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Die,Blasenkammer” der Atomphysik

Von Otto Sterns Molekularstrahimethode zum COLTRIMS-Reaktionsmikroskop

Horst Schmidt-Boécking

Die ,Cold Target Recoil lon Momentum Spectroscopy”
(COLTRIMS) ist eine bildgebende Technik, mit der sich
die Bewegungen von Elektronen und Kernen in Atom-
und Molekiilreaktionen sichtbar machen lassen. Dabei
ist es nicht nur moglich, die kinetischen Energien
einzelner Teilchen zu messen, sondern die komplexen
Mehrteilchenkorrelationen als Ganzes unter die Lupe
zu nehmen. COLTRIMS-Apparaturen gehoren heute
zur Standardausriistung an Synchrotronstrahlungs-
quellen und Ultrakurzzeit-Laserlabors in aller Welt.

ie mikroskopische Welt der Atome bliebe uns

ohne technische Hilfsmittel prinzipiell verborgen.

Erst vor rund hundert Jahren entwickelte man
Mikroskopsysteme und andere Messverfahren, mit de-
nen sich die Existenz der Atome nachweisen und ihre
Struktur untersuchen liefl. Zu den Pionieren gehort
Otto Stern, dem es 1919 mit seiner Molekularstrahl-
methode erstmals gelang, Quanteneigenschaften an
einzelnen separierten Atomen zu messen.

Seither war es ein Wunschtraum der Forscher, ein
Mikroskop mit einer so guten Auflosung in ,,Ort und
Zeit“ zu entwickeln, dass die mikroskopischen und
extrem schnellen korrelierten Bewegungen in Mehr-
elektronenatomen direkt sichtbar werden. Wegen
der hohen Elektronengeschwindigkeiten in Atomen
miisste dieses Mikroskop ein zeitliches Beobachtungs-
fenster von nur wenigen Attosekunden haben. Werner
Heisenberg diskutierte 1927 in seiner berithmten Ar-
beit iiber die Unschirfe von Streumessungen in der
Quantenwelt den Einsatz einer ,,y-Kamera“ zur Orts-
bestimmung von Elektronen, bei der die Wellenlange
der benutzten Photonen nur hinreichend klein und die
Belichtungszeit nur hinreichend kurz gemacht werden
miussten [1].

Wie Heisenberg ausfiihrte, liefert jedes einzelne
Streuereignis aus Prinzip nur einen Impulstransfer
und niemals einen Ort. Erst aus vielen aufeinander
folgenden Streuprozessen (Streuverteilung) lasst sich
ein ,,mittlerer” Ort ermitteln. Eine geniigend genaue
Ortsbestimmung wiére nur dann durchfithrbar, wenn
das Teilchen in den aufeinander folgenden Einzelstreu-
ungen wihrend der gesamten Messdauer seinen Ort
~beibehielte. Da die Quantenteilchen sich bewegen
und nach jedem Streuprozess einen Kick erhalten,
andern sie jedoch stiandig ihren Ort. Wollte ein Expe-
rimentator gar mit subatomarer Auflésung das Innere
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Beim COLTRIMS-Reaktionsmikroskop [2]
kommt von unten der extrem kalte,
durch einen Skimmer kollimierte Atom-/
Molekularstrahl, der in der Mitte des Mi-
kroskopes einen Photonen-, lonen- oder
Elektronenstrahl kreuzt. Im Kreuzungs-
punkt finden die Fragmentierungen
statt. Die geladenen Bruchstiicke wer-

den in Uberlagerten elektrostatischen
und magnetostatischen Feldern auf zwei
orts- und zeitauflésende Detektoren
(blau: lonendetektor, rot: Elektronende-
tektor) abgebildet. Die blaue Linie deu-
tet eine virtuelle Elektronenbahn, die
rote und tirkise Linie deuten Bahnen
von lonenfragmenten an.

eines Atoms, d. h. die Elektronen, sichtbar machen,
dann wiirde er nicht erfahren, an welchem Elektron
des Atoms ein bestimmtes Photon gestreut wurde. Ein
y-Mikroskop wird also nur den mittleren Ort eines
Atoms oder Kerns sichtbar machen konnen, aber nie-
mals eine Aussage tiber die einzelnen Elektronenorte

im Augenblick der Messung erlauben.

Ein Mikroskop mit subatomarer Auflésung fiir die
Beobachtung der inneren raumlichen und zeitlichen

Prof. Dr. Horst

m COLTRIMS beruht darauf, dass eine Kombination von
schwachen elektrischen und magnetischen Feldern am
Reaktionsort alle lonen eines fragmentierten Molekdls
auf einen grof3flachigen ortsauflésenden Detektor leitet
und alle dazugehérigen Elektronen auf einen zweiten.

® Aus den fur jedes Teilchen gemessenen Auftrefforten
und Flugzeiten erhdlt man die Richtung und die kine-
tische Energie, mit der es erzeugt wurde.

® Dadurch lassen sich auch fiir Teilchen mit extrem nied-
riger Energie in molekularen Prozessen vollstandige
Bilder einer Reaktion im Impulsraum aufnehmen.
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1) Ein Elektron mit der
kinetischen Energie von
13,6 €V hat den Impuls
vonla.u. =hleg=me.ca
~2-10*kgms™.

Struktur von Elektronensystemen in Atomen und
Molekiilen kann es daher aus prinzipiellen Griinden
niemals geben. Atome und Molekiile sind nach den
Gesetzen der Quantenmechanik ,,nichtlokale” Objekte.
Ort und Zeit sind in einer Einzelmessung keine Obser-
vablen. Impulse von Quantenteilchen sind jedoch zu
jedem Zeitpunkt messbare Observable.

Fragmente als Sensoren

Wiirde man zu einem gegebenen Zeitpunkt im Atom
oder Molekiil plotzlich die Coulomb-Kraft abschalten
(Heisenberg diskutiert diese Idee schon in [1]), dann
wiirden alle Elektronen und Kerne des Quantenobjekts
geradlinig in die ,,makroskopische Welt des Nachweis-
systems“ weiterfliegen. Wegen der strikten Impulser-
haltung ldsst sich so der mikroskopische Impuls (nicht
jedoch der Ort) perfekt in die makroskopische Welt
abbilden und jedes Fragment mit einem orts- und zeit-
auflosenden Detektor nachweisen. Durch Messung der
Flugrichtung und der Flugzeit kann man somit die mi-
kroskopische Geschwindigkeit und damit bei Kenntnis
der Masse auch den Impuls mit sehr hoher Prézision
bestimmen. Die innere korrelierte Bewegungsstruktur
der Quantenwelt ist damit viel einfacher zu mikro-
skopieren, als man nach dem oben Gesagten erwarten
wiirde. Statt mit vielen Photonen von auflen am Quan-
tenobjekt zu streuen, muss man seine Bestandteile
selbst zu aktiven Sensoren des Experimentes machen.

Natiirlich ldsst sich die Coulomb-Kraft in einem
Atom nicht plotzlich abschalten. Aber es ist moglich,
das Quantenobjekt plétzlich sehr hoch anzuregen, oh-
ne seine inneren Bewegungsgrofien merklich zu stéren
und ,,entscheidend zu dndern® Dieses hoch angeregte
Quantenobjekt kann dann aus sich selbst ,,instantan®
zum Teil oder auch vollstandig in Einzelbausteine
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Abb.1 Diese Gedenktafel der Frankfurter
Universitat wirdigt die wissenschaft-
lichen Verdienste von Otto Stern und
Walther Gerlach. Stern erhielt 1943 den
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magnetischen Moments des Protons
und die Entwicklung seiner Molekular-
strahlmethode, die eine unverzichtbare
Grundlage fiir COLTRIMS bildet.

Physik-Nobelpreis fiir die Messung des
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fragmentieren. Da im Quantenobjekt dabei die innere
Verschrankheit erhalten bleiben sollte, sollten bei der
Fragmentierung auch die Korrelationen im Bewe-
gungsraum weitgehend erhalten bleiben und somit
fiir den Beobachter in der Makrowelt zu messen sein.
Wichtig ist dabei, dass in diesem Anregungsprozess
kaum Impuls, aber viel Energie vom Projektil auf das
Quantenobjekt iibertragen wird.

Die Absorption von reellen oder virtuellen Pho-
tonen kommt diesem Ziel sehr nahe, da Photonen viel
Energie, aber kaum Impuls {ibertragen. Absorbiert
beispielsweise ein Heliumatom ein reelles Photon von
200eV, so fragmentiert das angeregte Atom mit eini-
gen Prozent Wahrscheinlichkeit vollstdndig. Dabei
wird vom Photon auf den Helium-Schwerpunkt ein
Impuls von nur 0,05 a.u.” iibertragen, die Fragmente
fliegen aber wegen der schon vorher im Grundzustand
vorhandenen Bewegung mit viel grofSerem Impuls
auseinander - in der Summe meist mehr als 4 a. u.. Die
vorher im Grundzustand vorhandenen korrelierten
Bewegungsstrukturen sollten sich daher ohne Stérung
durch die Reaktion auf den Endzustand abbilden.

Verwendet man schnelle schwere Ionen, die Atome
aus sehr grofien Abstinden beim Vorbeiflug mittels
Ubertragung von virtuellen Photonen fragmentieren,
dann lassen sich sehr hohe Ionisationsgrade erreichen.
So kann ein Uranion mit 15,5 MeV/u in einem Einzel-
stof3 Argon innerhalb von nur wenigen Attosekunden
komplett fragmentieren, d. h. vollstdndig ionisieren.
Wegen des extrem starken virtuellen Photonenfeldes
von 10 bis 10* Watt/cm? erreichen die Wirkungsquer-
schnitte fiir die Erzeugung hochgeladener Ionen die
geometrische Grofle eines Atoms [3, 4]. Der dabei vom
Projektil ibertragene Gesamtimpuls bleibt verschwin-
dend klein im Vergleich zu den Impulsen der wegflie-
genden Fragmente [4].

Observablen der Bewegung sind unter anderem Ge-
schwindigkeit, Impuls und Drehimpuls, wobei die bei-
den letzteren fiir ein abgeschlossenes System von einer
Attosekunde auf die nichste exakt erhalten bleiben! In
diesen Groflen gibt es auch fiir kleinste Zeitintervalle
keine Unschirfe, solange man den Messort nicht lo-
kalisiert, d. h. hinreichend grofl macht. Bei einer Tar-
getausdehnung von nur 0,01 mm (10° a. u.) wiirde dies
dem Experimentator in der Messung eine theoretische
Impulsgenauigkeit von 107 a. u. ermdglichen. Diese
Impulsunschirfe entspricht einer kinetischen Energie
beim Elektron von einem Nanoelektronenvolt. Expe-
rimentell kann man solch gute Auflésungen erreichen,
wenn die makroskopischen Flugzeitstrecken fiir die
Fragmente hinreichend lang sind.

Kollimiert und kaltgestellt

Doch ist ein solches Mikroskop, das die Impulse aller
Fragmente in Koinzidenz messen kann, experimentell
realisierbar? Und wenn ja, welche Impulsauflgsungen
wiren damit zu erzielen? Aus der Hochenergiephysik
ist bekannt, dass sich mithilfe der Blasenkammer die
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Trajektorien aller Fragmente und damit ihre Impulse
gleichzeitig bestimmen lassen. Aufgrund ihrer hohen
Energie erzeugen die Fragmente selbst dort Ionisati-
onspuren im Detektorvolumen, die man optisch und
elektronisch registrieren kann. Ein solches Verfahren
der Spurenerkennung funktioniert jedoch fir die ex-
trem niederenergetischen Fragmente in der Atom- und
Molekiilphysik nicht.

Impulsmessungen an niederenergetischen Quan-
tenobjekten werden seit rund hundert Jahren durch-
gefiihrt. Otto Stern gelang 1919 ein entscheidender
Durchbruch in der Impulsauflosung (Abb. 1). In dem
Pionierexperiment der Molekularstrahltechnik konnte
er mithilfe einer Art Streak-Kamera zeigen, dass kolli-
mierte Atomstrahlen bei einer festen Verdampfungs-
temperatur eine relativ scharfe Geschwindigkeitsver-
teilung haben [5]. Durch geschickte Kollimierung von
Gasstrahlen erreichte er im Transversalimpuls (Streu-
winkel) Auflosungen von 0,001 a.u. Das war bereits
so gut, dass es seinem Mitarbeiter Robert Otto Frisch
gelang, den Riickstoflimpuls vom Photon auf Atome
nachzuweisen [6].

Das COLTRIMS-Reaktionsmikroskop [2] wire oh-
ne Sterns Molekularstrahlmethode nicht realisierbar.
Mit ihrer Hilfe werden die Quantenobjekte prépariert
und vor der Fragmentierung in einen eng kollimierten
Impulszustand gebracht. In der Regel werden diese
Targetobjekte dann von einem senkrecht kreuzen-
den Projektilstrahl (Ionen, Elektronen, Photonen
etc.) zu einem exakt bekannten Zeitpunkt ionisiert
(Abb. auf S. 39). Die geladenen Bruchstiicke werden
dann in einem Spektrometer mithilfe von sehr genau
kontrollierbaren elektrischen und magnetischen Fel-
dern auf grofie orts- und zeitauflésende Detektoren
geleitet. Die negativ geladenen Fragmente fliegen zum
Elektronendetektor, die positiv geladenen zum Ionen-
detektor in der entgegengesetzten Richtung.

Anhand des Auftrefforts und der Flugzeit lasst sich
die Bahn eines jeden Fragments ermitteln und daraus
mit hoher Auflgsung dessen Anfangsimpuls bestimmen
- ganz dhnlich wie bei einem Steinwurf im Schwerefeld.
Die Detektoren mit der nachgeschalteten Elektronik
konnen auch mehrere Fragmente aus der gleichen Re-
aktion gleichzeitig erfassen [7].

Um eine sehr gute Impulsauflosung zu erreichen, ist
es unverzichtbar, die einzelnen Atome oder Molekiile
zu kithlen (daher riihrt die Bezeichnung ,,Cold Tar-
get®). Lasst man Gas unter relativ hohem Druck von
einigen Bar durch eine 20 bis 30 Mikrometer grofie
runde Lochblende expandieren, bildet sich ein Uber-
schallstrahl von Molekiilen aus, der so stark verbesserte
Eigenschaften hat, dass man eine extrem hohe Auflé-
sung fiir alle drei Impulskomponenten erreichen kann.

Durch Kiihlung der Targetatome in magneto-op-
tischen Fallen ldsst sich die Auflésung noch wesentlich
verbessern [8]. Die adiabatische Expansion in der Loch-
blendendiise fokussiert die austretenden Atome bzw.
Molekiile des Gases in einen engen Geschwindigkeits-
raum. Wird dieser expandierte Strahl dann durch einen
»Skimmer® in transversaler Richtung ausgeblendet und
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Abb.2 COLTRIMS-Reaktionsmikroskope erlauben es, den elek-
tronischen Energieverlust (Q-Wert) hochprazise zu bestimmen
und die elektronischen Zustande, die im lon-Atom-Stof3 invol-
viert sind, hochauflosend zu spektroskopieren, wie hier fiir die
Elektronentransferreaktion 63 keV Ne”* auf He gezeigt.

das Gas vor der Expansion noch zusitzlich auf wenige
Kelvin gekiihlt, so erhélt man einen Molekularstrahl,
der in transversaler und longitudinaler Ausdehnung ein
sehr scharfes Impulsprofil hat, das bei vorgekiihltem
Helium-Strahl rund 0,01 a. u. Unschirfe entspricht.
Diesen Molekularstrahl kreuzt man unter 90° im
Spektrometer mit dem Projektilstrahl. Die Intensi-
tat beider Strahlen ist so niedrig, dass im relevanten
Zeitfenster immer nur ein Projektil mit einem Atom
oder Molekiil des Ultraschallstrahles wechselwirkt.
Das durch das Projektil angeregte oder ionisierte
Atom/Molekiil fragmentiert und sendet Elektronen
aus. Diese Methode (,,multi fragment imaging) beruht
auf Flugzeitmessungen und erfordert daher, den Frag-
mentierungszeitpunkt besser als auf eine Nanosekunde
genau zu kennen. Aus diesem Grunde eignen sich als
Projektilstrahlen nur gepulste Strahlen von Photonen,
Elektronen oder Ionen. Bei Ionen als Projektile kann
der Nachweis des gestreuten Projektils als Zeitpunkt
der Fragmentierung verwendet werden. Fiir den orts-
und zeitauflésenden Nachweis dienen so genannte
Delay-Line-Detektoren [/], in denen das geladene Frag-
ment in Multikanalplatten eine raumlich lokalisierte
Elektronenlawine induziert. Diese Lawine wird von
einer gekreuzten Drahtanode registriert, iiber die vom
Auftreffort zu ihren jeweiligen Enden iiber eine Delay-
Line-Anordnung ein schnelles elektronisches Signal
lduft. Aus der Zeitdifferenz der ankommenden Signale
ergibt sich der Detektorort. Je nach Anzahl der Detek-
toren und Drahtebenen der Detektoranoden lassen sich
dann bis zu 20 oder mehr Zeitparameter ,,Event fiir
Event® im PC speichern und damit auf jedem Detektor
pro Event mehrere Fragmente parallel detektieren [9].
Aus den gespeicherten Rohdaten berechnen Analy-
seprogramme fiir jedes Fragment die Bahn und daraus
den Anfangsimpuls. Es entsteht dann ein virtuelles Tra-
jektorien-Zwischenbild, wie wir es von der Blasenkam-
mer aus der Hochenergiephysik kennen. Aus diesem
Grunde wird auch das COLTRIMS-Reaktionsmikro-
skop haufig als die ,,Blasenkammer® der Atomphysik
bezeichnet, obwohl die Fragmente kinetische Energien
von wenigen Elektronenvolt oder sogar unter Milli-
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elektronenvolt besitzen und somit im Detektormaterial
selbst keine sichtbaren Spuren erzeugen kénnen.

Erfolgreicher Einsatz

COLTRIMS-Reaktionsmikroskope sind jetzt seit tiber
zwei Jahrzehnten erfolgreich im Einsatz. Mit ihrer
Hilfe lief3en sich in zahlreichen Pionierexperimenten
neue Einblicke in die korrelierte Dynamik von atoma-
ren und molekularen Vielteilchenreaktionen gewin-
nen. Die ersten Prototypen kamen zum Einsatz, um

in hochenergetischen Ion-Atom-Stofien bei kleinsten
Projektilablenkwinkeln - also sehr grofien Kernab-
standen - beispielsweise die Wahrscheinlichkeiten fiir
Vielfachionisationen zu messen. In der Pionierarbeit
gelang es durch Messung der Transversalimpulse der
Riickstoflionen, Ionisationsprozesse im Ablenkwinkel-
bereich um ein Mikrorad, d.h fiir sehr grofle Stoflpara-
meter, zu untersuchen [10]. Dabei zeigte sich, dass das
Riickstof$ion im streifenden Stof3 durch das virtuelle
Photonenfeld des Projektils hoch ionisiert werden
kann, obwohl es dabei meist weniger als ein a. u. Im-
puls vom Projektil tibertragen bekommt.

In hochenergetischen Ion-Atom-Stéfien, in denen
nur Elektronen zwischen gebundenen Zustinden von
Projektil und Target transferiert werden, ermoglichen
COLTRIMS-Reaktionsmikroskope auflerdem eine
hochprizise Bestimmung des elektronischen Energie-
verlustes des Reaktionsprozesses (Q-Wert) und somit
eine hochauflosende Spektroskopie der elektronischen
Zustdnde, die im Ion-Atom-Stof3 direkt involviert sind.
Bei der normalen hochauflosenden Photon- oder Elek-
tronspektroskopie in schnellen Ion-Atom-St6f3en kann
man nur Uberginge sehen, die ,,Jange“ nach der An-
regung zerfallen und somit wegen Kaskadenprozessen
kaum Information iiber die primar beteiligten Zustén-
de erlauben. Die Impulskomponente des Riickstof3ions
in Projektilrichtung (z-Richtung) ist ein direktes Maf3

Abb.3 He™-Impulsverteilung in der x, y-Ebene fiir Photonab-
sorption (ca. 8,8 keV) und Compton-Streuung [21]. Zentriert um
Impuls Null sieht man die Compton- und als ,Kraterrand” bei
hohen Impulsen die Photoeffektprozesse. Das Photon ist linear
polarisiert, der E-Vektor zeigt in x-Richtung.
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fir den elektronischen Q-Wert der in einer Projektil-
Target-Reaktion involvierten Schalenzustinde. Beim
Stolsystem 63 keV Ne’* auf He erreicht man bei einer
Riickstoflionenimpulsauflosung (FWHM) von bes-
ser als 0,1 a. u. eine Q-Wertauflésung (FWHM) von
1,25 eV [11] und kann damit direkt sehen, in welchen
angeregten Zustand im Neon-Ion das Elektron transfe-
riert wurde (Abb.2). Man kann sogar die Feinstruktur-
zustande in hochenergetischen Ion-Atom-Stofiprozes-
sen auflosen und Energieverluste von schnellen Ionen
mit bisher nie erreichter Auflosung bestimmen.

Dieses Messverfahren ist auch einsetzbar, um an
hochstgeladenen schweren Ionen (z. B. ein U*™*-Strahl
mit 500 keV) mit hochster Prizision die Lamb-Shift zu
vermessen. Die Riickstoflionenspektroskopie konnte
Linienbreiten von weniger als 0,1 eV (FWHM) erge-
ben, was auch modernste Halbleiter-Kryodetektoren
niemals leisten konnten.

Die COLTRIMS-Reaktionsmikroskope finden
heute breite Anwendung zur Untersuchung von
Photoionisationsprozessen von Atomen, Molekiilen
und Festkorperoberflachen durch einzelne Photonen
(Synchrotronstrahlung) oder durch Laserstrahlen.

In den letzten Jahren hat die Technik Einzug in viele
Femto- und Attosekundenlaserlabors gehalten, da sie
ideale ,, Augen® darstellt, die Mehrteilchenprozesse
und deren Dynamik vollstdndig zu visualisieren [12].
Die folgenden Beispiele illustrieren den Einsatz von
COLTRIMS-Reaktionsmikroskopen bei Reaktionen,
die von einzelnen Photonen oder von Laserpulsen
induziert werden. Dabei steht die Bedeutung der
Messmethode im Vordergrund und nicht die Physik
des Reaktionsprozesses.

Elektronenkorrelationen im Helium

Das Heliumatom ist das Musterbeispiel von Elek-
tronenkorrelation in der Atomphysik. Ein Maf fiir
diese Korrelation ist das Verhéltnis von Einfach- zur
Doppelionisation von Helium durch ein Photon. Fiir
den Test der zahlreichen iiber Jahrzehnte entwickelten
theoretischen Modelle war es von zentraler Bedeutung
zu wissen, wie wahrscheinlich die Einfach- und Dop-
pel-Photoionisation von Helium im Grundzustand ist,
wenn es durch ein einzelnes hochenergetisches Photon
(5 bis 20 keV) entweder durch Photoabsorption oder
Compton-Streuung ionisiert wird. In diesem Hoch-
energielimit (emittiertes Elektron hat dann auch einen
entsprechend grofien Impuls) beruht die Doppelioni-
sation (Shake-Off-Prozess) fast ausschliefflich auf der
Elektronenkorrelation im Helium-Grundzustand. Die
Absorption des hochenergetischen Photons kann nur
erfolgen, wenn das gebundene Elektron im Helium-
Grundzustand bereits diesen hohen Impuls hat, was
wegen der Gesamtimpulserhaltung des Helium-Atoms
eine starke Korrelation zwischen beiden Elektronen er-
fordert. Der Compton-Prozess hingegen erfolgt meist
an gebundenen Elektronen mit kleinem Impuls, fiir
welche die Theorie andere Korrelationsstarken voraus-
sagt. Frithere Verfahren, die z. B. die emittierten Elek-
tronen oder den Ladungszustand des Riickstoflions
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messen, konnen Photon- und Compton-Prozesse
nicht trennen. Die wichtige Signatur zur experimen-
tellen Unterscheidung der beiden Ionisationsprozesse
ist der jeweilige Impuls des He'"**-Riickstofiions,

den man mit COLTRIMS erstmals mit hinreichend
guter Impulsauflosung messen konnte. Im Falle des
Photoeffektes kompensiert der Helium-Kern, d.h. das
He""-Riickstof3ion, den hohen Impuls des schnellen
Elektrons, im Compton-Prozess ist der Kern nur Be-
obachter und besitzt einen sehr kleinen Impuls (Abb.3).
Mit der COLTRIMS-Technik war es erstmals moglich,
die fiir Photo- und Compton-Ionisation unterschied-
lichen Doppelionisationswirkungsquerschnitte von
Helium zu messen und somit eine klare Aussage tiber
die Giiltigkeit der Theorien von Shake-Off-Prozessen
zu machen [13].

Kernbewegung als Prazisionsuhr

Bei Molekiilfragmentierungen, z. B. bei der sog.
Coulomb-Explosion oder bei schnellen Dissoziations-
reaktionen, ldsst sich die hier nahezu klassische, d. h.
in Ort und Zeit lokalisierbare Kernbewegung als eine
hochprazise Uhr verwenden, die mit Femtosekunden-
genauigkeit die Reaktionsdynamik taktet. Der Photo-
ionisationsprozess mit Emission des Photoelektrons
dauert nur Bruchteile einer Femtosekunde, und die
Verinderung des Coulomb-Potentials induziert in-
stantan eine Kernbewegung auf der neuen Potential-
fliche. Abhingig von den nun zeitlich verdnderlichen
Kernabstidnden variieren die Energien der molekularen
Orbitale und damit auch die Energien der im Molekiil
erfolgenden elektronischen Uberginge. Kommt es z. B.
nach Doppelionisation in einem diatomigen Molekiil
zur gegenseitigen Abstofiung der nun geladenen Ionen
(Coulomb-Explosion), dann reflektiert die kinetische
Energie der Ionenfragmente das Coulomb-Potential
beim internuklearen Abstand, bei dem die Ionisation
erfolgte. Somit kann man aus den Ionen-Fragment-
impulsen den internuklearen Abstand und wegen der
klassischen Kernbewegung auch die Zeitabldufe der
Reaktionsdynamik bestimmen. Im schwach gebun-
denen Ne-Dimer (mit einem internuklearen Abstand
von 0,31 Nanometer und einer Bindungsenergie von
1,5-107 eV) gelang es so, durch eine Vierfragment-
koinzidenz (zwei Ne-Ionen, zwei Elektronen) die im
Ne-Dimer vorausgesagten vorher experimentell nicht
direkt erforschten Zerfallsprozesse (Interatomic-Cou-
lombic-Decay, ICD) eindeutig zu identifizieren und
ihre Reaktionsdynamik mit Femtosekundengenauig-
keit zu vermessen [14, 15].

Elektronen im starken Laserfeld

In starken Laserfeldern herrschen wieder vollig an-
dere Ionisationsmechanismen vor. Deren Dynamik
ldsst sich mithilfe des Reaktionsmikroskopes in bis-
her nicht erreichter Vollstindigkeit untersuchen. Ein
starkes Feld von 10® W/cm?, erzeugt von Photonen
mit 800 nm Wellenldnge, beschleunigt Elektronen
und Ionen, nachdem sie aus dem Atomverbund gelost
wurden. Eine Messung des Impulses der Teilchen ent-
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Abb.4 Zweielektronenimpulskorrelation fir die Zweifachioni-
sation von Ar im starken Laserfeld.

spricht deshalb einer Messung der Lichtfeldphase des
Laserfeldes, bei der die Teilchen beschleunigt wurden.
Misst man nun mit COLTRIMS in Koinzidenz die Im-
pulse aller in einem Laserfeld freigesetzten Elektronen,
so kann man fiir alle Teilchen die Impulskorrelationen
mit sehr hoher Aufl6sung detektieren und daraus
bestimmen, zu welchem Zeitpunkt relativ zur Laser-
phase die Elektronen freigesetzt wurden. Das Laserfeld
spielt so die Rolle eines ultraschnellen Uhrwerks, die
Impulse entsprechen den Uhrzeigern, die man mittels
COLTRIMS abliest. Bei 800 nm entspricht ein Zy-

klus 2,5 Femtosekunden, und die Ablesegenauigkeit
der ,,Uhrzeiger® fillt besser als 1/200 eines Umlaufs
aus, was einer Zeitauflosung von 10 Attosekunden
entspricht. Ein Beispiel, in dem diese Technik einge-
setzt wurde, sind die mit einem Laserpuls aus Argon-
Atomen freigesetzten zwei Elektronen (Abb. 4) [16].
Entlang der horizontalen und vertikalen Achse sind die
Impulse der beiden Elektronen parallel zum Laserfeld
aufgetragen, welche den relativen Phasen entsprechen,
zu denen diese Elektronen freigesetzt wurden. Die
Regionen hoher Intensitét im ersten und dritten Qua-
dranten zeigen, dass beide Elektronen korreliert ins
Feld entkommen. Das dabei emittierte Elektron nimmt
im Feld Energie auf und wird vom Laserfeld zurtick auf
sein eigenes Mutterion geschleudert, d.h. die Doppel-
ionisation erfolgt durch ,Rescattering® des ersten Elek-
trons auf das Mutteratom. Dort gibt es seine Energie in
einem Stof$ mit dem zweiten Elektron ab, sodass sich
zwei Elektronen zusammen nachweisen lassen. Die
hier beobachtete korrelierte Elektronenemission war
der erste direkte Beweis fiir den theoretisch voraus-
gesagten ,,Rescattering Process“ [17].

Neue Perspektiven

Mehr als hundert Labors weltweit setzen COLTRIMS
heute in in der Atom-, Molekiil- und Oberflichenphy-
sik ein. Standig kommen neue Anwendungen hinzu.
Wer kann beispielsweise heute mit Sicherheit ausschlie-
L3en, dass aufgrund von Vielteilcheneigenschaften in
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der Dynamik von gebundenen verschrinkten Systemen
noch weitere dynamische Erhaltungsgrofien (z.B. Run-
ge-Lenz-Vektor) existieren oder Symmetrien gebrochen
werden? Mithilfe von zirkular polarisiertem Laserlicht
lassen sich die Drehimpulse von Atomen oder Mole-
kiilen im Anfangszustand ausrichten. Diese polarisier-
ten Quantenobjekte fragmentieren durch ein zirkular
polarisiertes Photon in drei oder mehr Teilchen, und
deren Impulse sind mit hoher Auflosung messbar. Die
beiden im Eingangskanal definierten Axialvektoren las-
sen sich spiegeln. Im Endzustand miissen mindestens
drei oder vier Bruchstiicke in Koinzidenz nachgewiesen
werden. Sollte man in den durch das Vektorprodukt der
Axialvektoren definierten Halbkugeln nicht symme-
trische Streuverteilungen in der Vielteilchenfragmen-
tierung beobachten und sollten diese Verteilungen ein
unerwartetes Spiegelungsverhalten zeigen, wire das fir
die Theorie der quantenmechanischen Vielteilchendy-
namik von fundamentaler Bedeutung.

Relativistische Schwerionenstrahlen (z.B. U***
mit 20 GeV/u), wie sie in naher Zukunft bei der GSI-
Darmstadt zur Verfiigung stehen”, erméglichen mit
Ionenstrahlen neue ,,Pump-Probe®-Verfahren (Ionen
induzierte Pump- und Probe-Technik, IPUP), die
Zeptosekunden-Schnappschiisse in der Quanten-
dynamik moglich machen. Durch die relativistische
Retardierung schrumpft das vom Projektil auf das
Targetsystem agierende virtuelle Photonfeld (bis 10*
W/cm? Stirke) auf Bruchteile einer Attosekunde [4]
und ist wegen der klassischen Ionenbahn in Raum
und Zeit sehr genau lokalisierbar. Man lasst nun dieses
Ion mit einem Molekiil mit nicht-linearer Geometrie
(z.B. eine Dreieckform mit den Eckpunkten A, B und
C) wechselwirken. Durch koinzidente Messung aller
Ionenfragmente kann man spéter im Experiment die
Molekiil-Ionenbahn-Orientierungen und die Stof3pa-
rameter ermitteln. Fiir jede der verschiedenen Bahnen
und Orientierungen wird man eine andere elektro-
nische Ionisation der verschiedenen Eckpunkte (cha-
rakteristische Atome A, B und C) beobachten. Unter
diesen Bahnen gibt es auch solche, wo das Projektil zu-
erst A angeregt oder ionisiert hat und dann z. B. einige
Attosekunden spater mit dem Atom C wechselwirkt.
Durch Wechselwirkung mit Atom A ist im Prinzip die
Gesamtwellenfunktion des Molekiils kollabiert und das
Atom C sollte seinen Zustand entweder instantan oder
retardiert dndern. Da der Lichtweg im Molekiil linger
dauert als der Flug von A nach C, kénnte man durch
Pumpen bei A und Proben bei C experimentell mes-
sen, wie schnell eine Wellenfunktion kollabiert. Dieses
,ortliche” Pump-Probe-Verfahren eroffnet viele andere
Méglichkeiten der Untersuchung von extrem schnellen
quantendynamischen Prozessen.

*

Ich mochte langjiahrigen Mitarbeitern, Weggefahrten
und Freunden in der Atom- und Molekiilphysik fiir
die hervorragende Zusammenarbeit und Unterstiit-
zung bei der Entwicklung der COLTRIMS-Methode
herzlich danken, namentlich Joachim Ullrich, Rein-
hard Dérner, Lew Cocke, Robert Moshammer, Volker
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Mergel sowie Ottmar Jagutzki. Die Forderung durch
das BMBF (Verbundforschung Kernphysik und GSI)
und durch die DFG bildete die finanzielle Grundlage
dieser Forschung. Vor allem gebiihrt Dietrich Hartwig
(BMBF) Dank, der stets in unkonventioneller Weise
geholfen hat.
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