich prinzipiell kiirzere Pulse erzeugen [40, 41],
die daraus resultierende Anregung des elektronischen Systems ist jedoch nur bedingt
mit der stofbestimmten Anregung bei niedrigen Projektilenergien vergleichbar. Daher
bedarf es einer Pikosekunden-Ionenquelle im keV-Bereich, um beziiglich des fundamen-
talen Verstédndnisses der Relaxationsdynamik unter Ionen-Festkorper-Wechselwirkung
einen signifikanten Fortschritt machen zu kénnen [42].

Im Rahmen des Teilprojektes C05 des Sonderforschungsbereichs 1242 | Nichtgleichge-
wichtsdynamik in der Zeitdoméne“ wird daher eine solche Kurzpuls-lonenquelle kon-
zipiert, konstruiert und charakterisiert, welche anschlieend in ein Anrege-Abfrage-
Schema eingebettet wird. Das Konzept sieht vor, eine Uberschall-Gasexpansion [43,
44] als Neutralteilchenquelle mit einem kurzen [45], scharf fokussierten und infolgedes-
sen intensiven Laserpuls [46] zwischen zwei planparallel ausgerichteten Elektroden zu
kreuzen. Die daraus resultieren Photoionen [47] werden mittels geeigneter elektrischer
Felder auf eine dritte Elektrode (das Target) beschleunigt und dabei in ihrer Flugzeit
fokussiert. Die Verwendung eines Kurzpuls-Lasers zur Ionisation neutraler Teilchen als
Primérionen ermoglicht es inhérent, die Ionenquelle mit dem Laser als Abfrage-Puls zu
synchronisieren. Um die dafiir notwendige optische Verzogerung gering zu halten, wird
die im Rahmen dieser Arbeit als Ionenbuncher bezeichnete Anordnung der drei Elek-
troden stark miniaturisiert. Auf diese Weise wird sowohl die absolute Flugzeit der lonen
in der Gré8enordnung einiger 10 ns als auch eine mogliche resultierende Aufweitung der
Pulsbreite minimiert. Deren grofiter Beitrag wird jedoch durch die Geschwindigkeits-
verteilung der Neutralteilchen zum Zeitpunkt der Photoionisation bestimmt, weshalb
eine drastische Verminderung ihrer Temperatur notwendig ist. Dies lasst sich beispiels-
weise durch magneto-optische Fallen erreichen [48], im Rahmen dieser Arbeit wird die
Reduktion der (relevanten) Temperatur der Neutralteilchen in den Sub-Kelvin-Bereich
[49] hingegen durch die Diisenstrahl-Expansion realisiert. Diese bildet dabei ferner ein
Reservoir an Neutralteilchen geeigneter Dichte, um die Anzahl erzeugter Photoionen
variieren zu konnen. Detaillierte Simulationen der Ionentrajektorien in einem solchen
Tonenbuncher [50] legen nahe, dass auf diese Weise Ionenpulse mit einer Zeitauflosung



von 1ps generiert werden konnen. Daher werden innerhalb dieser Arbeit zuerst die
elementaren Komponenten Gasstrahl, Laser und Ionenbuncher separat voneinander
charakterisiert, um in Kombination moglichst kurze Ionenpulse im keV-Bereich erzeu-
gen und experimentell nachweisen zu kénnen. Unter Ausnutzung der Synchronisation
mit dem Kurzpuls-Laser wird erstmalig ein experimenteller Zugang zur Dynamik an
Festkorperoberflachen unter lonenbeschuss mit Ionenenergien im keV-Bereich eroffnet.
Der strukturelle Aufbau dieser Arbeit umfasst zunéchst die theoretischen Grundlagen
in Kapitel [2| hinsichtlich des Uberschall-Gasstrahls, der Photoionisation neutraler Teil-
chen durch einen Laser sowie der Flugzeitfokussierung geladener Teilchen in dufleren
Feldern. In Kapitel [3| wird der experimentelle Aufbau einer im Rahmen dieser Arbeit
konstruierten Ultrahochvakuumkammer im Allgemeinen sowie zur Charakterisierung
des Gasstrahls und des Ionenbunchers im Speziellen beschrieben, wobei insbesondere
einzelne Komponenten detailliert beleuchtet werden. Kapitel |4| befasst sich vollsténdig
mit der experimentellen Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls unter dem Be-
trieb mit Argon als Neutralteilchenquelle mit einem VUV-Laser. In Kapitel [5| wird
daraufhin die Funktionsweise des Ionenbunchers anhand von Argon-Gas bei Raumtem-
peratur untersucht, dies umfasst insbesondere die Charakterisierung des verwendeten
Kurzpuls-Lasers zur Photoionisation. Im anschlieBenden Kapitel [6] zeigt die Kombi-
nation der beiden Komponenten Gasstrahl und Ionenbuncher, dass Argon aufgrund
massiver Clusterbildung innerhalb der Gasexpansion zur Erzeugung ultrakurzer lonen-
pulse mit der hier implementierten Diisenstrahlmethode ungeeignet ist. Daraufhin wird
der Gasstrahl in Kapitel [7] mit Neon betrieben und charakterisiert, der kiirzeste auf
diese Weise gemessene Ionenpuls priasentiert und das Ergebnis unter verschiedenen Ge-
sichtspunkten diskutiert. Abschliefend wird in Kapitel |8 die Arbeit zusammengefasst
und ein Ausblick gegeben, wie die Kurzpuls-ITonenquelle weiter verbessert und ver-
wendet werden kann. Uberdies wird im Rahmen dieser Arbeit ein Koordinatensystem
folgender Struktur verwendet:

e Die z-Achse stellt die Expansionsachse des acnseY

Gasstrahls dar und wird griin koloriert. Gasstrahlachsex \2

sefsﬂah\

v

e Die y-Achse stellt die Strahlachse des La-
sers dar und wird rot koloriert.

e Die z-Achse stellt die Extraktionsachse der

Ionen dar und wird blau koloriert. Extraktionsachsez

Des Weiteren wird die Konfiguration des Io-
nenbunchers — insbesondere in den Kapiteln
und [7] — beziiglich der Abstéinde und ange-
legten Potentiale héufig variiert. Aus diesem
Grund wird die entsprechende Konfiguration der
Ubersichtlichkeit halber in den entsprechenden
Abschnitten schematisch skizziert. Eine solche Skizze ist unter Verwendung des de-
finierten Koordinatensystems exemplarisch in Abbildung dargestellt.

Abbildung 1.1: Exemplarische
Skizze des verwendeten Koordina-
tensystems im Ionenbuncher. Die
einzelnen Achsen werden jeweils mit
einer Farbe assoziiert.






2 Theoretische Grundlagen

Dieses Kapitel umfasst die theoretische Beschreibung der drei wichtigen Komponen-
ten Uberschall-Diisenstrahlexpansion, Photoionisation neutraler Teilchen durch einen
Laser sowie die Flugzeitfokussierung von Ionen durch duflere elektrische Felder. Dabei
wird zur Beschreibung der Gasexpansion der Einfluss der Diisenform und der Skim-
mer beriicksichtigt, hinsichtlich der Photoionisation der neutralen Gasatome werden
verschiedene lonisationsschemata beleuchtet, der Keldysh-Parameter eingefiihrt sowie
die Intensitétsverteilung entlang der Laserstrahlprofile in axialer und radialer Richtung
betrachtet. Abschliefend wird die Flugzeitfokussierung erster Ordnung erldutert, wel-
che einerseits zum Nachweis erzeugter Ionen herangezogen wird und andererseits eine
effektive Methode zur Kompression erzeugter lonenpulse bietet.
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2.1 Theoretische Beschreibung einer
Uberschall-Diisenstrahlexpansion

Wird Gas unter einem hohen Druck durch eine schmale Offnung (Diise) in einen leeren
Raum gelassen, so wird die ungerichtete, statistisch verteilte Bewegung der einzelnen
Gasatome oder -molekiile umgesetzt in eine gerichtete Expansion der Teilchen. Eine
solche Expansion formt einen Gasstrahl, dessen Ausbreitungsrichtung senkrecht zur
Offnung steht. Ist die sich dabei einstellende Geschwindigkeit der Teilchen parallel zur
Ausbreitungsrichtung, v) ., grofer als die Schallgeschwindigkeit in Luft (~ 330ms™),
so spricht man auch von einer Uberschall-Gasexpansion . Ferner besitzt ein solcher
Gasstrahl charakteristische Eigenschaften, wovon speziell dessen Verhalten hinsichtlich
der Teilchendichte im Strahl sowie dessen Temperaturverhalten fiir das in dieser Arbeit
angestrebte Ziel niitzlich ist. Die nachfolgende Betrachtung umfasst dabei Uberschall-
Molekularstrahlen im Allgemeinen, wovon nur der Spezialfall einatomiger Edelgase
innerhalb dieser Arbeit Verwendung findet, und wird unterteilt in drei Unterkapitel:
Die Kontinuumstheorie des Gasstrahls am Austritt der Offnung wird in Kapitel [2.1.1




2 Theoretische Grundlagen

behandelt, das Sudden-Freeze-Modell wird in Kapitel eingefithrt und erlautert
und in Kapitel wird der Einfluss von Diisenform und Skimmern im Strahlengang
diskutiert.

2.1.1 Kontinuumstheorie fiir Uberschall-Gasstrahlen

Die einfachste Form einer Diise zur Erzeugung eines Uberschall-Gasstrahls ist eine
Offnung mit einem Radius Ry, welche in einen halbunendlichen Raum fiihrt. Abbildung
21 skizziert eine solche idealisierte
Diise, welche Sonic Nozzle genannt wird
und aufgrund der Rotationssymmetrie
eine zweidimensionale Beschreibung der
resultierenden Expan-sion erlaubt. Wird
nun ein Gas aus einem Reservoir bei ei-
nem Druck py und einer Temperatur 7§
durch diese Diise geleitet, so expandiert \
dieses Gas nach der Offnung entlang der

griin skizzierten Stromungslinien. Diese ) _
scheinen dabei einem einzelnen Punkt in  Abbildung 2.1: Schematische Darstellung

einem Abstand b = 0,15 Ry [52] von der €iner einfachen Diisenform (Sonic Nozzle).
Diisendffnung zu entstammen, welcher Die Stromungslinien sind griin skizziert und
Virtual Source Point genannt wird. Die scheinen einem einzelnen Punkt zu entsprin-
dazugehorige Ebene, welche diesen vir- &€, dem Virtual Source Point.

tuellen Quellpunkt enthélt, wird daher

auch als Virtual Source Plane bezeichnet und definiert x = 0. Mithilfe der Parameter
Druck und Temperatur lédsst sich so einerseits die Teilchendichte

_ Do
k’BT()
entsprechend der idealen Gasgleichung im Diisenzulauf errechnen. Andererseits lésst
sich den Gasteilchen durch Vergleich ihrer thermischen Energie mit der mittleren ki-
netischen Energie pro Teilchen die mittlere Geschwindigkeit in eine Richtung

[2kpT,
vo = ks 1o (2.2)
m

als charakteristische Geschwindigkeit bei T im Reservoir zuordnen. kg bezeichnet hier-
bei die Boltzmann-Konstante und m die Masse eines einzelnen Gasteilchens. Unter
Beriicksichtigung der Ausdriicke aus den Gleichungen und lasst sich die Fluss-
rate N des Gases durch die Diise schreiben als

N = f(y)novor RZ, (2.3)

- 5 \ VG
wobei der Faktor f(y) =, /m (m) [53] (2.4)

die Teilchendichte (2/ + 1)/~ ny und -geschwindigkeit /v/y + 1 vy am Ausgang
der Diise beriicksichtigt [54]. Diese stellen sich aufgrund der adiabatischen Expansion
und der damit verbundenen gerichteten Teilchenbewegung ein und hédngen von dem
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Isentropenexponenten v = ¢,/cy als Verhéltnis der spezifischen Wérmekapazitiaten des
Gases bei konstantem Druck (¢,) bzw. Volumen (cy) ab. Nach der Expansion konver-
giert die Schwerpunktsgeschwindigkeit der Gasteilchen entlang der Parallelkomponente
des Gasstrahls fiir z — oo zu

_ g
Y|l 00 ' \/ y— 1Yo 53]
~ [5ksTy B
= - fir v=5/3 (2.5)

und wird bereits nach einem Abstand weniger Ry von dem Virtual Source Point erreicht.
Mithilfe der Schwerpunksgeschwindigkeit ldsst sich die zentrale Strahlintensitéit /() =
0) (in s~!'sr™!) entlang der Ausbreitungsrichtung des Gasstrahls bestimmen zu

I<19 = O) = nov\\voox?ef l54]7 (26>

wobei s = Roa(y) ein vom Offnungsradius R, abhingiger Referenzwert und a(7)
ein Parameter ist, der sich aus der numerischen Berechnung des Gasflusses ergibt [55].
Der Vergleich der Strahlintensitiat aus Gleichung mit der Flussrate aus Gleichung
2.3| erlaubt das Einfithren eines dimensionslosen Peaking Factor r als Maf fiir die
Abweichung der Winkelverteilung der Gasteilchen in Abhédngigkeit von v geméfl

1(19.:0)

5 [56], (2.7)

) [ _ 2 7+1( 2 )1/(”)

y—=1\yv+1

=2 fir v=5/3 und a(y)=0,802 [57]

und beschreibt daher einen préferierten Teilchenfluss entlang der Ausbreitungsrichtung.
Der Faktor 7 in Gleichung ist dabei der Tatsache geschuldet, dass die Strahlinten-
sitét einer effusiven Quelle iiber
N N
Ig(¥) = —cos?¥, und im Speziellen Iz(d =0) = —, (2.8)
T T
beschrieben und durch £ = 1 charakterisiert wird. Wie in Kapitel [2.1.3.1| gezeigt wird,
hat die Form der Diise mafigeblichen Einfluss auf den Peaking Factor und damit di-
rekt auf die Strahlintensitdt. Zunéchst werden die wesentlichen Eigenschaften Dichte
und Temperatur der Gasexpansion illustriert, welche beide mit steigendem axisymme-

trischen Abstand z von der Diise abnehmen. Die Dichte verringert sich dabei nach
Verlassen der Diise geméfl

n(z) = no (“”;eff 53, (2.9)

sodass sich das Verhalten der Teilchendichtfz als Funktion des Abstandes allein aus
den Eingangsparametern beschreiben ldasst. Ahnlich dazu verhélt sich auch die rapide
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Abnahme der Temperatur des Gasstrahls mit wachsendem Abstand von der Diise.
Dazu wird angenommen, dass bei hohen Teilchendichten nahe der Diise viele Stofle
der Gasteilchen untereinander stattfinden, was ein volles thermisches Gleichgewicht
wéhrend der Expansion sicherstellt. Dadurch kann dem Gasstrahl eine Temperatur
T'(z) zugeordnet werden, welche gemaf3

T(z) =T, (x;efy(“) 57

o\ 4/3
=T (m f) fir 7 =5/3 (2.10)
x
mit x abnimmt. Dementsprechend lasst sich die Geschwindigkeitsverteilung der Gas-
teilchen durch eine einzelne Maxwell-Boltzmann-Verteilung der Form

3/2
, m m 2
p(0) v = (QWICBT) exp (—m ((v” —Vo0) + vi)) d*v (2.11)

beschreiben, wobei die Geschwindigkeitskomponenten von ' in parallel (v) und senk-
recht (v, ) zur Ausbreitungsrichtung zerlegt werden. Diese Aufteilung wird insbesondere
im néchsten Kapitel wichtig, welches das Regime der freien Molekularstromung
nach dem Kontinuumsregime behandelt.

2.1.2 Das Sudden-Freeze-Modell

Das thermische Gleichgewicht im Gasstrahl im Kontinuumsregime wird durch die ho-
he Stofirate der Teilchen untereinander sichergestellt. Der stdndige Energieaustausch
aufgrund dieser Stofle fiithrt dabei dazu, dass die statistisch ungeordnete Bewegung der
Gasatome zu einer gerichteten Expansion fithrt. Da dabei die Strahldichte geméfl Glei-
chung abnimmt, fillt die Stofirate ebenfalls rapide, bis sie vernachlédssigbar klein
wird und kein thermisches Gleichgewicht mehr vorliegt. Dann verlaufen die Trajek-
torien einzelner Gasteilchen geradlinig und ohne weitere Wechselwirkung mit anderen
Teilchen im Strahl; sie werden instantan ,,ausgefroren®, weshalb das Modell als Sudden-
Freeze-Modell bezeichnet wird. Die Ebene entlang der Expansionsachse, ab der die
Gasteilchen nur noch geradlinige Bewegung ausfiihren, wird Freezing Plane genannt
und liegt im Abstand zp von der Virtual Source Plane. Bildet man nun die geradlini-
gen Trajektorien hinter der Freezing Plane auf die Virtual Source Plane ab, so ergibt
sich eine radialsymmetrische Verteilungsfunktion fiir die Startorte der Gasatome

1 y? 4 22
fly,z)dydz = —pa OXP (—T) dy dz [54], (2.12)
welche als Virtual Source bezeichnet wird [59]. Der Radius R dieser Verteilungsfunkti-
on wird entsprechend Virtual Source Radius genannt und ist fiir den Fall freier Gass-
tromung konstant. Dann ist die senkrechte Komponente der Geschwindigkeit v, (z) im
Abstand = > xp geometrisch festgelegt iiber

== (2.13)

10
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Diese senkrechte Geschwindigkeitskomponente lédsst sich ferner mit einer Temperatur
T, charakterisieren geméf

2kgT 2kgT
vi(z) =4/ %(x)’ und insbesondere v, (zp) = %@F) [b4].  (2.14)

In Kombination mit der geometrischen Relation aus Gleichung folgt damit fiir
den Verlauf der Senkrechttemperatur eine quadratische Abnahme mit dem Abstand z
entsprechend

T\ (x) = T\ () <$_;>2 54, (2.15)

Zwar versagt fiir x > xp die Standarddefinition von Temperatur, dennoch lassen sich
der Gasexpansion zwei Temperaturen 7} und 7 zuordnen, welche die Teilchenbewe-
gung senkrecht und parallel zu den Stromungslinien des Strahles beschreiben.

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des Sudden-Freeze-Modells mit der Virtual
Source Plane in kurzem sowie der Freezing Plane in etwas groflerem Abstand
zur Diise (Real Source Plane) sowie der dufieren Stromungslinien (griin). In jeder
dieser beiden Ebenen stellt sich eine Geschwindigkeitsverteilung einer Breite Av,
ein, welche entsprechend der dort vorliegenden lokalen Temperatur als Warm
Source (rot) in der Virtual Source Plane bzw. als Cold Source (blau) in der
Freezing Plane bezeichnet wird [59] 60].

Die Abnahme von T ist dabei ein rein geometrischer Effekt, welcher durch die feste
Boltzmann-Verteilung fiir v, bei zr und die daraus resultierende Skalierung von 7’| mit
x zustande kommt. Daher wird dieser Effekt auch als Geometric Cooling bezeichnet, da
im Gegensatz zum Kontinuumsregime kein Energieaustausch stattfindet (vgl. Kapitel
2.1.1). Die Aufteilung der Temperatur T in T} und T’ erfordert daher, die Maxwell-
Boltzmann-Verteilung aus Gleichung [2.11] gem&f

11
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3/2
m 1 m 2 m
0) d*v = — — Vo) — 2 ) a? 2.16
pli)d* <27rkB) 7T, exp( 2kpT)| (1= v100) QkBTfl> v (216

zu erweitern [61]. Dabei wird im Sudden-Freeze-Modell angenommen, dass die Paral-
leltemperatur konstant bleibt und der Temperatur an der Freezing Plane entspricht,
sodass

Ty(z) = Tj(rp) und damit vj(z) = v(ap) = -

(2.17)

fir x > g gilt. Relativ zur Virtual Source Plane veranschaulicht Abbildung die
Lage der Freezing Plane und die sich dort ergebende Breite der senkrechten Geschwin-
digkeitskomponente Av, . Da auch innerhalb der Virtual Source Plane eine Verteilung
der senkrechten Geschwindigkeitskomponenten entsprechend der dortigen Temperatur
vorliegt, lassen sich zwei Beitréage zur gesamten senkrechten Geschwindigkeitsverteilung
identifizieren: einen Beitrag aus dem Kontinuumsregime mit einer breiten Verteilung,
welche als Warm Source bezeichnet wird (rot), sowie einen schmalen Beitrag aus dem
Bereich der freien Molekularstromung, welche im Gegensatz dazu Cold Source genannt
wird (blau). Beide Beitrége sind ebenfalls in Abbildung 2.2 skizziert. Um beurteilen zu
konnen, welche der beiden Quellen am Ort der Ionisation zy einen Beitrag liefert, muss
dessen Position mit der Position der Freezing Plane xp relativ zur Virtual Source Plane
verglichen werden. Diese ldsst sich dabei mit dem Durchmesser der Diise Dy = 2R,

abschéatzen zu
1/(v=1)
2 S
ap Do ] 22 , 2.18
e (\/;C) .

mit der sogenannten Speed Ratio S und einer Konstanten C; = 3,232 [62]. Die Speed
Ratio beschreibt dabei das Verhéltnis der Schwerpunktsgeschwindigkeit des Gasstrahls
zu seiner thermischen Verbreiterung und ist damit nach den Gleichungen 2.5 und

geméaf
U||,OO Y TO
S = =,/——/— [74 2.19
vi(zr) Vv =1\ T z (219)

direkt von der Paralleltemperatur abhéngig. Zwar ldsst sich die ideale Speed Ratio
S aus den Eingangsparametern und mit den Konstanten A = 0,527, B = 0,545
und Cg = 57 - 107 Jm° der Konstante fiir den attraktiven Teil des Lennard-Jones-

Potentials berechnen zu
153C%
2n9Dqg ¢
\/—no 0 kB TO

diese wird aber z.B. aufgrund von Clusterbildung im Gasstrahl oder Kondensation
[63] selten erreicht. Da die Speed Ratio als Maf fiir die Qualitdt der Gasexpansion
mafgeblich von der Form der Diise und den gewéhlten Reservoirparametern abhéngt,
wird im folgenden Kapitel der Einfluss der Diisenform sowie speziell geformter
Blenden (sogenannter Skimmer) auf die Strahleigenschaften diskutiert.

B
Seo =A

[62], (2.20)
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2.1 Theoretische Beschreibung einer Uberschall-Diisenstrahlexpansion

2.1.3 Einfluss von Diisenform und Skimmern im Strahlengang

Die im vorangegangenen Kapitel diskutierte Beschreibung des Uberschall-Diisenstrahls
gilt fiir eine freie Expansion einer Sonic Nozzle. Die Form der Diise sowie in den Strah-
lengang eingesetzte Skimmer kénnen die Eigenschaften der Gasexpansion hinsichtlich
Intensitét, Teilchendichte und Temperatur enorm beeinflussen. Daher werden im fol-
genden Kapitel verschiedene Diisenformen sowie der Effekt der Skimmer beleuchtet.

2.1.3.1 Einfluss der Form der Diise

Im Vergleich zu der einfachen Form der Sonic Nozzle kann die Form des Diisenausgangs
die Stromungslinien vorgeben und somit die Strahlqualitdt mafigeblich verbessern. Da-
her werden zwei weitere Diisenformen, eine Conical Nozzle mit einem Offnungswinkel
von 40° und eine Parabolic Nozzle, entsprechend Abbildung hinsichtlich der Cha-
rakteristika Teilchendichte und Temperatur mit der Sonic Nozzle verglichen.

a) Sonic Nozzle b)  Conical Nozzle c) Parabolic Nozzle

0,2 mm

2mm

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der drei Diisenformen: Sonic (a), Conical
(b) und Parabolic Nozzle (c¢). Der Offnungsdurchmesser aller drei Diisen liegt bei
0,2mm, die Tiefe der Conical und Parabolic Nozzle betréigt jeweils 2 mm.

Alle drei Diisen besitzen den gleichen Durchmesser von 0,2 mm am Ausgang, die Tiefe
fiir die Conical Nozzle und die Parabolic Nozzle betrégt jeweils 2mm. Die Teilchen-
dichte fiir die drei Diisenformen ist dabei als Kontur-Diagramm entlang der Expansion
in Abbildung [2.4] dargestellt.

a E E i Loglo
20

Abbildung 2.4: Dichteverteilung einer Gasexpansion fiir drei verschiedene
Diisenformen: Sonic (a), Conical (b) und Parabolic Nozzle (c¢). Die Teilchendichte
am Ausgang liegt in einer GroBenordnung von 10%° m~3, ihr Verlauf wird entlang
einer Linge von 10 mm simuliert [64]. Entnommen aus [65].

= [ ')
[ w g
Number density ( m3)

%)
—

Es ist dabei direkt ersichtlich, dass die beiden speziell geformten Diisenformen die
Dichteverteilung gegeniiber der Sonic Nozzle enorm beeinflussen. Die konische bzw.

13
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paraboloide Diisenform weisen eine axiale Vorzugsrichtung des Gasstrahles auf und
fithren somit dazu, dass die Teilchendichte nicht so rapide abfillt wie im Falle der

Sonic Nozzle, wo die Strahlausdeh-

nung vergleichsweise breit ist. Ent- — Sonic

—— Conical
—— Parabolic

lang der Expansionsachse liegt daher
die Teilchendichte fiir die unteren bei-
den Diisenformen um bis zu einer
GrofBenordnung iiber derjenigen der So-
nic Nozzle, wie Abbildung belegt.
Die Verlidufe zwischen der Conical Nozz-
le und der Parabolic Nozzle unter-
scheiden sich dabei allerdings kaum, s

weshalb anhand der Betrachtung der e, 10 2 % m 50
Dichteverteilung allein keine signifikan- Distance in nozzle diameters

te Préferenz einer dieser Diisenformen  Abbildung 2.5: Zentralstrahldichte fiir die
Voﬂlegt Daneben bilden Slc_h fir die drei Diisenformen in Abhingigkeit vom Ab-
drei Diisenformen auch verschiedene Ge-  gtand zum Diisenausgang in Einheiten von

schwindigkeitsverteilungen aus, wie Ab-  Dijsendurchmessern, entnommen aus .
bildung als Kontur-Diagramm ent-

lang der Ausbreitung der Gasexpansion zeigt. Hier werden grundlegende Unterschiede
zwischen allen drei Diisenformen untereinander sichtbar. Zwar weist die Sonic Nozzle
auch hier die breiteste und der Diise am néchsten liegende Verteilung auf, allerdings
unterscheiden sich auch die Verteilungen der beiden anderen Diisenformen deutlicher.
Wihrend sich bei der Parabolic Nozzle eine maximale Ausbreitungsgeschwindigkeit
in groferer Entfernung von der Diisenoffnung einstellt als bei der Sonic Nozzle, wird
das Maximum bei der Conical Nozzle deutlich spéter erreicht und ist innerhalb der
Simulationsldnge von 10 mm nicht ersichtlich. Dies indiziert, dass der Kiithlungseffekt
der Expansion fiir die konisch geformte Diise effizienter verlauft als fiir die paraboloide
Diisenform, was auch anhand der in Abbildung [2.7)a dargestellten Temperaturverldufe
entlang der Expansionsachse ersichtlich ist. Wahrend die Strahltemperatur bei der So-
nic und der Conical Nozzle kurz nach dem Diisenaustritt zunéchst rapide abfallt, nimmt
die Temperatur bei der Parabolic Nozzle langsamer ab aufgrund der linger bestehen-
den Kollisionsrate durch die axiale Vorzugsrichtung der Expansion. Dies begiinstigt im
Fall der Parabolic Nozzle die Bildung von schwach gebundenen Clustern im Gasstrahl,

3
)
-
o
+
o
NS

le +23

le +22 E

Beam number density (atoms/m

le+21 g

—_
=

Mach number

[ A T - -

Abbildung 2.6: Geschwindigkeitsverteilung einer Gasexpansion fiir drei verschiedene
Diisenformen: Sonic (a), Conical (b) und Parabolic Nozzle (c), in Einheiten der
Mach-Zahl. Analog zur Dichteverteilung betrégt die Simulationslange ebenfalls
10mm. Entnommen aus [65].
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da diese Kollisionen bei geringerer Temperatur stattfinden und die so gebildeten Clus-
ter seltener wieder dissoziieren. Im Rahmen dieser Arbeit ist Clusterbildung jedoch
nicht wiinschenswert, da unter Photoionisation erzeugte Clusterionen thermisch insta-
bil sind und daher leicht fragmentieren kénnen. Von diesen Fragmenten konnten ioni-
sierte Monomere die Pulsbreite der eigentlich photoionisierten Gasatome iiberdecken
und deren Flugzeitverteilung dabei deutlich verbreitern, was eine paraboloid geform-
te Diisentffnung ausschlieft. Zwar flacht der Temperaturverlauf der Conical Nozzle
mit zunehmendem Abstand langsamer ab als bei der Parabolic Nozzle, jedoch ist die
Strahltemperatur fiir beide Félle am Ort der Ionisation mafigeblich durch das Geo-
metric Cooling aufgrund der Skimmmer bestimmt. In Kombination mit der Tatsache,
dass die Strahleigenschaften hinsichtlich Strahldichte sowie Strahltemperatur der Co-
nical Nozzle eine deutliche Verbesserung gegeniiber der Sonic Nozzle darstellen, wird
in dieser Arbeit eine konisch geformte Diisenoffnung verwendet.

a) ‘\,‘ —— Sonic b) | e 40°
\ —— Conical 7 ® Sonic
100 |\ Parabolic F
20 °r
w
E ER
o, ;: 4 —
: s
3 L
m 10 o 2
I -
_._HT' I | 1 | 1 | I .]_._H
—40 -20 0 20 40 6

0 10 20 30 40 50 _60

Distance in nozzle diameters Rotation angle (deg)

0

Abbildung 2.7: a) Strahltemperatur fiir die drei Diisenformen in Abhéngigkeit vom
Abstand zum Diisenausgang in Einheiten von Diisendurchmessern, entnommen
aus [66]. b) Winkelverteilung fiir eine Conical Nozzle mit einem Offnungswinkel
von 40° (blau) im Vergleich zu einer Sonic Nozzle (rot), entnommen aus [67].

AbschlieBend ist in Abbildung[2.7]b die Winkelverteilung der emittierten Teilchen einer
konischen Diise relativ zu einer Sonic Nozzle dargestellt. Dabei ist ersichtlich, dass alle
Teilchen sogar innerhalb eines Winkelintervalls emittiert werden, welches kleiner als
der nominelle Offnungswinkel von 40 ° ist. Bei der Sonic Nozzle hingegen erstreckt sich
die Verteilung iiber einen groflen Bereich von 120° und verlduft daher bei gleichem
Teilchenfluss wesentlich flacher. Aus der starken Einschriankung der Winkelverteilung
fiir die Conical Nozzle folgt direkt, dass ihre zentrale Strahlintensitéit Iy gegeniiber der
Sonic Nozzle um ein £ 2 10 erhoht ist, was eine Verbesserung der Strahlintensitat um
eine GroBenordnung allein durch die Form der Diise darstellt. Aus diesem Grund lésst
sich ebenfalls eine um eine Groflenordnung hohere Dichte im Gasstrahl fiir eine freie
Expansion erwarten als Gleichung vorhersagt, weshalb innerhalb dieser Arbeit eine
konische Diise mit einem Offnungswinkel von 40 ° verwendet wird, da bei diesem Winkel
eine maximale Strahlintensitét zu erwarten ist [67]. Jedoch wird die Gasexpansion
durch Skimmer im Strahlengang geometrisch begrenzt, deren Effekt hinsichtlich der
Strahldichte wird mitunter im folgenden Kapitel diskutiert.
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2.1.3.2 Einfluss von Skimmern im Strahlengang

Eine dhnliche Betrachtung wie fiir den Einfluss der Diisenform wird fiir die Skimmer
vorgenommen, welche in den Strahlengang des Diisenstrahls installiert werden, um die-

sen geometrisch einzuschrinken. Sie
sind entsprechend Abbildung ko-
nisch geformt mit einer Offnung eines
festen Durchmessers an der Spitze, wel-
che in Richtung des Strahls orientiert
wird. Thre spezifische Form stellt da-
bei sicher, dass Teilchen aus dem Gass-
trahl, welche von der Skimmerwand
geblockt werden, nicht in den Strahl
zuriickgestreut werden und diesen somit
aufheizen konnen. Stattdessen werden
die &ufleren Teilchentrajektorien auf-
grund der konischen Form vom Zen-
tralstrahl weggefiihrt. Durch die geome-
trische Einschriankung wird der Strahl
daher in seiner Geschwindigkeitskom-
ponente senkrecht zur Expansionsach-
se begrenzt, was die Gasexpansion geo-
metrisch kiithlt. Anhand von Abbildung

Abbildung 2.8: Schematische Darstellung
eines Skimmers mit Durchmesser dg. Die
griin skizzierten Stromungslinien innerhalb
des Skimmerdurchmessers werden transmit-
tiert, die achsenfernen Trajektorien hingegen
vom Strahlzentrum weggefiihrt.

[2.9a ist ersichtlich, dass die Strahltemperatur nach dem Skimmereingang eine Vertei-
lung innerhalb der Ebene annimmt, welche senkrecht auf der Expansionsachse steht.
Die Temperatur wird dabei zwar an den Skimmerwinden innen wie auflen drastisch
erhoht, die Temperatur entlang der Strahlachse bleibt jedoch niedrig. Dieser Effekt der
geometrischen Kiihlung durch den Skimmer geschieht dabei auf Kosten einer reduzier-
ten Teilchendichte im Gasstrahl, wie Abbildung [2.9]b zu entnehmen ist. Die homogen
einstrahlende Teilchendichte wird durch den Einfluss des Skimmers einerseits zu einem
Gasstrahl definierter Breite entsprechend der Skimmeroffnung kollimiert. Andererseits
kommt es kurz hinter der Offnung im Zentrum zu einem Anstieg der Dichte, aufgrund

0.0 0.5 1.0 15 2.0
Logl0

Temperature (K)

2.5 20.0 21.0 22.0 23.0 24.0
Logl0
Number density (/m"')

Abbildung 2.9: Temperaturverteilung (a) und Dichteverteilung (b) eines von links
einfallenden, kalten Gasstrahls mit einer Temperatur von 1 K bei einer homogenen
Dichte von 10** m~3, entnommen aus .
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2.2 lonisation neutraler Teilchen durch einen Laser

dessen dort die Kollisionsrate lokal ansteigt, was mit der Temperaturerhohung in Abbil-
dung 2.9)a einhergeht. SchlieBlich bildet sich hinter dem Skimmer eine Dichteverteilung
der Gasteilchen entlang der Expansionsachse, welche um bis zu zwei Groflenordnungen
niedriger liegen kann als diejenige vor dem Skimmereingang. Diese Transmission ist in
Abbildung in Abhéngigkeit von der Teilchendichte am Skimmereingang fiir ver-
schiedene Edelgase (a) sowie unter Variation des Skimmerdurchmessers am Eingang
fiir verschiedene Teilchendichten (b) dargestellt.

1
a) f b) &
L ® : [ ] ® O v
° a (&
g ° 2
2 ° £ 014 ¢ m
Z 01 Z 3 [0} m Vv
g z ]
g ° ERRE UL B £
A
é g 0.01 3
g < ] 3
» ® He [ ] ] v @ Number density 3e21 atoms/m
0.01 + Ne [ ] 1 B Number density 3e22 atoms/m’
E ® Ar v Number density 1¢23 atoms/m’
0.001 , : , .

le +21 le + 22 le+23 le + 24 1 2 3 4
Beam number density (atoms/m”) Skimmer entrance hole diameter (mm)
Abbildung 2.10: Transmission eines Skimmers als Funktion der Teilchendichte fiir

verschiedene Edelgase (a), entnommen aus [66], sowie in Abhéngigkeit des Ein-
gangsdurchmessers fiir verschiedene Teilchendichten (b), entnommen aus [67].

Fiir schwere Gase bei hohen Dichten und kleinen Skimmerdurchmessern kann die Trans-
mission unter 1% betragen und die Flussrate daher erheblich verringern. Im Kontrast
zur Intensitdtserhohung durch die Diisenform kann die Strahldichte dadurch um mehr
als zwei Groflenordnungen reduziert werden als Gleichung vorhersagt. Im Rahmen
dieser Arbeit ist es jedoch notwendig, dass die Gasexpansion einerseits raumlich kolli-
miert wird, ohne die geometrische Kiihlung zu zerstéren, und andererseits am Ort der
Ionisation eine Ultrahochvakuum-Umgebung herrscht, welche durch entsprechend von-
einander getrennte, differenziell gepumpte Druckstufen realisiert wird (vgl. Abbildung
in Kapitel . Daher werden insgesamt bis zu drei Skimmer in den Strahlengang
eingebaut, um einen raumlich definierten und kalten Uberschall-Gasstrahl gegeniiber
UHV-Bedingungen zu produzieren. AbschlieBend ist zu erwéhnen, dass sich aufgrund
der begrenzenden und kiihlenden Eigenschaften Skimmer auch als eigene Gasstrahl-
quelle auffassen und beschreiben lassen.

2.2 lonisation neutraler Teilchen durch einen Laser

Zur Erzeugung der Tonen aus dem Uberschall-Gasstrahl dient sowohl im Fall der Gas-
strahlcharakterisierung als auch im Fall der Ionenpulserzeugung jeweils ein Laser, des-
sen Strahlengang senkrecht zur Strahlrichtung des Gasstrahles orientiert ist. Aus diesem
Grund werden in Kapitel verschiedene Ionisationsprozesse beleuchtet, welche zur
Erzeugung von Ionen aus dem Gasstrahl fithren kénnen. AnschlieBend wird in Kapitel
die Ionisierungswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit von der Intensitét eines (fo-
kussierten) Laserstrahls beschrieben. Ferner werden die Intensitéitsverteilungen eines
Excimer-Lasers und eines Titan:Saphir-Lasers in Kapitel sowie die damit verbun-
denen lonisationsprofile diskutiert.
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2 Theoretische Grundlagen

2.2.1 lonisationsprozesse

Trifft ein Photon der Frequenz v auf ein neutrales Atom, so kann es unter Aufnahme sei-
ner {iber das Plancksche Wirkungsquantum h verkniipften Energie absorbiert werden.
Ubersteigt dabei die Photonenenergie Epy, = hv das Ionisationspotential IP des Atoms,
so kann das duflerste Elektron aus dem Potential des Atoms ins Vakuum emittiert wer-
den. Das verbleibende Atom ist nun nach auflen hin nicht mehr elektrisch neutral und
wird als (positiv geladenes) Ion bezeichnet. Ein solcher Ubergang ist schematisch in
Abbildung 2.1T]a dargestellt und aufgrund der Beteiligung von einem einzelnen Photon
als Einphotonen-lonisation (Single Photon Ionization, SPI) bezeichnet.

a) Einphotonen-lonisation b) resonanzverstarkte Multi- ¢) nicht-resonante Multi-
(SPI) photonen-lonisation (REMPI) photonen-lonisation (NRMPI)
E(r)jl E{r) A E(r) A

i 4

| S N\ e
\ P /

A | 4
Epp>IP

L1 N

Abbildung 2.11: Verschiedene lonisationsschemata unter Absorption von Photonen:
Einphotonen-ITonisation (SPI, a), resonanzverstirkte Multiphotonen-Tonisation
(REMPI, b) sowie nicht-resonante Multiphotonen-Ionisation (NRMPI, ¢). Ein
Elektron (griiner Punkt), welches unter Absorption von geniigend Photonen das
Ionisationspotential (/P) tiberwindet, kann das verbleibende Ion verlassen und
sich im Vakuum frei bewegen. Die griinen Linien stellen Energiezustdnde im Atom
dar, die Farben der Pfeile indizieren die Energie der beteiligten Photonen [23].

r

Reicht ein einzelnes Photon nicht aus, sondern bedarf es mehrerer Photonen zur Ionisa-
tion eines Atoms, so spricht man hingegen von einer Multiphotonen-Ionisation (Multi
Photon Ionization, MPI). Dabei wird aufgrund verschiedener méglicher Ubergangssche-
mata ferner unterschieden zwischen der resonanzverstarkten Multiphotonen-Ionisation
(Resonance Enhanced Multi Photon Ionization, REMPI [68]) und der nicht-resonanten
Multiphotonen-Ionisation (Non-Resonant Multi Photon Ionization, NRMPI [69]). Da-
bei regt im REMPI-Schema ein Photon den resonanten Ubergang des Elektrons auf
einen erlaubten Zustand innerhalb des atomaren Potentials an, wie in Abbildung [2.11]b
durch eine griine Linie skizziert ist. Dabei muss die Energie des Photons Fpy, mit der
Energiedifferenz zwischen dem Grundzustand und dem Zwischenzustand iibereinstim-
men, weshalb das REMPI-Schema im Allgemeinen nur selektiv fiir bestimmte Atom-
sorten wirksam verlauft. Im Falle einer vergleichbaren Lebensdauer des Zwischenzu-
standes mit der typischen Pulsdauer eines Laserpulses kann ein weiteres Photon das
Elektron effizient von dort ins Kontinuum iiberfithren. Dabei muss dieser Ubergang
nicht unbedingt mit der gleichen Photonenenergie angeregt werden, sondern kann auch
durch Photonen anderer Energie £}, = hv' erfolgen. In beiden Fillen ist ein REMPI-
Schema dann zu bevorzugen, wenn die nachzuweisende Atomsorte bekannt ist, da deren
Ionisation durch angepasste Photonenenergien besonders effizient verlauft. Im NRMPI-
Schema hingegen wird das Elektron im Atompotential durch ein Photon nur auf einen
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2.2 lonisation neutraler Teilchen durch einen Laser

virtuellen Zwischenzustand und anschlieend durch ein weiteres Photon ins Konti-
nuum angeregt. Dies ist gezeigt in Abbildung [2.11|c und stellt den allgemeinen Fall
einer MPI dar, da die Photonenenergie nicht zwangsliufig auf einen Ubergang einer
bestimmte Atomsorte angepasst ist. Zwar ist die Spezies der zu ionisierenden Atome
in dieser Arbeit bekannt (Argon bzw. Neon), sie konnen aber nur im Rahmen des
NRMPI-Schemas unter Absorption mehrerer Photonen ionisiert werden. Dies liegt an
dem vergleichsweise hohen Ionisationspotential fiir Argon mit [Py, = 15,76 eV [70] bzw.
fiir Neon mit /Py, = 21,56 ¢V [71]. Die Moglichkeit dieses Schemas verfallt daher, Ato-
me unbekannter Spezies ionisieren und beispielsweise massenaufgelost nachweisen zu
konnen. Stattdessen wirkt sich die relativ kurze Lebensdauer des virtuellen Zwischen-
zustandes sogar nachteilig aus, was sich prinzipiell durch hohe Photonenflussdichten
kompensieren lésst. Dies zieht jedoch den Effekt der Feldionisation nach sich: Werden
die Photonenflussdichten derart grof}, dass die entsprechende elektrische Feldstéarke der
Strahlung vergleichbar mit der Coulomb-Wechselwirkung zwischen dem Elektron und
dem Ionenrumpf ist, so kann der Prozess der Ionisation nicht mehr als Absorption von
Photonen im Teilchenbild durch das Atom verstanden werden. Vielmehr muss nun das
Elektron im Atompotential, iiberlagert mit dem zeitabhédngigen Potential des Photons
im Wellenbild, behandelt werden. Dieses Potential ®(7t) resultiert in

1 Ze -
d(rt) = — — —FE) -7 2.21
() =~ o~ BT 2:21)

mit der dielektrischen Feldkonstante ¢y im Vakuum, der Kernladungszahl Z des Tonen-
rumpfes und der Elementarladung e. Es ist exemplarisch als Funktion der Radialkom-
ponente r entlang der Polarisationsachse des

zeitabhingigen elektrischen Feldes d(r)4

Ll

E(t) = EgF(t)e™, (2.22)

fir den Fall maximaler Feldstarke Ey in Ab-
bildung skizziert. F(t) bezeichnet dabei
die einhiillende Funktion des elektrischen Feldes
und w = 27v die Kreisfrequenz, mit der die
Feldstérke oszilliert. Dieses duflere Feld (oran-
ge) verbiegt das Coulomb-Potential (blau) da-
bei derart, dass sich eine Barriere endlicher Brei-
te ausbilden kann. Durch diese Barriere kann
das Elektron (griin) auf einem Zustand in der
Néhe des Vakuumniveaus hindurch tunneln (ro-
ter Pfeil), weshalb dieser Prozess als Tunnelio-
nisation bezeichnet wird [72]. Die Wahrschein-
lichkeit des Tunnelprozesses ist dabei abhéingig
von der Barrierenbreite und steigt mit zunehmen-
der Feldstédrke, und daher mit zunehmender In-
tensitat. Der Grenzfall verschwindender Barrie-
re (Barrier Suppression ITonization, BSI) erlaubt
es dem Elektron, das Potential des Ionenrumpfes
ohne Tunneln zu verlassen. Die dafiir erforder-
lichen Intensitéten fithren stattdessen sukzessive
zu hoheren Ladungszustidnden des Ions.

Il 4

Abbildung 2.12: Schematische
Darstellung der Tunnelionisation.
Ein Elektron (griiner Punkt) erfahrt
durch die Uberlagerung eines elek-
trischen Feldes (orange) ein ver-
bogenes atomares Potential (blau),
sodass es durch die entstehende
Potentialbarriere hindurch tunneln
kann (roter Pfeil).
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2 Theoretische Grundlagen

Um beurteilen zu kénnen, ob es sich bei dem vorhandenen lonisationsprozess um eine
Multiphotonen- oder eine Tunnelionisation handelt, wird die Tunnelzeit mit der Peri-
odendauer des elektrischen Feldes verglichen. Die Tunnelzeit wird dabei abgeschétzt
als die Dauer, die ein Elektron mit mittlerer Orbitalgeschwindigkeit benotigen wiirde,
die Potentialbarriere zu iiberwinden, und ist im Wesentlichen proportional zu v/IP
[23]. Dem gegeniiber steht die Periodendauer des elektrischen Feldes, welche iiber die
entsprechende Kreisfrequenz w in das ponderomotive Potential der Form

e*E?
4m.w?

einflieft, wobei m, die Elektronenmasse bezeichnet. Diese beiden Groéflen werden nun
iiber den Keldysh-Parameter gemafl der Relation

Up = [73] (2.23)

IP
=4/ — |74]. 2.24
K 2p [74] ( )
ins Verhéltnis zueinander gesetzt. Es lassen sich nun zwei Grenzfille fiir diesen dimen-

sionslosen Parameter ableiten, welche den beiden Ionisationsbereichen entsprechen:

e Im Bereich grofler Periodendauern sowie hoher Intensitéten folgt yx << 1. In die-
sem Fall ist die Potentialverbiegung durch das duflere Feld sehr grof3 sowie die
Tunnelzeit gegeniiber der Periodendauer sehr klein, sodass das Elektron wéhrend
einer Oszillation effizient durch die resultierende Barriere tunneln kann. Aus die-
sem Grund dominiert in diesem Bereich die Tunnelionisation.

e Im Bereich hoher Photonenenergien Fp, = hw/2m sowie niedriger Feldstéirken
folgt hingegen vk > 1. In diesem Fall hat das Elektron aufgrund der schnel-
len Feldédnderung und der hohen Barrierenbreite keine Zeit, durch die Barriere
zu tunneln, sodass es innerhalb der Dauer einer Periode des dufieren Feldes im
Coulomb-Potential verbleibt. Das Elektron kann in diesem Bereich nur durch
Multiphotonen-Ionisation aus dem Potential ins Kontinuum iiberfiithrt werden.

Fiir ein yx ~ 1 liegt dementsprechend ein Bereich vor, in dem beide Ionisationsmecha-
nismen koexistieren. Eindeutig unterscheiden lassen sich beide Prozesse durch die Im-
pulsverteilung des ionisierten Elektrons: Wéahrend es bei der Multiphotonen-Ionisation
isotrop verteilt emittiert wird, existiert bei der Tunnelionisation eine Vorzugsrichtung
der Impulsverteilung durch die Polarisationsachse des elektrischen Feldes [75]. Da nach
Impulserhaltung die Ionen den (betragsméBig) gleichen Impuls bei ihrer Ionisation
aufnehmen und somit ebenfalls eine ausgezeichnete Orientierung der Impulsverteilung
ausbilden, ist es wichtig, die Polarisationsachse in Richtung der Expansionsachse des
Gasstrahls auszurichten. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass der Prozess der lo-
nisation die Geschwindigkeitsverteilung der Ionen entlang der Extraktionsachse am
wenigsten verbreitert. Diese Impulsverteilung lasst sich mit einer Temperatur identi-
fizieren, welche fiir Argon bzw. Neon in einer GroBenordnung von 0,1 — 1K liegt [76]
und aufgrunddessen mit der Temperatur des Gasstrahls vergleichbar ist.

In diesem Kapitel wurden unterschiedliche Prozesse zur Ionisation neutraler Atome dar-
gestellt. Daran ankniipfend behandelt das nachfolgende Kapitel die Wahrschein-
lichkeit, bei einer gegebenen Intensitdt Atome einer festen Teilchendichte tatséchlich
zu ionisieren. Dazu wird insbesondere die Ionisierungswahrscheinlichkeit bei einer ge-
gebenen Intensitatsverteilung untersucht.
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2.2 lonisation neutraler Teilchen durch einen Laser

2.2.2 lonisierungswahrscheinlichkeit

Fiir den Bereich kleiner Laserintensitédten dominiert die Multiphotonen-Ionisation. Die
Wahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit w(I), durch Absorption von N Photonen ein Elek-
tron aus dem Potential eines Atoms zu entfernen, ist dabei in der N#herung der
Storungstheorie

w(l) = onIV [23]. (2.25)

oy bezeichnet dabei den generalisierten Wirkungsquerschnitt zur Absorption von N
Photonen und variiert stark mit N, sowohl hinsichtlich der physikalischen Dimension
als auch bezogen auf dessen

Groflenordnung. In Tabelle N H 1 ‘ 2 ‘ 3

sind exemplarisch typische Wer- =5 H 10~ 17 ¢m2 ‘ 1079 emig T ‘ 10~ 8T emb g2
te fur on als Funktion von N

im Allgemeinen gezeigt. I be- Tabelle 2.1: Generalisierter Wirkungsquerschnitt

zeichnet dabei die Photonenfluss- oy fir N = 1 — 3. Zu beachten sind die
dichte des einstrahlenden Lasers unterschiedlichen Gréflenordnungen und Di-
und steht synonym fiir dessen In- mensionen fiir verschiedene N [23] [77].

tensitit. Die Ubergangsrate w(I)

muss nun iiber das zeitliche Profil des Laserpulses F(t) integriert werden, um die Ioni-
sierungswahrscheinlichkeit p(I) zu erhalten. Der Einfachheit halber wird die Intensitét
jedoch iiber eine effektive Interaktionszeit

. / FN() at 23] (2.26)

als konstant angenommen, sodass sich fiir einen Bereich kleiner Intensitéaten der lineare
Zusammenhang

p(I) = onIV7 [23] (2.27)

ergibt. Der Fall fiir N = 1 stellt dabei die Einphotonen-lonisation als Spezialfall der
nicht-resonanten Multiphotonen-Ionisation dar. Im Bereich hoher Laserintensitédten
hingegen dominiert die Tunnelionisation. Da hierbei das Atom im Wechselfeld des La-
sers betrachtet werden muss, reicht die Beschreibung iiber einen Wirkungsquerschnitt
nicht aus. Stattdessen miissen Ratengleichungen fiir die Tunnelwahrscheinlichkeit ein-
zelner Elektronen im atomaren Potential, iiberlagert mit dem zeitlich oszillierenden
Wechselfeld, aufgestellt werden. Die hierbei verwendete Theorie zur Bestimmung dieser
Ubergangswahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit ist die Ammosov-Delone-Krainov-Theorie
(ADK-Theorie, [78]), welche den Ionisationsprozess der Tunnelionisation fiir Edelgase,
insbesondere im sequenziellen Fall, gut beschreibt [72]. Dazu wird ein Elektron in ei-
nem gebundenen Zustand, charakterisiert durch (effektive) Quantenzahlen n*, I*) und
m, sowie mit einer Bindungsenergie Ep betrachtet, welches einem dufleren elektrischen
Feld geméfl Gleichung ausgesetzt wird. Die Ubergangsrate ergibt sich unter Ver-
wendung einer effektiven Bindungsenergie & = /(2Fg)? als Funktion der Feldstérke
Ey in atomaren Einheiten zu
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) - ) By P e (250 (260
wapk (Ey) = C*(n*l*) - f(I,m) - Ep " exp 3E B, . (2.28)

Der Term +/3Ey/m&y beriicksichtigt die zeitliche Mittelung iiber die Dauer des La-
serpulses, der restliche Teil das langreichweitige Coulomb-Potential im Vergleich zum
duBeren Feld. Die Koeffizienten C?(n*l*) und f(I,m) sind hingegen von den Quanten-
zahlen des Zustandes entsprechend

22 @+ D)+ |m])!
DTt T = W S = S = )

abhéingig, mit den effektiven Quantenzahlen n* = Z\/R,/Ep und I* < n* — 1. Z
beschreibt hierbei den Ladungszustand des verbleibenden Ionenrumpfes und ist bei-
spielsweise fiir den Fall der einfachen Ionisation eines neutralen Atoms gleich 1. Ist nun
ferner die Bindungsenergie Fg, welche dann dem Ionisationspotential [P entspricht,
vergleichbar mit der Rydbergenergie R, so folgt in diesem Fall fiir die effektive Haupt-
quantenzahl n* ~ 1 sowie fiir die (effektive) Drehimpulsquantenzahl () ~ 0. Aus die-
sem Grund ist es ausreichend, die Ubergangsrate fiir m = 0 zu betrachten. Lisst man
ferner den Term der zeitlichen Mittelung auflen vor, um die lonisierungswahrschein-
lichkeit pro Zeiteinheit fiir ein stationédres dufleres Feld zu berechnen, so vereinfacht
sich Gleichung zu einer stationdren Ubergangsrate der Form

2211*

2& 26, \ " 7!
stat E — E - - . E— . 2
wipk (£o) n*T(n* + 1)D(n*) BeXp( 3E0> <Eo) (2.30)

Eine numerische Integration dieser Ubergangsrate iiber die Dauer des Laserpulses er-
laubt dann das Aufstellen der Ionisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laser-
intensitédt, analog zu Gleichung Unter Verwendung der Relation I oc E? ist in
Abbildung [2.13)a die Tonisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserintensitét
fiir Ar" mit Ladungszustédnden ¢ = 1 — 6 dargestellt. Abbildung 2.13[b zeigt p(I)
fiir Neon iiber den gleichen Bereich der Laserintensitéit, welches aufgrund des héheren
Ionisationspotentials zu hoheren Laserintensitdten verschoben ist und daher nur die
Ladungszustéinde ¢ = 1 — 3 aufweist. Es sind in beiden Fallen unterschiedlich breite
Plateaus zu erkennen, welche dabei jeweils die Abstéinde der Energieniveaus zwischen
den entsprechenden Ladungszustinden widerspiegeln. Der Verlauf der Wahrscheinlich-
keit ist dabei sequenziell berechnet, d.h. fiir Ar?* wird beispielsweise als Quantenzahl
und atomarem Ladungszustand jeweils n* und Z von Ar'* als Basis verwendet. Somit
werden Mehrelektroneneffekte und nicht-sequenzielle Tonisationsprozesse hierbei nicht
beriicksichtigt, ebenso wird die rdumliche Intensitit als homogen angenommen. Auf-
grund des starken nichtlinearen Verhaltens mit steigender Laserintensitét ist es daher
wichtig, auch die rdumliche Intensitédtsverteilung eines Laserpulses zu beriicksichtigen,
um die damit verbundene gesamte lonisierungswahrscheinlichkeit zu kennen. Daher
wird im nachfolgenden Kapitel das axiale sowie das radiale Strahlprofil des Lasers
behandelt und die sich daraus ergebende lokale Ionisierungswahrscheinlichkeit disku-
tiert.

22



2.2 lonisation neutraler Teilchen durch einen Laser

0 T T T ] [ T T T ]

a) 10 Ar' b) Ne'™
= Ar? 2+
T | e j
2 —— A Ne’"
.-(:_) 2 5+
= 102 Ar . s 1
© Art*
(&)
2 103 ¢ 1 3 3
e
©
%
o 10} 7 3 3
c
=
()
@ 10°F 1 3 £
c
o

10°F 1 3 E

1014 1015 1016 1014 1015 1016
Laserintensitat / (W cm2) Laserintensitat / (W cm?)

Abbildung 2.13: Ionisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserintensitdat im
Rahmen der ADK-Theorie fiir Argon (a), entnommen aus [50], sowie fiir Neon (b,
P. Kucharczyk, unveroffentlichte Daten). Die Laserintensitdt umfasst dabei den

in dieser Arbeit zu realisierenden Bereich (vgl. Abbildung in Kapitel [5.1.1]).

2.2.3 Laserstrahlprofil

Die axial verlaufenden Laserstrahlen lassen sich durch geeignete Linsen oder Para-
bolspiegel in eine Fokusebene fokussieren, um dort die Photonendichte mafigeblich zu
erh6hen. Die sich ergebende Intensitétsverteilung unterscheidet sich je nach Strahl-
profil am Resonatorausgang und wird daher fiir die beiden verwendeten Lasersysteme
separat voneinander betrachtet.

Excimer-Laser

Das Laserstrahlprofil eines Excimer-Lasers ist typischerweise durch eine Blende am
Ausgang des Resonators bestimmt, welche bei dem verwendeten Laser eine Rechteck-
form mit einer vertikalen (V) sowie einer horizontalen (H) Seite im Bereich weniger
mm aufweist. Innerhalb dieses Rechteckprofils ist die Photonendichte idealerweise kon-
stant, sodass eine Fokussierung ein ebenfalls rechteckiges Profil mit einer homogenen
Intensitétsverteilung in der Transversalebene ergibt. Da die senkrecht zu dieser Ebene
stehende Laserstrahlachse als y-Achse bezeichnet wird, werden die Seitenléngen d, .
des Rechtecks in der zz-Ebene durch die Divergenz des Strahles entsprechend

dZ
0, 7 und 0, 7 [79], (2.31)
mit dem Linsenfokus f, limitiert. Typische Strahldivergenzen liegen hierbei in der
Grofenordnung von mrad, sind ein Mafl fiir die Strahlqualitit gegeniiber einem ide-
al fokussierten Strahl und konnen die Intensitédt im Fokus aufgrund unterschiedlicher
Auspragungen in z- und z-Richtung verzerren. Daher ergibt sich néherungsweise ein
Intensitétsprofil in der zz-Ebene geméaf

d

gl und z <

d.
2

I(z,2) =

. <
{ I, fiir r < (2.32)

0 sonst.
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Titan:Saphir-Laser

Das Laserstrahlprofil am Ausgang eines Titan:Saphir-Lasers ist mafigeblich durch die
fundamentale TEMgg-Mode des Laserresonators bestimmt. Daraus resultiert in der
Transversalebene ein rotationssymmetrisches, gaufiférmiges Strahlenbiindel. Wird die-
ses Strahlenbiindel nun fokussiert, ldsst sich die Intensitdtsverteilung I(r,y) in Zylin-
derkoordinaten um den Fokus herum geméf

(2
100) = s e (-2 ) 60 (2.33)

beschreiben, dessen axial verlaufendes Profil ist in Abbildung im Schnitt der ry-
Ebene skizziert.

Abbildung 2.14: Schematische Darstellung des gauBiférmigen Laserstrahlprofils um
den Fokus in der ry-Ebene. Die geometrischen Groflen Strahltaille (wy), Strahlra-
dius (w(y)), Rayleigh-Léange (yr) sowie die Strahldivergenz (#) sind eingezeichnet,
ebenso sind die Wellenfronten konstanter Phase skizziert [80].

Dabei bezeichnen r die Radial- und y die Axialkoordinate, I, die maximale Intensitét
im Ursprung und

w?(y) = w] (1 + %) [80] (2.34)

das von y abhéngige Quadrat des Laserstrahlradius. Das gaufformige Profil in radia-
ler Richtung bleibt somit entlang der Laserstrahlachse bei der Breite w(y) erhalten
und weist im Ursprung eine Strahltaille wy als minimalen Strahlradius auf. In axia-
ler Richtung bildet sich hingegen ein Lorentzprofil, welches durch diejenige Breite yg
charakterisiert wird, bei welcher die Strahltaille um den Faktor V2 angewachsen ist.
yr wird dabei als Rayleigh-Lénge bezeichnet und lisst sich mit der Wellenlénge A des
Lasers entsprechend

2
TWy

p= "0 50 (2.35)
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2.2 lonisation neutraler Teilchen durch einen Laser

bestimmen. Die Divergenz eines gauffiformigen Strahlenbiindels ist dann ndherungsweise
gegeben durch

0 = arctan (M) ~ L0 [80] (2.36)
Y Yr

Mit den Gleichungen - ist die Intensitétsverteilung im Nahfeld vollsténdig

charakterisiert. Mithilfe der Strahltaille und der Rayleigh-Lange als Maf fiir die Aus-

dehnung des Laserprofils kann ein Ionisationsvolumen definiert werden als

Vi = mwlys, (2.37)

welches innerhalb des Ionenbunchers geometrisch auf ein effektives Ionisationsvolumen
Vel reduziert wird (vgl. Gleichung in Kapitel . Anhand der rdumlichen Inten-
sitétsverteilung lédsst sich nun unter Verwendung der Beziehung von Ionisationswahr-
scheinlichkeit und Laserintensitdt aus Abbildung [2.13| eine entsprechende rdumliche
Verteilung fiir die Ionisierungswahrscheinlichkeit ableiten. Diese ist exemplarisch (rot)
zusammen mit dem entsprechenden Laserprofil (schwarz) in Abbildung entlang
der Radialkomponente bei y = 0 (a) sowie entlang der Axialkomponente bei r = 0 (b)
im Profil skizziert.
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normierte Laserstrahltaille w/ w, normierter axialer Abstand y / yg

Abbildung 2.15: Laserstrahlprofile (schwarz) sowie die damit verbundene Ionisati-
onswahrscheinlichkeit (rot) entlang des normierten Laserstrahlradius bei y = 0
(a) sowie entlang der Laserstrahlachse bei r = 0 (b). Die Profile wurden errechnet
mit einer Strahltaille von wy = 4,25 um, einer Wellenléinge von A = 800 nm, einer
daraus resultierenden Rayleigh-Lénge von yg = 71 um sowie einer maximalen
Laserstrahlintensitit von Iy = 1,8 - 10" Wem™2 [50].

In beiden Fillen ist erkennbar, dass die Ionisationswahrscheinlichkeit deutlich schneller
abfillt als das jeweilige Intensitatsprofil, was das damit verbundene Ionisationsvolumen
aus Gleichung [2.37| erheblich einschrankt.
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2 Theoretische Grundlagen

2.3 Flugzeitfokussierung

Fiir den Nachweis der durch den Laser ionisierten Teilchen in der Gasphase existie-
ren mehrere Methoden, wie z.B. mithilfe eines Quadrupol-Massenspektrometers [81].
Die meisten dieser Methoden erlauben die eindeutige Differenzierung der verschiede-
nen Teilchensorten anhand ihres Masse-zu-Ladungsverhéltnis m/q. Dabei unterscheidet
man prinzipiell zwischen einem Massenfilter, bei dem nur ein bestimmtes Verhéltnis
selektiv untersucht wird, und der Massenspektrometrie, bei der alle Spezies nach ih-
rem m/q-Verhéltnis aufgelost werden kénnen. Eine etablierte Methode ist dabei die
Flugzeit-Massenspektrometrie [82], bei welcher die Ionen mithilfe von elektrischen Fel-
dern um die gleiche kinetische Energie beschleunigt werden und die Selektion der ein-
zelnen Spezies aufgrund der unterschiedlichen Flugzeiten erfolgt. Dazu miissen die elek-
trischen Felder unter Beriicksichtigung der Geometrie derart gewéhlt werden, dass das
Massenspektrometer flugzeitfokussierende Eigenschaften am Ort der lonisation fiir alle
m/q besitzt. Dabei soll die Flugzeitfokusbedingung unter kleiner Variation der Star-
tortverteilung erhalten bleiben. Da die Flugzeitfokussierung auch entscheidend fiir die
Erzeugung der ultrakurzen Ionenpulse ist, wird in diesem Kapitel die theoretische Be-
schreibung der Flugzeitfokussierung nach Wiley und McLaren [83] zuerst allgemein in
Kapitel beleuchtet und anschlieend in Kapitel fiir das Massenspektrometer
und in Kapitel fiir den Tonenbuncher separat diskutiert.

2.3.1 Aligemeine Uberlegungen und Flugzeitfokussierung 1.
Ordnung

Betrachtet wird der allgemeine Fall eines linearen, eindimensionalen Flugzeit-Massen-
spektrometers, dargestellt in Abbildung [2.16]

Bereich [ Bereich 11 Bereich 11
E1 EZ E3 EO
° >
dr | i diy
« L 4>«
¢4 i 0P P3 ¢o =0
Zio z

Abbildung 2.16: Schematische Darstellung der Geometrie eines linearen Flugzeit-
Massenspektrometers, welches im allgemeinen Fall aus drei Bereichen I, II und
IIT besteht. Die lonentrajektorie eines im Bereich I erzeugten Ions wird in
Abhéngigkeit vom Startort zjo fiir die drei Bereiche zunéichst separat behan-
delt und sukzessive auf eine Target-Elektrode Ey beschleunigt.

Das Spektrometer bestehe aus drei Bereichen, I, IT und III, welche durch Elektroden E;
(¢ = 0—3) in den Absténden d; (j = I —1II), voneinander getrennt werden. Sie kénnen
dabei jeweils auf ein elektrostatisches Potential ¢; gelegt werden, sodass die resultie-
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2.3 Flugzeitfokussierung

renden elektrischen Felder der Beschleunigung der Ionen dienen. Ort, Geschwindigkeit
sowie Beschleunigung lassen sich dabei durch die Bewegungsgleichungen

1
Zj (t) = Zj0 + Uj70t + é&th (238)
Uj(t) = V5.0 + Cth (239)
qeAg;
aj(t) = Cl,j == Wjj (240)

beschreiben, mit e der Elementarladung und ¢ dem Ladungszustand des Ions. Da-
durch lassen sich die jeweiligen Flugzeiten in den drei Bereichen separat berechnen, die
Groflen 2z, v und a werden dabei mit dem jeweils assoziierten Bereich indexiert.

Bereich 1

In Bereich I werden die Ionen durch Photoionisation generiert, wobei zwei Annahmen
getroffen werden: Zum einen erfolgt die Erzeugung an einem Startort z;o, um den
Nullpunkt der z-Achse in der Mitte zwischen den beiden Elektroden E; und E;. Zum
anderen wird die Startgeschwindigkeit der Ionen zunéchst vernachléssigt, sodass vrg =
0. Daher ergibt sich fiir die Flugzeit in Bereich I gemafl Gleichung

1 P d
Zl(t) = ZLO + —alt% = EI

2
t = ,/w. (2.41)
ag
Bereich 11

Die Startgeschwindigkeit in Bereich II l&sst sich mithilfe von Gleichung mit der
Flugzeit t; aus Gleichung bestimmen zu

V11,0 = U[(fl) = CLItI =14/ (dl — 22170)CLI. (242)

Die Flugzeit t1; 1dsst sich dann nach Gleichung [2.38| aus der Forderung

1 !
zi(t) = virotn + éantfl = dp

UIQIO dir v
th==+/—5 +2— — —— (2.43)
ar arr arn

ableiten, wobei von der sich ergebenden quadratischen Gleichung nur der positive Teil
eine physikalisch sinnvolle Losung liefert. Mit vy aus Gleichung eingesetzt folgt

1
tn = — (\/(dl — 2210)ar + 2dpan — \/(dl — 22170)04) : (2.44)

arx

27



2 Theoretische Grundlagen

Im Fall eines verschwindenden elektrischen Feldes in Bereich II liegt nur eine gleichfér-
mige Bewegung der lonen vor, weshalb fiir die Flugzeit im Grenzfall a;; — 0 der
Zusammenhang
d
fy = ———— (2.45)
(d[ — 22)&1
resultiert, welcher in Kapitel [5.4] benotigt wird.

Bereich I11

Der dritte Bereich wird hierbei feldfrei gewéahlt, sodass fiir die Ionen eine gleichférmige
Bewegung vorliegt. Unter erneuter Ausnutzung von Gleichung lasst sich die Start-
geschwindigkeit vy; berechnen:

Unm,o = Vo + antin = \/(dl — 221 0)ar + 2dpar. (2.46)
Damit ergibt sich fiir den Bereich III eine Flugzeit von
d d
typ = —— = = (2.47)

U111,0 \/(dl — 22’[70)&1 + 2dHaH’
bis sie die letzte Elektrode Eq treffen. Da der dritte Bereich feldfrei ist, kann der Ab-
stand prinzipiell beliebig gewahlt werden.

Die Gesamtflugzeit t ergibt sich dann aus der Summe der Flugzeiten in allen drei
Bereichen:

t =1t + tir + tor. (248)

Sie lésst sich anhand von Gleichung [2.48| als Funktion der Abstéinde und Potentiale be-
rechnen. Damit sich die Flugzeit fiir eine Spezies mit festem m/q unter kleiner Variation
des Startortes 219 um den Flugzeitfokus bei 219 = 0 nicht &ndert, wird gefordert:

dt

dZI,O 21 0=0

= 0. (2.49)

Diese sogenannte Flugzeitfokussierung 1. Ordnung fithrt zu einer Bedingung fiir die
Parameter d; sowie ¢; (eine Herleitung ist im Anhang zu finden) der Form

und den Potentialdifferenzen A¢; = ¢1 — @9 sowie A¢y = ¢o — ¢3. Zwar lasst sich aus
jeder der n-ten Ableitung mit der entsprechenden Forderung

Lo. (2.51)

eine Bedingung fiir n+ 1 unabhéngige Parameter aufstellen und so die Flugzeitfokussie-
rung auf die n-te Ordnung erweitern, in der Praxis ist dies allerdings selten zweckméfig
aufgrund von schon bestehenden geometrischen Einschrénkungen fiir die Absténde d;.
Daher wird die Flugzeitfokussierung 1. Ordnung im Folgenden fiir zwei unterschiedliche
Félle diskutiert, welche in den Kapiteln |3.3.2| und [3.4.3| verwendet werden.
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2.3 Flugzeitfokussierung

2.3.2 Flugzeitfokus fiir das lineare Flugzeit-Massenspektrometer

An das lineare Flugzeit-Massenspektrometer werden folgende geometrische Anforde-
rungen gestellt:

e Der Abstand d; soll grof§ genug sein, damit der senkrecht einfallende Gasstrahl
in seiner vollen Breite durch den Bereich I gefithrt und dort vermessen werden
kann.

e Der Abstand dj; soll eine vergleichbare Grofle wie d; aufweisen, da so in Kombi-
nation mit einer hohen Potentialdifferenz in Bereich II die flugzeitfokussierenden
Eigenschaften gewéhrleistet werden.

e Der Abstand djj; soll wesentlich grofler als dy sein, damit Ionen mit gleichem
Masse-zu-Ladungsverhéltnis moglichst lange fliegen und Ionen mit verschiedenem
m/q leichter voneinander getrennt werden kénnen. Der Bereich 111 fungiert somit
als feldfreie Driftstrecke.

Aus einer geometrischen Abschétzung ergibt sich ein Strahldurchmesser am Ionisa-
tionspunkt von < 5mm (FWHM), sodass mit df =10 mm die erste Bedingung sicher-
gestellt ist. Der Abstand dj; wird zu 15 mm gewéhlt und ist auch den Moglichkeiten
hinsichtlich des physischen Aufbaus geschuldet (vgl. Kapitel . Der Abstand dg
ergibt sich aus der absoluten Flugstrecke vom Ionisationspunkt bis zum Detektor in
der Vakuumkammer, abziiglich der Abstéande fiir die Bereiche I und II, zu

dIII = 280 mm — d1/2 — dH = 260 mm. (252)

Nach Einsetzen dieser Werte in Gleichung lasst sich ¢ numerisch berechnen zu
0,3 und fiir die Potentialdifferenzen A¢; und A¢y resultiert daraus die Beziehung
A¢r = 5-A¢r. Unter der Bedingung ¢3 = 0, damit der Bereich III feldfrei ist, ist somit
eine Relation fiir die beiden Potentiale ¢; und ¢o zueinander gefunden:

¢1 = §¢2' (2.53)

2.3.3 Flugzeitfokus fiir die Buncher-Geometrie

Fiir den Fall des Bunchers, welcher nur aus den Bereichen I und II besteht, vereinfacht

sich Gleichung wegen di; = 0 zu

(14 &)dr — 26%dy = 0. (2.54)

Innerhalb des Buncher-Aufbaus soll einerseits die Flugstrecke der Ionen moglichst kurz
und andererseits der Potentialabfall in Bereich I méglichst grof sein, um deren absolute
Flugzeit zu minimieren. Fiir den einfachsten Fall, dass das komplette Beschleunigungs-

feld im Bereich I mit A¢y vorliegt und in Bereich IT A¢pp = 0 ist (d.h. £ = 1), folgt aus
Gleichung dass

dI = dH. (255)
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2 Theoretische Grundlagen

Damit schliefit das Kapitel iiber die theoretischen Grundlagen. Eine Beschreibung der
Uberschall-Gasexpansion, insbesondere unter Einfluss von Diisenform und Skimmern,
wurde eingangs dargelegt. Daraufhin wurden unterschiedliche laserinduzierte Ionisa-
tionsprozesse und die damit verbundene, rdumlich verteilte Ionisierungswahrschein-
lichkeit illustriert. Die Flugzeitfokussierung 1. Ordnung zur Charakterisierung bzw.
zeitlichen Komprimierung der so erzeugten Ionen(-pulse) wurde abschliefend ebenfalls
diskutiert. Anhand dieser theoretischen Uberlegungen wird die experimentelle Umset-
zung dieser drei elementaren Komponenten im anschlieBenden Kapitel |3| realisiert.
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3 Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel wird der komplette experimentelle Aufbau beschrieben, welcher zur
Generierung des kalten Uberschall-Gasstrahls mit Argon, der sukzessiven Erzeugung
von Argon-Ionen sowie deren Extraktion bzw. Kompression in einen kurzen Ionenpuls
verwendet wird. Dabei sind sowohl fiir die Expansion des Gasstrahls als auch fiir den
stoBfreien Flug der Ionen eine geringe Teilchendichte der Umgebung vonnoten. Aus
diesem Grund wird zunéchst das Konzept der Diisenstrahlkammer skizziert, welches
innerhalb einer Ionisationskammer Ultrahochvakuum-(UHV)-Konditionen sicherstellt.
Ferner wird grundlegend zwischen dem experimentellen Aufbau zur Charakterisierung
des Gasstrahls und dessen Verwendung in nachfolgenden Experimenten unterschieden.
Aus diesem Grund ist das Kapitel dreigeteilt: der erste Teil beschreibt den Aufbau der
Vakuumanlage zur Erzeugung des gepulsten Gasstrahls, der zweite Teil befasst sich
mit dem experimentellen Aufbau zur Charakterisierung des Gasstrahls und im dritten
Teil wird der Aufbau zur Erzeugung der kurzen Ionenpulse erlautert.

3.1 Das Konzept der Diisenstrahlkammer| . . . . . . . . .. ... ... .. .. 31
3.2 Die Vakuumkammer fiir die Uberschall-Expansion| . . . . ... ... ... 33
[3.2.1 Das Piezo-Ventil und die Diisel . . . . . . . ... .. ... ... .... 35
8.2.2 Die Skimmer] . . . . . ... 35
13.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des Uberschall-Gasstrahls . . . . 36
(3.3.1 Der Excimer-Laser|. . . . . . ... ... ... o L. 37
[3.3.2  Das Flugzeit-Massenspektrometer| . . . . . . . . . ... ... ... .. 37
8.3.3 Der MCP-Detektorl . . . . . ... .. .. ... ... ... . ...... 38
[3.3.4  Zeitliche Abfolge des Experimentes und Timingschemal . . . . . . .. 39
[3.4 Experimenteller Autbau mit der Ionisationskammer| . . . . ... ... .. 42
(3.4.1 Die lonisationskammer| . . . . . ... .. . ... ... . ... .. 43
[3.4.2  Der Titan:Saphir-Laser| . . . . . . . . .. . ... .. ... ... ... 44
B.43 Der Jonenbuncher] . . . ... ... ... oo L 48
[3.4.4  Der ultraschnelle MCP-Detektor . . . . . ... ... ... ... .. .. 51

3.1 Das Konzept der Diisenstrahlkammer

Das experimentelle Konzept zur Erzeugung ultrakurzer lonenpulse sieht vor, eine Gas-
expansion mit einem intensiven Laserstrahl zu kreuzen, um auf diese Weise Ionen mit
schmaler Geschwindigkeitsverteilung zu generieren. Die Diise zur Erzeugung des Gass-
trahls wird dabei typischerweise bei py = 5 bar betrieben (vgl. Kapitel , was nach
Gleichung [2.1] einer Teilchendichte von ng = 10%° cm =2 entspricht, die im Rahmen die-
ser Arbeit maximale Laserpeakintensitiit liegt in einer Gréfenordnung von 106 W em =2
(vgl. Kapitel . Bei dieser Intensitit bedarf es eines Teilchendrucks im Gasstrahl
im Bereich von 5 - 1079 mbar, um beispielsweise 10*> Argon-Ionen pro Laserschuss im
Tonisationsvolumen zu generieren [47], was einer Teilchendichte in der Gréfenordnung
von n(zy) = 10" ¢cm™ am Ort der Tonisation zy entspricht. Anhand von Gleichung[2.9
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Expansions- Zwischen- Transferkammer lonisationskammer Beam-Dump-
kammer kammer kammer

v

I\

-~
~

Abbildung 3.1: Schematisches Konzept der Vakuumkammern fiir die Umsetzung des
Uberschall-Gasstrahls. Die Expansions-, Zwischen- und Transferkammer werden
jeweils durch einen Skimmer voneinander getrennt und differenziell gepumpt,
sodass die Gaslast der Diisenstrahlexpansion in der ersten Kammer stufenweise
reduziert wird (griin skizziert). Der Gasstrahl wird daraufhin tiber einen weiteren
Skimmer in der Ionisationskammer unter UHV-Bedingungen definiert und wird
abschlieflend in einer Beam-Dump-Kammer aufgefangen.

lésst sich fiir ein x,¢ in der Groflenordnung des Diisendurchmessers von einigen 10 um
ein Abstand von Az; &~ 1000 mm zur Diise abschétzen, um diese Teilchendichte bei
der Expansion des Gasstrahls zu erreichen. Gleichzeitig miissen am Ort der lonisation
Ultrahochvakuum-Bedingungen (< 1078 mbar) vorliegen, damit das Tonensignal aus der
Gasexpansion nicht von einem thermisch bedingten Hintergrundsignal {iberlagert wird
und die Zeitauflosung der Ionenpulse zerstort. Um also einerseits den Teilchendruck
unter Strahlbetrieb aufzufangen und andererseits UHV-Konditionen am Ort der Ioni-
sation zu gewdhrleisten, wird ein dreistufiger, differenziell gepumpter experimenteller
Aufbau konzipiert, welcher die Gaslast durch die Diise stufenweise auffangt. Abbil-
dung skizziert das Schema des Experimentes mit insgesamt fiinf Vakuumkammern.
Der Gasstrahl expandiert dabei aus einem Reservoir mit den Bedingungen py und Ty
durch die Diise in eine erste Vakuumkammer, welche als Expansionskammer bezeichnet
wird und dementsprechend den gréfiten Teil der Gaslast auffangt. Ein erster Skimmer
trennt diese Kammer von einer dahinter liegenden Zwischenkammer, welche als zweite
differenzielle Druckstufe fungiert. Der Gasstrahl wird daran anschlieBend durch einen
zweiten Skimmer in eine dritte Vakuumkammer gefiihrt. Diese wird als Transferkammer
bezeichnet und dient aufgrund ihrer relativ groffen Ausdehnung entlang der Expansi-
onsachse der Reduktion von Teilchendichte und Senkrechttemperatur des Gasstrahls
entsprechend Gleichungen bzw. [2.15] Ein dritter Skimmer definiert daraufhin das
Strahlprofil senkrecht zur Ausbreitungsrichtung in der daran anschliefenden Vakuum-
kammer, welche aufgrund der dort stattfindenden laserinduzierten Ionisation der Neu-
tralteilchen und anschlieBender Extraktion der Ionen als Ionisationskammer bezeichnet
wird. Der Strahlengang wird daraufhin durch eine moglichst schmale Offnung gefiihrt,
sodass der Gasstrahl die Ionisationskammer ungehindert passieren kann. Eine abschlie-
Bende, finale Vakuumkammer wird als Beam-Dump-Kammer bezeichnet und fangt die
Gaslast der Expansion auf, sodass keine aus dem Gasstrahl riickgestreuten Neutralteil-
chen zu einem Hintergrundsignal beitragen konnen. Die ersten drei Vakuumkammern
ermoglichen somit, die Gaslast der Expansion stufenweise zu reduzieren, wohingegen
die Beam-Dump-Kammer riickgestreute Neutralteilchen unterbindet. Auf diese Weise
kénnen in der Ionisationskammer UVH-Konditionen unter Strahlbetrieb aufrecht er-
halten werden. Das anschlieBende Kapitel beleuchtet die experimentelle Umsetzung des
Konzeptes zum Betrieb des Diisenstrahls.
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3.2 Die Vakuumkammer fiir die Uberschall-Expansion

Der experimentelle Aufbau fiir den Betrieb des Gasstrahls ist als 3D-Modell im Zei-
chenprogramm AutoCAD Inventor in Abbildung [3.2] dargestellt.

L.  7wischenkammer

Expansions-

kammer Transferkammer

Gasstrahlkammer

Abbildung 3.2: 3D-CAD-Modell des gesamten experimentellen Aufbaus zur Cha-
rakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls. Die bezeichneten Vakuumkammern
entsprechen bis zur Transferkammer dem Konzept aus Abbildung [3.1] und wer-
den um eine Gasstrahlkammer erweitert. Der Strahlengang der Expansion (griin)
verlduft von links nach rechts.

Er besteht prinzipiell aus drei Vakuumkammern, welche differenziell gepumpt und
durch jeweils ein Plattenventil voneinander getrennt werden konnen. Die erste Kammer
ist zylindrisch gefertigt und zweigeteilt durch eine stufenférmige Trennung, welcher ein
Innengewinde der Grofie M 70 einbeschrieben ist. Am rechten Rand der Kammer ist in
der Kammerwand ebenfalls ein Innengewinde gleicher Grofle angebracht. Beide Gewin-
de liegen dabei zentriert auf einer Achse und erlauben das konzentrische Einschrauben
von je einem Skimmer auf Tellern mit passendem Auflengewinde. Die Eingénge beider
Skimmer legen somit die optische Achse fest, welche im Folgenden Expansionsachse
genannt wird. Zentriert zu dieser Achse sind zwei Flansche der Grofle DN 100 ange-
schweifit, welche linksseitig (magenta) den Einlass fiir ein Piezo-Ventil samt Diise und
rechtsseitig (griin) die Verbindung zur zweiten Vakuumkammer erméglicht. Das Piezo-
Ventil zur Erzeugung der Gasexpansion ist in einem Rohr versenkt (orange), welches
auf einem zweiachsigen Manipulator (Hositrad HMC 1500-2.3) montiert ist. Dieser er-
laubt das Ausrichten der Diise an der Expansionsachse in einem Abstand von etwa
100 mm vor einem ersten Skimmer (lila), sodass dieser den kalten Gasstrahl kollimiert,
ohne ihn dabei signifikant aufzuheizen. Ferner ist die Verkippung zwischen Ebene der
Expansion und Ebene des ersten Skimmers einstellbar. Dieser Teil der zylindrischen
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Kammer stellt die Expansionskammer dar. Die eingebauten Komponenten Piezo-Ventil
und Skimmer werden jeweils in den Kapiteln und néher beschrieben. Der
Zylinder ist unten und oben jeweils mit einem Flansch der Groe DN 200 versehen, wel-
che das differenzielle Pumpen beider Kammernteile erméglicht. Am unteren Flansch
(hellblau) ist eine magnetgelagerte Turbomolekularpumpe (Leybold MAG Integra) mit
einem Saugvermogen von S¥* = 10001s~! montiert. Sie erlaubt das Abpumpen der
Gaslast in der Expansionskammer, welche sich durch den nicht-transmittierten Teil
der Gasexpansion am ersten Skimmer ergibt. Am oberen Flansch (dunkelblau) ist ei-
ne Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 350iX) mit einem Saugvermogen von
SZK = 350157 ! befestigt, welche die Gaslast zwischen dem ersten und einem zweiten
Skimmer (lila) aufnimmt. Diese beiden Skimmer sind aufgrund der Symmetrie zur Ex-
pansionskammer ebenfalls in einem Abstand von etwa 100 mm installiert und begrenzen
denjenigen Teil der zylindrischen Kammer, welcher die Zwischenkammer darstellt.
Ein erstes Plattenventil (blau) erlaubt es, die Zwischenkammer von der anschliefen-
den Transferkammer zu trennen, welche aus einem dreiachsigen Kreuzstiick besteht.
Eine weitere Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 350iX) stellt ebenfalls eine
differenzielle Pumpstufe mit ST = 3501s™! im laufenden Strahlbetrieb sicher. Ab-
geschlossen wird die Transferkammer durch einen weiteren zweiachsigen Manipulator
(Hositrad HMC 1500-2.3), welcher eine Verschiebung eines dritten Skimmers gegeniiber
der Expansionsachse ermoglicht. Der Skimmer lésst sich in einem Abstand von 870 mm
entfernt von der Diise in den Strahlengang einsetzen und wird fiir ein Teilexperiment
komplett entfernt, ein dahinter liegendes zweites Plattenventil (blau) bildet den Ab-
schluss der Transferkammer.

Der Aufbau der dritten Vakuumkammer unterscheidet sich je nach Teilexperiment
grundlegend. Fiir die Charakterisierung der Uberschall-Gasexpansion wird diese Kam-
mer als Gasstrahlkammer bezeichnet und ebenfalls ein dreiachsiges Kreuzstiick verwen-
det, wie in Abbildung[3.2)gezeigt. Dabei stellt eine Achse die Expansionsachse dar, senk-
recht und horizontal dazu wird der Strahlengang eines Excimer-Lasers durch die Gass-
trahlkammer gefiihrt. Entlang der dritten Achse wird ein Flugzeit-Massenspektrometer
aufgebaut, welches dem Nachweis der durch den Laser ionisierten Neutralteilchen aus
dem Gasstrahl dient. Die Funktionsweise des Excimerlasers wird in Kapitel be-
handelt, eine detaillierte Beschreibung des eingebauten Flugzeit-Massenspektrometers
erfolgt in Kapitel und der zeitliche Ablauf des Experimentes wird in Kapitel
ausfiihrlich dargestellt. Durch eine Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 90iX)
mit einem Saugvermogen von SK = 901s~! wird diese Vakuumkammer ebenfalls diffe-
renziell gepumpt und gewéhrleistet somit UHV-Bedingungen in der Gasstrahlkammer.
Fiir die Erzeugung ultrakurzer lonenpulse wird eine zu diesem Zweck gebaute Vaku-
umkammer verwendet, welche die Ionisationskammer darstellt. Diese Kammer muss
speziellen geometrischen Anforderungen geniigen, dhnelt jedoch dem prinzipiellen Auf-
bau der Gasstrahlkammer hinsichtlich der Achsen. Der gesamte Aufbau ist bis zum
zweiten Plattenventil identisch und wird anhand von Abbildung in Kapitel
detailliert erlautert. Die Gasstrahlkammer wird lediglich durch die Ionisationskammer
ersetzt und daran anschlieBend an dieser Kammer montiert, sie fungiert dann im Rah-
men jener Experimente als Beam-Dump-Kammer fiir den Gasstrahl (vgl. Abbildung

51).
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3.2 Die Vakuumkammer fiir die Uberschall-Expansion

3.2.1 Das Piezo-Ventil und die Diuse

Die Diise (Amsterdam Piezo Valve, MassSpecpecD BV) ist in Abbildung [3.3| gezeigt
und lésst sich mithilfe des zweiachsigen Manipulators in der yz-Ebene verfahren. Sie
besitzt einen Durchmesser von 2Ry, = 150 pum,
einen konischen Offnungswinkel von 40° und
kann mit jedem atomar oder molekular vor-
liegenden Gas in einem Druckbereich p, von
typischerweise 1-15bar betrieben werden. Fer-
ner ist sie mit einem piezo-gesteuerten Ventil
mit einer maximalen Wiederholrate von 5kHz
ausgestattet, welche die Synchronisation mit
dem Titan:Saphir-Laser bei einer vergleichswei-
se hohen Wiederholrate von 1kHz ermoglicht
(vgl. Kapitel [3.4.2). Dies reduziert die von den
Turbomolekularpumpen zu verarbeitende Gas- Apbildung  3.3:  Amsterdam
last enorm, ohne die physikalischen Eigenschal- Piezo Valve von MassSpecpecD
ten der Uberschall-Gasexpansion zu verdndern. BV zur Erzeugung einer gepulsten
Nichtsdestotrotz kann das Ventil auch dauerhaft {(Jherschall-Gasexpansion.

geOffnet werden, um eine stationédren Gasstrahl

bereit zu stellen. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Experimente sind jedoch
alle im gepulsten Modus durchgefiihrt, um die Gaslast fiir die Turbomolekularpumpen
im laufenden Strahlbetrieb zu reduzieren, ohne die Strahlintensitét zu verringern [84].
Ferner ldsst sich im gepulsten Modus die Schwerpunktsgeschwindigkeit v o, experimen-
tell bestimmen (vgl. Kapitel[4.3.1)). Die Funktionsweise fiir das Piezoventil ist detailliert
in beschrieben. Das Piezo-Element wird hierbei als freistehender Arm (Cantilever)
durch Anlegen einer (positiven) Spannung auf die Diise gepresst und blockiert so den
Gasfluss. Wird die Spannung entfernt, relaxiert das Piezo-Ventil in seine Ruhelage und
der Cantilever 6ffnet so die Diise; das Gas kann expandieren. Wird nun die Span-
nung wieder angelegt, klappt das Element wieder nach vorne und blockiert erneut den
Eingang zur Diise. Typische Betriebsspannungen liegen dabei in einer Grélenordnung
von einigen hundert Volt, die hierbei minimal bendtigte Blockierungsspannung betrégt
Uy =140 V. Ein 10-Gang-Potentiometer am Controller fiir das Piezoventil erlaubt das
Einstellen der Offnungsdauer Ato, im Bereich von 5-200 ps, das Offnen des Ventils
wird durch einen negativen TTL-Puls von mindestens 5 ps Dauer am Controller aus-
gelost. Dieser Trigger erfolgt von einem externen Pulsgenerator, welcher die gepulste
Expansion mit dem restlichen zeitlichen Ablauf des Experimentes synchronisiert. In
Kapitel wird die Einbettung der Diisenéffnung zur Erzeugung der Gaspulse in
den zeitlichen Verlauf des Experimentes behandelt.

3.2.2 Die Skimmer

Skimmer sind massive, zylindersymmetrische und anndhernd konisch geformte Objekte
aus Nickel mit einer Offnung an ihrer Spitze. Sie werden verwendet, um Gasstrahlen
entlang ihrer Ausbreitungsrichtung geometrisch zu beschrénken . Wesentliche
Parameter sind die Lénge eines Skimmers, die Dicke des Materials an seiner Offnung,
der Offnungswinkel des Profils an Eingang und Basis sowie der Offnungsdurchmesser.
Entsprechend den Uberlegungen aus Kapitel ist ein solcher Skimmer (Beam
Dynamics) in Abbildung exemplarisch dargestellt. Thre Lénge betragt 25 mm, die

35



3 Experimenteller Aufbau

Materialdicke am Eingang 3 pum, der Offnungswinkel am Eingang liegt bei 25° und an
der Basis bei 70°. Auf diese Weise lasst sich der Gasstrahl ausblenden, ohne dessen Ei-
genschaften durch Streuung der nicht-transmit-
tierten Teilchen an Eingang oder duflerer Skim-
merwand zu zerstoren. Lediglich der Durchmes-
ser der drei Skimmer unterscheidet sich: der erste
Skimmer besitzt einen Durchmesser von dg; =
1,5 mm, wohingegen der zweite und dritte Skim-
mer jeweils einen Durchmesser von dgs = ds 3 =
1 mm aufweisen. Die ersten beiden Skimmer wer-
den auf zylindersymmetrische Teller mit einer
konzentrischen Vertiefung zentriert und durch ei-
ne Klemm'e fixiert. Diese Teller sind mit einerp Abbildung 3.4
Auflengewinde der GroBle M 70 versehen, um sie
in die entsprechenden Gewinde in der Expansi-
onskammer zu schrauben. Die Fassung mit der
Klemmvorrichtung ist ebenfalls in einen Flansch eingeschweif3t, welcher die Halterung
fiir den dritten Skimmer bildet. In Kombination mit dem zweiachsigen Manipulator
und einem Membranbalg-Flansch kann der letzte Skimmer in der yz-Ebene verfahren
werden. Zunéchst wird im folgenden Kapitel der experimentelle Aufbau zur Ver-
messung des Gasstrahls beleuchtet, welcher durch den zweiten Skimmer hervorgerufen
wird, weshalb der letzte Skimmer zunéchst entfernt wird.

Skimmer zur
geometrischen Einschrankung einer
Uberschall-Gasexpansion.

3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des
Uberschall-Gasstrahls

Die Konstruktion des Vakuumsystems erfolgt zunéchst in einem separaten Labor, da
die in dem ausgewiesenen Laserlabor bestehenden und empfindlichen Experimente so-
wie entsprechende Sicherheitsvorschriften einen Aufbau des Experimentes in diesem
Labor unméglich machen. Dies erlaubt es jedoch, den Gasstrahl zu charakterisieren,
indem der Aufbau der Vakuumkammer aus dem vorherigen Kapitel um einen ge-
pulsten Laser zur Ionisation der neutralen Gasatome sowie um ein einfaches Flugzeit-
Massenspektrometer zum Nachweis der dadurch erzeugten Ionen erweitert wird. Die
Laserstrahlachse verlauft dabei horizontal und senkrecht zur Expansionsachse, die Ex-
traktionsachse des Massenspektrometers steht senkrecht auf diesen beiden Achsen und
verlauft nach unten. Beide Komponenten werden in den beiden nachfolgenden Kapiteln
13.3.1jund [3.3.2 einzeln erklért. Die Synchronisation des Experimentes wird anschlieend
in Kapitel beleuchtet.
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3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des Uberschall-Gasstrahls

3.3.1 Der Excimer-Laser

Der Laser, welcher in diesem Experiment zur Charakterisierung der Teilchendichte im
Gasstrahl verwendet wird, ist ein Excimer-Laser von Coherent (ExciStar XS-200). Er
wird mit einer Gasmischung aus Fluor (0,11 %) und Helium betrieben, wobei letzteres
als Buffergas fungiert. Es erlaubt das Ziinden einer Gasentladung innerhalb des Reso-
nators, welches die Bildung eines metastabilen, angeregten F3-Molekiils bewirkt. Dieses
angeregte Molekiil relaxiert unter Aussendung von UV-Strahlung in seinen Grundzu-
stand Fs. Die fiir die Lasingbedingung notwendige Besetzungsinversion ist nun dadurch
gegeben, dass dieses Molekiil in seinem Grundzustand schneller zerfillt als die mittlere
Lebensdauer des angeregten Molekiils betrdagt. In Kombination mit dem Resonator,
welcher aus einem reflektierenden und einem teildurchlissigen Spiegel aus beschich-
tetem CakFy besteht, ldsst sich somit kohérentes Laserlicht im UV-Bereich erzeugen.
Bedingt durch die Gasentladung, welche die notwendigen Energiedichten zur Erzeu-
gung ausreichend vieler F5-Molekiile ermoglicht, kann ein Excimer-Laser nur inhérent
in einem gepulsten Modus betrieben werden. Die Wiederholrate ist hierbei limitiert auf
200 Hz, eine einzelne Entladung kann dabei durch einen externen TTL-Puls von min-
destens 5 ps Dauer ausgelost werden. Die mit dem Ubergang F5 — Fy verbundene Ener-
giedifferenz betragt 7,9 eV, was einer Wellenlénge von 157 nm im VUV-Spektralbereich
entspricht. Die Pulsdauer liegt typischerweise bei 5ns bei einer Pulsenergie von maxi-
mal 3mJ, das Ausgangsprofil wird durch den Ausgang am Resonator auf 6 mm x3 mm
(VxH) spezifiziert (Herstellerangaben). Es lisst sich mithilfe einer plankonkaven CaF,-
Linse mit einem Fokus von f = 357 mm anhand der Gleichungen auf ein Profil von
etwa 800 wm x400 um in der Fokalebene fokussieren, was einer errechneten Laserpeakin-
tensitéit von 2- 102 W em ™2 entspricht. Somit ist das Profil senkrecht zur Gasstrahlach-
se kleiner als der zu erwartende Durchmesser des Gasstrahls, weshalb ein Rastern des
Strahlfokus entlang der vertikalen (Extraktions-)Achse Informationen iiber das Profil
der Strahldichte liefern sollte. Aus diesem Grund ist die CaFs-Linse in einen Flansch
auf einem dreiachsigen UHV-Manipulator montiert, welcher zum einen das Verfahren
des Laserfokus erlaubt und zum anderen die Vakuumkammer von der Atmosphére
trennt. Da nun Sauerstoff in der Umgebungsluft die VUV-Strahlung unter Erzeugung
von Ozon absorbieren wiirde, wird der Strahlengang zwischen Laser und Linse mit
Stickstoft gespiilt.

3.3.2 Das Flugzeit-Massenspektrometer

Das Flugzeit-Massenspektrometer wird entsprechend den Berechnungen in Kapitel
und dem damit verbundenen schematischen Aufbau in Abbildung aus Bau-
teilen von Kimball Physics im Rahmen einer Bachelor-Arbeit [88] konstruiert. In ein
Edelstahlrohr von 210 mm L&nge und mit beidseitigen Flanschen der Gréfle DN 63 wird
daher eine Haltevorrichtung installiert, worauf vier Keramikstifte in quadratischer An-
ordnung montiert werden. Diese stellen das Geriist fiir die Elektroden dar, welche das
lineare Massenspektrometer bilden. Die unterste Elektrode Es besteht aus zwei qua-
dratischen, diinnen Platten mit je einem Loch von 16 mm Durchmesser in der Mitte,
zwischen die ein feinmaschiges Netz mit einer Transmission von 0,9 gespannt wird.
Diese Kombination wird auf die Stifte gesteckt, wobei Abstandshalter aus Edelstahl ei-
nerseits die richtige Hohe gewéhrleisten und die Elektrode andererseits auf Erdpotential
liegt. Der Abstand dyj zu der néchsten Elektrode E5 wird durch vier Abstandshalter aus
Keramik der Lange 15 mm festgelegt. Die Elektrode besteht aus einer weiteren Kombi-
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3 Experimenteller Aufbau

nation von zwei diinnen Platten mit eingespanntem Netz identischer Transmission, der
Durchmesser des Loches in dieser Elektrode betriagt 11 mm. Vier weitere Abstandshal-
ter aus Keramik der Lange 10 mm legen den ent-
sprechenden Abstand fiir den Bereich d; fest,
in welchem die oberste Elektrode E; montiert
wird. Auf diese Weise werden die Abstédnde des
Flugzeit-Massenspektrometers entsprechend den
Uberlegungen aus Kapitel fixiert. E; ist
im Gegensatz zu den anderen beiden Elektroden
massiv und wird durch abschliefende Klammern
fixiert, ferner werden die beiden oberen Elektro-
den E; und E; getrennt voneinander kontaktiert.
Die entsprechenden Kabel werden an dem so auf-
gebauten linearen Massenspektrometer vorbei-
gefithrt und an zwei UHV-Durchfithrungen im
unteren Teil der Vakuumkammer kontaktiert. So-
mit lassen sich diese beiden Elektroden separat
auf ein definiertes Potential legen. Das so aufge-
baute Flugzeit-Massenspektrometer ist in Abbil-
dung |3.5| gezeigt und wird von unten in die Gass- -
trahlkammer eingebaut. Damit die Ionen auf ih- Abbildung 3.5:
rem Weg zum Detektor nicht durch etwaige Fel- Massenspektrometer zum Nachweis
der, welche durch die Kabel hervorgerufen wer-  j.; Jonen aus dem Gasstrahl, kon-
den, abgelenkt werden, wird vom Halter der Elek- o, iert aus drei Elektroden E, — s
troden bis auf die Hohe der Durchfithrungen in
dem Edelstahlrohr ein weiteres, diinneres Rohr
der Linge 160 mm mit einem Durchmesser von
12mm eingelassen. Dieses Rohr in Kombination mit dem Gitter iiber dem Detektor
stellt dabei sicher, dass die Driftstrecke dyyp fiir die Ionen feldfrei bleibt und vor allem
nicht durch diejenigen Potentiale beeinflusst werden, welche durch die Kontaktierun-
gen der Elektroden hervorgerufen werden. Auf der anderen Seite dieses Rohres wird
der MCP-Detektor in einem Abstand von 280 mm vom Ort der Ionisation auf einem
Flansch (DN 63) montiert. Ein dariiber installiertes Gitter dient dem Schutz der aktiven
Flache des Detektors, dessen Funktionsweise nachfolgend dargelegt wird.

Flugzeit-

im Abstand d; bzw. dyp zueinander.

3.3.3 Der MCP-Detektor

Ein MCP-Detektor eignet sich zum Nachweis einzelner geladener Teilchen (Ionen und
Elektronen) sowie Photonen, es kann aber auch als Verstérker fiir Pulse mit mehreren
Ionen dienen. MCP steht dabei fiir Multi-Channel-Plate (Vielkanalplatte) und besteht
aus vielen diinnen Kanélen mit Durchmessern in der Gréfienord-nung von 10 wm aus
Bleiglas, welche in einem Winkel zur Oberflichennormalen von 10° und in einem Ab-
stand von 210 um angeordnet sind. Die beiden Seiten des MCPs sind mit einer diinnen
metallischen Schicht zur Kontaktierung versehen, sodass eine Spannung zwischen den
Kanaleingdngen und -ausgéngen angelegt werden kann. Eine resistive Beschichtung
der Kanalwénde stellt dann ein Potentialgefélle zwischen Eingang und Ausgang sicher.
Trifft nun ein Teilchen auf einen Kanal, so werden in diesem Kanal freie Elektronen
ausgeschlagen, welche durch die anliegende Spannung in Vorwértsrichtung beschleu-
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3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des Uberschall-Gasstrahls

nigt werden. Diese Sekundérelektronen kénnen nun ihrerseits wiederum Elektronen in
dem Kanal erzeugen. Somit fungiert jeder einzelne Kanal als Elektronenvervielfacher,
wie in Abbildung [3.6)a schematisch gezeigt ist.

Halbleiter-
Beschichtung

Eingang

e e N
—_———— A ———

lon Sekundar-  Gjagréhrchen
elektronen Elektronen- Metall-Anode

kaskade

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung eines MCP-Detektors: Prinzip der Elektro-
nenvervielfachung eines einzelnen Kanals (a), Chevron-Anordnung zweier MCPs
zur drastischen Verstidrkung eines einzeln auftreffenden lIons (b). Die auf einer
Metall-Anode auftreffende Elektronenkaskade kann iiber einen geeigneten Wider-
stand als Spannungssignal gemessen werden. Entnommen aus 89}, 90].

Die Anzahl der letztlich am Ausgang emittierten Sekundérelektronen — und damit die
Verstarkung — ist abhéngig von der angelegten Spannung, welche in der Gréenordnung
von 1kV liegt. Abbildung [B.6]b zeigt schematisch einen MCP-Detektor in Chevron-
Anordnung, d.h. mit zwei einzelnen Multi-Channel-Plates hintereinander. Da jedes
einzelne MCP mit einer Betriebsspannung von ca. —1kV betrieben werden kann, er-
laubt diese Chevron-Anordnung sehr hohe Verstiarkungen bei einer gesamten am De-
tektor angelegten Spannung von Uyicp = —2kV zwischen der mit Front bezeichneten
Vorderseite und der mit Rear bezeichneten Riickseite. Die Orientierung der Kanile
zueinander ist dabei um 180° gegeneinander verdreht, um die Durchschlagsfestigkeit
dieser Chevron-Anordnung zu erhéhen. Fiir die Flugzeit-Massenspektrometrie ist der
Zeitpunkt des Ioneneinschlags relevant, daher werden die zuletzt emittierten Elektro-
nen auf einer Metall-Anode eingesammelt, welche daher im Folgenden als Collector
bezeichnet wird. Dieser so generierte Strompuls kann nun mit geeigneter Messelektro-
nik ausgewertet werden, welche im folgenden Kapitel skizziert wird.

3.3.4 Zeitliche Abfolge des Experimentes und Timingschema

Da der Excimer-Laser einen hohen Anteil an Streulicht im UV-Bereich aufweist, kann
der MCP-Detektor beim Feuern des Lasers grofiflichig ausgeleuchtet werden. Dabei
werden sehr viele Kanéle des MCPs gleichzeitig angesprochen, welche daraufhin fiir
eine vergleichsweise lange Dauer (~ ms) kurzgeschlossen und somit aufgrund der zu-
sammenbrechenden Verstéirkung nicht sensitiv fiir auftreffende Teilchen sind. Dieser als
Sattigung bezeichnete Effekt erschwert daher den Nachweis von laserinduzierten Ionen,
welche eine Flugzeit im Bereich von us aufweisen, oder verhindert ihn sogar génzlich.
Aus diesem Grund wird das Experiment derart betrieben, dass die volle Betriebsspan-
nung Upcp am MCP zeitlich erst nach Feuern des Lasers anliegt. Dies verhindert die
Sattigung des Detektors aufgrund des Lasers und garantiert damit ausreichend hohe
Signale durch Ioneneinschlédge. Ferner werden auch das Anlegen der Potentiale an den
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3 Experimenteller Aufbau

Elektroden sowie das Offnen der Gasdiise zeitlich aufeinander abgestimmt. Deren Syn-
chronisation im Experiment wird technisch durch zwei digitale Pulsgeneratoren ( Timer,
Stanford DG 535 Digital Delay Pulse Generator) umgesetzt. Diese Timer besitzen je-
weils vier einzelne Ausgéinge (A, B, C, D) und einen Eingang (externer Trigger) und
werden entsprechend Abbildung beschaltet.

@, = 2000 V

N
I\

¢, = 1740V
Behlke 2 T] oY
Ar*
Grid —m v —_ ¢ = —300V
Eront Behlke 3 T oV
Rear PSSR . g = 1700V
Collector e

Timer 1 Timer 2 -

o . + Oszilloskop
T ABABABC DCDD T A BABABC DCDCD -|-_45V i

spuemc oo B e oo I 9

[ | i

|

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der Beschaltung der experimentell ver-
wendeten Komponenten, insbesondere hinsichtlich des Timings (blau) und der
Hochspannung (schwarz). Zwei Timer garantieren das prézise Schalten der ex-
perimentellen Komponenten Diise, Laser sowie der elektrostatischen Potentiale.
Erzeugte Ionen konnen auf den Detektor beschleunigt und anhand ihrer Flugzeit
separiert werden, iiber die Auskoppelbox lésst sich das verstédrkte lonensignal
mithilfe eines Oszilloskops auslesen.

Zudem lassen sich iiber zwei benachbarte Kanéle positive (beispielsweise iiber Kanal
AB) bzw. negative (AB) TTL-Pulse definierter Dauer generieren, indem die Verzoge-
rung zwischen den einzelnen Kanélen A und B entsprechend eingestellt wird. So wird
beispielsweise sichergestellt, dass die Diise einen Triggerpuls von mindestens 5 pus Dauer
erhilt, um ausgelost zu werden. Der erste Timer 16st daher iiber den Kanal AB die
Diise aus und erlaubt das Regulieren einer Zeitverzogerung (Delay) Aty (N fiir Nozzle)
zwischen diesem Kanal und Kanal C. Dessen Triggerpuls wiederum startet die Logik
des zweiten Timers, an welchem das Feuern des Lasers iiber Kanal AB und das damit
verbundene Erzeugen der Ionen den Referenzzeitpunkt ¢, markiert. Ferner ldsst sich
nun ein weiteres Delay Atp (P fiir Potentials) zum Triggern der Potentiale einstel-
len. Uber den CD-Kanal schaltet ein positiver TTL-Puls die beiden Potentiale an den
beiden Elektroden dabei durch zwei Hochspannungsschalter (Behlke HTS 31), welche
innerhalb einer Schaltzeit von <200ns die gewiinschte Hochspannung bereit stellen.
Das Potential ¢ = 1740V an dem Hochspannungsschalter fiir die zweite Elektrode
E, wird dabei von einem Netzteil (FuG HCN 7E-2000) mit +2kV Maximalspannung
geliefert, das entsprechend hoher liegende Potential ¢y = 2000V an E; wird {iber ein
erdfreies Netzteil (FuG HCN 14M-3500) mit maximal £ 3,5kV Ausgangsspannung zur
Verfiigung gestellt. Dabei wird diesem Netzteil das Potential ¢, als Eingangsspannung
iibergeben und am Ausgang zuziiglich der eingestellten Spannung an diesem Netzteil als
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Potential ¢; an den Hochspannungsschalter iibergeben. Dies erlaubt, die beiden Poten-
tialdifferenzen A¢p und A¢y iibersichtlich und unabhéngig voneinander einzustellen.
Analog dazu wird iiber einen negativen TTL-Puls aus dem CD-Kanal der Hochspan-
nungsschalter (Behlke HTS 31-03-GSM Push-Pull) ausgelost, welcher dann ein Potenti-
al von ¢p = —300V fiir eine einstellbare Dauer (typischerweise 5 ps) an die Front-Seite
des MCP-Detektors gegen Masse schaltet. Das Potential wird von einem Netzteil (FuG
HCN 7E-2000) geliefert und bildet mit einer festen Spannung von ¢g = 1700V auf der
Rear-Seite, bereit gestellt von einem weiteren Netzteil (Heinzinger PNChp 3500), die
notige Betriebsspannung Uyicp = —2000 V. Unter entsprechender Anpassung von Atp
ist der Detektor fiir ein einstellbares Zeitfenster somit sensitiv fiir ankommende Ionen
und wird nicht durch das Streulicht des Lasers geséttigt, da bei ¢ = 0 die herrschende
Betriebsspannung von Uycp = —1700V nicht fiir eine Elektronenkaskade ausreicht.

Zeitgleich mit dem Feuern des Lasers wird der Start der Datenakquise iiber den Kanal
A derart gestartet, dass das verstirkte Signal der auftreffenden Ionen auf dem MCP-
Collector ausgelesen werden kann. In Abbildung ist dazu auch das Schema zur
Auskopplung dieses Signals abgebildet (oranger Kasten). Ein Battery Pack, welches
eine Spannung von 45V liefert, begiinstigt das Einsammeln der Elektronen auf dem
Collector, welcher wie das Battery Pack auf dem Potential ¢g liegt. Der Kondensator
C = 100nF erlaubt das Auskoppeln der Elektronenpulse, wenn ein Ion auf den Col-
lector trifft und daher eine Potentialdnderung als Funktion der Zeit hervorruft, welche
durch einen Widerstand R = 1kQ gegen die Hochspannung stabilisiert wird. Der so
erzeugte Strompuls kann dann iiber einen 50 Q-Abschluss als Spannungssignal iiber der
Zeit ausgelesen werden, was in diesem Experiment iiber ein Digitaloszilloskop (Rigol
DS1204B Digital Oscilloscope) mit einer Bandbreite von 200 MHz erfolgt. Damit ist
die minimal aufzulésende Pulsbreite auf ~ 5 ns limitiert, welche ein einzelner Ionenein-
schlag hervorrufen kann, und wird mit einer Abtastrate von 1 GSas™! digitalisiert.

At £
: . 2 3
v |
=5 5-200 ps :
e I )) !
< ' Atp t
= :
] ~5ns|
: )) I :
c (44 : 1 t
S . .
e |
£ |
- )) !
- (( ! 1 t
c 1 1
3 |
d :
(9] 1
= ))) ! -:.
€4 ! t
8 1
5
g
< )))
(€4 t

Abbildung 3.8: Timingschema zur Vermessung des Gasstrahls. Jede Zeile beschreibt
dabei eine Komponente sowie deren Dauer im zeitlichen Ablauf des Experiments,
die relevanten Verzogerungszeiten Aty und Atp sind ebenfalls skizziert.
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3 Experimenteller Aufbau

Um einen Uberblick iiber die Abfolge der verschiedenen Trigger und den damit verbun-
denen Delays zu erhalten, ist es empfehlenswert, den zeitlichen Ablauf fiir die Dauer
einer Wiederholung des Experimentes zu visualisieren. Dieses Timingschema ist in Ab-
bildung [3.8| gezeigt, jede Zeile steht dabei fiir eine Komponente entlang der Zeitachse ¢
und ¢, fiir das laserinduzierte Erzeugen der Ionen als Referenzzeitpunkt. Das Rastern
von Aty gegeniiber t, erfolgt dabei in einer Groflenordnung einiger 100 ps und offen-
bart dabei Informationen iiber die Form eines Gaspulses. Die Groflenordnung von Atp
relativ zu ¢y hingegen liegt im Bereich weniger 100 ns und gibt Aufschluss dariiber,
wie sich die Ionen im Extraktionsvolumen mit der Zeit nach dem Feuern des Lasers
verhalten. Beide Effekte werden jeweils in den Kapiteln und diskutiert.

3.4 Experimenteller Aufbau mit der lonisationskammer

Der endgiiltige experimentelle Aufbau, welcher die Ionisationskammer mit einbezieht,
ist ebenfalls als 3D-Modell in Abbildung 3.9 gezeigt, welches mit AutoCAD Inventor
erstellt wurde. Es stellt denjenigen Aufbau dar, welcher nach der Charakterisierung des
Gasstrahls in ein dafiir ausgezeichnetes Laserlabor transferiert wird, sodass mithilfe
des dort installierten Kurzpuls-Lasers die nétigen Laserpeakintensitidten unter scharfer
Fokussierung innerhalb des miniaturisierten Ionenbunchers erreicht werden kénnen.

. 7wischenkammer

Expansions-
kammer

Transferkammer

lonisationskammer

Beam-Dump-Kammer

Abbildung 3.9: 3D-CAD-Modell des gesamten experimentellen Aufbaus zur Erzeu-
gung ultrakurzer Ionenpulse. Dieser ist unterteilt in die bezeichneten Vakuum-
kammern, wobei die Ionisationskammer im Speziellen beleuchtet wird. Der Strah-
lengang der Expansion (griin) verlduft von links nach rechts.

Senkrecht zur Expansionsachse wird der Strahlengang des Titan:Saphir-Lasers durch
die Tonisationskammer gefiihrt. Beide Achsen verlaufen dabei durch den miniaturisier-
ten Ionenbuncher, welcher der Kompression der Ionenpulse dient und dessen senkrecht
zu den Strahlengéngen von Gasstrahl und Laser ausgerichtete Symmetrieachse die Fx-
traktionsrichtung vorgibt. Als differenzielle Pumpstufe wird ebenfalls eine Turbomole-
kularpumpe (Leybold TurboVac 3501X) an der Ionisationskammer montiert, welche bei
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3.4 Experimenteller Autbau mit der Ionisationskammer

einem Saugvermégen von S™ = 3501s~! UHV-Konditionen in dieser Kammer garan-
tiert. Ferner wird in diesem Aufbau das dreiachsige Kreuzstiick als letzte Kammer nach
der Ionisationskammer installiert, durch ein diinnes Rohrchen (2 5mm, rot) von ihr
getrennt und fungiert damit als Beam-Dump-Kammer fiir den Gasstrahl . Dazu ist das
Rohrchen, welches aufgrund seiner Funktion im Folgenden als Beam Dump bezeichnet
wird, mit einer ringformigen Klemme befestigt, sodass sich dessen optische Achse auf
die Expansionsachse anpassen lédsst. Diese Kammer wird ebenfalls differenziell mit ei-
ner Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 90iX) entsprechend mit SBP = 901s7!
gepumpt.

Der Aufbau der Ionisationskammer mit ihren geometrischen Anforderungen wird aus-
fihrlich in Kapitel [3.4.T]dargestellt. Anschliefend wird die Funktionsweise des Titan:Sa-
phir-Lasers in Kapitel beschrieben, wobei auch der optische Aufbau zur Einstel-
lung der Laserbedingungen sowie der Aufbau eines Parabolspiegels skizziert wird. Dar-
aufhin wird der Aufbau des Ionenbunchers, und insbesondere der ultraschnelle MCP-
Detektor zum Nachweis der Ionenpulse, in Kapitel detailliert erklért.

3.4.1 Die lonisationskammer

Das hier vorgestellte Konzept zur Generierung ultrakurzer Ionenpulse erméglicht es,
Ionenpulse mit Pulsdauern in einer Gréfienordnung von 1ps zu erzeugen [91]. Da die
Zeitauflosung herkémmlicher MCP-Detektoren beispielsweise in einer Groflenordnung
von ~ 0,5ns liegt [89], bedarf es indirekter Messmethoden, solche kurzen Ionenpulse
letztlich detektieren zu konnen. Aus diesem Grund wird die Ionisationskammer mit ei-
ner optionalen Montage einer Streak-Kamera an die Vakuumkammer konzipiert, sodass
ultrakurze lonenpulse mithilfe einer opto-elektronischen Streaking-Technik in nach-
gewiesen werden konnen. Der Flansch einer solchen Streak-Kamera wird mit einem
O-Ring gedichtet und weist dabei einen Durchmesser von 140 mm auf, weshalb dessen
Ausmafe eine dulere Rahmenbedingung beim Design der Ionisationskammer festlegen.
Im Rahmen dieser Arbeit wird jedoch ausschliefllich ein ultraschneller MCP-Detektor
zum direkten Nachweis der Ionenpulse fiir die Charakterisierung der Ionenquelle ver-
wendet. Des Weiteren soll die Flugzeit der Ionen moglichst kurz gehalten werden, um
einerseits eine mogliche Flugzeitdispersion und andererseits die optische Verzoégerung
fiir spétere Anrege-Abfrage-Experimente zu minimieren. Zudem muss der Laser zum
einen moglichst scharf fokussiert (~ 10 um) werden, um die fiir die Ionisation nétigen
Intensitéten erreichen zu konnen (vgl. Abbildung in Kapitel , zum anderen
muss der Fokus prézise innerhalb es Ionenbunchers (~ 5um) einzustellen sein, um
dessen rdumlichen Parameterraum charakterisieren zu konnen (vgl. Kapitel [5.3). Die-
se drei Faktoren werden daher bei dem Design der Ionisationskammer beriicksichtigt,
deren Konstruktion im Anschluss detailliert beschrieben wird.

Ein 3D-CAD-Modell in Abbildung zeigt die prinzipiell zylindersymmetrisch kon-
zipierte Ionisationskammer mit vier Flanschen der Gréfle DN 40 fiir Durchfithrungen,
eine Druckmessrohre sowie einen Gaseinlass mit einem Feindosierventil und einem ver-
gleichsweise groflen Durchmesser von 250 mm. Ein Flansch der Grole DN 250 schliefit
daher die Ionisationskammer als abnehmbarer Deckel oben ab, ein nach unten orien-
tierter Flansch (@ 140 mm) erlaubt eine Montage der Streak-Kamera. Zudem ist die
Kammer auf der Eingangsseite des Lasers zu einer ,D“-Form abgeflacht, um das Ein-
trittsfenster fiir den Laser moglichst nah am Ionisationspunkt im Zentrum der Kammer
zu befestigen. Diese laserseitige Kammerwand liegt in einem Abstand von 72 mm von
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der Kammermitte und ermoglicht den Aufbau eines Off- Axis-Parabolspiegels mit einer
Brennweite von etwa 100 mm auf einem dreiachsigen Manipulator auflerhalb der Kam-
mer zur prazisen Einstellung des La-
serfokus im Ionenbuncher. Dieser Wand
ist ein Loch mit einem Durchmes-
ser von 25mm einbeschrieben, welches
als Eintrittsoffnung fiir den Laserstrahl
dient. Dort ldsst sich ein Flansch (li-
la) mit einem Lasereintrittsfenster be-
festigen, wobei ein O-Ring aus Fluor-
kautschuk (Viton, schwarz) die Kombi-
nation aus Fenster und Flansch gegen
die Tonisationskammer dichtet. Auf der
gegeniiberliegenden Seite der Kammer
ist ein weiterer Flansch (orange) ange-
bracht, an welchem das Laseraustritts-

fenster (& 40mm) ebenfalls mit einem oy qune 3.10: 3D-CAD-Modell der o-
Q_ng (Viton, schwarz) dichtend befes- nisationskammer. Die Flansche fiir das
Egt Werd];an ka?i Bf ide é‘}e{n;ter. b((ias;?— Eintritts- (lila) bzw. Austrittsfenster (oran-
.e o aTus or.os1.1 atglas )]; Slél '1.11" ge) legen die optische Achse fiir den Strah-
eine Transmission von 800 nm beidseitig lengang des Lasers fest (rot), die Expansi-

beschichtet und bilden die optische Ach- R i
” onsachse verlauft von oben links nach unten
se fiir den Laserstrahlengang. Senkrecht .
rechts (griin).

zu dieser Achse sind zu beiden Seiten
jeweils ein Flansch fiir den Gasstrahl an
der Kammer angebracht. Diese sind leicht abgesenkt an die Kammer geschweif3t, damit
die Gasstrahlachse zentriert durch beide Flansche und auf gleicher Hohe wie die La-
serstrahlachse verlduft. Beide Achsen sind schematisch in Abbildung [3.10] skizziert, die
in deren Schnittpunkt erzeugten Ionen werden nach unten in Richtung des Ionende-
tektors extrahiert. Dazu wird ein zylindersymmetrischer Flansch von 140 mm — analog
zum Flansch der Streak-Kamera — mit einem O-Ring aus Viton gedichtet und von au-
Ben mit einem Klemmring an der Kammer befestigt. Dessen andere Seite wird iiber
einen Membranbalg mit einem Flansch der Grofle DN 63 abgeschlossen, an welchem der
Flansch des MCP-Detektors montiert wird, sodass er moglichst nah von unten an den
[onisationspunkt bewegt werden kann. Die beiden iibrigen Elektroden des Ionenbun-
chers kénnen auf einem Gestell innerhalb der Ionisationskammer montiert werden. Das
Design und die Konstruktion des Ionenbunchers wird in Kapitel behandelt und
umfasst dabei die Funktion des ultraschnellen MCP-Detektors im Speziellen. Zunéchst
wird allerdings der Titan:Saphir-Laser und der damit verbundene optische Aufbau be-
schrieben.

3.4.2 Der Titan:Saphir-Laser

Die Anforderungen an den Laser zur lonisation der Teilchen im Gasstrahl umfassen
eine Pulsenergie von 1mJ pro Puls bei einer Pulsdauer von ~ 50fs, um bei dem be-
reits erwédhnten schmalen Fokus von ~ 10 um eine entsprechend hohe Laserintensitét
von ~ 10 W/cm? bei einer Wiederholrate von 1kHz zu erreichen. Dazu wird ein
Titan:Saphir-Laser von Coherent in einem dafiir vorgesehenen Laserlabor verwendet,
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3.4 Experimenteller Autbau mit der Ionisationskammer

welcher aus drei Elementen besteht. Ein Dauerstrich-Laser (Verdi G-Series G2) dient
mit einer Ausgangsleistung von 2W bei einer Wellenldnge von 532nm als Pumpla-
ser fiir einen Oszillator (Vitara-T). Dieser beinhaltet einen mit Titan-Ionen dotierten
Al,O3-Kristall als laseraktives Medium und emittiert breitbandig um eine zentrale Wel-
lenlénge von 800 nm, was einer Energie von 1,55eV entspricht. Die durch eine Kerr-
Linse bedingte Modenkopplung fiihrt dabei dazu, dass der Laser gepulst mit einer
Wiederholrate von 80 MHz, einer Pulsdauer von < 15fs und mit einer mittleren Aus-
gangsleistung von typischerweise 450 mW léduft. Diese Pulse werden abschlieflend durch
einen Amplifier (Legend Elite HE+) mit einem integrierten Pumplaser (Revolution-
20) bei einer Wiederholrate von 1kHz verstirkt. So lidsst sich eine mittlere Ausgangs-
leistung von bis zu 3,5 W erzielen, was einer Energie von 3,5mJ pro Puls bei einer
Pulsdauer von 50 fs entspricht. Davon steht fiir dieses Experiment etwa die Hélfte zur
Verfiigung, die andere Hélfte teilt sich auf zwei weitere Experimente in dem Laserlabor
auf.

Strahl- Aa2- Polarisations-  Spiegel
teiler Plattchen filter
N\ N\
fs-Laser N\
UHV-Kammer mit lonenbuncher

|
U

e | S | W .
I | B e
Y J

Photo- x

diode Parabol-
spiegel
TDC
CFD_I Start  Stop I_CFD

Abbildung 3.11: Schematische Darstellung des Laserstrahlengangs und den verwen-
deten (elektro-)optischen Komponenten. Der Strahl lisst sich durch die optischen
Elemente \/2-Plédttchen und Polarisationsfilter in seiner Intensitdt regulieren, ein
Parabolspiegel erlaubt das prézise Fokussieren des Lasers zwischen die oberen bei-
den Elektroden des Ionenbunchers in der UHV-Kammer.

Am Ausgang des Lasersystems ergibt sich ein rotationssymmetrisches, gaufiférmiges
Strahlprofil mit einem Durchmesser von ~ 10mm (FWHM) senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung. Die optischen Komponenten, welche im Strahlengang dieses Gaufistrah-
les stehen, um diesen schlussendlich in die Ionisationskammer zu fokussieren, werden
im Folgenden anhand von Abbildung [3.11] erlautert. Ein Strahlteiler reflektiert etwa
1% der Intensitdt auf eine Photodiode (BPW-28), deren Funktion am Ende dieses Ka-
pitels erldutert wird. Der restliche Teil des Strahles passiert ein \/2-Plattchen, welches
die Polarisationsebene des Strahles parallel zur Expansionsachse definiert. Ein dahinter
liegender Polarisator erlaubt nun das Einstellen der transmittierten Intensitéat als Funk-
tion des eingestellten Drehwinkels zur Polarisationsebene. Daraufthin wird der Laser-
strahl durch einen Spiegel parallel zur Kammerwand auf einen Off-Axis-Parabolspiegel
der Fokusldnge f = 101,6 mm reflektiert, welcher ihn in die Ionisationskammer fokus-
siert. Um den Fokuspunkt prézise innerhalb der Kammer justieren zu koénnen, ist der
Parabolspiegel auf einem dreiachsigen Manipulator (Newport 562F-XYZ ULTRAlign)
montiert, welcher sich durch passende Schrittmotoren (Newport TRA12PPD) mit ei-
ner Genauigkeit von £4 pm entlang aller drei Achsen z, y und z auf einem Verfahrweg
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von jeweils 12mm einstellen ldasst. Ferner ermoglicht der Halter des Parabolspiegels
die Verkippung des Strahlprofils in der Transversalebene. Somit lédsst sich der Strahl
auf einen Durchmesser in der Gréfienordnung von 10 pm (FWHM) fokussieren, was in
Kombination mit der angegebenen Ausgangsleistung und Pulsdauer einer maximalen
Intensitét in einer GroSenordnung von 106 W/cm? entspricht (vgl. Kapitel . Diese
lasst sich nun entweder durch die bereits erwdhnte Kombination aus A/2-Pléttchen
und Polarisator oder durch geeignete Abschwécher im Strahlengang reduzieren, um
beispielsweise die lonisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserintensitét ein-
stellen zu kénnen (vgl. Abbildung in Kapitel 2.2.2)).

Der eingangs erwihnte kleine Anteil der Strahlintensitét, welcher durch einen Strahl-
teiler auf die Photodiode geleitet wird, 16st dort einen Spannungspuls mit einer Dauer
von wenigen 10 ps aus, welcher in der Folge als zeitliches Referenzsignal fiir die Tonen-
erzeugung genutzt wird. Damit dieses Referenzsignal eine moglichst scharfe Timing-
Information liefert, wird es mit einem Constant-Fraction-Diskriminator (CFD) prozes-
siert und auf den Start-Eingang eines Time-to-Digital-Converters (TDC) fiir die Mes-
sung der Ionenflugzeit gelegt. Diese beiden Komponenten des experimentellen Aufbaus
werden daher nachfolgend kurz erldautert.

3.4.2.1 Der Time-to-Digital-Converter

Der in dieser Arbeit verwendete TDC (Surface Concept TDC-1000, Abbildung |3.12))
dient der Messung der Zeitspanne von der Ionenerzeugung durch den Laser bis zu ihrem
Auftreffen auf einem geeigneten Detek-
tor (vgl. Kapitel [3.4.4). Der TDC fun-
giert dabei als schnelle Stoppuhr, welche
nach einem Trigger am Start-Eingang
mit einer festen Zeitdiskretisierung ab-
fragt, ob ein Stop-Puls am Stop-Eingang B

registriert wird. Ein solcher Stop-Puls S AGGREEPT oo-rmo-ienss

wird dabei durch den Einschlag eines

Ions auf der MCP-Oberfliche generiert, Abbildung 3.12: TDC von Surface Con-
sodass der TDC die Flugzeit eines Ions cepts mit einem Start- und zwei Stop-
von seiner Erzeugung im Laserfokus bis Eingéngen, betrieben im Stop-Stop-Modus.
hin zu seinem Auftreffen registriert. Da- Der erste Stop-Eingang ist fiir den Start-, der
bei kann er nicht zwischen einem oder zweite Stop-Eingang hingegen fiir den Stop-
mehreren Ionen unterscheiden, welche Trigger reserviert.

zeitgleich den Detektor erreichen, was

deren Nachweis auf maximal 1 Ion einer Spezies pro Laserpuls limitiert. Durch viel-
fache Wiederholung einer solchen Messung kann allerdings ein Histogramm iiber die
Flugzeitverteilung einzelner Ionen gemessen werden, welches dann einem Flugzeitspek-
trum entspricht. Dabei wird dessen Struktur durch zwei messtechnische Faktoren limi-
tiert: Einerseits wird die minimal aufzulésende Flugzeitverteilung von Ionen gleicher
Spezies durch die Binbreite im Standard-Modus von 27,4 ps des TDCs festgelegt, eine
kiirzere Pulsbreite ist mit dieser Messmethodik nur im sogenannten Burst-Modus nach-
zuweisen. Die minimale Auflésung der Pulsbreite wird jedoch durch andere Faktoren
festgelegt (vgl. Abbildung in Kapitel , weshalb der TDC nur im Standard-
Modus betrieben wird. Andererseits wird das Registrieren von Ionen unterschiedlicher
Masse-zu-Ladungsverhéltnisse — und damit unterschiedlicher Flugzeiten — durch die
Totzeit des TDCs begrenzt, welche vom Hersteller auf 2 ns spezifiziert wird. Aus die-

START STOP INPUTS
INPUT 1L

9
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sem Grund reduzieren auf den Detektor treffende HoO1 die Nachweisempfindlichkeit
fiir Ar?*-Tonen (vgl. Kapitel bzw. Net-Tonen (vgl. Kapitel, welche innerhalb
dieser relativ langen Totzeit den Detektor ebenfalls erreichen. Zwar lédsst sich das zeit-
liche Inkrement der Flugzeit zweier Tonen mit aufeinanderfolgendem m/q-Verhiltnis
durch geeignete Reduktion des Extraktionsfeldes einstellen. Dies steht allerdings in
starkem Kontrast zu der Pulskompression durch ein hohes elektrisches Feld. Da die
nachzuweisende Spezies der lonen ohnehin bekannt ist, féllt der erste Faktor kritischer
ins Gewicht im Hinblick auf die Auflésung der Flugzeitverteilung. Dies erfordert aller-
dings auch, dass der Jitter der Triggerpulse fiir Start und Stop in einer vergleichbaren
Groflenordnung liegt, damit die Zeitauflosung erhalten bleibt. Daher wird in beiden
Féllen ein CFD verwendet, dessen Funktionsweise kurz skizziert wird.

3.4.2.2 Der Constant-Fraction-Diskriminator

Ublicherweise wird die Ankunftszeit von Spannungspulsen, welche als Trigger genutzt
werden, durch einen Schwellwertparameter ( Threshold) abgefragt. Dabei wird derjeni-
ge Zeitpunkt registriert, zu dem ein gewisser Spannungswert iiberschritten wird. Dieser
wird daher im Wesentlichen durch die steigende Flanke des ankommenden Pulses defi-
niert. Da sich die Pulsform unter Wiederholung stark unterscheiden kann, beispielswei-
se durch Intensitédtsschwankungen im Laser zwischen einzelnen Pulsen, kann auch der
zu registrierende Zeitpunkt fluktuieren. Dieser Effekt wird daher als zeitlicher Jitter
bezeichnet und ist in Abbildung [3.13]a illustriert.

a) U‘ b) UA
00% \
00% | .
Threshold 50% |
1
: 0% |
| : : Constant
. ! Fraction
L ) Y
> - >
. Jitter t f t

Abbildung 3.13: Schematische Darstellung der Ursache eines zeitlichen Jitters durch
unterschiedlich hohe Eingangspulse (a). Indem ein Zeitpunkt  registriert wird,
welcher einem festen Anteil der maximalen Signalhohe entspricht (beispielsweise
50 %), kann das Timing schérfer bestimmt werden (b).

Um diesem Jitter entgegenzuwirken, wird ein CFD benutzt, welcher den Zeitpunkt
eines ankommenden Signals iiber das Verhéltnis zu der maximalen Signalhthe festlegt.
Dazu wird beispielsweise das Eingangssignal zuerst aufgeteilt, wobei der eine Teil um
eine festgelegte Zeitspanne verzogert wird. Der andere Teil wird hingegen invertiert,
in seiner Amplitude mit einem bestimmten Faktor multipliziert und darauthin zu dem
ersten Teil summiert. Der Nulldurchgang des so iiberlagerten Signals dient dann als
Referenzzeitpunkt ¢, wie Abbildung b fiir zwei Pulse skizziert, unabhéngig von ihrer
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urspriinglichen Signalhthe. Auf diese Weise lésst sich der zeitliche Jitter beispielsweise
mit dem fiir die Photodiode verwendeten CFD (Ortec Model 935 Quad 200-MHz CFD)
auf < 25 ps reduzieren (Herstellerangabe). Schlussendlich iibergibt der CFD einen NIM-
Puls auf den Start- bzw.- Stop-Eingang des TDC und startet somit die Zeitmessung.

3.4.3 Der lonenbuncher

Der Ionenbuncher wird entsprechend den Uberlegungen aus Kapitel aus 3 plan-
parallel angeordneten Elektroden mit moglichst kleinem Abstand zueinander konzi-
piert, um die Flugzeit der Ionen zu minimieren. Limitiert werden diese Abstdnde im
Wesentlichen von der Durchschlagsfestigkeit der Hochspannung im UHV, welche bei
den hier verwendeten Potentialen von < 5kV in der Groflenordnung von wenigen mm
liegt. Daher wird der Ionenbuncher derart konstruiert, dass diese beiden Elektroden
nominell einen Abstand von 2 — 3 mm zueinander bei einem Durchmesser von jeweils
10 mm aufweisen. Diese Miniaturisierung hat mehrere Problematiken zur Folge, welche
bei dem Design des Ionenbunchers beriicksichtigt werden: Zum einen kénnen bei dieser
Dimensionierung der Elektroden(-absténde) prinzipiell homogene elektrische Beschleu-
nigungsfelder zur Extraktion der Ionen gewéhrleistet werden. Dies erfordert allerdings,
alle drei Elektroden separat voneinander mit einer Genauigkeit von ~ 1 um in ihrer
Position bzw. ~ 0,1° in ihrer Verkippung zueinander in situ, d.h. im laufenden Betrieb
des Experimentes, einstellen zu kénnen. Zum anderen miissen Gas- und Laserstrahl
im Tonenbuncher den Bereich zwischen E; und E,; ungehindert passieren kénnen. Da-
zu wird eine erste Version des Ionenbunchers konstruiert, welche fiir die Experimente
zu dessen prinzipieller Funktionsweise in Kapitel |5 verwendet wird und in Abbildung
B.14]a in einem 3D-CAD-Modell dargestellt ist.

E; = MCP-Detekto

Abbildung 3.14: a) Vergroferter Ausschnitt des Tonenbunchers in der Tonisations-
kammer. Der Elektrodenhalter fiir E; (orange) liegt iiber Saphirkugeln (dunkel-
blau) getrennt auf drei L-formigen Haltern, jeweils montiert an einem Piezo-
Schrittmotor (hellblau). Der Ionendetektor (blau) fungiert in diesem Aufbau als
Elektrode Ej. b) Detaillierter Schnitt des Ionenbunchers. Der Laserstrahl (rot)
wird zwischen E; und Es (gelb) gefiihrt, eine Macor-Keramik (weif}) fixiert Eo
oberhalb von Es.
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Dabei werden 3 Piezo-Schrittmotoren (SmarAct SLC-1720, hellblau) jeweils auf einem
Halter montiert, welche sich entlang des Gestells (tiirkis) auf einen beliebigen Winkel
fixieren lassen. Auf diese Weise kann die absolute Hohe hy der Elektrode E;, und damit
der Abstand dj zu Ey, prézise (mit < 1 um Genauigkeit) eingestellt werden. Ferner sind
sie jeweils mit einem weiteren, L-formigen Halter versehen, auf die jeweils eine isolieren-
de Saphirkugel (dunkelblau) in eine Bohrung gelegt werden kann. Die Schrittmotoren
fiir die obere Elektrode sind dabei rotationssymmetrisch in einem Winkel von 120 °
gegeneinander angeordnet, sodass ein dreiarmiger Halter (orange) fiir E; auf die Sa-
phirkugeln gesetzt werden kann. So lasst sich diese Elektrode gegeniiber der Gasstrahl-
und Laserstrahlachse prézise (mit < 0,1° Genauigkeit) einstellen, wobei sichergestellt
ist, dass der Halter unter einer Verkippung < + 5 ° nicht herunter féllt. In diesen Halter
wird dann eine planparallele Elektrode mit einem Durchmesser von 10 mm geklebt, um
ein leichtes Austauschen im Falle einer Beschéddigung zu ermdoglichen. An Halter und
Elektrode kann dann zusammen ein Potential ¢; angelegt werden.

Abbildung [B.14]b zeigt den Ionenbuncher detailliert im Schnitt und insbesondere die
Lage der Elektrode E, relativ zu E; (beide gelb), welche mechanisch fest durch eine
Macor-Keramik (weifl) oberhalb der Detektoroberfliche (blau) fixiert wird. Diese Ke-
ramik weist dabei eine Dicke von 1 mm auf, unter Beriicksichtigung des Abstands zum
Detektor von ~ 1,2mm und der Dicke von E5 von 0,5 mm ergibt sich damit ein fester
Abstand fiir dy; von etwa = 2, 7mm. In diese Elektrode E, ist dabei ein zentriertes
Loch mit einem Durchmesser von d = 80 um lasergebohrt (MeKo Laser Materialbear-
beitung). Dieses Loch fungiert einerseits als Transmissionskanal fiir die im Laserfokus
erzeugten Ionen und andererseits als Blende fiir die weit weg von diesem Fokus gebil-

deten Ionen. Abbildung zeigt ei-
ne Aufnahme eines solchen Loches
mit einem Lichtmikroskop, welches ei-
ne Quantifizierung des Lochdurchmes-
sers zu etwa 80 um erlaubt. Des Wei-
teren verdeutlicht Abbildung [3.14]b die
Problematik, den Laserfokus mittig zwi-
schen E; und E, zu positionieren, sodass
das Laserprofil den gesamten lonenbun-
cher ungehindert passieren kann. Daher
wird sowohl der Ionendetektor als auch
die Keramik mit rechtwinklig orientier-
ten Aussparungen versehen, um diese
geometrische Anforderung sicherzustel-
len. Die Elektrode Es wird dabei seitlich
mit einem Kabel durch Punktschwei-

Ben kontaktiert, welches tiber einen der Abbildung 3.15: Aufnahme des Loches mit
Kanile zu einer Durchfithrung geftihrt ;01 Durchmesser von 80 um in der Elek-

wird. Auf diese Weise kann an Ep ein pqqe Es mit einem Lichtmikroskop.
Potential ¢o angelegt werden.

Fiir den experimentellen Nachweis kurzer Ionenpulse in Kapitel [7] unter Verwendung
des Gasstrahls miissen sich alle drei Elektroden in ihrer Position und Verkippung sepa-
rat variieren lassen. Dazu wird entsprechend Abbildung a die Elektrode E, (pink)
ebenfalls auf 3 Piezo-Schrittmotoren (SmarAct SLC-1720) derart aufgebaut, dass ihre
absolute Hohe hy sowie Verkippung gegeniiber Gasstrahl- und Laserstrahlachse einstell-
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3 Experimenteller Aufbau

bar ist. Die Konstruktion fiir den zweiten Elektrodenhalter verlauft prinzipiell identisch,
es muss jedoch beriicksichtigt werden, dass die Streben des dreiarmigen Halters weder
den Strahlengang des Gasstrahls noch denjenigen des Lasers behindern, wie Abbildung
B.16b verdeutlicht.

E; = MCP-Detekto

Abbildung 3.16: a) Vergroflerter Ausschnitt des Ionenbunchers mit den drei aut-
ark beweglichen Elektroden in der Ionisationskammer. Der Ionenbuncher wird
um einen Elektrodenhalter fiir Ey (pink) mit drei weiteren Piezo-Schrittmotoren
analog zu dem Aufbau von E; erweitert. b) Neben dem Laserstrahl muss der
Gasstrahl (griin) ebenfalls zwischen E; und Ey hindurch gefiihrt werden.

Daher wird dieser Halter spiegelsymmetrisch mit zwei Armen in einem Winkel von
110° zu dem dritten Arm gefertigt. In diesen Halter wird dann die Elektrode E, ge-
klebt, welche ebenfalls ein zentriertes, lasergebohrtes Loch mit Durchmesser d = 80 um
enthélt. Oberhalb dieses Loches miissen dann sowohl der Laser- als auch der Gasstrahl
gefithrt werden. Zur mechanischen Absicherung wird in diesem Aufbau eine Keramik
aus Macor der Dicke 1 mm gelegt (nicht eingezeichnet, damit die empfindliche aktive
Detektorflache nicht versehentlich durch ein Verfahren der Elektrode Ey zerstort wird.
Der minimale Abstand fiir di; erhoht sich damit zu etwa 2 3,0, auch bedingt durch
die endliche Dicke des Elektrodenhalters von 1 mm fiir E5. Aufgrund dessen Asymme-
trie wird dieser Halter in einer festen Orientierung entsprechend Abbildung [3.16a auf
die Saphirkugeln gelegt. Versetzt dazu wird dann der obere Elektrodenhalter orien-
tiert, damit alle sechs Schrittmotoren nahezu dquidistant zueinander auf dem Gestell
aufgebaut werden kénnen. Beide Halter werden jeweils an einem ihrer Arme fiir das
Anlegen der Potentiale ¢; und ¢, kontaktiert, das entsprechende Kabel wird jeweils
an einer Hochspannungs-Vakuumdurchfithrung befestigt. In beiden Versionen des lo-
nenbunchers kénnen diese beiden Potentiale jeweils durch ein Hochspannungsnetzteil
(Heinzinger PNChp 30000) bis zu +30kV individuell eingestellt werden, aufgrund der
geringen Abstdnde der Elektroden im Buncher zueinander werden jedoch maximale
Spannungen von +4kV verwendet.
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3.4 Experimenteller Autbau mit der Ionisationskammer

Die dritte Elektrode stellt innerhalb des Ionenbunchers das Target dar, auf welches
die Ionen beschleunigt und in ihrer Flugzeit fokussiert werden sollen. Im Rahmen die-
ser Arbeit bildet ein ultraschneller MCP-Detektor die dritte Elektrode, welcher auf
einem Flansch in Kombination mit einem Membranbalg montiert ist. Dies erlaubt es
mithilfe dreier weiterer Schrittmotoren, E5 ebenfalls autark in Hohe und Verkippung
einzustellen. Der ultraschnelle Detektor dient hierbei zum einen der Charakterisierung
des Ionenbunchers (und damit — in Kombination mit dem Gasstrahl — der gesamten
Ionenquelle) und zum anderen dem Nachweis ultrakurzer Ionenpulse. Daher wird des-
sen Funktionsweise nachfolgend insbesondere hinsichtlich der méglichen Zeitauflosung
beleuchtet.

3.4.4 Der ultraschnelle MCP-Detektor

Der verwendete ultraschnelle MCP-Detektor (Photonis Gen2 Ultrafast MCP Detector)
ist in Abbildung real (a) und schematisch (b) dargestellt und unterscheidet sich
deutlich zum MCP-Detektor in Kapitel [3.3.3]

a) b TR b)

Flansch || || H

Y

br Signal P

Abbildung 3.17: a) Ultraschneller MCP-Detektor zu Nachweis ultrakurzer Ionen-
pulse. Die Aussparungen erméglichen es ferner, die Strahlengéinge von Gas- und
Laserstrahl nahe der aktiven Fldche entlangzufiihren. b) Schematische Darstel-
lung des Detektors. Die Front- und Rear-Seite kénnen separat beschaltet werden
und erlaubt eine Nachbeschleunigung der Sekundérelektronen zwischen Rear und
Gitter (griin) auf den Collector (rot). Isolierende Elemente sind blau skizziert,
das Signal kann direkt {iber ein Koaxialkabek ausgekoppelt werden.

Er wird mit einer SMA-Verbindung auf eine entsprechende Durchfithrung in einem
Flansch der Grofle DN 63 montiert, in welchen drei weitere Hochspannungsdurchfiihrun-
gen zur Kontaktierung des Detektors eingeschweifit sind. In diesem Setup werden die
Front- sowie die Rear-Seite derart separat beschaltet, dass das Potential an der Rear-
Seite als Referenzpotential fiir die Front-Seite fungiert. Dazu liefert ein Netzteil (Hein-
zinger PNChp 3500) ein Potential von bis zu ¢gr = —3,0kV zur Nachbeschleunigung der
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3 Experimenteller Aufbau

Elektronen, welches ferner als Eingangsspannung an ein erdfreies Netzteil (FuG HCN
14M-3500) iibergeben wird. Dieses Netzteil liefert dann eine zusétzliche Potentialdif-
ferenz von ¢p = —2,0kV gegeniiber ¢ und bildet so die Versorgungsspannung Uyicp
fiir den MCP-Detektor. Des Weiteren erlaubt ein dahinter liegendes Gitter auf Erdpo-
tential eine Nachbeschleunigung der Elektronen durch Anlegen einer Potentialdifferenz
zwischen Rear und Gitter. Diese Beschaltung ermdoglicht es somit, die Betriebsspannung
und die Nachbeschleunigung des Detektors iibersichtlich und unabhéngig voneinander
einzustellen. Ferner ist der Collector durch eine geometrische Form fiir ein effektives
Auskoppeln kurzer Pulse iiber die SMA-Verbindung optimiert. Dazu ist das Verhéltnis
der Radien r;/r, von Collector zur &uleren Abschirmung unter Verjiingung zum Signal-
ausgang konstant (vgl. Abbildung b) und auf einen Wellenwiderstand von 50 Q
angepasst, sodass das Signal direkt iiber die SMA-Durchfithrung auf ein Koaxialka-
bel ausgekoppelt werden kann. Auf diese Weise konnen Pulse mit einer Anstiegsflanke
von 94 ps (rise time) und einer Abstiegsflanke von 120 ps (fall time) bei einer Breite
von 179ps (FWHM) generiert werden (Herstellerangaben). Dennoch konnen einzelne
Teilcheneinschldge aufgrund ihrer unterschiedlichen Auftrefforte innerhalb eines Kanals
einerseits einen Jitter und andererseits Pulse unterschiedlicher Pulshche verursachen,
weshalb diese Pulse mithilfe eines weiteren Constant-Fraction-Diskriminators in Kom-
bination mit einem Vorverstirker (Surface Concept 1 Channel Preampflifier/CFD) wie
in Kapitel[3.4.2.2] prozessiert werden. Mit diesem CFD lésst sich der Jitter typischerwei-
se ebenfalls auf < 25 ps reduzieren (Herstellerangabe) und die Zeitauflosung wesentlich
verbessern. Der am Ausgang des CFD generierte NIM-Puls ist einige 100 ps lang und
wird auf den Stop-Eingang des TDCs gelegt.

In Bezug auf die generelle Funktionsweise unterscheidet sich der ultraschnelle MCP-
Detektor zwar nicht von dem in Kapitel eingefiithrten Detektor, er ist jedoch
optimiert in Bezug auf die Zeitauflosung des Elektronenpulses in relativ zu einem ein-
zelnen Ioneneinschlag auf dessen aktiver Flache. Dies wird durch drei Faktoren bei der
Fertigung der Kanile bedingt, deren Effekt anhand von Abbildung [3.18| verdeutlicht
wird.

b)

> ‘f'\‘fmﬁx = "-\‘fma.‘( > 'f-\‘rmax

Abbildung 3.18: Schematische Darstellung der Optimierung des ultraschnellen MCP-
Detektors (griin) gegeniiber einem herkémmlichen MCP-Detektor (orange). Zum
einen ist der Kanaldurchmesser verkleinert (a), zum anderen der Anstellwinkel
erhoht (b). Ferner ist die Beschaffenheit der Oberflache iiber der gesamten De-
tektorflache fiir kurze Pulse modifiziert (c), sodass insgesamt die Pulsbreite At
gegeniiber derjenigen Breite At’ eines herkémmlichen Detektors verkiirzt wird.
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3.4 Experimenteller Autbau mit der Ionisationskammer

Zum einen besitzt jeder einzelne Kanal einen verkleinerten Durchmesser von 3 um, wo-
durch der maximal moégliche Zeitversatz At zwischen zwei auftreffenden Teilchen links
und rechts in einem Kanal gegeniiber der herkémmlichen Verbreiterung At’ minimiert
wird (a). Zum anderen ist der Winkel der Kanéle zur Oberflichennormale auf aw = 12°
vergroflert, was die Pulsbreite durch einen verringerten Zeitversatz beim Auftreffen in
einem einzelnen Kanal weiter reduziert (b). Zusétzlich ist die Beschaffenheit der Ober-
fliche des Detektors derart pripariert, dass sich deren Hohe iiber der gesamten Fliche
um nicht mehr als + 2 pm &ndert. Dies reduziert die maximal mogliche zeitliche Abwei-
chung der Flugzeiten zwischen zwei Ionen unterschiedlicher Auftrefforte am Detektor
(¢). Anhand des Durchmessers und Winkels lisst sich ferner die minimal aufzulésende
Pulsbreite des Detektors abschitzen. Dazu wird einerseits der Auftreffort der Ionen
auf einen einzelnen Kanal als gleichverteilt und andererseits die Kriimmung des Kanals
entlang der y-Achse als vernachléssigbar angenommen. Die Wahrscheinlichkeit, dass
ein Ion entlang der z-Achse einen Kanal mit Radius rp trifft, ist dann gegeben durch

2 2
f(r)dz = — -y(z)dz = —2-\/r%—x2dx fir —rp <z <rp. (3.1)

e Va
Diese Verteilung ldsst sich mithilfe von x = ztana = vptan « - t in eine Verteilung der

Flugzeiten ¢t umrechnen. Unter Verwendung der Teilchenzahlerhaltung folgt daher aus
Gleichung [3.1] als Verteilung fiir die Flugzeiten

dx y it T ;
— , mit — = ygtana
dt 0

f@)dt = f(x)dz = [f(x(t)) 7

2

= —2\/7’]23 — (votana - t)? - vp tan o - t dt
mrd

2 r
= —o\/th— 2 mit tp= o
D

(3.2)

vptan o

Diese halbkreisformige Verteilung der Flugzeiten mit Radius ¢p weist geometrisch eine
Halbwertsbreite von Atp = v/3tp auf, welche wegen rp = 1,5 um und o = 12° nur von
der Ionenenergie Fy gemifl vy = /2FE;/m abhéngt. Daher kann die Halbwertsbreite
der Flugzeitverteilung angegeben werden als

3m ™D
Atp = |z -
b ‘ 2F, tana
m
= 27,8 — 3.3
,pS,/EO7 (3.3)

wobei m in amu und Fy in keV bemessen werden. Diese minimal aufzulésende Pulsbrei-
te ist in Abbildung [3.19] als Funktion der Ionenenergie fiir die verwendeten Edelgase
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3 Experimenteller Aufbau

Argon (ma, = 40amu) und Neon (my. = 20amu) dargestellt. Daran ist ersichtlich,
dass sich die Nachweisgrenze des Detektors fiir Fy > 1keV nicht drastisch dndert, so-
dass Flugzeitverteilungen von Ionen
in diesem Energiebereich im Rahmen 450 - - - - ]
dieser Arbeit nachgewiesen werden. m[amu]
Dariiber hinaus wird gezeigt, dass de- 400 Atp(Eo) = 27,8 ps - 'm !
ren Breiten von anderen Faktoren wie 350 1
der Starttemperatur der Ionen (vgl. 300l ——Argon|
. ——Neon
Kapitel bzw. anderer messtech-
nischer Limitierung (vgl. Kapitel
dominiert wird. Fiir die gemessenen
Flugzeitverteilungen stellt diese berech-
nete minimal aufzulésende Pulsbrei-
te damit zwar eine untere Grenze

250

200

150 |

100

minimale Pulsbreite Aty FWHM (ps)

dar, sie wird aber in keiner der hier 50 |
préasentierten Messungen fiir die jewei- 0 : s : :
lige Ionenenergie FEj, erreicht. Insbe- 0 1 2 3 4 5

sondere fiir kleine Ionenenergien kann lonenenergie £, (keV)

d,le Auﬂésung des Defekfcors jedoch Abbildung 3.19: Minimal aufzulosende
elr'16n nicht zu Vernachlass1gfenden An- Pulsbreite Atp des Detektors als Funktion
teil zur gemessenen Pulsbreite ausma- der Tonenenergie E, fiir Argon (rot) und Ne-
chen. on (griin).

In diesem Kapitel wurde zunéchst der prinzipielle experimentelle Aufbau der ersten
drei Vakuumkammern beleuchtet, welcher einen gepulsten Betrieb des Gasstrahls si-
cherstellt. Daran anschlieSfend wurde der Aufbau des Flugzeit-Massenspektrometers
gezeigt, welcher eine Charakterisierung des Uberschall-Gasstrahls erméglicht. Den Ab-
schluss dieses Kapitels bildete der experimentelle Aufbau des Ionenbunchers inner-
halb der Ionisationskammer mit dem Titan:Saphir-Laser, insbesondere wurden die
messmethodischen Komponenten zum Nachweis ultrakurzer Ionenpulse présentiert.
Das anschliefende Kapitel umfasst jedoch zunédchst die Charakterisierung des
gepulsten Uberschall-Diisenstrahls mithilfe des Excimer-Lasers und des Flugzeit-
Massenspektrometers.
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4 Charakterisierung des
Uberschall-Disenstrahls

Ein Kernaspekt fiir die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse ist ein kaltes Reservoir von
neutralen Gasteilchen, welche im Rahmen dieser Arbeit durch eine Uberschall-Gasquelle
realisiert wird. Neben der (Senkrecht-) Temperatur dieser Gasexpansion sind die raumli-
che Verteilung und Anzahl der Neutralteilchen kritische Parameter fiir die Startortver-
teilung der ITonen sowie deren Anzahl pro Puls. Aus diesem Grund wird zunéchst die
Funktionsweise des Massenspektrometers entsprechend des Aufbaus in Kapitel dar-
gelegt. Daraufhin wird der Uberschall-Gasstrahl hinsichtlich seiner rdumlichen Ausdeh-
nung mithilfe des Excimer-Lasers charakterisiert. Daran anschliefend wird die zentrale
Gasstrahldichte als entscheidendes Teilergebnis dieses Kapitels bestimmt.

4.1 Ausrichten der Diise an den Skimmern|. . . . . . . . . ... ... ... .. 99
4.1.1 Druckverlauf unter Strahlbetrieb in den einzelnen Kammernl . . . . . 57
[4.2  Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers und Massenspektren| . 60
[4.2.1 Photoelektronen als mogliche Ursache fiir lonenerzeugung|. . . . . . . 62
[4.3  Bestimmung des Strahlprofils| . . . . . .. .. ... 000000 64
[4.3.1 Scan entlang der Strahlrichtung . . . . . . ... ... ... ... .. 64
[4.3.2  Scan senkrecht zur Strahlrichtungl . . . . . . .. ... ... 67
M4 Zentrale Gasstrahldichtel . . . . . . . .. .. ... oo 0oL 70
[4.4.1  SIMION-Modellierung des Flugzeit-Massenspektrometers| . . . . . . . 71
[4.4.2  Bestimmung der zentralen Gasstrahldichte| . . . . . . ... ... ... 72

4.1 Ausrichten der Diise an den Skimmern

GeméB Abbildung sind die Teller mit den beiden Skimmern fest in dem ersten
Teil des experimentellen Aufbaus verschraubt und trennen somit die Expansions-,
Zwischen- und Transferkammer voneinander. Als Folge davon wird durch die Lage
ihrer Offnungen die Expansionsachse fiir den Gasstrahl definiert, an welcher die opti-
sche Achse der Diisenoffnung iiber den ersten zweiachsigen Manipulator angeglichen
werden kann. Dazu wird die Diise unter Atmosphérenbedingungen zunéchst durch ei-
ne Laserdiode ersetzt, welche den Strahlengang grob abbildet. Uber den Manipulator
wird der Halter der Diise dann derart verfahren und verkippt, bis der Laserstrahl
beide Skimmeroffnungen passieren und am Ausgang der Transferkammer beobachtet
werden kann. Danach wird die Diode wieder durch die Diise ausgetauscht, eine Druck-
messrohre mit einer Heiflkathode (Leybold ToniVac ITR 90) in den Strahlengang posi-
tioniert und der experimentelle Aufbau auf UHV-Bedingungen abgepumpt. Der Druck
in Expansions- und Zwischenkammer erreicht dabei die Auflésungsgrenze der Druck-
messrohren bei 5 - 1071 mbar, der Druck innerhalb der Transferkammer belduft sich
auf < 1-107? mbar. Unter gepulstem Betrieb des Gasstrahles mit p, = 10 bar, einer
Offnungszeit Ato, = 100 us und einer Wiederholrate von 500 Hz kann anhand der
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

Druckmessrohre am Ende des Strahlengangs in der Transferkammer ein Druckanstieg
beobachtet werden. Dieser ist abhédngig von dem Transmissionsvermogen als Funktion
der Diisenposition in der Expansionskammer, was die experimentelle Bestimmung des
Strahlprofils entsprechend des schematischen Aufbaus in Abbildung erlaubt.
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Abbildung 4.1: Schematischer Versuchsaufbau zur Vermessung des Strahlprofils
(griin) entlang der y- (rot) und z-Achse (blau).

Diise

A

Die Diise lasst sich dabei mithilfe des Manipulators in der yz-Ebene gegen die Skim-
mer verfahren, der Druckanstieg der Heiflkathoden-Druckmessrohre im Abstand von
Azxp = 800mm wird infolgedessen maximiert. Dazu wird der in der Transferkammer
herrschende Restgasdruck zuerst subtrahiert und daraufhin das Messsignal auf das je-
weilige Maximum normiert. Abbildung zeigt den resultierenden Verlauf entlang
der y-Achse der Diise bei zxo = 28,2mm (a) sowie entlang der z-Achse der Diise bei
yno = 23,0mm (b) des Manipulators.
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Abbildung 4.2: Normiertes Signal der Druckmessrohre unter Variation der
Diisenposition entlang der y- (a) bzw. z-Achse (b). Der Gasstrahl wird bei
po = 10bar, einer Offnungszeit Ato, = 100 us sowie einer Wiederholrate von
500 Hz betrieben. In beiden Fillen lasst sich den gemessenen Profilen eine Brei-
te (FWHM) um den Schwerpunkt der Verteilungen bei yxo = 23,0mm und
2N = 28,2mm als Position maximaler Intensitdt der Gasexpansion zuordnen.
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4.1 Ausrichten der Diise an den Skimmern

Es ist erwartungsgeméf ein anndhernd symmetrisches Profil um das Strahlzentrum ent-
lang beider Achsen zu beobachten, welches je eine ansteigende und abfallende Flanke
aufweist. Dabei ist um das Strahlzentrum jeweils ein kleines Plateau in der Signalh6he
des Profils zu erkennen, welches aus der Faltung des Strahlprofils mit dem endlichen
Durchmesser des zweiten Skimmers von dgs = 1mm resultiert. Aus den gemessenen
Halbwertsbreiten Ayxy = 3,4mm bzw. Azy = 3,35 mm lédsst sich prinzipiell eine Breite
des Gasstrahls von 3,25 mm an der Position der Druckmessrohre abschétzen und geo-
metrisch auf eine Breite von etwa 4,3 mm am spéteren Ort der Ionisation extrapolieren
(vgl. Kapitel [£.3.2)). Zunéchst wird die Diise auf das nominelle Intensitétsmaximum
bei (yn,0,2n,0) positioniert, sodass der Druckverlauf in den einzelnen Kammern unter
Strahlbetrieb beobachtet werden kann.

4.1.1 Druckverlauf unter Strahlbetrieb in den einzelnen Kammern

Ein wesentlicher Aspekt des experimentellen Aufbaus ist dessen Vermogen, unter lau-
fendem Betrieb des Diisenstrahls am Ort der Ionisation UHV-Bedingungen zu garan-
tieren (vgl. Kapitel . Daher wird der Gasstrahl bei einem Druck von py = 5 bar und
einer Wiederholrate von 1kHz betrieben und der Druckanstieg in den drei Kammern
mithilfe von drei Heiflkathoden-Druckmessrohren gemessen. Daraus ldsst sich einerseits
der Partialdruck eines Gases G und andererseits die zugehorige Teilchendichte n(pg)
entsprechend den Zusammenhéngen

. p
pec=v-p sowie  n(pg)= k;_GT (4.1)
B

bestimmen, wobei ein Korrekturfaktor v die Umrechnung des Partialdrucks pg eines
Gases G aus dem am Messinstrument angezeigten Druck p beriicksichtigt. Dieser um-
fasst die Effizienz der Elektro-

nenstroffionisation des Gases in- (Qag H He ‘ Ne ‘ Ar ‘ Kr ‘ Xe ‘ N, ‘ o ‘ H,
nerhalb der Druckmessrohre ge- iy H 5.9 ‘ 41 ‘ 0.8 ‘ 0.5 ‘ 0.4 ‘ 1,0 ‘ 1,0 ‘ 2.4
geniiber derjenigen von Ny-Mole-

kiilen, anhand dessen die Mess- Tabelle 4.1: Korrekturfaktor der Heiflkathoden-

rohre kalibriert ist. Tabelle Druckmessrohre fiir verschiedene Edel- und
beinhaltet die Korrekturfaktoren zweiatomige Gase (Herstellerangabe).

fiir verschiedene Gase laut Herstel-

lerangabe, wobei hauptsiichlich die Faktoren fiir Argon und Neon (vgl. Kapitel[7.1.1)) fiir
dieses Experiment relevant sind. Abbildung[4.3]schliisselt dabei den Argon-Partialdruck
in jeder einzelnen Kammer als Funktion der Offnungszeit Atgp der Diise auf, welcher
sich als Gleichgewicht zwischen Gaslast durch die Gasexpansion und der Pumpleistung
der jeweiligen Turbomolekularpumpe ergibt. Unter laufendem Strahlbetrieb stellt sich
innerhalb der Expansionkammer ein p&* in einer GréSenordnung von 1073 mbar ein,
wohingegen in der Zwischenkammer ein geringerer Argon-Partialdruck von 10~° mbar
herrscht. Innerhalb der Transferkammer liegt der Partialdruck bei < 2 - 1078 mbar
iiber den gesamten Bereich der Offnungszeit, weshalb bereits dort UHV-Bedingungen
vorliegen. Der generelle Verlauf stellt dabei ein Charakteristikum der Diise dar und
zeigt jeweils einen linearen Anstieg bis Atg, = 80 us auf, welcher auf eine minimale
Offnungszeit der Diise von At‘gli)“ = 13 us extrapoliert werden kann. Ferner kann anhand
der Anderung des Partialdruckes dp%*/d¢ in der Expansionskammer die Flussrate und
daraus die die zentrale Strahlintensitit der Gasexpansion abgeschitzt werden. Dazu
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls
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Abbildung 4.3: Argon-Partialdruck ps, unter Strahlbetrieb in der Expansions- (a),
Zwischen- (b) und Transferkammer (c) unter Variation der Offnungszeit At der
Diise. Die Diise operiert bei einem Betriebsdruck p, = 5bar und einer Wieder-
holrate von 1kHz.

wird zunéchst die mittlere Gaslast ) = pa, - S pro Puls unter Beriicksichtigung der
Wiederholrate 7 = 1kHz im Gleichgewicht entsprechend

@ = par - Sar = NacksTy -1 (4.2)

abgeschétzt, welche proportional zur mittleren Argon-Teilchenzahl Ny, pro Puls ist.
par bezeichnet dabei den Gleichgewichtsdruck unter Strahlbetrieb und S, das Saug-
vermogen der Turbomolekularpumpe fiir Argon, wofiir aufgrund der Geometrie der Ex-
pansionskammer eine reduzierte Saugleistung von S¥* = 5001s~! angenommen wird.
Daraus lisst sich die Argon-Flussrate N5 durch die Diise in die Expansionskammer
abschétzen zu

o8



4.1 Ausrichten der Diise an den Skimmern

dpiy Sy

NEx = 4.
Ar dt kBT()’f] ( 3)

= (3,3+£0,1)-10%s71,

mit der gemessenen Steigung aus Abbildung a von dpf*/dt = 27,5mbars™! und
To = 300 K. Unter Verwendung eines Peaking-Faktors von x = 10 (vgl. Abbildung
in Kapitel 2.1.3.1]) folgt damit nach Gleichung [2.7] fiir die zentrale Strahlintensitéit

Toar = (1,1£0,1) - 10* s~ sr", (4.4)

Unter der Naherung, dass sich diese Intensitét fiir kleine Offnungswinkel nicht éndert,
lasst sich damit die Teilchenflussrate durch die beiden Skimmer durch Integration
iiber den durch deren Offnung vorgegebenen Raumwinkel abschitzen. Auf diese Weise
konnen die Flussraten N&Kr in die Zwischenkammer durch den ersten Skimmer mit

Durchmesser dg; = 1,5mm im Abstand zg; = 125 mm bzw. Nk, in die Transferkam-
mer durch den zweiten Skimmer mit dgo = 1 mm im Abstand zg, = 225 mm zu

. d 2 ) d 2

N — Ioar - (ﬂ) sowie NIR — Ioar - (ﬂ) (4.5)
’ ‘ rs1 ' ‘ 3,2
=1,6-10's7! =20-10%s7?

bestimmt werden. Anhand der gemessenen Steigungen von dp4¥/dt = 0,18 mbars™!
und dpiX/dt = 1,4 - 10~*mbars™ in Abbildung [4.3|c lassen sich die Flussraten in die
Zwischen- und Transferkammer gemifl Gleichung [4.3] jedoch quantifizieren zu

NZK = (65+0,2)-107s™) und NTK = (1,04+0,2) - 10557, (4.6)

wobei fiir die Turbomolekularpumpe in der Zwischenkammer ebenfalls eine reduzier-
te Saugleistung von S%¥ = 1501s7! angenommen wird. Damit liegt die gemessene
Flussrate um einen Faktor 4 gegeniiber dem zu erwartenden N&ET zu hoch, was aus
der Leckrate durch den ersten Skimmer aufgrund der bestehenden Druckdifferenz im
Strahlbetrieb resultieren kann. Dies belegt die Notwendigkeit der differenziellen Druck-
stufe in der Zwischenkammer, da der kleinste Teil der Gaslast in dieser Kammer von
dem tatséchlichen Gasstrahl herriihrt. Im Gegensatz dazu wird fiir die Transferkammer
ein maximales SiX = 3001s™! angenommen, hierbei ist die gemessene Flussrate unter
Vernachlassigung der Leckrate durch den zweiten Skimmer mindestens um einen Fak-
tor 20 kleiner als .gffr. Daraus lésst sich ableiten, dass das Transmissionsvermogen
beider Skimmer zusammen < 5% betridgt, was in der Diskussion um die zentrale
Gasstrahldichte in Kapitel bestétigt wird. Dennoch lésst sich mit dem hier im-
plementierten dreistufigen, differenziellen Pumpschema bereits in der Transferkammer
UHV-Bedingungen herstellen, sodass der bisher vorliegende experimentelle Aufbau um
die Gasstrahlkammer erweitert wird, um die Uberschall-Gasexpansion mithilfe des dort
eingebauten Flugzeit-Massenspektrometers charakterisieren zu konnen.
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

4.2 Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers
und Massenspektren

Das Flugzeit-Massenspektrometer wird entsprechend Kapitel aufgebaut und dient
dem massenaufgelosten Nachweis von photoionisierten Teilchen aus der Gasexpansion.

Zunéchst konnen die flugzeitfokus-
sierenden Eigenschaften des Spek- . l ‘ n , .

trometers sowie dessen Sensitivitat 3‘382". i
auf Argon gepriift werden, in- 3,380 vy "
dem Argon-Hintergrundgas mit ei- 2578 ¢:=2000 V. ¢z=1740 v -
nem Feindosierventil in die Gass- = 1 — $,=2000 V, $,=1750 V
trahlkammer eingelassen wird. Ei- =% ‘ =T ' i
ne Druckmessrohre mit einer Heif3- &3,374- i i L
kathode iiberwacht dabei den einge- & ' e——800lum :

3,372 < > L
stellten Druck in der Gasstrahlkam- 1

mer. Daraufhin konnen die Elek- 3370 I
troden des Massenspektrometers im 3,368 L
experimentellen Aufbau (vgl. Ab- | i

3,366 T T

bildung (3.7 in Kapitel [3.3.4)) relativ 10 05 00 05 1.0
zueinander beschaltet werden, auf- Startposition z0 [mm]

grund der technischen Limi’gierung Abbildung 4.4: Position des Flugzeitfokus fiir
der ver.wendeten Netzte.ﬂe wird das Ar*-Tonen unter Variation des Potentials ¢,. Die
Potential an E; dabei zu ¢1 = ) orywartende Pulsbreite (grin) bei einer Aus-

12000V gewahlt. Nach Gleichung dehnung des Laserfokus von ~ 800 pm (rot) um

.53 aus Kgpitel wird' damit zp = 0 ist ferner skizziert. Entnommen aus [8§].
an E,; nominell ein Potential von

¢o = +1740'V angelegt, um Flugzeitfokussierung zu gewéhrleisten. Abbildung 4.4] zeigt,
dass sich der Flugzeitfokus bei diesen gewéhlten Potentialen entlang der Extraktions-
achse z bei zg = 0 mm befindet, was die Position mittig zwischen den beiden Elektroden
markiert. Somit ist eine Flugzeitfokussierung 1. Ordnung gewéhrleistet, bei einer Aus-
dehnung des Tonisationsvolumens von ~ 800 um (vgl. Kapitel ist daher ein Ar™-
Ionensignal mit einer Breite in der Groflenordnung von ~ 1ns zu erwarten. Zunéchst
wird nach Anlegen der Hochspannung am Detektor von insgesamt Uycp = —2kV ein
Restgasspektrum gemessen, anhand dessen die Flugzeitfokussierung optimiert wird.
Dazu 16st ein Timer einerseits den Laser und andererseits nach einem Verzogerungszeit
von Atp =700ns die Potentiale an Elektroden und Detektor mithilfe der Hochspan-
nungsschalter aus, um eine Séttigung des Detektors zu umgehen. Ebenfalls synchron
dazu wird das Signal am Auskoppelkondensator iiber das Oszilloskop ausgelesen und
iiber eine Anzahl von 256 Wiederholungen (Sweeps) gemittelt. Daraufhin wird das
Spektrum unter Variation des Potentials ¢; beobachtet und die auftretenden Peaks
in ihrer Flugzeit fokussiert, was bei einem Potential von ¢; = 42040V der Fall ist.
Ein solches Spektrum ist exemplarisch in Abbildung [£.5)a gezeigt und weist mehrere
Schaltnoise-Beitriage auf, welche das Spektrum iiberlagern. Der dominante Teil resul-
tiert dabei aus dem um Atp verzogerten Schalten der Extraktionspotentiale ¢; und
¢ gegeniiber dem Laser und der Akquise (vgl. Abbildung in Kapitel und
legt den Startzeitpunkt der extrahierten Ionen fest. Das schnelle Anlegen der Hoch-
spannung hat dabei einerseits einen hohen Beitrag an Schaltnoise und andererseits
ein Absinken des Signals auf bis zu -80mV zur Folge. Die kleineren Beitréige bei den
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4.2 Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers und Massenspektren

Flugzeiten -0,5 us und 4,5 ps resultieren hingegen aus den Triggerpulsen zum Ein- bzw.
Ausschalten des Extraktionsfensters von 5 us, anhand des ersten Beitrags liasst sich so
die Schaltdauer der Hochspannungsschalter auf etwa 500 ns nach Eingang des Trigger-
pulses abschéitzen. Zwar scheinen diese drei Beitrdge nur bedingt reproduzierbar zu
sein, wie anhand des Signalverlaufs in [£.5]b ersichtlich ist, sie beeintrichtigen jedoch
nicht den relevanten Bereich des Spektrums zwischen 1,5 us und 4,5 us.

Masse-zu-Ladungsverhaltnis m/q (amu/e)
1 5 10 20 30 40 50 60 70

150+ a Restgas-Spektrum -
. ) : H* C,Hy '
Schalt- 1 n
- Schalt-
n -4

—— Restgas-Spektrum .
Restgas + p,, = 6.0-107 mbar 1

~ 100 |
> i
e
= 50
@© L
C
2 0
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-50

Art Differenz |

40 Ar2t \ —— Glattung 7
E 20 \ ~90 ns .
= i |
g o ~ '
w

20k
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I At I .
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Abbildung 4.5: Exemplarische Flugzeit- bzw. Massenspektren von Restgas (a), unter
Einlass von Argon-Hintergrundgas bei pa, = 6,0-10~" mbar (b) sowie die Differenz
beider Spektren (c) bei ¢1 = +2040V, ¢y = +1740V und Atp = 100ns. Das

zusiitzliche Signal in b) unter Gaseinlass léisst sich in c) eindeutig Ar*™ und Ar™
zuordnen.
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

Dort ist ein typisches Muster aus Kohlenwasserstoff-Verbindungen erkennbar, welches
sich in einem Abstand von 12 Massen wiederholt und somit eine Kalibrierung durch
Abzidhlen der beteiligten Kohlen- und Wasserstoffatome ermoglicht. Der erste Peak
der ersten Gruppe sowie der duflerste Peak der dritten Gruppe lassen sich als einfa-
cher Kohlenstoff C; mit einer Masse von 12 amu bzw. als Kohlenwasserstoff C3Hg mit
einer Masse von 42 amu identifizieren. Anhand dieser Peaks ist in Abbildung ent-
lang der Abszisse zu der Flugzeitskala unten die reskalierte m/g-Skala oben dargestellt
und erlaubt die eindeutige Identifizierung der ionisierten Atome bzw. Molekiile anhand
ihres Masse-zu-Ladungsverhéltnisses. Anhand der Kalibrierung kann der iibersteuerte
Peak bei 0,6 us eindeutig H-Tonen zugeordnet werden, welcher aufgrund der einge-
stellten Skalierung des Oszilloskops abgeschnitten ist, den relevanten Massenbereich
jedoch ebenfalls nicht beeintrachtigt.

Anhand des so kalibrierten Spektrums ist Argon mit dem Masse-zu-Ladungsverhéltnis
von 40 amu/e bei einer Flugzeit von 3,35 us zu erwarten. Mithilfe des Feindosierventils
wird ein Argon-Partialdruck von pa, = 6,0 - 107" mbar in die Gasstrahlkammer einge-
lassen und ein entsprechendes Spektrum mit 256 Sweeps gemessen. Dieses ist in Abbil-
dung [4.5]b dargestellt und unterscheidet sich von dem Restgasspektrum aus Abbildung
a um zwei zusétzliche Peaks. Diese lassen sich anhand der m/¢-Skalierung eindeutig
Ar?* und Art zuordnen und zeigen neben der Sensitivitit des Spektrometers fiir Ar-
gon auch die Moglichkeit auf, mit dem vorhandenen experimentellen Aufbau doppelt
geladene Argon-Ionen zu erzeugen. Fiir eine genaue Auswertung dieser Peaks wird das
Restgasspektrum von denjenigen Spektren subtrahiert, welche unter Argon-Gaseinlass
gemessen werden. Diese Spektren erlauben die Auswertung der Argon-Peaks hinsicht-
lich ihres Schwerpunktes, ihrer Breite sowie der Fldche unterhalb des Peaks. Diese
Informationen geben prinzipiell Aufschluss iiber die Flugzeit der Ionen, ihre Verteilung
in Startort und -geschwindigkeit sowie die Anzahl der Ionen in einem einzelnen Peak.
Ein solches Spektrum ist beispielhaft in Abbildung[4.5c aus den beiden vorhergegange-
nen Spektren dargestellt. Dabei wird zusétzlich zum Differenzspektrum (grau) dessen
gegléttetes Spektrum (rot) mit einem gleitenden Durchschnitt iiber 80 Datenpunkte
dargestellt, wobei der Abstand zweier aufeinanderfolgender Datenpunkte 1 ns betragt.
Daran lisst sich der Peak fiir Ar™ auswerten, welcher neben dem Flugzeitschwerpunkt
von 3,36 us eine Breite von etwa 90 ns sowie eine Flidche von 6,5V ns aufweist. Insbe-
sondere die breite Verteilung von Ankunftszeiten der Art-Tonen (entgegen der Abbil-
dung in Kombination mit der Tatsache, dass bei einer vergleichsweise moderaten
Laserpeakintensitit von 2 - 105 Wem™2 (vgl. Kapitel bereits zweifach geladene
Argon-lonen nachzuweisen sind, legt jedoch die Vermutung nahe, dass es sich nicht
um eine laserinduzierte Ionisation der neutralen Argon-Atome handelt. Daher wird die
plausible Moglichkeit der elektronenstofiinduzierten Ionisation durch Photoelektronen
im nachfolgenden Kapitel beleuchtet.

4.2.1 Photoelektronen als mogliche Ursache fiir lonenerzeugung

Das Auftreten von breiten Argon-Peaks einerseits sowie doppelt positiv geladenen
Argon-Ionen andererseits deutet nicht auf einen laserinduzierten Ionisationsprozess
in einem Jonisationsvolumen um den Laserfokus hin. Um dennoch eine Information
iiber den Ursprung des Art-Ionensignals zu erhalten, wird dieses Signal zunichst unter
Variation der Verzogerungszeit Atp zwischen Laserpuls und Schalten der Extraktions-
felder verfolgt und ist in Abbildung dargestellt. Atp = 0 stellt dabei denjenigen
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4.2 Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers und Massenspektren

Fall dar, wo der Laser zeitgleich zum Schalten der Extraktionsfelder feuert. Dann ist
ein sprunghafter Anstieg des Signals zu erkennen, welches auf einer Skala von ca. 1 us

auf etwa die Hilfte des Signalmaxi-

mums abgefallen ist. Auf dieser Zeits- - | - - '
kala liegt die Flugstrecke der erzeug- 7r : *_ _e—e ’
ten Argon-Ionen mit ihrer mittleren g 6- | N |
thermischen Geschwindigkeit von ca. ; i ; \.\
400m/s bei Raumtemperatur im feld- —g| [ L
freien Raum in einer GréBenordnung & | : \
von einigen 100 pm. Auf dieser Ska- (/9; 4 ! o
la kann die Verschiebung der Ionen im  « [
feldfreien Spektrometer gegeniiber der £3f | ’
Ausdehnung des Ionenpakets als stati- 2 5 [ [
ondr angenommen werden, bevor das _8 _ : ]
Extraktionsfeld geschaltet wird. Daher .S 4| ! J
kann diese isotrop verteilte thermische oo _* :

1

Bewegung den beobachteten Signalab- L — .1
fall nicht erkldren. Vielmehr scheinen -400 0 400 800 1200
die Ar*-Tonen durch Photoelektronen Verzdgerungszeit A, (ns)
erzeugt zu werden, welche durch Streu-

licht des Lasers innerhalb des Extrakti- Abbildung 4.6: Ar*-Signal als Funktion
onsvolumens des Massenspektrometers der Verzogerungszeit Afp zwischen Laser
generiert und durch das anschlieBend ge- und Extraktion mit einer scharfen Kante bei
schaltete elektrische Feld auf die obere Atp = 0.

Elektrode beschleunigt werden. Die Tat-

sache, dass die Betriebsspannung des vergleichsweise weit entfernt liegenden Detektors
gepulst angelegt werden muss, um dessen Séttigung zu vermeiden, bestétigt diesen
Verdacht. Daher wird die plausible Moglichkeit der Erzeugung freier Elektronen im Ex-
traktionsvolumen in Betracht gezogen, welche den anschliefenden Prozess einer Elek-
tronenstofionisation nach sich zieht. Die Photonenenergie des Lasers betragt 7,9eV,
typische Austrittsarbeiten von Metallen liegen bei etwa 4 - 5eV, sodass eine Anregung
von Elektronen aus den Elektroden des Spektrometers ins Vakuum effizient vonstatten
gehen kann. Wird nach einer Verzogerungszeit Atp > 0 das Extraktionsfeld eingeschal-
tet, so werden die aus der Elektrode E, ausgelosten Elektronen rapide auf die obere
Elektrode E; beschleunigt. Auf diesem Weg nimmt deren kinetische Energie entspre-
chend des elektrischen Feldes zwischen E; und E; um 30eV pro Millimeter Wegstrecke
zu, diese Elektronen kénnen die im Extraktionsvolumen befindlichen neutralen Argon-
Atome demnach effizient durch Sté8e ionisieren. Fiir die in entgegengesetzte Richtung
beschleunigten Art-Tonen spielen die flugzeitfokussierenden Eigenschaften des Spek-
trometers dann keine Rolle, da die damit verbundene Bedingung erheblich verletzt
ist, dass sich die Flugzeit unter kleiner Variation des Startortes nicht &ndert. Daraus
resultieren die breiten Peaks fiir Art und Ar?* im Spektrum, sie bilden die breite Star-
tortverteilung der Ionen im Volumen ab. Ein Atp = 100 ns zeigt dabei ein maximales
integriertes Ionensignal auf, weshalb dieses fiir alle weiteren Messungen verwendet wird.
Im nachfolgenden Kapitel wird das Ionensignal aus dem Gasstrahl untersucht sowie die
Verzogerung Aty zwischen Laser und Diise vermessen. Unter Variation der Laserpo-
sition z senkrecht zu Gas- und Laserstrahlachse lassen sich so Informationen iiber die
rdumliche Ausdehnung und Zentralstrahldichte eines einzelnen Gaspulses gewinnen.
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

4.3 Bestimmung des Strahlprofils

Das gepulste Ventil vor der Diise begrenzt einzelne Gaspulse entlang der Expansi-
onsachse, die Skimmer schrinken deren Ausdehnung in der yz-Ebene ein. Die rotati-
onssymmetrische Diisenoffnung sowie Skimmerform suggerieren dementsprechend ein
rotationssymmetrisches Strahlprofil, weshalb die Bestimmung des Strahlprofils entlang
zweier Dimensionen zur vollstédndigen Charakterisierung des Gasstrahls ausreicht. Da-
her wird ein Scan entlang der Strahlrichtung in Kapitel und ein Scan senkrecht
dazu in Kapitel vorgenommen.

4.3.1 Scan entlang der Strahlrichtung

Mithilfe der Verzégerungszeit Aty zwischen dem Offnen der Diise und dem Feuern
des Lasers lassen sich prinzipiell Informationen iiber die Pulsform entlang der Ex-
pansionsachse sowie die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Gasteilchen und deren damit
verbundene Paralleltemperatur gewinnen. Dazu wird die Diise mit folgenden Parame-
tern gepulst betrieben: die Offnungszeit Atop, betrégt nominell Atp, = 50 ps bei einer
Wiederholrate von 500 Hz, der Betriebsdruck wird auf pg = 5 bar eingestellt. Darauthin
werden Flugzeit- bzw. Massenspektren wie in Kapitel 4.2/ unter Betrieb der Gasexpansi-
on aufgenommen, Abbildung [4.7a zeigt exemplarisch ein solches Flugzeitspektrum bei
einer Verzogerungszeit von Aty = 1640 ps zwischen Offnen der Diise und Feuern des
Lasers sowie der anschliefenden Extraktion der Ionen (vgl. Abbildung in Kapitel
3.3.4)).
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Abbildung 4.7: a) Exemplarisches Flugzeit- bzw. Massenspektrum des Gas-
strahls bei Betriebsdruck p, = 5bar, Diisenoffnungszeit Ato, = 50pus so-
wie Verzogerungszeiten Atp = 100ns und Aty = 1640 us. b) Integriertes Ar-
Ionensignal als Funktion der Verzogerungszeit Aty. Neben einer gaufiférmigen
Anpassung mit Schwerpunkt Aty und Halbwertsbreite At (griin) ist eine nach
Aty zunéchst ansteigende und daraufthin mit 7, abfallende Flanke des Signals
(blau) zu verzeichnen.
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4.3 Bestimmung des Strahlprofils

Im Vergleich zum Massenspektrum unter Argon-Einlass in Abbildung [4.5]c lassen sich
ebenfalls die beiden Peaks fiir Ar™ und Ar?* mit vergleichbarer Pulsbreite und Signal-
verhéltnis zueinander beobachten, es tritt allerdings ein weiterer, kleiner Peak um eine
Flugzeit von 4,8 us auf, welcher aufgrund der Kalibrierung einer Masse von 80amu
und damit Arj zugeordnet werden kann. Dies impliziert zwar einen Anteil an Argon-
Clustern, spiegelt aber aufgrund der Elektronenstofiionisation unter hohem FEnergie-
eintrag nur bedingt die tatséchliche Menge an Argon-Clustern im Gasstrahl wieder.
Fiir die Auswertung der Pulsform geniigt es, solche Flugzeitspektren unter Variation
von Aty aufzunehmen und den jeweiligen Art-Peak iiber die Zeitachse zu integrieren.
Das so generierte Signal ist proportional zu der Anzahl detektierter Argon-lonen und
in Abbildung [4.7]b dargestellt.

Aus dem Verlauf lassen sich im Wesentlichen drei Beitrage ausmachen. Einerseits ist
fiir kleine Verzogerungszeiten ein scharfer Anstieg mit anfanglich symmetrischem Abfall
zu verzeichnen. Andererseits fillt ab etwa 1700 pus die rechte Flanke wesentlich lang-
samer ab, sodass dieser Verlauf eine andere Ursache zu haben scheint. Zuletzt ist ein
anndhernd konstanter Untergrund zu beobachten. Der komplette Verlauf lédsst sich da-
bei als Uberlagerung des Gaspulses, welcher das Spektrometer passiert, mit demjenigen
Anstieg der Teilchendichte verstehen, welcher sich aus dem Auftreffen dieser Gaspulse
an der Riickseite der Kammerwand ergibt. Dies resultiert in einem annéhernd linea-
ren Druckanstieg, welcher aufgrund der Pumpleistung der Turbomolekularpumpe als
Funktion der Zeit exponentiell abnimmt, was ein um etwa 150 us verschobenes Ma-
ximum der blau skizzierten Kurve bewirkt. Unter Beriicksichtigung des konstanten
Untergrundes von etwa 0,6 V ns, welcher sich aus dem Gleichgewicht zwischen Leckra-
te durch den letzten Skimmer und Pumprate der Turbomolekularpumpe ergibt, lassen
sich die beiden Beitrédge iiber eine Gauifunktion f;(¢) bzw. einen linearen Anstieg mit
anschlieflender exponentieller Abnahme ¢;(t) entsprechend

(t — Atxp)?

fi(t) o< exp (— 5,7

) and  go() o (t — AE) exp (—ﬂ) (4.7)

To

anpassen. Der Schwerpunkt dieses Peaks von Aty = 1640 us erlaubt dann mit dem
Abstand des Ionisationspunktes zur Diise von Az; = 1060 mm das Auswerten der
Schwerpunktsgeschwindigkeit der Gaspulse zu

AJTI
AtN,O

= 646 m/s. (4.8)

Ul|,00,Ar =

Nach Gleichung ist jedoch lediglich eine Geschwindigkeit von v o, = 560m s~ fiir
Argon zu erwarten, die grofle Diskrepanz lésst sich dabei nur durch eine um etwa 100 K
héhere Temperatur der Diise erkldren. Monte-Carlo-Simulationen von Hillenkamp et. al
zeigen jedoch, dass das Gas vor der Expansion bei einer vergleichbaren Diisenform eine
Temperaturerhohung um etwa 80 K erfahren kann [63], sodass die gemessene Schwer-
punktsgeschwindigkeit von vj s ar = 646ms™" durchaus plausibel erscheint. Damit
ergibt sich fiir das verschobene Maximum von g;(t) gegeniiber f;(t) eine zusétzliche
Flugstrecke von Az’ = 646ms™! - 150 us = 97mm, was gut mit dem Abstand des
Ionisationspunktes zur Riickseite der Kammerwand von 110 mm {ibereinstimmt. Unter
Beriicksichtigung der Standardabweichung oy = 40 us ergibt sich ferner eine rdumliche
Ausdehnung der Gaspulse entlang der Expansionsachse zu 0, = v) o0y, = 26 mm, mit
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

(4.9)

Jo(2) o exp (_w)

2
207

Ferner lésst sich daraus die Halbwertsbreite (FWHM) der Gaspulse bestimmen zu

At =2+/21n(2)o; = (94 £ 4) ps, (4.10)

welche sich aus einer Faltung der Geschwindigkeitsverteilung der Gasteilchen mit der
Offnungszeit der Diise ergibt. Der Verlauf der Blockierspannung Uy, in Abbildung a
fiir verschiedene Offnungszeiten Atop suggeriert dabei ein zeitliches Rechteckprofil, des-
sen Breite entspricht jeweils ndherungsweise der nominell eingestellten Diisen6ffnungs-
zeit abziiglich der minimalen Offnungszeit Atrggl = 13 us (vgl. Abbildung in Kapi-
tel . Eine entsprechende Entfaltung reduziert die Breite der Gaspulse jedoch nur
marginal auf Atge. = (90 & 4) us, sodass der gemessene Verlauf im Wesentlichen die
Paralleltemperatur der Expansion darstellt. Diese lédsst sich iiber die in Kapitel
eingefiihrte Speed Ratio quantifizieren, welche sich aus Abbildung [£.7b geméf

Sar = 2¢/In(2) —— = ~30+1,3 (4.11)
berechnen lésst. Daraus lédsst sich einerseits die Lage der Freezing Plane relativ zur
Diisenposition geméf Gleichung [2.18] abschiitzen zu zy ~ 5 mm. Andererseits kann die
Strahltemperatur entlang der Expansionsachse mit Gleichung [2.19 zu

1 m V)|,00,Ar 2
Tioonr = = - | 222A0) = (1,14£0,1) K, 4.12
o =5 (M) o) (1.12)

bestimmt werden, mit m der Masse von Argon. Eine Messung der Pulsform ist fiir
verschiedene nominelle Offnungszeiten (Abbildunga) in Abbildung b dargestellt.

a) 140 b) 5| Offnungszeit Atop )
S\ = 50 us
< 1201 ® —— 100 us
> = 4| — 150 ps
()] ~ -
é 100 § 200 us
5 ®

80 | 3
& 2
o) =
D 60 2
£ g2
€ 40 E

20 T

0 L L 1 1 L L L 0 L L 1 L L
0 50 100 150 200 250 1600 1800 2000 2200 2400
Offnungszeit Atgy, (US) Verzégerungszeit Aty (Us)

Abbildung 4.8: a) Verlauf der Blockierspannung U}, am Piezoventil der Diise als
Funktion von Ato, mit einem zeitlichen Rechteckprofil. b) Resultierende Signal-
verldufe fiir die entsprechenden Offnungszeiten, analog zu Abbildung b.
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4.3 Bestimmung des Strahlprofils

Hierbei ist ersichtlich, dass sich weder der Schwerpunkt der Pulse Aty o noch deren Brei-
te At verdndert, woraus zu schlielen ist, dass die Diisenéffnungszeit keinen groflien Ein-
fluss auf die Expansionseigenschaften hat. Insbesondere édndert sich daher die Strahl-
temperatur und die damit verbundene Speed Ratio nicht mafigeblich. Hillenkamp et al.
weisen eine anndhernd konstante Speed Ratio von S = 30 fiir Argon iiber einen Druck-
bereich von 5 - 75 bar fiir Argon nach, was einer Paralleltemperatur von Tj o ~ 1K
entspricht [63]. Dabei wurde die Diise (Durchmesser: 100 pm, Offnungswmkel 18°) mit
einer kiirzeren Offnungszeit von ~ 10 us betrieben. Die sehr gute Ubereinstimmung
mit der in dieser Arbeit gemessenen Speed Ratio (und der damit verbundenen Paral-
leltemperatur) zeigt in beiden Féllen, dass die Strahleigenschaften fiir einen mit Argon
betriebenen Diisenstrahl sowohl unabhéngig von der geometrischen Beschaffenheit der
verwendeten Diise als auch von der Offnungsdauer des Ventils zu sein scheint. Ledig-
lich die Signalhohe scheint mit der Offnungszeit zu skalieren, dieser Effekt ist allerdings
eher auf das Transmissionsvermogen der Skimmer zuriickzufithren und wird in Kapitel
diskutiert. Zunéchst wird die Verzogerungszeit Aty zwischen Offnen der Diise
und Feuern des Lasers auf das nominelle Maximum gestellt und das Strahlprofil unter
Variation der z-Position des Lasers untersucht.

4.3.2 Scan senkrecht zur Strahlrichtung

Nachdem der Zeitpunkt der Diisendéffnung um Aty = 1640 us mit dem Feuern des
Lasers synchronisiert ist, wird dessen Position entlang der Extraktionsachse z innerhalb
des Spektrometers variiert. Die zu er-

wartende Breite des Diisenstrahls lésst ' T T
sich dabei geometrisch iiber den Ab- 6- o.o/

stand zwischen dem zweiten Skimmer —— M ‘# ° "o

mit einem Durchmesser von 1mm und & 5L i
der Diise von 225 mm abschétzen. Wird E/ i \

die Breite von 1mm auf die Ebene & al :\'\ ]
der Ionisation im Abstand von Az; = C%D ope
1060mm von der Diise projiziert, so @ 3) ¢ o\:.. J
ldasst sich eine Strahlbreite von etwa S \.\:P'
4, 7mm erwarten. Dies deckt sich gut 5 2} 4
mit der Extrapolation der gemessenen 42 ) ]
Strahlbreite in Kapitel [d.1] Dabei soll die ™~ 1 |{—e— Argon-Gas p, = 6.0-10" mbar|
Anzahl der Art-Tonen, welche aus dem L |[—e— Argon-Gasstrahl p, = 5 bar
Gasstrahl erzeugt werden, als Funktion ob——t

4 3 -2 1 0 1 2 3 4

der Laserposition z entlang der Extrak- .
Laserposition z (mm)

tion das Profil der Expansion abbilden,
wohingegen unter Argon-Gaseinlass auf- Abbildung 4.9:
grund der homogenen Dichteverteilung
ein konstantes Ionensignal zu erwarten
ist. Fiir diesen Vergleich wird der Gass-
trahl mit den Parametern aus Kapi-
tel bei Ato, = 50us betrieben,
bei par = 6,0 - 107" mbar ergibt sich
zunéchst eine identische Signalhche um den Flugzeitfokus bei 2y = 0. Die Abbildung
zeigt jedoch, dass sich die beiden Verldufe unter Variation der Laserposition z

Vergleich der Signal-
verldufe zwischen Ionen aus der Expansion
bei pp = 5Hbar mit Argon-Hintergrundgas
par = 6,0- 107" mbar unter Variation der La-
serposition entlang der z-Achse.
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

nicht wesentlich voneinander unterscheiden. Dabei ist ebenfalls zu beobachten, dass
das Signal in beiden Féllen keinen konstanten Verlauf zeigt, sondern zuerst bis zum
Zentrum des Spektrometers bei zy langsam ansteigt und danach abfallt. Dies verstéirkt
die Vermutung, dass es sich bei den erzeugten Ar*-Ionen um elektronenstoflionisier-
te Tonen handelt, da insbesondere der Signalverlauf bei eingelassenem Argon-Gas eine
Uberlagerung der Abbildungseigenschaften des Spektrometers mit der Ionisationseffizi-
enz im Spektrometer als Funktion der Laserposition darstellt. Der identische Signalver-
lauf zeigt damit auf, dass das Strahlprofil der Expansion auf diese Weise nicht gemessen
werden kann. Daher wird im Nachfolgenden eine weitere Messmethode vorgestellt und
angewendet, um eine Information iiber die Ausdehnung des Gasstrahls senkrecht zu
seiner Expansionsachse zu erhalten. Dazu wird ein dritter Skimmer mit einem Durch-
messer von 1 mm in den Strahlengang im Abstand von 870 mm zur Diise eingebaut,
welcher sich mithilfe des zweiten Manipulators in der yz-Ebene verfahren lédsst. Die
HeiBlkathoden-Druckmessrohre wird dabei direkt in den Strahlengang im Abstand von
Azp = 1170 mm von der Diise montiert und bildet dabei den Abschluss der Gasstrahl-
kammer. Abbildung zeigt schematisch diesen Aufbau unter Vernachléssigung des
Flugzeit-Massenspektrometers.

- . N
\\\\ X \\\\\ \\\\

oA W
% % + %7 %
] 1 1 ] 1
] 1 1 1
Diise ! ! ! 1
1
<] :< _\-" _\-" —— > |::|

z
y
Druckmessrdhre

Abbildung 4.10: Schematischer Versuchsaufbau zur Vermessung des Strahlprofils
(griin) entlang der y- (rot) und z-Achse (blau).

Unter gepulstem Strahlbetrieb bei 10bar, einer Diisentffnungszeit von 100 us sowie
einer Wiederholrate von 500 Hz wird der Druck unter Variation der Skimmerposition
mit der Druckmessréhre aufgezeichnet. Von diesen Messwerten wird zuerst der Restgas-
druck von 1,2 - 10~8 mbar innerhalb der Gasstrahlkammer subtrahiert und diese Werte
auf das jeweils maximale Signal normiert. Der resultierende Verlauf des Argon-Signals
wird als Funktion der Skimmerposition in Abbildung sowohl entlang der y-Achse
bei 259 = 26,3 mm (a) als auch der z-Achse bei yso = 24,9mm (b) aufgetragen.
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Abbildung 4.11: Normiertes Signal der Druckmessrohre unter Variation der Skimmer-
position entlang der y- (a) bzw. z-Achse (b). Der Gasstrahl wird bei py = 10 bar,
einer Offnungszeit Ato, = 100 us sowie einer Wiederholrate von 500 Hz betrie-
ben. In beiden Féllen lédsst sich den gemessenen Profilen eine Breite (FWHM)
um den Schwerpunkt der Verteilungen bei ygp = 24,9mm und 25y = 26,3 mm
zuordnen, welche die rdumliche Ausdehnung des Gasstrahls senkrecht zu seiner
Ausbreitungsrichtung quantifiziert.

Fiir beide Profile lasst sich dabei ein anndhernd symmetrischer Verlauf verzeichnen,
was der rotationssymmetrischen Form der einzelnen Skimmer geschuldet ist. Die Form
dieser Profile wird zumeist durch zwei koaxiale Gaufunktionen der Form

2
fx) = 1;2 C; eXp ( 203() (4.13)
mit der Randbedingung ¢; + ¢ = 1 beschrieben [54, |60], welche den den Anteilen
der breiteren , Warm Source® sowie der schmaleren ,Cold Source“ entsprechen (vgl.
Abbildung in Kapitel 2.1.2)). Da der Abstand zwischen Diise und Druckmessrohre
allerdings viel grofier ist als der Abstand zwischen Diise und der Freezing Plane (Azp >
zr), kann der Beitrag der ,, Warm Source“ vernachldssigt werden [92], weshalb jeweils
nur ein gaufiformiges Profil der Form

2 2

fy(y) o< exp (—%) bzw. f.(z) o< exp (—(ZQTZ;O)> (4.14)
an die Messwerte angepasst wird. Dennoch lasst sich insbesondere in dem Scan entlang
der y-Achse ein Einbruch des Signals bei yg = 26 mm verzeichnen, welches eine Asym-
metrie in dem Profil ausmacht. Einen &hnlichen Verlauf weist auch der Scan entlang der
z-Achse aus, wenn auch weniger ausgepragt. Die Asymmetrie in den Profilen kann zwei
Griinde haben: Einerseits ist es schwierig, die Gasstrahlkammer, welche sich vergleichs-
weise weit weg von der Diise und den ersten beiden Skimmern befindet, genau entlang
der Expansionsachse auszurichten. Somit ist es méoglich, dass sich eine Uberlagerung
der Transmissionseigenschaften der beiden ersten Skimmer ergibt, welche nicht opti-
mal zueinander bzw. gegeniiber der Diise ausgerichtet sind. Das Auftreten der Schulter
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4 Charakterisierung des Uberschall-Diisenstrahls

in Abbildung a indiziert dabei gut die Moglichkeit einer solchen Uberlagerung,
wohingegen die Beitréige in Abbildung [4.11]b recht gut zusammenfallen. Dies wiirde
bedeuten, dass die Skimmer entlang der Expansionsachse in z-Richtung besser ausge-
richtet wéren als in y-Richtung. Andererseits kann die Nachweiseffizienz der Messrohre
an genau denjenigen Stellen abfallen, an denen die Signale einbrechen, beispielswei-
se aufgrund der geometrischen Beschaffenheit der Messrohre selbst. Dafiir spricht der
jeweils symmetrische Anstieg und Abfall des Signalverlaufes. In beiden Féllen lasst
sich den Profilen entlang beider Achsen eine Halbwertsbreite von Ays = 4,5mm bzw.
Azg = 4,75mm, entsprechend der Standardabweichungen o, bzw. 0., um ys( und
zg0 zuordnen. Diese decken sich gut mit der geometrischen Abschétzung der Strahl-
breite von 4,7 mm und werden fiir das nachfolgende Kapitel iibernommen, welches die
Neutralteilchendichte in der Gasstrahlexpansion behandelt.

4.4 Zentrale Gasstrahldichte

Da nun das zeitliche Verhalten des Gaspulses sowie dessen geometrische Ausdehnung
bekannt sind, ldsst sich daraus die zentrale Strahldichte bestimmen. Typischerweise
wird dazu das Signal aus dem Strahlzentrum mit demjenigen Signal aus dem Hin-
tergrundgas verglichen, bei dem die beiden Signalhdhen (und damit die beiden Teil-
chendichten) identisch sind. Da sich in dem vorliegenden experimentellen Aufbau die
Signalhohen als Funktion der Laserposition nicht unterscheiden (vgl. Abbildung
in Kapitel , obwohl unterschiedliche Profile fiir die beiden Teilchendichten zu
erwarten sind, ist ein derartiger direkter Vergleich der Signale nicht moéglich. Um den-
noch eine Abschétzung der Strahldichte zu erméglichen, kénnen die beiden Signale
unter Kenntnis des Strahlprofils verglichen werden, wenn das Extraktionsvolumen des
Spektrometers bekannt ist, d.h. das Volumen, aus welchem erzeugte Ionen iiberhaupt
den Detektor erreichen kénnen. Dies lédsst sich grob durch den Durchmesser des Lo-
ches in Elektrode 2 abschéitzen, da diese Elektrode die Transmission im Wesentlichen
definiert. Fiir eine genauere Bestimmung miissen allerdings die anliegenden Potentia-
le (und damit die sich ergebenden Felder) sowie die Geschwindigkeitsverteilung im
Gasstrahl beriicksichtigt werden. Aus diesem Grund wird der Aufbau des Spektrome-
ters mithilfe des Programms SIMION simuliert, sodass das Extraktionsvolumen iden-
tifiziert werden kann. Die Funktionsweise von SIMION sowie das simulierte Flugzeit-
Massenspektrometer werden daher im nachfolgenden Kapitel skizziert.
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4.4 Zentrale Gasstrahldichte

4.4.1 SIMION-Modellierung des Flugzeit-Massenspektrometers

SIMION ist ein Programm zur Simulation von Teilchentrajektorien innerhalb einer geo-
metrischen Anordnung von Objekten, deren Potential eingestellt werden kann und die

daher als Elektroden bezeichnet werden. Da-
bei wird ein Volumen entsprechend einer Finite-
Elemente-Methode in einzelne Gitterpunkte in
drei Dimensionen zerlegt. Einzelne Volumenele-
mente lassen sich so zu einer Elektrode zusam-
menfassen, alle iibrigen Volumenelemente bil-
den dann den anfinglich potentialfreien Raum.
Fiir diese Geometrie wird darauthin die Po-
tentiallandschaft errechnet, indem eine FElek-
trode auf ein Potential von 1V gelegt wird,
wéahrend alle iibrigen Elektroden auf 0V fixiert
bleiben. In dieser Konfiguration lasst sich die
Laplace-Gleichung A¢ = 0 mit der durch die
Elektroden vorgegebenen geometrischen Rand-
bedingungen fiir jeden Gitterpunkt losen, in-
dem der Laplace-Operator A entsprechend ei-
ner Finite-Differenzen-Methode durch eine nu-
merische zweite Ableitung diskretisiert wird. Un-
ter Verwendung der Laplace-Gleichung léasst sich
so das Potential auf jedem Gitterpunkt (z,y,z)
innerhalb der Umgebung néchster Gitterpunkte
iterativ bestimmen:

1
oz = 5(Prriye T Pamrye (4.15)

+¢a:,y+1,z + ¢:v,y—1,z
+¢x,y,z+1 + (bx,y,zfl)

Durch Superposition aller so errechneten Potenti-
alverlaufe innerhalb einer geometrischen Anord-
nung und Multiplikation mit dem gewiinschten
Spannungswert lédsst sich so die gesamte Po-
tentiallandschaft modellieren. Daraufhin kénnen
Teilchen initialisiert werden, deren Parameter
wie Startort und Startgeschwindigkeit, Masse
und Ladung frei wahlbar sind. Die Trajekto-
rien (blau) werden darauthin durch die Bewe-
gungsgleichungen eines geladenen Teilchens in
einem elektrischen Feld mithilfe eines Runge-

— Grid

— MCP

Abbildung 4.12: Schnitt durch
das in SIMION erstellte Modell des
Spektrometers.

Kutta-Verfahrens numerisch gelost. Exemplarisch ist das so erstellte SIMION-Modell
mit den entsprechend der in Kapitel vorgestellten Beschaltung der Elektroden
in Abbildung dargestellt. Dabei ist insbesondere anhand der Aquipotentiallinien
(rot) zu sehen, dass das Potential innerhalb des Extraktionsvolumens nicht homogen
verlauft, am Rand der Elektroden ausbricht und schnell abfillt, weshalb dort erzeug-
te Tonen den Detektor nicht unbedingt erreichen kénnen. Aus diesem Grund wird das
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effektive Extraktionsvolumen V. g durch folgende Methodik bestimmt: Es werden insge-
samt 10.000 Teilchen der Masse 40 amu und Ladung ¢ = +e (entsprechend Ar*-Ionen)
entlang aller drei kartesischen Koor-
dinaten gleichverteilt auf einem Inter-
vall von jeweils +5mm innerhalb des
Extraktionsvolumens initialisiert. Nach-
dem ein Ion eine Elektrode getroffen
hat, wird registriert, ob es sich dabei um
die aktive Flache des Detektors handelt.
Abschlielend werden die Startkoordina-
ten aller Ionen, die den Detektor auf
diese Weise erreichen konnten, inner-
halb des Extraktionsvolumens verzeich-
net. Abbildung zeigt eine entspre-
chende, 3-dimensionale Verteilung der
Startkoordinaten. Diese zylindersyme-
trische Verteilung mit einem mittleren
effektiven Radius von r.g = 3mm gibt
Aufschluss iiber das tatséchliche Trans- Abbildung 4.13: Startkoordinaten der
missionsvermogen des Massenspektro- Ar*-Tonen, welche den Detektor aus dem Ex-
meters. Auf diese Weise lédsst sich traktionsvolumen erreichen koénnen.

das effektive Extraktionsvolumen unter

Beriicksichtigung des Abstandes d; = 10 mm zwischen den Elektroden E; und E5 be-
stimmen zu Vg ~ 280 mm?.

4.4.2 Bestimmung der zentralen Gasstrahldichte

In Kapitel [4.3.2] wurde diskutiert, dass der Signalverlauf der Gasexpansion im Vergleich
mit dem Argon-Hintergrundgas keine Informationen iiber dessen Profil offenlegt. Ins-
besondere lésst sich daher keine Aussage iiber die Teilchendichte pa, o im Zentrum des
Gasstrahls treffen, wie es typischerweise bei laserinduzierten Abbildungsverfahren von
Uberschall-Gasstrahlen der Fall ist [92, 93]. Deren Zentralstrahldichte lisst sich dabei
aus der Bedingung herleiten, dass die Anzahl erzeugter Ionen im Ionisationsvolumen
lokal um das Gasstrahlzentrum der Dichte pa,o der Anzahl an erzeugten Ionen aus
eingelassenem Gas der Dichte na, bei einem festen Druck pa,o nach Gleichung [4.1
entspricht:

|

PAro = Mar(Daro) (4.16)

Diese Annahme ist dann gerechtfertigt, wenn das Ionisationsvolumen des Lasers um
dessen Fokus kleiner ist als das Volumen eines einzelnen Gaspulses. Da allerdings alle
Teilchen aus dem Extraktionsvolumen entsprechend Abbildung [4.13] zum Ionensignal
beitragen, ist diese Bedingung erheblich verletzt, sodass die Zentralstrahldichte nicht
auf diese Weise bestimmt werden kann. Stattdessen muss die gesamte Teilchenzahl fiir
beide Fille miteinander verglichen werden, weshalb Gleichung erweitert wird zu

/// P(l';yaz) dV = NBeam ; NGas — nAr,O(pAr,O) : ‘/eff? (417>
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wobei sich die Dichte eines Gaspulses mithilfe von Profilfunktionen f; entlang der ent-
sprechenden kartesischen Koordinaten z,y,z geméaf

p(,y,2) = parofo(@) fy(y) f2(2) (4.18)

beschreiben lésst. Diese werden geméafl den Messungen aus den Kapiteln 4.3.1jund |4.3.2)]
iibernommen. Zur Auswertung des Integrals in Gleichung [4.17| miissen die Integrati-
onsgrenzen entlang der kartesischen Achsen unter Beriicksichtigung des Extraktionsvo-
lumens bestimmt werden. Dabei wird der Radius des resultierenden Zylindervolumens
iiber die Ausdehnung des Gasstrahls Ay entlang der y-Achse um dessen Zentrum zu
r =~ 2,5 mm abgeschétzt und ist somit kleiner als r.g. Der Grund hierfiir ist die Tatsa-
che, dass der Gasstrahl um das Zentrum des Extraktionsvolumens herum eingeschrankt
ist und die Transmission in diesem Bereich kleiner ist (vgl. Kapitel [4.4.1)). Mit diesem
Radius ergibt sich die Nebenbedingung 2% + y? = r? fiir die Integration in der zy-
Ebene, welche sich zu den Integrationsgrenzen entlang der z-Achse umformen ldsst zu
r = £4/7r2 — y?. Aufgrund der Bedingung, dass o, > r gilt, kann f,(z) der Einfachheit
halber in diesem Bereich als konstant angenommen werden. Die Integration entlang der
y-Achse erstreckt sich dann iiber f,(y) innerhalb von 4. Entlang der z-Achse hinge-
gen lassen sich die Integrationsgrenzen auf + oo anheben, ohne das Resultat signifikant
zu verindern, da wegen 50, < d; beinahe 99 % aller Ionen in diesem Bereich erzeugt
werden. Dadurch lésst sich entlang der z-Achse das Standardintegral

+o00

/ exp( CZ) d¢ = Vor - a o) (4.19)

—00

verwenden. Somit ergibt sich fiir den rechten Teil von Gleichung

N

NBeam:pAr,O / dx/fy dy/fz

7‘2—y
= V2T paro / / dz fy(y
r27y

o 2

= V2 - PAr,0 - 022/ V r? — y2 exp (_%) dy
o
Yy

2 2 2
) r r r
= V2T parg - IO, €Xp <@> . [Bo (H) + By (R)} , (4.20)

Yy Y Y

mit den modifizierten Bessel-Funktionen erster Art und nullter By(x) bzw. erster Ord-
nung By (x). Diese konnen unter Verwendung der Werte fiir  und o, beispielsweise mit
dem Programm WOLFRAM MATHEMATICA ausgewertet werden. Auf diese Weise lésst
sich die linke Seite von Gleichung quantitativ bestimmen. Um nun die Anzahl der
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zu detektierenden Teilchen zu bestimmen, wird das Ionensignal unter Variation des
Argon-Partialdrucks innerhalb der Gasstrahlkammer gemessen. Dabei wird der Rest-
gasdruck von 1,2 - 10~® mbar von dem
eingestellten Druck subtrahiert und das
Resultat mit dem Korrekturfaktor fiir
Argon entsprechend Gleichung mul-
tipliziert, um pa, zu erhalten. Ab-
bildung zeigt diese Messung bei
dem nominellen Zentrum des Spek-
trometers bei Laserposition zy. Dabei
kann es prinzipiell zu unerwiinschten se-
kundéren Austauschprozessen zwischen
den erzeugten Ionen kommen, bei-
spielsweise durch Ionenstreuung oder
zusétzliche Sekundérelektronen-Ionen- 2
Wechselwirkung [93, 95], weshalb im
Allgemeinen eine nichtlineare Abhéngig- 0 : : L : :
keit zu erwarten ist. Anhand von Abbil- 0 2 4 6 8 ~ 10 12
dung ist allerdings ein lineares Ver- Argon-Partialdruck p,, (10 mbar)

halten zwischen Partialdruck und Ionen- Abbildung 4.14: Detektiertes  Ar-

signal in dem betrachteten Druckbereich Ionensignal als Funktion des eingestellten
zu erlfennen. Dementsprgchend erlaubt Argon-Partialdrucks in der Gasstrahlkam-
cine lineare Anpassung die Auswertung yner. Der lineare Zusammenhang wird durch

desjenigen Partialdrucks paro, bei dem 40 Ausgleichsgerade angepasst.
die Signale aus dem Gasstrahl und dem

Argon-Hintergrundgas iibereinstimmen.

Dies ist bei einem integrierten Signal von 6,0V ns der Fall, was einem Argon-
Partialdruck von pa,o = (6,440,15) - 1077 mbar entspricht. Mithilfe von Gleichung
ergibt sich daher eine Teilchendichte von n(pa, o) = (1,2440,03)-10'° cm 3, woraus eine
Teilchenzahl innerhalb des effektiven Volumens Vg von Ng,s = (3,47 40,08) - 10? folgt.
Damit lésst sich nun anhand von Gleichung die Zentralstrahldichte bestimmen zu

RN
o

integriertes Signal (V ns)

paro = (4,2£0,12) - 10 cm ™. (4.21)

Diese so bestimmte Gasstrahldichte lésst sich anhand des in Kapitel eingefithrten
theoretischen Modells diskutieren. Nach Gleichung[2.1]liegt im Reservoir eine Teilchen-
dichte von ng = 1,2 - 10* cm =3 bei py = 5bar und T, = 300K vor. Gleichung sagt
daher eine Dichte von n(x = 1060 mm) = 3,85 10" cm ™3 voraus, wobei 2, dabei dem
Radius der Diisenofinung entsprechend gleich 60 pm ist. Beriicksichtigt man ferner den
in Kapitel diskutierten Effekt der Diisenform, die Strahldichte um bis zu eine
Groflenordnung zu verbessern, unterscheidet sich die gemessene Strahldichte um bis
zu zwei Groflenordnungen von derjenigen, die sich aus dem Sudden-Freeze-Modell er-
gibt. Diese grofle Diskrepanz ldsst sich mit der Tatsache erkléren, dass der Verlauf der
Dichte im Sudden-Freeze-Modell fiir eine Expansion ohne Skimmer im Strahlengang
beschrieben wird. Tatséchlich ist die Transmission des zweiten Skimmers entscheidend
fiir die resultierende Teilchendichte am Ort der Ionisation, wie anhand der gemesse-
nen Druckverlaufe unter Strahlbetrieb ersichtlich ist (vgl. Kapitel . Diese lésst
sich beispielsweise vergleichen mit Simulationen von Luria et al. [67], welche mit einem
Helium-Molekularstrahl bei py = 30 bar in 200 mm Entfernung zur Diise (Durchmesser:
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4.4 Zentrale Gasstrahldichte

200 pum, Offnungswinkel: 40 °) eine Strahldichte von 2-10'6 cm ™ erwarten. Skaliert man
die Dichte entsprechend des Betriebsdrucks der Diise um einen Faktor 6, so ergibt sich
eine reduzierte Teilchendichte in der Gréfienordnung von ng = 3 - 10 em™3. Anhand
von Abbildung [2.10]b ist dabei ersichtlich, dass die Transmission fiir einen Skimmer mit
einem Durchmesser von 1 mm bei dieser Dichte weniger als 0,1 ist. Ferner erhoht eine
geringere Teilchendichte das Transmissionsvermogen nur geringfiigig in diesem Bereich
der Teilchendichte. Beriicksichtigt man hingegen den rapiden Abfall der Skimmertrans-
mission fiir Argon in Abbildung [2.10]a fiir zunehmende Teilchendichten, so scheint es
plausibel, dass der zweite Skimmer die Transmission um mehr als eine Grélenordnung
reduzieren kann. Diese hohe Reduktion der Neutralteilchendichte durch im Strahlen-
gang eingebaute Skimmer ist auch in anderen, direkten Messungen der Gasstrahldichte
beobachtet worden [92} 93], sodass die mit diesem experimentellen Aufbau gemessene
Strahldichte realistisch erscheint.

Die Charakterisierung der Uberschall-Gasexpansion mithilfe des Flugzeit-Massenspek-
trometers in diesem Kapitel erwies sich prinzipiell als erfolgreich. Die Elektronenstofio-
nisation neutraler Argon-Teilchen erméglichte zwar eine Auflosung der zeitlichen Struk-
tur einzelner Gaspulse, jedoch keine Information hinsichtlich ihrer rdumlichen Vertei-
lung senkrecht zur Expansionsachse. Das Scannen des Gasstrahls mithilfe eines dritten
Skimmers erlaubte schliellich unter Beachtung des effektiven Ionisationsvolumens des
Spektrometers einen Vergleich des gesamten Signals mit Argon-Hintergrundgas. Daraus
resultierte eine glaubwiirdige Breite des zylindersymmetrischen Strahlprofils einerseits
sowie eine zentrale Dichte des Gasstrahls andererseits, welche unter Beriicksichtigung
der Transmission der Skimmer ebenfalls plausibel erscheint. Eine Erhchung der Teil-
chendichte lieBe sich beispielsweise durch Skimmer mit einem gréferen Offnungsdurch-
messer realisieren, die installierten Skimmer bleiben jedoch im Rahmen dieser Arbeit
bestehen, da die im nachfolgenden Kapitel |5| verwendete Messmethodik eine Neutral-
teilchendichte in der Gréflenordnung der Strahldichte nahelegt.
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5 Funktionsweise des lonenbunchers

Als weitere elementare Komponente zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse fungiert ei-
ne Anordnung von Elektroden gemifl den theoretischen Uberlegungen aus Kapitel
sowie der physischen Umsetzung entsprechend Kapitel [3.4.3] Dieser Ionenbuncher wird
in diesem Kapitel anhand von Messungen an Argon-Hintergrundgas bei Raumtempe-
ratur charakterisiert. Da ab diesem Kapitel die Ionisation der Neutralteilchen mit dem
Titan:Saphir-Laser als Kurzpuls-Laserquelle in dem dafiir ausgezeichneten Laserlabor
erfolgt, werden zuerst die Eigenschaften des Laserstrahls in Kombination mit dem
Parabolspiegel quantifiziert. Anschliefend wird der Parameterraum der Laserposition
entlang der drei kartesischen Koordinaten in dem Ionenbuncher vermessen. Darauthin
werden erste Ergebnisse beziiglich der moglichen Pulsdauern, Ladungszustdnde sowie
Anzahl der Ionen pro Puls bei Raumtemperatur prasentiert.

[5.1 Messung des Laserstrahlprofils im Nahtfeld|. . . . . . .. .. ... ... .. 77
[5.1.1  Kalibrierung der Laserstrahlintensitat iiber den Polarisationsfilter] . . 79
[5.2  Einzelionensignal und erstes Flugzeitspektrum| . . . .. . ... ... ... 81
5.3 Raumlicher Parameterraum des Ionenbunchers| . . . . . .. .. ... ... 84
[5.3.1 Laser-Scan entlang der x-Achse| . . . . . . . .. ... ... ... ... 84
[5.3.2 Laser-Scan entlang der y-Achsel . . . . .. ... ... .. 0. 85
[>.3.3 Laser-Scan entlang der z-Achse|. . . . . . . . .. ..., 86
[5.4 Flugzeitminimum und kiirzester lonenpuls bei Raumtemperaturf . . . . . 87
[5.4.1  Energieverteilung der nachgewiesenen Ionenpulsel. . . . . . . . . . .. 91
[>.4.2  Limitierung der Zeitauflosung der Ionenpulsel . . . . . . . . .. . . .. 92
[5.5 Mogliche Ladungszustéande| . . . . . . . ... ... ... ... 93
[5.6 Anzahl der Ionen pro Puls|. . . . . .. ... ... .. o000 97

5.1 Messung des Laserstrahlprofils im Nahfeld

Das raumliche Strahlprofil, welches durch den Parabolspiegel um den Fokus herum er-
zeugt wird, lésst sich prinzipiell mithilfe einer CCD-Kamera vermessen. Dazu wird die
Kamera planparallel in die Fokusebene gestellt und der Photonenfluss auf jedem einzel-
nen Pixel der Kamera registriert. Dabei wird die Laserintensitédt durch insgesamt drei
Abschwicher im Laserstrahlengang vor dem Parabolspiegel mit einer Transmission von
jeweils 0,1 drastisch reduziert. Dies hat zur Folge, dass die Photonenflussrate auf jedem
einzelnen Pixel die maximale Zahlrate von 255 Counts pro Sekunde nicht iibersteigt
und die CCD-Kamera damit nicht sattigt. Auf diese Weise lésst sich das Strahlprofil in
der zz-Ebene messen, diese Messung ist in Abbildung dargestellt. Die Farbskala in-
diziert dabei die Zihlrate auf jedem Pixel in einem Raster von insgesamt 72x72 Pixeln.
Dabei ist deutlich ein anndhernd rotationssymmetrisches Strahlprofil um das Strahl-
zentrum erkennbar. Um die Breite des Profils zu quantifizieren, sind sowohl bei x = 38
als auch bei z = 38 Schnitte durch das Strahlprofil dargestellt, welche eine volle Halb-
wertsbreite von 17,2 bzw. 18,1 Pixeln aufweisen. Mithilfe einer Mikrometerskala lassen
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5 Funktionsweise des Ionenbunchers

sich die Dimensionen von Pixeln in wm umrechnen, der entsprechende Skalierungsfak-
tor ergibt sich zu 0,523 um pro Pixel. Daraus folgt ein gemessener Fokusdurchmesser
von 9,0 bzw. 9,5 um (FWHM), weshalb d; = 10 um als obere Abschétzung im weiteren
Verlauf plausibel erscheint.
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Abbildung 5.1: Rotationssymmetrisches Laserprofil in der Ebene des Laserfokus. Die
Schnitte entlang der horizontalen (griin) bzw. vertikalen (blau) Achse ermoglichen
das Auswerten des Strahldurchmessers von 9,0 bzw. 9,5 pm (FWHM).

Mithilfe der Kenntnis des rdumlichen Laserstrahlprofils lasst sich bei gegebener Laser-
leistung die Laserintensitdat bestimmen, dies wird in Kapitel behandelt. Zunéchst
wird die Rayleigh-Lange yr des Lasers durch Variation der Laserposition in Laser-
strahlrichtung bestimmt. Dazu wird das Strahlprofil mit der CCD-Kamera als Funkti-
on der y-Position gemessen und die Halbwertsbreite ausgewertet. Abbildung [5.2] zeigt
die Verbreiterung des Strahlprofils, aufgeschliisselt in horizontaler (blau) und vertikaler
(griin) Richtung. Dabei lisst sich rechts von dem Fokus ein nahezu identischer Verlauf
der Halbwertsbreiten verzeichnen, wohingegen die Aufweitung links vom Fokus ent-
lang der horizontalen Achse stéarker zunimmt als entlang der vertikalen Achse. Dies
ldsst sich auf die asymmetrischen Fokuseigenschaften des Parabolspiegels in horizonta-
ler bzw. vertikaler Richtung zuriickfiihren, ist fiir die Bestimmung der Rayleigh-Lénge
jedoch unerheblich. Gemé Abbildung[2.14]ist yr derjenige Abstand vom Fokus entlang
der Laserstrahlachse, bei dem die Strahlbreite um V2 anwichst. Mit der gemessenen
Halbwertsbreite des Strahldurchmessers von 10 um entspricht die Verbreiterung etwa
14 wm und ist als gestrichelte Linie in Abbildung[5.2| eingezeichnet. Somit lésst sich die
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5.1 Messung des Laserstrahlprofils im Nahfeld

Rayleigh-Lange zu etwa 300 wm abschétzen, was sich gut mit der theoretisch zu erwar-
tenden Rayleigh-Léange von 280 wm entsprechend Gleichung deckt. Aufgrund

der Tatsache, dass yg wesentlich grofer
ist als der Lochdurchmesser d in Elek-
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trode E,, dndert sich die rdumliche §_40 I ®  Profil horizontal X

- . S350 e Profil vertikal 470 =
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serstrahlachse im Bereich von +d/2 é 30| 160 g
um das Lochzentrum kaum und kann @ o5l {50
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Abbildung 5.2: Aufweitung des horizonta-
len (griin) bzw. vertikalen (blau) Strahlpro-
fils. Der zu erwartende Verlauf (rot) weist ei-
ne Rayleigh-Lénge von ygr &~ 300 wm auf.

™
Vel = ngyl Iz ~ 6,3 - 10° um?®, (5.1)

dieses ist allerdings aufgrund der starken nichtlinearen Abhéngigkeit der Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit von der Laserintensitéit erheblich kleiner (vgl. Abbildung in
Kapitel 2.2.3). Nachdem das rdumliche Profil des Laserstrahls im Nahfeld des Fokus
vollsténdig charakterisiert wurde, ldsst sich die Laserintensitéatsverteilung im Fokus
quantifizieren. Dazu wird im néchsten Kapitel die maximale Laserausgangsleistung
gemessen und mithilfe einer Kombination aus Polarisationsfilter und A/2-Plattchen
kalibriert.

5.1.1 Kalibrierung der Laserstrahlintensitat iiber den
Polarisationsfilter

Zur Erzeugung von Argon-Ionen durch Photoionisation werden gemifl Abbildung
Laserintensititen im Bereich zwischen 10** und 10 Wem™2 bendtigt. Aus diesem
Grund ist eine moglichst hohe Ausgangsleistung des unfokussierten Laserstrahls er-
strebenswert, um die letztlich gewiinschte Laserintensitét {iber einen Polarisationsfilter
in Kombination mit dem A/2-Plittchen einstellen zu konnen. Daher wird zunéchst die
maximale Ausgangsleistung Py, mit einem Laserleistungsmessgerit (Coherent Field-
Mate) vor dem letzten Spiegel zu 1,3 W gemessen. Dies entspricht bei einer Wiederhol-
rate von 1kHz einer Energie von Ejaax = 1,3mJ pro Puls. Aus der Forderung

00 +o00
! t? 272
Eonmax = lovax [ exp| —— | dt-27 [ rexp ( ——5 | dr (5.2)
70 Wo
0

—00

lésst sich mit der Pulsdauer At = /In(2)7 = 50 fs und der Strahltaille wy = dy/+/2In(2)

= 8,5 um die maximale Peakintensitét errechnen zu
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] B 1I1(2) 4EO,Max
0,Max [ T AtTw?

(5.3)

2,16 - 10" Wem ™.

Die Ausgangsleistung wird daraufhin unter Variation des Winkels 6 des Polarisati-
onsfilters gegeniiber der Polarisationsebene gemessen, welche durch das A/2-Pliattchen
definiert wird. Abbildung zeigt die gemessene Laserleistung (linke Skala) sowie die
umgerechnete Laserleistungsdichte (rechte Skala) als Funktion von 6.
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Abbildung 5.3: Gemessene Laserleistung P (linke Skala) unter Variation des Winkels
6 des Polarisationsfilters. Der Verlauf lisst sich mit einer sin?>-Funktion anpassen,
die Laserintensitét (rechte Skala) kann dabei mithilfe des gemessenen Durchmes-
sers im Fokus kalibriert werden.

Uber eine sin?-Funktion lassen sich die Messwerte anpassen, sodass die Laserinten-
sitdt in Abhéngigkeit vom Winkel des Polarisationsfilters kalibriert ist. Nachdem sich
der Laser somit in seiner Leistungsdichte einstellen ldsst, wird der Laserstrahl an der
geoffneten lonisationskammer durch das Lasereintritts- und das Laseraustrittsfenster
gefiithrt. Unter dieser Atmosphérenbedingung lésst sich ausnutzen, dass das elektrische
Feld bei hohen Leistungsdichten im Fokus lokal zusammenbricht und diesen Fokus da-
mit trotz des eigentlich infraroten Spektralbereiches sichtbar werden ldsst. Entfernt
man die obere Elektrode Eq, ldasst sich der Fokus vage oberhalb der Elektrode E, des
Bunchers mittig iiber dem Loch positionieren. Nach dieser groben Justage des Lasers
innerhalb des Bunchers wird dessen Strahlengang geblockt und die obere Elektrode
in ihrer Nullstellung hinsichtlich ihrer Hohe und Winkel wieder eingesetzt. Daraufhin
lasst sich der Abstand zwischen den Elektroden ebenfalls grob abschétzen, indem E;
mithilfe der Piezo-Schrittmotoren so weit nach unten verfahren wird, dass sich optisch
kein Spalt mehr zwischen ihr und E; ausmachen lésst. Dies ist bei einer Hohe von
hy = —3,7mm gegeniiber der Nullstellung der Fall, sodass sich damit der Ionenbun-
cher grob kalibrieren lédsst. Daraufhin wird die Ionisationskammer verschlossen, auf
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einen Restgasdruck von 3,0 - 1078 mbar abgepumpt und die obere Elektrode auf eine
Hohe von h; = —1,0mm eingestellt, sodass die Abstinde d; und di; nominell jeweils
etwa = 2,7mm betragen. Im anschlieBenden Kapitel wird daraufhin das laserinduzier-
te Tonensignal am Detektor behandelt, welche die prinzipielle Funktionsweise des so
installierten Ionenbunchers in Kombination mit dem Laser beweist.

5.2 Einzelionensignal und erstes Flugzeitspektrum

Nachdem UHV-Bedingungen innerhalb der Ionisationskammer hergestellt sind, lassen
sich Potentiale an die Elektroden sowie den Detektor anlegen. Um eine geeignete Be-
triebsspannung des ultraschnellen MCP-Detektors

zu gewéhrleisten, wird dessen Front-Seite auf ein ¢, = +2050 v E,

Potential von ¢p = —2050 V gegeniiber der Rear- "~ "/~ S £
Seite gelegt, welche mit einem kleinen Potential T 1 y E
von ¢gr = —50V gegeniiber demjenigen des Git- / N
ters die emittierten Elektronen auf den Collector =5
beschleunigt. Damit der Bereich zwischen Detek- by — —2050 V E, £
tor und Es zunéchst feldfrei bleibt, wird ebenfalls E
¢y = —2050V gewihlt. Aus Symmetriegriinden A Tz
wird das Potential an der oberen Elektrode Ey auf 4. - _z050v 4 FlS
$1 = 42050V eingestellt. In Abbildung[p.4]ist die E )
Konfiguration der Abstédnde und Potentiale sche- o — _‘?—,UV . R

matisch skizziert, lediglich der Laser wird auf eine

moderate Intensitét von etwa I, = 4-10'* W cm—2 Abbildung 5.4: Konfiguration der
gestellt, was anhand von Abbildung der Abstinde und Potentiale des Tonen-
maximalen Ionisationswahrscheinlichkeit fiir Ar+ bunchers - Parameterraum Argon.
entspricht. In die Ionisationskammer wird darauf-

hin Argon-Hintergrundgas bei einem Partialdruck von pa, = 7,0-10~7 mbar eingelassen,
was einer Neutralteilchendichte von ns, = 1,7 - 101° em =2 entspricht. Die daraufhin im
Laserfokus erzeugten, positiv geladenen lonen werden in dieser Konfiguration durch das
Loch in Es auf den Detektor beschleunigt, erreichen beim Auftreffen auf der aktiven
Flache des Detektors eine kinetische Energie von etwa Ey = 2keV und 16sen dort eine
Elektronenkaskade aus (vgl. Kapitel 3.3.3)). Ein resultierender Strompuls auf dem Col-
lector ldsst sich zunéchst mithilfe eines 50 Q-Widerstandes an einem Oszilloskop (Rigol
DS1204B Digital Oscilloscope, Bandbreite: 200 MHz, Abtastrate: 1 GSas™!) auslesen.
Wie in Abbildung [5.5)a exemplarisch dargestellt, weist ein einzelner ioneninduzierter
Spannungspuls dabei eine Hohe von etwa 80mV bei einer Pulsbreite von ca. 5ns auf,
und ist mafigeblich von der Auflésung des Oszilloskops (~ 5ns) definiert. Diese Pulse
werden darauthin vorverstiarkt und dann von dem CFD prozessiert, das resultierende
Signal ist mit einer Hohe von > 750mV zeitlich versetzt ebenfalls in Abbildung [5.5a
gezeigt. Dabei spiegeln die gemessenen Pulse weder die tatséchliche Pulsbreite bzw.
Flankensteilheit des Elektronensignals aus dem Detektor (vgl. Kapitel[3.4.4) noch einen
etwaigen Jitter zwischen Eingangs- und Ausgangspuls wieder, vielmehr steht hier die
Hohe, Form und zeitliche Position des prozessierten Signals relativ zum Eingangssignal
im Vordergrund. Das von der Photodiode durch einen Laserpuls generierte Ausgangssi-
gnal wird ebenfalls am Oszilloskop gemessen und bildet den Referenzzeitpunkt fiir die
Messung der Flugzeitverteilung. Dessen Signalhohe liegt hingegen bei etwa 1200 mV
und bendétigt daher keine weitere Vorverstarkung, sondern wird direkt von dem zwei-
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5 Funktionsweise des Ionenbunchers

ten CFD prozessiert. In Abbildung [B.5]b ist je ein einzelner dieser Eingangs- bzw.
Ausgangspulse exemplarisch dargestellt, auch hierbei werden Pulsbreite und Flankens-
teilheit der gemessenen Pulse durch die Auflésung des Oszilloskops deutlich verbreitert
(vgl. Kapitel . Der von diesem CFD ausgegebene NIM-Puls weist ebenfalls ei-
ne Signalhohe von 2 750 mV auf und wird als Starttrigger auf den Starteingang des
TDC gegeben. Jeder ioneninduzierte NIM-Puls hingegen wird auf dessen Stoppeingang
nach Starten einer einzelnen Messakquise in ein entsprechendes Zeitbin einsortiert und
erhoht in diesem Bin die Countzahl um 1. Nach einer einstellbaren Wiederholrate lasst
sich der TDC auslesen und die so aufsummierte Messung der Ionenflugzeiten als Hi-
stogramm darstellen.

a) |

Outpu'tlvlcp\l \'—CFDI-Signaw b) SE ' OutpultPhotodilode\ \I—CFDI-Signaw

Signalhéhe (mV)

-10 0 10 20 30 40 50 -10 0 10 20 30 40 50
Zeit (ns) Zeit (ns)

Abbildung 5.5: Direktes Ausgangssignal (schwarz, linke Skala) und prozessiertes Si-
gnal des entsprechenden CFDs (rot, rechte Skala) von MCP-Detektor (a) und
Photodiode (b), exemplarisch fiir jeweils einen Eingangspuls. Die Betriebsspan-
nung des Detektors betrdgt Uycp = —2,0kV, das Signal wird mit einer Band-
breite von 200 MHz und einer Abtastrate von 1 GSas™! aufgenommen.

Ein solches Histogramm wird im Folgenden als Spektrum bezeichnet. Generell stellt die
Abszisse in einem solchen Spektrum die Flugzeit dar, diskretisiert nach der Binbreite
von 27,4 ps, auf der Ordinate wird die mittlere Z&hlrate pro Laserschuss (Counts) in
jedem einzelnen Bin aufgetragen, sodass einzelne Spektren unabhéngig von der Anzahl
an Laserschiissen dennoch untereinander vergleichbar sind. Dies hat ferner die mess-
technischen Vorteile, einerseits statistische Schwankungen hinsichtlich der Zahlrate pro
Bin zu reduzieren, wenn iiber mehrere Spektren gemittelt wird, andererseits lassen sich
prinzipielle Aussagen iiber die Statistik der detektierten lonen pro Laserschuss treffen.
Zu beriicksichtigen ist bei dieser Messmethode mit einem TDC allerdings die Tatsache,
dass keine zwei gleichzeitig auftreffenden Ionen innerhalb der Totzeit separat vonein-
ander registriert werden kénnen, weshalb auch in diesem Fall das Bin bei der entspre-
chenden Flugzeit nur um 1 Count erhéht wird (vgl. Kapitel . Da sich auf diese
Weise keine Ionenpulse mit einer mittleren Ionenzahl pro Laserschuss gréfler 1 einer
bestimmten Masse auflosen lassen, wird im Rahmen dieser Arbeit von Flugzeitvertei-
lungen der Ionen gesprochen. Im Falle von mehr als einem Ion pro Laserschuss ist das
Signal stattdessen geséttigt und kann die gemessene Flugzeitverteilung verfialschen, da
die Hohe ihres Maximums unter- und ihre Breite dementsprechend iiberschétzt wird.
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Abbildung 5.6: Erstes mit dem Ionenbuncher gemessenes lonensignal als Funktion der
Ionenflugzeit ¢ unter Einlass von Argon-Hintergrundgas bei pa, = 7,0- 10~ mbar
(a) sowie bei pa, = 0 (b). Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht der
Abbildung [5.4] daraus folgt eine Ionenenergie von Ej o, ~ 2keV. Beide Spektren
sind jeweils iiber 5 - 10* Laserschiisse gemittelt.

Ein erstes auf diese Weise gemessenes, iiber 5 - 10* Laserschiisse kumuliertes Spek-
trum ist in Abbildung [5.6a dargestellt und weist zwei deutlich voneinander getrennte
Peaks um Flugzeiten um 43 ns sowie 66 ns auf, welche durch ein Restgasquadrupol-
Massenspektrometer (Pfeiffer QMG 220 PrismaPlus) HoO' mit einer Masse von 18 amu
bzw. Art bei 40 amu zugeordnet werden konnen. Dazu wird die Laserpeakintensitit
auf Iy = 2,5 - 10 Wem™2 erhoht, sodass die Konfiguration des Ionenbunchers Ab-
bildung entspricht. Dabei lielen sich im Mittel etwa 0,08 HyO"-Tonen sowie 0,15
Ar*-Tonen pro Laserschuss detektieren, deren Flugzeitverteilung weist dabei eine Breite
von 370 ps auf. Im Vergleich dazu ist ein Spektrum ohne Argon-Hintergrundgas, aber
unter sonst identischen Bedingungen, in Abbildung [5.6]b gezeigt. Ein solches Restgass-
pektrum zeigt dabei nur noch einen einzelnen HoO*-Peak mit einer mittleren Ausbeute
von etwa 0,08 Ionen pro Laserschuss. Die deutliche Diskrepanz zwischen dem Verhéltnis
der Partialdriicke (~ 24) und dem Verhéiltnis der nachgewiesenen Ionen fiir HoO1 und
Art (~ 0,5) lasst sich zuriickfithren auf das niedrigere Ionisationspotential der Was-
sermolekiile von [Py,0 = 12,6eV [96] gegeniiber demjenigen von Argon. Obwohl die
Ionisation einzelner Wassermolekiile um einen Faktor 12 effizienter abzulaufen scheint
als fiir Argon, ist es moglich, mit dem Laser einerseits Art-Ionen zu erzeugen und
diese andererseits mithilfe des Ionenbunchers in ihrer Flugzeit separiert vom HyOT-
Peak innerhalb eines Zeitfensters im Sub-Nanosekundenbereich auf den Detektor zu
beschleunigen. Auch wenn die H,OT-Tonen aufgrund der hohen Flugzeitdifferenz zu den
Ar*-Tonen nicht hinderlich sind fiir die geplante Anwendung in einem Anrege-Abfrage-
Schema, ist zu erwihnen, dass der HyOt-Peak nach hinreichend langer Pumpzeit in
seiner Intensitdt abnimmt.

Nachdem der fundamentale Nachweis der Argon-lonen erbracht werden konnte, wird im
nachfolgenden Kapitel anhand solcher Flugzeitspektren der mégliche Parameterraum
unter Variation der Laserposition entlang der drei kartesischen Koordinaten vermessen.

83



5 Funktionsweise des Ionenbunchers

5.3 Raumlicher Parameterraum des lonenbunchers

In diesem Kapitel wird das Signal als Funktion der Laserposition im Raum zwischen
den beiden Elektroden E; und E; beobachtet, indem die Signalh6he sukzessive entlang
der z-, y- und 2-Achse der Laserposition optimiert wird. Dazu wird unter Variati-
on der entsprechenden Laserposition jeweils ein Spektrum iiber 2 - 10* Laserschiisse
gemittelt und anschlieBend iiber den Peak der Art*-Ionen integriert. Da sowohl die
Ordinate als auch die Abszisse diskret sind, entspricht eine solche Peak-Integration
einer Summation aller detektierten Ar*-Ionen. Dabei bleiben die aus dem vorherigen
Kapitel gewihlten Einstellungen der Absténde und Potentiale des Ionenbunchers
sowie der Neutralteilchendichte von na, = 1,7 - 10'° cm ™3 und der Laserpeakintensitit
von Iy = 2,510 Wem™2 erhalten. Bei dieser Intensitit kann ein maximales Signal
von Art-Tonen detektiert werden, was fiir die Charakterisierung des Parameterraumes
zunéchst von Vorteil ist, die grofie Diskrepanz zwischen der nominell eingestellten Inten-
sitdt maximaler Ionisationswahrscheinlichkeit und der tatsédchlich gewahlten Intensitét

wird im Kapitel [5.5] diskutiert.

5.3.1 Laser-Scan entlang der x-Achse

Der Laser-Scan entlang der z-Achse, welche der Gasstrahlachse entspricht, erfolgt par-
allel zur Oberfliche der Elektroden, aber senkrecht zur Laserstrahlachse. Da der Laser-
fokus in dieser Ausdehnung wesentlich
kleiner als der Lochdurchmesser d in Eo
ist, lédsst sich so das Transmissionsver-
halten des Loches abbilden. In Abbil-
dung ist das integrierte Signal als
Funktion der absoluten Laserposition
des Manipulators entlang der z-Achse
gezeigt. Hierbei ist ein Signalverlauf er-
kennbar, welcher ein kleines Plateau mit
zwei symmetrischen Flanken zeigt. Dies
ist zwar aufgrund der Symmetrie der
Messung zu erwarten, der exakte Ver-
lauf ist jedoch nicht leicht vorherzusa-
gen, da sich das Signal als Faltung der
Transmissionsfunktion der Form
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mit derjenigen lonisierungswahrschein- absoluten Laserposition z des Manipulators,

lichkeit ergibt, welche aus dem zylin- gemittelt iiber 2 - 10* Laserschiisse. Die

derférmigen Laserstrahlprofil resultiert. Konfiguration des Ionenbunchers entspricht

Zwar lédsst sich dem Signalverlauf eine Abbildung ,

Breite von ca. 80 um zwischen dem lin-

ken und rechten Signalminimum zuordnen, welche sich in etwa mit Lochdurchmesser d

deckt, dessen Flanken scheinen jedoch schneller abzufallen als fiir das Laserstrahlprofil

zu erwarten ist. Dies ist vermutlich auf die stark nichtlineare Abhéangigkeit der Ionisie-

rungswahrscheinlichkeit von der Laserintensitét zuriickzufiihren (vgl. Abbildung[2.13a
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5.3 Raumlicher Parameterraum des Ionenbunchers

in Kapitel . Dennoch ist das Zentrum des Signalverlaufes bei der Manipulatorpo-
sition xg = 7,97 mm auszumachen, daher wird der Laser fiir die Messungen entlang der
beiden anderen Koordinaten an dieser Position belassen, da entlang der z-Achse auch
die am stédrksten begrenzte geometrische Einschriankung vorliegt. Ein weiterer wich-
tiger Aspekt, welcher dieser Messung zu entnehmen ist, besteht in der Ausblendung
des Tonensignals, wenn sich der Laserfokus nicht oberhalb des Loches in Es befindet.
Dies bedeutet, dass die detektierten Ionen weder direkt durch Streulicht noch indirekt
mittels dadurch induzierter Sekundérelektronen innerhalb des Ionenbunchers, sondern
zweifelsfrei durch Photoionisation erzeugt werden.

5.3.2 Laser-Scan entlang der y-Achse

Um die in Kapitel getroffene Aussage zu iiberpriifen, dass die Intensitétsverteilung
des Lasers annihernd konstant entlang der Laserstrahlachse verlduft, wird das Art-

Ionensignal unter Variation der Laser-
position in Laserstrahlrichtung unter-
sucht. Dabei wird die absolute Laserpo-
sition des Manipulators entlang der y-
Achse mit einer Schrittweite von 100 pm
variiert. Der resultierende Signalverlauf
ist in Abbildung5.8]illustriert und weist,
analog zu der Messung entlang der x-
Achse, einen anndhernd symmetrischen
Verlauf mit einer ansteigenden und ei-
ner abfallenden Flanke auf. Hierbei kann
auf die Faltung des Laserstrahlprofils
mit der Transmissionsfunktion verzich-
tet werden, da aufgrund von d/2 < yr
nur das Strahlprofil entlang der Laser-
strahlachse abgebildet wird. Aus die-
sem Grund werden einerseits keine Io-
nen mehr detektiert, sobald sich der La- Abbildung 5.8: Integriertes  Art-
ser weit genug weg von dem Loch befin- Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
det, was fiir y < 8,1mm bzw. fiir y > absoluten Laserposition y des Manipulators,
9,0mm der Fall ist. Andererseits ist ein gemittelt iiber 2 - 10* Laserschiisse. Die
Plateau mit einer Breite von ~ 600 pm Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
(FWHM) um den Schwerpunkt der Kur-  Abbildung [5.4]

ve bei yo = 8,55mm in der Signalhche

zu verzeichnen. Dies entspricht etwa der Rayleigh-Lénge 4+ yr um o und belegt daher
die Aussage, dass das Profil um + d/2 entlang der Strahlrichtung als zylinderformig an-
genommen werden kann. Analog zur Messung entlang der z-Achse faillt das lonensignal
am Rand des Plateaus rapider ab, als entsprechend der Rayleigh-Linge zu erwarten ist.
Dies ist ein weiteres Indiz fiir den stark nichtlinearen Zusammenhang zwischen Laser-
intensitdt und der damit verbundenen lonisierungswahrscheinlichkeit (vgl. Abbildung
a in Kapitel . Es bleibt jedoch festzuhalten, dass die Position des Laserfokus
entlang dieser Achse oberhalb des Loches in Ey offenbar nicht kritisch ist, sodass der
Laser auf die Manipulatorposition yo = 8,55 mm eingestellt wird.
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5 Funktionsweise des Ionenbunchers

5.3.3 Laser-Scan entlang der z-Achse

Da die Transmissionseigenschaften des Ionenbunchers im Prinzip nicht von der Hohe
des Laserfokus oberhalb der E5 abhéingen, sollte sich die Signalhéhe entlang der z-Achse
nicht wesentlich verdndern. Zu beriicksichtigen ist allerdings, dass der Laserstrahl durch
die beiden Elektroden E; und E; geometrisch eingeschrénkt wird. Dabei legt die Strahl-
ausdehnung am Eingang des lonenbunchers zum einen den minimal méglichen Abstand
der Elektroden zueinander fest, unter welchem der Laserstrahl uneingeschrankt Ionen
im Buncher generieren kann. Zum anderen ldsst sich anhand der halben Strahlaus-
dehnung die geometrische Einschrankung zu jeder einzelnen Elektrode beurteilen. Da-
zu wird die Strahlausdehnung des Laserstrahls im Fernfeld iiber die Brennweite von
etwa 100 mm anhand geometrischer Strahlenoptik beschrieben sowie die Breite des
Laserstrahls am Ausgang des Lasers geméafl dem 2,55-fachen der Halbwertsbreite des
Strahlprofils zu etwa 25 mm abgeschéitzt (vgl. Kapitel . Daraus ergibt sich eine
Strahlausdehnung am Eingang des Ionenbunchers im Abstand von 6 mm vom Fokus
entsprechend dem halben Durchmesser beider Elektrodenhalter zu

6 mm

25 mm - ~ 1,5 mm. (5.4)

mm
Das Signal als Funktion der absoluten Laserposition des Manipulators entlang der z-
Achse ist in Abbildung dargestellt, die Achse ist dabei von Es in Richtung von

E, orientiert. Die Abbildung weist fiir
z > 2,4mm erwartungsgeméf einen na-
hezu konstanten Signalverlauf auf, fiir
kleinere z-Positionen ist hingegen eine
drastische Abnahme der detektierten lo-
nen zu erkennen, welche vermutlich auf
eine geometrischen Ausblendung des La-
serstrahlrofils zuriickzufiihren ist. An-
hand des Verlaufs ist hauptséachlich zu
erkennen, dass entlang der Extraktions-
achse im Mittel 0,9 Ar*-Ionen per La-
serschuss erzeugt und detektiert werden
konnen. Ferner belegt das annidhernd
konstante Ionensignal entlang der z-
Achse, dass sich das zylinderférmige lo-
nisationsvolumen entlang der Extrak-
tionsachse nicht &dndert. Die Tatsache,
dass sich der Laser allerdings auf ei- Abbildung 5.9: Integriertes ~ Art-
nem Bereich von etwa 1,5mm ohne Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
Signalverlust verfahren ldsst, legt un- absoluten Laserposition z des Manipulators,
ter Beriicksichtigung der Abschiitzung gemittelt iiber 2 - 10* Laserschiisse. Die
aus Gleichung nahe, dass die Be- Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
dingung gleicher Abstidnde d; und dy; Abbildung .

naherungsweise erfiillt ist. Um diese

Absténde jedoch quantitativ zu bestimmen, werden im nachfolgenden Kapitel die flug-
zeitfokussierenden Eigenschaften des Bunchers entlang der z-Achse detailliert beleuch-
tet, da diese ein essenzielles Charakteristikum des Ionenbunchers darstellen.
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5.4 Flugzeitminimum und kiirzester Ionenpuls bei Raumtemperatur

5.4 Flugzeitminimum und kiirzester lonenpuls bei
Raumtemperatur

Die absolute Flugzeit der Ionen setzt sich geméf der Uberlegungen aus Kapitel in
der Elektrodenanordnung des Ionenbunchers aus der Ionenflugzeit in Bereich I sowie
Bereich II zusammen. Die einzelnen Flugzeiten entsprechen dabei denjenigen aus den

Gleichungen und mit den jeweiligen Beschleunigungen

A
N de
geméf Gleichung und dem Grenzfall a;; — 0. Des Weiteren wird eine Koordina-
tentransformation dy — 2219 — 2z = 2’ — zp vorgenommen, sodass der Startort z der
Ionen oberhalb der Position der Elektrode Es bei zg bemessen wird. Daraus ergibt sich
die Gesamtflugzeit als Funktion der Laserposition entlang der Extraktionsachse z unter
Vernachldssigung der Startgeschwindigkeit zu

t(z) = m- (\/ﬂ+ j%) : (5.6)

Innerhalb dieser Konfiguration ist die Position des Flugzeitfokus zy definiert durch den

Abstand

(5.5)

ar

absolute Ar*-lonenflugzeit t (ns)

:% (5.7) 655 657 659 66.1 66.3

oberhalb von E,. Dieses Flugzeitmini- 1.0} a .
mum lasst sich anhand der gemessenen
Ar*-Pulse als Funktion der Laserpositi-
on entlang der z-Achse aus Kapitel [5.3.3]
bestimmen. Dazu wird der Schwerpunkt
der jeweils gemessenen Flugzeitvertei-
lungen als wahrscheinlichste Flugzeit ¢,
interpretiert, wie exemplarisch anhand 04r /
von Abbildung fur das Flugzeit- ./'
spektrum bei z = 1,95mm oberhalb 0.2+ J \ .
von E, ersichtlich ist. Die obere Ab- ra \
szisse zeigt dabei die gemessene Flug- 0.0 hansees, | -
zeit der Art-Tonen an dieser Laserposi- 04 02 00 0.2 0.4
tion, die untere Abszisse wird um den relative Ar'-lonenflugzeit ¢ - {, (ns)

daraus bestimmten Schwerpunkt ty ver- Apbildung 5.10: Gemessene Flugzeitver-
schoben, sodass dieser Flugzeitvertei- teilung von Art-Ionen bei Epa, ~ 2,.8keV

lung eine Halbwertsbreite von 192 ps um 5y der Laserposition z = 1,95 mm, akquiriert
to = 65,9ns zugeordnet werden kann. jiher 2. 10* Laserschiisse.

Der auf diese Weise bestimmte Schwer-

punkt der Ionenflugzeiten ist daraufhin unter Variation der z-Position des Laserfokus
in Abbildung [5.1T]a gezeigt. Dabei fillt sofort die minimale Flugzeit bei der Laserpo-
sition z = 1,45 mm auf, welches sich anhand dieser Messung als zy identifizieren lésst.
Damit ist die prinzipielle flugzeitfokussierende Eigenschaft der Elektrodenanordnung
des Bunchers erwiesen.

20

0.8

normierte Zahlrate (a. u.)
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5 Funktionsweise des Ionenbunchers
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Abbildung 5.11: a) Schwerpunkte der gemessenen Flugzeitverteilungen ¢, unter Va-
riation der Laserposition z, akquiriert iiber jeweils 2 - 10* Laserschiisse. Aus der
Anpassung entsprechend Gleichung (rot) lassen sich die Parameter dj und dj;
extrahieren, die Ionenenergie der Ar*-Tonen im Flugzeitminimum z, = 1,45 mm
betriagt Epar = 2keV. b) Resultierende optimierte Konfiguration der Absténde
und eingestellten Potentiale des Ionenbunchers.

Durch eine Anpassung der Messpunkte geméfl Gleichung lassen sich ferner die
Absténde d; und dy; extrahieren, sofern die Masse m und der Ladungszustand ¢ der un-
tersuchten Ionenspezies sowie die verwendete Extraktionsspannung A¢; bekannt sind.
Eine entsprechende Anpassungskurve ist ebenfalls in Abbildung [5.11]a dargestellt, wel-
che den Verlauf der Tonenflugzeit fiir m = 40amu, ¢ = 1 und A¢; = 4100V hervor-
ragend wiedergibt. Anhand der angepassten Kurve lassen sich dennoch die Abstédnde
bestimmen zu

d=(2,8+£012)mm  sowie  dy = (2,9+0,04) mm (5.8)

womit die Bedingung gleicher Absténde ausreichend erfiillt ist. Damit sind die Absténde
und elektrostatischen Potentiale des Ionenbunchers entsprechend Abbildung[5.11]b kon-
figuriert. Da der Flugzeitfokus geometrisch geméfi Gleichung bei zg = 1,45 mm
oberhalb von Es liegt, lasst sich dessen z-Position entlang der Manipulatorachse zu
zg = 1,45 mm bestimmen und stellt die Kalibrierung der Laserposition innerhalb des
Ionenbunchers dar. Analog dazu ist in den Messungen der absoluten Flugzeitverteilun-
gen von Art-Tonen entlang der Ordinate ein Offset von tog = (11,7 = 1,7) ns von den
gemessenen Flugzeiten subtrahiert worden. Dieser Offset resultiert aus unterschiedli-
chen Kabellingen und Dauern fiir die Prozessierung der Signale durch die CFDs an
der Photodiode und dem MCP-Detektor. Anhand von tog lédsst sich der Zeitpunkt der
Ionisation extrapolieren, welcher somit den Referenzzeitpunkt fiir die Verteilung der
Flugzeiten in den présentierten Messungen bildet.
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5.4 Flugzeitminimum und kiirzester Ionenpuls bei Raumtemperatur

Zudem kann den Flugzeitverteilungen eine Halbwertsbreite zugeordnet werden, wie
exemplarisch anhand der Verteilung in Abbildung ersichtlich ist. Die auf diese
Weise bestimmte Breite der jeweiligen Verteilung als Funktion der Laserposition z ist in
Abbildung dargestellt und weist dabei iiber einen relativ grofien Bereich zwischen
z=0,9mm und z = 2,5mm eine annidhernd konstante Pulsbreite von < 200 ps auf.

- _
— At(2) = J(a;(zz)-AzO) + (Aty)? i

350 |-

mit Azyg = (12 +0,5) um

300 | und Aty = (190 +4) ps -

250

200 |-

150

RN ERS
RENNE
0.5 | 1.0 | 15 2.0 ' 2.5

Laserposition z oberhalb von E, (mm)

Halbwertsbreite Flugzeitverteilung At (ps)

Abbildung 5.12: Halbwertsbreiten der gemessenen Flugzeitverteilungen At unter Va-
riation der Laserposition z, akquiriert iiber jeweils 2 - 10* Laserschiisse. Die Kon-
figuration des Ionenbunchers entspricht Abbildung [5.11]b, aus der Anpassung
entsprechend Gleichung (rot) lassen sich die Parameter Azy und Aty extra-
hieren.

In Abbildung sind beispielhaft die Flugzeitverteilungen an zwei verschiedenen
Laserpositionen in diesem Bereich gezeigt. An dem nominellen Flugzeitminimum zg
(a) ldsst sich der Flugzeitverteilung eine volle Halbwertsbreite des Ionenpulses von
170 ps nachweisen, sie bildet jedoch eine asymmetrische Pulsform aus. Die Flugzeit-
verteilung an der Laserposition z = 1,85mm (b) weist hingegen einen nahezu sym-
metrisch geformten Ionenpuls auf, dessen volle Halbwertsbreite zu 180 ps bestimmt
werden kann. Die Auswertung der Flugzeitverteilungen zeigt dabei, dass die Pulsbreite
zwischen z = 0,9 mm und z = 2,5mm annéhernd konstant < 200 ps betragt, lediglich
fiir 2 < 0,9mm ist eine Verbreiterung der Flugzeitverteilung zu verzeichnen. Das Auf-
treten zweier unterschiedlicher Bereiche fiir die Pulsbreiten legt daher zwei Beitrage
zur Breite der gemessenen Flugzeitverteilungen nahe, die unterschiedlich stark ins Ge-
wicht fallen. Fiir kleine z-Positionen dominiert die laserinduzierte Startortverteilung
in der GroBenordnung des Laserfokus Az um die jeweilige z-Position die resultierende
Pulsbreite und ruft daher geméf dem Verlauf der Kurve von Gleichung dort eine
breite Flugzeitverteilung hervor. Im Bereich von z > 0,9 mm hingegen dominiert der
Effekt der in dieser Gleichung vernachlissigten Geschwindigkeitsverteilung der Ionen,
welche aus ihrer thermisch bedingten Bewegung bei der Temperatur Tj resultiert und
aufgrund der Unabhéngigkeit vom Startort der Ionen einen konstanten Beitrag zur
Breite der Flugzeitverteilung verursacht. Es bedarf daher prinzipiell einer Verteilungs-
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Abbildung 5.13: Flugzeitverteilung von Art-Tonen im Flugzeitminimum z, =
1,45 mm (Ep A, = 2keV, a) bzw. bei Laserposition z = 1,85 mm (Ep o, = 2,6 keV,
b), jeweils akquiriert iiber 2 - 10* Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbun-
chers entspricht Abbildung [5.IT]b.

funktion fiir die Flugzeiten ¢(z,v,), welche die beiden Beitrage von Startortverteilung
und Startgeschwindigkeitsverteilung beriicksichtigt und anhand derer die Halbwerts-
breite der Flugzeitverteilung bestimmt werden kann. Hier werden die beiden Beitriage
der Einfachheit halber getrennt voneinander betrachtet, da sowohl die Startortvertei-
lung aufgrund des Laserprofils als auch die Startgeschwindigkeitsverteilung aufgrund
der Boltzmann-Verteilung entlang der Extraktionsachse bei der Temperatur 7j jeweils
gauBiformig sind. Die Breite der Flugzeitverteilungen ergibt sich dann néherungsweise
aus der Faltung der Breiten beider Gaufiverteilungen. Dementsprechend setzt sich die
Pulsbreite aus einer von der Laserposition z abhédngigen Breite At,(z) sowie einer
konstanten Breite Aty geméaf

Atz) = (AL () + (At 59)

- \/(8758(;) -Az0)2 + (Atg)?

zusammen, ihr Verlauf ist ebenfalls in Abbildung dargestellt. Hierbei bezeichnet
0t(z)/0z die Ableitung von Gleichung [5.6{nach z mit der Konfiguration der Abstédnde
und Potentiale entsprechend Abbildung [5.11]b, Az, sowie Aty werden als Fitparame-
ter aufgefasst. Dabei stimmt die so angepasste Breite von Azy = (12 £ 0,5) pm unter
Beriicksichtigung einer moglichen Vergroflerung des Laserfokus durch das Laserein-
trittsfenster gut mit dem gemessenen Durchmesser dy = 10 pm {iberein. Analog zu der
Startortverteilung lasst sich der Beitrag aus der Geschwindigkeitsverteilung

m mu?
— — z Nl
f(v:) 2nknTy eXp( 2kBTo) (5.10)
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5.4 Flugzeitminimum und kiirzester Ionenpuls bei Raumtemperatur

entsprechend einer eindimensionalen Boltzmann-Verteilung bei der Temperatur Ty =
300 K berechnen. Mit d; = 2,8 mm zu den bereits bekannten Parametern m, ¢ und A¢y
folgt dann fiir den konstanten Anteil

Ot(v,) _ ot(v,) 1
D0, - Av, mit 90, (5.11)

At,. =

—0/am(@) - 2= = 2/2m(D) -/ el _md

ar m qeA¢r

= 170 ps.

Diese von der Laserposition unabhingige Breite deckt sich in guter Ubereinstimmung
mit dem aus Abbildung extrahierten konstanten Anteil Aty = (190 + 4) ps und
resultiert daher vermutlich aus der thermisch bedingten Bewegung der erzeugten Io-
nen. Gleichzeitig limitiert dieser Beitrag die minimal mogliche Pulsbreite bei zp im
Ionenbuncher, da diese dort nach Voraussetzung fiir die Flugzeitfokussierung nur noch
durch die Temperatur der neutralen Gasatome vorgegeben und im Rahmen der Mess-
genauigkeit auch erreicht wird.

An dieser Stelle wird zudem die Energieverteilung der nachgewiesenen lIonenpulse be-
leuchtet, welche sich aus der geometrischen Konfiguration des Ionenbunchers ergibt.
Daran anschliefend wird die Limitierung der Zeitauflosung und die damit verbundene
Notwendigkeit diskutiert, den experimentellen Aufbau zu erweitern.

5.4.1 Energieverteilung der nachgewiesenen lonenpulse

Der nach Abbildung [5.11]b konfigurierte Ionenbuncher erlaubt es, den Flugzeitfokus z
mittig zwischen den Elektroden E; und E; zu verorten. Somit kann die kinetische Ener-
gie der Ionen beim Auftreffen entsprechend der Geometrie und gewéhlten Potentiale
auf Ey o, = 2,0keV spezifiziert und unter Variation der Laserposition z leicht variiert
werden. Unabhéngig davon ldsst sich die Breite der Energieverteilung AFE iiber die
Ausdehnung des Laserfokus innerhalb des Ionenbunchers geméfl

AE  dy

=1L ~36-107° 5.12
Aoy d , (5.12)

abschétzen, was eine vorteilhafte Eigenschaft der Ionenquelle aufgrund des schmalen
Laserfokus darstellt. Daraus resultiert fiir alle mit dieser Konfiguration in Kapitel
gemessenen Flugzeitverteilungen eine errechnete Halbwertsbreite der Energiever-
teilung von ~ 15eV. Mit dem lonenbuncher lassen sich demnach Flugzeitverteilungen
mit anndhernd monoenergetischen Art-Ionen um eine Ionenenergie von Eoar = 2keV
nachweisen. Der Schwerpunkt der kinetischen Energie ldsst sich innerhalb einer festen
Konfiguration einfach einstellen, indem das Potential ¢; an der Elektrode E; variiert
wird. Auf diese Weise bleiben die flugzeitfokussierenden Eigenschaften des Ionenbun-
chers erhalten, die Energie der Ionen wird nur durch die Durchschlagsfestigkeit der
Hochspannung im Ultrahochvakuum von typischerweise 10 kV mm™! limitiert.
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5.4.2 Limitierung der Zeitauflosung der lonenpulse

Die in Kapitel untersuchten Flugzeitverteilungen weisen eine konstante, thermisch
bedingte Breite von ca. 170 ps auf. Diese Grenze stellt die minimal zu erzeugende Puls-
breite dar, welche in der Konfigura-
tion des lonenbunchers gem#f Abbil-
dung [5.11]b zu erreichen ist und zeigt
die Notwendigkeit eines Neutralteilchen-
Reservoirs mit deutlich niedriger Tem-
peratur auf. Ein solches Reservoir
wird unter Verwendung des Uberschall-
Gasstrahls in Kapitel realisiert, so-
dass die Pulsbreite weiter reduziert wer-
den kann. Ein weiterer Aspekt, welcher
dafiir hinderlich sein kann, stellt die Par-
allelisierung der Elektroden zueinander
dar. Um dessen Effekt auf die Brei-
te der Flugzeitverteilung abschitzen zu
konnen, werden die Schwerpunkte der
in Kapitel gemessenen Verteilun-

gen entlang der z-Achse iiber die La-  Apbildung 5.14: Schwerpunkte #, der ge-
serposition z aufgetragen, analog zur 1, ogqenen Flugzeitverteilungen unter Variati-
Messung entlang der z-Achse (vgl. Ab- ) qor Laserposition z, akquiriert iiber 2-10*
bildung [p.11]a in Kapitel [f4). Dieser [ aqerschiisse. Eine lineare Anpassung (griin)

in Abbildung dargestellte Verlauf zeigt eine Dispersion der Flugzeit auf.
wird dabei linear angepasst und weist ei-

ne geringe Flugzeitdispersion parallel zu

der Orientierung der Elektroden im Ionenbuncher auf. Eine Skalierung der Steigung mit
dem Durchmesser des Laserfokus dy ermdglicht damit eine Abschidtzung der dadurch
zu erreichenden Pulsbreite zu (—2,6 £ 0,3)nsmm~"' - 10 um = (26 + 3) ps auf. Dieser
Effekt ist dabei allein durch Verkippung der obersten Elektrode E; nicht zu korrigieren,
sondern resultiert aus der festen Orientierung der beiden anderen Elektroden zueinan-
der aufgrund der Macor-Keramik. Zwar lasst sich dieser Effekt wegen d < yg entlang
der Laserstrahlachse nicht beobachten, eine Skalierung entlang dieser Achse wiirde je-
doch eine deutlich hhere Breite von (—2,6 + 0,3)nsmm™"' - 80 um = (208 + 24) ps
nach sich ziehen. Dies zeigt die Notwendigkeit auf, im experimentellen Aufbau eine
Entkopplung der Elektroden E; und Ej voneinander vorzunehmen, weshalb der Tonen-
buncher in Kapitel [ um 3 weitere Piezo-Schrittmotoren fiir Ey erweitert wird (vgl.
Abbildung in Kapitel [3.4.3). Zunéchst werden in den anschlieBenden beiden Ka-
piteln jedoch zwei wichtige Aspekte hinsichtlich der zukiinftigen Anwendung in einem
Anrege-Abfrage-Experiment beleuchtet: In Kapitel |5.5| werden Argon-Ionen in héheren
Ladungszustdanden durch Erhchung der Laserintensitét erzeugt und nachgewiesen, oh-
ne die Zeitauflosung mafigeblich zu beeintréchtigen. Kapitel [5.6/behandelt hingegen die
Moglichkeit, die Anzahl der Ionen pro Puls unter Variation der Neutralteilchendichte
zu variieren.

65.8 - .
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65.4 |
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5.5 Mogliche Ladungszustéinde

5.5 Mogliche Ladungszustdnde

Die Flugzeitverteilung der Art-Ionen wurde gemessen bei einer nominellen Laserpea-
kintensitéit von Iy = 2,5- 10> W em ™2, bei der experimentell ein maximales Ionensignal
an Ar*-Ionen vorliegt. Anhand von Gleichung ist zu erkennen, dass die Inten-
sitdt um eine Groflenordnung erhéht werden kann, was anhand von Abbildung [2.13]
Ladungszusténde ¢ = 1 — 6 ermdglichen soll. Daher wird eine vergleichsweise hohe
Peakintensitit von Iy = 1,5 - 10 Wem™2 gewihlt, um iiberhaupt die Moglichkeit
zu haben, Argon-lIonen in hoheren Ladungszustdnden generieren zu koénnen. Die re-
sultierende Flugzeitverteilung ist exemplarisch in einem Spektrum in Abbildung |5.15
dargestellt, akquiriert iiber 2 - 10* Laserschiisse. Ein entsprechendes Restgasspektrum
ist in Abbildung im Anhang gezeigt. Da der Schwerpunkt einzelner Flugzeitpeaks
von dem Masse-zu-Ladungsverhéltnis der beteiligten Ionen abhéngt, wird die Abszisse
von einer Flugzeitachse in eine m/g-Achse umgerechnet, analog zu der Messung aus
Abbildung mit dem Flugzeit-Massenspektrometer. Auf diese Weise lassen sich die
auftretenden Peaks den jeweiligen Ladungszustinden Ar?" eindeutig zuordnen.
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Abbildung 5.15: Flugzeitspektrum bei einer nominellen Laserpeakintensitdt von
Iy = 1,5 - 101 Wem™2 gemittelt iiber 2 - 10* Laserschiisse, die Konfiguration
des Tonenbunchers entspricht in allen anderen Parametern Abbildung[5.11]b. Die
Flugzeit der Ionen (obere Skala) wird in ein Masse-zu-Ladungsverhéltnis (untere
Skala) umgerechnet, um die auftretenden Peaks den entsprechenden Ladungs-
zustédnden der Ionen zuordnen zu kénnen.

Auch bei dieser hohen Laserpeakintensitit werden noch Ar*-Ionen erzeugt, wie der
Peak bei m/q = 40 amu/e belegt. Das rechte Inset in der Abbildung [5.17] zeigt aller-
dings, dass das Ar"-Signal einerseits aus zwei einzelnen Peaks besteht und diese Doppel-
peakstruktur andererseits nicht exakt um die Flugzeit entsprechend m/q = 40 amu/e
fiir Art zentriert ist. Vielmehr sind diese Ionen langsamer und tauchen daher spiter,
d.h. weiter rechts im Spektrum auf, da sie nicht im Fokus selbst, sondern am Rand
des Intensitéatsprofils generiert werden. Abbildung [5.16| zeigt exemplarisch die nach der
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5 Funktionsweise des Ionenbunchers

ADK-Theorie fiir eine Laserpeakintensitit von Iy = 6,3 - 10'* Wem™2 errechne-
te rdumliche Verteilung der Ionisierungswahrscheinlichkeit, radial (obere Zeile) sowie
axial (untere Zeile) zur Laserstrahlrichtung aufgeschliisselt, fiir die verschiedenen La-
dungszusténde [50].

a) Art* b) Ar?* c) Ard d) Ar** e) Ar*
ionization
probability

o

-40

5 0 5
X (um)

Abbildung 5.16: Riumliche Startortverteilungen von Ar?*-Ionen, aufgeschliisselt fiir
g < 5 in radialer (obere Zeile) sowie axialer (untere Zeile) Richtung, errechnet bei
einer Laserpeakintensitit von Iy = 6,3 - 10'® W cm™2 mittels ADK-Theorie [78].
Entnommen aus [50].

Es ist zu erkennen, dass im Fokus vornehmlich Ar?*-Tonen mit ¢ = 5 generiert werden.
Mit abnehmender Laserintensitidt entsprechend des Gauflprofils in radialer bzw. des
Lorentzprofils in axialer Richtung nimmt ebenfalls die Wahrscheinlichkeit zu, Ionen
mit niedrigeren Ladungszustinden zu erzeugen. Aufgrund dessen werden Ar*-Tonen
am weitesten entfernt vom Zentrum erzeugt und erfahren daher am meisten Raumla-
dung durch alle anderen, zeitgleich gebildeten Ionen um den Fokus herum. Diejenigen
Ionen, die entlang der Extraktionsachse ndher an E; generiert werden, erhalten durch
die Raumladung eine Beschleunigung entgegen der Extraktionsrichtung, umgekehrt
werden die ndher an Ey gebildeten Ionen in Extraktionsrichtung beschleunigt. Dieser
Effekt der Raumladung fiir die Startortverteilung von Ar*-Ionen ober- und unterhalb
des Laserfokus bewirkt dann, dass der Peak bei m/q = 40amu/e bei hohen Laser-
intensitdten zu einem leicht versetzten Doppelpeak aufspaltet. Der dominante Peak
bei 20 amu/e entspricht doppelt positiv geladenen Argon-lonen, links daneben ist ein
weiterer, deutlicher Peak knapp oberhalb von 13 amu/e als Ar®*-Tonen im Verhéltnis
Ar*t /Ar*™ ~ 0,2 auszumachen. Anhand des linken Insets sind ebenfalls Signale bei 1,
8 und 10 amu/e zu verzeichnen, wovon der erste Peak eindeutig H*-Ionen zugeordnet
werden kann. Wihrend die anderen beiden Peaks den Masse-zu-Ladungsverhéltnissen
von Ar'™ und Ar’" entsprechen, suggeriert das 3,5-mal grofere Signal bei 8 amu/e
gegeniiber dem integrierten Signal bei 10amu/e, dass deutlich mehr Ar®"-Tonen als
Ar**-Tonen nachgewiesen werden konnen. Dies deutet auf einen nicht-sequenziellen
Tunnelionisationsprozess hin, welcher im Rahmen der ADK-Theorie unberiicksichtigt
bleibt, es ist jedoch zu beachten, dass bei gleichem m/g-Verhéltnis zweifach positiv
geladene O*-Tonen auftreten kénnen. Ursprung dieses Ionensignals konnte die Toni-
sation und Fragmentierung von HyO-Molekiilen bei hohen Laserintensitéiten aus der
Restgaszusammensetzung sein, das Auftreten von Wasserstoffionen im Massenspek-
trum bestérkt diese Vermutung. Interessanterweise lassen sich in diesem Spektrum
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keine intakten HyOt-Ionen mehr nachweisen, was auf eine vollstindige photoindu-
zierte Dissoziation der HoO-Molekiile bei derart hohen Laserintensititen hinzuweisen
scheint. Da Ar®" und O?* hierbei nicht spektral zerlegt werden kénnen, wird von ei-
ner weiteren Auswertung dieses Peaks abgesehen. Es lassen sich also Ar?-Ionen im
Ladungszustand ¢ < 4 innerhalb des Ionenbunchers erzeugen und nachweisen, daher
wird deren Signalhohe in Abhéngigkeit von der fokalen Laserleistungsdichte untersucht.
Unter Variation der Laserintensitdt werden daher Spektren wie solche aus Abbildung
gemessen und daraufhin die Peaks fiir jeden Ladungszustand integriert. Abbil-
dung[5.17a zeigt dann in doppellogarithmischer Auftragung den Verlauf der detektier-
ten Ionenanzahl als Funktion der Laserintensitéit bei einer Neutralteilchendichte von
nar = 1,7-10'° cm =3, aufgeschliisselt nach Ladungszustand. Auf der Ordinate ist dabei
die mittlere Anzahl detektierter Ionen pro Laserschuss aufgetragen, sodass sich unter
Beriicksichtigung des effektiven Ionisationsvolumens VT (vgl. Kapitel die Ionen-
anzahl mit der Ionisierungswahrscheinlichkeit vergleichen lésst (vgl. Abbildung [2.13a

in Kapitel [2.2.2)).

) N =
1.7-10"% cm3

b) Npr =
0.5-10" cm™®

0.1

0.01

—e— Ar'*
—e— Ar®*

—e— ArSY

0.001

—e— Art*

10" 10" 10" 10
Laserpeakintensitat /, (W cm?) Laserpeakintensitat /, (W cm?)

mittlere lonenanzahl pro Laserschuss (Counts)

Abbildung 5.17: Integriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der Laserpea-
kintensitit fiir zwei verschiedene Teilchendichten na, = 1,7 - 10 cm™ (a) und
nar = 0,5-10%cm™3 (b), aufgeschliisselt nach Ladungszustand ¢ und gemittelt
iiber jeweils 2 - 10* Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
in Abstdnden und Potentialen Abbildung [5.11]b.

Die Signalverliufe befinden sich fiir Ar* um Iy = 2,5 - 10> W em ™2 sowie bei Ar?* fiir
Iy > 5,0-10% W em ™2 allerdings in Sittigung, weshalb die Messung bei einer geringeren
Argon-Dichte von ny, = 0,5 - 10'°cm™ in Abbildung [5.17]b ebenfalls gezeigt ist. Auf-
grund der geringeren Neutralteilchenzahl im Ionisationsvolumen konnen hierbei nur
Ar?"-Tonen im Ladungszustand ¢ < 3 nachgewiesen werden. Beide Messungen geben
dabei qualitativ zwei wesentliche Merkmale fiir den Verlauf der Tonisierungswahrschein-
lichkeit wieder: Zum einen werden Ionen in héheren Ladungszustdnden sukzessive mit
steigender Laserintensitit detektiert, wobei die Anzahl der nachgewiesenen Ionen im
jeweiligen Maximum abnimmt. Zum anderen sind deutliche Maxima fiir jeden einzel-
nen Ladungszustand bei bestimmten Laserintensitdten erkennbar, welche unabhingig
von der Teilchendichte bei der gleichen Intensitéit auftreten. Die ausgewerteten Stei-
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gungen der Signalverliufe von etwa 4,0 (fiir Ar") bis 2,5 (fiir Ar3") liegen jedoch
unterhalb der Steigung von etwa 6,5 fiir alle drei Ladungszustdnde aus Abbildung
2.13a innerhalb der Skala entlang der Ordinate. Grund dafiir ist die Einschrinkung
der tatséchlich detektierten Ionen entlang der Laserstrahlachse auf das effektive lo-
nisationsvolumen, welches nach Abbildung radial mit steigendem [, zunimmt,
axial allerdings eingeschrénkt ist. Anhand der Steigungen kann die relative Zunah-
me von VT mit steigender Laserpeakintensitit bewertet werden, diese nimmt erwar-
tungsgemaf fiir Ionen in hoheren Ladungszustéinden ab. Unabhéngig davon sollten die
Anzahl der nachgewiesenen Ar?"-Ionen fiir je ein bestimmtes [ séttigen, ab welcher
im gesamten effektiven Volumen konstant viele Ionen eines Ladungszustandes erzeugt
werden und sich diese Anzahl mit steigender Laserpeakintensitét nicht verédndert [50].
Stattdessen sinkt die Zahl nachgewiesener Ar?t-Tonen fiir grofiere Iy als der jeweiligen
sogenannten Séttigungsintensitit wieder, fiir die maximale Laserpeakintensitét /o yax
von etwa 2 - 101 W em™2 nimmt die Zahl an Ar-Ionen sogar wieder zu. Eine poten-
tielle Ursache dafiir ist der Einfluss der Raumladung aufgrund von Ionen niedriger
Ladungszusténde. Deren rdumliche Verteilung léasst sich anhand von Abbildung
bestimmen und zeigt, dass beispielsweise Ar*-Ionen mit zunehmender Laserpeakinten-
sitdt innerhalb des zylinderférmigen Volumens weiter weg vom Fokus entfernt erzeugt
werden. Ar?*-Ionen werden dabei zeitgleich und raumlich niher um den Fokus herum
erzeugt und koénnten bewirken, dass die Ar*-Ionen aufgrund der sofort einsetzenden
Raumladung aus dem effektiven Ionisationsvolumen gedriickt werden. Ein Indiz dafiir
ist der Vergleich des Signaleinbruchs vom Ar*-Signal bei [, = 8,0 - 10 Wem™2 in
Abbildung [5.17], welcher kein Effekt der Sdttigung sein kann, da er bei einer hoheren
Neutralteilchendichte (a) — und damit potentiell mehr zu erzeugenden Ionen — drasti-
scher ausfillt als bei geringerem na, (b). Stattdessen ist bei einem hoheren Anteil an
Ar**-Tonen in Abbildung [5.17]a eine ebenfalls grofiere Abnahme des Ar*-Ionensignals
zu beobachten, welcher in Abbildung [5.17]b nicht so présent ist. Ferner ist dieses Ver-
halten ebenfalls fiir das Ar3*-Signal relativ zum Ar?*-Signal bei Iy = 1,3- 100 W cm =2
zu erkennen. Dementsprechend wiirden die Ar?*-Ionen selbst aus dem effektiven Ioni-
sationsvolumen gedriickt werden, was einen schwécheren Effekt ihrer Raumladung auf
die umliegenden einfach geladenen Argon-Ionen bedeutet. Dies wird durch einen er-
neuten Anstieg an Art-Tonen bei dieser Laserpeakintensitéit belegt. Ein weiteres Indiz
ist die generelle Tonenanzahl von < 1, welche iiberhaupt nachgewiesen werden. Mit-
hilfe des in Kapitel bestimmten effektiven Ionisationsvolumens sind mit den hier
verwendeten Neutralteilchendichten sowie bei einer Ionisierungswahrscheinlichkeit von
1 etwa 6-10% um - 0,5 - 10'° cm™ ~ 30 Ar*-Ionen innerhalb von V& zu erwarten. Auf-
grund der starken nichtlinearen Abhéngigkeit der Ionisierungswahrscheinlichkeit von
der Laserintensitidt muss das effektive Ionisationsvolumen daher erheblich kleiner sein
(vgl. Abbildung in Kapitel , weshalb sich auch die erzeugten Ionen auf ein
kleineres Volumen verteilen, was den diskutierten Effekt der Raumladung auf Ionen
niedrigerer Ladungszusténde begiinstigt. Dabei kénnen prinzipiell mit dem Ionenbun-
cher in Kombination mit dem verwendeten fs-Lasersystem keine Ionenpulse mit einem
festen Ladungszustand ¢ = 2 — 4 erzeugt werden, ohne ebenfalls Flugzeitverteilungen
von lIonen mit kleineren Ladungszustdnden zu generieren. Deren Schwerpunkte weisen
in dieser Konfiguration des Ionenbunchers aber einen zeitlichen Abstand von 2 2ns
auf und lassen sich daher fiir die Einbettung in ein Anrege-Abfrage-Schema auf einer
Pikosekunden-Zeitskala zeitlich gut separieren. Allerdings sind die kalibrierten Peakin-
tensititen fiir die jeweilige maximale Ionisierungswahrscheinlichkeit systematisch um
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einen Faktor 6 zu hoch. Diese hohe Diskrepanz lésst sich beispielsweise mit einer zu ge-
ringen Reflektivitit des letzten Spiegels im Strahlengang oder mit einer unzureichenden
Strahlqualitéit durch den off-Axis-Parabolspiegel entlang der Laserstrahlachse erkléren.
Auch wird das Transmissionsvermogen des Lasereintrittsfensters nicht beriicksichtigt,
weshalb alle drei Faktoren in Kombination durchaus die Laserpeakintensitiat im Fokus
drastisch reduzieren kann. Dennoch lassen sich Ionenpulse mit Ladungszustinden bis
q = 4 fiir Argon nachweisen, deren Anzahl mit der Neutralteilchendichte skaliert. Um
abschétzen zu konnen, wie viele Ionen pro Puls fiir jeden Ladungszustand moglich sind,
werden im anschlieBenden Kapitel die Anzahl der Ionen pro Puls unter Variation der
Teilchendichte beleuchtet.

5.6 Anzahl der lonen pro Puls

Im Rahmen zukiinftiger Anrege-Abfrage-Experimente ist es von Vorteil, je nach Art
der ioneninduzierten Anregung moglichst viele oder wenige Ionen in einem einzelnen
Puls generieren zu kénnen, ohne dessen Zeitauflosung zu zerstéren. Beispielsweise ska-
liert die benotigte Messzeit direkt mit der Ionenanzahl, welche experimentell durch
die Wiederholrate des Lasers von 1kHz limitiert ist. Daher ist es zweckméaflig, die
mogliche Anzahl an Ionen pro Puls zu kennen, welche prinzipiell von der Dichte der
Neutralteilchen im Ionisationsvolumen abhéingt. Infolgedessen werden die Signalhchen
der Ar?"-Tonen mit ¢ < 3 unter Variation der Neutralteilchendichte von Argon gemes-
sen, welche direkt proportional zum tatséchlich eingestellten Argon-Partialdruck ist.
Abbildung zeigt den resultierenden Verlauf in doppellogarithmischer Auftragung.
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Abbildung 5.18: Integriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion des Argon-
Partialdrucks pa, (obere Skala) und damit der Neutralteilchendichte na, (untere
Skala), aufgeschliisselt nach Ladungszustand ¢ und gemittelt iiber jeweils 2 - 10%
Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht in Abstdnden und
Potentialen Abbildung [5.11]b.
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Dabei wird mit 2,5-10 Wem™2, 9,5-10° W em ™2 und 1,3-10'® W cm =2 jeweils diejenige
Laserpeakintensitiat gewéhlt, bei der anhand von Abbildung das hochste Ionensi-
gnal fiir die drei Ladungszusténde detektiert werden konnte. Es ist erwartungsgemaf
jeweils eine lineare Abhéngigkeit der Zéhlrate von der Dichte zu erkennen, welche ab ei-
nem bestimmten Wert abflacht und gegen eins konvergiert. Dieses Séttigungsverhalten
ist durch die bereits erwahnte Messmethodik mit einem TDC bedingt und verbietet
das Messen von lonenpulsen mit mehr als einem Ion pro Puls bei gleichem m/q. Daher
werden an den jeweiligen linearen Anteilen der Kurven Geraden mit einer Steigung von
1 angepasst, welche eine Abschétzung der Ionenanzahl fiir gréflere ny, erlaubt. Fiir den
Verlauf von zweifach geladenen Argon-lonen ldsst sich zwar ein iiberlineares Verhalten
ausmachen, was prinzipiell auf eine nicht-sequenzielle Tunnelionisation [97] hinweist
oder durch Ladungsaustauschprozesse [95] zu erklaren wéire. Anhand der in Abbildung
10.7]im Anhang gezeigten Spektren ist jedoch erkennbar, dass der Beitrag an HoO-
Tonen den Ar?*-Peak aufgrund der Totzeit des TDC iiberdecken kann (vgl. Kapitel
. Infolgedessen werden im Mittel weniger Ar*T-Tonen detektiert, sodass der Ver-
lauf der Ionenanzahl im Bereich kleiner Neutralteilchendichten deutlich unterschétzt
wird. Fiir ny, > 10 em ™3 ldsst sich auch fiir Ar*t ein lineares Verhalten mit einer
Steigung von 1 anpassen und ermdoglicht ebenso eine Extrapolation an Ar?*-Ionen als
obere Abschéitzung der experimentellen Daten. Alle drei Geraden sind ebenfalls in der
Abbildung skizziert und zeigen, dass beispielsweise bis zu 100 Argon-lonen im einfach
geladenen Zustand bei einer Neutralteilchendichte von na, = 2 - 102 cm™3 moglich
wéren. Umgekehrt ist es moglich, durch geeignete Wahl der Dichte im Mittel nur ein
einzelnes Ton oder sogar noch weniger Ionen pro Laserschuss zu generieren. Dies ist
durch entsprechende Wahl der Neutralteilchendichte nx, fiir alle drei Ladungszustande
moglich, sodass die Anzahl der Tonen pro Puls als Parameter fiir ein zukiinftiges Anrege-
Abfrage-Experiment prinzipiell einstellbar ist.

Die Funktionsweise des Ionenbunchers in Kombination mit dem Kurzpuls-Laser konnte
in diesem Kapitel anhand von Argon-Gas bei Ty = 300 K nachgewiesen werden. Der
rdaumliche Parameterraum des Laserfokus zeigte dabei entlang der kartesischen Koordi-
naten das zu erwartende Verhalten beziiglich der lonenzéhlrate auf, die Charakteristik
der moglichen Ladungszustdnde unter Variation der Laserpeakintensitéit konnte qua-
litativ demonstriert werden. Daraufhin lieflen sich um die Position des experimentell
bestimmten Flugzeitfokus im Ionenbuncher Flugzeitverteilungen mit einer minimalen
Halbwertsbreite von 180ps nachweisen. Diese thermisch bedingte Pulsbreite gilt es
nun durch Herabsenken der Neutralteilchen-Temperatur innerhalb der Diisenstrahl-
Expansion zu reduzieren, weshalb der Ionenbuncher mitsamt des Laserfokus im an-
schliefenden Kapitel [6] an dem Gasstrahl ausgerichtet wird.
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6 Ausrichten von lonenbuncher und
Laser am Gasstrahl

Anhand von Kapitel ist ersichtlich, dass die Pulsbreite der Ionen im Wesentlichen
von der Startgeschwindigkeit — und damit von der Temperatur — der Neutralteilchen
abhéngt. In diesem Kapitel wird der Ionenbuncher daher mit dem Reservoir an kal-
ten Neutralteilchen aus der Uberschall-Gasexpansion kombiniert. Dazu werden sowohl
der Beam Dump als auch der modifizierte Tonenbuncher zuerst geometrisch an dem
Gasstrahl ausgerichtet, dessen Ausdehnung durch den dritten Skimmer definiert ist.
Daraus lasst sich anschlieBend mithilfe des Titan:Saphir-Lasers ein laserinduziertes lo-
nensignal aus dem Argon-Gasstrahl generieren. Infolgedessen zeigt sich, dass Argon
aufgrund massiver Clusterbildung fiir die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse ungeeig-
net ist, woraufhin ein Wechsel des Gases fiir den Betrieb des Uberschall-Gasstrahls
diskutiert und durchgefiihrt wird.

6.1 Ausrichten des Strahlengangs der Uberschall-Gasexpansion| . . . . . . . . 99
[6.1.1 Ausrichten des Beam Dumps| . . . . . . ... ... ... ... ... .. 100
[6.1.2 Ausrichten des Ionenbunchers) . . ... ... ... ... ... ... .. 102

[6.2 Tonensignal aus dem lonenbuncher mit dem Gasstrahl] . . . . .. ... .. 103

6.1 Ausrichten des Strahlengangs der
Uberschall-Gasexpansion

Fiir die Charakterisierung des Ionenbunchers in Kapitel |5|ist die Lage der Buncherelek-
troden im Raum aufgrund der Rotationssymmetrie ausschliefSlich relativ zur Position
des Laserfokus relevant. Da der Laser lonen aus dem Gasstrahl erzeugen soll, miissen
beide Strahlengénge sowohl in ihrer Hohe als auch senkrecht zueinander geometrisch
ausgerichtet werden. Dazu muss neben der optischen Laserstrahlachse ebenfalls die Ex-
pansionsachse zwischen die beiden Elektroden E; und Es justiert und oberhalb des Lo-
ches in E, positioniert werden. Aufgrund des kleinen Abstandes von < 3 mm zwischen
diesen beiden Elektroden ist der eingebaute dritte Skimmer mit 1 mm Durchmesser not-
wendig, damit der Gasstrahl den oberen Teil des Bunchers ungehindert passieren kann.
Andernfalls wiirden etwaige gestreute Teilchen einen Untergrund in der Flugzeitvertei-
lung verursachen, da ein Streuprozess ihre Besetzung der Geschwindigkeitsverteilung
geméfl Gleichung aufhebt. Die daraus resultierende Besetzungswahrscheinlichkeit
der Geschwindigkeit entspréche dann einer Maxwell-Boltzmann-Verteilung bei 300 K
und zerstort somit den Effekt des Geometric Cooling. Aus dem gleichen Grund muss
der Uberschall-Gasstrahl nach dem Passieren des Bunchers durch das Beam Dump-
Rohrchen in die dahinter anschlieBende Kammer gefiihrt werden, damit keine Neutral-
teilchen an der Kammerwand der Ionisationskammer gestreut werden. Diese gestreuten
Teilchen lieen sich ebenfalls aufgrund der thermischen Besetzung bei Raumtemperatur
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6 Ausrichten von lonenbuncher und Laser am Gasstrahl

nicht von Argon-Hintergrundgas unterscheiden und fithrten damit einerseits zu einem
Untergrund im Ionensignal, wie beispielsweise in Abbildung [4.7]a aus Kapitel er-
sichtlich, und andererseits zu einem breiten Anteil in der Flugzeitverteilung aufgrund
der thermischen Verbreiterung der Startgeschwindigkeitsverteilung. Daher ist ein un-
gehinderter Verlauf der Uberschall-Expansion durch den Buncher und durch den Beam
Dump zwingend notwendig, weshalb dessen optische Achse zuerst an der Expansion
ausgerichtet wird, welche von dem dritten Skimmer definiert wird. Anschliefend wird
die optische Achse aus Skimmer und Beam Dump durch einen Diodenlaser modelliert,
sodass sich der Buncher daran grob ausrichten lédsst. Abschliefend erfolgt eine feine
Justage des Bunchers unter UHV-Bedingungen in der Ionisationskammer im laufen-
den Betrieb der Gasexpansion. Dabei wird der Argon-Gasstrahl bei po = 10bar und
mit einer Diisenéffnungszeit von Atg, = 100 us unter einer Wiederholrate von 500 Hz
betrieben.

6.1.1 Ausrichten des Beam Dumps

Der Beam Dump lésst sich innerhalb der yz-Ebene mechanisch auf +6 mm in beide
Richtungen verfahren. Um dessen Einstellung optimaler Transmission fiir den Gasstrahl
zu finden, werden die Elektroden des Bunchers entfernt und der Detektor weit nach un-
ten gefahren, sodass der Gasstrahl hinter dem dritten Skimmer zunéchst ungehindert
die Beam-Dump-Kammer erreichen kann. Der resultierende Druckanstieg in der Ionisa-
tionskammer einerseits als auch in der Beam-Dump-Kammer andererseits wird mithilfe
der jeweiligen Heilkathoden-Druckmessrohre bei einer festen Beam-Dump-Position un-

ter Variation der Skimmerposition um ys = 24,9mm bzw. zg = 26,3 mm beobachtet
und in Abbildung [6.1| entlang der y-Achse (a) bzw. z-Achse (b) dargestellt.

—— pa Analysekammer
—— p,. Beam-Dump-Kammer

L

b4 [} [+

Argon-Partialdruck p,, (10 mbar)
e

23 25 27 29 31 O
Skimmerposition yg (mm) Skimmerposition zg (mm)

Abbildung 6.1: Druckanstieg pa, in der Ionisationskammer (schwarz) sowie in der
Beam-Dump-Kammer (rot (a) bzw. blau (b)) als Funktion der Position ys (a)
bzw. zg (b) des dritten Skimmers unter Betrieb des Gasstrahls mit py = 10 bar,
Offnungszeit Atop = 100 ps sowie einer Wiederholrate von 500 Hz. Die gemesse-
nen Profile des Gasstrahls aus Abbildung in Kapitel sind mit entspre-
chender Skalierung zum Vergleich ebenfalls dargestellt (griin gestrichelt).

100



6.1 Ausrichten des Strahlengangs der Uberschall-Gasexpansion

Der jeweilige Argon-Partialdruck resultiert dabei nach Subtraktion des jeweiligen Rest-
gasdruckes von 3,0 - 10~8mbar in der Ionisationskammer bzw. 5,0 - 10~ mbar in der
Beam-Dump-Kammer sowie unter Multiplikation mit dem Korrekturfaktor entspre-
chend Gleichung [4.1] In beiden Fillen sind die analog gemessenen Profile aus Abbil-
dung in Kapitel unter entsprechender Skalierung ebenfalls gezeigt. Dabei
bestétigt der symmetrische Argon-Signalverlauf in der Beam-Dump-Kammer entlang
beider Achsen eine optimale Ausrichtung des Beam Dumps an dem dritten Skimmer
fiir ys o = 24,5 mm sowie zgp = 27,2mm. Ferner werden dabei zwei Faktoren deutlich:
Zum einen féllt py, in der Ionisationskammer bei yso und zso auf Null ab, sodass
sichergestellt ist, dass der gesamte Teilchenstrahl auf diese Weise durch den Beam
Dump gefiihrt werden kann. Zum anderen weicht die diese Skimmerposition aufgrund
des experimentellen Umbaus mit der Ionisationskammer von der nominellen optimalen
Skimmerposition aus Kapitel ab, dies reduziert die durch den Skimmer transmit-
tierte Strahlintensitét jedoch kaum, da die Verschiebung kleiner als die Ausdehnung
des Strahlprofils entlang beider Richtungen ist. Infolgedessen wird der dritte Skimmer
in der yz-Ebene auf (yso,250) eingestellt und der Buncher anhand der resultierenden
optischen Achse aus Skimmer und Beam Dump im anschlieBenden Kapitel ausgerich-
tet. Zuvor wird der Anstieg des Argon-Partialdrucks in der Beam-Dump-Kammer mit
dem Maximum des Strahlprofils in der Ionisationskammer verglichen, um den Unter-
schied der Signalhohe von einer Groflenordnung zu begriinden. Dazu wird analog zu
Gleichung [£.2] in Kapitel die mittlere Gaslast QQ = pa, - V betrachtet, welche pro-
portional zur mittleren Argon-Teilchenzahl N, pro Puls ist. Im Gleichgewicht ist die
Druckénderung pa,, welche der Gasstrahl hervorruft, proportional zum Produkt aus
Saugvermogen S und Gleichgewichtsdruck pa, unter Strahlbetrieb, sodass

NArO(SAr-pAr'V (61)

Da sich die mittlere Argon-Teilchenzahl entweder auf die Ionisations- oder auf die

Beam-Dump-Kammer verteilt, kann aus der Forderung Ni¥ = NRED das Verhiltnis der
Volumina der beiden Vakuumkammern abgeschitzt werden zu

v st
VIK SED pED
Dieser Abschiitzung liegen einerseits die Herstellerangaben fiir ST8 = 2601s™! bzw.

SBD = 831s7! sowie andererseits ein Verhéltnis der Gleichgewichtsdriicke pi& /pRP ~
0,1 anhand von Abbildung [6.5] zugrunde und erscheint angesichts des experimentellen

Aufbaus plausibel (vgl. Abbildung in Kapitel [3.4).

~ 0,3. (6.2)
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6 Ausrichten von lonenbuncher und Laser am Gasstrahl

6.1.2 Ausrichten des lonenbunchers

Nachdem der Beam Dump die Verldngerung der optischen Achse der Gasstrahl-Expan-
sion bildet, wird der modifizierte Ionenbuncher anhand dieser Achse ausgerichtet. Da-
zu wird der Strahlengang einer Laserdiode zur Justage unter Atmosphérenbedingung
entgegen der Gasstrahlrichtung durch den Beam Dump auf den dritten Skimmer ge-
richtet. In der gedffneten Ionisationskammer wird der Tonenbuncher mit allen 6 Piezo-
Schrittmotoren entsprechend Abbildung in Kapitel derart aufgebaut, dass
Elektrode Eq in ihrer Nullstellung unterhalb und Elektrode E; entsprechend oberhalb
des Laserdiodenstrahls liegt. Dabei wird beim Aufbau sichergestellt, dass die optische
Achse des Gasstrahls direkt oberhalb des Loches in E, verlauft. AnschlieSend wird der
Laserfokus des fs-Lasers entsprechend dem Vorgehen in Kapitel ebenfalls mit-
tig oberhalb des Loches positioniert. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass sich die
Strahlengénge von Laser und Gasstrahl an derjenigen Stelle kreuzen, an der die so
generierten lonen den Detektor erreichen kénnen. Dabei bedarf es einer Einstellung
des Gasstrahls mit einer Genauigkeit entsprechend der anhand von Abbildung
in Kapitel gemessenen Strahlbreite von etwa 4,5 mm, sodass eine grobe Justage
zunéchst ausreichend ist. Anschlieend wird der Detektor von unten so weit wie moglich
an die zweite Elektrode herangefahren, was unter Beriicksichtigung der endlichen Di-
cke von Macor-Keramik und Elektrode E; zu einem Abstand von di; 2 3mm fiihrt.
Darauthin wird die Ionisationskammer erneut verschlossen und auf den Restgasdruck
von 3,0 - 1078 mbar abgepumpt.

Um nun sicherzustellen, dass der Gasstrahl tatsédchlich zwischen den beiden Elektroden
verlauft, wird E; analog zu Kapitel erneut soweit nach unten gefahren, bis sie
biindig mit E, abschlieBt, was in die-

sem Aufbau bei einer Hohe von hy = ' ' ' ' ' '
—3,0mm der Fall ist. Daraufhin wird
der Gasstrahl mit den eingangs be-
schriebenen Parametern betrieben, um
den Tonenbuncher daran préziser zu jus-
tieren. Zunéchst wird der Strahl geo- /
metrisch durch die obere Elektrode 06r 4 1
blockiert, sodass kein Druckanstieg in

der Beam-Dump-Kammer zu beobach-

ten ist. Dessen Verlauf ist als Funktion /

zunehmender Hoéhe h; bis zu einem kon- 02l l / ]
stanten Signal bei h; = —0,8mm der v

Abbildung[6.2]zu entnehmen. Aus dieser S O o . .
Messung lédsst sich zum einen feststel- 30 25 20 -15 -10 -05
len, dass der Gasstrahl bei Nullstellung Hohe h, der Elektrode E, (mm)
beider Elektroden den Buncher génzlich
passieren kann, zum anderen stellt der
Umkehrpunkt der Signalsteigung bei et-
wa h;y = —1,75mm die Position des
Strahlzentrums innerhalb des Ionenbun-
chers dar. Die Breite des Strahls léasst
sich dabei anhand der Umkehrpunkte
des konstanten zum anndhernd linearen Anstieg bei hy = —2,5mm bzw. h; = —1,0 mm

zu etwa 1,5mm abschétzen (vgl. Abbildung [7.§ in Kapitel [7.2.3). Um erneut den Zu-

10F _o-0-00-0 -

08 / .

normierter Argon-Partialdruck p,, (a. u.)
@,

Abbildung 6.2: Normierter Anstieg von pa,
in der Beam-Dump-Kammer als Funktion
der Hohe h; der Elektrode E;. Der Verlauf
zeigt den Anteil des Gasstrahls, welcher bei
der eingestellten Hohe den Bereich zwischen
E; und E, passieren kann.
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6.2 Ionensignal aus dem lonenbuncher mit dem Gasstrahl

stand d; = dj; zu gewéhrleisten, wird Elektrode E; zunéchst genauso wie Eg bei hy = 0
auf ihrer Nullstellung h; = 0 belassen. Nach dieser groben Ausrichtung des Ionenbun-
chers am Gasstrahl wird im anschlieenden Kapitel mithilfe des Lasers ein lonensignal
aus der Expansion generiert und charakterisiert.

6.2 lonensignal aus dem lonenbuncher mit dem
Gasstrahl

In dem zeitlichen Ablauf dieses Experimentes bildet das Feuern eines Laserpulses den
Referenzzeitpunkt einer Messung mit einer festen Wiederholrate von 1 kHz, woraus sich
ein zeitlicher Abstand von 1 ms zwischen zwei Laserpulsen ergibt. Aufgrund der Ver-
schiebung der Referenz fiir den Start des Experimentes und der erh6hten Wiederholrate
ergeben sich zwei Konsequenzen: Einerseits ist die mittlere Flugzeit einzelner Argon-
Gaspulse bis zum Erreichen des Ionenbunchers gemafi Abbildung [£.7]b in Kapitel
von 1,64 ms grofer als der Abstand aufeinanderfolgender Laserpulse. Andererseits kann
das Offnen der Diise zeitlich erst hinter einem bestimmten Laserpuls ausgelost werden.
Aufgrunddessen muss das Timingschema in dieser experimentellen Abfolge derart ange-
passt werden, dass die Diise nach einer Verzogerungszeit von Aty = (n—1,64) ms nach
Feuern eines Laserpulses geoffnet wird, wobei n eine ganze Zahl ist. Fiir n = 2 ergibt
sich dabei erstmals ein positives Aty o, was bedeutet, dass der Schwerpunkt eines so
ausgelosten Gaspulses den Buncher genau dann erreicht, wenn der iibernéchste Laser-
puls diesen ebenfalls kreuzt. Somit wird die urspriinglich gemessene Flugzeitverteilung
einzelner Gaspulse bis zum Ort der Ionisation gewihrleistet, wie das Timingschema zwi-
schen Laser und Diise in Abbildung skizziert. Folglich wird eine Verzogerungszeit
Aty = 360 ps zwischen Laser und Diise gewéhlt. Ferner wird die Diise auf eine nomi-
nelle Offnungszeit von Atop = 50 ps eingestellt und bei einem Druck von py = 5bar

betrieben.

Aty Aty =1,64 ms

to

L _

1 1 1 t
! 1ms ! 1ms !

Diise
y

Laser
| |
Ellllll

Abbildung 6.3: Angepasstes Timingschema zwischen Diise und Laser. In diesem
Experiment bildet jedes Feuern des Lasers einen Referenzzeitpunkt t, fiir ei-
ne Messung, sodass die Diise nach einer Anpassung der Verzogerungszeit von
Aty = 0,36 ms relativ zum Laser getffnet wird. Der resultierende Gaspuls wird
daraufhin vom iibernéchsten Laserpuls gekreuzt.
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6 Ausrichten von lonenbuncher und Laser am Gasstrahl

Der néchste Schritt besteht darin, ein laserinduziertes Ar*-Tonensignal mit dem Bun-
cher aus dem so eingestellten Gasstrahl nachzuweisen. Aus diesem Grund werden die

Elektroden und der Detektor mit den Potentialen
entsprechend Abbildung beschaltet, sodass
das Extraktionsfeld vergleichbar ist mit demje-
nigen aus Kapitel [5.2] Die daraus resultieren-
de erhohte Nachbeschleunigung der Elektronen
zwischen Rear und Gitter des MCPs soll es da-
bei ermoglichen, eine potentiell schmalere Flug-
zeitverteilung an Art-Tonen nachzuweisen. Die
Laserintensitédt wird dazu fiir eine effiziente Er-
zeugung von Art-Tonen entsprechend Abbildung
[5.17in Kapitel [5.5]auf Iy = 2,5-10*> W em™2 ein-
gestellt. Analog zu der in Kapitel beschrie-
benen Systematik wird zunéchst die Laserpositi-
on (g, Yo, z0) anhand von Argon-Hintergrundgas
(par = 7,0- 107" mbar) bestimmt, bei der ein ma-
ximales Ar*-Tonensignal in dem neu aufgebauten
Ionenbuncher im Flugzeitfokus nachzuweisen ist.
Darauthin wird das Feindosierventil wieder ge-

¢, = +1000 V E,
o C E
L R £
Poar =42 100 cm® 3= 22 <
o o
N
)
¢, = —3000V E, E
Art c?—;
N
¢p = 3000V F =
| ¥ 77
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Abbildung 6.4: Konfiguration der
Abstéinde und Potentiale des Ilo-
nenbunchers - Ionensignal aus dem
Gasstrahl.

schlossen, die Position des dritten Skimmers entlang der y-Achse bei zg¢ = 27,2mm
sowie der z-Achse bei ys o = 24,5 mm variiert und die laserinduzierten Ionensignale ge-
messen, um die Position maximalen Signals zu finden. Dazu wird das Ar*-Ionensignal
iiber jeweils 2-10* Laserschiisse integriert und in Abbildung als Funktion der Skim-
merpositionen yg (a) bzw. zg (b) gemittelt iiber die Anzahl der Laserschiisse dargestellt.

a)oal ] b)L i
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Abbildung 6.5: Integriertes Ar™-Ionensignal als Funktion der Skimmerpositionen yg
(a) bzw. 25 (b) um (ysp,2s0), gemittelt {iber jeweils 2 - 10 Laserschiisse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung [6.4) der Gasstrahl wird
bei py = dbar, Atg, = 50 us sowie Aty = 360 us betrieben. Es ist jeweils ein
maximales lonensignal zu verzeichnen, welches eine dem Skimmerdurchmesser
von 1 mm entsprechenden Breite in beide Richtungen aufweist.
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6.2 Ionensignal aus dem lonenbuncher mit dem Gasstrahl

Dabei ist jeweils ein ansteigender und abfallender Signalverlauf um die Positionen ma-
ximalen Signals bei yg = 24,3 mm und zgs = 26,8 mm zu erkennen. Dieser Signalverlauf
belegt, dass Art-Ionen aus dem Strahl erzeugt werden kénnen und es sich dabei nicht
um Jonen aus riickgestreuten Neutralteilchen handelt. Die Abweichung zu der nomi-
nellen Skimmerposition (ys,2s0) um 0,2mm bzw. 0,4 mm ist aufgrund der Breite des
Gasstrahls vor dem dritten Skimmer und gegeniiber der Schrittweite von 0,5mm in
dieser Messung unkritisch.

Betrachtet man allerdings die Flugzeitverteilungen, aus denen jeweils der Signalbei-
trag jedes Datenpunktes in Abbildung [6.5] integriert wurde, so lassen sich viele weitere
Peaks in jedem Spektrum feststellen. Dazu ist exemplarisch das Flugzeitspektrum im
Strahlzentrum in Abbildung[6.6]gezeigt. Zur besseren Zuordnung anhand des Masse-zu-
Ladungsverhiltnis wird die untere Abszisse in eine m/g-Achse umskaliert, die Flugzeit
ist auf der oberen Achse dargestellt.

lonenflugzeit t (ns)

— 15 40 65 920 115 140
-Ig | 1 1 I 1 1 ]
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8 \ \
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©
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Abbildung 6.6: Exemplarisches Flugzeitspektrum an der Position (yso,250) des Gass-
trahls, gemittelt {iber 2 - 10 Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers
entspricht Abbildung der Gasstrahl wird bei py = 5bar, Atg, = 50 us sowie
Aty = 360 ps betrieben. Zur besseren Zuordnung der auftretenden Peaks ist die
untere Abszisse in ein Masse-zu-Ladungsverhéltnis umgerechnet.

Das Spektrum weist neben den beiden scharfen, dominanten Peaks fiir HT und H,O™,
welche in dieser Darstellung abgeschnitten sind, zwar Art-Tonen erwartungsgeméifl um
m/q = 40 amu/e auf, dessen Verteilung ist allerdings extrem verbreitert und kann nicht
aus der direkten Photoionisation atomarer Neutralteilchen aus dem Gasstrahl resultie-
ren. Ferner lassen sich bei m/q = 80 bzw. m/q = 120 amu/e dhnlich breite Peaks ver-
zeichnen. Diese Peaks entsprechen dabei den Argon-Clusterionen Ary bzw. Arj. Eine
vergleichbare Verteilung tritt um das fragmentierte m /g-Verhéltnis von 13,3 amu/e auf
und entspricht dreifach geladenen Ar®"-Ionen. Das Auftreten dieser vielen Fragmente
mit Halbwertsbreiten der entsprechenden Flugzeitverteilungen im Nanosekundenbe-
reich erhértet nicht nur den in Kapitel erwahnten Verdacht, dass ein signifikanter
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6 Ausrichten von lonenbuncher und Laser am Gasstrahl

Anteil der Uberschall-Expansion aus Argon-Clustern besteht [98,199]. Vielmehr belegt
das Massenspektrum aus Abbildung dass der Gasstrahl nahezu ausschliefSlich aus
Clustern besteht, welche unter Einstrahlung eines kurzen, intensiven Laserpulses an-
geregt oder ionisiert werden kénnen. Die so in den Cluster eingetragene Energie kann
dann unter Austausch und Emission weiterer Elektronen innerhalb des Clusters sowie
durch unimolekulare Fragmentierung unter Emission von Mono-, Di- oder Trimeren
thermalisiert werden [100]. Die innere Energie kann dabei teilweise in kinetische Ener-
gie dieser emittierten Fragmente umgesetzt werden, was die Verteilung der Startge-
schwindigkeiten der daraus gebildeten Ionen enorm verbreitern kann. Das Beobachten
der breiten Flugzeitverteilungen zeigt eine daraus resultierende Zerstorung der Flug-
zeitfokussierung des Ionenbunchers fiir diese Fragmente, welche bei den im Spektrum
auftretenden Restgaspeaks hingegen intakt bleibt. Eine Kombination beider Relaxa-
tionskanéle ist ebenfalls moglich, was das Auftreten hoher geladener Monomere trotz
der moderat gewdhlten Laserpeakintensitdat erklart. Die entsprechende Relaxations-
dynamik fiir den Ladungsaustausch lauft dabei auf einer Zeitskala von Pikosekunden
nach der Ionisation ab, das Verdampfen kleinerer Fragmente geschieht hingegen auf
Zeitskalen von bis zu einigen Nanosekunden [101]. Dies erklért beispielsweise die Flug-
zeitverteilung um Ar{ mit einer Halbwertsbreite von etwa 6ns. Das Auftreten einer
Verteilung der Fragmente bis hin zu Trimeren deutet dabei auf eine Grofle der Cluster
hin, deren mittlere Teilchenanzahl deutlich gréfler als 1 zu sein scheint. Die mittlere
Clustergrofie léasst sich abschitzen mit dem Hagena-Parameter

0,85
I = ka - po- 599 1102, (6.3)
TO ’
wobei kg ein Parameter zur Beschreibung der Kondensation des betrachteten Gases G
ist, po den Betriebsdruck der Diise beschreibt,

D
deq = 0,74 - —2— [103] (6.4)

tan ay

-~ 300 pm

die konische Diisenform mit Oﬂnungsdurchmesser Dy und halbem Offnungswinkel aN =
20° und Tj die Temperatur der Diise beriicksichtigt. Dabei ist ka, = 1650 fiir Argon
[104], pg wird in mbar, de, in pm und 7j in K bemessen, sodass I'* eine dimensionslose
Zahl ergibt. Mit dem Hagena-Parameter folgt dann fiir die mittlere Atomanzahl (V)
in einem Cluster

(N) = B. <%> (105) (6.5)

l 200 fiir I, = 2230,

~Y

mit empirischen Parametern B = 33 und C' = 2,35 fiir 1800 < I'* < 10* [105]. Dabei
lasst die Abschéatzung der mittleren Teilchenzahl pro Cluster und die damit verbun-
dene Verteilung der Clustergrofien vermuten, dass der Anteil atomarer Neutralteilchen
vernachléssigbar klein ist, sodass deren Flugzeitverteilung in Abbildung durch die
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fragmentierten Monomere iiberdeckt wird. In Abbildung [4.7)a in Kapitel konnte
im Gegensatz dazu durch die Elektronenstofiionisation lediglich ein kleiner Anteil an
Ary -Tonen beobachtet werden, was auf einen deutlich geringeren Anteil an Clustern im
Gasstrahl hinwies. Durch die vergleichsweise schonende, laserinduzierte Photoionisation
lassen sich die einzelnen Fragmente hingegen besser nachweisen. So ist deutlich zu er-
kennen, dass Argon aufgrund massiver Clusterbildung in der Uberschall-Gasexpansion
fiir die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse in dieser Konfiguration offenbar ungeeignet
ist. Um den Clusteranteil zu reduzieren, miisste der Hagena-Parameter in einem Be-
reich von I'* < 350 liegen, in welchem eine Kondensation zu kleinen Clustern gerade
eintritt [106]. Eine Moglichkeit besteht daher darin, die Temperatur des Reservoirs zu
erhohen, eine Reduktion von I'* um etwa eine Groflenordnung wiirde allerdings einer
Temperatur von 7" =~ 800 K entsprechen, was mit der in dieser Arbeit verwendeten
Diise nicht zweckméBig erscheint. Eine einfachere Alternative besteht darin, das Edel-
gas fiir den Betrieb der Diise zu wechseln. Wird beispielsweise Neon (ky. = 185 [104])
als Betriebsgas unter ansonsten gleichen Bedingungen verwendet, so ergibt sich ein
Hagena-Parameter von

I ~ 250, (6.6)

weshalb fiir Neon nur eine vernachlissigbare Clusterbildung bei identischer Konfigu-
ration der Diise zu erwarten ist. Aus diesem Grund wird im restlichen Verlauf dieser
Arbeit die Uberschall-Gasexpansion mit Neon betrieben und mithilfe des Ionenbun-
chers im anschlieflenden Kapitel [7] charakterisiert.
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[ Erzeugung ultrakurzer lonenpulse
mit Neon

Im vorangegangenen Kapitel ist ersichtlich geworden, dass der Gasstrahl ausschliefSlich
aus Argon-Clustern zu bestehen scheint, was die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse
mit Argon-lonen auf diese Weise unméglich macht. Daher wird in diesem Kapitel die
Moglichkeit betrachtet, die Gasexpansion stattdessen mit Neon zu betreiben. Dazu
wird zuerst der Laser fiir die Ionisation von Neon-lonen an Neon-Hintergrundgas ka-
libriert. Anschliefend erfolgt eine Charakterisierung der Strahlzusammensetzung des
Neon-Gasstrahls und des damit verbundenen Parameterraums der Diise. Zuletzt wird
der Tonenbuncher optimiert und der kiirzeste lonenpuls préasentiert, worauthin mégliche
Verbesserungen der Pulsdauer diskutiert werden.

[.1 Parameterraum der Diise fiir Neon| . . . . . . .. .. .. ... ... .... 109
[7.1.1 Flugzeitspektrum fiir Neon| . . . . . . . . .. ... ... .. ... ... 110
7.1.2 Kalibrierung der Laserintensitat fiir Neon| . . . . . . . . . ... .. .. 111
7.1.3 Variation von Betriebsdruck und Offnungszeit der Diise| . . . . . . . . 112

[7.2 Parameterraum des Lasers fiir Neon| . . . . . .. .. .. ... ... .... 115
[7.2.1 Laser-Scan entlang der x-Achse| . . . . . . . ... ... ... ..... 115
[7.2.2  Laser-Scan entlang der y-Achse| . . . . . . ... ... ... 116
[7.2.3  Laser-Scan entlang der z-Achse und Zentralstrahldichte] . . . . . . . . 117

[7.3 Kalibrierung der Winkel aller drei Elektroden| . . . . . . .. ... ... .. 119

[7.4 Flugzeitminimum und kiirzester lonenpuls aus dem Neon-Gasstrahl] . . . 123

[7.5 Einfluss von Extraktionsfeld und Temperatur aut die lonenpulsbreite]. . . 125

7.1 Parameterraum der Diise fiir Neon

Neon bietet sich fiir die Uberschall-Gasexpansion aus zwei Griinden an, welche hin-
sichtlich der Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse vorteilhaft sind: Zum FEinen ist der
Anteil an Neon-Clustern in dem Gasstrahl vernachléssigbar klein, da Neon eine deut-
lich geringere Bindungsenergie fiir das Ne-Dimer aufweist als beispielsweise Argon
[107] und sich daher eher wie ein ideales Gas verhilt. Zum Anderen kénnen Neon-
Gasstrahlen aufgrunddessen eine geringere Strahltemperatur aufweisen [63], was eine
schmalere Geschwindigkeitsverteilung — und damit kiirzere Ionenpulse — begiinstigt.
Ebenfalls ist zu beriicksichtigen, dass Neon eine geringere Masse von 20 amu gegeniiber
Argon mit 40 amu aufweist. Die daraus resultierende kiirzere Flugzeit von Net-Tonen
unter identischen Bedingungen ist fiir die spétere Einbettung der Ionenquelle in ein
Anrege-Abfrage-Experiment vorteilhaft, da eine um einen Faktor v/2 kiirzere optische
Verzogerungsstrecke zu konstruieren ist. Da der Gasstrahl infolgedessen mit Neon be-
trieben und hinsichtlich seiner Strahleigenschaften charakterisiert werden muss, wird
zunéchst anhand von Neon-Hintergrundgas ein Flugzeitspektrum fiir Neon in der glei-
chen Konfiguration des Ionenbunchers wie im vorherigen Kapitel prisentiert. Auf-
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

grund des hoheren lonisationspotentials I[Py, wird eine maximale Ionisierungswahr-
scheinlichkeit fiir NeT-Tonen bei hoheren Laserintensitéiten erwartet (vgl. Abbildung
2.13b in Kapitel [2.2.2)). Daher wird die Laserpeakintensitit zunéchst erhoht und an-
schliefend fiir die effiziente Erzeugung von Neon-Ionen optimiert. Anhand dessen lésst
sich der Parameterraum der Diise unter Betrieb mit Neon quantifizieren.

7.1.1 Flugzeitspektrum fiir Neon

Uber das Feindosierventil wird Neon-Gas bei einem Partialdruck von pxe = 8,4 -
10~®mbar in die Ionisationskammer eingelassen. Dabei wird der Restgasdruck von
3 - 10~® mbar von dem gemessenen Druck mit der Heilkathoden-Druckmessréhre sub-
trahiert und diese Differenz mit dem Korrekturfaktor v = 4,1 geméfl Tabelle
zu skalieren. Die Neutralteilchendichte entspricht dann Gleichung zufolge nyne =
2,0-10%cm—3. In Abbildung ist die resultierende Flugzeitverteilung gemittelt iiber
2-10* Laserschiisse bei einer Laserpeakintensitit Iy = 7,5- 10 W em ™2 dargestellt, ein
entsprechendes Restgasspektrum ist in Abbildung im Anhang gezeigt.

a) b) Masse-zu-Ladungsverhaltnis m/q (amu/e)
0 5 10 15 20 25 30 35
W
= 08x10°
¢, = +1000 V E, S 004 o= -
Nye = 2,0- 107 cm™ XQ\G\N o E % 06 ’/ 20Ne*
a5
o E 0.03 04 200 p2* i
__E 8 02 \ ZENE+
S
¢, = —3000V E, E o 0.02 4, H,0° -
E o '
= o 29 31 33 \,
Ne* o E Y '
N = !
¢p= 3000V ¢ F 5 N0y : %
A o O N3
= 1000V R = \‘ \.
br = € 000k, , . T SO, U LY SV
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Abbildung 7.1: a) Konfiguration der Abstdnde und Potentiale des Ionenbunchers
zur Messung der Flugzeitverteilung von Neon. b) Gemessenes Flugzeitspektrum
unter Einlass von Neon-Gas bei py. = 8,4 - 107 mbar in der nebenstehenden
Konfiguration des Ionenbunchers, gemittelt iiber 2-10* Laserschiisse. Neben dem
dominanten Ne™-Peak bei m/q = 20 amu/ e tritt sowohl das ??Ne™ Isotop als auch
Ne?t im Spektrum auf.

Die obere Abszisse ist dabei in ein entsprechendes Masse-zu-Ladungsverhéltnis ska-
liert, sodass die auftretenden Peaks eindeutig zugeordnet werden kénnen. Anhand des
dominanten Peaks bei einer Flugzeit von 47 ns ist ersichtlich, dass Neon-Ionen erwar-
tungsgeméif einen Peak um m/q = 20 amu/e bildet. Daneben lassen sich zwei weite-
re Peaks im Spektrum beobachten, die auf Neon zuriickzufiithren sind: der Peak bei
10 amu/e entspricht Ne?*-Tonen, der Peak bei 22 amu/e ist hingegen dem ??Ne-Isotop
zuzuordnen. Dessen Signalhohe sollte im Verhéltnis 22Ne™ /2Net ~ 0,1 auftreten [71],
sie wird allerdings vom Signal des ?’Ne-Peaks unter Beriicksichtigung der Totzeit des
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7.1 Parameterraum der Diise fiir Neon

TDC iiberdeckt (vgl. Kapitel [3.4.2.1)), sodass die Relation der gemessenen Signalhdhen
mit 0,043 bei der Intensitiit von Iy = 7,5 - 101> Wem™2 deutlich unterschitzt wird.
In Abbildung im Anhang ist ein Flugzeitspektrum bei einer geringeren Laserpea-
kintensitédt gezeigt, welches das Verhiltnis von ~ 0,1 bestétigt. Die weiteren Peaks
kénnen einerseits HoOT sowie O bzw. O*" andererseits zugeordnet werden, die eben-
falls auftretenden H"-Tonen lassen sich hierbei nicht nachweisen, da der Triggerpuls
am Start-Eingang des TDC die Messung erst 17ns nach Erzeugung der Ionen startet.
Das Auftreten von H,O" und dessen Fragmenten im Spektrum weist auf die bereits
in Kapitel diskutierte Problematik der effizient zu ionisierenden Wassermolekiile
hin, ist allerdings aufgrund der spektralen Zerlegung der ankommenden Ionen anhand
ihrer Flugzeitverteilungen im weiteren Verlauf unkritisch. Vielmehr ist anhand dieses
Spektrums erwiesen, dass die Ionisation von Ne?t mit ¢ = 1,2 mit dem Laser eben-
falls funktioniert. Darauthin werden die Auswirkungen der Laserpeakintensitdat und der
Neutralteilchendichte auf die Zahlrate an Neon-lonen charakterisiert.

7.1.2 Kalibrierung der Laserintensitat fiir Neon

Um den Verlauf der lonisationswahrscheinlichkeit fiir diese beiden Ladungszustdnde
zu vermessen, wird nun die Laserpeakintensitit I, im gleichen Bereich wie fiir Ar-
gon in Kapitel variiert und die Anzahl an Net- und Ne?*-Ionen pro Laserschuss
detektiert. Der resultierende Verlauf ist in Abbildung [7.2]a dargestellt und zeigt ana-
log zu Abbildung qualitativ einen vergleichbaren Verlauf fiir die nachzuweisenden
Ladungszusténde.

a 1 N T 7T ] b 0 7 X T T T T T T T T
,_? —e—Ne'* ! ) lo=1-10"" W cm2

2 2+ 3

%‘ —s—Ne 3061 4
8 o1t dos5t _
w0

2

(0] = L -
E _9_0.4

3 gﬂ 3

o 0.01} a0 i
a *

= z

< 02} PN y
N i —— 1 —exp ( e)

E E Psat

o = 0.1 . -
G 0.001} 2 mit Psae = 7 - 1078 mbar

o =

a L 0.0 L L 1 L L L L 1
f= 1018 0 2 4 6 8 10 12 14 16
£ Laserpeakintensitat /, (W cm™) Neon-Partialdruck py,. (10 mbar)

Abbildung 7.2: a) Integriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der La-
serpeakintensitit bei pye = 1,0 - 107" mbar, aufgeschliisselt nach Ladungszu-
stand ¢. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung a. b) In-
tegriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion des Neon-Partialdrucks bei
Iy = 1,0 - 10 W em =2, angepasst mit einer Sittigungskurve entsprechend Glei-
chung . In beiden Féillen ist das Ionensignal gemittelt iiber jeweils 2 - 10%
Laserschiisse.
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Aufgrund des hoheren Ionisationspotentials sind die Maxima beider Kurven erwar-
tungsgeméf zu grofleren Laserpeakintensitéiten verschoben. Damit einher geht auch die
Tatsache, dass auch bei der nominell maximalen Peakintensitit I yax aus Gleichung
keine hoheren Ladungszustédnde zu beobachten sind. Die Steigung von 5,4 fiir den
Signalverlauf von Ne® entspricht nahezu der Steigung von 6,5 fiir die Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit von Neon (vgl. Abbildung b in Kapitel , sie wird fiir Ne?*
mit 2,8 jedoch deutlich unterschitzt. Bei Iy = 1,0- 10 W cm ™2 ist ein maximales Ne™t-
Tonensignal erkennbar, sodass bei dieser Laserpeakintensitit die NeT-Tonenzéhlrate un-
ter Variation des Neon-Partialdrucks pxe gemessen wird. Entsprechend Abbildung[7.2b
ergibt sich dabei kein linearer Zusammenhang (vgl. Abbildung in Kapitel ,
da der TDC auch Pulse mit mehr als einem Ion pro Puls nur als einen Ionenein-
schlag registriert. Deshalb weist die Nachweiswahrscheinlichkeit w(py.) als Funktion
des Neon-Partialdrucks ein typisches Séttigungsverhalten auf und wird entsprechend

w(pne) < 1 — exp (— pNe) , (7.1)
Psat

mit dem S#ttigungsdruck ps.; = 7-107° mbar, bei dem im Mittel 1 Ton pro Laserschuss
gebildet wird. Die Nachweiswahrscheinlichkeit konvergiert dabei zwar nicht gegen 1,
da der Net-Peak von dem H,Ot-Peak aufgrund der Totzeit des TDC unterschéitzt
wird (vgl. Abbildung b), der direkte Vergleich des Net-Ionensignals aus dem Gass-
trahl mit Neon-Hintergrundgas zur Bestimmung der zentralen Strahldichte ist davon
allerdings unabhéngig. Anhand der Kalibrierung lassen sich die gemessenen Zéahlraten
an Net-Tonen in einen entsprechenden Partialdruck pye fiir Neon umrechnen, welcher
wegen Gleichung proportional zu der Teilchendichte ny, ist. Zunéchst wird jedoch
der Parameterraum der Diise unter Betrieb mit Neon vermessen, um die Dichte des
Gasstrahls im Tonenbuncher zu maximieren.

7.1.3 Variation von Betriebsdruck und Offnungszeit der Diise

Der Betrieb des Gasstrahls mit Neon sollte prinzipiell keine Auswirkungen auf die phy-
sikalischen Eigenschaften der Uberschall-Expansion haben. Lediglich die Verzogerung
der Diisenoffnung nach dem Feuern des Lasers muss aufgrund der hoheren Schwer-
punktsgeschwindigkeit v) o, fiir Neon angepasst werden. Die Wiederholrate des Lasers
erlaubt das Vermessen des gesamten moglichen Verzogerungsbereichs zwischen 0 und
1ms, um das maximale Ne*-Ionensignal zu finden. Dabei wird die Offnungszeit der
Diise auf Ato, = 20 us sowie die Laserpeakintensitéit von Iy = 7,5 10" Wem ™2 einge-
stellt, um eine mogliche Sattigung des Ionensignals zu vermeiden. In Abbildung ist
auf der Abszisse die Verzogerungszeit Aty und auf der Ordinate der Betriebsdruck der
Diise von py = 1 — 10bar gezeigt, auf der Applikate ist die gemessene Ionenzéhlrate
aufgetragen.
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Abbildung 7.3: Integriertes Ne'-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
Verzogerungszeit Aty unter Variation des Betriebsdrucks pg, gemittelt iiber 2-10%
Laserschiisse. Die Konfiguration des lonenbunchers entspricht Abbildung|7.1]a. Es
ist fiir alle Aty = 440 ps ein Maximum in dem Ne™-Signal zu erkennen, welches
bei pg = 2 bar eine mehr als doppelt so hohe Zahlrate aufweist als fiir py > 4 bar.

Es lasst sich dabei unabhéngig vom eingestellten Druck py jeweils ein Maximum bei
Atno = 0,44 ms feststellen. Daraus ldsst sich die Schwerpunktsgeschwindigkeit eines
Gaspulses unter Beriicksichtigung des Abstandes zwischen Diise und Ionisationspunkt
von Azy = 1200 mm bestimmen zu (vgl. Kapitel

A{EI
U e— 2
2ms — Ath (7 )

U||,00,Ne =

770m/s,

was gut mit der zu erwartenden Geschwindigkeit entsprechend Gleichung [2.5( von
Voo = 790ms™! fiir Neon iibereinstimmt. Zwar éndert sich die Geschwindigkeit der
Gaspulse nicht unter Variation des eingestellten Drucks, jedoch ldsst sich ein maxi-

males Tonensignal bei einem Druck von p, = 2bar verzeichnen, welches fiir grofiere
Driicke jedoch drastisch abnimmt. Um zu beurteilen, ob die Offnungszeit der Diise
einen dhnlichen Effekt in der Signalhohe aufweist, wird die Net-Zihlrate bei einem
festen Betriebsdruck von p, = 2bar unter Variation von Atg, untersucht. Dazu wird
in Abbildung auf der Abszisse die Verzogerungszeit Aty und auf der Ordinate die

Offnungszeit der Diise von Ato, = 5 — 200 us gezeigt, auf der Applikate ist analog zu
Abbildung [7.3] die gemessene Ionenzihlrate aufgetragen.
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Ne*-Signal

g 0.330

Abbildung 7.4: Integriertes Ne'-Tonensignal pro Laserschuss als Funktion der
Verzogerungszeit Aty unter Variation der Offnungszeit der Diise Atop, gemit-

telt iiber 2 - 10* Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung [7.Ta. Es ist ebenfalls fiir alle Aty o = 440 um ein signifikantes Signal

in der Zéhlrate zu erkennen, welches allerdings nur bei Atg, = 20 us ein deutli-

ches Maximum des Neon-Signals aufweist und fiir groBere Offnungszeiten rapide
abnimmt.

Anhand der Abbildung ist ebenfalls zu erkennen, dass v o nicht von Aty o abhéngt. Je-
doch nimmt die Signalhdhe fiir groBere Offnungszeiten als 40 ps erheblich ab und bildet
nur noch ein kleines Maximum bei Atg, = 140 us aus. Fiir diese Offnungszeit scheint
die Durchflussrate durch die Diise nominell ein Maximum zu bilden, die Signalhohe
liegt dort allerdings etwa bei einem Drittel der maximalen Zihlrate an Ne™-Ionen bei
Ato, = 20 us. Damit ldsst sich die Strahlqualitdt unter Betrieb mit Neon analog zu
Kapitel charakterisieren. Unter Vernachléssigung der Entfaltung mit Atq,, fiir die
gemessene Breite At = 400 ps ergeben sich damit fiir die Speed Ratio und die damit

verbundene Paralleltemperatur (vgl. Gleichungen und

2ms — At 1 soNe )
Sxe = 2¢/In(2) % ~65 und Tjoene=5- m <””STN> ~ 17K. (7.3)

Im Vergleich mit Argon weist der Gasstrahl unter Betrieb mit Neon also schlechte-
re Figenschaften aus, was vor allem durch die vergleichsweise niedrigen Einstellung
des Betriebsdrucks bedingt ist. Hillenkamp et al. beobachten beispielsweise fiir Neon
im Bereich von pg = 20 — 40 bar eine Speed Ratio von bis zu 70 , welche jedoch
fiir kleinere Driicke um eine Groflenordnung abnimmt und die hier gemessene Speed
Ratio plausibel erscheinen lidsst. Die Abnahme der Zahlrate an Ne™-Ionen fiir hohere
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Driicke bzw. Offnungszeiten ist auf das Transmissionsvermdgen der verwendeten Skim-
mer zuriickzufithren, wovon vor allem der zweite Skimmer die Strahlintensitéit auch fiir
Neon drastisch zu reduzieren scheint. Eine Vergroflerung der Skimmerdurchmesser hat
demnach nicht nur eine direkte Erhchung der Strahldichte (vgl. Kapitel [4.4.2)), sondern
auch eine mogliche Verbesserung der Strahlqualitat zur Folge. Da die hohe Abnahme
der Transmission in den Abbildungen und fir po > 4bar und Atp, > 40 ps
deutlich erkennbar ist, werden im Folgenden die optimalen Diisenparameter po = 2 bar
und Atg, = 20ps fiir den Betrieb des Gasstrahls bei einer Verzogerungszeit von
Aty = 440 us gewéhlt.

7.2 Parameterraum des Lasers fiir Neon

Nachdem die Gasexpansion als Neutralteilchenquelle auf ein maximales Ionensignal
optimiert wurde, wird der Parameterraum des Lasers fiir den Neon-Gasstrahl erfasst.
Dazu wird die Laserpeakintensitit wieder auf

I, = 1,0 - 10'Wem™2 erhoht und Neon- ¢, = +1000 V E,

Hintergrundgas bei einem Partialdruck von 0. 10 ems Lo e £
pNe = 1,0 - 107" mbar eingelassen. Abbildung o 1 y £
fasst die Konfiguration des Ionenbunchers dafiir / -
iibersichtlich zusammen, es wird jeweils das Ne*- =5
Tonensignal iiber 2 - 10* Laserschiisse gemittelt. by — —3000V E, £
Dabei wird neben der Vermessung der kartesi- E
schen Koordinaten entlang der Gasstrahlachse x Ner ‘;\’2
und der Extraxionsachse z das Net-Signal mit bp = —3000V v Fle
dem Signal aus dem Gasstrahl verglichen so- % 2

wie der Einfluss der Laserpeakintensitét entlang o — _'\\1000\, . R

der Laserstrahlachse y untersucht. Schliellich er-
laubt eine Kalibrierung des Ionensignals an Neon- Abbildung 7.5: Konfiguration der

Hintergrundgas eine Quantifizierung der Zentral- Abstédnde und Potentiale des Ionen-
strahldichte. bunchers - Parameterraum Neon.

7.2.1 Laser-Scan entlang der x-Achse

Der Laser-Scan entlang der Expansionsachse im Ionenbuncher ist erforderlich, um den
Einfluss der Driftgeschwindigkeit der Gasteilchen in Strahlrichtung auf die z-Position
maximalen lonensignals abzuschétzen. Aus diesem Grund wird der Scan entlang der
z-Achse sowohl fiir den Neon-Gasstrahl als auch fiir Neon-Hintergrundgas bei einem
Partialdruck von py. = 1,0 - 107" mbar vorgenommen. Abbildung [7.6a zeigt beide
Messungen, wobei insbesondere der Signalverlauf fiir den Gasstrahl das Transmissi-
onsvermogen des Loches in E, widerspiegelt. Einerseits weisen beide Verldufe einen
Versatz von etwa 20 um auf, welcher auf die Vorzugsrichtung der Geschwindigkeit v)| o
entlang der Gasstrahlachse zuriickzufiihren ist. Aufgrunddessen verlaufen die Trajek-
torien einzelner Neon-lonen aus dem Gasstrahl nicht geradlinig entlang der z-Achse,
sondern beschreiben eine Parabel in der zz-Ebene. Diese bewirkt neben der resultie-
renden Verschiebung entlang der z-Achse ebenfalls die Abnahme des Ne™-Tonensignals
aus dem Gasstrahl fiir kleinere z-Werte. Aufgrund der endlichen Dicke der Elektrode
E, kénnen Net-Tonen gegen die Innenseite des Loches treffen und reduzieren auf diese
Weise die Signalhthe, wohingegen das Signal aus dem Neon-Gas konstant ist.
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Abbildung 7.6: a) Integriertes Net-Tonensignal pro Laserschuss als Funktion der ab-
soluten Laserposition z des Manipulators fiir Neon-Hintergrundgas bei pye =
1,0 - 10-"mbar (schwarz) sowie fiir Neon-Gasstrahl bei py = 2bar (griin), ge-
mittelt iiber 2-10* Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 7.5 b) Photoionisierte Ne-Ionen (blau) beschreiben aufgrund der Ge-
schwindigkeit 7 « (griin) eine parabelférmige Trajektorie, daher kénnen Ionen
aus dem Gasstrahl unter Variation der z-Position des Lasers (rot) vollsténdig
oder teilweise ausgeblendet werden.

Beide Effekte werden in Abbildung [7.6]b skizziert und erkliren die Abweichungen zu
dem Signalverlauf fiir Neon-Hintergrundgas. Dabei ist zu beriicksichtigen, dass die Ska-
la invertiert ist und die Position des Laserfokus fiir hohere z-Werte in Richtung der
Propagation des Gasstrahls verschiebt. Daher wird die Laserposition entlang der Ex-
pansionsachse etwa 35 um von dem nominellen Lochzentrum entfernt auf o = 3,39 mm
eingestellt. Anschlieend wird das Tonensignal entlang der Laserstrahlachse vermessen.

7.2.2 Laser-Scan entlang der y-Achse

Der Verlauf des Ionensignals als Funktion der Laserposition entlang der y-Achse sollte
sich auch fiir Neon geméfl der Ausdehnung des Intensitétsprofils in Laserstrahlrichtung
nur geringfiigig &ndern. Um daher gleichzeitig den Einfluss der Laserintensitét auf die
Photoionisation von Neon zu untersuchen, werden Laser-Scans entlang der y-Achse
fiir unterschiedliche Laserpeakintensititen aufgenommen. In Abbildung [7.7] ist dabei
die absolute Laserposition y auf der Abszisse unter Variation der Laserpeakintensitét
auf der Ordinate dargestellt, die jeweils detektierte Ziahlrate an Ne™-Ionen ist auf der
Applikate aufgetragen. Anhand der Verldufe der Kurven entlang der Laserstrahlachse
ist jeweils ein Maximum mit anndhernd symmetrischen Flanken zu beobachten, deren
Signalhche auf Null abfallt. Ebenfalls nimmt die maximale Zahlrate mit steigender
Laserpeakintensitéit erwartungsgeméafl zu. Unter Erhohung von I hingegen verschiebt
sich einerseits der Schwerpunkt yo der einzelnen Verteilungen zu kleineren y-Werten,
andererseits nimmt deren Breite Ay auf bis zu 590 um bei Iy = 1,0 - 101 W em =2 zu.
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Abbildung 7.7: Integriertes Ne'-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der ab-
soluten Laserposition y des Manipulators fiir Neon-Hintergrundgas bei pne =
1,0 - 10~ " mbar unter Variation der Laserpeakintensitiit Iy, gemittelt iiber 2 - 10
Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung [7.5|

Da dies etwa der doppelten Rayleigh-Lénge entspricht und weder diese Breite noch
die Tonenzéhlrate fiir eine groflere Laserpeakintensitéit zunimmt, bestétigt dies die La-
serpeakintensitidt hochster Ionisationswahrscheinlichkeit auch fiir Net-Ionen aus dem
Gasstrahl. Zu beriicksichtigen ist ferner, dass die Position des Laserfokus mit zuneh-
mendem [ entlang der y-Achse verschiebt. Dieser Effekt schwacher Selbstfokussierung
ist auf das Lasereintrittsfenster zuriickzufiihren und erfordert, die Laserposition y fiir
hohere Laserintensitédten ndher zum Off-Axis-Parabolspiegel hin nachzujustieren. Fiir
die Messung des Ionensignals senkrecht zur Gasstrahlachse wird Iy = 1,0- 10 W cm =2
gewdhlt, weshalb die Laserposition auf yy = 8,45 um eingestellt wird.

7.2.3 Laser-Scan entlang der z-Achse und Zentralstrahldichte

Der Scan des Lasers entlang der Extraktionsachse z hat einerseits den Zweck, das
Strahlprofil der Gasexpansion zu vermessen, welches durch den dritten Skimmer im
Strahlengang hervorgerufen wird. Andererseits lédsst sich damit zeigen, ob der Gasstrahl
den Buncher génzlich passieren kann oder von den Elektroden blockiert wird. Damit
kann ferner die Lage des Gasstrahls im Buncher und der damit verbundene Bereich,
auf welchem der Laser ein konstantes Ne't-Tonensignal generiert, bestimmt werden.
Die Zihlrate an Ne'-Tonen aus der Gasexpansion ist in Abbildung als Funktion
der Laserposition z aufgetragen (blau), zum Vergleich ist das Signal bei einem Neon-
Partialdruck von py. = 1,0 - 1077 mbar ebenfalls dargestellt (schwarz).
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. . —e— Neon-Gas py, = 1.0-107 mbar
0.7 | —e— Neon-Gasstrahl p, = 2 bar
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Abbildung 7.8: Integriertes Ne™-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der ab-
soluten Laserposition z des Manipulators fiir Neon-Hintergrundgas bei pne =
1,0 - 10~"mbar (schwarz) sowie fiir Neon-Gasstrahl bei py = 2bar (blau), gemit-
telt iiber 2 - 10* Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht

Abbildung [7.5]

Dieses zeigt erwartungsgeméf eine konstante mittlere Zahlrate von 0,55 Ionen pro La-
serschuss iiber den gleichen Bereich der Laserposition z, wohingegen die Z&hlrate des
Gasstrahls ein Profil mit einer Halbwertsbreite von 1,55 mm aufweist (vgl. Abbildung
in Kapitel . Dieses resultiert aus der Uberlagerung des breiten Strahlprofils
vom zweiten Skimmer mit dem Transmissionsvermdgen des dritten Skimmers und be-
weist, dass der Gasstrahl den Ionenbuncher ungehindert passieren kann. Ferner lésst
sich eine annihernd konstante Zahlrate von 0,63 Net-Ionen pro Laserschuss in einem
Plateau zwischen z = 7,3 mm und z = 8,0 mm um das Strahlzentrum bei zy = 7,75 mm
feststellen. Dies ermoglicht beispielsweise eine Variation der Laserposition innerhalb
des Ionenbunchers entlang der Extraktionsachse zur Bestimmung des Flugzeitmini-
mums (vgl. Abbildung a in Kapitel .

Zusétzlich kann die zentrale Strahldichte der Gasexpansion durch Vergleich der Io-
nenzihlrate mit Neon-Hintergrundgas bestimmt werden. Unter Beriicksichtigung der
Kalibrierung des Ionensignals (vgl. Abbildung in Kapitel entspricht diese
Zihlrate einem Neon-Partialdruck von pye = (1,240,08) - 107" mbar. Daraus resultiert
eine Zentralstrahldichte fiir den Neon-Gasstrahl von

poNe = (3,0 £ 0,2) - 10% cm ™3, (7.4)

Da der Neon-Gasstrahl hinsichtlich seiner Lage relativ zum Buncher sowie seiner Teil-
chendichte charakterisiert ist, kann die Flugzeitverteilung der Ne™-Ionen hinsichtlich
ihrer Pulsbreite optimiert werden. Dazu wird der Ionenbuncher mithilfe der Piezo-
Schrittmotoren geometrisch an dem Gasstrahl ausgerichtet.
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7.3 Kalibrierung der Winkel aller drei Elektroden

Neben der Moglichkeit, durch jeweils drei Piezo-Schrittmotoren die Position der ent-
sprechenden Elektrode einzustellen, konnen die Elektroden in ihrem Winkel gegeniiber
jeder Achse beliebig verkippt werden. Dabei sind weder die einzelnen Elektroden des
Bunchers notwendigerweise gegeneinander noch gegen die von Laser- und Gasstrahl-
achse aufgespannte Ebene ausgerichtet. Aus diesem Grund werden alle drei Elektroden
des Tonenbunchers hinsichtlich ihrer Verkippung gegeniiber den beiden Achsen kali-
briert und optimiert. Eine Verkippung um die Gasstrahlachse ist dabei hinsichtlich der
Startortverteilung der Ionen entlang der ausgedehnten Laserstrahlachse kritisch, wie

Abbildung [7.9]a schematisch illustriert.

a) ————— b) V)] oo

E, Laser E, Gasstrahl
._____— —
——
E, E,
Ne*-lonen Ne*-lonen
v v

=

Av X At «—

Abbildung 7.9: Schematische Darstellung der Verkippung der Elektroden beziiglich
des Lasers (a) sowie des Gasstrahls (b). Unterschiedliche Startorte aufgrund der
Ausdehnung des Lasers in Laserstrahlrichtung konnen zu verschiedenen Flugstre-
cken fiithren, wohingegen aus einer Verkippung des Gasstrahls eine zusétzlichen
Geschwindigkeitskomponente entlang der Extraktionsachse resultiert. Beide Ef-
fekte kénnen eine zusitzliche Verbreiterung der Flugzeitverteilung an Ne™-Tonen
bewirken.

Die unterschiedlichen Startorte konnen dabei trotz Flugzeitfokussierung zu einer Vertei-
lung der Flugzeiten aufgrund unterschiedlicher Flugstrecken fiihren, falls die Elektroden
nicht parallel ausgerichtet sind. Fine damit verbundene Inhomogenitét des elektrischen
Feldes zwischen E; und E; kann eine zusétzliche Verbreiterung der Pulsbreite auf-
grund unterschiedlicher Beschleunigungen bewirken. Analog dazu hat die Verkippung
um die Laserstrahlachse entsprechend Abbildung [7.9]b Einfluss auf die Startgeschwin-
digkeitsverteilung der Ionen. Sind die Elektroden nicht parallel zur Orientierung des
Gasstrahls ausgerichtet, so kann die Projektion der Parallelkomponente des Gasstrahls
entlang der Extraktionsachse zu unterschiedlichen Startgeschwindigkeiten der Ionen bei
ihrer Erzeugung fithren. Beide Effekte fithren schlussendlich zu einer Vergréflerung der
Flugzeitverteilung, weshalb eine korrekte Kalibrierung aller drei Buncher-Elektronen
sowohl gegeniiber Gas- als auch Laserstrahlachse unerlésslich ist. Dazu werden die
Elektroden so eingestellt, dass der Gasstrahl den lonenbuncher mittig zwischen E; und
E, passiert und dabei deren Abstand zueinander entsprechend der Fuflbreite des Gass-
trahls di = 2,25 mm betrdagt. Der Abstand von E; zum Detektor hingegen wird zu
dip = 8,0mm gewahlt, sodass die Flugstrecke der Ionen vergleichsweise grof ist. Die
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Laserpeakintensitéit wird im Rahmen dieser Messungen auf dem vorherigen Wert von
Iy = 1,0-10'® W cm~? beibehalten. Die einzelnen Elektroden werden entsprechend Ab-

bildung mit den Potentialen ¢, = —1000V,

¢2 = —3000V, ¢ = —=3000V und ¢g = —1000V 4 — 1000 v E,
beschaltet, sodass eine Extraktionsspannung von S
A¢r = 2000V resultiert. Diese Potentialdifferenz . - 1“11.0'“‘0

stellt sicher, dass einerseits geniigend Ne™-Ionen

zum Signal beitragen kénnen und andererseits die
Verbreiterung der Flugzeitverteilungen als Funk- by — —3000V e, 1
tion der eingestellten Winkel ©J; ,/, im Rahmen
der verfiigbaren Zeitauflosung beobachtet werden
kann. Der Index 7 bezeichnet dabei die jeweilige
Elektrode E;, der Index z,y hingegen die Dre-
hung um die entsprechende Achse. Die Elektro-
den E; und Es lassen sich dabei prinzipiell um
4 5° verkippen, zu beriicksichtigen ist allerdings, ¢r = —3000V | F
dass der Laser unter Verkippung von E, in der E a
zy-Ebene nachjustiert werden muss. Aufgrund- pr— —k1000V . R
dessen ist die Einstellbarkeit von v, ,,, geome-

trisch eingeschriankt durch die Positionierung des Abbildung 7.10: Konfiguration
Lasers, weshalb nicht der gesamte Winkelbereich der Absténde und Potentiale des Io-
vermessen werden kann, wie in Abbildung [7.11Ja nenbunchers - Einfluss der Verkip-
fir den Winkel 9, , zu erkennen ist. pung der Elektroden.

Fiir alle Einstellungen der Winkel werden jeweils

144 Spektren iiber jeweils 1000 Laserschiisse aufgenommen, davon werden jeweils zwolf
zufillige Spektren aufaddiert und der Schwerpunkt sowie die Halbwertsbreite der so
summierten Flugzeitverteilung ausgewertet (vgl. Abbildung in Kapitel . Uber
diese zwolf summierten Verteilungen werden die Schwerpunkte und Halbwertsbreiten
dann gemittelt und die jeweilige Standardabweichung als statistischer Fehler der ent-
sprechenden Messung interpretiert. Auf diese Weise lésst sich abschétzen, iiber wie viele
Einzelionensignale gemittelt werden muss, um ein statistisch signifikantes Ergebnis der
Pulsbreite und Ionenflugzeit zu erhalten. Daraufhin wird zuerst der Winkel 95, /,, va-
rilert, da dessen Orientierung beide Felder des Ionenbunchers beeinflusst. Nachdem
auf diese Weise die optimale Einstellung fiir E; anhand der minimalen Pulsbreite ex-
perimentell bestimmt werden kann, wird mit den anderen beiden Elektroden analog
verfahren. Abbildung zeigt die resultierenden Verlaufe der Pulsbreiten als Funkti-
on der Winkel 4;, sortiert nach der Verkippung um die Gasstrahlachse z (a) und um die
Laserstrahlachse y (b). Die Pulsbreiten in Abbildung [7.11]a werden dabei durch einen
parabelférmigen Verlauf approximiert, welcher fiir alle drei Elektroden ein Minimum in
der Breite der Flugzeitverteilungen zeigt. Die Anderung von At weist dabei unter der
Variation von 9, , erwartungsgemifl die grofite Anderung auf, die Verkippung des De-
tektors hingegen zeigt nur eine geringe Abhéngigkeit der Pulsbreite von 93 ,. Dennoch
lassen sich fiir alle drei Winkel 1J; , Minima in der gemessenen Pulsbreite ausmachen,
auf welche die Winkel der Elektroden um die z-Achse schlussendlich eingestellt wer-
den. Eine Verkippung der Elektroden um die Laserstrahlachse y weist hingegen unter
Beriicksichtigung des Messfehlers kein strukturelles Minimum auf. Dies lasst sich mit
der deutlich kleineren Ausdehnung des Lasers in Richtung des Gasstrahls verstehen,
was die Startortverteilung der Ionen enorm einschrinkt. Dessen Effekt auf die Puls-

Y

d; = 2,25mm

d“ = 8,0 mm
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7.3 Kalibrierung der Winkel aller drei Elektroden

breite lasst sich somit mit der hier verwendeten Messmethodik nicht auflésen, ebenso
scheint die Auswirkung der Startgeschwindigkeitsverteilung entlang der Gasstrahlachse
nicht besonders kritisch zu sein.
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Abbildung 7.11: Halbwertsbreiten der gemessenen Flugzeitverteilungen At als Funk-
tion der Verkippungen 9, , der Elektroden E; um die Gasstrahlachse (a) bzw. 9,
um die Laserstrahlachse (b), akquiriert iiber jeweils 1,2 - 10* Laserschiisse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung [7.10] der Verlauf von At
unter Verkippung von ¢, , wird jeweils durch eine parabelférmige Funktion ange-
passt.

Um dennoch eine sinnvolle Kalibrierung der Winkel ¥;,, vornehmen zu kénnen, sind
in Abbildung die experimentell bestimmten absoluten Flugzeiten als Funktion al-
ler Winkel ¢; dargestellt, ebenfalls sortiert entlang der z-Achse (a) bzw. der y-Achse
(b). An diese Daten wird um die erkennbaren Extrema, analog zu der Messung aus
Abbildung [7.11]a, jeweils ein parabelférmiger Verlauf angepasst, anhand dessen die
Position der Extrema in den Flugzeiten abzulesen ist, speziell unter Verkippung um
die Laserstrahlachse. Dabei erscheint zunéchst das Maximum fiir die Variation von E;
iiberraschend, wohingegen die Verldufe unter Verkippung von Es und E3 jeweils ein Mi-
nimum aufweisen. Dabei ist jedoch zu berticksichtigen, dass aufgrund der Konstruktion
der Elektrodenhalter die Lage der Drehebene nicht mit der Ebene der Elektrodenober-
flache iibereinstimmt, was die gemessenen Flugzeiten unterschiedlich zu beeinflussen
scheint. Auflerdem weist der Verlauf fiir 93, um das Minimum herum keine signifikan-
te Verédnderung der Flugzeit auf, 93, zeigt hingegen eine vergleichsweise hohe Streuung
der gemessenen Schwerpunkte untereinander, was vermutlich auf mechanische Insta-
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

bilitdt der beiden Elektroden unter ihrer Verkippung zuriickzufiihren ist. Aufgrund
der Symmetrie des Bunchers gegeniiber der Laserstrahlachse miissen die gemessenen
Flugzeiten ebenfalls einen Symmetriepunkt aufweisen, welcher hierbei das jeweilige FEx-
tremum fiir alle drei Winkel der entsprechenden Elektroden darstellt. Diese Winkel ¢; ,,
werden folglich fiir die Verkippung der Elektroden um die y-Achse eingestellt, Tabel-
le fasst die gemessenen Winkel zur Kalibrierung ihrer Nullposition entlang beider
Achsen fiir alle Elektroden iibersichtlich zusammen.
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Abbildung 7.12: Schwerpunkte der gemessenen Flugzeitverteilungen ¢y als Funktion
der Verkippungen ¥, , der Elektroden E; um die Gasstrahlachse (a) bzw. ¢; , um
die Laserstrahlachse (b), akquiriert {iber jeweils 1,2 - 10* Laserschiisse. Die Kon-

figuration des Ionenbunchers entspricht Abbildung beide Verldufe werden
jeweils durch eine parabelférmige Funktion angepasst.

Nachdem die Winkel auf diese Weise kalibriert werden konnen, wird der Detektor
wieder auf seine urspriingliche Position minimalen Abstandes dj; = 3 mm verfahren
und die obere Elektrode auf ihre Nullposi-

tion entsprechend Abbildung[7.5 verfahren, H D ‘ Diy
sodass auch d; 2 3 mm betragt. Dabei wird E, 10,6° —0.3°
beriicksichtigt, dass der Gasstrahl den obe- E, ~0.3° 10,6°
ren Teil des Ionenbunchers zentriert und E, 10.2° 0,0°

damit ungehindert passieren kann. In die-
ser Konfiguration mit zueinander planpar-
allelen Elektroden wird im anschlieBenden
Kapitel das Flugzeitminimum 2y durch Va-
riation der Laserposition z bestimmt.

122

Tabelle 7.1: Winkel-Einstellungen 9, ..,
zur Kalibrierung aller drei Elektro-
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7.4 Flugzeitminimum und kiirzester lonenpuls aus dem
Neon-Gasstrahl

Entsprechend Abbildung in Kapitel lasst sich unter Variation der Laserposi-
tion z das Flugzeitminimum z, zwischen E; und E; bestimmen. Aus der Anpassung
des theoretischen Verlaufs an die Messpunkte kénnen ferner die Abstédnde d; und dy;
extrahiert werden. Auf diese Weise lésst sich die konfigurierte Einstellung der Buncher-
Elektroden hinsichtlich ihrer Lage entlang der z-Achse iiberpriifen. Dabei ist es vorteil-
haft, dass die Strahldichte entsprechend Abbildung auf einem grofien Bereich inner-
halb des Bunchers annihernd konstant ist, sodass ein Scan der z-Position des Lasers
an dem Gasstrahl moglich ist, ohne dass das Net-Signal abnimmt. Dabei werden die
einzelnen Elektroden mit den Potentialen ¢y = 41000V, ¢ = —3000V, ¢p = —3000V
und ¢r = —1000V beschaltet, um einen Ionenpuls moéglichst kompakter Breite nach-
zuweisen. Abbildung zeigt die gemessenen Schwerpunkte der Flugzeitverteilungen
als Funktion der Laserposition z oberhalb von Es.
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Abbildung 7.13: a) Schwerpunkte der gemessenen Flugzeitverteilungen ¢, unter Va-
riation der Laserposition z, akquiriert iiber jeweils 2 - 10* Laserschiisse. Aus der
Anpassung entsprechend Gleichung (rot) lassen sich die Parameter dj und dj;
extrahieren, die Ionenenergie der Ne*-Ionen im Flugzeitminimum 2z, = 1,75 mm
betriagt Egne = 2keV. b) Resultierende optimierte Konfiguration der Abstédnde
und eingestellten Potentiale des Ionenbunchers.

Anhand dieser Abbildung kann der Flugzeitfokus bei zg = 1,75 mm oberhalb von E,
identifiziert werden, die Absténde zwischen den Elektroden ergeben sich dabei entspre-
chend Gleichung [5.6] zu

di=(34£0,1)mm  sowie dn = (3,5+£0,1) mm (7.5)

und erfiillen damit die Bedingung gleicher Absténde d; = di; ausgezeichnet. Daher
belegt die Messung der Flugzeitverteilungen eine optimierte Einstellung des Bunchers
in Bezug auf dessen geometrische Ausrichtung.
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Abbildung 7.14: Flugzeitverteilung von Ne™-Ionen im Flugzeitfokus 2z, des Ionenbun-
chers aus dem Gasstrahl (a) sowie aus Neon-Hintergrundgas bei Raumtemperatur
(b), jeweils bei einer Ionenenergie von Egne = 2keV und akquiriert iiber 1 - 10°
Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung [7.13]b.

Wird der Laserfokus auf zy positioniert, so lasst sich diejenige Flugzeitverteilung mes-
sen, welche nominell die optimale Pulsbreite aufweist. In Abbildung [7.14]a ist diese
Flugzeitverteilung von etwa 0,6 Net-Tonen pro Laserschuss, gemittelt iiber insgesamt
1 - 10° Laserschiisse, dargestellt und weist eine volle Halbwertsbreite von 135ps auf.
Zum Vergleich ist in Abbildung[7.14]b die Flugzeitverteilung iiber die gleiche Anzahl an
Laserschiissen gemittelt fiir NeT-Ionen bei Raumtemperatur gezeigt. Dessen Pulsbreite
von 175 ps ist vergleichbar mit der gemessenen Breite der Ar*-Ionen aus Abbildung
b.13] in Kapitel und somit ebenfalls thermisch bedingt. Damit ist gezeigt, dass
der Effekt des Geometric Cooling der Uberschall-Gasexpansion tatséchlich die Breite
der Flugzeitverteilung reduzieren kann. Da die mittig zwischen E; und Es erzeugten
Ionen aufgrund der gewéhlten Potentiale beim Auftreffen auf den Detektor eine kine-
tische Energie von Eyne = 2keV aufweisen, lassen sich somit ultrakurze Ionenpulse
im Bereich von 130ps erzeugen. Der in Abbildung [7.14]a gemessene Ne*t-Ionenpuls
stellt dabei die Flugzeitverteilung kiirzester Pulsbreite im keV-Bereich dar. Detaillier-
te lonentrajektorie-Simulationen zu dieser experimentellen Konfiguration [50] lassen
jedoch um bis zu zwei Groflenordnungen kleinere Pulsbreiten vermuten, weshalb die
hier gemessene Halbwertsbreite der Flugzeitverteilung im Wesentlichen durch die Mess-
technik limitiert ist. Im anschliefenden Kapitel wird daher der Einfluss des Extrakti-
onsfeldes — und damit der Temperatur — auf die Ionenpulse untersucht, um daher eine
Abschétzung ihrer tatsdchlichen Breite geben zu konnen.
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7.5 Einfluss von Extraktionsfeld und Temperatur auf
die lonenpulsbreite

Entsprechend der in Kapitel [5.4] eingefithrten Gleichung [5.11] zur Bestimmung der Puls-
breite lasst sich feststellen, dass sich die Breite der Flugzeitverteilung sowohl direkt
proportional zur Wurzel der Temperatur als auch invers proportional zum Extraktions-
potential verhélt. Dies wird anhand von Ionentrajektorie-Simulationen [50] bestétigt,
nach denen die gemessene Flugzeitverteilung der Net-Ionen eine Pulsbreite von we-
nigen Pikosekunden aufweisen sollte. Daher wird zunéchst der Einfluss der Feldstérke

untersucht, indem das insgesamt angelegte Extraktionspotential A¢; entsprechend Ab-
bildung [7.15a verdoppelt wird.

a) b) 10} .
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Abbildung 7.15: a) Konfiguration der Abstdnde und Potentiale des Ionenbunchers,
um den Einfluss des Extraktionspotentials zu untersuchen. Damit verbunden ist
eine Erhchung der Nachbeschleunigung fiir die Elektronen aus dem MCP-Rear.
b) Flugzeitverteilung von Net-Tonen im Flugzeitfokus 2z, des Ionenbunchers aus
dem Gasstrahl bei einer Ionenenergie von Eyn. = 4keV, akquiriert iiber 1 -10°
Laserschiisse.

Anhand der in Abbildung [7.15]b dargestellten Flugzeitverteilung fiir Ne*-Ionen mit ei-
ner kinetischen Energie von Eyne = 4keV ist jedoch ersichtlich, dass sich die Pulsbreite
nur geringfiigig &ndert, sodass die Wahl des Extraktionspotentials nicht urséchlich fiir
die gemessene Pulsbreite sein kann. Anhand von Gleichung ist ndherungsweise der
Zusammenhang

VT
At Aon (7.6)
zwischen der Pulsbreite At, dem Extraktionspotential A¢; und der Temperatur T er-
sichtlich, sodass eine Flugzeitverteilung mit einer um die Hélfte reduzierten Breite zu
erwarten ist. Stattdessen scheint die gemessene Pulsbreite durch die zeitliche Auflésung
der Messmethode begrenzt, welche aufgrund elektronischer Limitierung der verwende-
ten Komponenten (MCP-Detektor, TDC, CFD) die tatséchliche Flugzeitverteilung ver-

breitert. Insbesondere der Auftreffort einzelner Ionen in einem Kanal des MCPs kann
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

diese Verteilung aufgrund unterschiedlicher Auslseorte der Elektronenkaskade erheb-
lich beeinflussen (vgl. Abbildung in Kapitel . Dabei ist nicht ausgeschlossen,
dass auch ein Jitter in der elektronischen Prozessierung der Signale von Laserdiode
oder MCP die zu erwartende Pulsbreite {iberdeckt. Um den Einfluss der thermisch be-
dingten Startgeschwindigkeitsverteilung auf die Pulsbreite einordnen zu kénnen, wird
diese unter Variation des Extraktionspotentials fiir Net-Tonen aus dem kalten Gass-
trahl sowie aus Neon-Hintergrundgas bei Raumtemperatur verglichen. Der Effekt des
Geometric Cooling bewirkt eine schmalere Pulsbreite bei der gemessenen Flugzeitver-
teilung als diejenigen Pulse, welche bei Ty = 300 K nachgewiesen wurden. Neben der
Flugzeitfokussierung fiir einzeln erzeugte Ionen ist ein kaltes Reservoir an neutralen
Gasteilchen daher essenziell fiir die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse. Aufgrund der
limitierenden Auflosung der Messtechnik lésst sich die tatsdchliche Pulsbreite der Io-
nenpulse mithilfe des hier verwendeten MCP-Detektors jedoch nicht nachweisen. Um
dessen Breite dennoch abschétzen zu konnen, werden Flugzeitverteilungen von Ionen
aus dem Gasstrahl sowie aus Neon-Hintergrundgas unter Variation des Extraktions-
feldes gemessen und dabei der Zusammenhang zwischen Temperatur und Pulsbreite
geméfl Gleichung ausgenutzt. Dazu wird das Potential an der oberen Elektrode
Eq zwischen ¢ = —1000V und ¢, = —2950V variiert, die Konfiguration des Io-
nenbunchers bleibt ansonsten im Vergleich zum vorherigen Kapitel hinsichtlich
der Abstédnde und Potentiale unverdndert. In Abbildung [7.16]a sind die so gemesse-
nen Pulsbreiten fiir Ne-Tonen aus dem Gasstrahl (rot) bzw. Neon-Hintergrundgas bei
Raumtemperatur und py. = 3,0 - 107" mbar (schwarz) iiber A¢; aufgetragen.

T T b T T T T
e Neon-Gas py, = 3.0-107 mbar| )

e Neon-Gasstrahl p, = 2 bar
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Abbildung 7.16: a) Halbwertsbreiten der gemessenen Flugzeitverteilungen At fiir
Net-Ionen aus dem Gasstrahl (rot) und Neon-Gas bei Ty = 300K (schwarz),
aufgetragen iiber das Extraktionspotential A¢; und akquiriert iiber jeweils 5 - 10*
Laserschiisse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung [7.13b
in Kapitel [7.4l b) Anhand einer Auftragung der Pulsbreiten iiber dem inversen
Extraktionspotential (1/A¢r) ldsst sich iiber die Steigungen der Geraden kg ne
und £ ne die Temperatur 7' ne des Gasstrahls abschétzen.
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Der vergleichsweise hohe Partialdruck ist notwendig, um innerhalb des eingestellten Be-
reiches geniigend viele NeT-Tonen nachweisen zu konnen, da deren Signalhdhe fiir ein
abnehmendes Extraktionspotential sinkt. Anhand der Abbildung ist erkennbar, dass
die Breite der gemessenen Pulse im Wesentlichen durch die Auflésung der Messmetho-
dik bestimmt ist, da die Pulsbreite iiber einen grofien Bereich von A¢; konstant bleibt
und erst fiir A¢; < 300V eine Verbreiterung aufgrund der Temperatur des Gasstrahls
zeigt. Fiir die Pulsbreite der Net-Ionen aus dem Gas ist deren Aufweitung aufgrund
der Temperatur Ty auf dem gesamten vermessenen Bereich des Extraktionpotentials
erkennbar und lésst eine deutlich geringere Temperatur des Gasstrahls entlang der Ex-
traktionsachse vermuten. Dies erméglicht eine Abschatzung der Senkrecht-Temperatur
T'| ne des Gasstrahls, und damit eine Abschétzung fiir die tatséchliche Breite der Flug-
zeitverteilung fiir NeT-Ionen aus dem Gasstrahl. Aufgrund der reziprok proportionalen
Beziehung zwischen Pulsbreite und Extraktionspotential zueinander wird dazu At in
Abbildung [7.16]b iiber (1/A¢r) aufgetragen, sodass die Steigung in dieser Darstellung
unter sonst gleichen Bedingungen von /T abhingt. Dabei ist fiir beide Félle fiir groBe
(1/A¢r) erwartungsgemé$ ein linearer Zusammenhang zu erkennen, was jeweils eine
Anpassung mithilfe einer Ausgleichsgeraden erlaubt. Auf diese Weise kann der Beitrag
der konstanten Auflésungsgrenze fiir beide Kurven vernachléssigt werden, da der Be-
reich grofiler (1/A¢) ein kleines Extraktionsfeld bedeutet und dabei die Temperatur
mafgeblich die Pulsbreite dominiert. Unter Beriicksichtigung des Zusammenhangs aus
Gleichung lasst sich dann die (Start-)Temperatur 7’| ne der Net-Ionen aus dem
Gasstrahl abschétzen zu

k 2
T e = (;Ne) T (7.7)
‘ 0,Ne

< (3,6+04)K,

mit den Steigungen der angepassten Geraden fiir den Neon-Gasstrahl k) ne = (55
2) V ns und Neon-Hintergrundgas ko ne = (5054+10) V ns. Mit der so bestimmten Start-
temperatur lédsst sich die mogliche zu erreichende Pulsbreite At ebenfalls gemafl Glei-
chung [5.11] extrapolieren. Dazu wird die bei 7 = 300K gemessene Pulsbreite aus
Abbildung [7.14]b anhand der Relation zur Temperatur aus Gleichung abgeschitzt

zu

T Ne
At = [ =2 At (7.8)
‘ ’
= (18 £4)ps

Diese um eine Gréfenordnung kiirzere Breite ldsst sich mit der in dieser Arbeit verwen-
deten Messmethodik jedoch nicht nachweisen, da eine solche Auflésung unterhalb des
messelektronischen Jitters im Bereich von 2 100 ps liegt. Dafiir bedarf es anderer expe-
rimenteller Methoden, wie beispielsweise einer opto-elektronischen Streak-Kamera, um
Pulsbreiten dieser Gréflenordnung nachweisen zu konnen. Die gemessene Pulsbreite
von 130ps im Vergleich mit dem breiteren Ionenpuls von 175ps bei Raumtempera-
tur bestétigt allerdings, dass das im Rahmen dieser Arbeit vorgestellte Konzept des
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Geometric Cooling zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse im Prinzip funktioniert. Die
aus Abbildung bestimmte Starttemperatur 7' y. der Net-Ionen iiberschétzt da-
bei zwar die Senkrechttemperatur des Gasstrahls enorm, da deren Impulsverteilung bei
ihrer Erzeugung eine Temperatur in der Gréfenordnung von 1K zugeordnet werden
kann (vgl. Kapitel . Die damit verbundene Extrapolation der Pulsbreite lasst je-
doch prinzipiell lonenpulse mit einer deutlich kiirzeren Zeitauflosung zu, was durch die
enorme Reduktion der thermischen Bewegung der Neutralteilchen aus der Gasexpan-
sion ermoglicht wird.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Gegenstand dieser Arbeit ist die experimentelle Realisation und Charakterisierung ei-
ner Pikosekunden-Ionenquelle zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit kinetischen
Energien im keV-Bereich. In diesem Kapitel werden daher die zentralen Erkenntnis-
se dargestellt und abschliefend diskutiert, ein Ausblick hinsichtlich Verbesserung und
Einsatz der Ionenquelle wird gegeben.

Das eingangs erwahnte Konzept zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse konnte prin-
zipiell experimentell umgesetzt werden. Dabei gewihrleisten eine UHV-Kammer mit
Diise und Skimmern den Betrieb des Gasstrahls, geeignete Schrittmotoren die mikro-
metergenaue raumliche Steuerung des Laserfokus und der einzelnen Elektroden des
Ionenbuncher sowie zweckméfige Netzteile stabile elektrische Felder innerhalb des Io-
nenbunchers. Alle drei Komponenten stellten sich dabei als geeignet heraus und wurden
hinsichtlich ihrer wesentlichen Einstellungen und moéglichen Parameter untersucht. Da-
bei erwies sich zunédchst die Charakterisierung des Gasstrahls als schwierig, da mit dem
verwendeten VUV-Laser neben einem vernachlédssigbaren Anteil an photoionisierten
Art-Tonen vor allem Argon-Ionen aus dem Gasstrahl nachgewiesen werden konnten,
welche durch Stoflionisation von Photoelektronen erzeugt werden. Eine geeignete Wahl
der Schaltverzogerung des Extraktionsfeldes zeigte dabei, dass diese Elektronen durch
Streulicht des Lasers vermutlich an der mittleren Elektrode des Spektrometers ausgelost
werden, dies verwehrte infolgedessen eine Quantifizierung des Strahlprofils und der da-
mit verbundenen zentralen Gasstrahldichte der Expansion unter Variation des Laserfo-
kus. Stattdessen erméglichte eine Simulation der Abbildungseigenschaften mithilfe von
SIMION iiber den Vergleich der gesamten detektierten Ionenanzahl bei einer definier-
ten Argon-Teilchendichte n 4, eine realistische Messung der zentralen Strahldichte von
paro = (4,2+0,12) - 10" cm 3. Ferner konnten die Parameter Speed Ratio und Paral-
leltemperatur zu Sa, = 30 £ 1,3 bzw. T so.ar = (1,1 £0,1) K mit v oo, = 646ms™!
gemessen werden, was unter Beriicksichtigung des Transmissionsvermégens der Skim-
mer plausibel erscheint.

AnschlieSend wurde die erste Version des Ionenbunchers in einer fiir diese experimen-
telle Umsetzung konstruierten lonisationskammer aufgebaut. Ein laserinduziertes lo-
nensignal an eingelassenem Argon-Hintergrundgas belegte dabei die prinzipielle Funk-
tionsweise des konzipierten Ionenbunchers und erlaubte es, dessen Parameterraum
vollstindig zu charakterisieren. Insbesondere konnten Ar?*-Ionen bis zum Ladungs-
zustand ¢ < 4 eindeutig nachgewiesen werden, auch wenn die nominelle Laserpeakin-
tensitdt von I nvax >~ 2- 10 W em 2 prinzipiell auch Ar%*-Tonen ermdoglichen sollte. An
dieser Stelle wire eine bessere Kalibrierung der Laserpeakintensitit notwendig, da we-
der das Reflektionsvermogen des letzten Spiegels oder des zur Fokussierung benutzten
Off-Axis-Parabolspiegels noch das Transmissionsvermdégen des Lasereintrittsfensters in
der Kalibrierung beriicksichtigt wird. Ferner kann der Effekt einer schwachen Selbst-
fokussierung dieses Fensters den Laserfokus entlang der Laserstrahlachse verschieben
und nimmt mit steigenden Laserpeakintensititen zu. Dennoch decken sich die gemes-
senen Verldufe fiir die Ladungszustinde qualitativ dahingehend mit denjenigen, die
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aus der ADK-Theorie resultieren, dass Ionen hoherer Ladungszustéinde bei nominell
grofleren Laserpeakintensitiaten, allerdings in geringerer Anzahl nachzuweisen sind. Die
Verwendung eines TDC limitierte dabei zwar den Nachweis auf maximal ein Ton bei
einem festen m/q-Verhiltnis pro Laserschuss, die gesamte Messmethodik erlaubte al-
lerdings eine Zeitauflosung der Flugzeitverteilungen im Bereich von etwa 100 ps. Dabei
ermoglichte vor allem die Variation der Laserposition entlang der Extraktionsachse der
Argon-Ionen das Vermessen der flugzeitfokussierenden Eigenschaften sowie der genauen
Geometrie des Tonenbunchers, was insbesondere die in-situ-Kalibrierung der Elektro-
denabsténde zueinander umfasst. In einer Konfiguration mit dy = (2,8 +£0,12) mm und
dip = (2,940,04) mm lieBen sich um das resultierende Flugzeitminimum herum bereits
kurze Argon-lonenpulse nachweisen, deren Flugzeitverteilung eine thermisch bedingte
Halbwertsbreite von 180 ps bei einer Ionenenergie von Ej s, = (2,0 £ 0,015) keV auf-
wiesen. Dies demonstrierte die Notwendigkeit, eine kalte Uberschall-Gasexpansion als
Neutralteilchenquelle zu verwenden, um diese Pulsbreite deutlich reduzieren zu kénnen.
Daher wurde der Gasstrahl mit dem Ionenbuncher kombiniert, woraufhin Argon auf-
grund eines massiven Anteils von Clustern im Gasstrahl fiir die Erzeugung ultrakurzer
Ionenpulse als ungeeignet erachtet wurde. Aus diesem Grund erschien der Wechsel zu
Neon als Betriebsgas fiir die Uberschall-Gasexpansion als naheliegend, da hier die Clus-
terbildung erheblich geringer ist.

Aufgrund des hoheren Ionisationspotentials konnten durch Photoionisation mit den
Kurzpuls-Laser nur Ne?"-Ionen im Ladungszustand ¢ = 1,2 an eingelassenem Neon-
Hintergrundgas nachgewiesen werden. Die Photoionisation von Ne'-Ionen aus dem
Gasstrahl erwies sich hingegen als unproblematisch und erlaubte daher die Einstellung
und Justierung der Strahlgeometrie fiir ein optimiertes Ne™-Signal bei einem Betriebs-
druck py = 2bar und einer nominell eingestellten Diisenoffnungszeit Ato, = 20 us mit
einer Schwerpunktsgeschwindigkeit v o ne = 770 ms™". Anhand der Speed Ratio Sxe ~
6,5 bzw. der Paralleltemperatur Tj . ne ~ 17K ist dabei fiir Neon eine schlechtere
Strahlqualitéit gegeniiber dem Argonbetrieb zu erkennen, ferner zeigten auch die einge-
stellten Betriebsparameter fiir die Diise ein massives Problem beziiglich des Transmis-
sionsvermogens der Skimmer auf. Vor allem die Strahlintensitét erscheint durch die bei-
den ersten Skimmer bei hohen Strahldichten massiv eingeschréankt zu werden, was durch
eine VergroBerung ihres Offnungsdurchmessers verbessert werden kénnte. Im Rahmen
dieser Arbeit war die Anzahl nachzuweisender Ionen allerdings ohnehin durch die Mess-
methode mittels TDC limitiert, sodass eine niedrige Strahlintensitéit nur eine geringe
Auswirkung auf die Ergebnisse hatte. Nach der Optimierung der Diisenparameter wur-
de der Parameterraum der Laserposition bei einer nominellen Laserpeakintensitiat von
Iy = 1,0- 10" Wem ™2 entsprechend einer maximalen Zihlrate fiir Net-Ionen in dem
Ionenbuncher charakterisiert. Anhand der Profilierung des Gasstrahls konnte gezeigt
werden, dass dieser den lonenbuncher bei einer Halbwertsbreite von 1,55 mm unge-
hindert passieren kann, welche durch den Offnungsdurchmesser des letzten Skimmer
definiert ist. Ferner lief sich durch Vergleich mit Neon-Hintergrundgas bei einer iden-
tischen Ionenzéhlrate eine Neutralteilchendichte der Neon-Atome in der Gasexpansion
von preo = (3,0 £ 0,2) - 10° cm™ nachweisen. Aufgrund des Transmissionsvermogens
der Skimmer erschien auch diese Neutralteilchendichte — unter Beriicksichtigung der
vergleichsweise kleinen Werte fiir die Parameter p, und Ato, — plausibel und resul-
tierte in 0,63 Ne'-Ionen pro Laserschuss. Daraufhin wurde die Orientierung der ein-
zelnen Elektroden des Ionenbunchers in der xy-Ebene gegeniiber dem Laser- und dem
Gasstrahl in-situ optimiert, wobei diese unter laufender Messung vorgenommene Ver-
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kippung aller drei Elektroden gegeniiber dem Laserstahl die groite Verbreiterung der
Ionenpulsbreiten bedingte. Auf diese Weise konnte einerseits eine sinnvolle Kalibrierung
der Verkippungswinkel vorgenommen werden, andererseits erlaubt die Moglichkeit zur
in-situ-Justierung der drei Elektroden eine spétere Optimierung der Geometrie des
Ionenbunchers, um eine minimale Ionenpulsbreite zu erzielen. Schlussendlich konnte
eine Anordnung der Elektroden annéhernd gleicher Abstande von dy = (3,4 +0,1) mm
und dip = (3,5 £ 0,1) mm bestimmt werden. Innerhalb dieser Konfiguration des Io-
nenbunchers lieflen sich mit dem Laser Ne™-Ionen aus dem Gasstrahl photoionisie-
ren, deren Flugzeitverteilung bei einer Ionenenergie von Eyxe. = (2,0 £ 0,008) keV
eine Pulsbreite von 135 ps aufwies. Dies belegt eine erfolgreiche Umsetzung der re-
duzierten Geschwindigkeitsverteilung durch die Uberschall-Gasexpansion im Vergleich
zur Flugzeitverteilung bei Raumtemperatur mit 175 ps (FWHM), dennoch wurde auf-
grund einer deutlich geringeren erwarteten Pulsbreite der Einfluss des Extraktions-
feldes untersucht. Eine Erhohung des Feldes zeigte zwar keine signifikante Anderung
der Pulsbreite, eine Verminderung des Feldes hingegen bewies einerseits eine limitierte
Auflésung durch die Messmethodik und andererseits den durchaus prisenten Effekt des
Geometric Cooling. Der Vergleich mit dem Verlauf der Flugzeitverteilungen als Funk-
tion des Extraktionsfeldes bei Tjy erlaubte eine Auswertung der Starttemperatur der
Ionen aus dem Gasstrahl von 7' ne = 3,6 K, was eine Abschitzung der tatséchlichen
Pulsbreite in der Gréfenordnung von 18 ps ermoglicht. Diese lief sich jedoch mithil-
fe der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Messmethodik nicht auflésen, die grofie
Diskrepanz der gemessenen Pulsbreite von 130 ps zu der angegebenen Binbreite von
27,4 ps bzw. Auflosungsgrenze der Messkomponenten in der Grélenordnung von 50 ps
liefl auch eher auf eine prinzipielle Messproblematik schlieflen, beispielsweise hervorge-
rufen durch einen Jitter des MCP-Detektors zum Ionennachweis, der Photodiode zur
zeitlichen Referenz des Laserpulses oder der zur Signalprozessierung verwendeten Dis-
kriminatoren.

Um einen solchen potentiellen Jitter zu umgehen, miisste die prinzipielle Methodik
zum Nachweis der Ionenpulse geéndert werden. Da elektronische Komponenten eine
Limitierung der zeitlichen Auflésung im Bereich einiger 10 Pikosekunden aufweisen,
bedarf es opto-elektronischer Messtechniken, beispielsweise einer Streak-Kamera, um
solche kurzen Ionenpulse indirekt nachweisen zu kénnen. Dazu konnte beispielsweise
eine ultradiinne Probe als schneller Elektronenemitter fungieren, welche den verwen-
deten MCP-Detektor als Target ersetzt. Die durch den Ioneneinschlag aus der Probe
emittierten Elektronen konnten dann mithilfe konventioneller Streaking-Technik die
Flugzeitverteilung der auf dem Target auftreffenden Ionen abbilden. Ein vielverspre-
chender Proben-Kandidat fiir eine solche Messung scheint Graphen zu sein, da es sich
tiber grofle rdumliche Bereiche freistehend herstellen ldsst [108]. Dabei zeichnet es sich
ferner durch hohe Langlebigkeit unter Ionenbeschuss [109] und das Vermégen aus, Elek-
tronen [110] und Photonen [111] sowohl in Transmission als auch in Reflektion relativ
zum loneneinschlag emittieren zu konnen. Lassen sich auf diese Weise Ionenpulse mit
einer deutlich besseren Zeitauflosung nachweisen, so ermdoglicht die Einbettung der
Kurzpuls-Tonenquelle in ein Anrege-Abfrage-Schema erstmalig einen experimentellen
Zugang zur Dynamik unterschiedlicher Phdanomene unter Ionenbeschuss mit Ionenener-
gien im keV-Bereich, welche nach theoretischen Modellrechnungen auf einer Zeitskala
von Pikosekunden ablaufen. Dazu besteht eine Moglichkeit darin, die Synchronisation
zwischen Ionen- und Laserpuls fiir eine experimentelle Untersuchung zu nutzen, in wie
weit eine durch den Ioneneinschlag ausgeloste Dynamik lokal durch eine laserinduzierte
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elektronische Anregung einer Festkorperoberfliche beeinflusst wird. Umgekehrt kénnte
die Synchronisation zwischen Laser- und Ionenpuls ausgenutzt werden, um Photoelek-
tronen nach einem loneneinschlag aus dem angeregten Festkorper auszulosen. Eine
spektrale Analyse der Energie der Photoelektronen wiirde es ermoglichen, die ionen-
induzierte Anregung der Elektronen und die damit verbundene rapide Zunahme der
Elektronentemperatur an der Oberfliche zu messen. Ebenso konnten die lokale Unord-
nung der Gitterstruktur nach einem loneneinschlag sowie die darauffolgende Dynamik
der Rekristallisation — beispielsweise mithilfe von zeitaufgeloster Rontgenbeugung —
untersucht werden. Eine simplere experimentelle Einbettung, welches zunéchst als ers-
tes proof-of-principle-Experiment der Kurzpuls-lonenquelle fungieren konnte, wére das
Messen der Tonolumineszenz nach einem loneneinschlag [112]. Dabei miissten zunéchst
nur emittierte Photonen zeitaufgelost nachgewiesen werden, ohne dass es eines syn-
chronisierten Abfrage-Pulses bedarf.

Die experimentelle Umsetzung einer Pikosekunden-Ionenquelle zur Erzeugung ultra-
kurzer Ionenpulse erwies sich prinzipiell als erfolgreich . Die nachgewiesene Halbwerts-
breite der Flugzeitverteilung an Ne™-Tonen von 130 ps stellt dabei die kiirzeste gemes-
sene Pulsbreite eines lonenpulses im keV-Bereich dar. Vielmehr geben die aufgefiihrten
Experimente beziiglich der Temperatur der Neutralteilchen Grund zur Hoffnung, die
Pulsbreite um mindestens eine Groflenordnung weiter absenken zu koénnen. Der ex-
perimentelle Nachweis solch kurzer Ionenpulse ermoglicht es, mithilfe zeitaufgeloster
Anrege-Abfrage-Experimente ein fundamentales Verstandnis der Wechselwirkung von
Ionen niedriger Energie mit Festkorpern aufzubauen.
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Anhang

Berechnung der Flugzeitbedingung 1. Ordnung

Die Anderung der Gesamtflugzeit d¢ unter kleiner Variation des Startortes dzj ist

dt 1

dZI,O B aI(dI — 2170)

1 ay ay
+— - +
ar Var(dy — z1p0) + 2andn ar(dy — z1p)
ard
n 1dm N
Vai(di — z10) + 2andn

= 0 die Bedingung

Daraus folgt mit der Flugzeitfokussierung 1. Ordnung ——

10 21,0=0

1 ar < 1 1 ) aydyy —0
Vadi  an \Vaidi  vady + 2andn Vardy + 2agdy”

Unter Ausnutzung der Relationen a;d; = (¢ - e/m)A¢; (mit j =1 — III) ergibt sich:

VAgr  Agn
Ao A¢ A ’
PN di— —2 (1, —= ) g — #.d -0
" Adn ( \/ Adn+ 2A¢>H> TV A 280
Mit der Substitution £ := A und der daraus resultierenden Beziehung
Agr + 2A¢n

1 A¢r dn ( L 1 >_@ Adr =0
VAG VA + 20 di  /Agr + 20¢n1°

Agpr 287 _
Aon 1_g folgt:
d—2—£21— diy — & - dm =0 dmit 1-&=(1-¢(1
I 1—52( §)-dn— & - dm=0, undmit F=01-9(1+9)
2
d1—12_|£_€'d11—53'd11120

(14+&)-dy— 26 -dy— (1+ & - dm =0 g.e.d.
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Anhang

Technische Zeichnungen zur Expansionskammer

> | @ AP — I =]

Abbildung 10.1: Ubersichtszeichnung Expansionskammer.
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Abbildung 10.2: Expansionskammer: Detail- und Schnittzeichnungen.

143



Anhang

Technische Zeichnungen zur lonisationskammer
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Abbildung 10.3: Ubersichtszeichnung Analysekammer.
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Analysekammer: Detail- und Schnittzeichnungen.

Abbildung 10.4
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Anhang

Analysekammer: Detailzeichnung in Laserstrahlrichtung.

Abbildung 10.5
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Zusatzliche Flugzeit- bzw. Massenspektren
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Abbildung 10.6: Restgasspektrum zur Messung mit Argon-Hintergrundgas bei [y =
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Hintergrundgas bei pa, = 1,0 - 107" mbar (schwarz) und pye = 2,0 - 1077 mbar
(rot) bei Iy = 9,510 Wem 2.
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Abbildung 10.9: Spektrum zur Auswertung des *2Ne™ /2Ne*-Verhéltnisses mit Neon-
Hintergrundgas bei pye = 8,4 - 10~® mbar bei Iy = 4,0 - 10> Wem 2.
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