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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 Festkörperphysik als auch im Bereich in-
dustrieller Anwendungen ein leistungsfähiges Werkzeug dar, da sie eine Analyse und
Manipulation von Materie auf atomarer Skala ermöglichen. Dennoch ist die Dyna-
mik, welche ein Ioneneinschlag auf einer Festkörperoberfläche auslöst, ausschließlich
mithilfe von Computersimulationen zugänglich, da es an hinreichend kurzen Ionen-
pulsen mangelt, insbesondere für Ionen mit kinetischen Energien im keV-Regime. Es
bedarf einer lasersynchronisierten Ionenquelle, welche Ionenpulse einer zeitlichen Dau-
er in der Größenordnung von Pikosekunden liefert, um diese ultraschnelle Dynamik
im Rahmen zeitaufgelöster Anrege-Abfrage-Messungen in Echtzeit experimentell ana-
lysieren zu können. 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 für den Betrieb
einer gepulsten Überschall-Düsenstrahlexpansion mit neutralen Edelgas-Atomen un-
ter Ultrahochvakuum-Bedingungen konzipiert, welche stromabwärts entlang der Ex-
pansionsachse durch Skimmer kollimiert wird. Eine Charakterisierung dieser Gaspul-
se hinsichtlich ihrer räumlichen 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 Ladungszustände mithilfe von Tunnelionisa-
tion bei hohen Feldstärken 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 gewährleistet eine Flugzeitfokussierung
erster Ordnung für die Ionen, welche die zweite Elektrode durch ein kleines Loch passie-
ren und auf die dritte Target-Elektrode treffen, repräsentiert durch einen ultraschnel-
len MCP-Detektor. Die oberen beiden Elektroden sind für eine in situ-Ausrichtung
gegenüber der Gas- bzw. Laserstrahlachse mithilfe linearer Piezo-Schrittmotoren kon-
zipiert, was eine Ausdehnung des Ionenbunchers entlang seiner Extraktionsachse von
wenigen Millimetern ermöglicht. Diese extreme Miniaturisierung reduziert die absolute
Flugzeit der Ionen auf die Größenordnung 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 räumliche 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 Zeitauflösung
von 180 ps auf, welche im Wesentlichen aus der ursprünglichen, thermisch beding-
ten Verbreiterung der Geschwindigkeitsverteilung der Neutralteilchen resultiert. Dies
zeigt die Notwendigkeit der Kühlung der neutralen Gasatome auf, infolgedessen der
Ionenbuncher mitsamt des Laserfokus an der Expansionsachse ausgerichtet wird. Auf-
grund immenser Clusterbildung und anschließender Fragmentierung mit Argon wird
der Überschall-Gasexpansion mit Neon betrieben, woraus eine minimale Pulsbreite für
Ne+ von 130 ps aufgrund der Messmethodik resultiert. Die tatsächliche Zeitauflösung
der Flugzeitverteilung der Ionen wird unter Reduktion des Extraktionsfeldes extra-
poliert, weshalb mutmaßlich 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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2.3.1 Allgemeine Überlegungen und Flugzeitfokussierung 1. Ordnung . . . . 26
2.3.2 Flugzeitfokus für das lineare Flugzeit-Massenspektrometer . . . . . . 29
2.3.3 Flugzeitfokus für die Buncher-Geometrie . . . . . . . . . . . . . . . . 29

3 Experimenteller Aufbau 31
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3.2.1 Das Piezo-Ventil und die Düse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35
3.2.2 Die Skimmer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des Überschall-Gasstrahls . . . . 36
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1 Einleitung

Ionen ermöglichen vielfältige 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 Festkörpers
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 MoS2 [6, 7] oder Stickstoff-Fehlstellen
in Diamant [8], welche daraufhin als Qubits verwendet werden können [9]. Ferner
können unter Ionenbestahlung sowohl schwere Teilchen wie neutrale Atome [10] und
Ionen [11] als auch Elektronen [12] oder Photonen [13] zunächst angeregt und aus
dem Festkörper emittiert werden. Dabei wird – abhängig von der (kinetischen) Energie
des Projektilions und unter Vernachlässigung seines Ladungszustandes – zwischen zwei
unterschiedlichen Anregungsmechanismen unterschieden. Im Bereich geringer Energien
von wenigen Kilo-Elektronenvolt (keV-Regime) wechselwirkt das Ion elastisch mit den
Festkörperatomen und gibt seine Energie primär an diese ab, bis es im Festkörper zum
Stillstand kommt. Diese Wechselwirkung wird als Nuclear Stopping bezeichnet und
lässt sich als coulomb-artige Stöße zwischen Projektilion und Rumpfionen verstehen
[14]. Im Bereich hoher Energien (MeV-Regime) nimmt die Stoßrate hingegen rapi-
de ab und das Projektil wechselwirkt vorwiegend mit dem elektronischen System des
Festkörpers, weshalb dieser Prozess als Electronic Stopping bezeichnet wird [15]. Auf-
grunddessen ist die Eindringtiefe des Projektils wesentlich größer [16] und es regt ent-
lang seiner Spur Festkörperelektronen an [17], welche ihrerseits ihre Anregungsenergie
diffusiv mittels Elektron-Phonon-Kopplung an das atomare System übergeben können
[18]. In beiden Fällen verursacht ein Ioneneinschlag ein stark lokalisiertes Nichtgleich-
gewicht an der Festkörperoberfläche, was zu der Emission von Sekundärteilchen führen
kann. Deren Detektion und Charakterisierung erlaubt daher eine Analyse der chemi-
sche Zusammensetzung der Oberfläche mit einer räumlichen Auflösung im Bereich we-
niger Nanometer [19]. Etablierte experimentelle Verfahren in der Analytik der schweren
Sekundärteilchen sind die Sekundärionen-Massenspektrometrie (SIMS) [20, 21] sowie
dessen Erweiterung auf die Sekundärneutralteilchen-Massenspektrometrie (SNMS) [22]
durch Nachionisation zerstäubter Neutralteilchen mit einem Laser[23]. Zudem lässt sich
die Verteilung emittierter Elektronen nach einem Ioneneinschlag mithilfe von Messun-
gen der Elektronenemissionsstatistik untersuchen [24, 25]. Anhand der präsentierten
Messmethoden, welche auf der Detektion emittierter Teilchen beruhen, können jedoch
nur die sich asymptotisch einstellenden Zustände – lange nach der tatsächlichen ionen-
induzierten Anregung – beobachtet werden. Eine solche zeitintegrierte Messung kann
zwar mit Observablen einer Computersimulation verglichen werden, lässt aber nur in-
direkt Rückschlüsse auf die Dynamik innerhalb eines Festkörpers nach einem Ionenein-
schlag zu. Simulationen mithilfe von zeitabhängiger Dichtefunktionaltheorie (TD-DFT
[26]) legen beispielsweise nahe, dass die Dynamik angeregter Elektronen auf extrem
kurzen Zeitskalen von 10−15 s stattfindet [27] und im Bereich von 10−14 − 10−11 s an
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1 Einleitung

das atomare System koppelt [28]. Molekulardynamik-(MD)-Simulationen deuten zwar
im keV-Regime auf eine ioneninduzierte Dynamik in der Größenordnung von 10−12 s
hin [29, 30], aber auch diese Zeitskalen sind bisher experimentell nicht zu erreichen.
Um eine solch schnelle Dynamik in Echtzeit beobachten zu können, bedarf es der
Standard-Technik eines Anrege-Abfrage-Experimentes (Pump-Probe Experiment [31]).
Dabei wird ein System zunächst 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
Verzögerungszeit zwischen Anrege- und Abfrage-Puls lässt sich daraufhin die Relaxa-
tionsdynamik des Systems beobachten. Dabei lässt sich diese Dynamik nur auf der-
jenigen Zeitskala auflösen, die sowohl der Anrege- als auch der Abfrage-Puls selbst
mindestens aufweisen. Aus diesem Grund werden Anrege-Abfrage-Experimente mit
Kurzpuls-Lasern durchgeführt, deren Pulsbreite typischerweise in der Größenordnung
einiger Femtosekunden liegt. Auf diese Weise lassen sich beispielsweise die laserinduzier-
te Elektronen- bzw. Gitteranregung mithilfe von Elektronen- [32, 33] bzw. Röntgenbeu-
gung [34, 35] untersuchen. Aufgrund der Entdeckung immer schnellerer laserinduzierter
Phänomene bedarf es stetig kürzerer Laserpulse, sodass bereits Pulsbreiten unterhalb
von 100 as erzeugt werden können [36, 37]. Im eklatanten Kontrast dazu weisen Ionen-
quellen im keV-Bereich zeitliche Pulsbreiten in der Größenordnung von etwa 1 ns auf
[38, 39]. Zwar lassen sich im MeV-Bereich prinzipiell kürzere Pulse erzeugen [40, 41],
die daraus resultierende Anregung des elektronischen Systems ist jedoch nur bedingt
mit der stoßbestimmten Anregung bei niedrigen Projektilenergien vergleichbar. Daher
bedarf es einer Pikosekunden-Ionenquelle im keV-Bereich, um bezüglich des fundamen-
talen Verständnisses der Relaxationsdynamik unter Ionen-Festkörper-Wechselwirkung
einen signifikanten Fortschritt machen zu können [42].
Im Rahmen des Teilprojektes C05 des Sonderforschungsbereichs 1242

”
Nichtgleichge-

wichtsdynamik in der Zeitdomäne“ wird daher eine solche Kurzpuls-Ionenquelle kon-
zipiert, konstruiert und charakterisiert, welche anschließend in ein Anrege-Abfrage-
Schema eingebettet wird. Das Konzept sieht vor, eine Überschall-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
Primärionen ermöglicht es inhärent, die Ionenquelle mit dem Laser als Abfrage-Puls zu
synchronisieren. Um die dafür notwendige optische Verzögerung 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 Ionen
in der Größenordnung einiger 10 ns als auch eine mögliche resultierende Aufweitung der
Pulsbreite minimiert. Deren größter Beitrag wird jedoch durch die Geschwindigkeits-
verteilung der Neutralteilchen zum Zeitpunkt der Photoionisation bestimmt, weshalb
eine drastische Verminderung ihrer Temperatur notwendig ist. Dies lässt 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 Düsenstrahl-Expansion realisiert. Diese bildet dabei ferner ein
Reservoir an Neutralteilchen geeigneter Dichte, um die Anzahl erzeugter Photoionen
variieren zu können. Detaillierte Simulationen der Ionentrajektorien in einem solchen
Ionenbuncher [50] legen nahe, dass auf diese Weise Ionenpulse mit einer Zeitauflösung
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von 1 ps generiert werden können. Daher werden innerhalb dieser Arbeit zuerst die
elementaren Komponenten Gasstrahl, Laser und Ionenbuncher separat voneinander
charakterisiert, um in Kombination möglichst kurze Ionenpulse im keV-Bereich erzeu-
gen und experimentell nachweisen zu können. Unter Ausnutzung der Synchronisation
mit dem Kurzpuls-Laser wird erstmalig ein experimenteller Zugang zur Dynamik an
Festkörperoberflächen unter Ionenbeschuss mit Ionenenergien im keV-Bereich eröffnet.
Der strukturelle Aufbau dieser Arbeit umfasst zunächst die theoretischen Grundlagen
in Kapitel 2 hinsichtlich des Überschall-Gasstrahls, der Photoionisation neutraler Teil-
chen durch einen Laser sowie der Flugzeitfokussierung geladener Teilchen in äußeren
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 vollständig
mit der experimentellen Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls 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 anschließenden Kapitel 6 zeigt die Kombi-
nation der beiden Komponenten Gasstrahl und Ionenbuncher, dass Argon aufgrund
massiver Clusterbildung innerhalb der Gasexpansion zur Erzeugung ultrakurzer Ionen-
pulse mit der hier implementierten Düsenstrahlmethode ungeeignet ist. Daraufhin wird
der Gasstrahl in Kapitel 7 mit Neon betrieben und charakterisiert, der kürzeste auf
diese Weise gemessene Ionenpuls präsentiert und das Ergebnis unter verschiedenen Ge-
sichtspunkten diskutiert. Abschließend wird in Kapitel 8 die Arbeit zusammengefasst
und ein Ausblick gegeben, wie die Kurzpuls-Ionenquelle weiter verbessert und ver-
wendet werden kann. Überdies wird im Rahmen dieser Arbeit ein Koordinatensystem
folgender Struktur verwendet:

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

� Die x -Achse stellt die Expansionsachse des
Gasstrahls dar und wird grün koloriert.

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

� Die z -Achse stellt die Extraktionsachse der
Ionen dar und wird blau koloriert.

Des Weiteren wird die Konfiguration des Io-
nenbunchers – insbesondere in den Kapiteln 5
und 7 – bezüglich der Abstände und ange-
legten Potentiale häufig variiert. Aus diesem
Grund wird die entsprechende Konfiguration der
Übersichtlichkeit halber in den entsprechenden
Abschnitten schematisch skizziert. Eine solche Skizze ist unter Verwendung des de-
finierten Koordinatensystems exemplarisch in Abbildung 1.1 dargestellt.
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2 Theoretische Grundlagen

Dieses Kapitel umfasst die theoretische Beschreibung der drei wichtigen Komponen-
ten Überschall-Düsenstrahlexpansion, Photoionisation neutraler Teilchen durch einen
Laser sowie die Flugzeitfokussierung von Ionen durch äußere elektrische Felder. Dabei
wird zur Beschreibung der Gasexpansion der Einfluss der Düsenform und der Skim-
mer berücksichtigt, hinsichtlich der Photoionisation der neutralen Gasatome werden
verschiedene Ionisationsschemata beleuchtet, der Keldysh-Parameter eingeführt sowie
die Intensitätsverteilung entlang der Laserstrahlprofile in axialer und radialer Richtung
betrachtet. Abschließend wird die Flugzeitfokussierung erster Ordnung erläutert, wel-
che einerseits zum Nachweis erzeugter Ionen herangezogen wird und andererseits eine
effektive Methode zur Kompression erzeugter Ionenpulse bietet.

2.1 Theoretische Beschreibung einer Überschall-Düsenstrahlexpansion . . . . 7

2.1.1 Kontinuumstheorie für Überschall-Gasstrahlen . . . . . . . . . . . . . 8

2.1.2 Das Sudden-Freeze-Modell . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10

2.1.3 Einfluss von Düsenform und Skimmern im Strahlengang . . . . . . . 13

2.2 Ionisation neutraler Teilchen durch einen Laser . . . . . . . . . . . . . . . 17

2.2.1 Ionisationsprozesse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18

2.2.2 Ionisierungswahrscheinlichkeit . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21

2.2.3 Laserstrahlprofil . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

2.3 Flugzeitfokussierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 26

2.3.1 Allgemeine Überlegungen und Flugzeitfokussierung 1. Ordnung . . . . 26

2.3.2 Flugzeitfokus für das lineare Flugzeit-Massenspektrometer . . . . . . 29

2.3.3 Flugzeitfokus für die Buncher-Geometrie . . . . . . . . . . . . . . . . 29

2.1 Theoretische Beschreibung einer
Überschall-Düsenstrahlexpansion

Wird Gas unter einem hohen Druck durch eine schmale Öffnung (Düse) in einen leeren
Raum gelassen, so wird die ungerichtete, statistisch verteilte Bewegung der einzelnen
Gasatome oder -moleküle umgesetzt in eine gerichtete Expansion der Teilchen. Eine
solche Expansion formt einen Gasstrahl, dessen Ausbreitungsrichtung senkrecht zur
Öffnung steht. Ist die sich dabei einstellende Geschwindigkeit der Teilchen parallel zur
Ausbreitungsrichtung, v‖,∞, größer als die Schallgeschwindigkeit in Luft (≈ 330 m s−1),
so spricht man auch von einer Überschall-Gasexpansion [51]. Ferner besitzt ein solcher
Gasstrahl charakteristische Eigenschaften, wovon speziell dessen Verhalten hinsichtlich
der Teilchendichte im Strahl sowie dessen Temperaturverhalten für das in dieser Arbeit
angestrebte Ziel nützlich ist. Die nachfolgende Betrachtung umfasst dabei Überschall-
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 Öffnung wird in Kapitel 2.1.1
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2 Theoretische Grundlagen

behandelt, das Sudden-Freeze-Modell wird in Kapitel 2.1.2 eingeführt und erläutert
und in Kapitel 2.1.3 wird der Einfluss von Düsenform und Skimmern im Strahlengang
diskutiert.

2.1.1 Kontinuumstheorie für Überschall-Gasstrahlen

Die einfachste Form einer Düse zur Erzeugung eines Überschall-Gasstrahls ist eine
Öffnung mit einem Radius R0, welche in einen halbunendlichen Raum führt. Abbildung

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung
einer einfachen Düsenform (Sonic Nozzle).
Die Strömungslinien sind grün skizziert und
scheinen einem einzelnen Punkt zu entsprin-
gen, dem Virtual Source Point.

2.1 skizziert eine solche idealisierte
Düse, 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 p0 und einer Temperatur T0

durch diese Düse geleitet, so expandiert
dieses Gas nach der Öffnung entlang der
grün skizzierten Strömungslinien. Diese
scheinen dabei einem einzelnen Punkt in
einem Abstand b = 0,15R0 [52] von der
Düsenöffnung zu entstammen, welcher
Virtual Source Point genannt wird. Die
dazugehörige Ebene, welche diesen vir-
tuellen Quellpunkt enthält, wird daher
auch als Virtual Source Plane bezeichnet und definiert x = 0. Mithilfe der Parameter
Druck und Temperatur lässt sich so einerseits die Teilchendichte

n0 =
p0

kBT0

(2.1)

entsprechend der idealen Gasgleichung im Düsenzulauf errechnen. Andererseits lässt
sich den Gasteilchen durch Vergleich ihrer thermischen Energie mit der mittleren ki-
netischen Energie pro Teilchen die mittlere Geschwindigkeit in eine Richtung

v0 =

√
2kBT0

m
(2.2)

als charakteristische Geschwindigkeit bei T0 im Reservoir zuordnen. kB bezeichnet hier-
bei die Boltzmann-Konstante und m die Masse eines einzelnen Gasteilchens. Unter
Berücksichtigung der Ausdrücke aus den Gleichungen 2.1 und 2.2 lässt sich die Fluss-
rate Ṅ des Gases durch die Düse schreiben als

Ṅ = f(γ)n0v0πR
2
0, (2.3)

wobei der Faktor f(γ) =

√
γ

γ + 1

(
2

γ + 1

)1/(γ−1)

[53] (2.4)

die Teilchendichte (2/γ + 1)1/(γ−1) n0 und -geschwindigkeit
√
γ/γ + 1 v0 am Ausgang

der Düse berücksichtigt [54]. Diese stellen sich aufgrund der adiabatischen Expansion
und der damit verbundenen gerichteten Teilchenbewegung ein und hängen von dem
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2.1 Theoretische Beschreibung einer Überschall-Düsenstrahlexpansion

Isentropenexponenten γ = cp/cV als Verhältnis der spezifischen Wärmekapazitäten des
Gases bei konstantem Druck (cp) bzw. Volumen (cV ) ab. Nach der Expansion konver-
giert die Schwerpunktsgeschwindigkeit der Gasteilchen entlang der Parallelkomponente
des Gasstrahls für x→∞ zu

v‖,∞ =

√
γ

γ − 1
v0 [53]∣∣∣∣

=

√
5kBT0

m
für γ = 5/3 (2.5)

und wird bereits nach einem Abstand wenigerR0 von dem Virtual Source Point erreicht.
Mithilfe der Schwerpunksgeschwindigkeit lässt sich die zentrale Strahlintensität I(ϑ =
0) (in s−1 sr−1) entlang der Ausbreitungsrichtung des Gasstrahls bestimmen zu

I(ϑ = 0) = n0v‖,∞x
2
ref [54], (2.6)

wobei xref = R0a(γ) ein vom Öffnungsradius R0 abhängiger Referenzwert und a(γ)
ein Parameter ist, der sich aus der numerischen Berechnung des Gasflusses ergibt [55].
Der Vergleich der Strahlintensität aus Gleichung 2.6 mit der Flussrate aus Gleichung
2.3 erlaubt das Einführen eines dimensionslosen Peaking Factor κ als Maß für die
Abweichung der Winkelverteilung der Gasteilchen in Abhängigkeit von γ gemäß

κ = π
I(ϑ = 0)

Ṅ
[56], (2.7)∣∣∣∣

=
a2(γ)

f(γ)

√
γ

γ − 1
= a2(γ)

√
γ + 1

γ − 1

(
2

γ + 1

)1/(1−γ)∣∣∣∣
= 2 für γ = 5/3 und a(γ) = 0,802 [57]

und beschreibt daher einen präferierten Teilchenfluss entlang der Ausbreitungsrichtung.
Der Faktor π in Gleichung 2.7 ist dabei der Tatsache geschuldet, dass die Strahlinten-
sität einer effusiven Quelle über

Ieff(ϑ) =
Ṅ

π
cosϑ, und im Speziellen Ieff(ϑ = 0) =

Ṅ

π
, (2.8)

beschrieben und durch κ = 1 charakterisiert wird. Wie in Kapitel 2.1.3.1 gezeigt wird,
hat die Form der Düse maßgeblichen Einfluss auf den Peaking Factor und damit di-
rekt auf die Strahlintensität. Zunächst werden die wesentlichen Eigenschaften Dichte
und Temperatur der Gasexpansion illustriert, welche beide mit steigendem axisymme-
trischen Abstand x von der Düse abnehmen. Die Dichte verringert sich dabei nach
Verlassen der Düse gemäß

n(x) = n0

(xref

x

)2

[58], (2.9)

sodass sich das Verhalten der Teilchendichte als Funktion des Abstandes allein aus
den Eingangsparametern beschreiben lässt. Ähnlich dazu verhält sich auch die rapide
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2 Theoretische Grundlagen

Abnahme der Temperatur des Gasstrahls mit wachsendem Abstand von der Düse.
Dazu wird angenommen, dass bei hohen Teilchendichten nahe der Düse viele Stöße
der Gasteilchen untereinander stattfinden, was ein volles thermisches Gleichgewicht
während der Expansion sicherstellt. Dadurch kann dem Gasstrahl eine Temperatur
T (x) zugeordnet werden, welche gemäß

T (x) = T0

(xref

x

)2(γ−1)

[57]∣∣∣∣
= T0

(xref

x

)4/3

für γ = 5/3 (2.10)

mit x abnimmt. Dementsprechend lässt sich die Geschwindigkeitsverteilung der Gas-
teilchen durch eine einzelne Maxwell-Boltzmann-Verteilung der Form

p(~v) d3v =

(
m

2πkBT

)3/2

exp

(
− m

2kBT

((
v‖ − v‖,∞

)2
+ v2

⊥

))
d3v (2.11)

beschreiben, wobei die Geschwindigkeitskomponenten von ~v in parallel (v‖) und senk-
recht (v⊥) zur Ausbreitungsrichtung zerlegt werden. Diese Aufteilung wird insbesondere
im nächsten Kapitel 2.1.2 wichtig, welches das Regime der freien Molekularströmung
nach dem Kontinuumsregime behandelt.

2.1.2 Das Sudden-Freeze-Modell

Das thermische Gleichgewicht im Gasstrahl im Kontinuumsregime wird durch die ho-
he Stoßrate der Teilchen untereinander sichergestellt. Der ständige Energieaustausch
aufgrund dieser Stöße führt dabei dazu, dass die statistisch ungeordnete Bewegung der
Gasatome zu einer gerichteten Expansion führt. Da dabei die Strahldichte gemäß Glei-
chung 2.9 abnimmt, fällt die Stoßrate ebenfalls rapide, bis sie vernachlässigbar 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 ausführen, wird Freezing Plane genannt
und liegt im Abstand xF 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 für die Startorte der Gasatome

f(y,z) dy dz =
1

πR2
exp

(
−y

2 + z2

R2

)
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 für den Fall freier Gass-
trömung konstant. Dann ist die senkrechte Komponente der Geschwindigkeit v⊥(x) im
Abstand x ≥ xF geometrisch festgelegt über

v⊥(x)

v⊥(xF)
=
xF

x
. (2.13)
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2.1 Theoretische Beschreibung einer Überschall-Düsenstrahlexpansion

Diese senkrechte Geschwindigkeitskomponente lässt sich ferner mit einer Temperatur
T⊥ charakterisieren gemäß

v⊥(x) =

√
2kBT⊥(x)

m
, und insbesondere v⊥(xF) =

√
2kBT⊥(xF)

m
[54]. (2.14)

In Kombination mit der geometrischen Relation aus Gleichung 2.13 folgt damit für
den Verlauf der Senkrechttemperatur eine quadratische Abnahme mit dem Abstand x
entsprechend

T⊥(x) = T⊥(xF )
(xF

x

)2

[54], (2.15)

Zwar versagt für x ≥ xF die Standarddefinition von Temperatur, dennoch lassen sich
der Gasexpansion zwei Temperaturen T‖ und T⊥ zuordnen, welche die Teilchenbewe-
gung senkrecht und parallel zu den Strömungslinien 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 größerem Abstand
zur Düse (Real Source Plane) sowie der äußeren Strömungslinien (grün). In jeder
dieser beiden Ebenen stellt sich eine Geschwindigkeitsverteilung einer Breite ∆v⊥
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 für v⊥ bei xF und die daraus resultierende Skalierung von T⊥ 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 gemäß
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2 Theoretische Grundlagen

p(~v) d3v =

(
m

2πkB

)3/2
1

T
1/2
‖ T⊥

exp

(
− m

2kBT‖

(
v‖ − v‖,∞

)2 − m

2kBT⊥
v2
⊥

)
d3v (2.16)

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

T‖(x) = T‖(xF) und damit v‖(x) = v‖(xF) =

√
2kBT‖(xF)

m
(2.17)

für x ≥ xF gilt. Relativ zur Virtual Source Plane veranschaulicht Abbildung 2.2 die
Lage der Freezing Plane und die sich dort ergebende Breite der senkrechten Geschwin-
digkeitskomponente ∆v⊥. Da auch innerhalb der Virtual Source Plane eine Verteilung
der senkrechten Geschwindigkeitskomponenten entsprechend der dortigen Temperatur
vorliegt, lassen sich zwei Beiträge 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 Molekularströmung, welche im Gegensatz dazu Cold Source genannt
wird (blau). Beide Beiträge sind ebenfalls in Abbildung 2.2 skizziert. Um beurteilen zu
können, welche der beiden Quellen am Ort der Ionisation xI einen Beitrag liefert, muss
dessen Position mit der Position der Freezing Plane xF relativ zur Virtual Source Plane
verglichen werden. Diese lässt sich dabei mit dem Durchmesser der Düse D0 = 2R0

abschätzen zu

xF ≈ D0

(√
2

γ

S

C1

)1/(γ−1)

, (2.18)

mit der sogenannten Speed Ratio S und einer Konstanten C1 = 3,232 [62]. Die Speed
Ratio beschreibt dabei das Verhältnis der Schwerpunktsgeschwindigkeit des Gasstrahls
zu seiner thermischen Verbreiterung und ist damit nach den Gleichungen 2.5 und 2.17
gemäß

S =
v‖,∞
v‖(xF)

=

√
γ

γ − 1

√
T0

T‖
[54] (2.19)

direkt von der Paralleltemperatur abhängig. Zwar lässt sich die ideale Speed Ratio
S∞ aus den Eingangsparametern und mit den Konstanten A = 0,527, B = 0,545
und C6 = 57 · 10−78 J m6 der Konstante für den attraktiven Teil des Lennard-Jones-
Potentials berechnen zu

S∞ = A

[
√

2n0D0
3

√
53C6

kBT0

]B
[62], (2.20)

diese wird aber z.B. aufgrund von Clusterbildung im Gasstrahl oder Kondensation
[63] selten erreicht. Da die Speed Ratio als Maß für die Qualität der Gasexpansion
maßgeblich von der Form der Düse und den gewählten Reservoirparametern abhängt,
wird im folgenden Kapitel 2.1.3 der Einfluss der Düsenform sowie speziell geformter
Blenden (sogenannter Skimmer) auf die Strahleigenschaften diskutiert.
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2.1 Theoretische Beschreibung einer Überschall-Düsenstrahlexpansion

2.1.3 Einfluss von Düsenform und Skimmern im Strahlengang

Die im vorangegangenen Kapitel diskutierte Beschreibung des Überschall-Düsenstrahls
gilt für eine freie Expansion einer Sonic Nozzle. Die Form der Düse sowie in den Strah-
lengang eingesetzte Skimmer können die Eigenschaften der Gasexpansion hinsichtlich
Intensität, Teilchendichte und Temperatur enorm beeinflussen. Daher werden im fol-
genden Kapitel verschiedene Düsenformen sowie der Effekt der Skimmer beleuchtet.

2.1.3.1 Einfluss der Form der Düse

Im Vergleich zu der einfachen Form der Sonic Nozzle kann die Form des Düsenausgangs
die Strömungslinien vorgeben und somit die Strahlqualität maßgeblich verbessern. Da-
her werden zwei weitere Düsenformen, eine Conical Nozzle mit einem Öffnungswinkel
von 40◦ und eine Parabolic Nozzle, entsprechend Abbildung 2.3 hinsichtlich der Cha-
rakteristika Teilchendichte und Temperatur mit der Sonic Nozzle verglichen.

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der drei Düsenformen: Sonic (a), Conical
(b) und Parabolic Nozzle (c). Der Öffnungsdurchmesser aller drei Düsen liegt bei
0,2 mm, die Tiefe der Conical und Parabolic Nozzle beträgt jeweils 2 mm.

Alle drei Düsen besitzen den gleichen Durchmesser von 0,2 mm am Ausgang, die Tiefe
für die Conical Nozzle und die Parabolic Nozzle beträgt jeweils 2 mm. Die Teilchen-
dichte für die drei Düsenformen ist dabei als Kontur-Diagramm entlang der Expansion
in Abbildung 2.4 dargestellt.

Abbildung 2.4: Dichteverteilung einer Gasexpansion für drei verschiedene
Düsenformen: Sonic (a), Conical (b) und Parabolic Nozzle (c). Die Teilchendichte
am Ausgang liegt in einer Größenordnung von 1025 m−3, ihr Verlauf wird entlang
einer Länge von 10 mm simuliert [64]. Entnommen aus [65].

Es ist dabei direkt ersichtlich, dass die beiden speziell geformten Düsenformen die
Dichteverteilung gegenüber der Sonic Nozzle enorm beeinflussen. Die konische bzw.
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paraboloide Düsenform weisen eine axiale Vorzugsrichtung des Gasstrahles auf und
führen somit dazu, dass die Teilchendichte nicht so rapide abfällt wie im Falle der

Abbildung 2.5: Zentralstrahldichte für die
drei Düsenformen in Abhängigkeit vom Ab-
stand zum Düsenausgang in Einheiten von
Düsendurchmessern, entnommen aus [66].

Sonic Nozzle, wo die Strahlausdeh-
nung vergleichsweise breit ist. Ent-
lang der Expansionsachse liegt daher
die Teilchendichte für die unteren bei-
den Düsenformen um bis zu einer
Größenordnung über derjenigen der So-
nic Nozzle, wie Abbildung 2.5 belegt.
Die Verläufe zwischen der Conical Nozz-
le und der Parabolic Nozzle unter-
scheiden sich dabei allerdings kaum,
weshalb anhand der Betrachtung der
Dichteverteilung allein keine signifikan-
te Präferenz einer dieser Düsenformen
vorliegt. Daneben bilden sich für die
drei Düsenformen auch verschiedene Ge-
schwindigkeitsverteilungen aus, wie Ab-
bildung 2.6 als Kontur-Diagramm ent-
lang der Ausbreitung der Gasexpansion zeigt. Hier werden grundlegende Unterschiede
zwischen allen drei Düsenformen untereinander sichtbar. Zwar weist die Sonic Nozzle
auch hier die breiteste und der Düse am nächsten liegende Verteilung auf, allerdings
unterscheiden sich auch die Verteilungen der beiden anderen Düsenformen deutlicher.
Während sich bei der Parabolic Nozzle eine maximale Ausbreitungsgeschwindigkeit
in größerer Entfernung von der Düsenöffnung einstellt als bei der Sonic Nozzle, wird
das Maximum bei der Conical Nozzle deutlich später erreicht und ist innerhalb der
Simulationslänge von 10 mm nicht ersichtlich. Dies indiziert, dass der Kühlungseffekt
der Expansion für die konisch geformte Düse effizienter verläuft als für die paraboloide
Düsenform, was auch anhand der in Abbildung 2.7 a dargestellten Temperaturverläufe
entlang der Expansionsachse ersichtlich ist. Während die Strahltemperatur bei der So-
nic und der Conical Nozzle kurz nach dem Düsenaustritt zunächst rapide abfällt, nimmt
die Temperatur bei der Parabolic Nozzle langsamer ab aufgrund der länger bestehen-
den Kollisionsrate durch die axiale Vorzugsrichtung der Expansion. Dies begünstigt im
Fall der Parabolic Nozzle die Bildung von schwach gebundenen Clustern im Gasstrahl,

Abbildung 2.6: Geschwindigkeitsverteilung einer Gasexpansion für drei verschiedene
Düsenformen: Sonic (a), Conical (b) und Parabolic Nozzle (c), in Einheiten der
Mach-Zahl. Analog zur Dichteverteilung beträgt die Simulationslänge ebenfalls
10 mm. 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 wünschenswert, da unter Photoionisation erzeugte Clusterionen thermisch insta-
bil sind und daher leicht fragmentieren können. Von diesen Fragmenten könnten ioni-
sierte Monomere die Pulsbreite der eigentlich photoionisierten Gasatome überdecken
und deren Flugzeitverteilung dabei deutlich verbreitern, was eine paraboloid geform-
te Düsenöffnung ausschließt. Zwar flacht der Temperaturverlauf der Conical Nozzle
mit zunehmendem Abstand langsamer ab als bei der Parabolic Nozzle, jedoch ist die
Strahltemperatur für beide Fälle am Ort der Ionisation maßgeblich 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 gegenüber der Sonic Nozzle darstellen, wird
in dieser Arbeit eine konisch geformte Düsenöffnung verwendet.

Abbildung 2.7: a) Strahltemperatur für die drei Düsenformen in Abhängigkeit vom
Abstand zum Düsenausgang in Einheiten von Düsendurchmessern, entnommen
aus [66]. b) Winkelverteilung für eine Conical Nozzle mit einem Öffnungswinkel
von 40 ◦ (blau) im Vergleich zu einer Sonic Nozzle (rot), entnommen aus [67].

Abschließend ist in Abbildung 2.7 b die Winkelverteilung der emittierten Teilchen einer
konischen Düse relativ zu einer Sonic Nozzle dargestellt. Dabei ist ersichtlich, dass alle
Teilchen sogar innerhalb eines Winkelintervalls emittiert werden, welches kleiner als
der nominelle Öffnungswinkel von 40 ◦ ist. Bei der Sonic Nozzle hingegen erstreckt sich
die Verteilung über einen großen Bereich von 120 ◦ und verläuft daher bei gleichem
Teilchenfluss wesentlich flacher. Aus der starken Einschränkung der Winkelverteilung
für die Conical Nozzle folgt direkt, dass ihre zentrale Strahlintensität I0 gegenüber der
Sonic Nozzle um ein κ & 10 erhöht ist, was eine Verbesserung der Strahlintensität um
eine Größenordnung allein durch die Form der Düse darstellt. Aus diesem Grund lässt
sich ebenfalls eine um eine Größenordnung höhere Dichte im Gasstrahl für eine freie
Expansion erwarten als Gleichung 2.9 vorhersagt, weshalb innerhalb dieser Arbeit eine
konische Düse mit einem Öffnungswinkel von 40 ◦ verwendet wird, da bei diesem Winkel
eine maximale Strahlintensität 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 ähnliche Betrachtung wie für den Einfluss der Düsenform wird für die Skimmer
vorgenommen, welche in den Strahlengang des Düsenstrahls installiert werden, um die-

Abbildung 2.8: Schematische Darstellung
eines Skimmers mit Durchmesser dS. Die
grün skizzierten Strömungslinien innerhalb
des Skimmerdurchmessers werden transmit-
tiert, die achsenfernen Trajektorien hingegen
vom Strahlzentrum weggeführt.

sen geometrisch einzuschränken. Sie
sind entsprechend Abbildung 2.8 ko-
nisch geformt mit einer Öffnung eines
festen Durchmessers an der Spitze, wel-
che in Richtung des Strahls orientiert
wird. Ihre spezifische Form stellt da-
bei sicher, dass Teilchen aus dem Gass-
trahl, welche von der Skimmerwand
geblockt werden, nicht in den Strahl
zurückgestreut werden und diesen somit
aufheizen können. Stattdessen werden
die äußeren Teilchentrajektorien auf-
grund der konischen Form vom Zen-
tralstrahl weggeführt. Durch die geome-
trische Einschränkung wird der Strahl
daher in seiner Geschwindigkeitskom-
ponente senkrecht zur Expansionsach-
se begrenzt, was die Gasexpansion geo-
metrisch kühlt. Anhand von Abbildung
2.9 a 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 Skimmerwänden innen wie außen drastisch
erhöht, die Temperatur entlang der Strahlachse bleibt jedoch niedrig. Dieser Effekt der
geometrischen Kühlung 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 Skimmeröffnung kollimiert. Andererseits
kommt es kurz hinter der Öffnung im Zentrum zu einem Anstieg der Dichte, aufgrund

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 1024 m−3, entnommen aus [65].
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2.2 Ionisation neutraler Teilchen durch einen Laser

dessen dort die Kollisionsrate lokal ansteigt, was mit der Temperaturerhöhung in Abbil-
dung 2.9 a einhergeht. Schließlich bildet sich hinter dem Skimmer eine Dichteverteilung
der Gasteilchen entlang der Expansionsachse, welche um bis zu zwei Größenordnungen
niedriger liegen kann als diejenige vor dem Skimmereingang. Diese Transmission ist in
Abbildung 2.10 in Abhängigkeit von der Teilchendichte am Skimmereingang für ver-
schiedene Edelgase (a) sowie unter Variation des Skimmerdurchmessers am Eingang
für verschiedene Teilchendichten (b) dargestellt.

Abbildung 2.10: Transmission eines Skimmers als Funktion der Teilchendichte für
verschiedene Edelgase (a), entnommen aus [66], sowie in Abhängigkeit des Ein-
gangsdurchmessers für verschiedene Teilchendichten (b), entnommen aus [67].

Für schwere Gase bei hohen Dichten und kleinen Skimmerdurchmessern kann die Trans-
mission unter 1 % betragen und die Flussrate daher erheblich verringern. Im Kontrast
zur Intensitätserhöhung durch die Düsenform kann die Strahldichte dadurch um mehr
als zwei Größenordnungen reduziert werden als Gleichung 2.9 vorhersagt. Im Rahmen
dieser Arbeit ist es jedoch notwendig, dass die Gasexpansion einerseits räumlich kolli-
miert wird, ohne die geometrische Kühlung zu zerstören, und andererseits am Ort der
Ionisation eine Ultrahochvakuum-Umgebung herrscht, welche durch entsprechend von-
einander getrennte, differenziell gepumpte Druckstufen realisiert wird (vgl. Abbildung
3.1 in Kapitel 3.1). Daher werden insgesamt bis zu drei Skimmer in den Strahlengang
eingebaut, um einen räumlich definierten und kalten Überschall-Gasstrahl gegenüber
UHV-Bedingungen zu produzieren. Abschließend ist zu erwähnen, dass sich aufgrund
der begrenzenden und kühlenden Eigenschaften Skimmer auch als eigene Gasstrahl-
quelle auffassen und beschreiben lassen.

2.2 Ionisation neutraler Teilchen durch einen Laser

Zur Erzeugung der Ionen aus dem Überschall-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 2.2.1 verschiedene Ionisationsprozesse beleuchtet, welche zur
Erzeugung von Ionen aus dem Gasstrahl führen können. Anschließend wird in Kapitel
2.2.2 die Ionisierungswahrscheinlichkeit in Abhängigkeit von der Intensität eines (fo-
kussierten) Laserstrahls beschrieben. Ferner werden die Intensitätsverteilungen eines
Excimer-Lasers und eines Titan:Saphir-Lasers in Kapitel 2.2.3 sowie die damit verbun-
denen Ionisationsprofile diskutiert.
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2.2.1 Ionisationsprozesse

Trifft ein Photon der Frequenz ν auf ein neutrales Atom, so kann es unter Aufnahme sei-
ner über das Plancksche Wirkungsquantum h verknüpften Energie absorbiert werden.
Übersteigt dabei die Photonenenergie EPh = hν das Ionisationspotential IP des Atoms,
so kann das äußerste Elektron aus dem Potential des Atoms ins Vakuum emittiert wer-
den. Das verbleibende Atom ist nun nach außen hin nicht mehr elektrisch neutral und
wird als (positiv geladenes) Ion bezeichnet. Ein solcher Übergang ist schematisch in
Abbildung 2.11 a dargestellt und aufgrund der Beteiligung von einem einzelnen Photon
als Einphotonen-Ionisation (Single Photon Ionization, SPI) bezeichnet.

Abbildung 2.11: Verschiedene Ionisationsschemata unter Absorption von Photonen:
Einphotonen-Ionisation (SPI, a), resonanzverstärkte Multiphotonen-Ionisation
(REMPI, b) sowie nicht-resonante Multiphotonen-Ionisation (NRMPI, c). Ein
Elektron (grüner Punkt), welches unter Absorption von genügend Photonen das
Ionisationspotential (IP) überwindet, kann das verbleibende Ion verlassen und
sich im Vakuum frei bewegen. Die grünen Linien stellen Energiezustände im Atom
dar, die Farben der Pfeile indizieren die Energie der beteiligten Photonen [23].

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 möglicher Übergangssche-
mata ferner unterschieden zwischen der resonanzverstärkten 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 Übergang des Elektrons auf
einen erlaubten Zustand innerhalb des atomaren Potentials an, wie in Abbildung 2.11 b
durch eine grüne Linie skizziert ist. Dabei muss die Energie des Photons EPh mit der
Energiedifferenz zwischen dem Grundzustand und dem Zwischenzustand übereinstim-
men, weshalb das REMPI-Schema im Allgemeinen nur selektiv für bestimmte Atom-
sorten wirksam verläuft. 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 überführen. Dabei muss dieser Übergang
nicht unbedingt mit der gleichen Photonenenergie angeregt werden, sondern kann auch
durch Photonen anderer Energie E ′Ph = hν ′ erfolgen. In beiden Fällen ist ein REMPI-
Schema dann zu bevorzugen, wenn die nachzuweisende Atomsorte bekannt ist, da deren
Ionisation durch angepasste Photonenenergien besonders effizient verläuft. Im NRMPI-
Schema hingegen wird das Elektron im Atompotential durch ein Photon nur auf einen
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2.2 Ionisation neutraler Teilchen durch einen Laser

virtuellen Zwischenzustand und anschließend 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 zwangsläufig auf einen Übergang einer
bestimmte Atomsorte angepasst ist. Zwar ist die Spezies der zu ionisierenden Atome
in dieser Arbeit bekannt (Argon bzw. Neon), sie können aber nur im Rahmen des
NRMPI-Schemas unter Absorption mehrerer Photonen ionisiert werden. Dies liegt an
dem vergleichsweise hohen Ionisationspotential für Argon mit IPAr = 15,76 eV [70] bzw.
für Neon mit IPNe = 21,56 eV [71]. Die Möglichkeit dieses Schemas verfällt daher, Ato-
me unbekannter Spezies ionisieren und beispielsweise massenaufgelöst nachweisen zu
können. Stattdessen wirkt sich die relativ kurze Lebensdauer des virtuellen Zwischen-
zustandes sogar nachteilig aus, was sich prinzipiell durch hohe Photonenflussdichten
kompensieren lässt. Dies zieht jedoch den Effekt der Feldionisation nach sich: Werden
die Photonenflussdichten derart groß, dass die entsprechende elektrische Feldstärke 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, überlagert mit dem zeitabhängigen Potential des Photons
im Wellenbild, behandelt werden. Dieses Potential Φ(~r,t) resultiert in

Φ(~r,t) = − 1

4πε0

Ze

|~r |
− ~E(t) · ~r, (2.21)

mit der dielektrischen Feldkonstante ε0 im Vakuum, der Kernladungszahl Z des Ionen-
rumpfes und der Elementarladung e. Es ist exemplarisch als Funktion der Radialkom-

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

ponente r entlang der Polarisationsachse des
zeitabhängigen elektrischen Feldes

~E(t) = ~E0F(t)eiωt, (2.22)

für den Fall maximaler Feldstärke E0 in Ab-
bildung 2.12 skizziert. F(t) bezeichnet dabei
die einhüllende Funktion des elektrischen Feldes
und ω = 2πν die Kreisfrequenz, mit der die
Feldstärke oszilliert. Dieses äußere 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 (grün) auf einem Zustand in der
Nähe des Vakuumniveaus hindurch tunneln (ro-
ter Pfeil), weshalb dieser Prozess als Tunnelio-
nisation bezeichnet wird [72]. Die Wahrschein-
lichkeit des Tunnelprozesses ist dabei abhängig
von der Barrierenbreite und steigt mit zunehmen-
der Feldstärke, und daher mit zunehmender In-
tensität. Der Grenzfall verschwindender Barrie-
re (Barrier Suppression Ionization, BSI) erlaubt
es dem Elektron, das Potential des Ionenrumpfes
ohne Tunneln zu verlassen. Die dafür erforder-
lichen Intensitäten führen stattdessen sukzessive
zu höheren Ladungszuständen des Ions.
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2 Theoretische Grundlagen

Um beurteilen zu können, ob es sich bei dem vorhandenen Ionisationsprozess um eine
Multiphotonen- oder eine Tunnelionisation handelt, wird die Tunnelzeit mit der Peri-
odendauer des elektrischen Feldes verglichen. Die Tunnelzeit wird dabei abgeschätzt
als die Dauer, die ein Elektron mit mittlerer Orbitalgeschwindigkeit benötigen würde,
die Potentialbarriere zu überwinden, und ist im Wesentlichen proportional zu

√
IP

[23]. Dem gegenüber steht die Periodendauer des elektrischen Feldes, welche über die
entsprechende Kreisfrequenz ω in das ponderomotive Potential der Form

UP =
e2E2

0

4meω2
[73] (2.23)

einfließt, wobei me die Elektronenmasse bezeichnet. Diese beiden Größen werden nun
über den Keldysh-Parameter gemäß der Relation

γK =

√
IP

2UP

[74]. (2.24)

ins Verhältnis zueinander gesetzt. Es lassen sich nun zwei Grenzfälle für diesen dimen-
sionslosen Parameter ableiten, welche den beiden Ionisationsbereichen entsprechen:

� Im Bereich großer Periodendauern sowie hoher Intensitäten folgt γK � 1. In die-
sem Fall ist die Potentialverbiegung durch das äußere Feld sehr groß sowie die
Tunnelzeit gegenüber der Periodendauer sehr klein, sodass das Elektron während
einer Oszillation effizient durch die resultierende Barriere tunneln kann. Aus die-
sem Grund dominiert in diesem Bereich die Tunnelionisation.

� Im Bereich hoher Photonenenergien EPh = hω/2π sowie niedriger Feldstärken
folgt hingegen γK � 1. In diesem Fall hat das Elektron aufgrund der schnel-
len Feldänderung und der hohen Barrierenbreite keine Zeit, durch die Barriere
zu tunneln, sodass es innerhalb der Dauer einer Periode des äußeren Feldes im
Coulomb-Potential verbleibt. Das Elektron kann in diesem Bereich nur durch
Multiphotonen-Ionisation aus dem Potential ins Kontinuum überführt werden.

Für ein γK ≈ 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: Während 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 (betragsmäßig) 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 Io-
nisation die Geschwindigkeitsverteilung der Ionen entlang der Extraktionsachse am
wenigsten verbreitert. Diese Impulsverteilung lässt sich mit einer Temperatur identi-
fizieren, welche für Argon bzw. Neon in einer Größenordnung von 0,1 − 1 K liegt [76]
und aufgrunddessen mit der Temperatur des Gasstrahls vergleichbar ist.
In diesem Kapitel wurden unterschiedliche Prozesse zur Ionisation neutraler Atome dar-
gestellt. Daran anknüpfend behandelt das nachfolgende Kapitel 2.2.2 die Wahrschein-
lichkeit, bei einer gegebenen Intensität Atome einer festen Teilchendichte tatsächlich
zu ionisieren. Dazu wird insbesondere die Ionisierungswahrscheinlichkeit bei einer ge-
gebenen Intensitätsverteilung untersucht.
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2.2.2 Ionisierungswahrscheinlichkeit

Für den Bereich kleiner Laserintensitäten 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 Näherung der
Störungstheorie

w(I) = σNI
N [23]. (2.25)

σN bezeichnet dabei den generalisierten Wirkungsquerschnitt zur Absorption von N
Photonen und variiert stark mit N, sowohl hinsichtlich der physikalischen Dimension

N 1 2 3
σN 10−17 cm2 10−49 cm4 s−1 10−81 cm6 s−2

Tabelle 2.1: Generalisierter Wirkungsquerschnitt
σN für N = 1 − 3. Zu beachten sind die
unterschiedlichen Größenordnungen und Di-
mensionen für verschiedene N [23, 77].

als auch bezogen auf dessen
Größenordnung. In Tabelle 2.1
sind exemplarisch typische Wer-
te für σN als Funktion von N
im Allgemeinen gezeigt. I be-
zeichnet dabei die Photonenfluss-
dichte des einstrahlenden Lasers
und steht synonym für dessen In-
tensität. Die Übergangsrate w(I)
muss nun über das zeitliche Profil des Laserpulses F(t) integriert werden, um die Ioni-
sierungswahrscheinlichkeit p(I) zu erhalten. Der Einfachheit halber wird die Intensität
jedoch über eine effektive Interaktionszeit

τ =

+∞∫
−∞

FN(t) dt [23] (2.26)

als konstant angenommen, sodass sich für einen Bereich kleiner Intensitäten der lineare
Zusammenhang

p(I) = σNI
Nτ [23] (2.27)

ergibt. Der Fall für N = 1 stellt dabei die Einphotonen-Ionisation als Spezialfall der
nicht-resonanten Multiphotonen-Ionisation dar. Im Bereich hoher Laserintensitäten
hingegen dominiert die Tunnelionisation. Da hierbei das Atom im Wechselfeld des La-
sers betrachtet werden muss, reicht die Beschreibung über einen Wirkungsquerschnitt
nicht aus. Stattdessen müssen Ratengleichungen für die Tunnelwahrscheinlichkeit ein-
zelner Elektronen im atomaren Potential, überlagert mit dem zeitlich oszillierenden
Wechselfeld, aufgestellt werden. Die hierbei verwendete Theorie zur Bestimmung dieser
Übergangswahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit ist die Ammosov-Delone-Krainov-Theorie
(ADK-Theorie, [78]), welche den Ionisationsprozess der Tunnelionisation für Edelgase,
insbesondere im sequenziellen Fall, gut beschreibt [72]. Dazu wird ein Elektron in ei-
nem gebundenen Zustand, charakterisiert durch (effektive) Quantenzahlen n∗, l(∗) und
m, sowie mit einer Bindungsenergie EB betrachtet, welches einem äußeren elektrischen
Feld gemäß Gleichung 2.22 ausgesetzt wird. Die Übergangsrate ergibt sich unter Ver-
wendung einer effektiven Bindungsenergie E0 =

√
(2EB)3 als Funktion der Feldstärke

E0 in atomaren Einheiten zu
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wADK(E0) = C2(n∗l∗) · f(l,m) · EB

√
3E0

πE0

exp

(
− 2E0

3E0

)
·
(

2E0

E0

)2n∗−|m|−1

. (2.28)

Der Term
√

3E0/πE0 berücksichtigt die zeitliche Mittelung über die Dauer des La-
serpulses, der restliche Teil das langreichweitige Coulomb-Potential im Vergleich zum
äußeren Feld. Die Koeffizienten C2(n∗l∗) und f(l,m) sind hingegen von den Quanten-
zahlen des Zustandes entsprechend

C2(n∗l∗) =
22n∗

n∗Γ(n∗ + l∗ + 1)Γ(n∗ − l∗)
und f(l,m) =

(2l + 1)(l + |m|)!
2|m|(|m|)!(l − |m|)!

(2.29)

abhängig, mit den effektiven Quantenzahlen n∗ = Z
√
Ry/EB und l∗ ≤ n∗ − 1. Z

beschreibt hierbei den Ladungszustand des verbleibenden Ionenrumpfes und ist bei-
spielsweise für den Fall der einfachen Ionisation eines neutralen Atoms gleich 1. Ist nun
ferner die Bindungsenergie EB, welche dann dem Ionisationspotential IP entspricht,
vergleichbar mit der Rydbergenergie Ry, so folgt in diesem Fall für die effektive Haupt-
quantenzahl n∗ ≈ 1 sowie für die (effektive) Drehimpulsquantenzahl l(∗) ' 0. Aus die-
sem Grund ist es ausreichend, die Übergangsrate für m = 0 zu betrachten. Lässt man
ferner den Term der zeitlichen Mittelung außen vor, um die Ionisierungswahrschein-
lichkeit pro Zeiteinheit für ein stationäres äußeres Feld zu berechnen, so vereinfacht
sich Gleichung 2.28 zu einer stationären Übergangsrate der Form

wstat
ADK(E0) =

22n∗

n∗Γ(n∗ + 1)Γ(n∗)
EB exp

(
− 2E0

3E0

)
·
(

2E0

E0

)2n∗−1

. (2.30)

Eine numerische Integration dieser Übergangsrate über die Dauer des Laserpulses er-
laubt dann das Aufstellen der Ionisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laser-
intensität, analog zu Gleichung 2.27. Unter Verwendung der Relation I ∝ E2

0 ist in
Abbildung 2.13 a die Ionisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserintensität
für Arq+ mit Ladungszuständen q = 1 − 6 dargestellt. Abbildung 2.13 b zeigt p(I)
für Neon über den gleichen Bereich der Laserintensität, welches aufgrund des höheren
Ionisationspotentials zu höheren Laserintensitäten verschoben ist und daher nur die
Ladungszustände q = 1 − 3 aufweist. Es sind in beiden Fällen unterschiedlich breite
Plateaus zu erkennen, welche dabei jeweils die Abstände der Energieniveaus zwischen
den entsprechenden Ladungszuständen widerspiegeln. Der Verlauf der Wahrscheinlich-
keit ist dabei sequenziell berechnet, d.h. für Ar2+ wird beispielsweise als Quantenzahl
und atomarem Ladungszustand jeweils n∗ und Z von Ar1+ als Basis verwendet. Somit
werden Mehrelektroneneffekte und nicht-sequenzielle Ionisationsprozesse hierbei nicht
berücksichtigt, ebenso wird die räumliche Intensität als homogen angenommen. Auf-
grund des starken nichtlinearen Verhaltens mit steigender Laserintensität ist es daher
wichtig, auch die räumliche Intensitätsverteilung eines Laserpulses zu berücksichtigen,
um die damit verbundene gesamte Ionisierungswahrscheinlichkeit zu kennen. Daher
wird im nachfolgenden Kapitel 2.2.3 das axiale sowie das radiale Strahlprofil des Lasers
behandelt und die sich daraus ergebende lokale Ionisierungswahrscheinlichkeit disku-
tiert.

22



2.2 Ionisation neutraler Teilchen durch einen Laser

Abbildung 2.13: Ionisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserintensität im
Rahmen der ADK-Theorie für Argon (a), entnommen aus [50], sowie für Neon (b,
P. Kucharczyk, unveröffentlichte Daten). Die Laserintensität umfasst dabei den
in dieser Arbeit zu realisierenden Bereich (vgl. Abbildung 5.3 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 maßgeblich zu
erhöhen. Die sich ergebende Intensitätsverteilung unterscheidet sich je nach Strahl-
profil am Resonatorausgang und wird daher für 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
Intensitätsverteilung in der Transversalebene ergibt. Da die senkrecht zu dieser Ebene
stehende Laserstrahlachse als y-Achse bezeichnet wird, werden die Seitenlängen dx,z
des Rechtecks in der xz -Ebene durch die Divergenz des Strahles entsprechend

θx =
dx
f

und θz =
dz
f

[79], (2.31)

mit dem Linsenfokus f, limitiert. Typische Strahldivergenzen liegen hierbei in der
Größenordnung von mrad, sind ein Maß für die Strahlqualität gegenüber einem ide-
al fokussierten Strahl und können die Intensität im Fokus aufgrund unterschiedlicher
Ausprägungen in x - und z -Richtung verzerren. Daher ergibt sich näherungsweise ein
Intensitätsprofil in der xz -Ebene gemäß

I(x,z) =

{
I0 für x ≤

∣∣dx
2

∣∣ und z ≤
∣∣dz

2

∣∣
0 sonst.

(2.32)

23



2 Theoretische Grundlagen

Titan:Saphir-Laser
Das Laserstrahlprofil am Ausgang eines Titan:Saphir-Lasers ist maßgeblich durch die
fundamentale TEM00-Mode des Laserresonators bestimmt. Daraus resultiert in der
Transversalebene ein rotationssymmetrisches, gaußförmiges Strahlenbündel. Wird die-
ses Strahlenbündel nun fokussiert, lässt sich die Intensitätsverteilung I(r,y) in Zylin-
derkoordinaten um den Fokus herum gemäß

I(r, y) = I0
w2

0

w2(y)
exp

(
− 2r2

w2(y)

)
[80] (2.33)

beschreiben, dessen axial verlaufendes Profil ist in Abbildung 2.14 im Schnitt der ry-
Ebene skizziert.

Abbildung 2.14: Schematische Darstellung des gaußförmigen Laserstrahlprofils um
den Fokus in der ry-Ebene. Die geometrischen Größen Strahltaille (w0), Strahlra-
dius (w(y)), Rayleigh-Länge (yR) sowie die Strahldivergenz (θ) sind eingezeichnet,
ebenso sind die Wellenfronten konstanter Phase skizziert [80].

Dabei bezeichnen r die Radial- und y die Axialkoordinate, I0 die maximale Intensität
im Ursprung und

w2(y) = w2
0

(
1 +

y2

y2
R

)
[80] (2.34)

das von y abhängige Quadrat des Laserstrahlradius. Das gaußförmige Profil in radia-
ler Richtung bleibt somit entlang der Laserstrahlachse bei der Breite w(y) erhalten
und weist im Ursprung eine Strahltaille w0 als minimalen Strahlradius auf. In axia-
ler Richtung bildet sich hingegen ein Lorentzprofil, welches durch diejenige Breite yR

charakterisiert wird, bei welcher die Strahltaille um den Faktor
√

2 angewachsen ist.
yR wird dabei als Rayleigh-Länge bezeichnet und lässt sich mit der Wellenlänge λ des
Lasers entsprechend

yR =
πw2

0

λ
[80] (2.35)
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bestimmen. Die Divergenz eines gaußförmigen Strahlenbündels ist dann näherungsweise
gegeben durch

θ = arctan

(
w(y)

y

)
≈ w0

yR

. [80] (2.36)

Mit den Gleichungen 2.33 - 2.36 ist die Intensitätsverteilung im Nahfeld vollständig
charakterisiert. Mithilfe der Strahltaille und der Rayleigh-Länge als Maß für die Aus-
dehnung des Laserprofils kann ein Ionisationsvolumen definiert werden als

VI = πw2
0yR, (2.37)

welches innerhalb des Ionenbunchers geometrisch auf ein effektives Ionisationsvolumen
V eff

I reduziert wird (vgl. Gleichung 5.1 in Kapitel 5.1). Anhand der räumlichen Inten-
sitätsverteilung lässt sich nun unter Verwendung der Beziehung von Ionisationswahr-
scheinlichkeit und Laserintensität aus Abbildung 2.13 eine entsprechende räumliche
Verteilung für die Ionisierungswahrscheinlichkeit ableiten. Diese ist exemplarisch (rot)
zusammen mit dem entsprechenden Laserprofil (schwarz) in Abbildung 2.15 entlang
der Radialkomponente bei y = 0 (a) sowie entlang der Axialkomponente bei r = 0 (b)
im Profil skizziert.

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 w0 = 4,25µm, einer Wellenlänge von λ = 800 nm, einer
daraus resultierenden Rayleigh-Länge von yR = 71µm sowie einer maximalen
Laserstrahlintensität von I0 = 1,8 · 1014 W cm−2 [50].

In beiden Fällen ist erkennbar, dass die Ionisationswahrscheinlichkeit deutlich schneller
abfällt als das jeweilige Intensitätsprofil, was das damit verbundene Ionisationsvolumen
aus Gleichung 2.37 erheblich einschränkt.
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2.3 Flugzeitfokussierung

Für 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-Ladungsverhältnis m/q. Dabei unterscheidet
man prinzipiell zwischen einem Massenfilter, bei dem nur ein bestimmtes Verhältnis
selektiv untersucht wird, und der Massenspektrometrie, bei der alle Spezies nach ih-
rem m/q-Verhältnis aufgelöst werden können. 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 müssen die elek-
trischen Felder unter Berücksichtigung der Geometrie derart gewählt werden, dass das
Massenspektrometer flugzeitfokussierende Eigenschaften am Ort der Ionisation für alle
m/q besitzt. Dabei soll die Flugzeitfokusbedingung unter kleiner Variation der Star-
tortverteilung erhalten bleiben. Da die Flugzeitfokussierung auch entscheidend für 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 2.3.1 beleuchtet und anschließend in Kapitel 2.3.2 für das Massenspektrometer
und in Kapitel 2.3.3 für den Ionenbuncher separat diskutiert.

2.3.1 Allgemeine Überlegungen und Flugzeitfokussierung 1.
Ordnung

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

Abbildung 2.16: Schematische Darstellung der Geometrie eines linearen Flugzeit-
Massenspektrometers, welches im allgemeinen Fall aus drei Bereichen I, II und
III besteht. Die Ionentrajektorie eines im Bereich I erzeugten Ions wird in
Abhängigkeit vom Startort zI,0 für die drei Bereiche zunächst separat behan-
delt und sukzessive auf eine Target-Elektrode E0 beschleunigt.

Das Spektrometer bestehe aus drei Bereichen, I, II und III, welche durch Elektroden Ei

(i = 0−3) in den Abständen dj (j = I− III), voneinander getrennt werden. Sie können
dabei jeweils auf ein elektrostatisches Potential φi 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

zj(t) = zj,0 + vj,0t+
1

2
ajt

2 (2.38)

vj(t) = zj,0 + vj,0t+
1

2
ajt (2.39)

aj(t) = zj,0 + vj,0t+
1

2
aj =

qe∆φj
mdj

(2.40)

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

Bereich I
In Bereich I werden die Ionen durch Photoionisation generiert, wobei zwei Annahmen
getroffen werden: Zum einen erfolgt die Erzeugung an einem Startort zI,0 um den
Nullpunkt der z -Achse in der Mitte zwischen den beiden Elektroden E1 und E2. Zum
anderen wird die Startgeschwindigkeit der Ionen zunächst vernachlässigt, sodass vI,0 =
0. Daher ergibt sich für die Flugzeit in Bereich I gemäß Gleichung 2.38

zI(t) = zI,0 +
1

2
aIt

2
I

!
=
dI

2

tI =

√
dI − 2zI,0

aI

. (2.41)

Bereich II
Die Startgeschwindigkeit in Bereich II lässt sich mithilfe von Gleichung 2.39 mit der
Flugzeit tI aus Gleichung 2.41 bestimmen zu

vII,0 = vI(tI) = aItI =
√

(dI − 2zI,0)aI. (2.42)

Die Flugzeit tII lässt sich dann nach Gleichung 2.38 aus der Forderung

zII(t) = vII,0tII +
1

2
aIIt

2
II

!
= dII

tII = ±

√
v2

II,0

a2
II

+ 2
dII

aII

− vII,0

aII

(2.43)

ableiten, wobei von der sich ergebenden quadratischen Gleichung nur der positive Teil
eine physikalisch sinnvolle Lösung liefert. Mit vII,0 aus Gleichung 2.42 eingesetzt folgt

tII =
1

aII

(√
(dI − 2zI,0)aI + 2dIIaII −

√
(dI − 2zI,0)aI

)
. (2.44)
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Im Fall eines verschwindenden elektrischen Feldes in Bereich II liegt nur eine gleichför-
mige Bewegung der Ionen vor, weshalb für die Flugzeit im Grenzfall aII → 0 der
Zusammenhang

tII =
dII√

(dI − 2z)aI

(2.45)

resultiert, welcher in Kapitel 5.4 benötigt wird.

Bereich III
Der dritte Bereich wird hierbei feldfrei gewählt, sodass für die Ionen eine gleichförmige
Bewegung vorliegt. Unter erneuter Ausnutzung von Gleichung 2.39 lässt sich die Start-
geschwindigkeit vIII berechnen:

vIII,0 = vII,0 + aIItII =
√

(dI − 2zI,0)aI + 2dIIaII. (2.46)

Damit ergibt sich für den Bereich III eine Flugzeit von

tIII =
dIII

vIII,0

=
dIII√

(dI − 2zI,0)aI + 2dIIaII

, (2.47)

bis sie die letzte Elektrode E0 treffen. Da der dritte Bereich feldfrei ist, kann der Ab-
stand prinzipiell beliebig gewählt werden.

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

t = tI + tII + tIII. (2.48)

Sie lässt sich anhand von Gleichung 2.48 als Funktion der Abstände und Potentiale be-
rechnen. Damit sich die Flugzeit für eine Spezies mit festem m/q unter kleiner Variation
des Startortes zI,0 um den Flugzeitfokus bei zI,0 = 0 nicht ändert, wird gefordert:

dt

dzI,0

∣∣∣∣
zI,0=0

!
= 0. (2.49)

Diese sogenannte Flugzeitfokussierung 1. Ordnung führt zu einer Bedingung für die
Parameter dj sowie φi (eine Herleitung ist im Anhang zu finden) der Form

(1 + ξ) · dI − 2ξ2 · dII − (1 + ξ)ξ3 · dIII = 0, mit ξ :=

√
∆φI

∆φI + 2∆φII

(2.50)

und den Potentialdifferenzen ∆φI = φ1 − φ2 sowie ∆φII = φ2 − φ3. Zwar lässt sich aus
jeder der n-ten Ableitung mit der entsprechenden Forderung

dnt

dznI,0

∣∣∣∣∣
zI,0=0

!
= 0. (2.51)

eine Bedingung für n+1 unabhängige Parameter aufstellen und so die Flugzeitfokussie-
rung auf die n-te Ordnung erweitern, in der Praxis ist dies allerdings selten zweckmäßig
aufgrund von schon bestehenden geometrischen Einschränkungen für die Abstände dj.
Daher wird die Flugzeitfokussierung 1. Ordnung im Folgenden für zwei unterschiedliche
Fälle diskutiert, welche in den Kapiteln 3.3.2 und 3.4.3 verwendet werden.
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2.3.2 Flugzeitfokus für das lineare Flugzeit-Massenspektrometer

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

� Der Abstand dI soll groß genug sein, damit der senkrecht einfallende Gasstrahl
in seiner vollen Breite durch den Bereich I geführt und dort vermessen werden
kann.

� Der Abstand dII soll eine vergleichbare Größe wie dI aufweisen, da so in Kombi-
nation mit einer hohen Potentialdifferenz in Bereich II die flugzeitfokussierenden
Eigenschaften gewährleistet werden.

� Der Abstand dIII soll wesentlich größer als dII sein, damit Ionen mit gleichem
Masse-zu-Ladungsverhältnis möglichst lange fliegen und Ionen mit verschiedenem
m/q leichter voneinander getrennt werden können. Der Bereich III fungiert somit
als feldfreie Driftstrecke.

Aus einer geometrischen Abschätzung ergibt sich ein Strahldurchmesser am Ionisa-
tionspunkt von . 5 mm (FWHM), sodass mit dI = 10 mm die erste Bedingung sicher-
gestellt ist. Der Abstand dII wird zu 15 mm gewählt und ist auch den Möglichkeiten
hinsichtlich des physischen Aufbaus geschuldet (vgl. Kapitel 3.3.2). Der Abstand dIII

ergibt sich aus der absoluten Flugstrecke vom Ionisationspunkt bis zum Detektor in
der Vakuumkammer, abzüglich der Abstände für die Bereiche I und II, zu

dIII = 280 mm− dI/2− dII = 260 mm. (2.52)

Nach Einsetzen dieser Werte in Gleichung 2.50 lässt sich ξ numerisch berechnen zu
0,3 und für die Potentialdifferenzen ∆φI und ∆φII resultiert daraus die Beziehung
∆φII = 5 ·∆φI. Unter der Bedingung φ3 = 0, damit der Bereich III feldfrei ist, ist somit
eine Relation für die beiden Potentiale φ1 und φ2 zueinander gefunden:

φ1 =
6

5
φ2. (2.53)

2.3.3 Flugzeitfokus für die Buncher-Geometrie

Für den Fall des Bunchers, welcher nur aus den Bereichen I und II besteht, vereinfacht
sich Gleichung 2.50 wegen dIII = 0 zu

(1 + ξ)dI − 2ξ2dII = 0. (2.54)

Innerhalb des Buncher-Aufbaus soll einerseits die Flugstrecke der Ionen möglichst kurz
und andererseits der Potentialabfall in Bereich I möglichst groß sein, um deren absolute
Flugzeit zu minimieren. Für den einfachsten Fall, dass das komplette Beschleunigungs-
feld im Bereich I mit ∆φI vorliegt und in Bereich II ∆φII = 0 ist (d.h. ξ = 1), folgt aus
Gleichung 2.54, dass

dI = dII. (2.55)
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Damit schließt das Kapitel über die theoretischen Grundlagen. Eine Beschreibung der
Überschall-Gasexpansion, insbesondere unter Einfluss von Düsenform und Skimmern,
wurde eingangs dargelegt. Daraufhin wurden unterschiedliche laserinduzierte Ionisa-
tionsprozesse und die damit verbundene, räumlich verteilte Ionisierungswahrschein-
lichkeit illustriert. Die Flugzeitfokussierung 1. Ordnung zur Charakterisierung bzw.
zeitlichen Komprimierung der so erzeugten Ionen(-pulse) wurde abschließend ebenfalls
diskutiert. Anhand dieser theoretischen Überlegungen wird die experimentelle Umset-
zung dieser drei elementaren Komponenten im anschließenden Kapitel 3 realisiert.
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3 Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel wird der komplette experimentelle Aufbau beschrieben, welcher zur
Generierung des kalten Überschall-Gasstrahls mit Argon, der sukzessiven Erzeugung
von Argon-Ionen sowie deren Extraktion bzw. Kompression in einen kurzen Ionenpuls
verwendet wird. Dabei sind sowohl für die Expansion des Gasstrahls als auch für den
stoßfreien Flug der Ionen eine geringe Teilchendichte der Umgebung vonnöten. Aus
diesem Grund wird zunächst das Konzept der Düsenstrahlkammer 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 erläutert.

3.1 Das Konzept der Düsenstrahlkammer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 31

3.2 Die Vakuumkammer für die Überschall-Expansion . . . . . . . . . . . . . 33

3.2.1 Das Piezo-Ventil und die Düse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

3.2.2 Die Skimmer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des Überschall-Gasstrahls . . . . 36

3.3.1 Der Excimer-Laser . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37

3.3.2 Das Flugzeit-Massenspektrometer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37

3.3.3 Der MCP-Detektor . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38

3.3.4 Zeitliche Abfolge des Experimentes und Timingschema . . . . . . . . 39

3.4 Experimenteller Aufbau mit der Ionisationskammer . . . . . . . . . . . . 42

3.4.1 Die Ionisationskammer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43

3.4.2 Der Titan:Saphir-Laser . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 44

3.4.3 Der Ionenbuncher . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 48

3.4.4 Der ultraschnelle MCP-Detektor . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 51

3.1 Das Konzept der Düsenstrahlkammer

Das experimentelle Konzept zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse sieht vor, eine Gas-
expansion mit einem intensiven Laserstrahl zu kreuzen, um auf diese Weise Ionen mit
schmaler Geschwindigkeitsverteilung zu generieren. Die Düse zur Erzeugung des Gass-
trahls wird dabei typischerweise bei p0 = 5 bar betrieben (vgl. Kapitel 3.2.1), was nach
Gleichung 2.1 einer Teilchendichte von n0 = 1020 cm−3 entspricht, die im Rahmen die-
ser Arbeit maximale Laserpeakintensität liegt in einer Größenordnung von 1016 W cm−2

(vgl. Kapitel 5.1.1). Bei dieser Intensität bedarf es eines Teilchendrucks im Gasstrahl
im Bereich von 5 · 10−6 mbar, um beispielsweise 103 Argon-Ionen pro Laserschuss im
Ionisationsvolumen zu generieren [47], was einer Teilchendichte in der Größenordnung
von n(xI) = 1011 cm−3 am Ort der Ionisation xI entspricht. Anhand von Gleichung 2.9
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Abbildung 3.1: Schematisches Konzept der Vakuumkammern für die Umsetzung des
Überschall-Gasstrahls. Die Expansions-, Zwischen- und Transferkammer werden
jeweils durch einen Skimmer voneinander getrennt und differenziell gepumpt,
sodass die Gaslast der Düsenstrahlexpansion in der ersten Kammer stufenweise
reduziert wird (grün skizziert). Der Gasstrahl wird daraufhin über einen weiteren
Skimmer in der Ionisationskammer unter UHV-Bedingungen definiert und wird
abschließend in einer Beam-Dump-Kammer aufgefangen.

lässt sich für ein xref in der Größenordnung des Düsendurchmessers von einigen 10µm
ein Abstand von ∆xI ≈ 1000 mm zur Düse abschätzen, um diese Teilchendichte bei
der Expansion des Gasstrahls zu erreichen. Gleichzeitig müssen am Ort der Ionisation
Ultrahochvakuum-Bedingungen (≤ 10−8 mbar) vorliegen, damit das Ionensignal aus der
Gasexpansion nicht von einem thermisch bedingten Hintergrundsignal überlagert wird
und die Zeitauflösung der Ionenpulse zerstört. Um also einerseits den Teilchendruck
unter Strahlbetrieb aufzufangen und andererseits UHV-Konditionen am Ort der Ioni-
sation zu gewährleisten, wird ein dreistufiger, differenziell gepumpter experimenteller
Aufbau konzipiert, welcher die Gaslast durch die Düse stufenweise auffängt. Abbil-
dung 3.1 skizziert das Schema des Experimentes mit insgesamt fünf Vakuumkammern.
Der Gasstrahl expandiert dabei aus einem Reservoir mit den Bedingungen p0 und T0

durch die Düse in eine erste Vakuumkammer, welche als Expansionskammer bezeichnet
wird und dementsprechend den größten Teil der Gaslast auffängt. Ein erster Skimmer
trennt diese Kammer von einer dahinter liegenden Zwischenkammer, welche als zweite
differenzielle Druckstufe fungiert. Der Gasstrahl wird daran anschließend durch einen
zweiten Skimmer in eine dritte Vakuumkammer geführt. Diese wird als Transferkammer
bezeichnet und dient aufgrund ihrer relativ großen Ausdehnung entlang der Expansi-
onsachse der Reduktion von Teilchendichte und Senkrechttemperatur des Gasstrahls
entsprechend Gleichungen 2.9 bzw. 2.15. Ein dritter Skimmer definiert daraufhin das
Strahlprofil senkrecht zur Ausbreitungsrichtung in der daran anschließenden Vakuum-
kammer, welche aufgrund der dort stattfindenden laserinduzierten Ionisation der Neu-
tralteilchen und anschließender Extraktion der Ionen als Ionisationskammer bezeichnet
wird. Der Strahlengang wird daraufhin durch eine möglichst schmale Öffnung geführt,
sodass der Gasstrahl die Ionisationskammer ungehindert passieren kann. Eine abschlie-
ßende, finale Vakuumkammer wird als Beam-Dump-Kammer bezeichnet und fängt die
Gaslast der Expansion auf, sodass keine aus dem Gasstrahl rückgestreuten Neutralteil-
chen zu einem Hintergrundsignal beitragen können. Die ersten drei Vakuumkammern
ermöglichen somit, die Gaslast der Expansion stufenweise zu reduzieren, wohingegen
die Beam-Dump-Kammer rückgestreute Neutralteilchen unterbindet. Auf diese Weise
können in der Ionisationskammer UVH-Konditionen unter Strahlbetrieb aufrecht er-
halten werden. Das anschließende Kapitel beleuchtet die experimentelle Umsetzung des
Konzeptes zum Betrieb des Düsenstrahls.
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3.2 Die Vakuumkammer für die Überschall-Expansion

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

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

Er besteht prinzipiell aus drei Vakuumkammern, welche differenziell gepumpt und
durch jeweils ein Plattenventil voneinander getrennt werden können. Die erste Kammer
ist zylindrisch gefertigt und zweigeteilt durch eine stufenförmige Trennung, welcher ein
Innengewinde der Größe M 70 einbeschrieben ist. Am rechten Rand der Kammer ist in
der Kammerwand ebenfalls ein Innengewinde gleicher Größe angebracht. Beide Gewin-
de liegen dabei zentriert auf einer Achse und erlauben das konzentrische Einschrauben
von je einem Skimmer auf Tellern mit passendem Außengewinde. Die Eingänge beider
Skimmer legen somit die optische Achse fest, welche im Folgenden Expansionsachse
genannt wird. Zentriert zu dieser Achse sind zwei Flansche der Größe DN 100 ange-
schweißt, welche linksseitig (magenta) den Einlass für ein Piezo-Ventil samt Düse und
rechtsseitig (grün) die Verbindung zur zweiten Vakuumkammer ermöglicht. 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 Düse 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 3.2.1 und 3.2.2 näher beschrieben. Der
Zylinder ist unten und oben jeweils mit einem Flansch der Größe DN 200 versehen, wel-
che das differenzielle Pumpen beider Kammernteile ermöglicht. Am unteren Flansch
(hellblau) ist eine magnetgelagerte Turbomolekularpumpe (Leybold MAG Integra) mit
einem Saugvermögen von SEx = 1000 l s−1 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 350 iX) mit einem Saugvermögen von
SZK = 350 l s−1 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 anschließen-
den Transferkammer zu trennen, welche aus einem dreiachsigen Kreuzstück besteht.
Eine weitere Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 350 iX) stellt ebenfalls eine
differenzielle Pumpstufe mit STK = 350 l s−1 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 gegenüber
der Expansionsachse ermöglicht. Der Skimmer lässt sich in einem Abstand von 870 mm
entfernt von der Düse in den Strahlengang einsetzen und wird für 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. Für die Charakterisierung der Überschall-Gasexpansion wird diese Kam-
mer als Gasstrahlkammer bezeichnet und ebenfalls ein dreiachsiges Kreuzstück 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 geführt. 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 3.3.1 be-
handelt, eine detaillierte Beschreibung des eingebauten Flugzeit-Massenspektrometers
erfolgt in Kapitel 3.3.2 und der zeitliche Ablauf des Experimentes wird in Kapitel 3.3.4
ausführlich dargestellt. Durch eine Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 90 iX)
mit einem Saugvermögen von SGK = 90 l s−1 wird diese Vakuumkammer ebenfalls diffe-
renziell gepumpt und gewährleistet somit UHV-Bedingungen in der Gasstrahlkammer.
Für die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse wird eine zu diesem Zweck gebaute Vaku-
umkammer verwendet, welche die Ionisationskammer darstellt. Diese Kammer muss
speziellen geometrischen Anforderungen genügen, ähnelt jedoch dem prinzipiellen Auf-
bau der Gasstrahlkammer hinsichtlich der Achsen. Der gesamte Aufbau ist bis zum
zweiten Plattenventil identisch und wird anhand von Abbildung 3.9 in Kapitel 3.4.1
detailliert erläutert. Die Gasstrahlkammer wird lediglich durch die Ionisationskammer
ersetzt und daran anschließend an dieser Kammer montiert, sie fungiert dann im Rah-
men jener Experimente als Beam-Dump-Kammer für den Gasstrahl (vgl. Abbildung
3.1).
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3.2 Die Vakuumkammer für die Überschall-Expansion

3.2.1 Das Piezo-Ventil und die Düse

Die Düse (Amsterdam Piezo Valve, MassSpecpecD BV) ist in Abbildung 3.3 gezeigt
und lässt sich mithilfe des zweiachsigen Manipulators in der yz -Ebene verfahren. Sie

Abbildung 3.3: Amsterdam
Piezo Valve von MassSpecpecD
BV zur Erzeugung einer gepulsten
Überschall-Gasexpansion.

besitzt einen Durchmesser von 2R0 = 150µm,
einen konischen Öffnungswinkel von 40 ◦ und
kann mit jedem atomar oder molekular vor-
liegenden Gas in einem Druckbereich p0 von
typischerweise 1-15 bar betrieben werden. Fer-
ner ist sie mit einem piezo-gesteuerten Ventil
mit einer maximalen Wiederholrate von 5 kHz
ausgestattet, welche die Synchronisation mit
dem Titan:Saphir-Laser bei einer vergleichswei-
se hohen Wiederholrate von 1 kHz ermöglicht
(vgl. Kapitel 3.4.2). Dies reduziert die von den
Turbomolekularpumpen zu verarbeitende Gas-
last enorm, ohne die physikalischen Eigenschaf-
ten der Überschall-Gasexpansion zu verändern.
Nichtsdestotrotz kann das Ventil auch dauerhaft
geöffnet werden, um eine stationären Gasstrahl
bereit zu stellen. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente sind jedoch
alle im gepulsten Modus durchgeführt, um die Gaslast für die Turbomolekularpumpen
im laufenden Strahlbetrieb zu reduzieren, ohne die Strahlintensität zu verringern [84].
Ferner lässt sich im gepulsten Modus die Schwerpunktsgeschwindigkeit v‖,∞ experimen-
tell bestimmen (vgl. Kapitel 4.3.1). Die Funktionsweise für das Piezoventil ist detailliert
in [85] beschrieben. Das Piezo-Element wird hierbei als freistehender Arm (Cantilever)
durch Anlegen einer (positiven) Spannung auf die Düse gepresst und blockiert so den
Gasfluss. Wird die Spannung entfernt, relaxiert das Piezo-Ventil in seine Ruhelage und
der Cantilever öffnet so die Düse; das Gas kann expandieren. Wird nun die Span-
nung wieder angelegt, klappt das Element wieder nach vorne und blockiert erneut den
Eingang zur Düse. Typische Betriebsspannungen liegen dabei in einer Größenordnung
von einigen hundert Volt, die hierbei minimal benötigte Blockierungsspannung beträgt
Ubl =140 V. Ein 10-Gang-Potentiometer am Controller für das Piezoventil erlaubt das
Einstellen der Öffnungsdauer ∆tOp im Bereich von 5-200µs, das Öffnen des Ventils
wird durch einen negativen TTL-Puls von mindestens 5µs Dauer am Controller aus-
gelöst. Dieser Trigger erfolgt von einem externen Pulsgenerator, welcher die gepulste
Expansion mit dem restlichen zeitlichen Ablauf des Experimentes synchronisiert. In
Kapitel 3.3.4 wird die Einbettung der Düsenöffnung zur Erzeugung der Gaspulse in
den zeitlichen Verlauf des Experimentes behandelt.

3.2.2 Die Skimmer

Skimmer sind massive, zylindersymmetrische und annähernd konisch geformte Objekte
aus Nickel mit einer Öffnung an ihrer Spitze. Sie werden verwendet, um Gasstrahlen
entlang ihrer Ausbreitungsrichtung geometrisch zu beschränken [86, 87]. Wesentliche
Parameter sind die Länge eines Skimmers, die Dicke des Materials an seiner Öffnung,
der Öffnungswinkel des Profils an Eingang und Basis sowie der Öffnungsdurchmesser.
Entsprechend den Überlegungen aus Kapitel 2.1.3.2 ist ein solcher Skimmer (Beam
Dynamics) in Abbildung 3.4 exemplarisch dargestellt. Ihre Länge beträgt 25 mm, die
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Materialdicke am Eingang 3µm, der Öffnungswinkel am Eingang liegt bei 25 ◦ und an
der Basis bei 70 ◦. Auf diese Weise lässt sich der Gasstrahl ausblenden, ohne dessen Ei-

Abbildung 3.4: Skimmer zur
geometrischen Einschränkung einer
Überschall-Gasexpansion.

genschaften durch Streuung der nicht-transmit-
tierten Teilchen an Eingang oder äußerer Skim-
merwand zu zerstören. Lediglich der Durchmes-
ser der drei Skimmer unterscheidet sich: der erste
Skimmer besitzt einen Durchmesser von dS,1 =
1,5 mm, wohingegen der zweite und dritte Skim-
mer jeweils einen Durchmesser von dS,2 = dS,3 =
1 mm aufweisen. Die ersten beiden Skimmer wer-
den auf zylindersymmetrische Teller mit einer
konzentrischen Vertiefung zentriert und durch ei-
ne Klemme fixiert. Diese Teller sind mit einem
Außengewinde der Größe 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 eingeschweißt, welcher die Halterung
für den dritten Skimmer bildet. In Kombination mit dem zweiachsigen Manipulator
und einem Membranbalg-Flansch kann der letzte Skimmer in der yz -Ebene verfahren
werden. Zunächst wird im folgenden Kapitel 3.3 der experimentelle Aufbau zur Ver-
messung des Gasstrahls beleuchtet, welcher durch den zweiten Skimmer hervorgerufen
wird, weshalb der letzte Skimmer zunächst entfernt wird.

3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des
Überschall-Gasstrahls

Die Konstruktion des Vakuumsystems erfolgt zunächst 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 unmöglich machen. Dies erlaubt es jedoch, den Gasstrahl zu charakterisieren,
indem der Aufbau der Vakuumkammer aus dem vorherigen Kapitel 3.2 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 verläuft dabei horizontal und senkrecht zur Expansionsachse, die Ex-
traktionsachse des Massenspektrometers steht senkrecht auf diesen beiden Achsen und
verläuft nach unten. Beide Komponenten werden in den beiden nachfolgenden Kapiteln
3.3.1 und 3.3.2 einzeln erklärt. Die Synchronisation des Experimentes wird anschließend
in Kapitel 3.3.4 beleuchtet.
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3.3 Experimenteller Aufbau zur Vermessung des Überschall-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 Zünden einer Gasentladung innerhalb des Reso-
nators, welches die Bildung eines metastabilen, angeregten F∗2-Moleküls bewirkt. Dieses
angeregte Molekül relaxiert unter Aussendung von UV-Strahlung in seinen Grundzu-
stand F2. Die für die Lasingbedingung notwendige Besetzungsinversion ist nun dadurch
gegeben, dass dieses Molekül in seinem Grundzustand schneller zerfällt als die mittlere
Lebensdauer des angeregten Moleküls beträgt. In Kombination mit dem Resonator,
welcher aus einem reflektierenden und einem teildurchlässigen Spiegel aus beschich-
tetem CaF2 besteht, lässt sich somit kohärentes Laserlicht im UV-Bereich erzeugen.
Bedingt durch die Gasentladung, welche die notwendigen Energiedichten zur Erzeu-
gung ausreichend vieler F∗2-Moleküle ermöglicht, kann ein Excimer-Laser nur inhärent
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 5µs Dauer ausgelöst werden. Die mit dem Übergang F∗2 → F2 verbundene Ener-
giedifferenz beträgt 7,9 eV, was einer Wellenlänge von 157 nm im VUV-Spektralbereich
entspricht. Die Pulsdauer liegt typischerweise bei 5 ns bei einer Pulsenergie von maxi-
mal 3 mJ, das Ausgangsprofil wird durch den Ausgang am Resonator auf 6 mm×3 mm
(V×H) spezifiziert (Herstellerangaben). Es lässt sich mithilfe einer plankonkaven CaF2-
Linse mit einem Fokus von f = 357 mm anhand der Gleichungen 2.31 auf ein Profil von
etwa 800µm×400µm in der Fokalebene fokussieren, was einer errechneten Laserpeakin-
tensität von 2 · 108 W cm−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 über das Profil
der Strahldichte liefern sollte. Aus diesem Grund ist die CaF2-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 Atmosphäre
trennt. Da nun Sauerstoff in der Umgebungsluft die VUV-Strahlung unter Erzeugung
von Ozon absorbieren würde, wird der Strahlengang zwischen Laser und Linse mit
Stickstoff gespült.

3.3.2 Das Flugzeit-Massenspektrometer

Das Flugzeit-Massenspektrometer wird entsprechend den Berechnungen in Kapitel
2.3.2 und dem damit verbundenen schematischen Aufbau in Abbildung 2.16 aus Bau-
teilen von Kimball Physics im Rahmen einer Bachelor-Arbeit [88] konstruiert. In ein
Edelstahlrohr von 210 mm Länge und mit beidseitigen Flanschen der Größe DN 63 wird
daher eine Haltevorrichtung installiert, worauf vier Keramikstifte in quadratischer An-
ordnung montiert werden. Diese stellen das Gerüst für die Elektroden dar, welche das
lineare Massenspektrometer bilden. Die unterste Elektrode E3 besteht aus zwei qua-
dratischen, dünnen 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 Höhe gewährleisten und die Elektrode andererseits auf Erdpotential
liegt. Der Abstand dII zu der nächsten Elektrode E2 wird durch vier Abstandshalter aus
Keramik der Länge 15 mm festgelegt. Die Elektrode besteht aus einer weiteren Kombi-
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nation von zwei dünnen Platten mit eingespanntem Netz identischer Transmission, der
Durchmesser des Loches in dieser Elektrode beträgt 11 mm. Vier weitere Abstandshal-

Abbildung 3.5: Flugzeit-
Massenspektrometer zum Nachweis
der Ionen aus dem Gasstrahl, kon-
struiert aus drei Elektroden E1−E3

im Abstand dI bzw. dII zueinander.

ter aus Keramik der Länge 10 mm legen den ent-
sprechenden Abstand für den Bereich dI fest,
in welchem die oberste Elektrode E1 montiert
wird. Auf diese Weise werden die Abstände des
Flugzeit-Massenspektrometers entsprechend den
Überlegungen aus Kapitel 2.3.2 fixiert. E1 ist
im Gegensatz zu den anderen beiden Elektroden
massiv und wird durch abschließende Klammern
fixiert, ferner werden die beiden oberen Elektro-
den E1 und E2 getrennt voneinander kontaktiert.
Die entsprechenden Kabel werden an dem so auf-
gebauten linearen Massenspektrometer vorbei-
geführt und an zwei UHV-Durchführungen 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-
rem Weg zum Detektor nicht durch etwaige Fel-
der, welche durch die Kabel hervorgerufen wer-
den, abgelenkt werden, wird vom Halter der Elek-
troden bis auf die Höhe der Durchführungen in
dem Edelstahlrohr ein weiteres, dünneres Rohr
der Länge 160 mm mit einem Durchmesser von
12 mm eingelassen. Dieses Rohr in Kombination mit dem Gitter über dem Detektor
stellt dabei sicher, dass die Driftstrecke dIII für 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 darüber installiertes Gitter dient dem Schutz der aktiven
Fläche des Detektors, dessen Funktionsweise nachfolgend dargelegt wird.

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 Verstärker für Pulse mit mehreren
Ionen dienen. MCP steht dabei für Multi-Channel-Plate (Vielkanalplatte) und besteht
aus vielen dünnen Kanälen mit Durchmessern in der Größenord-nung von 10µm aus
Bleiglas, welche in einem Winkel zur Oberflächennormalen von 10 ◦ und in einem Ab-
stand von &10µm angeordnet sind. Die beiden Seiten des MCPs sind mit einer dünnen
metallischen Schicht zur Kontaktierung versehen, sodass eine Spannung zwischen den
Kanaleingängen und -ausgängen angelegt werden kann. Eine resistive Beschichtung
der Kanalwände stellt dann ein Potentialgefälle 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 Vorwärtsrichtung beschleu-
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nigt werden. Diese Sekundärelektronen können nun ihrerseits wiederum Elektronen in
dem Kanal erzeugen. Somit fungiert jeder einzelne Kanal als Elektronenvervielfacher,
wie in Abbildung 3.6 a schematisch gezeigt ist.

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

Die Anzahl der letztlich am Ausgang emittierten Sekundärelektronen – und damit die
Verstärkung – ist abhängig von der angelegten Spannung, welche in der Größenordnung
von 1 kV liegt. Abbildung 3.6 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. −1 kV betrieben werden kann, er-
laubt diese Chevron-Anordnung sehr hohe Verstärkungen bei einer gesamten am De-
tektor angelegten Spannung von UMCP = −2 kV zwischen der mit Front bezeichneten
Vorderseite und der mit Rear bezeichneten Rückseite. Die Orientierung der Kanäle
zueinander ist dabei um 180 ◦ gegeneinander verdreht, um die Durchschlagsfestigkeit
dieser Chevron-Anordnung zu erhöhen. Für 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 3.3.4 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 großflächig ausgeleuchtet werden. Dabei
werden sehr viele Kanäle des MCPs gleichzeitig angesprochen, welche daraufhin für
eine vergleichsweise lange Dauer (∼ ms) kurzgeschlossen und somit aufgrund der zu-
sammenbrechenden Verstärkung nicht sensitiv für auftreffende Teilchen sind. Dieser als
Sättigung bezeichnete Effekt erschwert daher den Nachweis von laserinduzierten Ionen,
welche eine Flugzeit im Bereich von µs aufweisen, oder verhindert ihn sogar gänzlich.
Aus diesem Grund wird das Experiment derart betrieben, dass die volle Betriebsspan-
nung UMCP am MCP zeitlich erst nach Feuern des Lasers anliegt. Dies verhindert die
Sättigung des Detektors aufgrund des Lasers und garantiert damit ausreichend hohe
Signale durch Ioneneinschläge. Ferner werden auch das Anlegen der Potentiale an den
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Elektroden sowie das Öffnen der Gasdüse 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 Ausgänge (A, B, C, D) und einen Eingang (externer Trigger) und
werden entsprechend Abbildung 3.7 beschaltet.

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 präzise Schalten der ex-
perimentellen Komponenten Düse, Laser sowie der elektrostatischen Potentiale.
Erzeugte Ionen können auf den Detektor beschleunigt und anhand ihrer Flugzeit
separiert werden, über die Auskoppelbox lässt sich das verstärkte Ionensignal
mithilfe eines Oszilloskops auslesen.

Zudem lassen sich über zwei benachbarte Kanäle positive (beispielsweise über Kanal
AB) bzw. negative (AB) TTL-Pulse definierter Dauer generieren, indem die Verzöge-
rung zwischen den einzelnen Kanälen A und B entsprechend eingestellt wird. So wird
beispielsweise sichergestellt, dass die Düse einen Triggerpuls von mindestens 5µs Dauer
erhält, um ausgelöst zu werden. Der erste Timer löst daher über den Kanal AB die
Düse aus und erlaubt das Regulieren einer Zeitverzögerung (Delay) ∆tN (N für Nozzle)
zwischen diesem Kanal und Kanal C. Dessen Triggerpuls wiederum startet die Logik
des zweiten Timers, an welchem das Feuern des Lasers über Kanal AB und das damit
verbundene Erzeugen der Ionen den Referenzzeitpunkt t0 markiert. Ferner lässt sich
nun ein weiteres Delay ∆tP (P für Potentials) zum Triggern der Potentiale einstel-
len. Über 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 < 200 ns die gewünschte Hochspannung bereit stellen.
Das Potential φ2 = 1740 V an dem Hochspannungsschalter für die zweite Elektrode
E2 wird dabei von einem Netzteil (FuG HCN 7E-2000) mit +2 kV Maximalspannung
geliefert, das entsprechend höher liegende Potential φ1 = 2000 V an E1 wird über ein
erdfreies Netzteil (FuG HCN 14M-3500) mit maximal ± 3,5 kV Ausgangsspannung zur
Verfügung gestellt. Dabei wird diesem Netzteil das Potential φ2 als Eingangsspannung
übergeben und am Ausgang zuzüglich der eingestellten Spannung an diesem Netzteil als
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Potential φ1 an den Hochspannungsschalter übergeben. Dies erlaubt, die beiden Poten-
tialdifferenzen ∆φI und ∆φII übersichtlich und unabhängig voneinander einzustellen.
Analog dazu wird über einen negativen TTL-Puls aus dem CD-Kanal der Hochspan-
nungsschalter (Behlke HTS 31-03-GSM Push-Pull) ausgelöst, welcher dann ein Potenti-
al von φF = −300 V für eine einstellbare Dauer (typischerweise 5µs) 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 φR = 1700 V auf der
Rear-Seite, bereit gestellt von einem weiteren Netzteil (Heinzinger PNChp 3500), die
nötige Betriebsspannung UMCP = −2000 V. Unter entsprechender Anpassung von ∆tP
ist der Detektor für ein einstellbares Zeitfenster somit sensitiv für ankommende Ionen
und wird nicht durch das Streulicht des Lasers gesättigt, da bei φF = 0 die herrschende
Betriebsspannung von UMCP = −1700 V nicht für eine Elektronenkaskade ausreicht.
Zeitgleich mit dem Feuern des Lasers wird der Start der Datenakquise über den Kanal
A derart gestartet, dass das verstärkte Signal der auftreffenden Ionen auf dem MCP-
Collector ausgelesen werden kann. In Abbildung 3.7 ist dazu auch das Schema zur
Auskopplung dieses Signals abgebildet (oranger Kasten). Ein Battery Pack, welches
eine Spannung von 45 V liefert, begünstigt das Einsammeln der Elektronen auf dem
Collector, welcher wie das Battery Pack auf dem Potential φR liegt. Der Kondensator
C = 100 nF erlaubt das Auskoppeln der Elektronenpulse, wenn ein Ion auf den Col-
lector trifft und daher eine Potentialänderung als Funktion der Zeit hervorruft, welche
durch einen Widerstand R = 1 kΩ gegen die Hochspannung stabilisiert wird. Der so
erzeugte Strompuls kann dann über einen 50Ω-Abschluss als Spannungssignal über der
Zeit ausgelesen werden, was in diesem Experiment über ein Digitaloszilloskop (Rigol
DS1204B Digital Oscilloscope) mit einer Bandbreite von 200 MHz erfolgt. Damit ist
die minimal aufzulösende Pulsbreite auf ∼ 5 ns limitiert, welche ein einzelner Ionenein-
schlag hervorrufen kann, und wird mit einer Abtastrate von 1 GSa s−1 digitalisiert.

Abbildung 3.8: Timingschema zur Vermessung des Gasstrahls. Jede Zeile beschreibt
dabei eine Komponente sowie deren Dauer im zeitlichen Ablauf des Experiments,
die relevanten Verzögerungszeiten ∆tN und ∆tP sind ebenfalls skizziert.
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Um einen Überblick über die Abfolge der verschiedenen Trigger und den damit verbun-
denen Delays zu erhalten, ist es empfehlenswert, den zeitlichen Ablauf für die Dauer
einer Wiederholung des Experimentes zu visualisieren. Dieses Timingschema ist in Ab-
bildung 3.8 gezeigt, jede Zeile steht dabei für eine Komponente entlang der Zeitachse t
und t0 für das laserinduzierte Erzeugen der Ionen als Referenzzeitpunkt. Das Rastern
von ∆tN gegenüber t0 erfolgt dabei in einer Größenordnung einiger 100µs und offen-
bart dabei Informationen über die Form eines Gaspulses. Die Größenordnung von ∆tP
relativ zu t0 hingegen liegt im Bereich weniger 100 ns und gibt Aufschluss darüber,
wie sich die Ionen im Extraktionsvolumen mit der Zeit nach dem Feuern des Lasers
verhalten. Beide Effekte werden jeweils in den Kapiteln 4.2.1 und 4.3.1 diskutiert.

3.4 Experimenteller Aufbau mit der Ionisationskammer

Der endgültige 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 dafür ausgezeichnetes Laserlabor transferiert wird, sodass mithilfe
des dort installierten Kurzpuls-Lasers die nötigen Laserpeakintensitäten unter scharfer
Fokussierung innerhalb des miniaturisierten Ionenbunchers erreicht werden können.

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 (grün) verläuft von links nach rechts.

Senkrecht zur Expansionsachse wird der Strahlengang des Titan:Saphir-Lasers durch
die Ionisationskammer geführt. Beide Achsen verlaufen dabei durch den miniaturisier-
ten Ionenbuncher, welcher der Kompression der Ionenpulse dient und dessen senkrecht
zu den Strahlengängen von Gasstrahl und Laser ausgerichtete Symmetrieachse die Ex-
traktionsrichtung vorgibt. Als differenzielle Pumpstufe wird ebenfalls eine Turbomole-
kularpumpe (Leybold TurboVac 350 iX) an der Ionisationskammer montiert, welche bei
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einem Saugvermögen von SIK = 350 l s−1 UHV-Konditionen in dieser Kammer garan-
tiert. Ferner wird in diesem Aufbau das dreiachsige Kreuzstück als letzte Kammer nach
der Ionisationskammer installiert, durch ein dünnes Röhrchen (∅ 5 mm, rot) von ihr
getrennt und fungiert damit als Beam-Dump-Kammer für den Gasstrahl . Dazu ist das
Röhrchen, welches aufgrund seiner Funktion im Folgenden als Beam Dump bezeichnet
wird, mit einer ringförmigen Klemme befestigt, sodass sich dessen optische Achse auf
die Expansionsachse anpassen lässt. Diese Kammer wird ebenfalls differenziell mit ei-
ner Turbomolekularpumpe (Leybold TurboVac 90 iX) entsprechend mit SBD = 90 l s−1

gepumpt.
Der Aufbau der Ionisationskammer mit ihren geometrischen Anforderungen wird aus-
führlich in Kapitel 3.4.1 dargestellt. Anschließend wird die Funktionsweise des Titan:Sa-
phir-Lasers in Kapitel 3.4.2 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 3.4.3 detailliert erklärt.

3.4.1 Die Ionisationskammer

Das hier vorgestellte Konzept zur Generierung ultrakurzer Ionenpulse ermöglicht es,
Ionenpulse mit Pulsdauern in einer Größenordnung von 1 ps zu erzeugen [91]. Da die
Zeitauflösung herkömmlicher MCP-Detektoren beispielsweise in einer Größenordnung
von ∼ 0,5 ns liegt [89], bedarf es indirekter Messmethoden, solche kurzen Ionenpulse
letztlich detektieren zu können. Aus diesem Grund wird die Ionisationskammer mit ei-
ner optionalen Montage einer Streak-Kamera an die Vakuumkammer konzipiert, sodass
ultrakurze Ionenpulse mithilfe einer opto-elektronischen Streaking-Technik in nach-
gewiesen werden können. Der Flansch einer solchen Streak-Kamera wird mit einem
O-Ring gedichtet und weist dabei einen Durchmesser von 140 mm auf, weshalb dessen
Ausmaße eine äußere Rahmenbedingung beim Design der Ionisationskammer festlegen.
Im Rahmen dieser Arbeit wird jedoch ausschließlich ein ultraschneller MCP-Detektor
zum direkten Nachweis der Ionenpulse für die Charakterisierung der Ionenquelle ver-
wendet. Des Weiteren soll die Flugzeit der Ionen möglichst kurz gehalten werden, um
einerseits eine mögliche Flugzeitdispersion und andererseits die optische Verzögerung
für spätere Anrege-Abfrage-Experimente zu minimieren. Zudem muss der Laser zum
einen möglichst scharf fokussiert (∼ 10µm) werden, um die für die Ionisation nötigen
Intensitäten erreichen zu können (vgl. Abbildung 2.13 in Kapitel 2.2.2), zum anderen
muss der Fokus präzise innerhalb es Ionenbunchers (∼ 5µm) einzustellen sein, um
dessen räumlichen Parameterraum charakterisieren zu können (vgl. Kapitel 5.3). Die-
se drei Faktoren werden daher bei dem Design der Ionisationskammer berücksichtigt,
deren Konstruktion im Anschluss detailliert beschrieben wird.
Ein 3D-CAD-Modell in Abbildung 3.10 zeigt die prinzipiell zylindersymmetrisch kon-
zipierte Ionisationskammer mit vier Flanschen der Größe DN 40 für Durchführungen,
eine Druckmessröhre sowie einen Gaseinlass mit einem Feindosierventil und einem ver-
gleichsweise großen Durchmesser von 250 mm. Ein Flansch der Größe DN 250 schließt
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 für den Laser möglichst 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 ermöglicht den Aufbau eines Off-Axis-Parabolspiegels mit einer
Brennweite von etwa 100 mm auf einem dreiachsigen Manipulator außerhalb der Kam-

Abbildung 3.10: 3D-CAD-Modell der Io-
nisationskammer. Die Flansche für das
Eintritts- (lila) bzw. Austrittsfenster (oran-
ge) legen die optische Achse für den Strah-
lengang des Lasers fest (rot), die Expansi-
onsachse verläuft von oben links nach unten
rechts (grün).

mer zur präzisen Einstellung des La-
serfokus im Ionenbuncher. Dieser Wand
ist ein Loch mit einem Durchmes-
ser von 25 mm einbeschrieben, welches
als Eintrittsöffnung für den Laserstrahl
dient. Dort lässt 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 Ionisationskammer dichtet. Auf der
gegenüberliegenden Seite der Kammer
ist ein weiterer Flansch (orange) ange-
bracht, an welchem das Laseraustritts-
fenster (∅ 40 mm) ebenfalls mit einem
O-Ring (Viton, schwarz) dichtend befes-
tigt werden kann. Beide Fenster beste-
hen aus Borosilikatglas (BK7), sind für
eine Transmission von 800 nm beidseitig
beschichtet und bilden die optische Ach-
se für den Laserstrahlengang. Senkrecht
zu dieser Achse sind zu beiden Seiten
jeweils ein Flansch für den Gasstrahl an
der Kammer angebracht. Diese sind leicht abgesenkt an die Kammer geschweißt, damit
die Gasstrahlachse zentriert durch beide Flansche und auf gleicher Höhe wie die La-
serstrahlachse verläuft. 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-
ßen mit einem Klemmring an der Kammer befestigt. Dessen andere Seite wird über
einen Membranbalg mit einem Flansch der Größe DN 63 abgeschlossen, an welchem der
Flansch des MCP-Detektors montiert wird, sodass er möglichst nah von unten an den
Ionisationspunkt bewegt werden kann. Die beiden übrigen Elektroden des Ionenbun-
chers können auf einem Gestell innerhalb der Ionisationskammer montiert werden. Das
Design und die Konstruktion des Ionenbunchers wird in Kapitel 3.4.3 behandelt und
umfasst dabei die Funktion des ultraschnellen MCP-Detektors im Speziellen. Zunächst
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 Ionisation der Teilchen im Gasstrahl umfassen
eine Pulsenergie von 1 mJ pro Puls bei einer Pulsdauer von ∼ 50 fs, um bei dem be-
reits erwähnten schmalen Fokus von ∼ 10µm eine entsprechend hohe Laserintensität
von ∼ 1016 W/cm2 bei einer Wiederholrate von 1 kHz zu erreichen. Dazu wird ein
Titan:Saphir-Laser von Coherent in einem dafür vorgesehenen Laserlabor verwendet,
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welcher aus drei Elementen besteht. Ein Dauerstrich-Laser (Verdi G-Series G2) dient
mit einer Ausgangsleistung von 2 W bei einer Wellenlänge von 532 nm als Pumpla-
ser für einen Oszillator (Vitara-T). Dieser beinhaltet einen mit Titan-Ionen dotierten
Al2O3-Kristall als laseraktives Medium und emittiert breitbandig um eine zentrale Wel-
lenlänge von 800 nm, was einer Energie von 1,55 eV entspricht. Die durch eine Kerr-
Linse bedingte Modenkopplung führt dabei dazu, dass der Laser gepulst mit einer
Wiederholrate von 80 MHz, einer Pulsdauer von ≤ 15 fs und mit einer mittleren Aus-
gangsleistung von typischerweise 450 mW läuft. Diese Pulse werden abschließend durch
einen Amplifier (Legend Elite HE+) mit einem integrierten Pumplaser (Revolution-
20) bei einer Wiederholrate von 1 kHz verstärkt. So lässt sich eine mittlere Ausgangs-
leistung von bis zu 3,5 W erzielen, was einer Energie von 3,5 mJ pro Puls bei einer
Pulsdauer von 50 fs entspricht. Davon steht für dieses Experiment etwa die Hälfte zur
Verfügung, die andere Hälfte teilt sich auf zwei weitere Experimente in dem Laserlabor
auf.

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

Am Ausgang des Lasersystems ergibt sich ein rotationssymmetrisches, gaußförmiges
Strahlprofil mit einem Durchmesser von ∼ 10 mm (FWHM) senkrecht zur Ausbrei-
tungsrichtung. Die optischen Komponenten, welche im Strahlengang dieses Gaußstrah-
les stehen, um diesen schlussendlich in die Ionisationskammer zu fokussieren, werden
im Folgenden anhand von Abbildung 3.11 erläutert. Ein Strahlteiler reflektiert etwa
1 % der Intensität auf eine Photodiode (BPW-28), deren Funktion am Ende dieses Ka-
pitels erläutert wird. Der restliche Teil des Strahles passiert ein λ/2-Plättchen, welches
die Polarisationsebene des Strahles parallel zur Expansionsachse definiert. Ein dahinter
liegender Polarisator erlaubt nun das Einstellen der transmittierten Intensität als Funk-
tion des eingestellten Drehwinkels zur Polarisationsebene. Daraufhin wird der Laser-
strahl durch einen Spiegel parallel zur Kammerwand auf einen Off-Axis-Parabolspiegel
der Fokuslänge f = 101,6 mm reflektiert, welcher ihn in die Ionisationskammer fokus-
siert. Um den Fokuspunkt präzise innerhalb der Kammer justieren zu können, ist der
Parabolspiegel auf einem dreiachsigen Manipulator (Newport 562F-XYZ ULTRAlign)
montiert, welcher sich durch passende Schrittmotoren (Newport TRA12PPD) mit ei-
ner Genauigkeit von ±4µm entlang aller drei Achsen x, y und z auf einem Verfahrweg
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von jeweils 12 mm einstellen lässt. Ferner ermöglicht der Halter des Parabolspiegels
die Verkippung des Strahlprofils in der Transversalebene. Somit lässt sich der Strahl
auf einen Durchmesser in der Größenordnung von 10µm (FWHM) fokussieren, was in
Kombination mit der angegebenen Ausgangsleistung und Pulsdauer einer maximalen
Intensität in einer Größenordnung von 1016 W/cm2 entspricht (vgl. Kapitel 5.1). Diese
lässt sich nun entweder durch die bereits erwähnte Kombination aus λ/2-Plättchen
und Polarisator oder durch geeignete Abschwächer im Strahlengang reduzieren, um
beispielsweise die Ionisierungswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserintensität ein-
stellen zu können (vgl. Abbildung 2.13 in Kapitel 2.2.2).
Der eingangs erwähnte kleine Anteil der Strahlintensität, welcher durch einen Strahl-
teiler auf die Photodiode geleitet wird, löst dort einen Spannungspuls mit einer Dauer
von wenigen 10 ps aus, welcher in der Folge als zeitliches Referenzsignal für die Ionen-
erzeugung genutzt wird. Damit dieses Referenzsignal eine möglichst 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) für die Mes-
sung der Ionenflugzeit gelegt. Diese beiden Komponenten des experimentellen Aufbaus
werden daher nachfolgend kurz erläutert.

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

Abbildung 3.12: TDC von Surface Con-
cepts mit einem Start- und zwei Stop-
Eingängen, betrieben im Stop-Stop-Modus.
Der erste Stop-Eingang ist für den Start-, der
zweite Stop-Eingang hingegen für den Stop-
Trigger reserviert.

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
registriert wird. Ein solcher Stop-Puls
wird dabei durch den Einschlag eines
Ions auf der MCP-Oberfläche generiert,
sodass der TDC die Flugzeit eines Ions
von seiner Erzeugung im Laserfokus bis
hin zu seinem Auftreffen registriert. Da-
bei kann er nicht zwischen einem oder
mehreren Ionen unterscheiden, welche
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 über 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 aufzulösende Flugzeitverteilung von Ionen gleicher
Spezies durch die Binbreite im Standard-Modus von 27,4 ps des TDCs festgelegt, eine
kürzere Pulsbreite ist mit dieser Messmethodik nur im sogenannten Burst-Modus nach-
zuweisen. Die minimale Auflösung der Pulsbreite wird jedoch durch andere Faktoren
festgelegt (vgl. Abbildung 3.19 in Kapitel 3.4.4), weshalb der TDC nur im Standard-
Modus betrieben wird. Andererseits wird das Registrieren von Ionen unterschiedlicher
Masse-zu-Ladungsverhältnisse – und damit unterschiedlicher Flugzeiten – durch die
Totzeit des TDCs begrenzt, welche vom Hersteller auf 2 ns spezifiziert wird. Aus die-
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sem Grund reduzieren auf den Detektor treffende H2O+ die Nachweisempfindlichkeit
für Ar2+-Ionen (vgl. Kapitel 5.6) bzw. Ne+-Ionen (vgl. Kapitel 7.1.1), welche innerhalb
dieser relativ langen Totzeit den Detektor ebenfalls erreichen. Zwar lässt sich das zeit-
liche Inkrement der Flugzeit zweier Ionen mit aufeinanderfolgendem m/q-Verhältnis
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 Ionen ohnehin bekannt ist, fällt der erste Faktor kritischer
ins Gewicht im Hinblick auf die Auflösung der Flugzeitverteilung. Dies erfordert aller-
dings auch, dass der Jitter der Triggerpulse für Start und Stop in einer vergleichbaren
Größenordnung liegt, damit die Zeitauflösung erhalten bleibt. Daher wird in beiden
Fällen ein CFD verwendet, dessen Funktionsweise kurz skizziert wird.

3.4.2.2 Der Constant-Fraction-Diskriminator

Üblicherweise 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 überschritten 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 Intensitätsschwankungen 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.

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

Um diesem Jitter entgegenzuwirken, wird ein CFD benutzt, welcher den Zeitpunkt
eines ankommenden Signals über das Verhältnis zu der maximalen Signalhöhe festlegt.
Dazu wird beispielsweise das Eingangssignal zuerst aufgeteilt, wobei der eine Teil um
eine festgelegte Zeitspanne verzögert wird. Der andere Teil wird hingegen invertiert,
in seiner Amplitude mit einem bestimmten Faktor multipliziert und daraufhin zu dem
ersten Teil summiert. Der Nulldurchgang des so überlagerten Signals dient dann als
Referenzzeitpunkt t̃, wie Abbildung 3.13 b für zwei Pulse skizziert, unabhängig von ihrer
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ursprünglichen Signalhöhe. Auf diese Weise lässt sich der zeitliche Jitter beispielsweise
mit dem für die Photodiode verwendeten CFD (Ortec Model 935 Quad 200-MHz CFD)
auf≤ 25 ps reduzieren (Herstellerangabe). Schlussendlich übergibt der CFD einen NIM-
Puls auf den Start- bzw.- Stop-Eingang des TDC und startet somit die Zeitmessung.

3.4.3 Der Ionenbuncher

Der Ionenbuncher wird entsprechend den Überlegungen aus Kapitel 2.3.3 aus 3 plan-
parallel angeordneten Elektroden mit möglichst kleinem Abstand zueinander konzi-
piert, um die Flugzeit der Ionen zu minimieren. Limitiert werden diese Abstände im
Wesentlichen von der Durchschlagsfestigkeit der Hochspannung im UHV, welche bei
den hier verwendeten Potentialen von ≤ 5 kV in der Größenordnung 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 berücksichtigt werden: Zum einen können bei dieser
Dimensionierung der Elektroden(-abstände) prinzipiell homogene elektrische Beschleu-
nigungsfelder zur Extraktion der Ionen gewährleistet werden. Dies erfordert allerdings,
alle drei Elektroden separat voneinander mit einer Genauigkeit von ∼ 1µm in ihrer
Position bzw. ∼ 0,1 ◦ in ihrer Verkippung zueinander in situ, d.h. im laufenden Betrieb
des Experimentes, einstellen zu können. Zum anderen müssen Gas- und Laserstrahl
im Ionenbuncher den Bereich zwischen E1 und E2 ungehindert passieren können. Da-
zu wird eine erste Version des Ionenbunchers konstruiert, welche für die Experimente
zu dessen prinzipieller Funktionsweise in Kapitel 5 verwendet wird und in Abbildung
3.14 a in einem 3D-CAD-Modell dargestellt ist.

Abbildung 3.14: a) Vergrößerter Ausschnitt des Ionenbunchers in der Ionisations-
kammer. Der Elektrodenhalter für E1 (orange) liegt über Saphirkugeln (dunkel-
blau) getrennt auf drei L-förmigen Haltern, jeweils montiert an einem Piezo-
Schrittmotor (hellblau). Der Ionendetektor (blau) fungiert in diesem Aufbau als
Elektrode E3. b) Detaillierter Schnitt des Ionenbunchers. Der Laserstrahl (rot)
wird zwischen E1 und E2 (gelb) geführt, eine Macor-Keramik (weiß) fixiert E2

oberhalb von E3.
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Dabei werden 3 Piezo-Schrittmotoren (SmarAct SLC-1720, hellblau) jeweils auf einem
Halter montiert, welche sich entlang des Gestells (türkis) auf einen beliebigen Winkel
fixieren lassen. Auf diese Weise kann die absolute Höhe h1 der Elektrode E1, und damit
der Abstand dI zu E2, präzise (mit ≤ 1µm Genauigkeit) eingestellt werden. Ferner sind
sie jeweils mit einem weiteren, L-förmigen Halter versehen, auf die jeweils eine isolieren-
de Saphirkugel (dunkelblau) in eine Bohrung gelegt werden kann. Die Schrittmotoren
für die obere Elektrode sind dabei rotationssymmetrisch in einem Winkel von 120 ◦

gegeneinander angeordnet, sodass ein dreiarmiger Halter (orange) für E1 auf die Sa-
phirkugeln gesetzt werden kann. So lässt sich diese Elektrode gegenüber der Gasstrahl-
und Laserstrahlachse präzise (mit ≤ 0,1 ◦ Genauigkeit) einstellen, wobei sichergestellt
ist, dass der Halter unter einer Verkippung ≤ ± 5 ◦ nicht herunter fällt. In diesen Halter
wird dann eine planparallele Elektrode mit einem Durchmesser von 10 mm geklebt, um
ein leichtes Austauschen im Falle einer Beschädigung zu ermöglichen. An Halter und
Elektrode kann dann zusammen ein Potential φ1 angelegt werden.
Abbildung 3.14 b zeigt den Ionenbuncher detailliert im Schnitt und insbesondere die
Lage der Elektrode E2 relativ zu E1 (beide gelb), welche mechanisch fest durch eine
Macor-Keramik (weiß) oberhalb der Detektoroberfläche (blau) fixiert wird. Diese Ke-
ramik weist dabei eine Dicke von 1 mm auf, unter Berücksichtigung des Abstands zum
Detektor von ≈ 1,2 mm und der Dicke von E2 von 0,5 mm ergibt sich damit ein fester
Abstand für dII von etwa & 2,7 mm. In diese Elektrode E2 ist dabei ein zentriertes
Loch mit einem Durchmesser von d = 80µm lasergebohrt (MeKo Laser Materialbear-
beitung). Dieses Loch fungiert einerseits als Transmissionskanal für die im Laserfokus
erzeugten Ionen und andererseits als Blende für die weit weg von diesem Fokus gebil-

Abbildung 3.15: Aufnahme des Loches mit
einem Durchmesser von 80µm in der Elek-
trode E2 mit einem Lichtmikroskop.

deten Ionen. Abbildung 3.15 zeigt ei-
ne Aufnahme eines solchen Loches
mit einem Lichtmikroskop, welches ei-
ne Quantifizierung des Lochdurchmes-
sers zu etwa 80µm erlaubt. Des Wei-
teren verdeutlicht Abbildung 3.14 b die
Problematik, den Laserfokus mittig zwi-
schen E1 und E2 zu positionieren, sodass
das Laserprofil den gesamten Ionenbun-
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 E2 wird dabei seitlich
mit einem Kabel durch Punktschwei-
ßen kontaktiert, welches über einen der
Kanäle zu einer Durchführung geführt
wird. Auf diese Weise kann an E2 ein
Potential φ2 angelegt werden.
Für den experimentellen Nachweis kurzer Ionenpulse in Kapitel 7 unter Verwendung
des Gasstrahls müssen sich alle drei Elektroden in ihrer Position und Verkippung sepa-
rat variieren lassen. Dazu wird entsprechend Abbildung 3.16 a die Elektrode E2 (pink)
ebenfalls auf 3 Piezo-Schrittmotoren (SmarAct SLC-1720) derart aufgebaut, dass ihre
absolute Höhe h2 sowie Verkippung gegenüber Gasstrahl- und Laserstrahlachse einstell-
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3 Experimenteller Aufbau

bar ist. Die Konstruktion für den zweiten Elektrodenhalter verläuft prinzipiell identisch,
es muss jedoch berücksichtigt werden, dass die Streben des dreiarmigen Halters weder
den Strahlengang des Gasstrahls noch denjenigen des Lasers behindern, wie Abbildung
3.16 b verdeutlicht.

Abbildung 3.16: a) Vergrößerter Ausschnitt des Ionenbunchers mit den drei aut-
ark beweglichen Elektroden in der Ionisationskammer. Der Ionenbuncher wird
um einen Elektrodenhalter für E2 (pink) mit drei weiteren Piezo-Schrittmotoren
analog zu dem Aufbau von E1 erweitert. b) Neben dem Laserstrahl muss der
Gasstrahl (grün) ebenfalls zwischen E1 und E2 hindurch geführt 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 E2 ge-
klebt, welche ebenfalls ein zentriertes, lasergebohrtes Loch mit Durchmesser d = 80µm
enthält. Oberhalb dieses Loches müssen dann sowohl der Laser- als auch der Gasstrahl
geführt werden. Zur mechanischen Absicherung wird in diesem Aufbau eine Keramik
aus Macor der Dicke 1 mm gelegt (nicht eingezeichnet, damit die empfindliche aktive
Detektorfläche nicht versehentlich durch ein Verfahren der Elektrode E2 zerstört wird.
Der minimale Abstand für dII erhöht sich damit zu etwa & 3,0, auch bedingt durch
die endliche Dicke des Elektrodenhalters von 1 mm für E2. Aufgrund dessen Asymme-
trie wird dieser Halter in einer festen Orientierung entsprechend Abbildung 3.16 a auf
die Saphirkugeln gelegt. Versetzt dazu wird dann der obere Elektrodenhalter orien-
tiert, damit alle sechs Schrittmotoren nahezu äquidistant zueinander auf dem Gestell
aufgebaut werden können. Beide Halter werden jeweils an einem ihrer Arme für das
Anlegen der Potentiale φ1 und φ2 kontaktiert, das entsprechende Kabel wird jeweils
an einer Hochspannungs-Vakuumdurchführung befestigt. In beiden Versionen des Io-
nenbunchers können diese beiden Potentiale jeweils durch ein Hochspannungsnetzteil
(Heinzinger PNChp 30000) bis zu ± 30 kV individuell eingestellt werden, aufgrund der
geringen Abstände der Elektroden im Buncher zueinander werden jedoch maximale
Spannungen von ± 4 kV verwendet.

50



3.4 Experimenteller Aufbau 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, E3 ebenfalls autark in Höhe 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 möglichen Zeitauflösung
beleuchtet.

3.4.4 Der ultraschnelle MCP-Detektor

Der verwendete ultraschnelle MCP-Detektor (Photonis Gen2 Ultrafast MCP Detector)
ist in Abbildung 3.17 real (a) und schematisch (b) dargestellt und unterscheidet sich
deutlich zum MCP-Detektor in Kapitel 3.3.3.

Abbildung 3.17: a) Ultraschneller MCP-Detektor zu Nachweis ultrakurzer Ionen-
pulse. Die Aussparungen ermöglichen es ferner, die Strahlengänge von Gas- und
Laserstrahl nahe der aktiven Fläche entlangzuführen. b) Schematische Darstel-
lung des Detektors. Die Front- und Rear-Seite können separat beschaltet werden
und erlaubt eine Nachbeschleunigung der Sekundärelektronen zwischen Rear und
Gitter (grün) auf den Collector (rot). Isolierende Elemente sind blau skizziert,
das Signal kann direkt über ein Koaxialkabek ausgekoppelt werden.

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

Elektronen, welches ferner als Eingangsspannung an ein erdfreies Netzteil (FuG HCN
14M-3500) übergeben wird. Dieses Netzteil liefert dann eine zusätzliche Potentialdif-
ferenz von φF = −2,0 kV gegenüber φR und bildet so die Versorgungsspannung UMCP

für 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 ermöglicht es somit, die Betriebsspannung
und die Nachbeschleunigung des Detektors übersichtlich und unabhängig voneinander
einzustellen. Ferner ist der Collector durch eine geometrische Form für ein effektives
Auskoppeln kurzer Pulse über die SMA-Verbindung optimiert. Dazu ist das Verhältnis
der Radien ri/ra von Collector zur äußeren Abschirmung unter Verjüngung zum Signal-
ausgang konstant (vgl. Abbildung 3.17 b) und auf einen Wellenwiderstand von 50Ω
angepasst, sodass das Signal direkt über die SMA-Durchführung auf ein Koaxialka-
bel ausgekoppelt werden kann. Auf diese Weise können Pulse mit einer Anstiegsflanke
von 94 ps (rise time) und einer Abstiegsflanke von 120 ps (fall time) bei einer Breite
von 179 ps (FWHM) generiert werden (Herstellerangaben). Dennoch können einzelne
Teilcheneinschläge aufgrund ihrer unterschiedlichen Auftrefforte innerhalb eines Kanals
einerseits einen Jitter und andererseits Pulse unterschiedlicher Pulshöhe verursachen,
weshalb diese Pulse mithilfe eines weiteren Constant-Fraction-Diskriminators in Kom-
bination mit einem Vorverstärker (Surface Concept 1 Channel Preampflifier/CFD) wie
in Kapitel 3.4.2.2 prozessiert werden. Mit diesem CFD lässt sich der Jitter typischerwei-
se ebenfalls auf ≤ 25 ps reduzieren (Herstellerangabe) und die Zeitauflösung 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 3.3.3 eingeführten Detektor, er ist jedoch
optimiert in Bezug auf die Zeitauflösung des Elektronenpulses in relativ zu einem ein-
zelnen Ioneneinschlag auf dessen aktiver Fläche. Dies wird durch drei Faktoren bei der
Fertigung der Kanäle bedingt, deren Effekt anhand von Abbildung 3.18 verdeutlicht
wird.

Abbildung 3.18: Schematische Darstellung der Optimierung des ultraschnellen MCP-
Detektors (grün) gegenüber einem herkömmlichen MCP-Detektor (orange). Zum
einen ist der Kanaldurchmesser verkleinert (a), zum anderen der Anstellwinkel
erhöht (b). Ferner ist die Beschaffenheit der Oberfläche über der gesamten De-
tektorfläche für kurze Pulse modifiziert (c), sodass insgesamt die Pulsbreite ∆t
gegenüber derjenigen Breite ∆t′ eines herkömmlichen Detektors verkürzt wird.
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3.4 Experimenteller Aufbau mit der Ionisationskammer

Zum einen besitzt jeder einzelne Kanal einen verkleinerten Durchmesser von 3µm, wo-
durch der maximal mögliche Zeitversatz ∆t zwischen zwei auftreffenden Teilchen links
und rechts in einem Kanal gegenüber der herkömmlichen Verbreiterung ∆t′ minimiert
wird (a). Zum anderen ist der Winkel der Kanäle zur Oberflächennormale auf α = 12 ◦

vergrößert, was die Pulsbreite durch einen verringerten Zeitversatz beim Auftreffen in
einem einzelnen Kanal weiter reduziert (b). Zusätzlich ist die Beschaffenheit der Ober-
fläche des Detektors derart präpariert, dass sich deren Höhe über der gesamten Fläche
um nicht mehr als ± 2µm ändert. Dies reduziert die maximal mögliche zeitliche Abwei-
chung der Flugzeiten zwischen zwei Ionen unterschiedlicher Auftrefforte am Detektor
(c). Anhand des Durchmessers und Winkels lässt sich ferner die minimal aufzulösende
Pulsbreite des Detektors abschätzen. Dazu wird einerseits der Auftreffort der Ionen
auf einen einzelnen Kanal als gleichverteilt und andererseits die Krümmung des Kanals
entlang der y-Achse als vernachlässigbar angenommen. Die Wahrscheinlichkeit, dass
ein Ion entlang der x -Achse einen Kanal mit Radius rD trifft, ist dann gegeben durch

f(x) dx =
2

πr2
D

· y(x) dx =
2

πr2
D

·
√
r2

D − x2 dx für − rD ≤ x ≤ rD. (3.1)

Diese Verteilung lässt sich mithilfe von x = z tanα = v0 tanα · t in eine Verteilung der
Flugzeiten t umrechnen. Unter Verwendung der Teilchenzahlerhaltung folgt daher aus
Gleichung 3.1 als Verteilung für die Flugzeiten

f(t) dt = f(x) dx = f(x(t))

∣∣∣∣dxdt
∣∣∣∣ dt, mit

dx

dt
= v0 tanα∣∣∣∣

=
2

πr2
D

√
r2

D − (v0 tanα · t)2 · v0 tanα · t dt∣∣∣∣
=

2

πt2D

√
t2D − t2, mit tD =

rD

v0 tanα
. (3.2)

Diese halbkreisförmige Verteilung der Flugzeiten mit Radius tD weist geometrisch eine
Halbwertsbreite von ∆tD =

√
3tD auf, welche wegen rD = 1,5µm und α = 12 ◦ nur von

der Ionenenergie E0 gemäß v0 =
√

2E0/m abhängt. Daher kann die Halbwertsbreite
der Flugzeitverteilung angegeben werden als

∆tD =

√
3m

2E0

· rD

tanα∣∣∣∣
= 27,8 ps

√
m

E0

, (3.3)

wobei m in amu und E0 in keV bemessen werden. Diese minimal aufzulösende Pulsbrei-
te ist in Abbildung 3.19 als Funktion der Ionenenergie für die verwendeten Edelgase
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Argon (mAr = 40 amu) und Neon (mNe = 20 amu) dargestellt. Daran ist ersichtlich,
dass sich die Nachweisgrenze des Detektors für E0 ≥ 1 keV nicht drastisch ändert, so-

Abbildung 3.19: Minimal aufzulösende
Pulsbreite ∆tD des Detektors als Funktion
der Ionenenergie E0 für Argon (rot) und Ne-
on (grün).

dass Flugzeitverteilungen von Ionen
in diesem Energiebereich im Rahmen
dieser Arbeit nachgewiesen werden.
Darüber hinaus wird gezeigt, dass de-
ren Breiten von anderen Faktoren wie
der Starttemperatur der Ionen (vgl.
Kapitel 5.4) bzw. anderer messtech-
nischer Limitierung (vgl. Kapitel 7.5)
dominiert wird. Für die gemessenen
Flugzeitverteilungen stellt diese berech-
nete minimal aufzulösende Pulsbrei-
te damit zwar eine untere Grenze
dar, sie wird aber in keiner der hier
präsentierten Messungen für die jewei-
lige Ionenenergie E0 erreicht. Insbe-
sondere für kleine Ionenenergien kann
die Auflösung des Detektors jedoch
einen nicht zu vernachlässigenden An-
teil zur gemessenen Pulsbreite ausma-
chen.

In diesem Kapitel wurde zunächst der prinzipielle experimentelle Aufbau der ersten
drei Vakuumkammern beleuchtet, welcher einen gepulsten Betrieb des Gasstrahls si-
cherstellt. Daran anschließend wurde der Aufbau des Flugzeit-Massenspektrometers
gezeigt, welcher eine Charakterisierung des Überschall-Gasstrahls ermöglicht. 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 präsentiert.
Das anschließende Kapitel 4 umfasst jedoch zunächst die Charakterisierung des
gepulsten Überschall-Düsenstrahls mithilfe des Excimer-Lasers und des Flugzeit-
Massenspektrometers.
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4 Charakterisierung des
Überschall-Düsenstrahls

Ein Kernaspekt für die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse ist ein kaltes Reservoir von
neutralen Gasteilchen, welche im Rahmen dieser Arbeit durch eine Überschall-Gasquelle
realisiert wird. Neben der (Senkrecht-)Temperatur dieser Gasexpansion sind die räumli-
che Verteilung und Anzahl der Neutralteilchen kritische Parameter für die Startortver-
teilung der Ionen sowie deren Anzahl pro Puls. Aus diesem Grund wird zunächst die
Funktionsweise des Massenspektrometers entsprechend des Aufbaus in Kapitel 3.3 dar-
gelegt. Daraufhin wird der Überschall-Gasstrahl hinsichtlich seiner räumlichen Ausdeh-
nung mithilfe des Excimer-Lasers charakterisiert. Daran anschließend wird die zentrale
Gasstrahldichte als entscheidendes Teilergebnis dieses Kapitels bestimmt.

4.1 Ausrichten der Düse an den Skimmern . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55
4.1.1 Druckverlauf unter Strahlbetrieb in den einzelnen Kammern . . . . . 57

4.2 Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers und Massenspektren . 60
4.2.1 Photoelektronen als mögliche Ursache für Ionenerzeugung . . . . . . . 62

4.3 Bestimmung des Strahlprofils . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 64
4.3.1 Scan entlang der Strahlrichtung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 64
4.3.2 Scan senkrecht zur Strahlrichtung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 67

4.4 Zentrale Gasstrahldichte . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 70
4.4.1 SIMION-Modellierung des Flugzeit-Massenspektrometers . . . . . . . 71
4.4.2 Bestimmung der zentralen Gasstrahldichte . . . . . . . . . . . . . . . 72

4.1 Ausrichten der Düse an den Skimmern

Gemäß Abbildung 3.2 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 Öffnungen die Expansionsachse für den Gasstrahl definiert, an welcher die opti-
sche Achse der Düsenöffnung über den ersten zweiachsigen Manipulator angeglichen
werden kann. Dazu wird die Düse unter Atmosphärenbedingungen zunächst durch ei-
ne Laserdiode ersetzt, welche den Strahlengang grob abbildet. Über den Manipulator
wird der Halter der Düse dann derart verfahren und verkippt, bis der Laserstrahl
beide Skimmeröffnungen passieren und am Ausgang der Transferkammer beobachtet
werden kann. Danach wird die Diode wieder durch die Düse ausgetauscht, eine Druck-
messröhre mit einer Heißkathode (Leybold IoniVac ITR 90) in den Strahlengang posi-
tioniert und der experimentelle Aufbau auf UHV-Bedingungen abgepumpt. Der Druck
in Expansions- und Zwischenkammer erreicht dabei die Auflösungsgrenze der Druck-
messröhren bei 5 · 10−10 mbar, der Druck innerhalb der Transferkammer beläuft sich
auf < 1 · 10−9 mbar. Unter gepulstem Betrieb des Gasstrahles mit p0 = 10 bar, einer
Öffnungszeit ∆tOp = 100µs und einer Wiederholrate von 500 Hz kann anhand der
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

Druckmessröhre am Ende des Strahlengangs in der Transferkammer ein Druckanstieg
beobachtet werden. Dieser ist abhängig von dem Transmissionsvermögen als Funktion
der Düsenposition in der Expansionskammer, was die experimentelle Bestimmung des
Strahlprofils entsprechend des schematischen Aufbaus in Abbildung 4.1 erlaubt.

Abbildung 4.1: Schematischer Versuchsaufbau zur Vermessung des Strahlprofils
(grün) entlang der y- (rot) und z -Achse (blau).

Die Düse lässt sich dabei mithilfe des Manipulators in der yz -Ebene gegen die Skim-
mer verfahren, der Druckanstieg der Heißkathoden-Druckmessröhre im Abstand von
∆xD = 800 mm wird infolgedessen maximiert. Dazu wird der in der Transferkammer
herrschende Restgasdruck zuerst subtrahiert und daraufhin das Messsignal auf das je-
weilige Maximum normiert. Abbildung 4.2 zeigt den resultierenden Verlauf entlang
der y-Achse der Düse bei zN,0 = 28,2 mm (a) sowie entlang der z -Achse der Düse bei
yN,0 = 23,0 mm (b) des Manipulators.

Abbildung 4.2: Normiertes Signal der Druckmessröhre unter Variation der
Düsenposition entlang der y- (a) bzw. z -Achse (b). Der Gasstrahl wird bei
p0 = 10 bar, einer Öffnungszeit ∆tOp = 100µs sowie einer Wiederholrate von
500 Hz betrieben. In beiden Fällen lässt sich den gemessenen Profilen eine Brei-
te (FWHM) um den Schwerpunkt der Verteilungen bei yN,0 = 23,0 mm und
zN,0 = 28,2 mm als Position maximaler Intensität der Gasexpansion zuordnen.
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4.1 Ausrichten der Düse an den Skimmern

Es ist erwartungsgemäß ein annähernd 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 Signalhöhe
des Profils zu erkennen, welches aus der Faltung des Strahlprofils mit dem endlichen
Durchmesser des zweiten Skimmers von dS,2 = 1 mm resultiert. Aus den gemessenen
Halbwertsbreiten ∆yN = 3,4 mm bzw. ∆zN = 3,35 mm lässt sich prinzipiell eine Breite
des Gasstrahls von 3,25 mm an der Position der Druckmessröhre abschätzen und geo-
metrisch auf eine Breite von etwa 4,3 mm am späteren Ort der Ionisation extrapolieren
(vgl. Kapitel 4.3.2). Zunächst wird die Düse auf das nominelle Intensitätsmaximum
bei (yN,0,zN,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 Vermögen, unter lau-
fendem Betrieb des Düsenstrahls am Ort der Ionisation UHV-Bedingungen zu garan-
tieren (vgl. Kapitel 3.1). Daher wird der Gasstrahl bei einem Druck von p0 = 5 bar und
einer Wiederholrate von 1 kHz betrieben und der Druckanstieg in den drei Kammern
mithilfe von drei Heißkathoden-Druckmessröhren gemessen. Daraus lässt sich einerseits
der Partialdruck eines Gases G und andererseits die zugehörige Teilchendichte n(pG)
entsprechend den Zusammenhängen

pG = ν · p sowie n(pG) =
pG

kBT
(4.1)

bestimmen, wobei ein Korrekturfaktor ν die Umrechnung des Partialdrucks pG eines
Gases G aus dem am Messinstrument angezeigten Druck p berücksichtigt. Dieser um-

Gas He Ne Ar Kr Xe N2 O2 H2

ν 5,9 4,1 0,8 0,5 0,4 1,0 1,0 2,4

Tabelle 4.1: Korrekturfaktor der Heißkathoden-
Druckmessröhre für verschiedene Edel- und
zweiatomige Gase (Herstellerangabe).

fasst die Effizienz der Elektro-
nenstroßionisation des Gases in-
nerhalb der Druckmessröhre ge-
genüber derjenigen von N2-Mole-
külen, anhand dessen die Mess-
röhre kalibriert ist. Tabelle 4.1
beinhaltet die Korrekturfaktoren
für verschiedene Gase laut Herstel-
lerangabe, wobei hauptsächlich die Faktoren für Argon und Neon (vgl. Kapitel 7.1.1) für
dieses Experiment relevant sind. Abbildung 4.3 schlüsselt dabei den Argon-Partialdruck
in jeder einzelnen Kammer als Funktion der Öffnungszeit ∆tOp der Düse 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 pEx

Ar in einer Größenordnung von 10−3 mbar ein,
wohingegen in der Zwischenkammer ein geringerer Argon-Partialdruck von 10−5 mbar
herrscht. Innerhalb der Transferkammer liegt der Partialdruck bei ≤ 2 · 10−8 mbar
über den gesamten Bereich der Öffnungszeit, weshalb bereits dort UHV-Bedingungen
vorliegen. Der generelle Verlauf stellt dabei ein Charakteristikum der Düse dar und
zeigt jeweils einen linearen Anstieg bis ∆tOp = 80µs auf, welcher auf eine minimale
Öffnungszeit der Düse von ∆tmin

Op = 13µs extrapoliert werden kann. Ferner kann anhand

der Änderung des Partialdruckes dpEx
Ar/dt in der Expansionskammer die Flussrate und

daraus die die zentrale Strahlintensität der Gasexpansion abgeschätzt werden. Dazu
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

Abbildung 4.3: Argon-Partialdruck pAr unter Strahlbetrieb in der Expansions- (a),
Zwischen- (b) und Transferkammer (c) unter Variation der Öffnungszeit ∆tOp der
Düse. Die Düse operiert bei einem Betriebsdruck p0 = 5 bar und einer Wieder-
holrate von 1 kHz.

wird zunächst die mittlere Gaslast Q = pAr · S pro Puls unter Berücksichtigung der
Wiederholrate η = 1 kHz im Gleichgewicht entsprechend

Q = pAr · SAr
!

= NArkBT0 · η (4.2)

abgeschätzt, welche proportional zur mittleren Argon-Teilchenzahl NAr pro Puls ist.
pAr bezeichnet dabei den Gleichgewichtsdruck unter Strahlbetrieb und SAr das Saug-
vermögen der Turbomolekularpumpe für Argon, wofür aufgrund der Geometrie der Ex-
pansionskammer eine reduzierte Saugleistung von SEx

Ar = 500 l s−1 angenommen wird.
Daraus lässt sich die Argon-Flussrate ṄEx

Ar durch die Düse in die Expansionskammer
abschätzen zu
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4.1 Ausrichten der Düse an den Skimmern

ṄEx
Ar =

dpEx
Ar

dt
· SEx

Ar

kBT0η
(4.3)∣∣∣∣

= (3,3± 0,1) · 1020 s−1,

mit der gemessenen Steigung aus Abbildung 4.3 a von dpEx
Ar/dt = 27,5 mbar s−1 und

T0 = 300 K. Unter Verwendung eines Peaking-Faktors von κ = 10 (vgl. Abbildung 2.7
in Kapitel 2.1.3.1) folgt damit nach Gleichung 2.7 für die zentrale Strahlintensität

I0,Ar = (1,1± 0,1) · 1021 s−1 sr−1. (4.4)

Unter der Näherung, dass sich diese Intensität für kleine Öffnungswinkel nicht ändert,
lässt sich damit die Teilchenflussrate durch die beiden Skimmer durch Integration
über den durch deren Öffnung vorgegebenen Raumwinkel abschätzen. Auf diese Weise
können die Flussraten ṄZK

0,Ar in die Zwischenkammer durch den ersten Skimmer mit

Durchmesser dS,1 = 1,5 mm im Abstand xS,1 = 125 mm bzw. ṄTK
0,Ar in die Transferkam-

mer durch den zweiten Skimmer mit dS,2 = 1 mm im Abstand xS,2 = 225 mm zu

ṄZK
0,Ar = I0,Ar ·

(
dS,1

xS,1

)2

sowie ṄTK
0,Ar = I0,Ar ·

(
dS,2

xS,2

)2

(4.5)∣∣∣∣ ∣∣∣∣
= 1,6 · 1017 s−1 = 2,0 · 1016 s−1

bestimmt werden. Anhand der gemessenen Steigungen von dpZK
Ar /dt = 0,18 mbar s−1

und dpTK
Ar /dt = 1,4 · 10−4 mbar s−1 in Abbildung 4.3 c lassen sich die Flussraten in die

Zwischen- und Transferkammer gemäß Gleichung 4.3 jedoch quantifizieren zu

ṄZK
Ar = (6,5± 0,2) · 1017 s−1 und ṄTK

Ar = (1,0± 0,2) · 1015 s−1, (4.6)

wobei für die Turbomolekularpumpe in der Zwischenkammer ebenfalls eine reduzier-
te Saugleistung von SZK

Ar = 150 l s−1 angenommen wird. Damit liegt die gemessene
Flussrate um einen Faktor 4 gegenüber dem zu erwartenden ṄZK

0,Ar 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 tatsächlichen Gasstrahl herrührt. Im Gegensatz dazu wird für die Transferkammer
ein maximales STK

Ar = 300 l s−1 angenommen, hierbei ist die gemessene Flussrate unter
Vernachlässigung der Leckrate durch den zweiten Skimmer mindestens um einen Fak-
tor 20 kleiner als ṄTK

0,Ar. Daraus lässt sich ableiten, dass das Transmissionsvermögen
beider Skimmer zusammen ≤ 5 % beträgt, was in der Diskussion um die zentrale
Gasstrahldichte in Kapitel 4.4.2 bestätigt wird. Dennoch lässt 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 Überschall-Gasexpansion mithilfe des dort
eingebauten Flugzeit-Massenspektrometers charakterisieren zu können.
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

4.2 Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers
und Massenspektren

Das Flugzeit-Massenspektrometer wird entsprechend Kapitel 3.3.2 aufgebaut und dient
dem massenaufgelösten Nachweis von photoionisierten Teilchen aus der Gasexpansion.

Abbildung 4.4: Position des Flugzeitfokus für
Ar+-Ionen unter Variation des Potentials φ2. Die
zu erwartende Pulsbreite (grün) bei einer Aus-
dehnung des Laserfokus von ∼ 800µm (rot) um
z0 = 0 ist ferner skizziert. Entnommen aus [88].

Zunächst können die flugzeitfokus-
sierenden Eigenschaften des Spek-
trometers sowie dessen Sensitivität
auf Argon geprüft werden, in-
dem Argon-Hintergrundgas mit ei-
nem Feindosierventil in die Gass-
trahlkammer eingelassen wird. Ei-
ne Druckmessröhre mit einer Heiß-
kathode überwacht dabei den einge-
stellten Druck in der Gasstrahlkam-
mer. Daraufhin können die Elek-
troden des Massenspektrometers im
experimentellen Aufbau (vgl. Ab-
bildung 3.7 in Kapitel 3.3.4) relativ
zueinander beschaltet werden, auf-
grund der technischen Limitierung
der verwendeten Netzteile wird das
Potential an E1 dabei zu φ1 =
+2000 V gewählt. Nach Gleichung
2.53 aus Kapitel 2.3.2 wird damit
an E2 nominell ein Potential von
φ2 = +1740 V angelegt, um Flugzeitfokussierung zu gewährleisten. Abbildung 4.4 zeigt,
dass sich der Flugzeitfokus bei diesen gewählten Potentialen entlang der Extraktions-
achse z bei z0 = 0 mm befindet, was die Position mittig zwischen den beiden Elektroden
markiert. Somit ist eine Flugzeitfokussierung 1. Ordnung gewährleistet, bei einer Aus-
dehnung des Ionisationsvolumens von ∼ 800µm (vgl. Kapitel 3.3.1) ist daher ein Ar+-
Ionensignal mit einer Breite in der Größenordnung von ∼ 1 ns zu erwarten. Zunächst
wird nach Anlegen der Hochspannung am Detektor von insgesamt UMCP = −2 kV ein
Restgasspektrum gemessen, anhand dessen die Flugzeitfokussierung optimiert wird.
Dazu löst ein Timer einerseits den Laser und andererseits nach einem Verzögerungszeit
von ∆tP =700 ns die Potentiale an Elektroden und Detektor mithilfe der Hochspan-
nungsschalter aus, um eine Sättigung des Detektors zu umgehen. Ebenfalls synchron
dazu wird das Signal am Auskoppelkondensator über das Oszilloskop ausgelesen und
über eine Anzahl von 256 Wiederholungen (Sweeps) gemittelt. Daraufhin wird das
Spektrum unter Variation des Potentials φ1 beobachtet und die auftretenden Peaks
in ihrer Flugzeit fokussiert, was bei einem Potential von φ1 = +2040 V der Fall ist.
Ein solches Spektrum ist exemplarisch in Abbildung 4.5 a gezeigt und weist mehrere
Schaltnoise-Beiträge auf, welche das Spektrum überlagern. Der dominante Teil resul-
tiert dabei aus dem um ∆tP verzögerten Schalten der Extraktionspotentiale φ1 und
φ2 gegenüber dem Laser und der Akquise (vgl. Abbildung 3.8 in Kapitel 3.3.4) 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 -80 mV zur Folge. Die kleineren Beiträge bei den
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4.2 Funktionsweise des Flugzeit-Massenspektrometers und Massenspektren

Flugzeiten -0,5µs und 4,5µs resultieren hingegen aus den Triggerpulsen zum Ein- bzw.
Ausschalten des Extraktionsfensters von 5µs, anhand des ersten Beitrags lässt sich so
die Schaltdauer der Hochspannungsschalter auf etwa 500 ns nach Eingang des Trigger-
pulses abschätzen. Zwar scheinen diese drei Beiträge nur bedingt reproduzierbar zu
sein, wie anhand des Signalverlaufs in 4.5 b ersichtlich ist, sie beeinträchtigen jedoch
nicht den relevanten Bereich des Spektrums zwischen 1,5µs und 4,5µs.

Abbildung 4.5: Exemplarische Flugzeit- bzw. Massenspektren von Restgas (a), unter
Einlass von Argon-Hintergrundgas bei pAr = 6,0·10−7 mbar (b) sowie die Differenz
beider Spektren (c) bei φ1 = +2040 V, φ2 = +1740 V und ∆tP = 100 ns. Das
zusätzliche Signal in b) unter Gaseinlass lässt sich in c) eindeutig Ar2+ und Ar+

zuordnen.
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

Dort ist ein typisches Muster aus Kohlenwasserstoff-Verbindungen erkennbar, welches
sich in einem Abstand von 12 Massen wiederholt und somit eine Kalibrierung durch
Abzählen der beteiligten Kohlen- und Wasserstoffatome ermöglicht. Der erste Peak
der ersten Gruppe sowie der äußerste Peak der dritten Gruppe lassen sich als einfa-
cher Kohlenstoff C1 mit einer Masse von 12 amu bzw. als Kohlenwasserstoff C3H6 mit
einer Masse von 42 amu identifizieren. Anhand dieser Peaks ist in Abbildung 4.5 ent-
lang der Abszisse zu der Flugzeitskala unten die reskalierte m/q-Skala oben dargestellt
und erlaubt die eindeutige Identifizierung der ionisierten Atome bzw. Moleküle anhand
ihres Masse-zu-Ladungsverhältnisses. Anhand der Kalibrierung kann der übersteuerte
Peak bei 0,6µs eindeutig H+-Ionen zugeordnet werden, welcher aufgrund der einge-
stellten Skalierung des Oszilloskops abgeschnitten ist, den relevanten Massenbereich
jedoch ebenfalls nicht beeinträchtigt.
Anhand des so kalibrierten Spektrums ist Argon mit dem Masse-zu-Ladungsverhältnis
von 40 amu/e bei einer Flugzeit von 3,35µs zu erwarten. Mithilfe des Feindosierventils
wird ein Argon-Partialdruck von pAr = 6,0 · 10−7 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
4.5 a um zwei zusätzliche Peaks. Diese lassen sich anhand der m/q-Skalierung eindeutig
Ar2+ und Ar+ zuordnen und zeigen neben der Sensitivität des Spektrometers für Ar-
gon auch die Möglichkeit auf, mit dem vorhandenen experimentellen Aufbau doppelt
geladene Argon-Ionen zu erzeugen. Für 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 Fläche unterhalb des Peaks. Diese
Informationen geben prinzipiell Aufschluss über 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 4.5 c aus den beiden vorhergegange-
nen Spektren dargestellt. Dabei wird zusätzlich zum Differenzspektrum (grau) dessen
geglättetes Spektrum (rot) mit einem gleitenden Durchschnitt über 80 Datenpunkte
dargestellt, wobei der Abstand zweier aufeinanderfolgender Datenpunkte 1 ns beträgt.
Daran lässt sich der Peak für Ar+ auswerten, welcher neben dem Flugzeitschwerpunkt
von 3,36µs eine Breite von etwa 90 ns sowie eine Fläche von 6,5 V ns aufweist. Insbe-
sondere die breite Verteilung von Ankunftszeiten der Ar+-Ionen (entgegen der Abbil-
dung 4.4) in Kombination mit der Tatsache, dass bei einer vergleichsweise moderaten
Laserpeakintensität von 2 · 108 W cm−2 (vgl. Kapitel 3.3.1) bereits zweifach geladene
Argon-Ionen nachzuweisen sind, legt jedoch die Vermutung nahe, dass es sich nicht
um eine laserinduzierte Ionisation der neutralen Argon-Atome handelt. Daher wird die
plausible Möglichkeit der elektronenstoßinduzierten Ionisation durch Photoelektronen
im nachfolgenden Kapitel beleuchtet.

4.2.1 Photoelektronen als mögliche Ursache für Ionenerzeugung

Das Auftreten von breiten Argon-Peaks einerseits sowie doppelt positiv geladenen
Argon-Ionen andererseits deutet nicht auf einen laserinduzierten Ionisationsprozess
in einem Ionisationsvolumen um den Laserfokus hin. Um dennoch eine Information
über den Ursprung des Ar+-Ionensignals zu erhalten, wird dieses Signal zunächst unter
Variation der Verzögerungszeit ∆tP zwischen Laserpuls und Schalten der Extraktions-
felder verfolgt und ist in Abbildung 4.6 dargestellt. ∆tP = 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. 1µs

Abbildung 4.6: Ar+-Signal als Funktion
der Verzögerungszeit ∆tP zwischen Laser
und Extraktion mit einer scharfen Kante bei
∆tP = 0.

auf etwa die Hälfte des Signalmaxi-
mums abgefallen ist. Auf dieser Zeits-
kala liegt die Flugstrecke der erzeug-
ten Argon-Ionen mit ihrer mittleren
thermischen Geschwindigkeit von ca.
400 m/s bei Raumtemperatur im feld-
freien Raum in einer Größenordnung
von einigen 100µm. Auf dieser Ska-
la kann die Verschiebung der Ionen im
feldfreien Spektrometer gegenüber der
Ausdehnung des Ionenpakets als stati-
onär angenommen werden, bevor das
Extraktionsfeld geschaltet wird. Daher
kann diese isotrop verteilte thermische
Bewegung den beobachteten Signalab-
fall nicht erklären. Vielmehr scheinen
die Ar+-Ionen durch Photoelektronen
erzeugt zu werden, welche durch Streu-
licht des Lasers innerhalb des Extrakti-
onsvolumens des Massenspektrometers
generiert und durch das anschließend ge-
schaltete elektrische Feld auf die obere
Elektrode beschleunigt werden. Die Tat-
sache, dass die Betriebsspannung des vergleichsweise weit entfernt liegenden Detektors
gepulst angelegt werden muss, um dessen Sättigung zu vermeiden, bestätigt diesen
Verdacht. Daher wird die plausible Möglichkeit der Erzeugung freier Elektronen im Ex-
traktionsvolumen in Betracht gezogen, welche den anschließenden Prozess einer Elek-
tronenstoßionisation nach sich zieht. Die Photonenenergie des Lasers beträgt 7,9 eV,
typische Austrittsarbeiten von Metallen liegen bei etwa 4 - 5 eV, sodass eine Anregung
von Elektronen aus den Elektroden des Spektrometers ins Vakuum effizient vonstatten
gehen kann. Wird nach einer Verzögerungszeit ∆tP > 0 das Extraktionsfeld eingeschal-
tet, so werden die aus der Elektrode E2 ausgelösten Elektronen rapide auf die obere
Elektrode E1 beschleunigt. Auf diesem Weg nimmt deren kinetische Energie entspre-
chend des elektrischen Feldes zwischen E1 und E2 um 30 eV pro Millimeter Wegstrecke
zu, diese Elektronen können die im Extraktionsvolumen befindlichen neutralen Argon-
Atome demnach effizient durch Stöße ionisieren. Für die in entgegengesetzte Richtung
beschleunigten Ar+-Ionen 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 ändert. Daraus
resultieren die breiten Peaks für Ar+ und Ar2+ im Spektrum, sie bilden die breite Star-
tortverteilung der Ionen im Volumen ab. Ein ∆tP = 100 ns zeigt dabei ein maximales
integriertes Ionensignal auf, weshalb dieses für alle weiteren Messungen verwendet wird.
Im nachfolgenden Kapitel wird das Ionensignal aus dem Gasstrahl untersucht sowie die
Verzögerung ∆tN zwischen Laser und Düse vermessen. Unter Variation der Laserpo-
sition z senkrecht zu Gas- und Laserstrahlachse lassen sich so Informationen über die
räumliche Ausdehnung und Zentralstrahldichte eines einzelnen Gaspulses gewinnen.
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

4.3 Bestimmung des Strahlprofils

Das gepulste Ventil vor der Düse begrenzt einzelne Gaspulse entlang der Expansi-
onsachse, die Skimmer schränken deren Ausdehnung in der yz -Ebene ein. Die rotati-
onssymmetrische Düsenöffnung sowie Skimmerform suggerieren dementsprechend ein
rotationssymmetrisches Strahlprofil, weshalb die Bestimmung des Strahlprofils entlang
zweier Dimensionen zur vollständigen Charakterisierung des Gasstrahls ausreicht. Da-
her wird ein Scan entlang der Strahlrichtung in Kapitel 4.3.1 und ein Scan senkrecht
dazu in Kapitel 4.3.2 vorgenommen.

4.3.1 Scan entlang der Strahlrichtung

Mithilfe der Verzögerungszeit ∆tN zwischen dem Öffnen der Düse und dem Feuern
des Lasers lassen sich prinzipiell Informationen über die Pulsform entlang der Ex-
pansionsachse sowie die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Gasteilchen und deren damit
verbundene Paralleltemperatur gewinnen. Dazu wird die Düse mit folgenden Parame-
tern gepulst betrieben: die Öffnungszeit ∆tOp beträgt nominell ∆tOp = 50µs bei einer
Wiederholrate von 500 Hz, der Betriebsdruck wird auf p0 = 5 bar eingestellt. Daraufhin
werden Flugzeit- bzw. Massenspektren wie in Kapitel 4.2 unter Betrieb der Gasexpansi-
on aufgenommen, Abbildung 4.7 a zeigt exemplarisch ein solches Flugzeitspektrum bei
einer Verzögerungszeit von ∆tN = 1640µs zwischen Öffnen der Düse und Feuern des
Lasers sowie der anschließenden Extraktion der Ionen (vgl. Abbildung 3.8 in Kapitel
3.3.4).

Abbildung 4.7: a) Exemplarisches Flugzeit- bzw. Massenspektrum des Gas-
strahls bei Betriebsdruck p0 = 5 bar, Düsenöffnungszeit ∆tOp = 50µs so-
wie Verzögerungszeiten ∆tP = 100 ns und ∆tN = 1640µs. b) Integriertes Ar-
Ionensignal als Funktion der Verzögerungszeit ∆tN. Neben einer gaußförmigen
Anpassung mit Schwerpunkt ∆tN,0 und Halbwertsbreite ∆t (grün) ist eine nach
∆t′N zunächst ansteigende und daraufhin mit τ0 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 für Ar+ und Ar2+ mit vergleichbarer Pulsbreite und Signal-
verhältnis zueinander beobachten, es tritt allerdings ein weiterer, kleiner Peak um eine
Flugzeit von 4,8µs auf, welcher aufgrund der Kalibrierung einer Masse von 80 amu
und damit Ar+

2 zugeordnet werden kann. Dies impliziert zwar einen Anteil an Argon-
Clustern, spiegelt aber aufgrund der Elektronenstoßionisation unter hohem Energie-
eintrag nur bedingt die tatsächliche Menge an Argon-Clustern im Gasstrahl wieder.
Für die Auswertung der Pulsform genügt es, solche Flugzeitspektren unter Variation
von ∆tN aufzunehmen und den jeweiligen Ar+-Peak über die Zeitachse zu integrieren.
Das so generierte Signal ist proportional zu der Anzahl detektierter Argon-Ionen und
in Abbildung 4.7 b dargestellt.
Aus dem Verlauf lassen sich im Wesentlichen drei Beiträge ausmachen. Einerseits ist
für kleine Verzögerungszeiten ein scharfer Anstieg mit anfänglich symmetrischem Abfall
zu verzeichnen. Andererseits fällt ab etwa 1700µs die rechte Flanke wesentlich lang-
samer ab, sodass dieser Verlauf eine andere Ursache zu haben scheint. Zuletzt ist ein
annähernd konstanter Untergrund zu beobachten. Der komplette Verlauf lässt sich da-
bei als Überlagerung des Gaspulses, welcher das Spektrometer passiert, mit demjenigen
Anstieg der Teilchendichte verstehen, welcher sich aus dem Auftreffen dieser Gaspulse
an der Rückseite der Kammerwand ergibt. Dies resultiert in einem annähernd linea-
ren Druckanstieg, welcher aufgrund der Pumpleistung der Turbomolekularpumpe als
Funktion der Zeit exponentiell abnimmt, was ein um etwa 150µs verschobenes Ma-
ximum der blau skizzierten Kurve bewirkt. Unter Berücksichtigung 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 Beiträge über eine Gaußfunktion ft(t) bzw. einen linearen Anstieg mit
anschließender exponentieller Abnahme gt(t) entsprechend

ft(t) ∝ exp

(
−(t−∆tN,0)2

2σ2
t

)
und gt(t) ∝ (t−∆t′N) exp

(
−t−∆t′N

τ0

)
(4.7)

anpassen. Der Schwerpunkt dieses Peaks von ∆tN,0 = 1640µs erlaubt dann mit dem
Abstand des Ionisationspunktes zur Düse von ∆xI = 1060 mm das Auswerten der
Schwerpunktsgeschwindigkeit der Gaspulse zu

v‖,∞,Ar =
∆xI

∆tN,0
= 646 m/s. (4.8)

Nach Gleichung 2.5 ist jedoch lediglich eine Geschwindigkeit von v‖,∞ = 560 m s−1 für
Argon zu erwarten, die große Diskrepanz lässt sich dabei nur durch eine um etwa 100 K
höhere Temperatur der Düse erklären. Monte-Carlo-Simulationen von Hillenkamp et. al
zeigen jedoch, dass das Gas vor der Expansion bei einer vergleichbaren Düsenform eine
Temperaturerhöhung um etwa 80 K erfahren kann [63], sodass die gemessene Schwer-
punktsgeschwindigkeit von v‖,∞,Ar = 646 m s−1 durchaus plausibel erscheint. Damit
ergibt sich für das verschobene Maximum von gt(t) gegenüber ft(t) eine zusätzliche
Flugstrecke von ∆x′ = 646 m s−1 · 150µs = 97 mm, was gut mit dem Abstand des
Ionisationspunktes zur Rückseite der Kammerwand von 110 mm übereinstimmt. Unter
Berücksichtigung der Standardabweichung σt = 40µs ergibt sich ferner eine räumliche
Ausdehnung der Gaspulse entlang der Expansionsachse zu σx = v‖,∞σt = 26 mm, mit
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fx(x) ∝ exp

(
−

(x− v‖,∞ · t)2

2σ2
x

)
(4.9)

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

∆t = 2
√

2 ln(2)σt = (94± 4)µs, (4.10)

welche sich aus einer Faltung der Geschwindigkeitsverteilung der Gasteilchen mit der
Öffnungszeit der Düse ergibt. Der Verlauf der Blockierspannung Ubl in Abbildung 4.8 a
für verschiedene Öffnungszeiten ∆tOp suggeriert dabei ein zeitliches Rechteckprofil, des-
sen Breite entspricht jeweils näherungsweise der nominell eingestellten Düsenöffnungs-
zeit abzüglich der minimalen Öffnungszeit ∆tmin

Op = 13µs (vgl. Abbildung 4.3 in Kapi-
tel 4.1.1). Eine entsprechende Entfaltung reduziert die Breite der Gaspulse jedoch nur
marginal auf ∆tdec = (90 ± 4)µs, sodass der gemessene Verlauf im Wesentlichen die
Paralleltemperatur der Expansion darstellt. Diese lässt sich über die in Kapitel 2.1.2
eingeführte Speed Ratio quantifizieren, welche sich aus Abbildung 4.7 b gemäß

SAr = 2
√

ln(2)
v‖,∞
∆v

= 2
√

ln(2)
∆tN,0
∆tdec

≈ 30± 1,3 (4.11)

berechnen lässt. Daraus lässt sich einerseits die Lage der Freezing Plane relativ zur
Düsenposition gemäß Gleichung 2.18 abschätzen zu xF ≈ 5 mm. Andererseits kann die
Strahltemperatur entlang der Expansionsachse mit Gleichung 2.19 zu

T‖,∞,Ar =
1

2
· m
kB

(
v‖,∞,Ar

SAr

)2

= (1,1± 0,1) K, (4.12)

bestimmt werden, mit m der Masse von Argon. Eine Messung der Pulsform ist für
verschiedene nominelle Öffnungszeiten (Abbildung 4.8 a) in Abbildung 4.8 b dargestellt.

Abbildung 4.8: a) Verlauf der Blockierspannung Ubl am Piezoventil der Düse als
Funktion von ∆tOp mit einem zeitlichen Rechteckprofil. b) Resultierende Signal-
verläufe für die entsprechenden Öffnungszeiten, analog zu Abbildung 4.7 b.
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Hierbei ist ersichtlich, dass sich weder der Schwerpunkt der Pulse ∆tN,0 noch deren Brei-
te ∆t verändert, woraus zu schließen ist, dass die Düsenöffnungszeit keinen großen Ein-
fluss auf die Expansionseigenschaften hat. Insbesondere ändert sich daher die Strahl-
temperatur und die damit verbundene Speed Ratio nicht maßgeblich. Hillenkamp et al.
weisen eine annähernd konstante Speed Ratio von S ≈ 30 für Argon über einen Druck-
bereich von 5 - 75 bar für Argon nach, was einer Paralleltemperatur von T‖,∞ ≈ 1 K
entspricht [63]. Dabei wurde die Düse (Durchmesser: 100µm, Öffnungswinkel: 18 ◦) mit
einer kürzeren Öffnungszeit von ∼ 10µs betrieben. Die sehr gute Übereinstimmung
mit der in dieser Arbeit gemessenen Speed Ratio (und der damit verbundenen Paral-
leltemperatur) zeigt in beiden Fällen, dass die Strahleigenschaften für einen mit Argon
betriebenen Düsenstrahl sowohl unabhängig von der geometrischen Beschaffenheit der
verwendeten Düse als auch von der Öffnungsdauer des Ventils zu sein scheint. Ledig-
lich die Signalhöhe scheint mit der Öffnungszeit zu skalieren, dieser Effekt ist allerdings
eher auf das Transmissionsvermögen der Skimmer zurückzuführen und wird in Kapitel
4.4.2 diskutiert. Zunächst wird die Verzögerungszeit ∆tN,0 zwischen Öffnen der Düse
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 Düsenöffnung um ∆tN,0 = 1640µs mit dem Feuern des
Lasers synchronisiert ist, wird dessen Position entlang der Extraktionsachse z innerhalb

Abbildung 4.9: Vergleich der Signal-
verläufe zwischen Ionen aus der Expansion
bei p0 = 5 bar mit Argon-Hintergrundgas
pAr = 6,0 · 10−7 mbar unter Variation der La-
serposition entlang der z -Achse.

des Spektrometers variiert. Die zu er-
wartende Breite des Düsenstrahls lässt
sich dabei geometrisch über den Ab-
stand zwischen dem zweiten Skimmer
mit einem Durchmesser von 1 mm und
der Düse von 225 mm abschätzen. Wird
die Breite von 1 mm auf die Ebene
der Ionisation im Abstand von ∆xI =
1060 mm von der Düse projiziert, so
lässt sich eine Strahlbreite von etwa
4,7 mm erwarten. Dies deckt sich gut
mit der Extrapolation der gemessenen
Strahlbreite in Kapitel 4.1 Dabei soll die
Anzahl der Ar+-Ionen, welche aus dem
Gasstrahl erzeugt werden, als Funktion
der Laserposition z entlang der Extrak-
tion das Profil der Expansion abbilden,
wohingegen unter Argon-Gaseinlass auf-
grund der homogenen Dichteverteilung
ein konstantes Ionensignal zu erwarten
ist. Für diesen Vergleich wird der Gass-
trahl mit den Parametern aus Kapi-
tel 4.3.1 bei ∆tOp = 50µs betrieben,
bei pAr = 6,0 · 10−7 mbar ergibt sich
zunächst eine identische Signalhöhe um den Flugzeitfokus bei z0 = 0. Die Abbildung
4.9 zeigt jedoch, dass sich die beiden Verläufe unter Variation der Laserposition z
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

nicht wesentlich voneinander unterscheiden. Dabei ist ebenfalls zu beobachten, dass
das Signal in beiden Fällen keinen konstanten Verlauf zeigt, sondern zuerst bis zum
Zentrum des Spektrometers bei z0 langsam ansteigt und danach abfällt. Dies verstärkt
die Vermutung, dass es sich bei den erzeugten Ar+-Ionen um elektronenstoßionisier-
te Ionen handelt, da insbesondere der Signalverlauf bei eingelassenem Argon-Gas eine
Überlagerung 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 über 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 Düse eingebaut,
welcher sich mithilfe des zweiten Manipulators in der yz -Ebene verfahren lässt. Die
Heißkathoden-Druckmessröhre wird dabei direkt in den Strahlengang im Abstand von
∆xD = 1170 mm von der Düse montiert und bildet dabei den Abschluss der Gasstrahl-
kammer. Abbildung 4.10 zeigt schematisch diesen Aufbau unter Vernachlässigung des
Flugzeit-Massenspektrometers.

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

Unter gepulstem Strahlbetrieb bei 10 bar, einer Düsenöffnungszeit von 100µs sowie
einer Wiederholrate von 500 Hz wird der Druck unter Variation der Skimmerposition
mit der Druckmessröhre 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 4.11 sowohl entlang der y-Achse
bei zS,0 = 26,3 mm (a) als auch der z -Achse bei yS,0 = 24,9 mm (b) aufgetragen.
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Abbildung 4.11: Normiertes Signal der Druckmessröhre unter Variation der Skimmer-
position entlang der y- (a) bzw. z -Achse (b). Der Gasstrahl wird bei p0 = 10 bar,
einer Öffnungszeit ∆tOp = 100µs sowie einer Wiederholrate von 500 Hz betrie-
ben. In beiden Fällen lässt sich den gemessenen Profilen eine Breite (FWHM)
um den Schwerpunkt der Verteilungen bei yS,0 = 24,9 mm und zS,0 = 26,3 mm
zuordnen, welche die räumliche Ausdehnung des Gasstrahls senkrecht zu seiner
Ausbreitungsrichtung quantifiziert.

Für beide Profile lässt sich dabei ein annähernd symmetrischer Verlauf verzeichnen,
was der rotationssymmetrischen Form der einzelnen Skimmer geschuldet ist. Die Form
dieser Profile wird zumeist durch zwei koaxiale Gaußfunktionen der Form

f(χ) =
∑
i=1,2

ci exp

(
− χ2

2σ2
χ

)
(4.13)

mit der Randbedingung c1 + c2 = 1 beschrieben [54, 60], welche den den Anteilen
der breiteren

”
Warm Source“ sowie der schmaleren

”
Cold Source“ entsprechen (vgl.

Abbildung 2.2 in Kapitel 2.1.2). Da der Abstand zwischen Düse und Druckmessröhre
allerdings viel größer ist als der Abstand zwischen Düse und der Freezing Plane (∆xD �
xF), kann der Beitrag der

”
Warm Source“ vernachlässigt werden [92], weshalb jeweils

nur ein gaußförmiges Profil der Form

fy(y) ∝ exp

(
−(y − yS,0)2

2σ2
y

)
bzw. fz(z) ∝ exp

(
−(z − zS,0)2

2σ2
z

)
(4.14)

an die Messwerte angepasst wird. Dennoch lässt sich insbesondere in dem Scan entlang
der y-Achse ein Einbruch des Signals bei yS = 26 mm verzeichnen, welches eine Asym-
metrie in dem Profil ausmacht. Einen ähnlichen Verlauf weist auch der Scan entlang der
z -Achse aus, wenn auch weniger ausgeprägt. Die Asymmetrie in den Profilen kann zwei
Gründe haben: Einerseits ist es schwierig, die Gasstrahlkammer, welche sich vergleichs-
weise weit weg von der Düse und den ersten beiden Skimmern befindet, genau entlang
der Expansionsachse auszurichten. Somit ist es möglich, dass sich eine Überlagerung
der Transmissionseigenschaften der beiden ersten Skimmer ergibt, welche nicht opti-
mal zueinander bzw. gegenüber der Düse ausgerichtet sind. Das Auftreten der Schulter
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

in Abbildung 4.11 a indiziert dabei gut die Möglichkeit einer solchen Überlagerung,
wohingegen die Beiträge in Abbildung 4.11 b recht gut zusammenfallen. Dies würde
bedeuten, dass die Skimmer entlang der Expansionsachse in z -Richtung besser ausge-
richtet wären als in y-Richtung. Andererseits kann die Nachweiseffizienz der Messröhre
an genau denjenigen Stellen abfallen, an denen die Signale einbrechen, beispielswei-
se aufgrund der geometrischen Beschaffenheit der Messröhre selbst. Dafür spricht der
jeweils symmetrische Anstieg und Abfall des Signalverlaufes. In beiden Fällen lässt
sich den Profilen entlang beider Achsen eine Halbwertsbreite von ∆yS = 4,5 mm bzw.
∆zS = 4,75 mm, entsprechend der Standardabweichungen σy bzw. σz, um yS,0 und
zS,0 zuordnen. Diese decken sich gut mit der geometrischen Abschätzung der Strahl-
breite von 4,7 mm und werden für das nachfolgende Kapitel übernommen, welches die
Neutralteilchendichte in der Gasstrahlexpansion behandelt.

4.4 Zentrale Gasstrahldichte

Da nun das zeitliche Verhalten des Gaspulses sowie dessen geometrische Ausdehnung
bekannt sind, lässt 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 Signalhöhen (und damit die beiden Teil-
chendichten) identisch sind. Da sich in dem vorliegenden experimentellen Aufbau die
Signalhöhen als Funktion der Laserposition nicht unterscheiden (vgl. Abbildung 4.9
in Kapitel 4.3.2), obwohl unterschiedliche Profile für die beiden Teilchendichten zu
erwarten sind, ist ein derartiger direkter Vergleich der Signale nicht möglich. Um den-
noch eine Abschätzung der Strahldichte zu ermöglichen, können die beiden Signale
unter Kenntnis des Strahlprofils verglichen werden, wenn das Extraktionsvolumen des
Spektrometers bekannt ist, d.h. das Volumen, aus welchem erzeugte Ionen überhaupt
den Detektor erreichen können. Dies lässt sich grob durch den Durchmesser des Lo-
ches in Elektrode 2 abschätzen, da diese Elektrode die Transmission im Wesentlichen
definiert. Für eine genauere Bestimmung müssen allerdings die anliegenden Potentia-
le (und damit die sich ergebenden Felder) sowie die Geschwindigkeitsverteilung im
Gasstrahl berücksichtigt 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

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

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 übrigen Volumenelemente bil-
den dann den anfänglich potentialfreien Raum.
Für diese Geometrie wird daraufhin die Po-
tentiallandschaft errechnet, indem eine Elek-
trode auf ein Potential von 1 V gelegt wird,
während alle übrigen Elektroden auf 0 V fixiert
bleiben. In dieser Konfiguration lässt sich die
Laplace-Gleichung ∆φ = 0 mit der durch die
Elektroden vorgegebenen geometrischen Rand-
bedingungen für jeden Gitterpunkt lösen, in-
dem der Laplace-Operator ∆ entsprechend ei-
ner Finite-Differenzen-Methode durch eine nu-
merische zweite Ableitung diskretisiert wird. Un-
ter Verwendung der Laplace-Gleichung lässt sich
so das Potential auf jedem Gitterpunkt (x,y,z )
innerhalb der Umgebung nächster Gitterpunkte
iterativ bestimmen:

φx,y,z =
1

6
(φx+1,y,z + φx−1,y,z (4.15)

+φx,y+1,z + φx,y−1,z

+φx,y,z+1 + φx,y,z−1)

Durch Superposition aller so errechneten Potenti-
alverläufe innerhalb einer geometrischen Anord-
nung und Multiplikation mit dem gewünschten
Spannungswert lässt sich so die gesamte Po-
tentiallandschaft modellieren. Daraufhin können
Teilchen initialisiert werden, deren Parameter
wie Startort und Startgeschwindigkeit, Masse
und Ladung frei wählbar sind. Die Trajekto-
rien (blau) werden daraufhin durch die Bewe-
gungsgleichungen eines geladenen Teilchens in
einem elektrischen Feld mithilfe eines Runge-
Kutta-Verfahrens numerisch gelöst. Exemplarisch ist das so erstellte Simion-Modell
mit den entsprechend der in Kapitel 4.2 vorgestellten Beschaltung der Elektroden
in Abbildung 4.12 dargestellt. Dabei ist insbesondere anhand der Äquipotentiallinien
(rot) zu sehen, dass das Potential innerhalb des Extraktionsvolumens nicht homogen
verläuft, am Rand der Elektroden ausbricht und schnell abfällt, weshalb dort erzeug-
te Ionen den Detektor nicht unbedingt erreichen können. Aus diesem Grund wird das
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4 Charakterisierung des Überschall-Düsenstrahls

effektive Extraktionsvolumen Veff durch folgende Methodik bestimmt: Es werden insge-
samt 10.000 Teilchen der Masse 40 amu und Ladung q = +e (entsprechend Ar+-Ionen)

Abbildung 4.13: Startkoordinaten der
Ar+-Ionen, welche den Detektor aus dem Ex-
traktionsvolumen erreichen können.

entlang aller drei kartesischen Koor-
dinaten gleichverteilt auf einem Inter-
vall von jeweils ± 5 mm innerhalb des
Extraktionsvolumens initialisiert. Nach-
dem ein Ion eine Elektrode getroffen
hat, wird registriert, ob es sich dabei um
die aktive Fläche des Detektors handelt.
Abschließend werden die Startkoordina-
ten aller Ionen, die den Detektor auf
diese Weise erreichen konnten, inner-
halb des Extraktionsvolumens verzeich-
net. Abbildung 4.13 zeigt eine entspre-
chende, 3-dimensionale Verteilung der
Startkoordinaten. Diese zylindersyme-
trische Verteilung mit einem mittleren
effektiven Radius von reff = 3 mm gibt
Aufschluss über das tatsächliche Trans-
missionsvermögen des Massenspektro-
meters. Auf diese Weise lässt sich
das effektive Extraktionsvolumen unter
Berücksichtigung des Abstandes dI = 10 mm zwischen den Elektroden E1 und E2 be-
stimmen zu Veff ≈ 280 mm3.

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 über dessen Profil offenlegt. Ins-
besondere lässt sich daher keine Aussage über die Teilchendichte ρAr,0 im Zentrum des
Gasstrahls treffen, wie es typischerweise bei laserinduzierten Abbildungsverfahren von
Überschall-Gasstrahlen der Fall ist [92, 93]. Deren Zentralstrahldichte lässt sich dabei
aus der Bedingung herleiten, dass die Anzahl erzeugter Ionen im Ionisationsvolumen
lokal um das Gasstrahlzentrum der Dichte ρAr,0 der Anzahl an erzeugten Ionen aus
eingelassenem Gas der Dichte nAr bei einem festen Druck pAr,0 nach Gleichung 4.1
entspricht:

ρAr,0
!

= nAr(pAr,0) (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 für
beide Fälle miteinander verglichen werden, weshalb Gleichung 4.16 erweitert wird zu∫∫∫

ρ(x,y,z) dV = NBeam
!

= NGas = nAr,0(pAr,0) · Veff , (4.17)
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wobei sich die Dichte eines Gaspulses mithilfe von Profilfunktionen fi entlang der ent-
sprechenden kartesischen Koordinaten x,y,z gemäß

ρ(x,y,z) = ρAr,0fx(x)fy(y)fz(z) (4.18)

beschreiben lässt. Diese werden gemäß den Messungen aus den Kapiteln 4.3.1 und 4.3.2
übernommen. Zur Auswertung des Integrals in Gleichung 4.17 müssen die Integrati-
onsgrenzen entlang der kartesischen Achsen unter Berücksichtigung des Extraktionsvo-
lumens bestimmt werden. Dabei wird der Radius des resultierenden Zylindervolumens
über die Ausdehnung des Gasstrahls ∆y entlang der y-Achse um dessen Zentrum zu
r ≈ 2,5 mm abgeschätzt und ist somit kleiner als reff . Der Grund hierfür ist die Tatsa-
che, dass der Gasstrahl um das Zentrum des Extraktionsvolumens herum eingeschränkt
ist und die Transmission in diesem Bereich kleiner ist (vgl. Kapitel 4.4.1). Mit diesem
Radius ergibt sich die Nebenbedingung x2 + y2 = r2 für die Integration in der xy-
Ebene, welche sich zu den Integrationsgrenzen entlang der x -Achse umformen lässt zu
x = ±

√
r2 − y2. Aufgrund der Bedingung, dass σx � r gilt, kann fx(x) der Einfachheit

halber in diesem Bereich als konstant angenommen werden. Die Integration entlang der
y-Achse erstreckt sich dann über fy(y) innerhalb von ± r. Entlang der z -Achse hinge-
gen lassen sich die Integrationsgrenzen auf ±∞ anheben, ohne das Resultat signifikant
zu verändern, da wegen 5σz ≤ dI beinahe 99 % aller Ionen in diesem Bereich erzeugt
werden. Dadurch lässt sich entlang der z -Achse das Standardintegral

+∞∫
−∞

exp

(
− ζ2

2a2

)
dζ =

√
2π · a [94] (4.19)

verwenden. Somit ergibt sich für den rechten Teil von Gleichung 4.17

NBeam = ρAr,0

+
√
r2−y2∫

−
√
r2−y2

fx(x) dx

r∫
−r

fy(y) dy

+∞∫
−∞

fz(z) dz∣∣∣∣
=
√

2π · ρAr,0 · σz

r∫
−r

+
√
r2−y2∫

−
√
r2−y2

dxfy(y) dy∣∣∣∣
=
√

2π · ρAr,0 · σz2
r∫

−r

√
r2 − y2 exp

(
− y2

2σ2
y

)
dy∣∣∣∣

=
√

2π · ρAr,0 · πr2σz exp

(
r2

4σ2
y

)
·
[
B0

(
r2

4σ2
y

)
+B1

(
r2

4σ2
y

)]
, (4.20)

mit den modifizierten Bessel-Funktionen erster Art und nullter B0(x) bzw. erster Ord-
nung B1(x). Diese können unter Verwendung der Werte für r und σy beispielsweise mit
dem Programm Wolfram Mathematica ausgewertet werden. Auf diese Weise lässt
sich die linke Seite von Gleichung 4.17 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-

Abbildung 4.14: Detektiertes Ar-
Ionensignal als Funktion des eingestellten
Argon-Partialdrucks in der Gasstrahlkam-
mer. Der lineare Zusammenhang wird durch
eine Ausgleichsgerade angepasst.

gasdruck von 1,2 · 10−8 mbar von dem
eingestellten Druck subtrahiert und das
Resultat mit dem Korrekturfaktor für
Argon entsprechend Gleichung 4.1 mul-
tipliziert, um pAr zu erhalten. Ab-
bildung 4.14 zeigt diese Messung bei
dem nominellen Zentrum des Spek-
trometers bei Laserposition z0. Dabei
kann es prinzipiell zu unerwünschten se-
kundären Austauschprozessen zwischen
den erzeugten Ionen kommen, bei-
spielsweise durch Ionenstreuung oder
zusätzliche Sekundärelektronen-Ionen-
Wechselwirkung [93, 95], weshalb im
Allgemeinen eine nichtlineare Abhängig-
keit zu erwarten ist. Anhand von Abbil-
dung 4.14 ist allerdings ein lineares Ver-
halten zwischen Partialdruck und Ionen-
signal in dem betrachteten Druckbereich
zu erkennen. Dementsprechend erlaubt
eine lineare Anpassung die Auswertung
desjenigen Partialdrucks pAr,0, bei dem
die Signale aus dem Gasstrahl und dem
Argon-Hintergrundgas übereinstimmen.
Dies ist bei einem integrierten Signal von 6,0 V ns der Fall, was einem Argon-
Partialdruck von pAr,0 = (6,4± 0,15) · 10−7 mbar entspricht. Mithilfe von Gleichung 4.1
ergibt sich daher eine Teilchendichte von n(pAr,0) = (1,24±0,03)·1010 cm−3, woraus eine
Teilchenzahl innerhalb des effektiven Volumens Veff von NGas = (3,47±0,08) ·109 folgt.
Damit lässt sich nun anhand von Gleichung 4.17 die Zentralstrahldichte bestimmen zu

ρAr,0 = (4,2± 0,12) · 1010 cm−3. (4.21)

Diese so bestimmte Gasstrahldichte lässt sich anhand des in Kapitel 2.1 eingeführten
theoretischen Modells diskutieren. Nach Gleichung 2.1 liegt im Reservoir eine Teilchen-
dichte von n0 = 1,2 · 1020 cm−3 bei p0 = 5 bar und T0 = 300 K vor. Gleichung 2.9 sagt
daher eine Dichte von n(x = 1060 mm) = 3,85 · 1011 cm−3 voraus, wobei xref dabei dem
Radius der Düsenöffnung entsprechend gleich 60µm ist. Berücksichtigt man ferner den
in Kapitel 2.1.3.1 diskutierten Effekt der Düsenform, die Strahldichte um bis zu eine
Größenordnung zu verbessern, unterscheidet sich die gemessene Strahldichte um bis
zu zwei Größenordnungen von derjenigen, die sich aus dem Sudden-Freeze-Modell er-
gibt. Diese große Diskrepanz lässt sich mit der Tatsache erklären, dass der Verlauf der
Dichte im Sudden-Freeze-Modell für eine Expansion ohne Skimmer im Strahlengang
beschrieben wird. Tatsächlich ist die Transmission des zweiten Skimmers entscheidend
für die resultierende Teilchendichte am Ort der Ionisation, wie anhand der gemesse-
nen Druckverläufe unter Strahlbetrieb ersichtlich ist (vgl. Kapitel 4.1.1). Diese lässt
sich beispielsweise vergleichen mit Simulationen von Luria et al. [67], welche mit einem
Helium-Molekularstrahl bei p0 = 30 bar in 200 mm Entfernung zur Düse (Durchmesser:
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4.4 Zentrale Gasstrahldichte

200µm, Öffnungswinkel: 40 ◦) eine Strahldichte von 2·1016 cm−3 erwarten. Skaliert man
die Dichte entsprechend des Betriebsdrucks der Düse um einen Faktor 6, so ergibt sich
eine reduzierte Teilchendichte in der Größenordnung von n0 = 3 · 1015 cm−3. Anhand
von Abbildung 2.10 b ist dabei ersichtlich, dass die Transmission für einen Skimmer mit
einem Durchmesser von 1 mm bei dieser Dichte weniger als 0,1 ist. Ferner erhöht eine
geringere Teilchendichte das Transmissionsvermögen nur geringfügig in diesem Bereich
der Teilchendichte. Berücksichtigt man hingegen den rapiden Abfall der Skimmertrans-
mission für Argon in Abbildung 2.10 a für zunehmende Teilchendichten, so scheint es
plausibel, dass der zweite Skimmer die Transmission um mehr als eine Größenordnung
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 Überschall-Gasexpansion mithilfe des Flugzeit-Massenspek-
trometers in diesem Kapitel erwies sich prinzipiell als erfolgreich. Die Elektronenstoßio-
nisation neutraler Argon-Teilchen ermöglichte zwar eine Auflösung der zeitlichen Struk-
tur einzelner Gaspulse, jedoch keine Information hinsichtlich ihrer räumlichen Vertei-
lung senkrecht zur Expansionsachse. Das Scannen des Gasstrahls mithilfe eines dritten
Skimmers erlaubte schließlich unter Beachtung des effektiven Ionisationsvolumens des
Spektrometers einen Vergleich des gesamten Signals mit Argon-Hintergrundgas. Daraus
resultierte eine glaubwürdige Breite des zylindersymmetrischen Strahlprofils einerseits
sowie eine zentrale Dichte des Gasstrahls andererseits, welche unter Berücksichtigung
der Transmission der Skimmer ebenfalls plausibel erscheint. Eine Erhöhung der Teil-
chendichte ließe sich beispielsweise durch Skimmer mit einem größeren Öffnungsdurch-
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 Größenordnung der Strahldichte nahelegt.
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Als weitere elementare Komponente zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse fungiert ei-
ne Anordnung von Elektroden gemäß den theoretischen Überlegungen aus Kapitel 2.3.3
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 dafür ausgezeichneten Laserlabor
erfolgt, werden zuerst die Eigenschaften des Laserstrahls in Kombination mit dem
Parabolspiegel quantifiziert. Anschließend wird der Parameterraum der Laserposition
entlang der drei kartesischen Koordinaten in dem Ionenbuncher vermessen. Daraufhin
werden erste Ergebnisse bezüglich der möglichen Pulsdauern, Ladungszustände sowie
Anzahl der Ionen pro Puls bei Raumtemperatur präsentiert.

5.1 Messung des Laserstrahlprofils im Nahfeld . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77
5.1.1 Kalibrierung der Laserstrahlintensität über den Polarisationsfilter . . 79

5.2 Einzelionensignal und erstes Flugzeitspektrum . . . . . . . . . . . . . . . 81
5.3 Räumlicher Parameterraum des Ionenbunchers . . . . . . . . . . . . . . . 84

5.3.1 Laser-Scan entlang der x-Achse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 84
5.3.2 Laser-Scan entlang der y-Achse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85
5.3.3 Laser-Scan entlang der z-Achse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 86

5.4 Flugzeitminimum und kürzester Ionenpuls bei Raumtemperatur . . . . . 87
5.4.1 Energieverteilung der nachgewiesenen Ionenpulse . . . . . . . . . . . . 91
5.4.2 Limitierung der Zeitauflösung der Ionenpulse . . . . . . . . . . . . . . 92

5.5 Mögliche Ladungszustände . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 93
5.6 Anzahl der Ionen pro Puls . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97

5.1 Messung des Laserstrahlprofils im Nahfeld

Das räumliche Strahlprofil, welches durch den Parabolspiegel um den Fokus herum er-
zeugt wird, lässt 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 Laserintensität durch insgesamt drei
Abschwächer 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 Zählrate von 255 Counts pro Sekunde nicht übersteigt
und die CCD-Kamera damit nicht sättigt. Auf diese Weise lässt sich das Strahlprofil in
der xz -Ebene messen, diese Messung ist in Abbildung 5.1 dargestellt. Die Farbskala in-
diziert dabei die Zählrate auf jedem Pixel in einem Raster von insgesamt 72×72 Pixeln.
Dabei ist deutlich ein annähernd 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 µm umrechnen, der entsprechende Skalierungsfak-
tor ergibt sich zu 0,523µm pro Pixel. Daraus folgt ein gemessener Fokusdurchmesser
von 9,0 bzw. 9,5µm (FWHM), weshalb df = 10µm als obere Abschätzung im weiteren
Verlauf plausibel erscheint.

Abbildung 5.1: Rotationssymmetrisches Laserprofil in der Ebene des Laserfokus. Die
Schnitte entlang der horizontalen (grün) bzw. vertikalen (blau) Achse ermöglichen
das Auswerten des Strahldurchmessers von 9,0 bzw. 9,5µm (FWHM).

Mithilfe der Kenntnis des räumlichen Laserstrahlprofils lässt sich bei gegebener Laser-
leistung die Laserintensität bestimmen, dies wird in Kapitel 5.1.1 behandelt. Zunächst
wird die Rayleigh-Länge 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, aufgeschlüsselt in horizontaler (blau) und vertikaler
(grün) Richtung. Dabei lässt sich rechts von dem Fokus ein nahezu identischer Verlauf
der Halbwertsbreiten verzeichnen, wohingegen die Aufweitung links vom Fokus ent-
lang der horizontalen Achse stärker zunimmt als entlang der vertikalen Achse. Dies
lässt sich auf die asymmetrischen Fokuseigenschaften des Parabolspiegels in horizonta-
ler bzw. vertikaler Richtung zurückführen, ist für die Bestimmung der Rayleigh-Länge
jedoch unerheblich. Gemäß Abbildung 2.14 ist yR derjenige Abstand vom Fokus entlang
der Laserstrahlachse, bei dem die Strahlbreite um

√
2 anwächst. Mit der gemessenen

Halbwertsbreite des Strahldurchmessers von 10µm entspricht die Verbreiterung etwa
14µm und ist als gestrichelte Linie in Abbildung 5.2 eingezeichnet. Somit lässt sich die
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5.1 Messung des Laserstrahlprofils im Nahfeld

Rayleigh-Länge zu etwa 300µm abschätzen, was sich gut mit der theoretisch zu erwar-
tenden Rayleigh-Länge von 280µm entsprechend Gleichung 2.35 deckt. Aufgrund

Abbildung 5.2: Aufweitung des horizonta-
len (grün) bzw. vertikalen (blau) Strahlpro-
fils. Der zu erwartende Verlauf (rot) weist ei-
ne Rayleigh-Länge von yR ≈ 300µm auf.

der Tatsache, dass yR wesentlich größer
ist als der Lochdurchmesser d in Elek-
trode E2, ändert sich die räumliche
Intensitätsverteilung entlang der La-
serstrahlachse im Bereich von ± d/2
um das Lochzentrum kaum und kann
daher als konstant angenommen wer-
den. In Kombination mit dem deut-
lich schmaleren Strahlprofil senkrecht
zur Laserstrahlachse lässt die räumliche
Intensitätsverteilung oberhalb des Lo-
ches annähernd als Zylinder der Länge
lZyl = 80µm mit einem Durchmesser
von dZyl = 10µm (FWHM) beschreiben.
Das zylinderförmige (effektive) Ionisati-
onsvolumen V eff

I , aus welchem Ionen da-
her nachgewiesen werden können, lässt
sich daher abschätzen zu

V eff
I =

π

4
d2

Zyl lZyl ≈ 6,3 · 103 µm3, (5.1)

dieses ist allerdings aufgrund der starken nichtlinearen Abhängigkeit der Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit von der Laserintensität erheblich kleiner (vgl. Abbildung 2.15 in
Kapitel 2.2.3). Nachdem das räumliche Profil des Laserstrahls im Nahfeld des Fokus
vollständig charakterisiert wurde, lässt sich die Laserintensitätsverteilung im Fokus
quantifizieren. Dazu wird im nächsten Kapitel die maximale Laserausgangsleistung
gemessen und mithilfe einer Kombination aus Polarisationsfilter und λ/2-Plättchen
kalibriert.

5.1.1 Kalibrierung der Laserstrahlintensität über den
Polarisationsfilter

Zur Erzeugung von Argon-Ionen durch Photoionisation werden gemäß Abbildung 2.13
Laserintensitäten im Bereich zwischen 1014 und 1016 W cm−2 benötigt. Aus diesem
Grund ist eine möglichst hohe Ausgangsleistung des unfokussierten Laserstrahls er-
strebenswert, um die letztlich gewünschte Laserintensität über einen Polarisationsfilter
in Kombination mit dem λ/2-Plättchen einstellen zu können. Daher wird zunächst die
maximale Ausgangsleistung PMax mit einem Laserleistungsmessgerät (Coherent Field-
Mate) vor dem letzten Spiegel zu 1,3 W gemessen. Dies entspricht bei einer Wiederhol-
rate von 1 kHz einer Energie von E0,Max = 1,3 mJ pro Puls. Aus der Forderung

E0,Max
!

= I0,Max

+∞∫
−∞

exp

(
− t

2

τ 2
0

)
dt · 2π

+∞∫
0

r exp

(
−2r2

w2
0

)
dr (5.2)

lässt sich mit der Pulsdauer ∆t =
√

ln(2)τ0 = 50 fs und der Strahltaille w0 = df/
√

2ln(2)
= 8,5µm die maximale Peakintensität errechnen zu
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I0,Max =

√
ln(2)

π
· 4E0,Max

∆t π w2
0

(5.3)∣∣∣∣
= 2,16 · 1016 W cm−2.

Die Ausgangsleistung wird daraufhin unter Variation des Winkels θ des Polarisati-
onsfilters gegenüber der Polarisationsebene gemessen, welche durch das λ/2-Plättchen
definiert wird. Abbildung 5.3 zeigt die gemessene Laserleistung (linke Skala) sowie die
umgerechnete Laserleistungsdichte (rechte Skala) als Funktion von θ.

Abbildung 5.3: Gemessene Laserleistung P (linke Skala) unter Variation des Winkels
θ des Polarisationsfilters. Der Verlauf lässt sich mit einer sin2-Funktion anpassen,
die Laserintensität (rechte Skala) kann dabei mithilfe des gemessenen Durchmes-
sers im Fokus kalibriert werden.

Über eine sin2-Funktion lassen sich die Messwerte anpassen, sodass die Laserinten-
sität in Abhängigkeit vom Winkel des Polarisationsfilters kalibriert ist. Nachdem sich
der Laser somit in seiner Leistungsdichte einstellen lässt, wird der Laserstrahl an der
geöffneten Ionisationskammer durch das Lasereintritts- und das Laseraustrittsfenster
geführt. Unter dieser Atmosphärenbedingung lässt 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 lässt. Entfernt
man die obere Elektrode E1, lässt sich der Fokus vage oberhalb der Elektrode E2 des
Bunchers mittig über 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 Höhe und Winkel wieder eingesetzt. Daraufhin
lässt sich der Abstand zwischen den Elektroden ebenfalls grob abschätzen, indem E1

mithilfe der Piezo-Schrittmotoren so weit nach unten verfahren wird, dass sich optisch
kein Spalt mehr zwischen ihr und E2 ausmachen lässt. Dies ist bei einer Höhe von
h1 = −3,7 mm gegenüber der Nullstellung der Fall, sodass sich damit der Ionenbun-
cher grob kalibrieren lässt. Daraufhin wird die Ionisationskammer verschlossen, auf
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einen Restgasdruck von 3,0 · 10−8 mbar abgepumpt und die obere Elektrode auf eine
Höhe von h1 = −1,0 mm eingestellt, sodass die Abstände dI und dII nominell jeweils
etwa & 2,7 mm betragen. Im anschließenden Kapitel wird daraufhin das laserinduzier-
te Ionensignal 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-

Abbildung 5.4: Konfiguration der
Abstände und Potentiale des Ionen-
bunchers - Parameterraum Argon.

triebsspannung des ultraschnellen MCP-Detektors
zu gewährleisten, wird dessen Front-Seite auf ein
Potential von φF = −2050 V gegenüber der Rear-
Seite gelegt, welche mit einem kleinen Potential
von φR = −50 V gegenüber demjenigen des Git-
ters die emittierten Elektronen auf den Collector
beschleunigt. Damit der Bereich zwischen Detek-
tor und E2 zunächst feldfrei bleibt, wird ebenfalls
φ2 = −2050 V gewählt. Aus Symmetriegründen
wird das Potential an der oberen Elektrode E1 auf
φ1 = +2050 V eingestellt. In Abbildung 5.4 ist die
Konfiguration der Abstände und Potentiale sche-
matisch skizziert, lediglich der Laser wird auf eine
moderate Intensität von etwa I0 = 4·1014 W cm−2

gestellt, was anhand von Abbildung 2.13 der
maximalen Ionisationswahrscheinlichkeit für Ar+

entspricht. In die Ionisationskammer wird darauf-
hin Argon-Hintergrundgas bei einem Partialdruck von pAr = 7,0·10−7 mbar eingelassen,
was einer Neutralteilchendichte von nAr = 1,7 · 1010 cm−3 entspricht. Die daraufhin im
Laserfokus erzeugten, positiv geladenen Ionen werden in dieser Konfiguration durch das
Loch in E2 auf den Detektor beschleunigt, erreichen beim Auftreffen auf der aktiven
Fläche des Detektors eine kinetische Energie von etwa E0 = 2 keV und lösen dort eine
Elektronenkaskade aus (vgl. Kapitel 3.3.3). Ein resultierender Strompuls auf dem Col-
lector lässt sich zunächst mithilfe eines 50Ω-Widerstandes an einem Oszilloskop (Rigol
DS1204B Digital Oscilloscope, Bandbreite: 200 MHz, Abtastrate: 1 GSa s−1) auslesen.
Wie in Abbildung 5.5 a exemplarisch dargestellt, weist ein einzelner ioneninduzierter
Spannungspuls dabei eine Höhe von etwa 80 mV bei einer Pulsbreite von ca. 5 ns auf,
und ist maßgeblich von der Auflösung des Oszilloskops (∼ 5 ns) definiert. Diese Pulse
werden daraufhin vorverstärkt und dann von dem CFD prozessiert, das resultierende
Signal ist mit einer Höhe von & 750 mV zeitlich versetzt ebenfalls in Abbildung 5.5 a
gezeigt. Dabei spiegeln die gemessenen Pulse weder die tatsächliche 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
Höhe, 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 für die
Messung der Flugzeitverteilung. Dessen Signalhöhe liegt hingegen bei etwa 1200 mV
und benötigt daher keine weitere Vorverstärkung, sondern wird direkt von dem zwei-
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ten CFD prozessiert. In Abbildung 5.5 b ist je ein einzelner dieser Eingangs- bzw.
Ausgangspulse exemplarisch dargestellt, auch hierbei werden Pulsbreite und Flankens-
teilheit der gemessenen Pulse durch die Auflösung des Oszilloskops deutlich verbreitert
(vgl. Kapitel 3.4.2.2). Der von diesem CFD ausgegebene NIM-Puls weist ebenfalls ei-
ne Signalhöhe von & 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
erhöht in diesem Bin die Countzahl um 1. Nach einer einstellbaren Wiederholrate lässt
sich der TDC auslesen und die so aufsummierte Messung der Ionenflugzeiten als Hi-
stogramm darstellen.

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 für jeweils einen Eingangspuls. Die Betriebsspan-
nung des Detektors beträgt UMCP = −2,0 kV, das Signal wird mit einer Band-
breite von 200 MHz und einer Abtastrate von 1 GSa s−1 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 Zählrate pro Laserschuss (Counts) in
jedem einzelnen Bin aufgetragen, sodass einzelne Spektren unabhängig von der Anzahl
an Laserschüssen dennoch untereinander vergleichbar sind. Dies hat ferner die mess-
technischen Vorteile, einerseits statistische Schwankungen hinsichtlich der Zählrate pro
Bin zu reduzieren, wenn über mehrere Spektren gemittelt wird, andererseits lassen sich
prinzipielle Aussagen über die Statistik der detektierten Ionen pro Laserschuss treffen.
Zu berücksichtigen ist bei dieser Messmethode mit einem TDC allerdings die Tatsache,
dass keine zwei gleichzeitig auftreffenden Ionen innerhalb der Totzeit separat vonein-
ander registriert werden können, weshalb auch in diesem Fall das Bin bei der entspre-
chenden Flugzeit nur um 1 Count erhöht wird (vgl. Kapitel 3.4.2.1). Da sich auf diese
Weise keine Ionenpulse mit einer mittleren Ionenzahl pro Laserschuss größer 1 einer
bestimmten Masse auflösen 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 gesättigt und kann die gemessene Flugzeitverteilung verfälschen, da
die Höhe ihres Maximums unter- und ihre Breite dementsprechend überschätzt wird.
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Abbildung 5.6: Erstes mit dem Ionenbuncher gemessenes Ionensignal als Funktion der
Ionenflugzeit t unter Einlass von Argon-Hintergrundgas bei pAr = 7,0 · 10−7 mbar
(a) sowie bei pAr = 0 (b). Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht der
Abbildung 5.4, daraus folgt eine Ionenenergie von E0,Ar ≈ 2 keV. Beide Spektren
sind jeweils über 5 · 104 Laserschüsse gemittelt.

Ein erstes auf diese Weise gemessenes, über 5 · 104 Laserschüsse kumuliertes Spek-
trum ist in Abbildung 5.6 a 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) H2O+ mit einer Masse von 18 amu
bzw. Ar+ bei 40 amu zugeordnet werden können. Dazu wird die Laserpeakintensität
auf I0 = 2,5 · 1015 W cm−2 erhöht, sodass die Konfiguration des Ionenbunchers Ab-
bildung 5.4 entspricht. Dabei ließen sich im Mittel etwa 0,08 H2O+-Ionen sowie 0,15
Ar+-Ionen 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 H2O+-Peak mit einer mittleren Ausbeute
von etwa 0,08 Ionen pro Laserschuss. Die deutliche Diskrepanz zwischen dem Verhältnis
der Partialdrücke (∼ 24) und dem Verhältnis der nachgewiesenen Ionen für H2O+ und
Ar+ (∼ 0,5) lässt sich zurückführen auf das niedrigere Ionisationspotential der Was-
sermoleküle von IPH2O = 12,6 eV [96] gegenüber demjenigen von Argon. Obwohl die
Ionisation einzelner Wassermoleküle um einen Faktor 12 effizienter abzulaufen scheint
als für Argon, ist es möglich, mit dem Laser einerseits Ar+-Ionen zu erzeugen und
diese andererseits mithilfe des Ionenbunchers in ihrer Flugzeit separiert vom H2O+-
Peak innerhalb eines Zeitfensters im Sub-Nanosekundenbereich auf den Detektor zu
beschleunigen. Auch wenn die H2O+-Ionen aufgrund der hohen Flugzeitdifferenz zu den
Ar+-Ionen nicht hinderlich sind für die geplante Anwendung in einem Anrege-Abfrage-
Schema, ist zu erwähnen, dass der H2O+-Peak nach hinreichend langer Pumpzeit in
seiner Intensität abnimmt.
Nachdem der fundamentale Nachweis der Argon-Ionen erbracht werden konnte, wird im
nachfolgenden Kapitel anhand solcher Flugzeitspektren der mögliche Parameterraum
unter Variation der Laserposition entlang der drei kartesischen Koordinaten vermessen.
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5.3 Räumlicher Parameterraum des Ionenbunchers

In diesem Kapitel wird das Signal als Funktion der Laserposition im Raum zwischen
den beiden Elektroden E1 und E2 beobachtet, indem die Signalhöhe sukzessive entlang
der x -, y- und z -Achse der Laserposition optimiert wird. Dazu wird unter Variati-
on der entsprechenden Laserposition jeweils ein Spektrum über 2 · 104 Laserschüsse
gemittelt und anschließend über den Peak der Ar+-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 5.2 gewählten Einstellungen der Abstände und Potentiale des Ionenbunchers
sowie der Neutralteilchendichte von nAr = 1,7 · 1010 cm−3 und der Laserpeakintensität
von I0 = 2,5 · 1015 W cm−2 erhalten. Bei dieser Intensität kann ein maximales Signal
von Ar+-Ionen detektiert werden, was für die Charakterisierung des Parameterraumes
zunächst von Vorteil ist, die große Diskrepanz zwischen der nominell eingestellten Inten-
sität maximaler Ionisationswahrscheinlichkeit und der tatsächlich gewählten Intensität
wird im Kapitel 5.5 diskutiert.

5.3.1 Laser-Scan entlang der x-Achse

Der Laser-Scan entlang der x -Achse, welche der Gasstrahlachse entspricht, erfolgt par-
allel zur Oberfläche der Elektroden, aber senkrecht zur Laserstrahlachse. Da der Laser-

Abbildung 5.7: Integriertes Ar+-
Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
absoluten Laserposition x des Manipulators,
gemittelt über 2 · 104 Laserschüsse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 5.4.

fokus in dieser Ausdehnung wesentlich
kleiner als der Lochdurchmesser d in E2

ist, lässt sich so das Transmissionsver-
halten des Loches abbilden. In Abbil-
dung 5.7 ist das integrierte Signal als
Funktion der absoluten Laserposition
des Manipulators entlang der x -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

T (x,y) =

{
1 für x2 + y2 ≤

(
d
2

)2

0 sonst

mit derjenigen Ionisierungswahrschein-
lichkeit ergibt, welche aus dem zylin-
derförmigen Laserstrahlprofil resultiert.
Zwar lässt sich dem Signalverlauf eine
Breite von ca. 80µm zwischen dem lin-
ken und rechten Signalminimum zuordnen, welche sich in etwa mit Lochdurchmesser d
deckt, dessen Flanken scheinen jedoch schneller abzufallen als für das Laserstrahlprofil
zu erwarten ist. Dies ist vermutlich auf die stark nichtlineare Abhängigkeit der Ionisie-
rungswahrscheinlichkeit von der Laserintensität zurückzuführen (vgl. Abbildung 2.13 a

84
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in Kapitel 2.2.2). Dennoch ist das Zentrum des Signalverlaufes bei der Manipulatorpo-
sition x0 = 7,97 mm auszumachen, daher wird der Laser für die Messungen entlang der
beiden anderen Koordinaten an dieser Position belassen, da entlang der x -Achse auch
die am stärksten begrenzte geometrische Einschränkung vorliegt. Ein weiterer wich-
tiger Aspekt, welcher dieser Messung zu entnehmen ist, besteht in der Ausblendung
des Ionensignals, wenn sich der Laserfokus nicht oberhalb des Loches in E2 befindet.
Dies bedeutet, dass die detektierten Ionen weder direkt durch Streulicht noch indirekt
mittels dadurch induzierter Sekundärelektronen innerhalb des Ionenbunchers, sondern
zweifelsfrei durch Photoionisation erzeugt werden.

5.3.2 Laser-Scan entlang der y-Achse

Um die in Kapitel 5.1 getroffene Aussage zu überprüfen, dass die Intensitätsverteilung
des Lasers annähernd konstant entlang der Laserstrahlachse verläuft, wird das Ar+-

Abbildung 5.8: Integriertes Ar+-
Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
absoluten Laserposition y des Manipulators,
gemittelt über 2 · 104 Laserschüsse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 5.4.

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 100µm
variiert. Der resultierende Signalverlauf
ist in Abbildung 5.8 illustriert und weist,
analog zu der Messung entlang der x -
Achse, einen annähernd 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-
ser weit genug weg von dem Loch befin-
det, was für y ≤ 8,1 mm bzw. für y ≥
9,0 mm der Fall ist. Andererseits ist ein
Plateau mit einer Breite von ≈ 600µm
(FWHM) um den Schwerpunkt der Kur-
ve bei y0 = 8,55 mm in der Signalhöhe
zu verzeichnen. Dies entspricht etwa der Rayleigh-Länge ± yR um y0 und belegt daher
die Aussage, dass das Profil um ± d/2 entlang der Strahlrichtung als zylinderförmig an-
genommen werden kann. Analog zur Messung entlang der x -Achse fällt das Ionensignal
am Rand des Plateaus rapider ab, als entsprechend der Rayleigh-Länge zu erwarten ist.
Dies ist ein weiteres Indiz für den stark nichtlinearen Zusammenhang zwischen Laser-
intensität und der damit verbundenen Ionisierungswahrscheinlichkeit (vgl. Abbildung
2.13 a in Kapitel 2.2.2). Es bleibt jedoch festzuhalten, dass die Position des Laserfokus
entlang dieser Achse oberhalb des Loches in E2 offenbar nicht kritisch ist, sodass der
Laser auf die Manipulatorposition y0 = 8,55 mm eingestellt wird.
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5.3.3 Laser-Scan entlang der z-Achse

Da die Transmissionseigenschaften des Ionenbunchers im Prinzip nicht von der Höhe
des Laserfokus oberhalb der E2 abhängen, sollte sich die Signalhöhe entlang der z -Achse
nicht wesentlich verändern. Zu berücksichtigen ist allerdings, dass der Laserstrahl durch
die beiden Elektroden E1 und E2 geometrisch eingeschränkt wird. Dabei legt die Strahl-
ausdehnung am Eingang des Ionenbunchers zum einen den minimal möglichen Abstand
der Elektroden zueinander fest, unter welchem der Laserstrahl uneingeschränkt Ionen
im Buncher generieren kann. Zum anderen lässt sich anhand der halben Strahlaus-
dehnung die geometrische Einschränkung zu jeder einzelnen Elektrode beurteilen. Da-
zu wird die Strahlausdehnung des Laserstrahls im Fernfeld über die Brennweite von
etwa 100 mm anhand geometrischer Strahlenoptik beschrieben sowie die Breite des
Laserstrahls am Ausgang des Lasers gemäß dem 2,55-fachen der Halbwertsbreite des
Strahlprofils zu etwa 25 mm abgeschätzt (vgl. Kapitel 3.4.2). Daraus ergibt sich eine
Strahlausdehnung am Eingang des Ionenbunchers im Abstand von 6 mm vom Fokus
entsprechend dem halben Durchmesser beider Elektrodenhalter zu

25 mm · 6 mm

100 mm
≈ 1,5 mm. (5.4)

Das Signal als Funktion der absoluten Laserposition des Manipulators entlang der z -
Achse ist in Abbildung 5.9 dargestellt, die Achse ist dabei von E2 in Richtung von

Abbildung 5.9: Integriertes Ar+-
Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
absoluten Laserposition z des Manipulators,
gemittelt über 2 · 104 Laserschüsse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 5.4.

E1 orientiert. Die Abbildung weist für
z ≥ 2,4 mm erwartungsgemäß einen na-
hezu konstanten Signalverlauf auf, für
kleinere z -Positionen ist hingegen eine
drastische Abnahme der detektierten Io-
nen zu erkennen, welche vermutlich auf
eine geometrischen Ausblendung des La-
serstrahlrofils zurückzuführen ist. An-
hand des Verlaufs ist hauptsächlich zu
erkennen, dass entlang der Extraktions-
achse im Mittel 0,9 Ar+-Ionen per La-
serschuss erzeugt und detektiert werden
können. Ferner belegt das annähernd
konstante Ionensignal entlang der z -
Achse, dass sich das zylinderförmige Io-
nisationsvolumen entlang der Extrak-
tionsachse nicht ändert. Die Tatsache,
dass sich der Laser allerdings auf ei-
nem Bereich von etwa 1,5 mm ohne
Signalverlust verfahren lässt, legt un-
ter Berücksichtigung der Abschätzung
aus Gleichung 5.4 nahe, dass die Be-
dingung gleicher Abstände dI und dII

näherungsweise erfüllt ist. Um diese
Abstände 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 kürzester Ionenpuls bei
Raumtemperatur

Die absolute Flugzeit der Ionen setzt sich gemäß der Überlegungen aus Kapitel 2.3.1 in
der Elektrodenanordnung des Ionenbunchers aus der Ionenflugzeit in Bereich I sowie
Bereich II zusammen. Die einzelnen Flugzeiten entsprechen dabei denjenigen aus den
Gleichungen 2.41 und 2.45 mit den jeweiligen Beschleunigungen

aI =
qe∆φI

mdI

(5.5)

gemäß Gleichung 2.40 und dem Grenzfall aII → 0. Des Weiteren wird eine Koordina-
tentransformation dI − 2zI,0 → z = z′ − zE vorgenommen, sodass der Startort z der
Ionen oberhalb der Position der Elektrode E2 bei zE bemessen wird. Daraus ergibt sich
die Gesamtflugzeit als Funktion der Laserposition entlang der Extraktionsachse z unter
Vernachlässigung der Startgeschwindigkeit zu

t(z) =

√
mdI

qe∆φI

·
(√

2z +
dII√
2z

)
. (5.6)

Innerhalb dieser Konfiguration ist die Position des Flugzeitfokus z0 definiert durch den

Abbildung 5.10: Gemessene Flugzeitver-
teilung von Ar+-Ionen bei E0,Ar ≈ 2,8 keV
an der Laserposition z = 1,95 mm, akquiriert
über 2 · 104 Laserschüsse.

Abstand

z0 =
dII

2
(5.7)

oberhalb von E2. Dieses Flugzeitmini-
mum lässt 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 t0
interpretiert, wie exemplarisch anhand
von Abbildung 5.10 für das Flugzeit-
spektrum bei z = 1,95 mm oberhalb
von E2 ersichtlich ist. Die obere Ab-
szisse zeigt dabei die gemessene Flug-
zeit der Ar+-Ionen an dieser Laserposi-
tion, die untere Abszisse wird um den
daraus bestimmten Schwerpunkt t0 ver-
schoben, sodass dieser Flugzeitvertei-
lung eine Halbwertsbreite von 192 ps um
t0 = 65,9 ns zugeordnet werden kann.
Der auf diese Weise bestimmte Schwer-
punkt der Ionenflugzeiten ist daraufhin unter Variation der z -Position des Laserfokus
in Abbildung 5.11 a gezeigt. Dabei fällt sofort die minimale Flugzeit bei der Laserpo-
sition z = 1,45 mm auf, welches sich anhand dieser Messung als z0 identifizieren lässt.
Damit ist die prinzipielle flugzeitfokussierende Eigenschaft der Elektrodenanordnung
des Bunchers erwiesen.
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Abbildung 5.11: a) Schwerpunkte der gemessenen Flugzeitverteilungen t0 unter Va-
riation der Laserposition z, akquiriert über jeweils 2 · 104 Laserschüsse. Aus der
Anpassung entsprechend Gleichung 5.6 (rot) lassen sich die Parameter dI und dII

extrahieren, die Ionenenergie der Ar+-Ionen im Flugzeitminimum z0 = 1,45 mm
beträgt E0,Ar = 2 keV. b) Resultierende optimierte Konfiguration der Abstände
und eingestellten Potentiale des Ionenbunchers.

Durch eine Anpassung der Messpunkte gemäß Gleichung 5.6 lassen sich ferner die
Abstände dI und dII extrahieren, sofern die Masse m und der Ladungszustand q der un-
tersuchten Ionenspezies sowie die verwendete Extraktionsspannung ∆φI bekannt sind.
Eine entsprechende Anpassungskurve ist ebenfalls in Abbildung 5.11 a dargestellt, wel-
che den Verlauf der Ionenflugzeit für m = 40 amu, q = 1 und ∆φI = 4100 V hervor-
ragend wiedergibt. Anhand der angepassten Kurve lassen sich dennoch die Abstände
bestimmen zu

dI = (2,8± 0,12) mm sowie dII = (2,9± 0,04) mm (5.8)

womit die Bedingung gleicher Abstände ausreichend erfüllt ist. Damit sind die Abstände
und elektrostatischen Potentiale des Ionenbunchers entsprechend Abbildung 5.11 b kon-
figuriert. Da der Flugzeitfokus geometrisch gemäß Gleichung 5.7 bei z0 = 1,45 mm
oberhalb von E2 liegt, lässt sich dessen z -Position entlang der Manipulatorachse zu
zE = 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 Ar+-Ionen entlang der Ordinate ein Offset von tOff = (11,7 ± 1,7) ns von den
gemessenen Flugzeiten subtrahiert worden. Dieser Offset resultiert aus unterschiedli-
chen Kabellängen und Dauern für die Prozessierung der Signale durch die CFDs an
der Photodiode und dem MCP-Detektor. Anhand von tOff lässt sich der Zeitpunkt der
Ionisation extrapolieren, welcher somit den Referenzzeitpunkt für die Verteilung der
Flugzeiten in den präsentierten Messungen bildet.

88



5.4 Flugzeitminimum und kürzester Ionenpuls bei Raumtemperatur

Zudem kann den Flugzeitverteilungen eine Halbwertsbreite zugeordnet werden, wie
exemplarisch anhand der Verteilung in Abbildung 5.10 ersichtlich ist. Die auf diese
Weise bestimmte Breite der jeweiligen Verteilung als Funktion der Laserposition z ist in
Abbildung 5.12 dargestellt und weist dabei über einen relativ großen Bereich zwischen
z = 0,9 mm und z = 2,5 mm eine annähernd konstante Pulsbreite von . 200 ps auf.

Abbildung 5.12: Halbwertsbreiten der gemessenen Flugzeitverteilungen ∆t unter Va-
riation der Laserposition z, akquiriert über jeweils 2 · 104 Laserschüsse. Die Kon-
figuration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 5.11 b, aus der Anpassung
entsprechend Gleichung 5.11 (rot) lassen sich die Parameter ∆z0 und ∆t0 extra-
hieren.

In Abbildung 5.13 sind beispielhaft die Flugzeitverteilungen an zwei verschiedenen
Laserpositionen in diesem Bereich gezeigt. An dem nominellen Flugzeitminimum z0

(a) lässt 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 = 1,85 mm (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 = 2,5 mm annähernd konstant . 200 ps beträgt, lediglich
für z < 0,9 mm ist eine Verbreiterung der Flugzeitverteilung zu verzeichnen. Das Auf-
treten zweier unterschiedlicher Bereiche für die Pulsbreiten legt daher zwei Beiträge
zur Breite der gemessenen Flugzeitverteilungen nahe, die unterschiedlich stark ins Ge-
wicht fallen. Für kleine z -Positionen dominiert die laserinduzierte Startortverteilung
in der Größenordnung des Laserfokus ∆z0 um die jeweilige z -Position die resultierende
Pulsbreite und ruft daher gemäß dem Verlauf der Kurve von Gleichung 5.6 dort eine
breite Flugzeitverteilung hervor. Im Bereich von z ≥ 0,9 mm hingegen dominiert der
Effekt der in dieser Gleichung vernachlässigten Geschwindigkeitsverteilung der Ionen,
welche aus ihrer thermisch bedingten Bewegung bei der Temperatur T0 resultiert und
aufgrund der Unabhängigkeit 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 Ar+-Ionen im Flugzeitminimum z0 =
1,45 mm (E0,Ar = 2 keV, a) bzw. bei Laserposition z = 1,85 mm (E0,Ar = 2,6 keV,
b), jeweils akquiriert über 2 · 104 Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbun-
chers entspricht Abbildung 5.11 b.

funktion für die Flugzeiten t(z,vz), welche die beiden Beiträge von Startortverteilung
und Startgeschwindigkeitsverteilung berücksichtigt und anhand derer die Halbwerts-
breite der Flugzeitverteilung bestimmt werden kann. Hier werden die beiden Beiträge
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 T0 jeweils
gaußförmig sind. Die Breite der Flugzeitverteilungen ergibt sich dann näherungsweise
aus der Faltung der Breiten beider Gaußverteilungen. Dementsprechend setzt sich die
Pulsbreite aus einer von der Laserposition z abhängigen Breite ∆tz(z) sowie einer
konstanten Breite ∆t0 gemäß

∆t(z) =

√
(∆tz(z))2 + (∆t0)2 (5.9)∣∣∣∣

=

√(
∂t(z)

∂z
·∆z0

)2

+ (∆t0)2

zusammen, ihr Verlauf ist ebenfalls in Abbildung 5.12 dargestellt. Hierbei bezeichnet
∂t(z)/∂z die Ableitung von Gleichung 5.6 nach z mit der Konfiguration der Abstände
und Potentiale entsprechend Abbildung 5.11 b, ∆z0 sowie ∆t0 werden als Fitparame-
ter aufgefasst. Dabei stimmt die so angepasste Breite von ∆z0 = (12 ± 0,5)µm unter
Berücksichtigung einer möglichen Vergrößerung des Laserfokus durch das Laserein-
trittsfenster gut mit dem gemessenen Durchmesser df = 10µm überein. Analog zu der
Startortverteilung lässt sich der Beitrag aus der Geschwindigkeitsverteilung

f(vz) =

√
m

2πkBT0

exp

(
− mv2

z

2kBT0

)
(5.10)
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entsprechend einer eindimensionalen Boltzmann-Verteilung bei der Temperatur T0 =
300 K berechnen. Mit dI = 2,8 mm zu den bereits bekannten Parametern m, q und ∆φI

folgt dann für den konstanten Anteil

∆tvz =
∂t(vz)

∂vz
·∆vz mit

∂t(vz)

∂vz
=

1

aI

(5.11)∣∣∣∣
= 2
√

2ln(2) · σvz
aI

= 2
√

2ln(2) ·
√
kBT0

m
· mdI

qe∆φI
∣∣∣∣
= 170 ps.

Diese von der Laserposition unabhängige Breite deckt sich in guter Übereinstimmung
mit dem aus Abbildung 5.12 extrahierten konstanten Anteil ∆t0 = (190 ± 4) ps und
resultiert daher vermutlich aus der thermisch bedingten Bewegung der erzeugten Io-
nen. Gleichzeitig limitiert dieser Beitrag die minimal mögliche Pulsbreite bei z0 im
Ionenbuncher, da diese dort nach Voraussetzung für 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 Ionenpulse be-
leuchtet, welche sich aus der geometrischen Konfiguration des Ionenbunchers ergibt.
Daran anschließend wird die Limitierung der Zeitauflösung und die damit verbundene
Notwendigkeit diskutiert, den experimentellen Aufbau zu erweitern.

5.4.1 Energieverteilung der nachgewiesenen Ionenpulse

Der nach Abbildung 5.11 b konfigurierte Ionenbuncher erlaubt es, den Flugzeitfokus z0

mittig zwischen den Elektroden E1 und E2 zu verorten. Somit kann die kinetische Ener-
gie der Ionen beim Auftreffen entsprechend der Geometrie und gewählten Potentiale
auf E0,Ar = 2,0 keV spezifiziert und unter Variation der Laserposition z leicht variiert
werden. Unabhängig davon lässt sich die Breite der Energieverteilung ∆E über die
Ausdehnung des Laserfokus innerhalb des Ionenbunchers gemäß

∆E

e∆φI

=
df
dI

≈ 3,6 · 10−3 (5.12)

abschätzen, was eine vorteilhafte Eigenschaft der Ionenquelle aufgrund des schmalen
Laserfokus darstellt. Daraus resultiert für alle mit dieser Konfiguration in Kapitel
5.4 gemessenen Flugzeitverteilungen eine errechnete Halbwertsbreite der Energiever-
teilung von ≈ 15 eV. Mit dem Ionenbuncher lassen sich demnach Flugzeitverteilungen
mit annähernd monoenergetischen Ar+-Ionen um eine Ionenenergie von E0,Ar = 2 keV
nachweisen. Der Schwerpunkt der kinetischen Energie lässt sich innerhalb einer festen
Konfiguration einfach einstellen, indem das Potential φ1 an der Elektrode E1 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−1 limitiert.
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5.4.2 Limitierung der Zeitauflösung der Ionenpulse

Die in Kapitel 5.4 untersuchten Flugzeitverteilungen weisen eine konstante, thermisch
bedingte Breite von ca. 170 ps auf. Diese Grenze stellt die minimal zu erzeugende Puls-

Abbildung 5.14: Schwerpunkte t0 der ge-
messenen Flugzeitverteilungen unter Variati-
on der Laserposition x, akquiriert über 2 ·104

Laserschüsse. Eine lineare Anpassung (grün)
zeigt eine Dispersion der Flugzeit auf.

breite dar, welche in der Konfigura-
tion des Ionenbunchers gemäß 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 Überschall-
Gasstrahls in Kapitel 7.4 realisiert, so-
dass die Pulsbreite weiter reduziert wer-
den kann. Ein weiterer Aspekt, welcher
dafür hinderlich sein kann, stellt die Par-
allelisierung der Elektroden zueinander
dar. Um dessen Effekt auf die Brei-
te der Flugzeitverteilung abschätzen zu
können, werden die Schwerpunkte der
in Kapitel 5.3.1 gemessenen Verteilun-
gen entlang der x -Achse über die La-
serposition x aufgetragen, analog zur
Messung entlang der z -Achse (vgl. Ab-
bildung 5.11 a in Kapitel 5.4). Dieser
in Abbildung 5.14 dargestellte Verlauf
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 df ermöglicht damit eine Abschätzung der dadurch
zu erreichenden Pulsbreite zu (−2,6 ± 0,3) ns mm−1 · 10µm = (26 ± 3) ps auf. Dieser
Effekt ist dabei allein durch Verkippung der obersten Elektrode E1 nicht zu korrigieren,
sondern resultiert aus der festen Orientierung der beiden anderen Elektroden zueinan-
der aufgrund der Macor-Keramik. Zwar lässt sich dieser Effekt wegen d� yR entlang
der Laserstrahlachse nicht beobachten, eine Skalierung entlang dieser Achse würde je-
doch eine deutlich höhere Breite von (−2,6 ± 0,3) ns mm−1 · 80µm = (208 ± 24) ps
nach sich ziehen. Dies zeigt die Notwendigkeit auf, im experimentellen Aufbau eine
Entkopplung der Elektroden E2 und E3 voneinander vorzunehmen, weshalb der Ionen-
buncher in Kapitel 6 um 3 weitere Piezo-Schrittmotoren für E2 erweitert wird (vgl.
Abbildung 3.16 in Kapitel 3.4.3). Zunächst werden in den anschließenden beiden Ka-
piteln jedoch zwei wichtige Aspekte hinsichtlich der zukünftigen Anwendung in einem
Anrege-Abfrage-Experiment beleuchtet: In Kapitel 5.5 werden Argon-Ionen in höheren
Ladungszuständen durch Erhöhung der Laserintensität erzeugt und nachgewiesen, oh-
ne die Zeitauflösung maßgeblich zu beeinträchtigen. Kapitel 5.6 behandelt hingegen die
Möglichkeit, die Anzahl der Ionen pro Puls unter Variation der Neutralteilchendichte
zu variieren.
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5.5 Mögliche Ladungszustände

Die Flugzeitverteilung der Ar+-Ionen wurde gemessen bei einer nominellen Laserpea-
kintensität von I0 = 2,5 ·1015 W cm−2, bei der experimentell ein maximales Ionensignal
an Ar+-Ionen vorliegt. Anhand von Gleichung 5.3 ist zu erkennen, dass die Inten-
sität um eine Größenordnung erhöht werden kann, was anhand von Abbildung 2.13
Ladungszustände q = 1 − 6 ermöglichen soll. Daher wird eine vergleichsweise hohe
Peakintensität von I0 = 1,5 · 1016 W cm−2 gewählt, um überhaupt die Möglichkeit
zu haben, Argon-Ionen in höheren Ladungszuständen generieren zu können. Die re-
sultierende Flugzeitverteilung ist exemplarisch in einem Spektrum in Abbildung 5.15
dargestellt, akquiriert über 2 · 104 Laserschüsse. Ein entsprechendes Restgasspektrum
ist in Abbildung 10.6 im Anhang gezeigt. Da der Schwerpunkt einzelner Flugzeitpeaks
von dem Masse-zu-Ladungsverhältnis der beteiligten Ionen abhängt, wird die Abszisse
von einer Flugzeitachse in eine m/q-Achse umgerechnet, analog zu der Messung aus
Abbildung 4.5 mit dem Flugzeit-Massenspektrometer. Auf diese Weise lassen sich die
auftretenden Peaks den jeweiligen Ladungszuständen Arq+ eindeutig zuordnen.

Abbildung 5.15: Flugzeitspektrum bei einer nominellen Laserpeakintensität von
I0 = 1,5 · 1016 W cm−2 gemittelt über 2 · 104 Laserschüsse, die Konfiguration
des Ionenbunchers entspricht in allen anderen Parametern Abbildung 5.11 b. Die
Flugzeit der Ionen (obere Skala) wird in ein Masse-zu-Ladungsverhältnis (untere
Skala) umgerechnet, um die auftretenden Peaks den entsprechenden Ladungs-
zuständen der Ionen zuordnen zu können.

Auch bei dieser hohen Laserpeakintensität werden noch Ar+-Ionen erzeugt, wie der
Peak bei m/q = 40 amu/e belegt. Das rechte Inset in der Abbildung 5.15 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
für Ar+ zentriert ist. Vielmehr sind diese Ionen langsamer und tauchen daher später,
d.h. weiter rechts im Spektrum auf, da sie nicht im Fokus selbst, sondern am Rand
des Intensitätsprofils generiert werden. Abbildung 5.16 zeigt exemplarisch die nach der
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ADK-Theorie [78] für eine Laserpeakintensität von I0 = 6,3 · 1015 W cm−2 errechne-
te räumliche Verteilung der Ionisierungswahrscheinlichkeit, radial (obere Zeile) sowie
axial (untere Zeile) zur Laserstrahlrichtung aufgeschlüsselt, für die verschiedenen La-
dungszustände [50].

Abbildung 5.16: Räumliche Startortverteilungen von Arq+-Ionen, aufgeschlüsselt für
q ≤ 5 in radialer (obere Zeile) sowie axialer (untere Zeile) Richtung, errechnet bei
einer Laserpeakintensität von I0 = 6,3 · 1015 W cm−2 mittels ADK-Theorie [78].
Entnommen aus [50].

Es ist zu erkennen, dass im Fokus vornehmlich Arq+-Ionen mit q = 5 generiert werden.
Mit abnehmender Laserintensität entsprechend des Gaußprofils in radialer bzw. des
Lorentzprofils in axialer Richtung nimmt ebenfalls die Wahrscheinlichkeit zu, Ionen
mit niedrigeren Ladungszuständen zu erzeugen. Aufgrund dessen werden Ar+-Ionen
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 näher an E1 generiert werden, erhalten durch
die Raumladung eine Beschleunigung entgegen der Extraktionsrichtung, umgekehrt
werden die näher an E2 gebildeten Ionen in Extraktionsrichtung beschleunigt. Dieser
Effekt der Raumladung für die Startortverteilung von Ar+-Ionen ober- und unterhalb
des Laserfokus bewirkt dann, dass der Peak bei m/q = 40 amu/e bei hohen Laser-
intensitäten zu einem leicht versetzten Doppelpeak aufspaltet. Der dominante Peak
bei 20 amu/e entspricht doppelt positiv geladenen Argon-Ionen, links daneben ist ein
weiterer, deutlicher Peak knapp oberhalb von 13 amu/e als Ar3+-Ionen im Verhältnis
Ar3+/Ar2+ ≈ 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. Während die anderen beiden Peaks den Masse-zu-Ladungsverhältnissen
von Ar4+ und Ar5+ entsprechen, suggeriert das 3,5-mal größere Signal bei 8 amu/e
gegenüber dem integrierten Signal bei 10 amu/e, dass deutlich mehr Ar5+-Ionen als
Ar4+-Ionen nachgewiesen werden können. Dies deutet auf einen nicht-sequenziellen
Tunnelionisationsprozess hin, welcher im Rahmen der ADK-Theorie unberücksichtigt
bleibt, es ist jedoch zu beachten, dass bei gleichem m/q-Verhältnis zweifach positiv
geladene O+-Ionen auftreten können. Ursprung dieses Ionensignals könnte die Ioni-
sation und Fragmentierung von H2O-Molekülen bei hohen Laserintensitäten aus der
Restgaszusammensetzung sein, das Auftreten von Wasserstoffionen im Massenspek-
trum bestärkt diese Vermutung. Interessanterweise lassen sich in diesem Spektrum
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keine intakten H2O+-Ionen mehr nachweisen, was auf eine vollständige photoindu-
zierte Dissoziation der H2O-Moleküle bei derart hohen Laserintensitäten hinzuweisen
scheint. Da Ar5+ und O2+ hierbei nicht spektral zerlegt werden können, wird von ei-
ner weiteren Auswertung dieses Peaks abgesehen. Es lassen sich also Arq+-Ionen im
Ladungszustand q ≤ 4 innerhalb des Ionenbunchers erzeugen und nachweisen, daher
wird deren Signalhöhe in Abhängigkeit von der fokalen Laserleistungsdichte untersucht.
Unter Variation der Laserintensität werden daher Spektren wie solche aus Abbildung
5.15 gemessen und daraufhin die Peaks für jeden Ladungszustand integriert. Abbil-
dung 5.17 a zeigt dann in doppellogarithmischer Auftragung den Verlauf der detektier-
ten Ionenanzahl als Funktion der Laserintensität bei einer Neutralteilchendichte von
nAr = 1,7 ·1010 cm−3, aufgeschlüsselt nach Ladungszustand. Auf der Ordinate ist dabei
die mittlere Anzahl detektierter Ionen pro Laserschuss aufgetragen, sodass sich unter
Berücksichtigung des effektiven Ionisationsvolumens V eff

I (vgl. Kapitel 5.1) die Ionen-
anzahl mit der Ionisierungswahrscheinlichkeit vergleichen lässt (vgl. Abbildung 2.13 a
in Kapitel 2.2.2).

Abbildung 5.17: Integriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der Laserpea-
kintensität für zwei verschiedene Teilchendichten nAr = 1,7 · 1010 cm−3 (a) und
nAr = 0,5 · 1010 cm−3 (b), aufgeschlüsselt nach Ladungszustand q und gemittelt
über jeweils 2 · 104 Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
in Abständen und Potentialen Abbildung 5.11 b.

Die Signalverläufe befinden sich für Ar+ um I0 = 2,5 · 1015 W cm−2 sowie bei Ar2+ für
I0 ≥ 5,0·1015 W cm−2 allerdings in Sättigung, weshalb die Messung bei einer geringeren
Argon-Dichte von nAr = 0,5 · 1010 cm−3 in Abbildung 5.17 b ebenfalls gezeigt ist. Auf-
grund der geringeren Neutralteilchenzahl im Ionisationsvolumen können hierbei nur
Arq+-Ionen im Ladungszustand q ≤ 3 nachgewiesen werden. Beide Messungen geben
dabei qualitativ zwei wesentliche Merkmale für den Verlauf der Ionisierungswahrschein-
lichkeit wieder: Zum einen werden Ionen in höheren Ladungszuständen sukzessive mit
steigender Laserintensität detektiert, wobei die Anzahl der nachgewiesenen Ionen im
jeweiligen Maximum abnimmt. Zum anderen sind deutliche Maxima für jeden einzel-
nen Ladungszustand bei bestimmten Laserintensitäten erkennbar, welche unabhängig
von der Teilchendichte bei der gleichen Intensität auftreten. Die ausgewerteten Stei-
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gungen der Signalverläufe von etwa 4,0 (für Ar+) bis 2,5 (für Ar3+) liegen jedoch
unterhalb der Steigung von etwa 6,5 für alle drei Ladungszustände aus Abbildung
2.13 a innerhalb der Skala entlang der Ordinate. Grund dafür ist die Einschränkung
der tatsächlich detektierten Ionen entlang der Laserstrahlachse auf das effektive Io-
nisationsvolumen, welches nach Abbildung 5.16 radial mit steigendem I0 zunimmt,
axial allerdings eingeschränkt ist. Anhand der Steigungen kann die relative Zunah-
me von V eff

I mit steigender Laserpeakintensität bewertet werden, diese nimmt erwar-
tungsgemäß für Ionen in höheren Ladungszuständen ab. Unabhängig davon sollten die
Anzahl der nachgewiesenen Arq+-Ionen für je ein bestimmtes I0 sättigen, ab welcher
im gesamten effektiven Volumen konstant viele Ionen eines Ladungszustandes erzeugt
werden und sich diese Anzahl mit steigender Laserpeakintensität nicht verändert [50].
Stattdessen sinkt die Zahl nachgewiesener Arq+-Ionen für größere I0 als der jeweiligen
sogenannten Sättigungsintensität wieder, für die maximale Laserpeakintensität I0,Max

von etwa 2 · 1016 W cm−2 nimmt die Zahl an Ar+-Ionen sogar wieder zu. Eine poten-
tielle Ursache dafür ist der Einfluss der Raumladung aufgrund von Ionen niedriger
Ladungszustände. Deren räumliche Verteilung lässt sich anhand von Abbildung 5.16
bestimmen und zeigt, dass beispielsweise Ar+-Ionen mit zunehmender Laserpeakinten-
sität innerhalb des zylinderförmigen Volumens weiter weg vom Fokus entfernt erzeugt
werden. Ar2+-Ionen werden dabei zeitgleich und räumlich näher um den Fokus herum
erzeugt und könnten bewirken, dass die Ar+-Ionen aufgrund der sofort einsetzenden
Raumladung aus dem effektiven Ionisationsvolumen gedrückt werden. Ein Indiz dafür
ist der Vergleich des Signaleinbruchs vom Ar+-Signal bei I0 = 8,0 · 1015 W cm−2 in
Abbildung 5.17, welcher kein Effekt der Sättigung sein kann, da er bei einer höheren
Neutralteilchendichte (a) – und damit potentiell mehr zu erzeugenden Ionen – drasti-
scher ausfällt als bei geringerem nAr (b). Stattdessen ist bei einem höheren Anteil an
Ar2+-Ionen in Abbildung 5.17 a eine ebenfalls größere Abnahme des Ar+-Ionensignals
zu beobachten, welcher in Abbildung 5.17 b nicht so präsent ist. Ferner ist dieses Ver-
halten ebenfalls für das Ar3+-Signal relativ zum Ar2+-Signal bei I0 = 1,3 · 1016 W cm−2

zu erkennen. Dementsprechend würden die Ar2+-Ionen selbst aus dem effektiven Ioni-
sationsvolumen gedrückt werden, was einen schwächeren Effekt ihrer Raumladung auf
die umliegenden einfach geladenen Argon-Ionen bedeutet. Dies wird durch einen er-
neuten Anstieg an Ar+-Ionen bei dieser Laserpeakintensität belegt. Ein weiteres Indiz
ist die generelle Ionenanzahl von . 1, welche überhaupt nachgewiesen werden. Mit-
hilfe des in Kapitel 5.1 bestimmten effektiven Ionisationsvolumens sind mit den hier
verwendeten Neutralteilchendichten sowie bei einer Ionisierungswahrscheinlichkeit von
1 etwa 6 · 103 µm · 0,5 · 1010 cm−3 ≈ 30 Ar+-Ionen innerhalb von V eff

I zu erwarten. Auf-
grund der starken nichtlinearen Abhängigkeit der Ionisierungswahrscheinlichkeit von
der Laserintensität muss das effektive Ionisationsvolumen daher erheblich kleiner sein
(vgl. Abbildung 2.15 in Kapitel 2.2.3), weshalb sich auch die erzeugten Ionen auf ein
kleineres Volumen verteilen, was den diskutierten Effekt der Raumladung auf Ionen
niedrigerer Ladungszustände begünstigt. Dabei können prinzipiell mit dem Ionenbun-
cher in Kombination mit dem verwendeten fs-Lasersystem keine Ionenpulse mit einem
festen Ladungszustand q = 2 − 4 erzeugt werden, ohne ebenfalls Flugzeitverteilungen
von Ionen mit kleineren Ladungszuständen zu generieren. Deren Schwerpunkte weisen
in dieser Konfiguration des Ionenbunchers aber einen zeitlichen Abstand von & 2 ns
auf und lassen sich daher für die Einbettung in ein Anrege-Abfrage-Schema auf einer
Pikosekunden-Zeitskala zeitlich gut separieren. Allerdings sind die kalibrierten Peakin-
tensitäten für die jeweilige maximale Ionisierungswahrscheinlichkeit systematisch um

96



5.6 Anzahl der Ionen pro Puls

einen Faktor 6 zu hoch. Diese hohe Diskrepanz lässt sich beispielsweise mit einer zu ge-
ringen Reflektivität des letzten Spiegels im Strahlengang oder mit einer unzureichenden
Strahlqualität durch den off-Axis-Parabolspiegel entlang der Laserstrahlachse erklären.
Auch wird das Transmissionsvermögen des Lasereintrittsfensters nicht berücksichtigt,
weshalb alle drei Faktoren in Kombination durchaus die Laserpeakintensität im Fokus
drastisch reduzieren kann. Dennoch lassen sich Ionenpulse mit Ladungszuständen bis
q = 4 für Argon nachweisen, deren Anzahl mit der Neutralteilchendichte skaliert. Um
abschätzen zu können, wie viele Ionen pro Puls für jeden Ladungszustand möglich sind,
werden im anschließenden Kapitel die Anzahl der Ionen pro Puls unter Variation der
Teilchendichte beleuchtet.

5.6 Anzahl der Ionen pro Puls

Im Rahmen zukünftiger Anrege-Abfrage-Experimente ist es von Vorteil, je nach Art
der ioneninduzierten Anregung möglichst viele oder wenige Ionen in einem einzelnen
Puls generieren zu können, ohne dessen Zeitauflösung zu zerstören. Beispielsweise ska-
liert die benötigte Messzeit direkt mit der Ionenanzahl, welche experimentell durch
die Wiederholrate des Lasers von 1 kHz limitiert ist. Daher ist es zweckmäßig, die
mögliche Anzahl an Ionen pro Puls zu kennen, welche prinzipiell von der Dichte der
Neutralteilchen im Ionisationsvolumen abhängt. Infolgedessen werden die Signalhöhen
der Arq+-Ionen mit q ≤ 3 unter Variation der Neutralteilchendichte von Argon gemes-
sen, welche direkt proportional zum tatsächlich eingestellten Argon-Partialdruck ist.
Abbildung 5.18 zeigt den resultierenden Verlauf in doppellogarithmischer Auftragung.

Abbildung 5.18: Integriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion des Argon-
Partialdrucks pAr (obere Skala) und damit der Neutralteilchendichte nAr (untere
Skala), aufgeschlüsselt nach Ladungszustand q und gemittelt über jeweils 2 · 104

Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht in Abständen und
Potentialen Abbildung 5.11 b.
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Dabei wird mit 2,5·1015 W cm−2, 9,5·1015 W cm−2 und 1,3·1016 W cm−2 jeweils diejenige
Laserpeakintensität gewählt, bei der anhand von Abbildung 5.17 das höchste Ionensi-
gnal für die drei Ladungszustände detektiert werden konnte. Es ist erwartungsgemäß
jeweils eine lineare Abhängigkeit der Zählrate von der Dichte zu erkennen, welche ab ei-
nem bestimmten Wert abflacht und gegen eins konvergiert. Dieses Sättigungsverhalten
ist durch die bereits erwähnte Messmethodik mit einem TDC bedingt und verbietet
das Messen von Ionenpulsen 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 Abschätzung der Ionenanzahl für größere nAr erlaubt. Für den
Verlauf von zweifach geladenen Argon-Ionen lässt sich zwar ein überlineares Verhalten
ausmachen, was prinzipiell auf eine nicht-sequenzielle Tunnelionisation [97] hinweist
oder durch Ladungsaustauschprozesse [95] zu erklären wäre. Anhand der in Abbildung
10.7 im Anhang gezeigten Spektren ist jedoch erkennbar, dass der Beitrag an H2O+-
Ionen den Ar2+-Peak aufgrund der Totzeit des TDC überdecken kann (vgl. Kapitel
3.4.2.1). Infolgedessen werden im Mittel weniger Ar2+-Ionen detektiert, sodass der Ver-
lauf der Ionenanzahl im Bereich kleiner Neutralteilchendichten deutlich unterschätzt
wird. Für nAr ≥ 1010 cm−3 lässt sich auch für Ar2+ ein lineares Verhalten mit einer
Steigung von 1 anpassen und ermöglicht ebenso eine Extrapolation an Ar2+-Ionen als
obere Abschätzung der experimentellen Daten. Alle drei Geraden sind ebenfalls in der
Abbildung skizziert und zeigen, dass beispielsweise bis zu 100 Argon-Ionen im einfach
geladenen Zustand bei einer Neutralteilchendichte von nAr = 2 · 1012 cm−3 möglich
wären. Umgekehrt ist es möglich, durch geeignete Wahl der Dichte im Mittel nur ein
einzelnes Ion oder sogar noch weniger Ionen pro Laserschuss zu generieren. Dies ist
durch entsprechende Wahl der Neutralteilchendichte nAr für alle drei Ladungszustände
möglich, sodass die Anzahl der Ionen pro Puls als Parameter für ein zukünftiges 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 T0 = 300 K nachgewiesen werden. Der
räumliche Parameterraum des Laserfokus zeigte dabei entlang der kartesischen Koordi-
naten das zu erwartende Verhalten bezüglich der Ionenzählrate auf, die Charakteristik
der möglichen Ladungszustände unter Variation der Laserpeakintensität konnte qua-
litativ demonstriert werden. Daraufhin ließen sich um die Position des experimentell
bestimmten Flugzeitfokus im Ionenbuncher Flugzeitverteilungen mit einer minimalen
Halbwertsbreite von 180 ps nachweisen. Diese thermisch bedingte Pulsbreite gilt es
nun durch Herabsenken der Neutralteilchen-Temperatur innerhalb der Düsenstrahl-
Expansion zu reduzieren, weshalb der Ionenbuncher mitsamt des Laserfokus im an-
schließenden Kapitel 6 an dem Gasstrahl ausgerichtet wird.
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Anhand von Kapitel 5.4 ist ersichtlich, dass die Pulsbreite der Ionen im Wesentlichen
von der Startgeschwindigkeit – und damit von der Temperatur – der Neutralteilchen
abhängt. In diesem Kapitel wird der Ionenbuncher daher mit dem Reservoir an kal-
ten Neutralteilchen aus der Überschall-Gasexpansion kombiniert. Dazu werden sowohl
der Beam Dump als auch der modifizierte Ionenbuncher zuerst geometrisch an dem
Gasstrahl ausgerichtet, dessen Ausdehnung durch den dritten Skimmer definiert ist.
Daraus lässt sich anschließend mithilfe des Titan:Saphir-Lasers ein laserinduziertes Io-
nensignal aus dem Argon-Gasstrahl generieren. Infolgedessen zeigt sich, dass Argon
aufgrund massiver Clusterbildung für die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse ungeeig-
net ist, woraufhin ein Wechsel des Gases für den Betrieb des Überschall-Gasstrahls
diskutiert und durchgeführt wird.

6.1 Ausrichten des Strahlengangs der Überschall-Gasexpansion . . . . . . . . 99
6.1.1 Ausrichten des Beam Dumps . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100
6.1.2 Ausrichten des Ionenbunchers . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102

6.2 Ionensignal aus dem Ionenbuncher mit dem Gasstrahl . . . . . . . . . . . 103

6.1 Ausrichten des Strahlengangs der
Überschall-Gasexpansion

Für die Charakterisierung des Ionenbunchers in Kapitel 5 ist die Lage der Buncherelek-
troden im Raum aufgrund der Rotationssymmetrie ausschließlich relativ zur Position
des Laserfokus relevant. Da der Laser Ionen aus dem Gasstrahl erzeugen soll, müssen
beide Strahlengänge sowohl in ihrer Höhe als auch senkrecht zueinander geometrisch
ausgerichtet werden. Dazu muss neben der optischen Laserstrahlachse ebenfalls die Ex-
pansionsachse zwischen die beiden Elektroden E1 und E2 justiert und oberhalb des Lo-
ches in E2 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 würden etwaige gestreute Teilchen einen Untergrund in der Flugzeitvertei-
lung verursachen, da ein Streuprozess ihre Besetzung der Geschwindigkeitsverteilung
gemäß Gleichung 2.16 aufhebt. Die daraus resultierende Besetzungswahrscheinlichkeit
der Geschwindigkeit entspräche dann einer Maxwell-Boltzmann-Verteilung bei 300 K
und zerstört somit den Effekt des Geometric Cooling. Aus dem gleichen Grund muss
der Überschall-Gasstrahl nach dem Passieren des Bunchers durch das Beam Dump-
Röhrchen in die dahinter anschließende Kammer geführt werden, damit keine Neutral-
teilchen an der Kammerwand der Ionisationskammer gestreut werden. Diese gestreuten
Teilchen ließen sich ebenfalls aufgrund der thermischen Besetzung bei Raumtemperatur
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nicht von Argon-Hintergrundgas unterscheiden und führten damit einerseits zu einem
Untergrund im Ionensignal, wie beispielsweise in Abbildung 4.7 a aus Kapitel 4.3.1 er-
sichtlich, und andererseits zu einem breiten Anteil in der Flugzeitverteilung aufgrund
der thermischen Verbreiterung der Startgeschwindigkeitsverteilung. Daher ist ein un-
gehinderter Verlauf der Überschall-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. Anschließend wird
die optische Achse aus Skimmer und Beam Dump durch einen Diodenlaser modelliert,
sodass sich der Buncher daran grob ausrichten lässt. Abschließend erfolgt eine feine
Justage des Bunchers unter UHV-Bedingungen in der Ionisationskammer im laufen-
den Betrieb der Gasexpansion. Dabei wird der Argon-Gasstrahl bei p0 = 10 bar und
mit einer Düsenöffnungszeit von ∆tOp = 100µs unter einer Wiederholrate von 500 Hz
betrieben.

6.1.1 Ausrichten des Beam Dumps

Der Beam Dump lässt sich innerhalb der yz -Ebene mechanisch auf ± 6 mm in beide
Richtungen verfahren. Um dessen Einstellung optimaler Transmission für 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 zunächst 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 Heißkathoden-Druckmessröhre bei einer festen Beam-Dump-Position un-
ter Variation der Skimmerposition um yS = 24,9 mm bzw. zS = 26,3 mm beobachtet
und in Abbildung 6.1 entlang der y-Achse (a) bzw. z -Achse (b) dargestellt.

Abbildung 6.1: Druckanstieg pAr in der Ionisationskammer (schwarz) sowie in der
Beam-Dump-Kammer (rot (a) bzw. blau (b)) als Funktion der Position yS (a)
bzw. zS (b) des dritten Skimmers unter Betrieb des Gasstrahls mit p0 = 10 bar,
Öffnungszeit ∆tOp = 100µs sowie einer Wiederholrate von 500 Hz. Die gemesse-
nen Profile des Gasstrahls aus Abbildung 4.11 in Kapitel 4.3.2 sind mit entspre-
chender Skalierung zum Vergleich ebenfalls dargestellt (grün gestrichelt).
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Der jeweilige Argon-Partialdruck resultiert dabei nach Subtraktion des jeweiligen Rest-
gasdruckes von 3,0 · 10−8 mbar in der Ionisationskammer bzw. 5,0 · 10−9 mbar in der
Beam-Dump-Kammer sowie unter Multiplikation mit dem Korrekturfaktor entspre-
chend Gleichung 4.1. In beiden Fällen sind die analog gemessenen Profile aus Abbil-
dung 4.11 in Kapitel 4.3.2 unter entsprechender Skalierung ebenfalls gezeigt. Dabei
bestätigt der symmetrische Argon-Signalverlauf in der Beam-Dump-Kammer entlang
beider Achsen eine optimale Ausrichtung des Beam Dumps an dem dritten Skimmer
für yS,0 = 24,5 mm sowie zS,0 = 27,2 mm. Ferner werden dabei zwei Faktoren deutlich:
Zum einen fällt pAr in der Ionisationskammer bei yS,0 und zS,0 auf Null ab, sodass
sichergestellt ist, dass der gesamte Teilchenstrahl auf diese Weise durch den Beam
Dump geführt werden kann. Zum anderen weicht die diese Skimmerposition aufgrund
des experimentellen Umbaus mit der Ionisationskammer von der nominellen optimalen
Skimmerposition aus Kapitel 4.3.2 ab, dies reduziert die durch den Skimmer transmit-
tierte Strahlintensität 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 (yS,0,zS,0) eingestellt und der Buncher anhand der resultierenden
optischen Achse aus Skimmer und Beam Dump im anschließenden 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 Signalhöhe von einer Größenordnung zu begründen. Dazu wird analog zu
Gleichung 4.2 in Kapitel 4.1.1 die mittlere Gaslast Q = ṗAr · V betrachtet, welche pro-
portional zur mittleren Argon-Teilchenzahl NAr pro Puls ist. Im Gleichgewicht ist die
Druckänderung ṗAr, welche der Gasstrahl hervorruft, proportional zum Produkt aus
Saugvermögen S und Gleichgewichtsdruck pAr unter Strahlbetrieb, sodass

NAr ∝ SAr · pAr · V. (6.1)

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

Beam-Dump-Kammer verteilt, kann aus der Forderung N IK
Ar

!
= NBD

Ar das Verhältnis der
Volumina der beiden Vakuumkammern abgeschätzt werden zu

V BD

V IK
=
SIK

Ar

SBD
Ar

· p
IK
Ar

pBD
Ar

≈ 0,3. (6.2)

Dieser Abschätzung liegen einerseits die Herstellerangaben für SIK
Ar = 260 l s−1 bzw.

SBD
Ar = 83 l s−1 sowie andererseits ein Verhältnis der Gleichgewichtsdrücke pIK

Ar/p
BD
Ar ≈

0,1 anhand von Abbildung 6.5 zugrunde und erscheint angesichts des experimentellen
Aufbaus plausibel (vgl. Abbildung 3.9 in Kapitel 3.4).
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6.1.2 Ausrichten des Ionenbunchers

Nachdem der Beam Dump die Verlängerung 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 Atmosphärenbedingung
entgegen der Gasstrahlrichtung durch den Beam Dump auf den dritten Skimmer ge-
richtet. In der geöffneten Ionisationskammer wird der Ionenbuncher mit allen 6 Piezo-
Schrittmotoren entsprechend Abbildung 3.16 in Kapitel 3.4.3 derart aufgebaut, dass
Elektrode E2 in ihrer Nullstellung unterhalb und Elektrode E1 entsprechend oberhalb
des Laserdiodenstrahls liegt. Dabei wird beim Aufbau sichergestellt, dass die optische
Achse des Gasstrahls direkt oberhalb des Loches in E2 verläuft. Anschließend wird der
Laserfokus des fs-Lasers entsprechend dem Vorgehen in Kapitel 5.1.1 ebenfalls mit-
tig oberhalb des Loches positioniert. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass sich die
Strahlengänge von Laser und Gasstrahl an derjenigen Stelle kreuzen, an der die so
generierten Ionen den Detektor erreichen können. Dabei bedarf es einer Einstellung
des Gasstrahls mit einer Genauigkeit entsprechend der anhand von Abbildung 4.11
in Kapitel 4.3.2 gemessenen Strahlbreite von etwa 4,5 mm, sodass eine grobe Justage
zunächst ausreichend ist. Anschließend wird der Detektor von unten so weit wie möglich
an die zweite Elektrode herangefahren, was unter Berücksichtigung der endlichen Di-
cke von Macor-Keramik und Elektrode E2 zu einem Abstand von dII & 3 mm führt.
Daraufhin wird die Ionisationskammer erneut verschlossen und auf den Restgasdruck
von 3,0 · 10−8 mbar abgepumpt.
Um nun sicherzustellen, dass der Gasstrahl tatsächlich zwischen den beiden Elektroden
verläuft, wird E1 analog zu Kapitel 5.1.1 erneut soweit nach unten gefahren, bis sie

Abbildung 6.2: Normierter Anstieg von pAr

in der Beam-Dump-Kammer als Funktion
der Höhe h1 der Elektrode E1. Der Verlauf
zeigt den Anteil des Gasstrahls, welcher bei
der eingestellten Höhe den Bereich zwischen
E1 und E2 passieren kann.

bündig mit E2 abschließt, was in die-
sem Aufbau bei einer Höhe von h1 =
−3,0 mm der Fall ist. Daraufhin wird
der Gasstrahl mit den eingangs be-
schriebenen Parametern betrieben, um
den Ionenbuncher daran präziser zu jus-
tieren. Zunächst wird der Strahl geo-
metrisch durch die obere Elektrode
blockiert, sodass kein Druckanstieg in
der Beam-Dump-Kammer zu beobach-
ten ist. Dessen Verlauf ist als Funktion
zunehmender Höhe h1 bis zu einem kon-
stanten Signal bei h1 = −0,8 mm der
Abbildung 6.2 zu entnehmen. Aus dieser
Messung lässt sich zum einen feststel-
len, dass der Gasstrahl bei Nullstellung
beider Elektroden den Buncher gänzlich
passieren kann, zum anderen stellt der
Umkehrpunkt der Signalsteigung bei et-
wa h1 = −1,75 mm die Position des
Strahlzentrums innerhalb des Ionenbun-
chers dar. Die Breite des Strahls lässt
sich dabei anhand der Umkehrpunkte
des konstanten zum annähernd linearen Anstieg bei h1 = −2,5 mm bzw. h1 = −1,0 mm
zu etwa 1,5 mm abschätzen (vgl. Abbildung 7.8 in Kapitel 7.2.3). Um erneut den Zu-
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stand dI = dII zu gewährleisten, wird Elektrode E1 zunächst genauso wie E2 bei h2 = 0
auf ihrer Nullstellung h1 = 0 belassen. Nach dieser groben Ausrichtung des Ionenbun-
chers am Gasstrahl wird im anschließenden Kapitel mithilfe des Lasers ein Ionensignal
aus der Expansion generiert und charakterisiert.

6.2 Ionensignal aus dem Ionenbuncher 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 für den Start des Experimentes und der erhöhten Wiederholrate
ergeben sich zwei Konsequenzen: Einerseits ist die mittlere Flugzeit einzelner Argon-
Gaspulse bis zum Erreichen des Ionenbunchers gemäß Abbildung 4.7 b in Kapitel 4.3.1
von 1,64 ms größer als der Abstand aufeinanderfolgender Laserpulse. Andererseits kann
das Öffnen der Düse zeitlich erst hinter einem bestimmten Laserpuls ausgelöst werden.
Aufgrunddessen muss das Timingschema in dieser experimentellen Abfolge derart ange-
passt werden, dass die Düse nach einer Verzögerungszeit von ∆tN,0 = (n−1,64) ms nach
Feuern eines Laserpulses geöffnet wird, wobei n eine ganze Zahl ist. Für n = 2 ergibt
sich dabei erstmals ein positives ∆tN,0, was bedeutet, dass der Schwerpunkt eines so
ausgelösten Gaspulses den Buncher genau dann erreicht, wenn der übernächste Laser-
puls diesen ebenfalls kreuzt. Somit wird die ursprünglich gemessene Flugzeitverteilung
einzelner Gaspulse bis zum Ort der Ionisation gewährleistet, wie das Timingschema zwi-
schen Laser und Düse in Abbildung 6.3 skizziert. Folglich wird eine Verzögerungszeit
∆tN = 360µs zwischen Laser und Düse gewählt. Ferner wird die Düse auf eine nomi-
nelle Öffnungszeit von ∆tOp = 50µs eingestellt und bei einem Druck von p0 = 5 bar
betrieben.

Abbildung 6.3: Angepasstes Timingschema zwischen Düse und Laser. In diesem
Experiment bildet jedes Feuern des Lasers einen Referenzzeitpunkt t0 für ei-
ne Messung, sodass die Düse nach einer Anpassung der Verzögerungszeit von
∆tN = 0,36 ms relativ zum Laser geöffnet wird. Der resultierende Gaspuls wird
daraufhin vom übernächsten Laserpuls gekreuzt.
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Der nächste Schritt besteht darin, ein laserinduziertes Ar+-Ionensignal mit dem Bun-
cher aus dem so eingestellten Gasstrahl nachzuweisen. Aus diesem Grund werden die

Abbildung 6.4: Konfiguration der
Abstände und Potentiale des Io-
nenbunchers - Ionensignal aus dem
Gasstrahl.

Elektroden und der Detektor mit den Potentialen
entsprechend Abbildung 6.4 beschaltet, sodass
das Extraktionsfeld vergleichbar ist mit demje-
nigen aus Kapitel 5.2. Die daraus resultieren-
de erhöhte Nachbeschleunigung der Elektronen
zwischen Rear und Gitter des MCPs soll es da-
bei ermöglichen, eine potentiell schmalere Flug-
zeitverteilung an Ar+-Ionen nachzuweisen. Die
Laserintensität wird dazu für eine effiziente Er-
zeugung von Ar+-Ionen entsprechend Abbildung
5.17 in Kapitel 5.5 auf I0 = 2,5 ·1015 W cm−2 ein-
gestellt. Analog zu der in Kapitel 5.3 beschrie-
benen Systematik wird zunächst die Laserpositi-
on (x0, y0, z0) anhand von Argon-Hintergrundgas
(pAr = 7,0 ·10−7 mbar) bestimmt, bei der ein ma-
ximales Ar+-Ionensignal in dem neu aufgebauten
Ionenbuncher im Flugzeitfokus nachzuweisen ist.
Daraufhin wird das Feindosierventil wieder ge-
schlossen, die Position des dritten Skimmers entlang der y-Achse bei zS,0 = 27,2 mm
sowie der z-Achse bei yS,0 = 24,5 mm variiert und die laserinduzierten Ionensignale ge-
messen, um die Position maximalen Signals zu finden. Dazu wird das Ar+-Ionensignal
über jeweils 2 ·104 Laserschüsse integriert und in Abbildung 6.5 als Funktion der Skim-
merpositionen yS (a) bzw. zS (b) gemittelt über die Anzahl der Laserschüsse dargestellt.

Abbildung 6.5: Integriertes Ar+-Ionensignal als Funktion der Skimmerpositionen yS

(a) bzw. zS (b) um (yS,0,zS,0), gemittelt über jeweils 2 · 104 Laserschüsse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 6.4, der Gasstrahl wird
bei p0 = 5 bar, ∆tOp = 50µs sowie ∆tN = 360µs betrieben. Es ist jeweils ein
maximales Ionensignal zu verzeichnen, welches eine dem Skimmerdurchmesser
von 1 mm entsprechenden Breite in beide Richtungen aufweist.
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Dabei ist jeweils ein ansteigender und abfallender Signalverlauf um die Positionen ma-
ximalen Signals bei yS = 24,3 mm und zS = 26,8 mm zu erkennen. Dieser Signalverlauf
belegt, dass Ar+-Ionen aus dem Strahl erzeugt werden können und es sich dabei nicht
um Ionen aus rückgestreuten Neutralteilchen handelt. Die Abweichung zu der nomi-
nellen Skimmerposition (yS,0,zS,0) um 0,2 mm bzw. 0,4 mm ist aufgrund der Breite des
Gasstrahls vor dem dritten Skimmer und gegenüber der Schrittweite von 0,5 mm 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-
Ladungsverhältnis wird die untere Abszisse in eine m/q-Achse umskaliert, die Flugzeit
ist auf der oberen Achse dargestellt.

Abbildung 6.6: Exemplarisches Flugzeitspektrum an der Position (yS,0,zS,0) des Gass-
trahls, gemittelt über 2 · 104 Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers
entspricht Abbildung 6.4, der Gasstrahl wird bei p0 = 5 bar, ∆tOp = 50µs sowie
∆tN = 360µs betrieben. Zur besseren Zuordnung der auftretenden Peaks ist die
untere Abszisse in ein Masse-zu-Ladungsverhältnis umgerechnet.

Das Spektrum weist neben den beiden scharfen, dominanten Peaks für H+ und H2O+,
welche in dieser Darstellung abgeschnitten sind, zwar Ar+-Ionen erwartungsgemäß 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 ähnlich breite Peaks ver-
zeichnen. Diese Peaks entsprechen dabei den Argon-Clusterionen Ar+

2 bzw. Ar+
3 . Eine

vergleichbare Verteilung tritt um das fragmentierte m/q-Verhältnis von 13,3 amu/e auf
und entspricht dreifach geladenen Ar3+-Ionen. Das Auftreten dieser vielen Fragmente
mit Halbwertsbreiten der entsprechenden Flugzeitverteilungen im Nanosekundenbe-
reich erhärtet nicht nur den in Kapitel 4.3.1 erwähnten Verdacht, dass ein signifikanter
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Anteil der Überschall-Expansion aus Argon-Clustern besteht [98, 99]. Vielmehr belegt
das Massenspektrum aus Abbildung 6.6, dass der Gasstrahl nahezu ausschließlich aus
Clustern besteht, welche unter Einstrahlung eines kurzen, intensiven Laserpulses an-
geregt oder ionisiert werden können. 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 Zerstörung der Flug-
zeitfokussierung des Ionenbunchers für diese Fragmente, welche bei den im Spektrum
auftretenden Restgaspeaks hingegen intakt bleibt. Eine Kombination beider Relaxa-
tionskanäle ist ebenfalls möglich, was das Auftreten höher geladener Monomere trotz
der moderat gewählten Laserpeakintensität erklärt. Die entsprechende Relaxations-
dynamik für den Ladungsaustausch läuft 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 erklärt beispielsweise die Flug-
zeitverteilung um Ar+

1 mit einer Halbwertsbreite von etwa 6 ns. Das Auftreten einer
Verteilung der Fragmente bis hin zu Trimeren deutet dabei auf eine Größe der Cluster
hin, deren mittlere Teilchenanzahl deutlich größer als 1 zu sein scheint. Die mittlere
Clustergröße lässt sich abschätzen mit dem Hagena-Parameter

Γ∗ = kG · p0 ·
d0,85

eq

T 2,29
0

[102], (6.3)

wobei kG ein Parameter zur Beschreibung der Kondensation des betrachteten Gases G
ist, p0 den Betriebsdruck der Düse beschreibt,

deq = 0,74 · D0

tanαN

[103] (6.4)∣∣∣∣
= 300µm

die konische Düsenform mit ÖffnungsdurchmesserD0 und halbem Öffnungswinkel αN =
20 ◦ und T0 die Temperatur der Düse berücksichtigt. Dabei ist kAr = 1650 für Argon
[104], p0 wird in mbar, deq in µm und T0 in K bemessen, sodass Γ∗ eine dimensionslose
Zahl ergibt. Mit dem Hagena-Parameter folgt dann für die mittlere Atomanzahl 〈N〉
in einem Cluster

〈N〉 = B ·
(

Γ∗Ar

1000

)C
[105] (6.5)∣∣∣∣

& 200 für Γ∗Ar = 2230,

mit empirischen Parametern B = 33 und C = 2,35 für 1800 ≤ Γ∗ ≤ 104 [105]. Dabei
lässt die Abschätzung der mittleren Teilchenzahl pro Cluster und die damit verbun-
dene Verteilung der Clustergrößen vermuten, dass der Anteil atomarer Neutralteilchen
vernachlässigbar klein ist, sodass deren Flugzeitverteilung in Abbildung 6.6 durch die
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fragmentierten Monomere überdeckt wird. In Abbildung 4.7 a in Kapitel 4.3.1 konnte
im Gegensatz dazu durch die Elektronenstoßionisation lediglich ein kleiner Anteil an
Ar+

2 -Ionen 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 Überschall-Gasexpansion
für die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse in dieser Konfiguration offenbar ungeeignet
ist. Um den Clusteranteil zu reduzieren, müsste der Hagena-Parameter in einem Be-
reich von Γ∗ ≤ 350 liegen, in welchem eine Kondensation zu kleinen Clustern gerade
eintritt [106]. Eine Möglichkeit besteht daher darin, die Temperatur des Reservoirs zu
erhöhen, eine Reduktion von Γ∗ um etwa eine Größenordnung würde allerdings einer
Temperatur von T ≈ 800 K entsprechen, was mit der in dieser Arbeit verwendeten
Düse nicht zweckmäßig erscheint. Eine einfachere Alternative besteht darin, das Edel-
gas für den Betrieb der Düse zu wechseln. Wird beispielsweise Neon (kNe = 185 [104])
als Betriebsgas unter ansonsten gleichen Bedingungen verwendet, so ergibt sich ein
Hagena-Parameter von

Γ∗Ne ≈ 250, (6.6)

weshalb für Neon nur eine vernachlässigbare Clusterbildung bei identischer Konfigu-
ration der Düse zu erwarten ist. Aus diesem Grund wird im restlichen Verlauf dieser
Arbeit die Überschall-Gasexpansion mit Neon betrieben und mithilfe des Ionenbun-
chers im anschließenden Kapitel 7 charakterisiert.
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse
mit Neon

Im vorangegangenen Kapitel ist ersichtlich geworden, dass der Gasstrahl ausschließlich
aus Argon-Clustern zu bestehen scheint, was die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse
mit Argon-Ionen auf diese Weise unmöglich macht. Daher wird in diesem Kapitel die
Möglichkeit betrachtet, die Gasexpansion stattdessen mit Neon zu betreiben. Dazu
wird zuerst der Laser für die Ionisation von Neon-Ionen an Neon-Hintergrundgas ka-
libriert. Anschließend erfolgt eine Charakterisierung der Strahlzusammensetzung des
Neon-Gasstrahls und des damit verbundenen Parameterraums der Düse. Zuletzt wird
der Ionenbuncher optimiert und der kürzeste Ionenpuls präsentiert, woraufhin mögliche
Verbesserungen der Pulsdauer diskutiert werden.

7.1 Parameterraum der Düse für Neon . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109
7.1.1 Flugzeitspektrum für Neon . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 110
7.1.2 Kalibrierung der Laserintensität für Neon . . . . . . . . . . . . . . . . 111
7.1.3 Variation von Betriebsdruck und Öffnungszeit der Düse . . . . . . . . 112

7.2 Parameterraum des Lasers für 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 kürzester Ionenpuls aus dem Neon-Gasstrahl . . . 123
7.5 Einfluss von Extraktionsfeld und Temperatur auf die Ionenpulsbreite . . . 125

7.1 Parameterraum der Düse für Neon

Neon bietet sich für die Überschall-Gasexpansion aus zwei Gründen an, welche hin-
sichtlich der Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse vorteilhaft sind: Zum Einen ist der
Anteil an Neon-Clustern in dem Gasstrahl vernachlässigbar klein, da Neon eine deut-
lich geringere Bindungsenergie für das Ne-Dimer aufweist als beispielsweise Argon
[107] und sich daher eher wie ein ideales Gas verhält. Zum Anderen können Neon-
Gasstrahlen aufgrunddessen eine geringere Strahltemperatur aufweisen [63], was eine
schmalere Geschwindigkeitsverteilung – und damit kürzere Ionenpulse – begünstigt.
Ebenfalls ist zu berücksichtigen, dass Neon eine geringere Masse von 20 amu gegenüber
Argon mit 40 amu aufweist. Die daraus resultierende kürzere Flugzeit von Ne+-Ionen
unter identischen Bedingungen ist für die spätere Einbettung der Ionenquelle in ein
Anrege-Abfrage-Experiment vorteilhaft, da eine um einen Faktor

√
2 kürzere optische

Verzögerungsstrecke zu konstruieren ist. Da der Gasstrahl infolgedessen mit Neon be-
trieben und hinsichtlich seiner Strahleigenschaften charakterisiert werden muss, wird
zunächst anhand von Neon-Hintergrundgas ein Flugzeitspektrum für Neon in der glei-
chen Konfiguration des Ionenbunchers wie im vorherigen Kapitel 6.2 präsentiert. Auf-
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grund des höheren Ionisationspotentials IPNe wird eine maximale Ionisierungswahr-
scheinlichkeit für Ne+-Ionen bei höheren Laserintensitäten erwartet (vgl. Abbildung
2.13 b in Kapitel 2.2.2). Daher wird die Laserpeakintensität zunächst erhöht und an-
schließend für die effiziente Erzeugung von Neon-Ionen optimiert. Anhand dessen lässt
sich der Parameterraum der Düse unter Betrieb mit Neon quantifizieren.

7.1.1 Flugzeitspektrum für Neon

Über das Feindosierventil wird Neon-Gas bei einem Partialdruck von pNe = 8,4 ·
10−8 mbar in die Ionisationskammer eingelassen. Dabei wird der Restgasdruck von
3 · 10−8 mbar von dem gemessenen Druck mit der Heißkathoden-Druckmessröhre sub-
trahiert und diese Differenz mit dem Korrekturfaktor ν = 4,1 gemäß Tabelle 4.1
zu skalieren. Die Neutralteilchendichte entspricht dann Gleichung 4.1 zufolge nNe =
2,0 · 109 cm−3. In Abbildung 7.1 ist die resultierende Flugzeitverteilung gemittelt über
2 ·104 Laserschüsse bei einer Laserpeakintensität I0 = 7,5 ·1015 W cm−2 dargestellt, ein
entsprechendes Restgasspektrum ist in Abbildung 10.8 im Anhang gezeigt.

Abbildung 7.1: a) Konfiguration der Abstände und Potentiale des Ionenbunchers
zur Messung der Flugzeitverteilung von Neon. b) Gemessenes Flugzeitspektrum
unter Einlass von Neon-Gas bei pNe = 8,4 · 10−8 mbar in der nebenstehenden
Konfiguration des Ionenbunchers, gemittelt über 2 ·104 Laserschüsse. Neben dem
dominanten Ne+-Peak bei m/q = 20 amu/e tritt sowohl das 22Ne+ Isotop als auch
Ne2+ im Spektrum auf.

Die obere Abszisse ist dabei in ein entsprechendes Masse-zu-Ladungsverhältnis ska-
liert, sodass die auftretenden Peaks eindeutig zugeordnet werden können. Anhand des
dominanten Peaks bei einer Flugzeit von 47 ns ist ersichtlich, dass Neon-Ionen erwar-
tungsgemäß einen Peak um m/q = 20 amu/e bildet. Daneben lassen sich zwei weite-
re Peaks im Spektrum beobachten, die auf Neon zurückzuführen sind: der Peak bei
10 amu/e entspricht Ne2+-Ionen, der Peak bei 22 amu/e ist hingegen dem 22Ne-Isotop
zuzuordnen. Dessen Signalhöhe sollte im Verhältnis 22Ne+/20Ne+ ≈ 0,1 auftreten [71],
sie wird allerdings vom Signal des 20Ne-Peaks unter Berücksichtigung der Totzeit des
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TDC überdeckt (vgl. Kapitel 3.4.2.1), sodass die Relation der gemessenen Signalhöhen
mit 0,043 bei der Intensität von I0 = 7,5 · 1015 W cm−2 deutlich unterschätzt wird.
In Abbildung 10.9 im Anhang ist ein Flugzeitspektrum bei einer geringeren Laserpea-
kintensität gezeigt, welches das Verhältnis von ≈ 0,1 bestätigt. Die weiteren Peaks
können einerseits H2O+ sowie O+ bzw. O2+ andererseits zugeordnet werden, die eben-
falls auftretenden H+-Ionen lassen sich hierbei nicht nachweisen, da der Triggerpuls
am Start-Eingang des TDC die Messung erst 17 ns nach Erzeugung der Ionen startet.
Das Auftreten von H2O+ und dessen Fragmenten im Spektrum weist auf die bereits
in Kapitel 5.2 diskutierte Problematik der effizient zu ionisierenden Wassermoleküle
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 Neq+ mit q = 1, 2 mit dem Laser eben-
falls funktioniert. Daraufhin werden die Auswirkungen der Laserpeakintensität und der
Neutralteilchendichte auf die Zählrate an Neon-Ionen charakterisiert.

7.1.2 Kalibrierung der Laserintensität für Neon

Um den Verlauf der Ionisationswahrscheinlichkeit für diese beiden Ladungszustände
zu vermessen, wird nun die Laserpeakintensität I0 im gleichen Bereich wie für Ar-
gon in Kapitel 5.5 variiert und die Anzahl an Ne+- und Ne2+-Ionen pro Laserschuss
detektiert. Der resultierende Verlauf ist in Abbildung 7.2 a dargestellt und zeigt ana-
log zu Abbildung 5.17 qualitativ einen vergleichbaren Verlauf für die nachzuweisenden
Ladungszustände.

Abbildung 7.2: a) Integriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der La-
serpeakintensität bei pNe = 1,0 · 10−7 mbar, aufgeschlüsselt nach Ladungszu-
stand q. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.1 a. b) In-
tegriertes Ionensignal pro Laserschuss als Funktion des Neon-Partialdrucks bei
I0 = 1,0 · 1016 W cm−2, angepasst mit einer Sättigungskurve entsprechend Glei-
chung 7.1. In beiden Fällen ist das Ionensignal gemittelt über jeweils 2 · 104

Laserschüsse.
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Aufgrund des höheren Ionisationspotentials sind die Maxima beider Kurven erwar-
tungsgemäß zu größeren Laserpeakintensitäten verschoben. Damit einher geht auch die
Tatsache, dass auch bei der nominell maximalen Peakintensität I0,Max aus Gleichung
5.3 keine höheren Ladungszustände zu beobachten sind. Die Steigung von 5,4 für den
Signalverlauf von Ne+ entspricht nahezu der Steigung von 6,5 für die Ionisierungs-
wahrscheinlichkeit von Neon (vgl. Abbildung 2.13 b in Kapitel 2.2.2), sie wird für Ne2+

mit 2,8 jedoch deutlich unterschätzt. Bei I0 = 1,0 ·1016 W cm−2 ist ein maximales Ne+-
Ionensignal erkennbar, sodass bei dieser Laserpeakintensität die Ne+-Ionenzählrate un-
ter Variation des Neon-Partialdrucks pNe gemessen wird. Entsprechend Abbildung 7.2 b
ergibt sich dabei kein linearer Zusammenhang (vgl. Abbildung 4.14 in Kapitel 4.4.2),
da der TDC auch Pulse mit mehr als einem Ion pro Puls nur als einen Ionenein-
schlag registriert. Deshalb weist die Nachweiswahrscheinlichkeit w(pNe) als Funktion
des Neon-Partialdrucks ein typisches Sättigungsverhalten auf und wird entsprechend

w(pNe) ∝ 1− exp

(
− pNe

pSat

)
, (7.1)

mit dem Sättigungsdruck pSat = 7 ·10−8 mbar, bei dem im Mittel 1 Ion pro Laserschuss
gebildet wird. Die Nachweiswahrscheinlichkeit konvergiert dabei zwar nicht gegen 1,
da der Ne+-Peak von dem H2O+-Peak aufgrund der Totzeit des TDC unterschätzt
wird (vgl. Abbildung 7.1 b), der direkte Vergleich des Ne+-Ionensignals aus dem Gass-
trahl mit Neon-Hintergrundgas zur Bestimmung der zentralen Strahldichte ist davon
allerdings unabhängig. Anhand der Kalibrierung lassen sich die gemessenen Zählraten
an Ne+-Ionen in einen entsprechenden Partialdruck pNe für Neon umrechnen, welcher
wegen Gleichung 4.1 proportional zu der Teilchendichte nNe ist. Zunächst wird jedoch
der Parameterraum der Düse unter Betrieb mit Neon vermessen, um die Dichte des
Gasstrahls im Ionenbuncher zu maximieren.

7.1.3 Variation von Betriebsdruck und Öffnungszeit der Düse

Der Betrieb des Gasstrahls mit Neon sollte prinzipiell keine Auswirkungen auf die phy-
sikalischen Eigenschaften der Überschall-Expansion haben. Lediglich die Verzögerung
der Düsenöffnung nach dem Feuern des Lasers muss aufgrund der höheren Schwer-
punktsgeschwindigkeit v‖,∞ für Neon angepasst werden. Die Wiederholrate des Lasers
erlaubt das Vermessen des gesamten möglichen Verzögerungsbereichs zwischen 0 und
1 ms, um das maximale Ne+-Ionensignal zu finden. Dabei wird die Öffnungszeit der
Düse auf ∆tOp = 20µs sowie die Laserpeakintensität von I0 = 7,5 · 1015 W cm−2 einge-
stellt, um eine mögliche Sättigung des Ionensignals zu vermeiden. In Abbildung 7.3 ist
auf der Abszisse die Verzögerungszeit ∆tN und auf der Ordinate der Betriebsdruck der
Düse von p0 = 1 − 10 bar gezeigt, auf der Applikate ist die gemessene Ionenzählrate
aufgetragen.
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7.1 Parameterraum der Düse für Neon

Abbildung 7.3: Integriertes Ne+-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
Verzögerungszeit ∆tN unter Variation des Betriebsdrucks p0, gemittelt über 2·104

Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.1 a. Es
ist für alle ∆tN,0 = 440µs ein Maximum in dem Ne+-Signal zu erkennen, welches
bei p0 = 2 bar eine mehr als doppelt so hohe Zählrate aufweist als für p0 ≥ 4 bar.

Es lässt sich dabei unabhängig vom eingestellten Druck p0 jeweils ein Maximum bei
∆tN,0 = 0,44 ms feststellen. Daraus lässt sich die Schwerpunktsgeschwindigkeit eines
Gaspulses unter Berücksichtigung des Abstandes zwischen Düse und Ionisationspunkt
von ∆xI = 1200 mm bestimmen zu (vgl. Kapitel 6.2)

v‖,∞,Ne =
∆xI

2 ms−∆tN,0
(7.2)∣∣∣∣

= 770 m/s,

was gut mit der zu erwartenden Geschwindigkeit entsprechend Gleichung 2.5 von
v‖,∞ = 790 m s−1 für Neon übereinstimmt. Zwar ändert sich die Geschwindigkeit der
Gaspulse nicht unter Variation des eingestellten Drucks, jedoch lässt sich ein maxi-
males Ionensignal bei einem Druck von p0 = 2 bar verzeichnen, welches für größere
Drücke jedoch drastisch abnimmt. Um zu beurteilen, ob die Öffnungszeit der Düse
einen ähnlichen Effekt in der Signalhöhe aufweist, wird die Ne+-Zählrate bei einem
festen Betriebsdruck von p0 = 2 bar unter Variation von ∆tOp untersucht. Dazu wird
in Abbildung 7.4 auf der Abszisse die Verzögerungszeit ∆tN und auf der Ordinate die
Öffnungszeit der Düse von ∆tOp = 5− 200µs gezeigt, auf der Applikate ist analog zu
Abbildung 7.3 die gemessene Ionenzählrate aufgetragen.
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Abbildung 7.4: Integriertes Ne+-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der
Verzögerungszeit ∆tN unter Variation der Öffnungszeit der Düse ∆tOp, gemit-
telt über 2 · 104 Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 7.1 a. Es ist ebenfalls für alle ∆tN,0 = 440µm ein signifikantes Signal
in der Zählrate zu erkennen, welches allerdings nur bei ∆tOp = 20µs ein deutli-
ches Maximum des Neon-Signals aufweist und für größere Öffnungszeiten rapide
abnimmt.

Anhand der Abbildung ist ebenfalls zu erkennen, dass v‖,∞ nicht von ∆tN,0 abhängt. Je-
doch nimmt die Signalhöhe für größere Öffnungszeiten als 40µs erheblich ab und bildet
nur noch ein kleines Maximum bei ∆tOp = 140µs aus. Für diese Öffnungszeit scheint
die Durchflussrate durch die Düse nominell ein Maximum zu bilden, die Signalhöhe
liegt dort allerdings etwa bei einem Drittel der maximalen Zählrate an Ne+-Ionen bei
∆tOp = 20µs. Damit lässt sich die Strahlqualität unter Betrieb mit Neon analog zu
Kapitel 4.3.1 charakterisieren. Unter Vernachlässigung der Entfaltung mit ∆tOp für die
gemessene Breite ∆t = 400µs ergeben sich damit für die Speed Ratio und die damit
verbundene Paralleltemperatur (vgl. Gleichungen 4.11 und 4.12)

SNe = 2
√

ln(2)
2 ms−∆tN,0

∆t
≈ 6,5 und T‖,∞,Ne =

1

2
· m
kB

(
v‖,∞,Ne

SNe

)2

≈ 17 K. (7.3)

Im Vergleich mit Argon weist der Gasstrahl unter Betrieb mit Neon also schlechte-
re Eigenschaften aus, was vor allem durch die vergleichsweise niedrigen Einstellung
des Betriebsdrucks bedingt ist. Hillenkamp et al. beobachten beispielsweise für Neon
im Bereich von p0 = 20 − 40 bar eine Speed Ratio von bis zu 70 [63], welche jedoch
für kleinere Drücke um eine Größenordnung abnimmt und die hier gemessene Speed
Ratio plausibel erscheinen lässt. Die Abnahme der Zählrate an Ne+-Ionen für höhere
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Drücke bzw. Öffnungszeiten ist auf das Transmissionsvermögen der verwendeten Skim-
mer zurückzuführen, wovon vor allem der zweite Skimmer die Strahlintensität auch für
Neon drastisch zu reduzieren scheint. Eine Vergrößerung der Skimmerdurchmesser hat
demnach nicht nur eine direkte Erhöhung der Strahldichte (vgl. Kapitel 4.4.2), sondern
auch eine mögliche Verbesserung der Strahlqualität zur Folge. Da die hohe Abnahme
der Transmission in den Abbildungen 7.3 und 7.4 für p0 ≥ 4 bar und ∆tOp ≥ 40µs
deutlich erkennbar ist, werden im Folgenden die optimalen Düsenparameter p0 = 2 bar
und ∆tOp = 20µs für den Betrieb des Gasstrahls bei einer Verzögerungszeit von
∆tN,0 = 440µs gewählt.

7.2 Parameterraum des Lasers für Neon

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

Abbildung 7.5: Konfiguration der
Abstände und Potentiale des Ionen-
bunchers - Parameterraum Neon.

Dazu wird die Laserpeakintensität wieder auf
I0 = 1,0 · 1016 W cm−2 erhöht und Neon-
Hintergrundgas bei einem Partialdruck von
pNe = 1,0 · 10−7 mbar eingelassen. Abbildung 7.5
fasst die Konfiguration des Ionenbunchers dafür
übersichtlich zusammen, es wird jeweils das Ne+-
Ionensignal über 2 · 104 Laserschüsse gemittelt.
Dabei wird neben der Vermessung der kartesi-
schen Koordinaten entlang der Gasstrahlachse x
und der Extraxionsachse z das Ne+-Signal mit
dem Signal aus dem Gasstrahl verglichen so-
wie der Einfluss der Laserpeakintensität entlang
der Laserstrahlachse y untersucht. Schließlich er-
laubt eine Kalibrierung des Ionensignals an Neon-
Hintergrundgas eine Quantifizierung der Zentral-
strahldichte.

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 x -Position
maximalen Ionensignals abzuschätzen. Aus diesem Grund wird der Scan entlang der
x -Achse sowohl für den Neon-Gasstrahl als auch für Neon-Hintergrundgas bei einem
Partialdruck von pNe = 1,0 · 10−7 mbar vorgenommen. Abbildung 7.6 a zeigt beide
Messungen, wobei insbesondere der Signalverlauf für den Gasstrahl das Transmissi-
onsvermögen des Loches in E2 widerspiegelt. Einerseits weisen beide Verläufe einen
Versatz von etwa 20µm auf, welcher auf die Vorzugsrichtung der Geschwindigkeit v‖,∞
entlang der Gasstrahlachse zurückzuführen ist. Aufgrunddessen verlaufen die Trajek-
torien einzelner Neon-Ionen aus dem Gasstrahl nicht geradlinig entlang der z -Achse,
sondern beschreiben eine Parabel in der xz -Ebene. Diese bewirkt neben der resultie-
renden Verschiebung entlang der x -Achse ebenfalls die Abnahme des Ne+-Ionensignals
aus dem Gasstrahl für kleinere x -Werte. Aufgrund der endlichen Dicke der Elektrode
E2 können Ne+-Ionen gegen die Innenseite des Loches treffen und reduzieren auf diese
Weise die Signalhöhe, wohingegen das Signal aus dem Neon-Gas konstant ist.
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Abbildung 7.6: a) Integriertes Ne+-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der ab-
soluten Laserposition x des Manipulators für Neon-Hintergrundgas bei pNe =
1,0 · 10−7 mbar (schwarz) sowie für Neon-Gasstrahl bei p0 = 2 bar (grün), ge-
mittelt über 2 ·104 Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 7.5. b) Photoionisierte Ne+-Ionen (blau) beschreiben aufgrund der Ge-
schwindigkeit ~v‖,∞ (grün) eine parabelförmige Trajektorie, daher können Ionen
aus dem Gasstrahl unter Variation der x -Position des Lasers (rot) vollständig
oder teilweise ausgeblendet werden.

Beide Effekte werden in Abbildung 7.6 b skizziert und erklären die Abweichungen zu
dem Signalverlauf für Neon-Hintergrundgas. Dabei ist zu berücksichtigen, dass die Ska-
la invertiert ist und die Position des Laserfokus für höhere x -Werte in Richtung der
Propagation des Gasstrahls verschiebt. Daher wird die Laserposition entlang der Ex-
pansionsachse etwa 35µm von dem nominellen Lochzentrum entfernt auf x0 = 3,39 mm
eingestellt. Anschließend wird das Ionensignal 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 für Neon gemäß der Ausdehnung des Intensitätsprofils in Laserstrahlrichtung
nur geringfügig ändern. Um daher gleichzeitig den Einfluss der Laserintensität auf die
Photoionisation von Neon zu untersuchen, werden Laser-Scans entlang der y-Achse
für unterschiedliche Laserpeakintensitäten aufgenommen. In Abbildung 7.7 ist dabei
die absolute Laserposition y auf der Abszisse unter Variation der Laserpeakintensität
auf der Ordinate dargestellt, die jeweils detektierte Zählrate an Ne+-Ionen ist auf der
Applikate aufgetragen. Anhand der Verläufe der Kurven entlang der Laserstrahlachse
ist jeweils ein Maximum mit annähernd symmetrischen Flanken zu beobachten, deren
Signalhöhe auf Null abfällt. Ebenfalls nimmt die maximale Zählrate mit steigender
Laserpeakintensität erwartungsgemäß zu. Unter Erhöhung von I0 hingegen verschiebt
sich einerseits der Schwerpunkt y0 der einzelnen Verteilungen zu kleineren y-Werten,
andererseits nimmt deren Breite ∆y auf bis zu 590µm bei I0 = 1,0 · 1016 W cm−2 zu.
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Abbildung 7.7: Integriertes Ne+-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der ab-
soluten Laserposition y des Manipulators für Neon-Hintergrundgas bei pNe =
1,0 · 10−7 mbar unter Variation der Laserpeakintensität I0, gemittelt über 2 · 104

Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.5.

Da dies etwa der doppelten Rayleigh-Länge entspricht und weder diese Breite noch
die Ionenzählrate für eine größere Laserpeakintensität zunimmt, bestätigt dies die La-
serpeakintensität höchster Ionisationswahrscheinlichkeit auch für Ne+-Ionen aus dem
Gasstrahl. Zu berücksichtigen ist ferner, dass die Position des Laserfokus mit zuneh-
mendem I0 entlang der y-Achse verschiebt. Dieser Effekt schwacher Selbstfokussierung
ist auf das Lasereintrittsfenster zurückzuführen und erfordert, die Laserposition y für
höhere Laserintensitäten näher zum Off-Axis-Parabolspiegel hin nachzujustieren. Für
die Messung des Ionensignals senkrecht zur Gasstrahlachse wird I0 = 1,0 · 1016 W cm−2

gewählt, weshalb die Laserposition auf y0 = 8,45µm 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 lässt sich damit zeigen, ob der Gasstrahl
den Buncher gänzlich 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+-Ionensignal generiert, bestimmt werden.
Die Zählrate an Ne+-Ionen aus der Gasexpansion ist in Abbildung 7.8 als Funktion
der Laserposition z aufgetragen (blau), zum Vergleich ist das Signal bei einem Neon-
Partialdruck von pNe = 1,0 · 10−7 mbar ebenfalls dargestellt (schwarz).
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Abbildung 7.8: Integriertes Ne+-Ionensignal pro Laserschuss als Funktion der ab-
soluten Laserposition z des Manipulators für Neon-Hintergrundgas bei pNe =
1,0 · 10−7 mbar (schwarz) sowie für Neon-Gasstrahl bei p0 = 2 bar (blau), gemit-
telt über 2 · 104 Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht
Abbildung 7.5.

Dieses zeigt erwartungsgemäß eine konstante mittlere Zählrate von 0,55 Ionen pro La-
serschuss über den gleichen Bereich der Laserposition z, wohingegen die Zählrate des
Gasstrahls ein Profil mit einer Halbwertsbreite von 1,55 mm aufweist (vgl. Abbildung
6.2 in Kapitel 6.1.2). Dieses resultiert aus der Überlagerung des breiten Strahlprofils
vom zweiten Skimmer mit dem Transmissionsvermögen des dritten Skimmers und be-
weist, dass der Gasstrahl den Ionenbuncher ungehindert passieren kann. Ferner lässt
sich eine annähernd konstante Zählrate von 0,63 Ne+-Ionen pro Laserschuss in einem
Plateau zwischen z = 7,3 mm und z = 8,0 mm um das Strahlzentrum bei z0 = 7,75 mm
feststellen. Dies ermöglicht beispielsweise eine Variation der Laserposition innerhalb
des Ionenbunchers entlang der Extraktionsachse zur Bestimmung des Flugzeitmini-
mums (vgl. Abbildung 7.13 a in Kapitel 7.4).
Zusätzlich kann die zentrale Strahldichte der Gasexpansion durch Vergleich der Io-
nenzählrate mit Neon-Hintergrundgas bestimmt werden. Unter Berücksichtigung der
Kalibrierung des Ionensignals (vgl. Abbildung 7.2 in Kapitel 7.1.2) entspricht diese
Zählrate einem Neon-Partialdruck von pNe = (1,2±0,08) ·10−7 mbar. Daraus resultiert
eine Zentralstrahldichte für den Neon-Gasstrahl von

ρ0,Ne = (3,0± 0,2) · 109 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 Möglichkeit, durch jeweils drei Piezo-Schrittmotoren die Position der ent-
sprechenden Elektrode einzustellen, können die Elektroden in ihrem Winkel gegenüber
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 Ionenbunchers hinsichtlich ihrer Verkippung gegenüber 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.

Abbildung 7.9: Schematische Darstellung der Verkippung der Elektroden bezüglich
des Lasers (a) sowie des Gasstrahls (b). Unterschiedliche Startorte aufgrund der
Ausdehnung des Lasers in Laserstrahlrichtung können zu verschiedenen Flugstre-
cken führen, wohingegen aus einer Verkippung des Gasstrahls eine zusätzlichen
Geschwindigkeitskomponente entlang der Extraktionsachse resultiert. Beide Ef-
fekte können eine zusätzliche Verbreiterung der Flugzeitverteilung an Ne+-Ionen
bewirken.

Die unterschiedlichen Startorte können dabei trotz Flugzeitfokussierung zu einer Vertei-
lung der Flugzeiten aufgrund unterschiedlicher Flugstrecken führen, falls die Elektroden
nicht parallel ausgerichtet sind. Eine damit verbundene Inhomogenität des elektrischen
Feldes zwischen E1 und E2 kann eine zusätzliche 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 führen. Beide Effekte führen schlussendlich zu einer Vergrößerung der
Flugzeitverteilung, weshalb eine korrekte Kalibrierung aller drei Buncher-Elektronen
sowohl gegenüber Gas- als auch Laserstrahlachse unerlässlich ist. Dazu werden die
Elektroden so eingestellt, dass der Gasstrahl den Ionenbuncher mittig zwischen E1 und
E2 passiert und dabei deren Abstand zueinander entsprechend der Fußbreite des Gass-
trahls dI = 2,25 mm beträgt. Der Abstand von E2 zum Detektor hingegen wird zu
dII = 8,0 mm gewählt, sodass die Flugstrecke der Ionen vergleichsweise groß ist. Die
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7 Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse mit Neon

Laserpeakintensität wird im Rahmen dieser Messungen auf dem vorherigen Wert von
I0 = 1,0 · 1016 W cm−2 beibehalten. Die einzelnen Elektroden werden entsprechend Ab-

Abbildung 7.10: Konfiguration
der Abstände und Potentiale des Io-
nenbunchers - Einfluss der Verkip-
pung der Elektroden.

bildung 7.10 mit den Potentialen φ1 = −1000 V,
φ2 = −3000 V, φF = −3000 V und φR = −1000 V
beschaltet, sodass eine Extraktionsspannung von
∆φI = 2000 V resultiert. Diese Potentialdifferenz
stellt sicher, dass einerseits genügend Ne+-Ionen
zum Signal beitragen können und andererseits die
Verbreiterung der Flugzeitverteilungen als Funk-
tion der eingestellten Winkel ϑi,x/y im Rahmen
der verfügbaren Zeitauflösung beobachtet werden
kann. Der Index i bezeichnet dabei die jeweilige
Elektrode Ei, der Index x,y hingegen die Dre-
hung um die entsprechende Achse. Die Elektro-
den E1 und E2 lassen sich dabei prinzipiell um
± 5 ◦ verkippen, zu berücksichtigen ist allerdings,
dass der Laser unter Verkippung von E2 in der
xy-Ebene nachjustiert werden muss. Aufgrund-
dessen ist die Einstellbarkeit von ϑ2,x/y geome-
trisch eingeschränkt durch die Positionierung des
Lasers, weshalb nicht der gesamte Winkelbereich
vermessen werden kann, wie in Abbildung 7.11 a
für den Winkel ϑ2,x zu erkennen ist.
Für alle Einstellungen der Winkel werden jeweils
144 Spektren über jeweils 1000 Laserschüsse aufgenommen, davon werden jeweils zwölf
zufällige Spektren aufaddiert und der Schwerpunkt sowie die Halbwertsbreite der so
summierten Flugzeitverteilung ausgewertet (vgl. Abbildung 5.10 in Kapitel 5.4). Über
diese zwölf summierten Verteilungen werden die Schwerpunkte und Halbwertsbreiten
dann gemittelt und die jeweilige Standardabweichung als statistischer Fehler der ent-
sprechenden Messung interpretiert. Auf diese Weise lässt sich abschätzen, über wie viele
Einzelionensignale gemittelt werden muss, um ein statistisch signifikantes Ergebnis der
Pulsbreite und Ionenflugzeit zu erhalten. Daraufhin wird zuerst der Winkel ϑ2,x/y va-
riiert, da dessen Orientierung beide Felder des Ionenbunchers beeinflusst. Nachdem
auf diese Weise die optimale Einstellung für E2 anhand der minimalen Pulsbreite ex-
perimentell bestimmt werden kann, wird mit den anderen beiden Elektroden analog
verfahren. Abbildung 7.11 zeigt die resultierenden Verläufe der Pulsbreiten als Funkti-
on der Winkel ϑi, sortiert nach der Verkippung um die Gasstrahlachse x (a) und um die
Laserstrahlachse y (b). Die Pulsbreiten in Abbildung 7.11 a werden dabei durch einen
parabelförmigen Verlauf approximiert, welcher für alle drei Elektroden ein Minimum in
der Breite der Flugzeitverteilungen zeigt. Die Änderung von ∆t weist dabei unter der
Variation von ϑ2,x erwartungsgemäß die größte Änderung auf, die Verkippung des De-
tektors hingegen zeigt nur eine geringe Abhängigkeit der Pulsbreite von ϑ3,x. Dennoch
lassen sich für alle drei Winkel ϑi,x Minima in der gemessenen Pulsbreite ausmachen,
auf welche die Winkel der Elektroden um die x -Achse schlussendlich eingestellt wer-
den. Eine Verkippung der Elektroden um die Laserstrahlachse y weist hingegen unter
Berücksichtigung des Messfehlers kein strukturelles Minimum auf. Dies lässt sich mit
der deutlich kleineren Ausdehnung des Lasers in Richtung des Gasstrahls verstehen,
was die Startortverteilung der Ionen enorm einschränkt. Dessen Effekt auf die Puls-
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breite lässt sich somit mit der hier verwendeten Messmethodik nicht auflösen, ebenso
scheint die Auswirkung der Startgeschwindigkeitsverteilung entlang der Gasstrahlachse
nicht besonders kritisch zu sein.

Abbildung 7.11: Halbwertsbreiten der gemessenen Flugzeitverteilungen ∆t als Funk-
tion der Verkippungen ϑi,x der Elektroden Ei um die Gasstrahlachse (a) bzw. ϑi,y
um die Laserstrahlachse (b), akquiriert über jeweils 1,2 · 104 Laserschüsse. Die
Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.10, der Verlauf von ∆t
unter Verkippung von ϑi,x wird jeweils durch eine parabelförmige Funktion ange-
passt.

Um dennoch eine sinnvolle Kalibrierung der Winkel ϑi,y vornehmen zu können, sind
in Abbildung 7.12 die experimentell bestimmten absoluten Flugzeiten als Funktion al-
ler Winkel ϑi dargestellt, ebenfalls sortiert entlang der x -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 parabelförmiger Verlauf angepasst, anhand dessen die
Position der Extrema in den Flugzeiten abzulesen ist, speziell unter Verkippung um
die Laserstrahlachse. Dabei erscheint zunächst das Maximum für die Variation von E1

überraschend, wohingegen die Verläufe unter Verkippung von E2 und E3 jeweils ein Mi-
nimum aufweisen. Dabei ist jedoch zu berücksichtigen, dass aufgrund der Konstruktion
der Elektrodenhalter die Lage der Drehebene nicht mit der Ebene der Elektrodenober-
fläche übereinstimmt, was die gemessenen Flugzeiten unterschiedlich zu beeinflussen
scheint. Außerdem weist der Verlauf für ϑ2,y um das Minimum herum keine signifikan-
te Veränderung der Flugzeit auf, ϑ3,y 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

bilität der beiden Elektroden unter ihrer Verkippung zurückzuführen ist. Aufgrund
der Symmetrie des Bunchers gegenüber der Laserstrahlachse müssen die gemessenen
Flugzeiten ebenfalls einen Symmetriepunkt aufweisen, welcher hierbei das jeweilige Ex-
tremum für alle drei Winkel der entsprechenden Elektroden darstellt. Diese Winkel ϑi,y
werden folglich für die Verkippung der Elektroden um die y-Achse eingestellt, Tabel-
le 7.1 fasst die gemessenen Winkel zur Kalibrierung ihrer Nullposition entlang beider
Achsen für alle Elektroden übersichtlich zusammen.

Abbildung 7.12: Schwerpunkte der gemessenen Flugzeitverteilungen t0 als Funktion
der Verkippungen ϑi,x der Elektroden Ei um die Gasstrahlachse (a) bzw. ϑi,y um
die Laserstrahlachse (b), akquiriert über jeweils 1,2 · 104 Laserschüsse. Die Kon-
figuration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.10, beide Verläufe werden
jeweils durch eine parabelförmige Funktion angepasst.

Nachdem die Winkel auf diese Weise kalibriert werden können, wird der Detektor
wieder auf seine ursprüngliche Position minimalen Abstandes dII & 3 mm verfahren

ϑi,x ϑi,y

E1 +0,6 ◦ −0,3 ◦

E2 −0,3 ◦ +0,6 ◦

E3 +0,2 ◦ 0,0 ◦

Tabelle 7.1: Winkel-Einstellungen ϑi,x/y
zur Kalibrierung aller drei Elektro-
den auf ihre Nullposition.

und die obere Elektrode auf ihre Nullposi-
tion entsprechend Abbildung 7.5 verfahren,
sodass auch dI & 3 mm beträgt. Dabei wird
berücksichtigt, dass der Gasstrahl den obe-
ren Teil des Ionenbunchers zentriert und
damit ungehindert passieren kann. In die-
ser Konfiguration mit zueinander planpar-
allelen Elektroden wird im anschließenden
Kapitel das Flugzeitminimum z0 durch Va-
riation der Laserposition z bestimmt.
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7.4 Flugzeitminimum und kürzester Ionenpuls aus dem
Neon-Gasstrahl

Entsprechend Abbildung 5.11 in Kapitel 5.4 lässt sich unter Variation der Laserposi-
tion z das Flugzeitminimum z0 zwischen E1 und E2 bestimmen. Aus der Anpassung
des theoretischen Verlaufs an die Messpunkte können ferner die Abstände dI und dII

extrahiert werden. Auf diese Weise lässt sich die konfigurierte Einstellung der Buncher-
Elektroden hinsichtlich ihrer Lage entlang der z -Achse überprüfen. Dabei ist es vorteil-
haft, dass die Strahldichte entsprechend Abbildung 7.8 auf einem großen Bereich inner-
halb des Bunchers annähernd konstant ist, sodass ein Scan der z -Position des Lasers
an dem Gasstrahl möglich ist, ohne dass das Ne+-Signal abnimmt. Dabei werden die
einzelnen Elektroden mit den Potentialen φ1 = +1000 V, φ2 = −3000 V, φF = −3000 V
und φR = −1000 V beschaltet, um einen Ionenpuls möglichst kompakter Breite nach-
zuweisen. Abbildung 7.13 zeigt die gemessenen Schwerpunkte der Flugzeitverteilungen
als Funktion der Laserposition z oberhalb von E2.

Abbildung 7.13: a) Schwerpunkte der gemessenen Flugzeitverteilungen t0 unter Va-
riation der Laserposition z, akquiriert über jeweils 2 · 104 Laserschüsse. Aus der
Anpassung entsprechend Gleichung 5.6 (rot) lassen sich die Parameter dI und dII

extrahieren, die Ionenenergie der Ne+-Ionen im Flugzeitminimum z0 = 1,75 mm
beträgt E0,Ne = 2 keV. b) Resultierende optimierte Konfiguration der Abstände
und eingestellten Potentiale des Ionenbunchers.

Anhand dieser Abbildung kann der Flugzeitfokus bei z0 = 1,75 mm oberhalb von E2

identifiziert werden, die Abstände zwischen den Elektroden ergeben sich dabei entspre-
chend Gleichung 5.6 zu

dI = (3,4± 0,1) mm sowie dII = (3,5± 0,1) mm (7.5)

und erfüllen damit die Bedingung gleicher Abstände dI = dII 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 z0 des Ionenbun-
chers aus dem Gasstrahl (a) sowie aus Neon-Hintergrundgas bei Raumtemperatur
(b), jeweils bei einer Ionenenergie von E0,Ne = 2 keV und akquiriert über 1 · 105

Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.13 b.

Wird der Laserfokus auf z0 positioniert, so lässt sich diejenige Flugzeitverteilung mes-
sen, welche nominell die optimale Pulsbreite aufweist. In Abbildung 7.14 a ist diese
Flugzeitverteilung von etwa 0,6 Ne+-Ionen pro Laserschuss, gemittelt über insgesamt
1 · 105 Laserschüsse, dargestellt und weist eine volle Halbwertsbreite von 135 ps auf.
Zum Vergleich ist in Abbildung 7.14 b die Flugzeitverteilung über die gleiche Anzahl an
Laserschüssen gemittelt für Ne+-Ionen bei Raumtemperatur gezeigt. Dessen Pulsbreite
von 175 ps ist vergleichbar mit der gemessenen Breite der Ar+-Ionen aus Abbildung
5.13 in Kapitel 5.4 und somit ebenfalls thermisch bedingt. Damit ist gezeigt, dass
der Effekt des Geometric Cooling der Überschall-Gasexpansion tatsächlich die Breite
der Flugzeitverteilung reduzieren kann. Da die mittig zwischen E1 und E2 erzeugten
Ionen aufgrund der gewählten Potentiale beim Auftreffen auf den Detektor eine kine-
tische Energie von E0,Ne = 2 keV aufweisen, lassen sich somit ultrakurze Ionenpulse
im Bereich von 130 ps erzeugen. Der in Abbildung 7.14 a gemessene Ne+-Ionenpuls
stellt dabei die Flugzeitverteilung kürzester Pulsbreite im keV-Bereich dar. Detaillier-
te Ionentrajektorie-Simulationen zu dieser experimentellen Konfiguration [50] lassen
jedoch um bis zu zwei Größenordnungen kleinere Pulsbreiten vermuten, weshalb die
hier gemessene Halbwertsbreite der Flugzeitverteilung im Wesentlichen durch die Mess-
technik limitiert ist. Im anschließenden Kapitel wird daher der Einfluss des Extrakti-
onsfeldes – und damit der Temperatur – auf die Ionenpulse untersucht, um daher eine
Abschätzung ihrer tatsächlichen Breite geben zu können.
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7.5 Einfluss von Extraktionsfeld und Temperatur auf
die Ionenpulsbreite

Entsprechend der in Kapitel 5.4 eingeführten Gleichung 5.11 zur Bestimmung der Puls-
breite lässt sich feststellen, dass sich die Breite der Flugzeitverteilung sowohl direkt
proportional zur Wurzel der Temperatur als auch invers proportional zum Extraktions-
potential verhält. Dies wird anhand von Ionentrajektorie-Simulationen [50] bestätigt,
nach denen die gemessene Flugzeitverteilung der Ne+-Ionen eine Pulsbreite von we-
nigen Pikosekunden aufweisen sollte. Daher wird zunächst der Einfluss der Feldstärke
untersucht, indem das insgesamt angelegte Extraktionspotential ∆φI entsprechend Ab-
bildung 7.15 a verdoppelt wird.

Abbildung 7.15: a) Konfiguration der Abstände und Potentiale des Ionenbunchers,
um den Einfluss des Extraktionspotentials zu untersuchen. Damit verbunden ist
eine Erhöhung der Nachbeschleunigung für die Elektronen aus dem MCP-Rear.
b) Flugzeitverteilung von Ne+-Ionen im Flugzeitfokus z0 des Ionenbunchers aus
dem Gasstrahl bei einer Ionenenergie von E0,Ne = 4 keV, akquiriert über 1 · 105

Laserschüsse.

Anhand der in Abbildung 7.15 b dargestellten Flugzeitverteilung für Ne+-Ionen mit ei-
ner kinetischen Energie von E0,Ne = 4 keV ist jedoch ersichtlich, dass sich die Pulsbreite
nur geringfügig ändert, sodass die Wahl des Extraktionspotentials nicht ursächlich für
die gemessene Pulsbreite sein kann. Anhand von Gleichung 5.11 ist näherungsweise der
Zusammenhang

∆t ∝
√
T

∆φI

(7.6)

zwischen der Pulsbreite ∆t, dem Extraktionspotential ∆φI und der Temperatur T er-
sichtlich, sodass eine Flugzeitverteilung mit einer um die Hälfte reduzierten Breite zu
erwarten ist. Stattdessen scheint die gemessene Pulsbreite durch die zeitliche Auflösung
der Messmethode begrenzt, welche aufgrund elektronischer Limitierung der verwende-
ten Komponenten (MCP-Detektor, TDC, CFD) die tatsächliche 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 Auslöseorte der Elektronenkaskade erheb-
lich beeinflussen (vgl. Abbildung 3.19 in Kapitel 3.4.4). Dabei ist nicht ausgeschlossen,
dass auch ein Jitter in der elektronischen Prozessierung der Signale von Laserdiode
oder MCP die zu erwartende Pulsbreite überdeckt. Um den Einfluss der thermisch be-
dingten Startgeschwindigkeitsverteilung auf die Pulsbreite einordnen zu können, wird
diese unter Variation des Extraktionspotentials für Ne+-Ionen 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 T0 = 300 K nachgewiesen wurden. Neben der
Flugzeitfokussierung für einzeln erzeugte Ionen ist ein kaltes Reservoir an neutralen
Gasteilchen daher essenziell für die Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse. Aufgrund der
limitierenden Auflösung der Messtechnik lässt sich die tatsächliche Pulsbreite der Io-
nenpulse mithilfe des hier verwendeten MCP-Detektors jedoch nicht nachweisen. Um
dessen Breite dennoch abschätzen zu können, 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
gemäß Gleichung 7.6 ausgenutzt. Dazu wird das Potential an der oberen Elektrode
E1 zwischen φ1 = −1000 V und φ1 = −2950 V variiert, die Konfiguration des Io-
nenbunchers bleibt ansonsten im Vergleich zum vorherigen Kapitel 7.4 hinsichtlich
der Abstände und Potentiale unverändert. In Abbildung 7.16 a sind die so gemesse-
nen Pulsbreiten für Ne+-Ionen aus dem Gasstrahl (rot) bzw. Neon-Hintergrundgas bei
Raumtemperatur und pNe = 3,0 · 10−7 mbar (schwarz) über ∆φI aufgetragen.

Abbildung 7.16: a) Halbwertsbreiten der gemessenen Flugzeitverteilungen ∆t für
Ne+-Ionen aus dem Gasstrahl (rot) und Neon-Gas bei T0 = 300 K (schwarz),
aufgetragen über das Extraktionspotential ∆φI und akquiriert über jeweils 5 ·104

Laserschüsse. Die Konfiguration des Ionenbunchers entspricht Abbildung 7.13 b
in Kapitel 7.4. b) Anhand einer Auftragung der Pulsbreiten über dem inversen
Extraktionspotential (1/∆φI) lässt sich über die Steigungen der Geraden k0,Ne

und k⊥,Ne die Temperatur T⊥,Ne des Gasstrahls abschätzen.
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Der vergleichsweise hohe Partialdruck ist notwendig, um innerhalb des eingestellten Be-
reiches genügend viele Ne+-Ionen nachweisen zu können, da deren Signalhöhe für ein
abnehmendes Extraktionspotential sinkt. Anhand der Abbildung ist erkennbar, dass
die Breite der gemessenen Pulse im Wesentlichen durch die Auflösung der Messmetho-
dik bestimmt ist, da die Pulsbreite über einen großen Bereich von ∆φI konstant bleibt
und erst für ∆φI ≤ 300 V eine Verbreiterung aufgrund der Temperatur des Gasstrahls
zeigt. Für die Pulsbreite der Ne+-Ionen aus dem Gas ist deren Aufweitung aufgrund
der Temperatur T0 auf dem gesamten vermessenen Bereich des Extraktionpotentials
erkennbar und lässt eine deutlich geringere Temperatur des Gasstrahls entlang der Ex-
traktionsachse vermuten. Dies ermöglicht eine Abschätzung der Senkrecht-Temperatur
T⊥,Ne des Gasstrahls, und damit eine Abschätzung für die tatsächliche Breite der Flug-
zeitverteilung für Ne+-Ionen aus dem Gasstrahl. Aufgrund der reziprok proportionalen
Beziehung zwischen Pulsbreite und Extraktionspotential zueinander wird dazu ∆t in
Abbildung 7.16 b über (1/∆φI) aufgetragen, sodass die Steigung in dieser Darstellung
unter sonst gleichen Bedingungen von

√
T abhängt. Dabei ist für beide Fälle für große

(1/∆φI) erwartungsgemäß ein linearer Zusammenhang zu erkennen, was jeweils eine
Anpassung mithilfe einer Ausgleichsgeraden erlaubt. Auf diese Weise kann der Beitrag
der konstanten Auflösungsgrenze für beide Kurven vernachlässigt werden, da der Be-
reich großer (1/∆φI) ein kleines Extraktionsfeld bedeutet und dabei die Temperatur
maßgeblich die Pulsbreite dominiert. Unter Berücksichtigung des Zusammenhangs aus
Gleichung 7.6 lässt sich dann die (Start-)Temperatur T⊥,Ne der Ne+-Ionen aus dem
Gasstrahl abschätzen zu

T⊥,Ne =

(
k⊥,Ne

k0,Ne

)2

· T0 (7.7)∣∣∣∣
= (3,6± 0,4) K,

mit den Steigungen der angepassten Geraden für den Neon-Gasstrahl k⊥,Ne = (55 ±
2) V ns und Neon-Hintergrundgas k0,Ne = (505±10) V ns. Mit der so bestimmten Start-
temperatur lässt sich die mögliche zu erreichende Pulsbreite ∆t ebenfalls gemäß Glei-
chung 5.11 extrapolieren. Dazu wird die bei T0 = 300 K gemessene Pulsbreite aus
Abbildung 7.14 b anhand der Relation zur Temperatur aus Gleichung 7.6 abgeschätzt
zu

∆t =

√
T⊥,Ne

T0

·∆t0 (7.8)∣∣∣∣
= (18± 4) ps

Diese um eine Größenordnung kürzere Breite lässt sich mit der in dieser Arbeit verwen-
deten Messmethodik jedoch nicht nachweisen, da eine solche Auflösung unterhalb des
messelektronischen Jitters im Bereich von & 100 ps liegt. Dafür bedarf es anderer expe-
rimenteller Methoden, wie beispielsweise einer opto-elektronischen Streak-Kamera, um
Pulsbreiten dieser Größenordnung nachweisen zu können. Die gemessene Pulsbreite
von 130 ps im Vergleich mit dem breiteren Ionenpuls von 175 ps bei Raumtempera-
tur bestätigt allerdings, dass das im Rahmen dieser Arbeit vorgestellte Konzept des
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Geometric Cooling zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse im Prinzip funktioniert. Die
aus Abbildung 7.16 bestimmte Starttemperatur T⊥,Ne der Ne+-Ionen überschätzt da-
bei zwar die Senkrechttemperatur des Gasstrahls enorm, da deren Impulsverteilung bei
ihrer Erzeugung eine Temperatur in der Größenordnung von 1 K zugeordnet werden
kann (vgl. Kapitel 2.2.1). Die damit verbundene Extrapolation der Pulsbreite lässt je-
doch prinzipiell Ionenpulse mit einer deutlich kürzeren Zeitauflösung zu, was durch die
enorme Reduktion der thermischen Bewegung der Neutralteilchen aus der Gasexpan-
sion ermöglicht wird.
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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 abschließend diskutiert, ein Ausblick hinsichtlich Verbesserung und
Einsatz der Ionenquelle wird gegeben.
Das eingangs erwähnte Konzept zur Erzeugung ultrakurzer Ionenpulse konnte prin-
zipiell experimentell umgesetzt werden. Dabei gewährleisten eine UHV-Kammer mit
Düse und Skimmern den Betrieb des Gasstrahls, geeignete Schrittmotoren die mikro-
metergenaue räumliche Steuerung des Laserfokus und der einzelnen Elektroden des
Ionenbuncher sowie zweckmäßige Netzteile stabile elektrische Felder innerhalb des Io-
nenbunchers. Alle drei Komponenten stellten sich dabei als geeignet heraus und wurden
hinsichtlich ihrer wesentlichen Einstellungen und möglichen Parameter untersucht. Da-
bei erwies sich zunächst die Charakterisierung des Gasstrahls als schwierig, da mit dem
verwendeten VUV-Laser neben einem vernachlässigbaren Anteil an photoionisierten
Ar+-Ionen vor allem Argon-Ionen aus dem Gasstrahl nachgewiesen werden konnten,
welche durch Stoßionisation von Photoelektronen erzeugt werden. Eine geeignete Wahl
der Schaltverzögerung des Extraktionsfeldes zeigte dabei, dass diese Elektronen durch
Streulicht des Lasers vermutlich an der mittleren Elektrode des Spektrometers ausgelöst
werden, dies verwehrte infolgedessen eine Quantifizierung des Strahlprofils und der da-
mit verbundenen zentralen Gasstrahldichte der Expansion unter Variation des Laserfo-
kus. Stattdessen ermöglichte eine Simulation der Abbildungseigenschaften mithilfe von
Simion über den Vergleich der gesamten detektierten Ionenanzahl bei einer definier-
ten Argon-Teilchendichte nAr eine realistische Messung der zentralen Strahldichte von
ρAr,0 = (4,2± 0,12) · 1010 cm−3. Ferner konnten die Parameter Speed Ratio und Paral-
leltemperatur zu SAr = 30 ± 1,3 bzw. T‖,∞,Ar = (1,1 ± 0,1) K mit v‖,∞,Ar = 646 m s−1

gemessen werden, was unter Berücksichtigung des Transmissionsvermögens der Skim-
mer plausibel erscheint.
Anschließend wurde die erste Version des Ionenbunchers in einer für diese experimen-
telle Umsetzung konstruierten Ionisationskammer aufgebaut. Ein laserinduziertes Io-
nensignal an eingelassenem Argon-Hintergrundgas belegte dabei die prinzipielle Funk-
tionsweise des konzipierten Ionenbunchers und erlaubte es, dessen Parameterraum
vollständig zu charakterisieren. Insbesondere konnten Arq+-Ionen bis zum Ladungs-
zustand q ≤ 4 eindeutig nachgewiesen werden, auch wenn die nominelle Laserpeakin-
tensität von I0,Max ' 2 ·1016 W cm−2 prinzipiell auch Ar6+-Ionen ermöglichen sollte. An
dieser Stelle wäre eine bessere Kalibrierung der Laserpeakintensität notwendig, da we-
der das Reflektionsvermögen des letzten Spiegels oder des zur Fokussierung benutzten
Off-Axis-Parabolspiegels noch das Transmissionsvermögen des Lasereintrittsfensters in
der Kalibrierung berücksichtigt wird. Ferner kann der Effekt einer schwachen Selbst-
fokussierung dieses Fensters den Laserfokus entlang der Laserstrahlachse verschieben
und nimmt mit steigenden Laserpeakintensitäten zu. Dennoch decken sich die gemes-
senen Verläufe für die Ladungszustände qualitativ dahingehend mit denjenigen, die
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aus der ADK-Theorie resultieren, dass Ionen höherer Ladungszustände bei nominell
größeren Laserpeakintensitäten, allerdings in geringerer Anzahl nachzuweisen sind. Die
Verwendung eines TDC limitierte dabei zwar den Nachweis auf maximal ein Ion bei
einem festen m/q-Verhältnis pro Laserschuss, die gesamte Messmethodik erlaubte al-
lerdings eine Zeitauflösung der Flugzeitverteilungen im Bereich von etwa 100 ps. Dabei
ermöglichte vor allem die Variation der Laserposition entlang der Extraktionsachse der
Argon-Ionen das Vermessen der flugzeitfokussierenden Eigenschaften sowie der genauen
Geometrie des Ionenbunchers, was insbesondere die in-situ-Kalibrierung der Elektro-
denabstände zueinander umfasst. In einer Konfiguration mit dI = (2,8± 0,12) mm und
dII = (2,9± 0,04) mm ließen sich um das resultierende Flugzeitminimum herum bereits
kurze Argon-Ionenpulse nachweisen, deren Flugzeitverteilung eine thermisch bedingte
Halbwertsbreite von 180 ps bei einer Ionenenergie von E0,Ar = (2,0 ± 0,015) keV auf-
wiesen. Dies demonstrierte die Notwendigkeit, eine kalte Überschall-Gasexpansion als
Neutralteilchenquelle zu verwenden, um diese Pulsbreite deutlich reduzieren zu können.
Daher wurde der Gasstrahl mit dem Ionenbuncher kombiniert, woraufhin Argon auf-
grund eines massiven Anteils von Clustern im Gasstrahl für die Erzeugung ultrakurzer
Ionenpulse als ungeeignet erachtet wurde. Aus diesem Grund erschien der Wechsel zu
Neon als Betriebsgas für die Überschall-Gasexpansion als naheliegend, da hier die Clus-
terbildung erheblich geringer ist.
Aufgrund des höheren Ionisationspotentials konnten durch Photoionisation mit den
Kurzpuls-Laser nur Neq+-Ionen im Ladungszustand q = 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 für ein optimiertes Ne+-Signal bei einem Betriebs-
druck p0 = 2 bar und einer nominell eingestellten Düsenöffnungszeit ∆tOp = 20µs mit
einer Schwerpunktsgeschwindigkeit v‖,∞,Ne = 770 m s−1. Anhand der Speed Ratio SNe ≈
6,5 bzw. der Paralleltemperatur T‖,∞,Ne ≈ 17 K ist dabei für Neon eine schlechtere
Strahlqualität gegenüber dem Argonbetrieb zu erkennen, ferner zeigten auch die einge-
stellten Betriebsparameter für die Düse ein massives Problem bezüglich des Transmis-
sionsvermögens der Skimmer auf. Vor allem die Strahlintensität erscheint durch die bei-
den ersten Skimmer bei hohen Strahldichten massiv eingeschränkt zu werden, was durch
eine Vergrößerung ihres Öffnungsdurchmessers verbessert werden könnte. Im Rahmen
dieser Arbeit war die Anzahl nachzuweisender Ionen allerdings ohnehin durch die Mess-
methode mittels TDC limitiert, sodass eine niedrige Strahlintensität nur eine geringe
Auswirkung auf die Ergebnisse hatte. Nach der Optimierung der Düsenparameter wur-
de der Parameterraum der Laserposition bei einer nominellen Laserpeakintensität von
I0 = 1,0 · 1016 W cm−2 entsprechend einer maximalen Zählrate für Ne+-Ionen in dem
Ionenbuncher charakterisiert. Anhand der Profilierung des Gasstrahls konnte gezeigt
werden, dass dieser den Ionenbuncher bei einer Halbwertsbreite von 1,55 mm unge-
hindert passieren kann, welche durch den Öffnungsdurchmesser des letzten Skimmer
definiert ist. Ferner ließ sich durch Vergleich mit Neon-Hintergrundgas bei einer iden-
tischen Ionenzählrate eine Neutralteilchendichte der Neon-Atome in der Gasexpansion
von ρNe,0 = (3,0 ± 0,2) · 109 cm−3 nachweisen. Aufgrund des Transmissionsvermögens
der Skimmer erschien auch diese Neutralteilchendichte – unter Berücksichtigung der
vergleichsweise kleinen Werte für die Parameter p0 und ∆tOp – 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 gegenüber dem Laser- und dem
Gasstrahl in-situ optimiert, wobei diese unter laufender Messung vorgenommene Ver-
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kippung aller drei Elektroden gegenüber dem Laserstahl die größte Verbreiterung der
Ionenpulsbreiten bedingte. Auf diese Weise konnte einerseits eine sinnvolle Kalibrierung
der Verkippungswinkel vorgenommen werden, andererseits erlaubt die Möglichkeit zur
in-situ-Justierung der drei Elektroden eine spätere Optimierung der Geometrie des
Ionenbunchers, um eine minimale Ionenpulsbreite zu erzielen. Schlussendlich konnte
eine Anordnung der Elektroden annähernd gleicher Abstände von dI = (3,4± 0,1) mm
und dII = (3,5 ± 0,1) mm bestimmt werden. Innerhalb dieser Konfiguration des Io-
nenbunchers ließen sich mit dem Laser Ne+-Ionen aus dem Gasstrahl photoionisie-
ren, deren Flugzeitverteilung bei einer Ionenenergie von E0,Ne = (2,0 ± 0,008) keV
eine Pulsbreite von 135 ps aufwies. Dies belegt eine erfolgreiche Umsetzung der re-
duzierten Geschwindigkeitsverteilung durch die Überschall-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 Erhöhung des Feldes zeigte zwar keine signifikante Änderung
der Pulsbreite, eine Verminderung des Feldes hingegen bewies einerseits eine limitierte
Auflösung durch die Messmethodik und andererseits den durchaus präsenten Effekt des
Geometric Cooling. Der Vergleich mit dem Verlauf der Flugzeitverteilungen als Funk-
tion des Extraktionsfeldes bei T0 erlaubte eine Auswertung der Starttemperatur der
Ionen aus dem Gasstrahl von T⊥,Ne = 3,6 K, was eine Abschätzung der tatsächlichen
Pulsbreite in der Größenordnung von 18 ps ermöglicht. Diese ließ sich jedoch mithil-
fe der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Messmethodik nicht auflösen, die große
Diskrepanz der gemessenen Pulsbreite von 130 ps zu der angegebenen Binbreite von
27,4 ps bzw. Auflösungsgrenze der Messkomponenten in der Größenordnung von 50 ps
ließ auch eher auf eine prinzipielle Messproblematik schließen, 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, müsste die prinzipielle Methodik
zum Nachweis der Ionenpulse geändert werden. Da elektronische Komponenten eine
Limitierung der zeitlichen Auflösung im Bereich einiger 10 Pikosekunden aufweisen,
bedarf es opto-elektronischer Messtechniken, beispielsweise einer Streak-Kamera, um
solche kurzen Ionenpulse indirekt nachweisen zu können. Dazu könnte beispielsweise
eine ultradünne Probe als schneller Elektronenemitter fungieren, welche den verwen-
deten MCP-Detektor als Target ersetzt. Die durch den Ioneneinschlag aus der Probe
emittierten Elektronen könnten dann mithilfe konventioneller Streaking-Technik die
Flugzeitverteilung der auf dem Target auftreffenden Ionen abbilden. Ein vielverspre-
chender Proben-Kandidat für eine solche Messung scheint Graphen zu sein, da es sich
über große räumliche Bereiche freistehend herstellen lässt [108]. Dabei zeichnet es sich
ferner durch hohe Langlebigkeit unter Ionenbeschuss [109] und das Vermögen aus, Elek-
tronen [110] und Photonen [111] sowohl in Transmission als auch in Reflektion relativ
zum Ioneneinschlag emittieren zu können. Lassen sich auf diese Weise Ionenpulse mit
einer deutlich besseren Zeitauflösung nachweisen, so ermöglicht die Einbettung der
Kurzpuls-Ionenquelle in ein Anrege-Abfrage-Schema erstmalig einen experimentellen
Zugang zur Dynamik unterschiedlicher Phänomene unter Ionenbeschuss mit Ionenener-
gien im keV-Bereich, welche nach theoretischen Modellrechnungen auf einer Zeitskala
von Pikosekunden ablaufen. Dazu besteht eine Möglichkeit darin, die Synchronisation
zwischen Ionen- und Laserpuls für eine experimentelle Untersuchung zu nutzen, in wie
weit eine durch den Ioneneinschlag ausgelöste Dynamik lokal durch eine laserinduzierte
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8 Zusammenfassung und Ausblick

elektronische Anregung einer Festkörperoberfläche beeinflusst wird. Umgekehrt könnte
die Synchronisation zwischen Laser- und Ionenpuls ausgenutzt werden, um Photoelek-
tronen nach einem Ioneneinschlag aus dem angeregten Festkörper auszulösen. Eine
spektrale Analyse der Energie der Photoelektronen würde es ermöglichen, die ionen-
induzierte Anregung der Elektronen und die damit verbundene rapide Zunahme der
Elektronentemperatur an der Oberfläche zu messen. Ebenso könnten die lokale Unord-
nung der Gitterstruktur nach einem Ioneneinschlag sowie die darauffolgende Dynamik
der Rekristallisation – beispielsweise mithilfe von zeitaufgelöster Röntgenbeugung –
untersucht werden. Eine simplere experimentelle Einbettung, welches zunächst als ers-
tes proof-of-principle-Experiment der Kurzpuls-Ionenquelle fungieren könnte, wäre das
Messen der Ionolumineszenz nach einem Ioneneinschlag [112]. Dabei müssten zunächst
nur emittierte Photonen zeitaufgelöst 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+-Ionen von 130 ps stellt dabei die kürzeste gemes-
sene Pulsbreite eines Ionenpulses im keV-Bereich dar. Vielmehr geben die aufgeführten
Experimente bezüglich der Temperatur der Neutralteilchen Grund zur Hoffnung, die
Pulsbreite um mindestens eine Größenordnung weiter absenken zu können. Der ex-
perimentelle Nachweis solch kurzer Ionenpulse ermöglicht es, mithilfe zeitaufgelöster
Anrege-Abfrage-Experimente ein fundamentales Verständnis der Wechselwirkung von
Ionen niedriger Energie mit Festkörpern aufzubauen.
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38C. Höhr, D. Fischer, R. Moshammer, A. Dorn und J. Ullrich, “A subnanosecond pul-
sed ion source for micrometer focused ion beams”, Review of Scientific Instruments
79, 053102 (2008).
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Anhang

Berechnung der Flugzeitbedingung 1. Ordnung

Die Änderung der Gesamtflugzeit dt unter kleiner Variation des Startortes dzI,0 ist

dt

dzI,0

=− 1√
aI(dI − zI,0)

+
1

aII

·

(
− aI√

aI(dI − zI,0) + 2aIIdII

+
aI√

aI(dI − zI,0)

)
+

aIdIII√
aI(dI − zI,0) + 2aIIdII

3 .

Daraus folgt mit der Flugzeitfokussierung 1. Ordnung
dt

dzI,0

∣∣∣∣
zI,0=0

!
= 0 die Bedingung

1√
aIdI

− aI

aII

·
(

1√
aIdI

− 1√
aIdI + 2aIIdII

)
− aIdIII√

aIdI + 2aIIdII
3 = 0.

Unter Ausnutzung der Relationen ajdj = (q · e/m)∆φj (mit j = I− III) ergibt sich:

1√
∆φI

− ∆φI

∆φII

· dII

dI

·
(

1√
∆φI

− 1√
∆φI + 2∆φII

)
− dIII

dI

· ∆φI√
∆φI + 2∆φII

3 = 0

⇔ dI −
∆φI

∆φII

·

(
1−

√
∆φI

∆φI + 2∆φII

)
· dII −

√
∆φI

∆φI + 2∆φII

3

· dIII = 0

Mit der Substitution ξ :=

√
∆φI

∆φI + 2∆φII

und der daraus resultierenden Beziehung

∆φI

∆φII

=
2ξ2

1− ξ2
folgt:

dI −
2ξ2

1− ξ2
(1− ξ) · dII − ξ3 · dIII = 0, und mit 1− ξ2 = (1− ξ)(1 + ξ)

dI −
2ξ2

1 + ξ
· dII − ξ3 · dIII = 0

(1 + ξ) · dI − 2ξ2 · dII − (1 + ξ)ξ3 · dIII = 0 q.e.d.
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Technische Zeichnungen zur Expansionskammer
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Abbildung 10.1: Übersichtszeichnung Expansionskammer.
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Abbildung 10.2: Expansionskammer: Detail- und Schnittzeichnungen.
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Zusätzliche Flugzeit- bzw. Massenspektren

Abbildung 10.6: Restgasspektrum zur Messung mit Argon-Hintergrundgas bei I0 =
1,5 · 1016 W cm−2.

Abbildung 10.7: Spektren zur Auswertung der mittleren Ar2+-Ionenzahl mit Argon-
Hintergrundgas bei pAr = 1,0 · 10−7 mbar (schwarz) und pNe = 2,0 · 10−7 mbar
(rot) bei I0 = 9,5 · 1015 W cm−2.
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Anhang

Abbildung 10.8: Restgasspektrum zur Messung mit Neon-Hintergrundgas bei I0 =
7,5 · 1015 W cm−2.

Abbildung 10.9: Spektrum zur Auswertung des 22Ne+/20Ne+-Verhältnisses mit Neon-
Hintergrundgas bei pNe = 8,4 · 10−8 mbar bei I0 = 4,0 · 1015 W cm−2.
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sich an alle meine Eltern und Schwiegereltern, die uns bedingungslos unterstützen und
immer an unserer Seite, aber auch in Sorge sind, ob wir unseren eigenen Weg finden
werden. Hoffentlich kann ich euch ein wenig dieser Bedenken nehmen, wenn ich mit
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