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Abstract

Es werden optische &Be mit gekreuzten Strahlearfdie Stol3paare Na-X mit mo-
lekularem TargeX = N,, Oy, CO, GH, und CG und atomarem Targe{ = Ne
untersucht. Aus Polarisationsexperimenten ergeben sich geometrische Informationen
uber den Stol3. Diese werden mit Ergebnissen einer klassischen Theorie verglichen.
Experimentell kann ein maximaler Translationsenargertrag von oder in moleku-

lare Rotationsenergie bestimmt werden. Der differentielle Wirkungsquerschnitt wird
als Funktion des Streuwinkels gemesseur. &é Stol3paare Na-Nund Na-Q wird

das Stol3produkt Na(3p) zustandsselektiv analysiartNa-N, wird das Ergebnis mit

dem Ergebnis einer semiklassischen Rechnung verglichen. Am StoR3paar Na-Kr wird
gezeigt, das mit einer Pump-Probe-Anregung mit Femtosekunden Laserpufen St~
zeitaufgebst untersucht werderoknen. Die Golienordnung des gemessenen Signals
entspricht der vorher abgesthten GolRenordnung. Die Aldrigigkeit des Signals

von der Pump-Probe-Veogérungszeit entspricht der semiklassisch berechneten.

Stichworte: Alignment im StoR, nichtadiabatischiyergang, optischer Sto3

In a crossed beam experiment optical collisions of sodium atoms with a molecular
collision partnerX = N,, O,, CO, GH, and CQ and an atomic collision partner

X = Ne are studied. With polarisation experiments we gain geometric information
about the collision. The results are compared with classical calculations. An upper
limit for translation energy transfer into or out of the molecular rotational energy is
experimentally determined. The differential cross section as function of the scattering
angle is measured. For the collision pairs Naatd Na-Q a stateselective analyse

of the product Na(3p) is made. For Na-the results are compared with semiclassical
calculations. For Na-Kr it is shown that with pump and probe excitation by femto
second lasers a time resolved investigation of the collision is possible. The observed
signal is in the same order of magnitude as estimated. The dependence of the signal on
the pump probe delay time is similar to those of the semiclassical calculations.

Keywords: alignment during the collision, nonadiabatic transition, optical collision
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Kapitel 1

Einleitung

Mit unseren Sinnesorganen sind Informationder kleine Teilchen wie Atome und
Molekile ohne technische Hilfe nicht zagglich. Um Stol3prozesse zwischen die-
sen Teilchen zu untersuchen, wird ein Werkzeug gebraucht. OptisoRe Sirid ein
solches Werkzeug. Sie sind die Ursache des in der Spektroskopie bekanaten Ph”
mens der Stoldverbreiterung von Linien. Atome oder Moleky kdnnen nicht nur
scharfe Frequenzen.; absorbieren oder emittieren, welche resonarlilberga‘ingen
zwischen quantenmechanischen AnstEn dieser isolierten Teilchen entsprechen. In
Anwesenheit von anderen Teilchen X aadern sich die Energieniftlie Uberginge.
Dadurch wird fir einen festen Abstand der Sto3partner Licht mit einer Frequenz
emittiert oder absorbiert, welche verstimmt ist gageer der Frequenz..;. Bei opti-
schen StiRen wird ein Stol3paar gezielt mit einer gagieer der resonanten Frequenz
fur einen der Stol3partner verstimmten Frequenz angeregt. Die Anregung ist dabei nur
fur einen bestimmten Abstand der Stol3partner voneinandgtich. Optische Sif3e
werden im einfachsten Fall experimentell in Dampfzelle realisiert. Dabei sind die Re-
lativgeschwindigkeit der stol3enden Teilchen und ihre Orientierung vor und nach dem
Stol3 breit verteilt. Daraus folgt, dass bei diesen Experimarttendptische $f3e mit
vielen verschiedenen Werteuarfdiese GoRRen gemittelt wird [1]. Wenn mit Teilchen-
strahlen mit bekannten Geschwindigkeiten experimentiert wird, ist eine detailliertere
Untersuchung der 88e noglich.

In der vorliegenden Arbeit werden optischeoS¢" mit gekreuzten Strahlen bekann-

ter Geschwindigkeit experimentell untersucht. Dabei ist ein Stol3partner stets Natri-
um. Der andere StoR3partner ist eines der Molek,, C,H,, CO, CQ, O, oder das
Edelgasatom Neon. Bei Variation der linearen Polarisation des Anregungslasers ergibt
sich experimentell geometrische Informationdrei’ den Stol3. Die Bestimmung des
Anteils der Sol3e mit dem Sto3produkt Na(3p) an allen SvR3en, macht Informatio-
nenuberUbergangswahrscheinlichkeitermiwend des StoRes zwischen verschiedenen
Potentialfichen zugiglich. Durch Variation des Laborstreuwinkels wird der differen-
tielle Wirkungsquerschnitt in Aldrigigkeit vom Streuwinkel vermessen. Bei Atom-
Atom-S©l3en sind dabei quantenmechanische Effekte zu sehen. Es wird untersucht,
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ob bei den betrachteten Atom-MoldkStoR3paaren diese Effekte ebenfalls zu sehen
sind, oder sich aufgrund von vielenoglichen Anfangsbedingungenrfdie Orien-
tierung der Molekle und ihren Rotationszustand vodatlig wegmitteln. Durch Ein-
schankung der thermischen Geschwindigkeitsverteilung des Natriumstraimesk”
Aussagernuber den Anteil von inelastischendB&n gemacht werden.

In einem weiteren Experiment wird gezeigt, dass eglch ist mit der Pump-Probe-
Technik in gekreuzten Strahlen einen Stol3 zeitaofgiedli untersuchen. Dazu wird das
Stol3paar Na-Kr zweimal im Verlauf des Stol3es optisch angeregt. In einem ersten An-
regungsschritt wird mit dem Pumplaser mit einer gedeat dermJbergang von Na(3s)
nach Na(3p/,) verstimmten Photonenenergiesh.., das Quasimolak (NaKr) ange-
regt. In einem zweiten Schritt wird das angeregte Quasinublekt'dem Probelaser
ein weiteres mal angeregt. Die Energie der Photonen des Probelasgfs Ist ge-
geniber der Energie dedberganges von Na(3p) nach Na(4s) verstimmt. Wegen der
Verstimmung der beiden Anregungsenergien gabendenUbergangsenergien des
freien Natriumatoms sind die Anregungen auch hier nainrend des StolR3esoglich.

Die Anregungen erfolgen mit Femtosekundenlaserpulsen, welche kurzujpsyedér
Zeitstruktur der SiRRe sind, welche auf einer sub-Pikosekunden Zeitskala ablaufen.
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Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Differentieller Wirkungsquerschnitt und semiklas-
sische Beschreibung optischer $f3e

In dieser Arbeit werden optisched®é mit Natrium als Projektil betrachtet.

Na+X — (NaX)
(NaX) + hvanregung —>  (NaX)* (2.1)
(NaX)* — Na(3p)+X

Dabei bildet Natrium mit einem Targetteilchen X im Verlauf des Stol3es ein Quasi-
molekil (NaX). Dieses wird in einem zweiten Schritt von einem Photon angereqt.
Schliellich trennen sich die beiden Stol3partner wieder als angeregtes Natrium Na(3p)
und Teilchen X im Grundzustand. Die Energie des Anregungsphotons wird durch die
Verstimmung(v — v,.s)/c bezogen auf die FrequenarfdenUbergangNa(3s) —
Na(3p1/2) charakterisiert. Dabei ist ¢ die Lichtgeschwindigkeit. Die zugej€ Ein-

heit ist1Kaiser = lem™! = 0.12meV. Durch eine Verstimmung des Photons ist eine
resonante Anregung nuralirend des Stol3esaglich. Dabei mul3 die Frank Condon
Bedingung enllt sein [3]:

Ve(re) — Vg(re) = AE (2.2)

Hier ist V, das Grundzustandspotential ukid das Potential des angeregten Zustan-
des. Der Abstand. fur den diese Gleichung et ist, ist der Condonradius. Diesen
Sachverhalt veranschaulicht Abbildung 2.1. Dort sind als durchgezogene Linien die
Potentialkurven des Stof3paares Na-Ne zu sehen. &igé des senkrechten Pfeiles
stellt die Energie des anregenden Photons dar. Das Photon hat mehr Energie, als f*
den resonatellbergang am freien Natriumatom gebraucht wird. Im Folgenden wird
in einem solchen Fall von positiver Verstimmung gesprochen. Es ist nlitsrgang
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Abbildung 2.1:Potentialkurveniir das Stof3paar Na-Ne [2]. Zu sehen sind die Poten-
tialkurve zum Grundzustanc?XUz sowie die ersten beiden angeregten Potentialkur-
ven zu den ersten beiden angeregten @uden BEW und A?HI/Q,P,/Q. Die Lange des
Pfeiles entspricht der Energie eines Photons mit positiver Verstimmung. Seine Position
kennzeichnet den Condonradius.

vom Grundzustand %El/z nach I§21/2 moglich und zwar im Abstand., bei welchem
die Energie des Photons genau der Energiedifferenz der Potentialkurven entspricht.

Bei der semiklassischen Beschreibung optischeR&tverden quantenchemisch be-
rechnete Potentiale verwendet, um klassische Trajektorien zu bestimmen. Die Poten-
tiale hangen bei Atom-Atom-$f3en nur von den Stol3partnern und dem Abstand r
der Stof3partner voneinander ab. In diesem Fall gibt es bei repulsiven Potentialkur-
ven zu einer festen Verstimmung meist genau zweghthkeiten der Anregunguf”

einen fest gewfilten Streuwinkel. Dabei ist der Streuwinkel definiert als der Win-
kel zwischen den Relativgeschwindigkeiten der beiden Sto3partner vor und nach dem
Stol3. Ein Beispiel ist in Abbildung 2.2 links zu sehen. Hier ist der Mittelpunkt des
als Linie eingezeichneten grof3en Kreises die Position des Targetatoms. Das Projek-
tilatom bewegt sich auf den als dicke Linien eingezeichneten Trajektorien von links
mit der Relativgeschwindigkeit vor dem St&R, einlaufend nach rechts oben, wo es

mit der Relativgeschwindigkeit nach dem Stg} ausBuft. Die Richtung der Rela-
tivgeschwindigkeiten vor und nach dem Stol3 werden durch die Pfeile angezeigt. Der
grol3e Kreis gibt alle mglichen Punkte an, bei deren Passieren durch das Projektila-
tom eine Anregung des Stol3komplexesgiich ist. Dieser Kreis mit Radius wird
Condonkreis genannt. Die in der Abbildung dargestellten Condonvekforend i,

zeigen auf die Punkte bei denen der StoRkomplexig jeweilige Trajektorie angeregt

wird. Die Durchmesser der ausgé#tén Kreise, welche die Orte der Anregung mar-
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Abbildung 2.2:Die mbglichen Trajektorieniir das Stof3paar Na-Kr, die alle zum sel-
ben Streuwinkeldhren, sind als Linien von links nach rechts oben zu sehen. Im linken
Bild ist die Verstimmung 120crh rechts -100cm’ . Der groRe Kreis ist der Condon-
kreis. Die ausgéifliten Kreise geben den Ort der Anregurig tlie jeweilige Trajekto-

rie an. Die Durchmesser der Kreise sind proportional zum statistischen Gewicht der
Trajektorie. Dier; sind die Condonvektoren,.; undv,, sind die Relativgeschwindig-
keiten vor beziehungsweise nach dem Stol3.

kieren, sind proportional zum statistischen Gewicht der Trajektorien. Beide Trajekto-
rien haben den gleichen Streuwinkel. Es ist zu sehen, dal3 bei der Trajektorie mit dem
groR3en StoRparameter b die Anregung beim ersten Schneiden mit dem Condonkreis
stattfindet. Bei der anderen Trajektorie hingegen wird der Condonkreis beim ersten
Schneiden ohne Anregung passiert. Das Stol3paar bleibt in diesem Fall auf der Poten-
tialkurve des Grundzustandes, bis der Condonkreis ein zweites mal geschnitten wird.
Erst jetzt wechselt der Stol3komplex von der unteren auf die obere Potentialkurve. Der
StolR kann genauber diese beiden Trajektorien verlaufen. Da die beiden Trajektorien
nicht unterschieden werdewirien, interferieren ihre Signale miteinander. Es ergeben
sich Oszillationen des Signals in Alhgigkeit vom Streuwinkel.

Der differentielle Wirkungsquerschnitberechnet sich aus deroglichen Trajektori-
en unter Verwendung des Konzeptes der quantenmechanischen Interferenz zu:

2
1

Sin(@CM)

Dj - bj
|d©cn/dby]

o= - exp(ia;) (2.3)

J

Der Index j gehuber die Beitage der beiden Trajektorien, die zum Streuwirtkel,
beitragen. Dieb; sind die Stol3parameter; die Uber die Trajektorien jeweils aufge-
sammelte stoBbedingte Phase. Die optisddbargangswahrscheinlichkeiten be-
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rechnen sich nach Landau-Zehner zu [4]:

pj =1 —exp(—) (2.4)
mit
B 2mh QJZ
AV
Q; : Rabifrequenz); = 1E - d;
E elektrischer Feldvektor des anregenden Lichtes
oTj Ubergangsdipolmomenit= (e | e 35515 | ) mit

Uy, 1;: amUbergang beteiligte Elektronenwellenfunktionen,
r: Ortsvektoren der Elektronen und
e: Elektronenladung
v : Radialkomponenete der Relativgeschwindigkeit
AV' : Steigung des Differenzpotentials beim Condonradius
d(Va(r) = Vi(r)))

AV'(r) = T

Ist die Ableitung des Streuwinkels nach dem StoRBparamter N@l/ (b = 0) so wird

der semiklassisch berechnete Wirkungsquerschnitt unendlich. Dies ist offenbar physi-
kalisch nicht sinnvoll. qguantenmechanische Rechnungen zeigen, das der differentielle
Wirkungsquerschnitt in der &lie eines solchen Streuwinkels nicht unendlich wird,
aber typischerweise ein Maximum hat. Diese Struktur des differentiellen Wirkungs-
guerschnittes heil3t Regenbogen. Im semiklassischen Bild wird dieses Maximum nicht
als Maximum in Folge von Interferenzen zwischen verschiedersgliomén Trajek-

torien sondern als Folge eines grof3en statistischen Gewichtes einer Trajektauie erkl”

In Abbildung 2.3 ist beispielhafui'das Stof3paar Na-Kr ein Vergleich zwischen einem

mit semiklassischer Theorie berechneten differentiellen Wirkungsquerschnitt und dem
entspechenden quantenmechanisch berechneten Wirkungsquerschnitt zu sehen. Wie
erwartet sind bei beiden Theorien Oszillationen zu sehen. Diese Oszillationen werden
in Anlehnung an heanmliche Streuexperimente 8Kelbergoszillationen genannt

[5]. AuRerhalb der Vonatitsrichtung al® -y ~ 18° ist dieUbereinstimmung zwischen

den Theorien gut.

Bei negativen Verstimmungen durchlaufen die Trajektorien oftmals attraktive Poten-
tialbereiche. Dann tragen im Experimerufig die Signale von vier Trajektorien zur
Intensitt bei. Ursache dafist, dass durch das anziehende Potential auch negative Ab-
lenkwinkel noglich sind. Dabei wird beim Ablenkwinkel im Unterschied zum Streu-
winkel durch das Vorzeichen harKsichtigt, ob das Projektil zum Target hin (negatives
Vorzeichen) oder vom Target weg abgelenkt wird (positives Vorzeichen). Da sich nega-
tive Ablenkwinkel nicht von positiven Ablenkwinkeln unterscheiden lassen, nusss f~
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Abbildung 2.3: Der differentielle Wirkungsquerschnitt einmal quantenmechanisch
(dicke Linie) und einmal semiklassischitohe gestrichelte Linie) berechnéirfdas
StoRpaar Na-Kr bei einer Verstimmung von 137¢émmit einer StoRenergie von
100meV [6]. Das Licht ist in der Streuebene rechtszirkular polarisiert angenommen.

den differentiellen Wirkungsquerschnitt in Gleichung Rf8ei’ alle Trajektorien mit
gleichem Streuwinkel summiert werden. Ein Beispieludlast in Abbildung 2.2 rechts
dargestellt. Alle vier eingezeichneten Trajektorien haben den gleichen Streuwinkel und
mussen somitdi’ das Messsignal becksichtigt werden. Der Ablenkwinkel der beiden
oberen Trajektorien ist positiv,afirend die unteren beiden Trajektorien einen negati-
ven Ablenkwinkel aufweisen. Zu ein und demselben Ablenkwinkebgatebei nicht
immer eine Trajektorie mit Anregung beim ersten Erreichen des Condonkreises und
eine Trajektorie mit Anregung beim zweiten Erreichen des Condonkreises. In dem
dargestellten Fall wird der StolRkomplex bei beiden Trajektorien mit negativem Ab-
lenkwinkel beim ersten Erreichen des Condonkreises angeregt. Es sind auch weniger
Trajektorien noglich. Typischerweise gibt es zwei oder vier Trajektoriendptische
Atom-Atom-Sb3e mit Anteilen von attraktivem Potentialverlauf und zwei Trajektori-
en flir SBRRe mit rein repulsivem Potentialverlauf.

Uber die Beiteige von deutlich mehr Trajektorien muss bei optischef®&t'von Ato-
men mit nicht orientierten Molakén gemittelt werden, um den differentiellen Wir-
kungsquerschnit zu bestimmen. Das liegt daran, dass die Potentiale nun nicht mehr
nur vom Abstand der Stol3partner ablgén, sondern auch noch von der Orientierung
des Molekils. Alles in diesem Kapitel bis hierhin Beschriebene bleibt im Wesentlichen
gultig. Es istjedoch zu bercksichtigen, dass aus Potentialkurven Poterdictién wer-
den. Das hat zur Folge, dass Condonkreise durch Coradbiwafii zu ersetzen sindu"
unterschiedliche Orientierungen des Malekam Anfang des StoRRes gibt es zu ei-
nem fest gewhlten Streuwinkel unterschiedliche Trajektorien. Dabei entspricht jede
Trajektorie einem anderen Weg durch die Potensiatien. Zuatzlich kann sich das
Molekul in unterschiedlichen Rotationszastien befinden, was ebenfalls zu unter-
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Abbildung 2.4:Verschiedene agliche klassische Trajektoriefiifdas Stol3paar Na-
CO,, welche alle bei einer Stol3energie von 125meV und einer Verstimmung von
120cnT! zu einem Streuwinkel vah,, = 35° fuhren. Das C@-Molekil hat seinen
Schwerpunkt im Ursprung. Die Balken charakterisieren verschiedémgicheUber-
gangsdipolmomente im Moment der Anregung.

schiedlichen Trajektorien zu einem fest géten Streuwinkeldhrt. Eine Auswabhl
maoglicher Trajektoriendi’ einen Atom-Molekl-Stol3, die alle zum gleichen Streu-
winkel fuhren, sind in Abbildung 2.4 als Linien dargestellt. Der Schwerpunkt des Mo-
lekiils liegt im Ursprung. Die Balken charakterisieren verschiedeaglistie Uber-
gangsdipolmomente im Moment der Anregung. Die Positonen der Balken markieren
die Positionen der Anregung. Ealit'auf, dass sich die Punkte der Anregung in zwei
Bereichen konzentrieren. Das Alignment divergangsdipolmomente ist nichalig
statistisch verteilt. In dem abgebildeten Fall hat die Mehrzahltrgangsdipolmo-
mente nur einen kleinen Winkel zur Verbindungsachse des Stol3paares im Moment
der optischen Anregung. Die Trajektorien haben im Wesentlichen zwei unterschiedli-
che VerHufe. Das ist offenbar selahilich zu Atom-Atom-Si3en bei positiver Ver-
stimmung mit zwei mglichen Trajektorien und zugehgen Condonpunkten sowie
Ubergangsdipolmomenten. In Gleichung 2.3 ist Atom-Molekil-StRe des weite-

ren der Terml©c,;/db; durch die Jakobideterminant&d, ¢)/0(b, ¢1,) zu ersetzten.

Das liegt daran, dass die Beschreibung von Atom-Malkkt3en aufgrund fehlen-

der Drehimpulserhaltung nicht mehr auf eine Ebene reduziert werden kann wie bei
Atom-Atom-Soil3en. Die Folge ist, dass der Stol3parameter durch zwei Parameter cha-
rakterisiert werden muss. Dazu kann der absolute Wert b und der Azimutwipkel
gewahlt werden. Ebenso wird die Streurichtung durch zwei Pararfieted ¢ charak-
terisiert. Dabei ist) der herlommliche Streuwinkely ist der Azimutstreuwinkel. Es
reicht flir die Experimente in dieser Arbeit aus Bahnenbza 0 zu betrachten.
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Abbildung 2.5:UbergangsdipolmomentérfAnregung vom Grundzustand in den obe-
ren2A’-Zustand beim StoRpaar Na-&, [8]. Die Orientierung und Position des Mo-
lekuils ist durch die Punkte in der Mitte gegeben. Dienden Linien charakterisieren
den Bereich, in dem optische Anregung bei den gezeigten Experimeigéost.

2.2 Alignmentim Stol3

Bei Polarisationsmessungen ergeben sich Informatiaben die elektronische Struk-
tur des StoRkomplexes. Diese Informationen steckedlergangsdipolmoment, wel-
ches im differentiellen Wirkungsquerschnitt steht (Gleichung 2.3). Bei den Experi-
menten finden di&Jberginge zwischen MoleKorbitalen statt, die nahezu identisch
mit Na(3s)- und Na(3p)-Orbitalen sind. Im Folgenden werden diesdidnkurz aber
streng genommen falsch Na(3s)- und Na(3p)-Orbital genanntUbasyangsdipolmo-
ment zeigt stets in Richtung des Alignments des Na(3p) Orbitals. Informatidrem ~
die Orientierung detlbergangsdipolmomente sind alsquivalent mit Informationen
Uber das Alignment der Na(3p)-Orbitale [7].

Bei Atom-Atom-StRen kihgt dadJbergangsdipolmoment aus Symmetriggtén nur

vom Abstand der StoRpartner zueinander ab. Es 2@igi-8>-Uberginge stets in Rich-

tung der Verbindungsachse der beiden StoRpartnerSBéiUbergingen steht das
Ubergangsdipolmoment stets senkrecht zur Verbindungsachse. Es werden auch Expe-
rimente mit Atom-Molekil-Sto3paaren Na-X durchgéiit bei denen X eins der linea-

ren Molekile N,, O,, CO, CG, und GH, ist. DasUbergangsdipolmomentingt fir
solche StoR3paare vom Abstand zwischen den Stol3partnern und vom Winkel der Mo-
lektlachse zur Verbindungslinie der Stof3partner ab. Als Beispiel sind in Abbildung 2.5
die Ubergangsdipolmomenteiftlas StoRpaar Na,8, fur Anregung vom Grundzu-
stand in den obere\’-Zustand als Striche zu sehen. Lage und Orientierung des Mo-
lekdils ist durch die offenen Punkte markiert. Befindet sich das Natriumatom an einem
Punkt in der dargestellten Ebene, so charakterisieegrge Uund Orientierung des Stri-
ches an dieser Stelle dabergangsdipolmomentif diese geometrische Anordnung.
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Die dinnen Linien charakterisieren den Bereich, in welchem Anregung bei den Ex-
perimenten dieser Arbeit oglich ist. Es ist zu sehen, dasg die gol3te verwendete
Verstimmung (innere Linie) all&)bergangsdipolmomente naheZtartig sind. Ganz
anders ist der Sachverhalt bei der kleinsten betrachteten Verstimrauf3gr§te Li-
nie). Im polaren Bereich sind-artigeUbergangsdipolmomente zu sehemhrénd im
aquatorialen Bereich dibergangsdipolmomentg-artig sind. Dazwischen gibt es
einen stetigetbergang.

Um experimentell Informationenber dieUbergangsdipole zu bekommen, wird die
Orientierung der Polarisation des Anregungslasers variient.aé Polarisationen
wird im differentiellen Wirkungsquerschnitibér die gleichen Trajektorien summiert.
Lediglich das Produkt aus elektrischem Feldvektor undidieergangsdipolmomenten

E- dj in den Rabifrequenzeandert sich aufgrund der verschiedenen Orientierungen
des Lichtes. Gleichung 2.245t sich als Funktion des elektrischen Feldes auffassen
und mit konstanten; vereinfachen zu:

2
J(E) = > ¢ exp(ia) - /Dj (2.5)
j
Fur kleine Rabifrequenzen (< 1) gilt in erster Niherung
27T - o\ 2
= ——— (E-d 2.
TN (E-d) (2.6)
Damit ergibt sich:
2
o(E) ~ > wi-exp(ioy) - E- &j (2.7)
]
mit den statistischen Gewichten
b
Wj ] (28)

~ v |AV/[sin (Ocw)0(0, ¢)/0(b, b1

Mitteln sich die Oszillationen im differentiellen Wirkungsquerschnitt aufgrund von
experimentellen Aufisungen weg, dann ist eine inkokhte Nitherung sinnvoll. Es
ergibt sich:
— — E=d 2
o(B) ~ 3w [E - d (2.9)
j

Dies lasst sich umschreiben in:

o(E) ~ EAE (2.10)

Dabei ist die gesamte Informatiabér dieUbergangsdipolmomente und die zuggh”
gen statistischen Gewichte im Alignmenttensor A. Die irkamte Niherung ist auch
sinnvoll fir das Maximum der Oszillationen. Erstim Minimum der Oszillationgmr{”
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Molekul Energie [cm—!]
C,H, 612
CO, 667

Tabelle 2.1: Energie der niedrigsten Knickschwingung [10]

diese Vereinfachung zu falschen Ergebnissen [9]. Bei inkeiter Niherung ist die
Theorie abgesehen von quantenchemisch gerechneten Potentialen keine semiklassi-
sche Theorie mehr, sondern eine klassische Theorie. Aus Symmetaegrist @i
Atom-Molektil-St63e mit linearen Molekién eine Hauptachse des Alignmenttensors
senkrecht zu der Ebene, welche von den Relativgeschwindigkeiten des Stol3paares vor
und nach dem Stol3 aufgespannt wird. Die anderen beiden Hauptachsen liegen in der
Ebene. Durch Bestimmung des differentiellen Wirkungsquerschnittes iafgagKeit

von der Polarisation des Anregungslichtes in dieser Ebene bis auf einen konstanten
Faktor, kann der Alignmentwinkel,,., zwischen der groRen Hauptachse des Align-
menttensors in der Ebene und der Relativgeschwindigkeit vor dem Stol3 sowie der
Kontrast K bestimmt werden. Mit

_ Agg — Ak

= 2.11

Dabei sindA,, und Ay, die Eigenwerte zur gro3en beziehungsweise kleinen Haupt-
achse des Alignmenttensors in der Ebene.

2.3 Energiaibertr age

Bei StlRen mit Molekilen kann bei den in dieser Arbeit vorkommenden Stol3energien
von 100meV bis 200meV Translationsenergie in oder von Rotationsendrgr&ra-

gen werden. & die verwendeten Moleké C,H, und CGQ kommen auch An- oder
Abregung von KnickschwingungenifEnergieibertége in Frage (siehe Tabelle 2.1).
Durch experimentelle Bestimmung von Geschwindigkeitsverteilungandai Infor-
mationeruber die Gol3e solcher Energidertdge gewonnen werden. Bei thermischen
Na-Ne StRen reicht die kinetische Energier félektronischdJbergange nicht aus.

Da Atome auf3erdem weder Rotationsniveaus noch Schwingungsniveaus besitzen, sind
diese Stl3e sicher St3e mit Energiebertrag Null. Damit eignen sie sich, um dieit¢”

der experimentellen Bestimmung des Enanbrrtrages zuberprifen.

Bei dem verwendeten apparativen Aufbau wird die Geschwindigkeitsverteilung der
Natriumatome nach dem Stol3 experimentell bestimmt.dt€ verwendeten experi-
mentellen Einstellungen ergeben sich durch klassische Rechnungen unter Ausnutzung
von Energie- und ImpulserhaltungrfStil3e ohne Energidsertrag mittlere Natrium-
geschwindigkeiten nach dem Stol3 im Bereich von 1150m/s bis 1500m/s, je nach Ver-
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stimmung des Anregungslasers. Der Streuwinkeldag@5°. Unter diesen Bedingun-

gen haben 8it3e mit Energiebertégen in der GsRenordnung von 10meV eine um
etwa 50m/s gegerber Sblien ohne Energibertrag verschobene mittlere Geschwin-
digkeit der Natriumatome nach dem Stof3. Die Breite der Geschwindigkeitsverteilung
der Natriumatome nach dem Stol3 wird bei den verwendeten Targetstrahlquellen bis
zu einer vollen Halbwertsbreite von etwa 150m/s im Wesentlichen von der Breite
der Geschwindigkeitsverteilung des Natriumstrahles bestimmt. Je schmaler die Ge-
schwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach dem Stol3 ist, desto kleinere Ener-
gietibertéige wahrend des Stol3es lassen sich experimentell nachweisen oder ausschlie-
3en. Deshalb wurde ein Verfahren zur Einsetiting der Geschwindigkeitsverteilung
des Natriumstrahles entwickelt.

2.4 Zustandsselektive Stol3produktanalyse

Bei Messungen mit zustandsselektiver Analyse des StoR3produktes Na(3p) wird be-
stimmt, mit welcher Wahrscheinlichkeit das Natriumatom nach dem Stol3 im Fein-
strukturniveau Na(3p;/»)) zu finden ist. Aus dieser Wahrscheinlichkediriien Rick-
schlisse darauf gezogen werden, wie grofl3 der Anteil vaf&t mit nichtadiabati-
schenUbergingen zwischen adiabatischen Poteniahin ist. Adiabatische Potenti-
alflachen sind die Eigenenergien des Stol3paares bei festem Abstand der StoR3partner.
Dabei werden die Sto3partner als ruhend angenommen.

Direkt nach der Anregung befindet sich das System in einem adiabatischen Eigenzu-
stand| (NaX)*). Dieser HR3t sich mit Koeffizienten,; unda, als Superposition aus

den Zustinden| X¢) | Na(3pis2)) und| Xa) | Na(3p;/.)) darstellen. Bei diesen
Zustinden befindet sich das Target X in seinem GrundzustaXd) und Natrium
jeweils in einem seiner Feinstrukturnivedusa(3p:/2,3/2))

| (NaX)*) = ay | Xa) | Na(3p12)) + a2 | Xa) | Na(3ps/2)) (2.12)

Zu dem Zustand (NaX)*) gelhort ein Punkt auf einer der adiabatischen Potential-
flachen. Im adiabatischen Grenzfall, das heil3t bei langsamer zeitlicher Propagation
des Systems, folgt das System dieser adiabatischen PotawtialflDabeaindert sich

der Zustand des Systems. Am Ende ist das Natriumatom in dem Feinstrukturzustand
zu finden, in welchem die Potentiafhe fir gro3e Absinde der Stol3partner aasft.

Bei schnellem StoR3verlauf hat das System keine Zeit seinen Zustaawdeun: Das
Natriumatom befindet sich nun nach dem StoR mit Wahrscheinlichkéitim Zu-

stand| Na(3p,/»)) und mit der Wahrscheinlichkejt,|* im Zustand| Na(3pss)).

Dies ist der diabatische GrenzfalluFmittlere Geschwindigkeiten sind nichtadiabati-
scheUberginge zwischen den Potentialflien noglich. DieseUberginge finden vor

allem in Bereichen statt, in denen die Differenzen zwischen den Poteatfadfi in

der GolRenordnung der Feinstrukturaufspaltung sind. Ergebnisse solcher Messungen
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Abbildung 2.6:Links sind dieiir die Messungen zur zeitaufgsten Beobachtung von
optischen Si3en relevanten Na-Kr Potentialkurven zu sehen [12]. Die Condonradien
sind durch die Position der Pfeile gekennzeichnet. Die horizontalen Linien entsprechen
der im Experiment untersuchten StoRenergie vor dem StoR von 155@echts sind

die dazu gerechneten Trajektoridir Einen Streuwinkel von 1@ls gepunktete Linien
dargestellt. Die Kreise markieren die CondonpunktePump- und Probiébergang.

Die Flugzeit zwischen zwei Condonpunkten einer Trajektorie ist jeweils angegeben.

fur Atom-Atom-Sotl3e sind zu finden in [11]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden diese
Messungenudi’ Natrium mit molekularen Stof3partnern durchgdet.

2.5 Zeitaufgebste Beobachtung optischer S$if3e

Thermische SiRe zwischen atomaren und molekularen Sto3partnern laufen typischer-
weise auf einer sub-Picosekunden Zeitskala ab. OptisafgeStiit Femtosekunden-
lasern zur Anregung eroglichen eine zeitliche AublSung dieser $8e. Dabei wird

die Pump-Probe-Technik verwendet. In einem ersten Schritt bilden in den Experimen-
ten dieser Arbeit ein Natriumatom und ein Kryptonatom ein Quasinubl&kii erster
Anregungslaser (Pumplaser) mit Photonenenérgig,,, regt diesen StoRkomplex zu
einer definierten Zeit in einen definierten Zustand an. Dies gibt den Zeitnullpunkt der
Propagation. Nach einer Vagérungszeit\t wird mit einem Probelaser der Zustand
des Systems abgefragt. Durch die Wahl der Zentralweltegeh wird durch die Frank
Condonbedingung analog zu den optischesf38ti mit einer Anregung festgelegt, bei
welchen Kernabstiden die Anregungenaglich sind. Eine Anregung durch den Pro-
belaser ist nur mglich, wenn in der Zeii\t eine Trajektorie von einem bis zu einem
anderen Condonpunkt propagiert ist. Die Condonpunkte sind bei Experimenten mit
Femtosekundenlasern nicht ganz so scharf wie bei Experimenten mit Nanosekunden-
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lasern, da die spektrale Breite der Femtosekundenlaserpulse nicht so schmal ist, wie
die der Nanosekundenlaserpulse. Dadurch ist die zweite Anreguiagliathi'in ei-

nem kleinen Zeitbereich aglich. Nach der zweiten Anregung gehen die Stol3partner
wieder auseinander als Krypton im Grundzustand und Natrium im Zustand Na(4s).
Das Na(4s) Atom wird nachgewiesen als Nachweisidafdss sowohl die Pump-, als
auch die Probeanregung stattgefunden haben.

Na+Kr — (NaKr)

Na+ Kr + hvpyy, —  (NaKr)*

(NaKr)* + hvprope —>  (NaKr)™ (2.13)
(NaKr)™ — Na(4s) + Kr

In Abbildung 2.6 links sind dieui’ die Pump- und Probeanregung relevanten Poten-
tialkurven zu sehen. Die Pfeile geben die Energie der Anregungsphotonen wieder. Die
Position der Pfeile gibt die Condonradien an. Sowohl der Pump, als auch der Probe-
laser sind gegarber den Anregungen am freien Natriumatom negativ verstimmt. Das
StoRpaar startet im GrundzustaNdY. Die erste Anregung stimuliert eindnber-

gang in denA?TI-Zustand. Bei der zweiten Anregung wird deétS-Zustand erreicht.

Nach dem Stol3 befindet sich das Natriumatom im Zustand Na(4s), das Kryptonatom
istim Grundzustand. Zu diesem Anregungsschema sind vier verschiedene Trajektorien
moglich, die alle zum selben Streuwinkelhen. Diese sind in Abbildung 2.6 rechts

als gepunktete Linien zu sehen. Die ausdjedi Kreise markieren die Pumpanregung,
wahrend die offenen Kreise die Positiour flie Probeanregung vorgeben. Die Zeit
zwischen den beidenaoglichen Anregungen ist angegeben.
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Kapitel 3

Umsetzung der Experimente

3.1 Ubersicht

Fur alle Experimente wird die gleiche Streuapparatur verwendet. Diese Apparatur wur-
de flir die einzelnen Experimenttypen nur in Details modifiziert. In Abbildung 3.1 ist
eine schematische Darstellung zu sehen. In einem Wechselwirkungsvolumen treffen
sich vier Strahlendi’ Experimente ohne ZeitaoBung und dinf Strahlen @it Experi-

mente mit Zeitausung. Senkrecht zu der vom Natrium- und vom Targetstrahl auf-
gespannten Ebene werden Laser eingestrahlt: von der einen Seite ein Pump- und ein
Probelaser als Anregungslaser flie Experimente mit ZeitaufSung beziehungsweise

ein Anregungslaseuf die Experimente ohne Zeitaaiting und von der anderen Seite

ein Nachweislasemf'den Nachweisprozess. Als ein Stof3produkt verlassen angereg-
te Natriumatome das Wechselwirkungsvolumen. Damit diese nicht auf dem Weg vom
Wechselwirkungsvolumen bis zum Detektor in den Grundzustand zerfallen, werden
sie mit Hilfe des Nachweislasers zustandsselektiv in einen langlebigen Rydbergzu-
stand angeregt. Mit Hilfe des Rydbergdetektors werden einzelne Natriumrydbergato-
me zeit- und winkelaufgekt nachgewiesen. Der Rydbergdetektor ist in der Ebene,
die von den beiden Teilchenstrahlen aufgespannt wird, um das Wechselwirkungsvolu-
men schwenkbar. Der Winkel zwischen dem Natriumstrahl und der Verbindungslinie
zwischen dem Detektoreintrittsspalt und dem Wechselwirkungsvolumen ist der Labor-
streuwinkel. Zwischen Natriumstrahlquelle und Wechselwirkungsvolumen kann eine
Scheibe mit schmalen Schlitzen einggfwerden. Bei rotierender Scheibe kann sich
der Natriumstrahl immer nuufeinen kurzen Zeitraum durch einen ihrer Schlitze frei
ausbreiten. Zusammen mit den gepulsten Lasern, welche eine Zeit vorgeben zu der
optische SiiRe im Wechselwirkungsvolumen stattfindemkeén, lohnen Natriumato-

me mit einer eingeschrikten Geschwindigkeitsverteilung aus dem Natriumstnahl f
optische StRRe selektiert werden.

Die Vakuumkammer in welcher sich das Wechselwirkungsvolumen und der Detektor
befinden, wird von eine®ldiffusionspumpe bepumpt. Um den Hintergrundgasdruck
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Nachweislaser

Natriumofen

Abbildung 3.1:Das Experiment besteht aus einem Natriumstrahl, einem Targetstrahl,
ein oder zwei Anregungslasern und einem Lageiden Nachweis eines Sto3produk-
tes. Alle Strahlen treffen sich in einem Wechselwirkungsvolumen. Ein um dieses Volu-
men schwenkbarer Detektor weist ein Stol3produkt zeit- und winkelasifgelch. Zur
Einschankung der Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome, kann eine Chop-
perscheibe in den Natriumstrahl einggt werden.

| Die Streuapparatur |

Wechselwirkungsvolumen 1 - 10mm?

Winkel zwischen den Teilchenstrahlen 90.5° £ 1°

Druck in der Disenkammer; DSe 80Hz einige 10'mbar
Druck in der Disenkammer; DSe aus einige TOmbar
Druck in der Streukammer einige 10nbar
Blenderffnung vor der Targetstrahlquelle 1.1-11mm?
Skimmepoffnung, -winkel ns-Experimente 5.38 - 0.76mn¥, 53
Skimmepffnung, -winkel fs-Experimente 5.29 - 0.83mm, 53°
Temperatur der Natriumkammer ns-ExperimentéC 0

Temperatur der Natriumkammer fs-Experimente °Q0

Tabelle 3.1Technische Daten zur Streuapparatur. ns-Experimente und fs-Experimente
steht fir Exerimente mit Nanosekundenlasern und solche mit Femtosekundenlasern.
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in der Streukammer oglichst gering zu halten, wasdié am Hintergrundgas vermei-

det, befindet sich die Targetstrahlquelle in einer separaten von einer Turbomolekular-
pumpe bepumpten Kammer. Aus dieser gelangt der Targetstrahl durch eine Rlende f~
die Experimente mit molekularen Targets beziehungsweise durch einen Skiommer f~
die Experimente mit atomaren Targets in die Streukammer. Der Skimmer vermeidet
eine Sorung des Targetstrahles durch von der Wand adsorbierte und wieder desor-
bierte Teilchen. Aufgrund einer schmalen Winkelverteilung des molekularen Strahles
ist ein Skimmer @i diesen nicht atig. Um ungerichtet fliegendes Natrium aus der
Streukammer fern zu halten, wodurch Fehlsignal vermieden wird, befindet sich auch
die Natriumstrahlquelle zusammen mit der Scheibe in einer separaten Kammer. Diese
Kammer ist nur durch eine Eintrittsblender filen Natriumstrahl un®ffnungen an

der Seite durch welche sie bepumpt wird, mit der Streukammer verbundedeR"
Natriumstrahl ist ein Skimmer aufgrund seiner geringen Teilchendichte natlg. n”
Zwischen jede©ffnung an der Seite und der Natriumstrahlquelle befinden sich zwei
Aluminiumbleche. Dieau3eren Bleche sind derart angeordnet, dass Natrium, welches
in der Kammer frei herum fliegt, sichaglichst auf ihnen oder den &iden der Kup-
ferkammer ablagert und nicht aus deffnungen in die Streukammer eintreten kann.
Die Strahlquellennahen Bleche dienen dabei assméschild it die dul3eren Bleche
gegemiber der Strahlungsavine der Strahlquelle. Damit diedde der Natriumkam-

mer sowie die Aluminiumbleche effektiv alsuklfalle fiir das Natrium wirken, sind

sie gekihlt. bei den Experimenten mit Zeitao#lling werden mit einer Wassetkiing
Wandtemperaturen von etwa“Derreicht. Bei den Experimenten ohne Zeitasiiiig
wurde demgegerber eine deutliche Verbesserung durethken mit einer Kihlflissig-

keit erreicht. Es werden Temperaturen von etw@ @n den Vinden gemessen. Eine
Zusammenfassung der technischen Daten des Aufbaus sind in Tabelle 3.1 zu finden.

3.2 Laserstrahlen

3.2.1 Laserstrahlen bei Experimenten ohne Zeitaufisung

Bei den Experimenten ohne Zeitaagling gibt es zwei Laserstrahlen. Die Laserstrah-
len kommen beide aus jeweils einem Farbstofflaser vom Typ FL3002 der Firma Lamb-
da Physik [13]. Zum Pumpen dieser beiden Laser wird der Laserstrahl eines Exci-
merlaser EMG 201 MSC ebenfalls von der Firma Lambda Physik [14] mittels eines
Strahlteilers im Verhlinis 1:1 aufgeteilt. Die Dauer der verwendeten Laserpulse liegt
im Bereich 12 bis 20ns. lhre spektrale Breite ist 0.2énRepetitionsraten von bis

zu 80Hz sind problemlos aglich. Die Energie des Anregungslasers im Wechselwir-
kungsvolumen liegt zwischen 0.2 bis 0.6mJ. Sie wird begrenzt durch einen maximal
tolerierten Anteil eines in Kapitel 3.9.2 beschriebenen Fehlsignals. Der Nachweislaser
wird im Bereich der Signadgtigung betrieben. Die zugehigen Energien im Wech-
selwirkungsvolumen liegen zwischen 0.1 bis 0.2mJ. Durch unterschiedliche Laufwege
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Abbildung 3.2:Skizze zur Strahithrung und zum optischen Aufbau. T: Teleskop, P: Po-
larisationsprisma, FR: Fresnelrhombus, L: Linse, B: Blende, F: entspiegeltes Quarz-
fenster, W: Wechselwirkungsvolumen, RIPDy: Photodiode fir Anregungs- oder
Nachweislaser.

der Laser trifft der Nachweislaser ca. 1.7ns vor dem Anregungslaser im Wechselwir-
kungsvolumen ein, wodurch abermals Fehlsignal vermieden wird (siehe Kapitel 3.9.2).
Technische Daten und Arbeitspunkte tiie Laser sind in Tabelle 3.2 zusammenge-
stellt.

In Abbildung 3.2 ist der Strahlengang der Laser und die zaggh Optik dargestellt.

Mit den Linsen vor der Streukammer werden die Laser jeweils 50mm vor dem Wech-
selwirkungsvolumen fokussiert. Zusammen mit den Blenden in der Streukammer wird
so eine nahezu gleichaflige Ausleuchtung des Wechselwirkungsvolumens erreicht.
Die Polarisation der Laserstrahlen wird durch Polarisatoren und Fresnelrhomben [15]
kontrolliert eingestellt. Ein Polarisationsgrad valoei 95% wird gemessen. Der Win-

kel zwischen der Polarisation der Laser und der Horizontalen im Labea0ist be-
kannt. Die Polarisation des Anregungslasers variiert. Laseriné@sitind Polarisa-
tionen werden wahrend der Messungpér die Photodioden PDund PDy kontrolliert

und zusammen mit den eigentlichen Messdaten vom Computer aufgezeichnet. Um
Fehlsignal zu vermeiden, durehift der Anregungslaserstrahl gleich nach Verlassen
des Lasers einen Prismenaufbau (siehe Kapitel 3.9.2).
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Lasersystem Anregung Nachweis
Abstand Fokus-Mitte WWV  50mm 50mm
Durchmesser im WWV 1.0mm 1.0mm
Pulsdauer 12 - 20ns 12 -20ns
Zeitverogerung imWWV  1.7ns 1.0ns Def.: Ons
Pulsenergie im WWV 0.2-0.6mJ 0.1-0.2mJ
Polarisationsgrad >0.95 >0.95

Tabelle 3.2Arbeitsbereiche und technische Daten zu den LaserBxXperimente ohne
Zeitaufbsung. Die Ablarzung WWV stehtif Wechselwirkungsvolumen.

Zur Kalibrierung des Nachweislasers, wird ein experimentell bestimmtes Rydberg-
spektrum mit einem berechneten Spektrum verglichen. Zum Aufnehmen des expe-
rimentellen Rydbergspektrums wird der Anregungslaser auf eine feste Verstimmung
eingestellt. Im Wechselwirkungsvolumen finden optischa38tinit Na(3p) als Stol3-
produkt statt (vergleiche Gleichung 2.1). Die Welkmjje des Nachweislasers wird
um die Wellendéinge, bei der gemessen werden soll, variiert. Mit Hilfe des Detektors
werden Natriumatome gahlt, welche sich in einem Rydbergzustand befinden. So-
mit wird etwas geahlt, wenn die Wellerdiige des Anregungslasers resonant zu einem
Ubergang von Na(3p) in einen Rydbergzustand Na(nl) ist. Ist der Nachweislaser ka-
libriert, dann wird zur Kalibrierung des Anregungslasers ein weiteres experimentelles
Rydbergspektrum mit einem berechneten Spektrum verglichen. In diesem Fall wird die
Wellenkinge des Nachweislasers in einem Bereich variiert, in welchem Zweiphotonen-
anregung von Na(3s) nach Na(nl) mit je einem Photonen von beiden Lasgiicim™

ist:

Na(3s) + ht/anregung + NNachweis — Na(nl). (3.1)

Die Energien der Rydbergniveaus werden mit Hilfe von [16] berechnet. Die Energien
der Niveaus Na(3p.) und Na(3p,2) werden [17] entnommen. Der Anregungslaser
kann so mit einer Genauigkeit van0.004nm kalibriert werden. Die Kalibrierungrf”

den Nachweislaser ist noch genauer.

3.2.2 Laserstrahlen bei Experimenten mit Zeitaufbsung

Bei Experimenten mit Zeitaudsung werden drei Laserstrahlen gebraucht: zwei Fem-
tosekundenlaserstrahlearfPump- und Probeanregungung sowie ein Nanosekunden-
laserstrahldif den Nachweis. Der Nanosekundenlaserstrahl kommt aus einem System,
welches vergleichbar dem Nanosekundenlasersysie@xXperimente ohne Zeitauf-
[6sung ist. Im Unterschied zu den Experimenten ohne Zeitswifijj, hat das Nanose-
kundenlasersystenuif' Experimente mit Zeitaudsung eine maximale Repetitionsrate
von 200Hz. Es wird dif die Experimente mit 125Hz betrieben. Weiterhin wird die
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Wellenkinge fir den Na(4s) nach Na(41p)bergang eingestellt. Die Energie pro Puls
betragt etwa 0.1mJ.

Die Femtosekunden Laser kommen mit einer Repetitionsrate von 1000Hz aus einem
modifizierten kommerziellen System der Firma Spectra Physiks mit nachfolgender
Frequenzkonversion. Zur Vermeidung von resonanter Anregung freier Natriumatome
werden die Femtosekunden Laserstrahlen spektral mit Hilfe von Prismen im Zusam-
menspiel mit einer Blende gefiltert [18]. Die verwendete zentrale Welleyd tir den
Probelaser ist 605nm mit einer spektralen Breite von 160¢hei einer Pulsdauer von
100fs sowie zirka 1,5 mittlerer Pulsenergie. Der Pumplaser hat eine zentrale Wel-
lenlange von 1170nm mit einer spektralen Breite von 150chei einer Pulsdauer von

70fs und zirka LJ mittlerer Pulsenergie. Beide Femtosekundenlaser treten gleichsin-
nig zirkular polarisiert von derselben Seite in das Wechselwirkungsvolumenwin. F~
detailierte Informationen zu dem verwendeten Femtosekundenlasersystem siehe [18]
und [19].

3.3 Targetstrahl

3.3.1 Ubersicht

Aus den experimentellen Zielen der Arbeit ergeben sich zwei vorrangige Bedingungen
an die Targetstrahlquelle. Zum einen wird eine Teilchendichte im Wechselwirkungs-
volumen in der GoRRenordnung vori0?m~2 berstigt, um ein ausreichend groRes
Messsignal zu erhalten. Damit die experimentellen Ergebnisse sinnvoll analysiert wer-
den lonnen, muss aulRerdem die Geschwindigkeitsverteilung des Targetstrahls bekannt
sein. Diese beiden Bedingungen sing fJberschallstrahlen gegeben. Insbesonde-

re lasst sich die Geschwindigkeitsverteilung des Strahles berechnen [20], [21], [22].
Sie ist schmal gegervéer thermischen Strahlen, wasngtig ist fir die Stol3energie-
aufiosung der Experimente. In Experimenten mit eingemckier Geschwindigkeits-
verteilung des Natriumstrahles zeigt sich ein Effekt, welcher die Funktionsweise der
in unserem Experiment realisiertéiberschallstrahlquelle in Frage stellt. Insbeson-
dere die Geschwindigkeitsverteilung scheint nicht den Vorhersagen zu entsprechen.
Lediglich fiir Atomstrahlen lassen sich Betriebseinstellungen finden, bei denen die Ei-
genschaften des Strahles mit den vorhergesagten Eigenschbéieinstimmen. ™

alle anderen Einstellungen kann lediglich eine plausible Annahbss die Eigen-
schaften der Strahlquell@if’atomare Strahlen getroffen werdemrMolektile sind

keine Einstellungen erreicht worden, bei denen die Eigenschaften des Strahles hin-
reichend gut bekannt sind. Aus diesem Grund wurde eine Vielkanalstrahlquelle f*
Experimente mit molekularen Strahlen entwickelt. Diese hat in gutreling ei-

ne thermische Geschwindigkeitsverteilung und erreatiriliche Teilchendichten im
Wechselwirkungsvolumen wie eiti¢berschallstrahlquelle.
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Abbildung 3.3:Geschwindigkeitsverteilungeiirfzwei verschiedene Zweiphotonen-
messung am StofR3paar Na-Bluf einem Laborstreuwinkel von 11 ediglich der Re-
servoirdruck ist unterschiedlich mit 100mbdr fdie durch offene Rauten dargestellte
Messung und 450mbaiiif die Messung mit den ausgdfen Kreisen. Die Linien sind
Splines durch die jeweiligen Messpunkte.

Die Uberschallstrahlquelle ist im Wesentlichen eld#nung aus welcher aus einem
Gasreservoir der Strahl in die Streuapparatur eintrittéfiie detaillierte Beschreibung
siehe Kapitel 3.3.3). Um die Geschwindigkeitsverteilung déerschallstrahles zu
Uberptfen wird in Experimenten mit eingesamkter Natriumstrahlgeschwindigkeit

die Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach dem Stol3 bestimmt. Diese
weist eine Ablaihgigkeit vom Reservoirdruck der Strahlquelle auf. Bei grol3erckari
verschieben sich die Geschwindigkeitsverteilungen zu kleineren Geschwindigkeiten
verglichen mit Messungen mit kleineren @@kKen. Eine solche Verschiebung ist als
Beispiel in Abbildung 3.3 df Messungen mit Zweiphotonenanregung am Stol3paar
Na-N, auf einem Laborstreuwinkel von 11iur Driicke von 450mbar als ausgédfe
Kreise und 100mbar als offene Rauten zu sehen. Die Geschwindigkeitsverteilung sollte
nach der Theorieuf Uberschallstrahlen im untersuchten Druckbereich von 50mbar bis
600mbar keine grof3e Druckadnigigkeit aufweisen.

Messungen mit dieser Strahlquelle beiubkén von 200mbar und mehr, und deren
Ubereinstimmung mit theoretischen Ergebnissen vor allem bei Messungen des diffe-
rentiellen Wirkungsquerschnittes [12], [23], [11] deuten darauf hin, dass die Ursache
fur die Verschiebung der Geschwindigkeitsverteilung Messungen und ihre Ergebnis-
se in aller Regel nicht signifikant beeinflusst. Deutliche Abweichungen der Messungen
bei hohen Reservoirdcken von theoretischen Ergebnissen gibt es bei der Bestimmung
des Alignmentwinkels (Messungen dazu beuEkén golRer 200mbar siehe [7]). Die-

se Abweichungen werden deutlich geringer, wenn bei der Auswertung der Messungen
von einer thermischen Geschwindigkeitsverteilung des Targetstrahles vor dem Stol3
mit einer Temperatur von 290K ausgegangen wird. Ursacher dstf"das der Win-
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Abbildung 3.4:Fur 255mbar (unten) und 155mbar Reservoirdruck (oben) der Tar-
getstrahlquelle ist die gemessene Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach
dem Stol3 bei einer Messung mit Zweiphotonenanredgimdgs Stol3paar Na-Ne auf
einem Laborstreuwinkel von 1als gefillte Kreise zu sehen. Die durchgezogenen Li-
nien zeigen das Ergebnis von Berechnungen unter der Annahme einer thermischen
Geschwindigkeitsverteilung der Neonatome. Die gestrichelten Linien zeigen das Er-
gebnis einer Berechnung unter der Annahme der Geschwindigkeitsverteilung eines
Neoriiberschallstrahles. Die absolutedHe der Messungen ist zur besseren Vergleich-
barkeit angepasst.

kel v zwischen dem Natriumstrahl und der Richtung der Relativgeschwindigkeit vor
dem StoR in der Gfenordnung von0° variiert, je nach dem, ob von einebtber-
schallstrahl oder von einem thermischen Strahl ausgegangen wird. Dieser Winkel aber
geht direkt in die Berechnung des Alignmentwinkels,, ein, welcher theoretisch und
experimentell bestimmt und verglichen wird. Es gilf;.. = J +~ mit einem weiteren
Winkel ¢, der sich aus dem Experiment ergibt (vergleiche Kapitel 3.8). Die Ergebnis-
se bei anderen Messtypandern sich nur wenig unter Annahme eines thermischen
Targetstrahles.

Wird fur die Berechnung der Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach dem
Stol3 eine thermische Geschwindigkeitsverteilung des Targetstrahles angenommen mit
T = 290K, so ist dieUbereinstimmung bei hohem Reservoirdruck zwischen der ge-
messenen Geschwindigkeitsverteilung und der berechneten sehr viel besser, als un-
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Abbildung 3.5:Geometrischer Aufbau der thermischen molekularen Strahlquelle.

ter Annahme eineBlberschallstrahles.Uf Experimente mit atomaren Strahlen ist die
Ubereinstimmung sogar gut. Dies ist in Abbildung 3.4 untendis StoRpaar Na-

Ne zu sehen. Bei 255mbar stimmen Experiment und Rechnung unter der Annahme
eines thermischen Targetstrahles (durchgezogene Linie)bguein. Unter Annahme
einesUberschallstrahles (gestrichelte Linie) passen die Ergebnisse nicht so gut zu-
sammen. Damit scheint es sinnvoll, bei atomaren Strahlerdbeirkin Gasdicken die
Geschwindigkeitsverteilung eines thermischen StrahlesImit 290K anzunehmen.
Unter dieser Annahme liefern die Experimente sinnvolle Ergebnisse. Die Ursache f*
die Anderung der Strahleigenschaften mit dem Reservoirdruck sind bisher noch nicht
geklart. Ein plausibler Erldiungsansatz ist, dass baheiren Ducken Wechselwir-
kungen des Targetstrahles mit dem Skimmer die Strahleigenschafterdeen:

Flr atomare Targetstrahlen gibt es Reservoiclle, bei denen sowohl die Geschwin-
digkeitsverteilungen, als auch die Messungen des Alignmentwinkels mit berechneten
Ergebnissen gutibereinstimmen. Die gut&bereinstimmunguf die Geschwindig-
keitsverteilungen ist in Abbildung 3.4 oben am Beispiel des Stol3paares Na-Ne zu se-
hen. Die gemessene Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach dem Stofl3
bei dem Reservoirdruck 155mbar stimmt gut mit der Berechnung unter Annahme ei-
nesUberschallstrahles (gestrichelte Linig)érein. Es kann davon ausgegangen wer-
den, dass bei diesen uken dieUberschallstrahlquelle wie erwartet funktioniertirF
Molekile konnten keine Einstellungen gefunden werden, bei denen die Strahlquelle
erwartungsge? funktioniert.

3.3.2 Molekularer Targetstrahl

Als molekulare Strahlquelle wurde eine effusive Vielkanalstrahlquelle mit rechtecki-
gem Glaskapillarenarray [24] mit Kapillaren deange L und dem Durchmesser d
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molekulare Targetstrahlquelle
Abstand Quelle-WWV 10.3mm:0.1mm
Abstand Quelle-Blende 8.3mm0.1mm
Blendermffnung 11mm*1.1lmm
Kapillaren @; Lange 1Gm; Imm
Abstand der Kapillaren von Zentrum zu Zentrum ;&2
GroRe des Arrays 1.2 -11mm?
Reservoirtemperatur 290K

Tabelle 3.3:Technische Daten der molekularen Strahlquelle. Die ikbing WWV
steht tir Wechselwirkungsvolumen.

gewahlt. Dabei sind effusive Strahlen solche, bei denen am Ausgang der Strahlquel-
le im Mittel pro Kapillarendurchmesser die Teilchen maximal zweimal stof3en. Es
gilt dann fir die Durchmesser-Knudsenzahl;; = \/d > 0.5. Wobei \ die freie
Weglkinge der Teilchen ist. Bei Betreibung der Strahlquelle im sto3freien Modus sto-
Ben die Teilchen auf derdrige der Kapillaren im Mittel weniger als zweimaurrdie
Langen-Knudsenzahl gili,;, = A/L > 0.5. Die Geschwindigkeitsverteilung des
Strahles ist dann eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung mit der Temperatur des Gasre-
servoires [25]. Kleine Abweichungen ergeben siehdén Einsatz der Strahlquelle im
Opagque-Modus mit mehr als zweidBEn auf der hinge der Kapillareni{,;, = \/L <

0.5) [26], [27]. Im Opaque-Modus verschieben sich die Geschwindigkeitsverteilungen
gegeniber den Geschwindigkeitsverteilungen im stof3freien-Modus um etad&d
wahrscheinlichsten Geschwindigkeit der Maxwell-Boltzmann-Verteilung. Dasgind f~
die betrachteten Moleké um die 40m/s. Wie die Geschwindigkeitsverteilung genau
ist, ist dabei unbekannt.uF'Naheres zu stol3freiem- und Opaque-Modus siehe [28].
Da im stol3freien-Modus die Teilchendichte im Wechselwirkungsvolumen und damit
die Signalintensat um GolRRenordnungen kleiner ist, als im Opaque-Modus und die
Verschiebung der Geschwindigkeitsverteilungen unerheblicklie Experimente ist,

wird die Strahlguelle im Opaque-Modus betrieben.

Der effusive Targetstrahl ist gepulst, wodurch der Hintergrundgasdruck giegeai-

ner kontinuierlichen Strahlquelle deutlich reduziert wird, wasr@tgen der Experi-
mente durch Sif3e am Hintergrundgas verringert. Das Pulsen wird durch eine leicht
modifizierte gepulste Dse der Firma General Valve erreicht [29]. In Abbildung 3.5
ist die Strahlquelle schematisch zu sehen. Mit eineoR&twird eineOffnung ge-
schlossen oder freigegeben. Inoffaétem Zustand kann Gas aus einem Reservoir in
einen Raum hinter dem Glaskapillarenarray eorsiein. Aus diesem Raum verlassen
die Molekile durch den Array die Strahlquelle. Eine Zusammenstellung der Abmalie
der molekularen Strahlquelle ist in Tabelle 3.3 zu finden.

Um den zeitlichen Verlauf desui3énpulses zu bestimmen, wird das Signal einer Zwei-
photonenanregung (vergleiche Kapitel 3.2.1) auf einem festen Laborstreuwinkel ge-
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Abbildung 3.6:Zu sehen ist das Zweiphotonensignal auf einem Laborstreuwinkel von
3.6° in Abhangigkeit von der Zeit t zwischen der Ankunft der Laser im Wechselwir-
kungsvolumen und dem Steuerpuls ZDffnen der Targetstrahlquelle aus der zu-
gelorigen Steuerelektronik. Der Zeitnullpunkt ist willkich gelegt. Der gewhlte Ar-
beitspunkt ist als grolRer offener Punkt gekennzeichnet.

messen. Dabei wird die Zeit zwischen dem elektronischen Steuerpud&Offnung

der Targetstrahlquelle und der Ankunft der Laser im Wechselwirkungsvolumen vari-
iert. Kommen zur Zeit der Ankunft der Laser Teilchen aus der Targetstrahlquelle im
Wechselwirkungsvolumen an, so werden Natriumatome in den Detektor gestreut. Das
Ergebnis einer solchen Messung ist in Abbildung 3.6 zu sehen. Die Iratvsttei-

lung des gemessenen Signals hat eine volle Halbwertsbreite von etwa 3.2ms. Zwischen
den Pulsen geht das Signal deutlichunk."Das Pulsen des Targetstrahles funktio-
niert offensichtlich. Den Arbeitspunkuf die Zeit zwischen der Ankunft der Laser im
Wechselwirkungsvolumen und denufensteuerungspuls markiert der offene Kreis.
Der Arbeitspunkt ist so geatilt, dass der Zeitverlauf der Intersikurz vor dem Ma-
ximum ist. Dadurch werden &tlingen der Experimente durch Hintergrundgasdruck
aus der Targetstrahlquelle minimiert.

Die Teilchenstromdichte @) der Strahlquelle und ihre Winkelverteilung aus jeweils
einer Kapillaren der Strahlquelle kann mit Formeln, wie sie in [30] aus Arbeiten von
Lund und Bermann sowie Olander und Kruger [31], [32], [33] zusammengestellt wur-
den, berechnet werden. Ergebnissedie verschiedenen verwendeten MalkEkNs,,

0O, CO, CQ und GH,; sind in Abbildung 3.7 normiert mit =0°) = 1 zu sehen. Alle
Molektile haben eine selahinliche Winkelverteilung, die typischiféffusive Strahlen

aus langen Kapillareri (> d) ist.

In Abbildung 3.8 ist die berechnefinderung der Teilchendichte,g, (iber die 10mm
lange Lange des Wechselwirkungsvolumens in absoluten Zahiedi€ verschiede-
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Abbildung 3.7:Normierte Winkelverteilungen der Teilchenstromdichte wie sie aus ei-
ner Kapillare der Targetstrahlquelle komniirfdie verschiedenen verwendeten Target-

molekile.

Nyorekuel [Teilchen/m’]

Abbildung 3.8:Variation der Targetstrahlteilchendichtdiber die 10mm lange Seite
des Wechselwirkungsvolumens von unten nach abvé®®2, GH-, N, sowie Q und
CO.dl = 0Omm entspricht der Mitte des Wechselwirkungsvolumensding 5mm

dem Rand.
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Molekdil N, | O | CO | CO, | CoH,
P [Pa] 3500 4000| 4000| 1400| 1800
Teilchendichten [10 m=3] | 13 | 15 | 15 | 53 | 6.7

Tabelle 3.4:Die Drucke im Reservoir der Targetstrahlquelle, bei denen die in dieser
Arbeit vorgestellten Messungen durchiget wurden und die sich daraus ergebenden
Teilchendichten in der Mitte des Wechselwirkungsvolumens.

nen verwendeten Mole#é zu sehen. Dabei ist der linke Rand der Graphik die Mitte
des Wechselwirkungsvolumens und der rechte Rand gibt den Rand des Wechselwir-
kungsvolumens wieder. Aus Symmetriegden ist die Dichteverteilung von der Mitte

zu den beiden &idern des Wechselwirkungsvolumens jeweils gleich. Es ist zu sehen,
dass die Dichteuit alle Molekile von einem jeweils maximalen Wert im Zentrum des
Wechselwirkungsvolumens um ca.@uf einem minimalen Wert am Rand abif.’

Der Verlauf tir alle Molekile ist nahezu identisch. Um Fehlsignal zu minimieren und
gleichzeitig hohe Teilchendichten im Wechselwirkungsvolumen zu erreichen, werden
die Molelilstrahlen &ir die verschiedenen Moleleé’ mit verschiedenem Reservoir-
druck erzeugt (siehe Kapitel 3.9.2). Die absolute Teilchendichte im Zentrum des Wech-
selwirkungsvolumens bei den gailten Dricken liegt zwischeny, = 1.5-102m 3

fur O, und CO und K, = 5.3 - *10"m =2 fur CO,. Eine Zusammenstellung der Re-
servoirdricke und Teilchendichten im Wechselwirkungsvolumen ist in Tabelle 3.4 zu
sehen.

Fur die verwendeten Reservoittike wird die Teilchendichte n am Ausgang einer Ka-
pillaren mit Formeln, wie sie in [30] aus Arbeiten von Lund und Bermann sowie Olan-
der und Kruger [31], [32], [33] zusammengestellt wurden, abgdgthZzusammen mit
der freien Wegdihge wird die Knudsenzahl Am Kapillarenausgdfig zwischen 30

bis 50 abgesditzt. Dabei wird die freie Weghige unter Verwendung von gemessenen
Viskositdten aus [34] bestimmt [25]:

(3.2)

Wobei m die Masse der Teilchen ist undlie mittlere Teilchengeschwindigkeit. Am
Kapillareneingang isK,;, etwa 0.002 @i alle Molekile. Die Werte @i K,q und K,
entsprechen den Werteurféine effusive Strahlquelle im Opaque-Modus.

3.3.3 Atomarer Targetstrahl
Der atomare Targetstrahl kommt aus eittiverschalldise [29]. Die Dise wird bei

Messungen ohne Zeitaaliing gepulst betrieben. Dadurch wird der Hintergrundgas-
druck gegeuber einer kontinuierlichen Strahlquelle deutlich reduziert, wasuBgen
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Abbildung 3.9:Geometrischer Aufbau der atomarétberschallstrahlquelleifr die
Experimente ohne Zeitatifung.

der Experimente durch &é am Hintergrundgas verringert. Die volle Halbwertsbreite
der Pulse beagtAt ~ 0.5ms. Bei Messungen mit Zeitaasung wurde die Strahlquel-

le aus technischen @mnden kontinuierlich betrieben. Die Geometrische Anordnung
von Duise, Skimmer und Wechselwirkungsvolumen ist beispiellafti€ Experimen-

te ohne Zeitaufisung in Abbildung 3.9 zu sehen. Die technischen Daten deeBind
Tabelle 3.5 zu entnehmen. Die Geschwindigkeitsverteilung I(v)Utesrschallstrah-

les berechnet sich nach einer Theorie aus [20], [21], [22] mit einer Temperatur T, der
Masse m der Strahlteilchen und einer mittleren Geschwindigkativ

. _ 2
I(v) ~ v?exp (__m (\;{T Vo) > (3.3)
mit einer vollen Halbwertsbreite von
2kT1In2
APV [ (3.4)

Fur einen Neonstrahl mit 120mbar Reservoirdruck, wieverMiéssungen ohne Zeit-
auflosung verwendet wird, wird=F 7.2K, v, = 771m/s und eine volle Halbwertsbreite
Av = 128m/s berechnet. Die berechnete Geschwindigkeitsverteilung dazu ist in Ab-
bildung 3.10 zu sehen. Zu weiteren InformationdrerUberschallstrahlen und ihren
Quellen siehe [35].

Um sicherzustellen, dass mit eindsberschallstrahl gemessen wird (vergleiche Kapi-
tel 3.3.1), wird die Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach dem Stol3 bei
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Abbildung 3.10:Geschwindigkeitsverteilung des Néberschallstrahles

atomare Targetstrahlquelle
| ns-Experimente | fs-Experimente
Abstand Quelle-WWV 14.3+ 0.1 11.05mm+0.1mm
Abstand Quelle-Skimmen 9.3mm+0.1mm 6.05+ 0.1
Skimmepoffnung, -Winkel | 5.38mm0.76mm, 58 | 5.29mm0.83mm, 53
O Kapillare 0.2mm 0.2mm
Ve, AviWiM 771m/s, 128m/s

Tabelle 3.5Technische Daten zur atomaren Targetstrahlquelle

verschiedenen icken bei Zweiphotonenmessungen (siehe Kapitel 3.2.1) bestimmt.
Als Arbeitspunkt wird ein Druck geahilt, bei welchem die Geschwindigkeitsvertei-
lung des Signales keine aaffige Druckablahgigkeit mehr aufweist und digber-
einstimmung der experimentellen Ergebnisse mit Berechnungen unter Voraussetzung
einesUberschallstrahles sehr gut ist. Zur Kontrolle wird bei diesem Druck die Ge-
schwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach optischefd&t bei den zu mes-
senden Verstimmungen auf den zu messenden Winkeln mit Berechnungen verglichen.
Zum Bestimmen des Arbeitspunktes werden Zweiphotonenmessungahlgemeil

diese Messungen deutlichuikZer dauern, als Messungen an optischesf3&n. Die
Kontrolle bei Messungen am optischen Stol3 ist notwendig, um sicher zu gehen, dass
beim optischen Stol3 nicht Dinge passieren, die bei Zweiphotonenmessungen nicht zu
bemerken sind.
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Abbildung 3.11:Die Natriumstrahlquelle
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Abbildung 3.12Berechnete Winkelverteilung der Natriumteilchenstromdichtefei

verschiedene Ofenreservoirtemperaturen, wie sie aus einer Kapillare der Strahlquelle
kommt.Treservoir = 650K durchgezogene Lini€l geservoir = 760K gestrichelte Linie.

3.4 Natriumstrahlquelle

Der Natriumstrahl kommt aus einem Zweikammerofen (siehe Abbildung 3.11). Dabei
dient die zweite Kammer der Reduzierung von Dimeren im Atomstrahl und damit der
Reduzierung von Fehlsignal (siehe Kapitel 3.9.2). Die Abmalie des Ofens sind zusam-
men mit anderen Informationen zum Natriumstrahl in Tabelle 3.6 zusammengestellt.

Die NatriumteilchenstromdichteyJ?) und ihre Winkelverteilung &inen mit For-
meln, wie sie in [30] aus Arbeiten von Lund und Bermann sowie Olander und Kruger
zusammengestellt sind [31], [32], [33], berechnet werden. Ergebnissdid Win-
kelverteilung sinddit die kleinste und gifdte verwendete Ofenreservoirtemperatur in
Abbildung 3.12 normiert mif(¢ = 0°) = 1 zu sehen. \@hrend die schmale Winkel-
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Abbildung 3.13:Variation der Natriumteilchendichtéber die 10mm lange Seite des
Wechselwirkungsvolumens. Die durchgezogene Linie stellt die Teilchendicldie f

Ofenreservoirtemperatull geservoir = 650K dar; die gestrichelte Ur Treservoir =
760K.

verteilung fir 650K typisch fir effusive Strahlen ist, entspricht die breitere Winkel-
verteilung bei 760K einer Knudsenstmung, welche detybergang zwischen einem
Uberschallstrahl und einem effusiven Strahl darstellt. Die Strahlquelle wird bei den
niedrigen Temperatureshnlich wie die effusive Targetstrahlquelle im Opaquemodus
betrieben.

Ergebnisse der Berechnung der Natriumteilchendichte im Wechselwirkungsvolumen
fur einen sich ungehindert von der Strahlquelle zum Wechselwirkungsvolumen aus-
breitenden Atomstrahl sind in Abbildung 3.13 zu sehen. Dabei ist der linke Rand der
Graphik die Mitte des Wechselwirkungsvolumens und der rechte Rand gibt den Rand
des Wechselwirkungsvolumens wieder. Aus Symmetuieden ist die Dichtevertei-

lung von der Mitte zu den beidenaRdern des Wechselwirkungsvolumens jeweils
gleich. Esist zu sehen, dass die Dichbei das gesamte Wechselwirkungsvolumen f*

die beiden extremalen im Experiment verwendeten Temperaturen aufgrund der Entfer-
nung der Strahlquelle vom Wechselwirkungsvolumen praktisch nicht variiert. Die ab-
solute Teilchendichte im Wechselwirkungsvolunagért sich vom = 3.4 %10'%m=3

bei Treservoir = 650K aufn = 6.6 * 1017m =3 bei Treservoir = 760K. Das entspricht
einer Zunahme um etwa einen Faktor 20. Ursacineliése Zunahme ist die Zunahme
des Druckes g, im Ofen um etwa einen Faktor 15 infolge der unterschiedlichen Re-
servoirtemperaturen von 25Pa bei 650K auf 380Pa bei 760K. Dass die Teilchendichte
im Wechselwirkungsvolumen nicht linear mit der Teilchendichte im Ofen skaliert, liegt
daran, dass die Transmissionswahrscheinlichkeit durch die Kapillaren von dem Druck
im Ofen ablangt.

39



3.5 Geschwindigkeitsselektion des Natriumstrahles und
zeitlicher Uberlapp der gepulsten Strahlen

Da alle in dieser Arbeit vorgestellten Experimente mit mindestens drei gepulsten Strah-
len arbeiten, wird bei allen ein Verfahren gebraucht, um einen zeitlichenlapp der
Strahlen im Wechselwirkungsvolumen zu gdwiéisten. Die Pulsung der Laser zu-
sammen mit einer Chopperscheibe im Natriumstrahl kann dabei ausgenutzt werden,
um durch geeignete zeitliche Abfolge der Strahlen eine Geschwindigkeitseinschr”
kung flir die an optischen 88en teilnehmenden Natriumatome zu bekommen.

Ziel ist es, um maximales Signal zu erhalten, eine maximale Teilchendichte des Target-
strahles im Wechselwirkungsvolumen zur Zeit in der die Laser im Wechselwirkungs-
volumen sind, zu erreichen. Zur gleichen Zeit sollen die Natriumatome eines Natrium-
pulses mit der geforderten Geschwindigkeit im Wechselwirkungsvolumen ankommen.
Um dies zu erreichen wurde eine Elektronik entwickelt, welche als erstes einen Trig-
gerpuls fir die Steuerung der e des Targetstrahles erzeugt. Circa 2.6ratesgibt

der Schlitz der Chopperscheibe den Natriumstrahl frei. Woraufhin ein Triggelefy
Excimerlaser erzeugt wird. Die 2.6 ms werden von eineatlishen Verpgerungs-

zeit in der Disensteuerung bestimmt. Da der Targetstrahl eine volle Halbwertsbreite
>0.5ms hat, kann die Zeitvaygérung zwischen sermffnung und der Ankunft der
Laser im Wechselwirkungsvolumgen uhi00us von Laserpuls zu Laserpuls schwan-
ken, ohne dass die Teilchendichte des Targetstrahles sich zum Zeitpunkt der Ankunft
der Laser im Wechselwirkungsvolumen um mehr alg Zhdert.

Die zur Pulsung des Natriumstrahles verwendete Chopperscheibe ist eine Titanscheibe
mit einem Durchmesser von 70mm. Titan wurde diie Scheibe gealilt, weil Schei-

ben aus weicherem Metall bei den Kreisfrequenzen von bis zu 1000Hz mechanisch
instabil sind. Die Scheibe hat zwei sich gegberliegende Schlitze mit eineff-
nungswinkel von 1.8und einer lahge von 10mm mit Mittelpunkt auf einem Radius
von 29mm. Siedsst die meiste Zeit keine Natriumatome von den Q@feméin zum
Wechselwirkungsvolumen passierenalivénd des Experimentes wird eine feste Zeit-
verzigerungt p;,, Zwischen deOffnung des Weges von der Strahlquelle zum Wech-
selwirkungsvolumen durch die Schlitze der Scheibe und der Ankunft der Laserstrahlen
im Wechselwirkungsvolumen eingestellt. Esnkien nur solche Atome an optischen
StolRen teilnehmen, die sowohl den Schlitz auf dem Weg zum Wechselwirkungsvo-
lumen passierenddinen, als auch gleichzeitig mit den Laserstrahlen im Wechselwir-

kungsvolumen eintreffen. Die mittlere Geschwindigkeitlieser Atome ist gegeben

durch:

_ S
V=

(3.5)

tFlug

Mit einer Streckes = 85mm =+ 2mm (je nach Einbau der Scheibe) von der Chopper-
scheibe zum Wechselwirkungsvolumenr Eie volle Halbwertsbreite der Geschwin-
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Abbildung 3.14Geschwindigkeitsverteilungen des Natriumstrahles mit von links nach
rechtsAv/v = 3.8%, 9.0% und 18.0%

digkeitsverteilungAvFWHM gilt:

AyFWHM At chlitz =
v _ SfFlg __ PSchlitz T () g5ggm =Y (3.6)
w

= trg  360° 8- w

Dabei istw die Kreisfrequenz, mit der die Chopperscheibe dreft,;., derOffnungs-
winkel des Schlitzes der Chopperscheibe, uxg,, die volle Halbwertsbreite der
Flugzeit, welche identisch der vollen Halbwertsbreite @&nungszeit des Schlitzes

ist. Einsetzen dewir'das Experiment typischen @3én s = 85mm ungd = 1.8°, ergibt

den entsprechend vereinfachten Ausdruck. Die Variation dertZgjt von Laserpuls

zu Laserpuls ist klein bezogen auf die Schdffatingszeit der Scheibe. Dadurch ist
gewahrleistet, dass die Geschwindigkeitsasifliig des Natriumstrahles im Wesentli-
chen nach Gleichung 3.6 bestimmt ist. Mit einer typischerweise im Experimente ver-

wendeten Kreisfrequenz = 430Hz und v= 1275m/s wird eine Geschwindigkeits-
auflésung vor2Y " — 17.4% berechnet. Das entspricht/™VHM = 197m/s. Da der
Schlitz vor der Scheibe nicht dem Schlitz in der Scheibe entspricht, sondern rechteckig
ist, sind die Formeln nur eine guteaNérung. B Messungen mit einer deutlich bes-
seren Geschwindigkeitseinsankung existiert eine Chopperscheibe mit 0.4mm brei-
ten Schlitzen, der nicht winkeltreu ist. Das entspricht einem mittlerem Winkel von
©=0.9°. Vor diese Chopperscheibe wird dann ein ebenfalls rechteckiger 0.4mm brei-
ter Schlitz montiert.

Die Geschwindigkeitsverteilung des Natriumstrahles wird experimentell mit einer Flug-
zeitmessung der Natriumatome vom Wechselwirkungsvolumen zum Detektor bestimmit.
Dazu werden die Natriumatome mit einer Zweiphotonenanregung in Rydbeagdest™
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Abbildung 3.15Verschiedene Geschwindigkeitsverteilungen des Natriumstrahles.

angeregt, welche vom Detektor zeitaufuglinachgewiesen werden. Der Detektor steht
dabei in der Richtung des Natriumstrahles. Die Genauigkeit der Messung der mittle-
ren Geschwindigkeit wird limitiert durch die Genauigkeit der Flugzeitmesshng

+80ns und die Genauigkeit der Flugstreckenmessuag70mm + 0.3mm Daraus er-

gibt sich eine Genauigkeitif die Bestimmung der mittleren Geschwindigke.4%

bei einer gemessenen mittleren Geschwindigkeit von 1000m/s. In Abbildung 3.14 sind
drei Messungen dargestellt. Links wird eine Geschwindigkeitsaufij von 3.% bei

einer Kreisfrequenz von 900Hz mit der Scheibe mit den 0.4mm breiten Schlitzen und
einer mittleren Geschwindigkeit von 1327m/s erreicht. Das entspricht etwa dem mit
obigen Formeln berechneten Wert von 4.3%. Im mittleren Bild ist eine Messung mit
einer Geschwindigkeitsaofung von 9.% bei einer Kreisfrequenz von 750Hz mit der
Scheibe mit den winkeltreuen Schlitzen mit ein@ffnungswinkel von 1.8und einer
mittleren Geschwindigkeit von 1268m/s zu sehen. Berechnet wird eine Geschwindig-
keitsaufbsung von 9.%. Und schlieflich ist rechts eine Geschwindigkeitsverteilung
wie sie typisch @ir die im Verlauf der Arbeit durchgafirten Experimente ist, dar-
gestellt. Bei einer Kreisfrequenz von 430Hz mit der Scheibe mit dem winkeltreuen
Schlitzen mit einemDffnungswinkel von 1.8 und einer mittleren Geschwindigkeit
von 1275m/s wird hier eine Geschwindigkeitsastling von 17.% erreicht. Berechnet

wird eine Geschwindigkeitsaoung von 17.%. Es zeigt sich, dass mit dem verwen-
deten experimentellen Aufbau die rechnerisch erwarteten Geschwindigkeitsbreiten gut
erreicht werden. Es gibt somit keine weiteren wesentlichen Verbreiterungen der Ge-
schwindigkeitsbreiten durch die Apparatur, als die in der Rechnungks&ichtigten.

Um Natriumgeschwindigkeiten vor dem Stol3 aaen zu lohnen, ist die Zeit zwi-
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Natriumstrahl

Abstand Ofen-WWV je nach Einbau 104mm bis 108mm
Abstand Ofen-Chopperscheibe; Scheibendicke je nach Einbau 19mm bis 22mm
Abstand Chopperscheibe- Wechselwirkungsgebiet je nach Einbau 84mm bis 87mm
Abstand Ofen-kalte Blende; Blendendicke 17mm; 1mm

Abstand Ofen-heif3e Blende; Blendendicke 14mm; 1mm
Schlitzffnungswinkel 1.80der 0.9

10 Kapillaren auf 11.8mm © 0.8mm

Lange der Kapillaren 8.0mm

Temperatur Reservoir je nach Einstellung 3Z%bis 485C
Temperatur Ofenkopf je nach Einstellung 6GMis 650C
Teilchendichte im WWV 3.40'°m~? bis 6.610''m~3
Kreisfrequenz des Chopperrades bis 1000kginch

Offnungszeit des Choppers bei 430Hz ~ 10us

Tabelle 3.6 Technische Daten zur Natriumstrahlquelle

schen denOffnen des Natriumstrahles und dem Triggerpuis dén Pumplaser va-
riabel einstellbar. Als Beispielf die nogliche Variation der Natriumgeschwindigkeit
sind in Abbildung 3.15 die Ergebnisse von elf Messungen zu sehen, bei denen die mitt-
lere Natriumgeschwindigkeitber die im ungestten Natriumstrahl vorhandenen Ge-
schwindigkeiten variiert wurde. Die unterschiedlichen Sigohéri resultieren dabei

aus der Verteilung der Geschwindigkeiten des urayéest Strahles. Bei allen Messun-
gen drehte die Scheibe mit 1000Hz. Da diese Messungen zu einem Zeitpunkt durch-
geflihrt wurden, zu dem die Geschwindigkeitsmessung noch Fehler in d8eGoid-

nung von 30m/s aufgewies, und zudem die dgeruingszeit zwischen Schiiffriung

und Ankunft der Laserstrahlen im Wechselwirkungsvolumen noch instabil war, sind
die Messungen nuruf”qualitative Betrachtungen geeignet. Es ist dennoch deutlich
zu erkennen, dass mit wachsender mittlerer Geschwindigkeit die Verteilungen breiter
werden, wie es von Formel 3.6rféine konstant gehaltene Kreisfrequenz der Scheibe
vorhergesagt wird.

3.6 Differentieller Nachweis

Im Experiment werden mit einem Rydbergdetektor wahlweise Na(3p)-, Na(4s)- oder
Na(3s)-Atome zustandsselektiv winkel- und zeitaubgehachgewiesen. Diese ange-
regten Zusihde zerfallen optisch innerhalb von einigen Nanosekunden, was klein ist
gegenmiber der Flugzeit zum Detektor von einigenu&0ist, so dass praktisch keine
Na(3p,3s,4s)-Atome den Detektor erreichen. Um dennoch angeregte Natriumatome
nachweisen zudinen, werden diese mit einem Nachweislaser in einen deutlich lang-
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Abbildung 3.16:Schematische Darstellung des Detektors. Der Detektor besteht aus
vier Nickelnetzen an welche auf einem elekrostatischen Potentiadén und einem
Channeltron mit einem elektrostatischen Potentigldin Eingang, sowie einer Ein-
trittsblende.

lebigeren Rydbergzustand Na(nl) angeregt.
Na(3s, 3p, 4s) + hiNachweis — Na(nl) (3.7)

Diese werden im Detektor mit geeigneten elektrischen Feldern ionisiert und die lo-
nen werden zum Einzelteilchennachweis ebenfalls von elektrischen Feldern auf ein
Einkanalelektronenvervielfacher (Channeltron) beschleunigittiauptquantenzahlen

n > 20 arbeitet der Detektor unabhgig von der Hauptquantenzahl.

In Abbildung 3.16 ist der Aufbau des Detektors schematisch dargestellt. Das statische
elektrische Feld zur lonisierung der Natriumrydbergatome sowie zum Beschleunigen
der lonen auf das Channeltron wird durch vier definierte Potentialauft)den als
diinne Linien dargestellten Nickelnetzen und einem Potential am Eingang des Chan-
neltrons erzeugt. Durch die Nickelnetzenkien die Natriumatome hindurchfliegen.

Der Feldgradient zwischen 1. und 2. Netz ionisiert die Natriumrydbergatome. Das
elektrische Feld dahinteufiit die lonen alle mit nahezu gleicher Laufzeit unaidig

vom Eintrittsort im Detektor zum Channeltron KBL 10RS der Firma Dr. Sjuts Op-
totechnik [36]. Das Channeltron ist elektronisch so verschaltet, dass einzelne auftref-
fende lonen elektronische Pulse am Ausgang des Channeltrons erzeugen [37]. Diese
elektronischen Pulse werden von einer MCD2 Messkarte [38] mit einer Zesauf)”

von 125ns aufgenommen. Zeitnullpunkt iie Messkarte ist ein Triggerpuls aus ei-

ner Photodiode, welche im Pumpstrahl des Nachweislasers steht. Der lonisationspunkt
wird ebenso wie die Flugzeit der lonen vom Augenblick der lonisation bis zum Chan-
neltron mit dem lonenoptik-Simulationsprogramm Simeon [39] ermittelt [40], [41].
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Detektor
Abstand Drehachse-Blende 64mi0.2mm
Abst. Blende-lonisationsgebiet 6.0mm0.1mm
Eintrittsblende je nach Messung:
30mm- 5mm, 30mm8mm,
30mmz2.8mm oder 3mr20mm

Tabelle 3.7: Geometrische Informationen zum Detektor
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Abbildung 3.17:Das Ergebnis einer Messung zur Bestimmung der Strahlrichtung des
Natriumstrahles ist als ausg#fte Kreise zu sehen.if die Messung war ein Detek-
toreintrittsspalt von 5mm*30mm montiert.

Der Laborwinkel des Detektors wird immer auf die Ausbreitungsrichtung des Natri-
umstrahles bezogen. Diese Richtung wird experimentell mit Hilfe der Zweiphotonen-
anregung bestimmt. Gemessen wird am Natriumstrahl ohne Targetstrahl. Der Detek-
tor wird dabei auf verschiedene Laborwinkel gefahren. Aus dieser Messung kann die
Vorwartsrichtung des Strahles attf).4° genau bestimmt werden. Als Beispiel ist in
Abbildung 3.17 das Ergebnis einer solchen Messumgeitie Detektoreintrittsblende

von 5mm*30mm, wie siedi alle Messungen mit molekularen Targets verwendet wur-
de, zu sehen. Gut zu erkennen ist die aus der Eintrittsblende resultierende Laborwin-
kelaufbsung vonA©;, ., &~ 4.4°, da der Laborwinkelbereich, welcher vom Natrium-
strahl ausgeleuchtet wird nit3° klein ist gegenber dieser Autisung. Die Eintritts-
blende des Detektors hat bei den Na-Ne Messungen bei positiver Verstimmung eine
Offnung von 2.7mm*30mnOffnung und bei negativer Verstimmung war die Blen-
deroffnung 3mm*20mm. Diese Blendenabmafdarén zu einer Winkelawdsung von
AOy,,, &~ 2.7°. Bei den Messungen mit Zeitaafliing wurde eine 8mm*30mm Ein-
trittsblende verwendet. DiesaHit zu einer WinkelaufiSung vonA©y ,;, &~ 7.2°.
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Abbildung 3.18:Zu sehen sind relevante Vektoren und Winketife Berechnung des
WinkeISQf;g\l4 zwischen der Relativgeschwindigkeit vor dem Stefund dem Elektri-
schen FeldvektoE des Anregungslasersy, und v sind jeweils die Natrium- und
Targetgeschwindigkeit vor dem Stol3. Die Horizontale ist die Horizontale im Labor.

3.7 Steuerung der Experimente

Das Experiment ist vollautomatisch vom Computer gestellisér eine Steuerdatei

wird der Verlauf der Messung festgelegt. Daduromkén ganz verschiedene Messun-
gen mit demselben Programm durchget 'werden. Programmiert ist das Steuerpro-
gramm in der Sprache LabView der Firma National Instruments [42]. Der Computer
verdreht die Fresnelrhomben und damit die Polarisation der Laser, verstellt den Win-
kel des Detektors, variiert die Laserwellanfen und schaltet deruBénstrahl ein oder

aus. Des Weiteren kann eine vorggvié Anzahl Laserpulse durchgéft werden. Die
Kommunikation mit den Farbstofflasern geschiebér eine Karte der Firma National
Instruments (PCI-GPIB+). Das Signal, welches der Elektronik sagt, dass gemessen
werden soll, die Information, ob der Targetstrahl an oder aus sein soll sowie die Signa-
le fur die Schrittmotoren der Fresnelrhomben und des Detektors kommen aus digitalen
Ausgangen einer Multifunktionskarte der Firma 10Tech [43].

3.8 Bestimmung des Winkels zwischen Relativgeschwin-
digkeit und Laserpolarisation

Im Experiment wird der Winkeh %> zwischen der Polarisation des Anregungslasers

und der Horizontalen im Labor gemesserur Einen Vergleich von Messungen zum
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Alignment im Stol3 mit theoretischen Ergebnissen wird aber der Wﬂﬁ%élzwischen
der Polarisation und der Relativgeschwindigkeit vor dem Stol3 gebraucht. Aus den im
Experiment gemessenen mittleren Winkelsi’, 7 und 3 berechnet sich der mittlere

Winkel o' wie aus Abbildung 3.8 hervorgeht zu:

agé\{[ = agg‘f’ +v+08+n-180° (3.8)

Dabei isty der Winkel zwischen der jeweils mittleren Natrium- und der Relativge-
schwindigkeit vor dem Stof3i ist der Winkel zwischen der Natriumgeschwindigkeit
vor dem Stof3 und der Horizontalen im Labor. Es kann aufgrund der Mehrdeutigkeit
der Polarisation stets - 180° mit n eine ganze Zahl dazu addiert werdenr Blle
vorgestellten Experimente zum Alignment im Stol3 wae 117° 4+ 1°. Der Winkel
apaP ist mit einer Genauigkeit vorha2> = +0.9° bestimmt. Der Winkely ergibt
sich aus den mittleren experimentell bestimmten Vektovewlie Geschwindigkeitt

des Targetstrahles vor dem Stofl3 und der Geschwindigkedes Natriumstrahles vor
dem Stol3 mit einer Genauigkeit vaxryy = +0.6°. Daraus ergibt sich als Wurzel der
Summe der Betragsquadrate die experimentelle Genauigkeit, nﬂﬁfﬁ%bestimmt
wird zu AaSN = +1.5°

pol =

3.9 Konkurrenzprozesse

3.9.1 Konkurrenzprozesse und ihre Identifizierung

In den Experimenten setzt sich das gemessene Signal aus echtem Signal in Folge opti-
scher St3e gemal? Gleichung 2.1 beziehungsweise 2.13 mit nachfolgender Anregung
gemal3 Gleichung 3.7 und Fehlsignal aufgrund von Konkurrenzprozessen zusammen.
Um sinnvoll messen zuddnen, gibt es zwei Mglichkeiten mit Fehlsignal umzuge-

hen. Zum einen kann sichergestellt werden, dass das Fehlsignal kleirugegeein

echten Signal ist, so dass es die Messergebnisse nicht signifikant beeinflusst. Zum an-
deren kann der Betrag des Fehlsignals bestimmt werden und vom gemessenen Signal
abgezogen werden.

Alles Signal, was sich in irgendeiner Weise nicht so adtiwie es von Signal aus op-
tischen StR3en mit nachfolgender Anregungyfden Nachweis erwartet wird, ist Fehl-
signal. Charakteristisch sowohlrfdie Experimente mit, als auch ohne Zeitastling

ist, dass das echte Signal proportional zu der Intahsi¢s Anregungslasers bezie-
hungsweise den Intenaten von Pump- und Probelaser sowie den Teilchendichten der
beiden Teilchenstrahlen im Wechselwirkungsvolumen isufidj lésst sich Fehlsignal
durch Abweichungen des gemessenen Signals von dieser Charakteristik identifizieren.
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Abbildung 3.19:Dargestellt ist der schematische Prismenaufbau als Aufsicht (oben)
und als Seitenansicht (unten). Der Laserstrahl kommt von links durch eine Blende B in
den Prismenaufbau rein. Daraufhin duréhift er nacheinander zwei Prismen P und
wird an einem Spiegel S reflektiert, woraufhin er die beiden Prismen jeweils ein zweites
Mal durchlauft. Danach wird er von einem weiteren Spiegel umgelenkt auf eine weitere
Blende B.

3.9.2 Konkurrenzprozesse bei Messungen ohne Zeitagfung
Prozesse mit Natriumdimeren

Im hinteren Teil (Reservoir) des Ofens wird Natrium bei Temperaturen zwisthes
650K bis T, = 760K verdampft. Aus [44] kann entnommen werden, dass dieser
Dampf 3.3% Natriumdimere beil'\,s = 760K und 1.7% bei T,.s = 650K beinhal-

tet. Im Ofenkopf mit Temperaturen von 900K reduziert sich der Anteil auf(@i

T.es = 760K und 0.07% bei T,,s = 650K bevor der Atomstrahl die Strahlquelle
verlasst [44]. Die unterschiedliche Reduktion des Anteils ist auf unterschiedliche Teil-
chendichten im Ofenkopf aufgrund unterschiedlicher Reservoirtemperatuneckzur”
zuftihren. Durch die Reduktion der Dimere kann eingiches Fehlsignal aufgrund
von Dimeren im Experiment verringert werden.

Anregung mit resonantem Licht

In Farbstofflasern des verwendeten Typs wirdatzsch zu der gewrischten Wel-
lenlange versdikte spontane Emission erzeudngplified Spontaneou&mission kurz

ASE). Ihr Anteil an der Gesamtintenaitdes Lasers betgt etwa 0.2% [13]. Vor allem

der Anteil der ASE im Anregungslaser, welcher resonant bezogen auflderyang

Na(3s) — Na(3p) ist, muss eleminiert werden, da im Experiment nicht zwischen re-
sonant angeregtem Na(3p) und Na(3p) als Folge eines optischen Stol3es unterschieden
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werden kann. Zu diesem Zweck werden in einem Prismenaufbau zwei Dispersions-
prismen aus Schwerflint vom Anregungslaser jeweils zweimal durchlaufen (verglei-
che Abbildung 3.19). Dabei wird der Strahl viermal gebrochen, wodurch verschiedene
Wellenlangen aumlich voneinander getrennt werden. Blenden auf dem Weg zwischen
Prismen und Wechselwirkungsvolumen lassen nur dasigsehite Laserlicht durch

und schneiden die nicht gemschten Welle@iigen des Strahles ab. Mit der Lauf-
strecke des Lasers vom letzten Prisma bis zum Wechselwirkungsvolumen von etwa
12m ist resonantes Lichuf Experimente mit einer eingestellten Laserverstimmung
von 120cnT1! soweit reduziert, dass das Fehlsignal aufgrund resonanter Anregung we-
niger als 5t des echten Signals bagt. Bei Experimenten mit kleinerer Verstimmung
mussen weitere Dispersionsprismen eingebaut werden.

Resonante Anregung mit zwei Photonen

Es konnen Rydbergatomgbér einen Zweiphotonenprozess
Na(3s) + hry + hry, — Na(nl) (3.9)

erzeugt werden. Das zugaige Signal ist um Gxf3enordnungen intensiver, als das
Signal aus optischen &tén. Dieser Prozel3 kann vermieden werden, indem das Nach-
weisniveau so geahlt wird, dass im Nachweisspektrum in deald der zugedrigen
Wellenlinge des Nachweislasers keine Linie éinen Zweiphotonenprozess ist.

Hyperramanprozess
Durch den Hyperramaneffekt
Na(3s) + 2 - hv — Na(3p) + hvyy, (3.10)

werden Na(3p) Atome erzeugt. Dieses Sigraaidt'’quadratisch von der Interadities
Anregungslasers ab. Durch geeignete Wahl der Lasering et Anregungslasers
kann der Anteil dieses Signals am Gesamtsignal deutlich reduziert werden.

Optische Na-Na-Sbl3e
Ein Konkurrenzprozess sind optische Na-Naf&t.”
Na(3s) + Na(3s) + hv — Na(3p). (3.11)

Das Natrium &ir diese Stil3e kann frei in der Vakuumkammer fliegendes Natrium
sein. Dieses kommt zum einen aus dem Strahl, welcher das Wechselwirkungsvolumen
durchquert hat und von der Wand der Vakuumkammer adsorbiert und wieder desor-
biert wurde und zu#llig abermals das Wechselwirkungsvolumen durchquert. Dieses
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Natrium wird mit einer Rlissigstickstoffkihifalle effektiv eingefangen. Zum anderen
kann Natrium aus der Strahlquelle von der ersten Blende im Natriumstrahl, welche den
Strahl auf die gewrischte Form abschneidet, adsorbiert und wieder desorbiert werden
und dann den Weg durch das Blendensystem in die Hauptkammer und schlief3lich in
das Wechselwirkungsvolumen finden. Dieses Natrium wird in einem Teil der in dieser
Arbeit vorgestellten Experimente sehr effektiv mit eineraiéschild aus Aluminium

um den Ofen zusammen mit eineuklung der Kammer um die Abschirmung auf ca.
0°C eingefangen. Mit den beiden MaRnahmen konnte das Fehlisignal deutlich reduziert
werden. Zudem hat das Signal von optischen Na-N#&&t eine signifikant langsame-

re Geschwindigkeitsverteilung, als das aus den zu untersuchenden optisaRen.St”
Durch Einschankung der Auswertung des Signals auf einen Geschwindigkeitsbereich
in dem der Anteil des gewischten Signals deutliclohér ist, als der des Fehlsignals
kann der systematische Fehler der Messung durch dieses Fehlsignal ebenfalls deutlich
verringert werden.

Anregung mit dem Nachweislaser vithrend des Stol3es

Bei hohen Intens#tten des Nachweislasers steigt das Signal aufgrund atirg&ig

des Signals zunehmend langsamer als linear mit der Iné&iglss Nachweislasers an.
Gleichzeitig taucht im Nachweisspektrum ein Kontinuum zwischen den Linien auf.
Dieser Prozess wird als Nachweislwénd des Stol3es interpretiert [45]:

Na(3s) + X + hvanregung — (NaX)* (3.12)
(NGX)* + hVNachweis — (NGX)** (313)
(NaX)™ — Na(nl) + X (3.14)

Dieser Prozess ist insofern unemscht, da sein Endzustand Na(nl) nicht mithilfe des
Nachweisspektrums identifiziert werden kann. Vielmehr addieren sichaBeitvon
verschiedenen Rydbergmoldkiisinden (NaX)*, die mit der gleichen Photonenener-

gie aber bei unterschiedlichen Kernabslén aus dem (NaXpangeregt werden. Als
Folge davon befindet sich das Natriumatom nach dem Stol3 in keinem definierten rei-
nen Na(nl) Zustand. Zudem handelt es sich um keinen Nachweis von genau einem de-
finierten Feinstrukturniveau Na(3p) oder Na(3p,.). Wegen der IntensatsSablangig-

keit dieses Prozesses begrenzt er die Intandés Nachweislasers.

Druckabhangigkeit des Signals

Die Geschwindigkeitsverteilungen der Natriumatome nach dem Stol3 weisen bei Mes-
sungen mit den Targetmoleleh CG, und GH, und CO bei Verwendung der effusiven
Targetstrahlquelle eine Abingigkeit vom Reservoirdruck der Targetstrahlquelle auf.
Fur kleinere Dricke passen die Messergebnisse deutlich besser zu Berechnungen der
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Abbildung 3.20F0r 40mbar und 20mbar Reservoirdruck der Targetstrahlquelle ist die
gemessene Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach deriarStag $tol3-

paar Na-GH, auf einem Laborstreuwinkel von 184nd einer Laserverstimmung von
120cnt! als gefillte Kreise zu sehen. Die durchgezogenen Linien zeigen das Ergebnis
einer Rechnung unter Biécksichtigung der apparativen Aaflung. Die absolute he

der beiden Messungen ist zur besseren Vergleichbarkeit angepasst.

Geschwindigkeitsverteilungen algrfgrof3ere Ducke. Stets ist eine Verbreiterung der
Geschwindigkeitsverteilung zu kleineren Geschwindigkeiten bei daerien Ducken

zu beobachten. Das erwartete Signal sollte aber keine DruakgiKeit aufweisen.
Damit ist diese Druckalarigigkeit ein Hinweis auf einen Fehlprozessodgicherwei-

se befinden sich im MoleKkStrahl bei hohen Duicken vermehrt Cluster. Um dieses
Fehlsignal zu minimieren, wurdeif'jedes Molekl die Geschwindigkeitsverteilung
des gemessenen Signals bei verschiedenanken bestimmt. Als Arbeitspunkt wur-
de ein Druck gewhlt, bei welchem die Geschwindigkeitsverteilung des Signales kei-
ne auftillige Druckablangigkeit mehr aufweist. In Abbildung 3.20 sind als Beispiel
Geschwindigkeitsverteilungen des Messsignals bei einer Verstimmung von 120cm
auf einem Laborwinkel von 18:4ur das StoRpaar Nas8, fur die Dicke 20mbar
und 40mbar zusammen mit dem Ergebnis einer Rechnung unter Annahme elastischer
StolRe zu sehen. Bei den Targetmalkki’ N, und O, konnte keine Druckalarigigeit

bis 40mbar Reservoirdruck festgestellt werden.

Fruhzeitiger Zerfall angeregter Natriumatome

Zerfallen angeregte Natriumatome optisch in den Grundzustand, bevor sie zum Nach-
weis in einen Rydbergzustand angeregt werden, danndsi die dabei ausgesendeten
Photonen freie Natriumatome anregen. Der Nachweis dieser Natriumadssiesich

nicht vom Nachweis eines angeregten Natriumatoms infolge eines optischen Stol3es
unterscheiden. Deshalb muss sichergestellt werden, dass nahezu alle angeregten Na-
triumatome in einen Rydbergzustand transferiert werden, bevor sie zerfallen sind. Zu
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Abbildung 3.21Das Signal von Messungen mit Zweiphotonenanregung ididip-

keit vom Laborwinkel des Detektoli# fverschiedene Stol3paare. Die offenen Rauten
geben das Signal ohne Targetstrahl wiedeithvend die ausgéflten Punkte das Sig-
nal mit Targetstrahl darstellen.

diesem Zweck wird der Nachweislaser iatigung des Signals betrieben. Zudem tritt

der Nachweislaser 1.7ns vor dem Anregungslaser im Wechselwirkungsvolumen ein.
Dadurch soll sichergestellt werden, dass schon beim Eintreffen des Anregungslasers
gerugend Nachweisphotonen im Wechselwirkungsvolumen vorhanden sind.

3.9.3 Korrekturverfahren bei Experimenten ohne Zeitauflosung

Die meisten Fehlsignale lassen sich so stark reduzieren, dass ihr Anteil am Gesamtsig-
nal so klein ist, dass sie keine Rollerfdas Experiment spielen. Die Fehlsignale aus
Na-Na SoRRen und Mehrphotonenprozessen hingegen lassen sich innerhalbfvern”
tiger Messzeiten durch Reduzierungen der Atomstrahl- oder der Laserstrahlattensit”
nur so weit reduzieren, dass ihr Beitrag zum Gesamtsignal nur kleine systematische
Fehler verursacht, verglichen mit den statistischen Fehlern der Messungen. Dieser klei-
ne systematische Fehlesist sich mit den im Folgenden beschriebenen Korrekturver-
fahren noch verringern. Das Fehlsignal wird bei Messungen mit dem Targe¢iG@

um einen Faktor zwei zu klein bestimmt (siehe unteny.&lle anderen Targets ist der
Fehler in der Fehlsignalbestimmung kleiner. Da das Fehlsignalahemihgsweise ab-
gezogen werden kann, ist in allen Messungen dieser Arbeit das mit den im Folgenden
beschriebenen Methoden bestimmte Fehlsignal kleingr&@hgestellt worden.

Signal ohne Targetstrahl

Bei Messungen ohne Targetstrahl, wird nur Fehlsignal gemessen und zwar solches,
welches nicht vom Targetstrahl adolgt, wie beispielsweise Fehlsignal aufgrund von
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Abbildung 3.22:Das Signal von Messungen mit Zweiphotonenanregung ididip-

keit vom Laborwinkel des Detektoli# fverschiedene Stol3paare. Die offenen Rauten
geben das Signal ohne Targetstrahl wiedeithvend die ausgéflten Punkte das Sig-
nal mit Targetstrahl darstellen.

Mehrphotonenanregung von Natriumatomen oder Fehlsignal aufgrund von Na-Na-
StoRRen. Zuatzlich zum statistischen Fehler bei der Bestimmung des Fehlsignals gibt
es noch einen bekannten systematischen Fehler. Ursaictierf Systematischen ist die
Stabilisierung von Rydbergatomen. Bei diesem Prozess stol3en Natriumrydbergatome
elastisch mit beispielsweise Teilchen X aus dem Targetstrahl. Dabei wird lediglich die
Drehimpulsquantenzahl | in g§edindert.

Na(nl) + X — Na(nl’) + X. (3.15)

Rydbergatome Na(h)imit I’ >3 haben eine deutlichaméere Zerfallszeit als solche mit
<3, wie sie mit dem Nachweislaser erzeugt werden. Da die Zerfallszd# 8'in der
GroRRenordnung der Flugzeit der Rydbergatome zum Detektor ist, komundn3°
mehr Rydbergatome im Detektor an, ohne vorher optisch zerfallen zu seiar, BS8f"
Ausflihrliche Diskussion dazu siehe [40]. Diaghft dazu, dass bei Messungen ohne
Targetstrahl das Fehlsignal systematisch zu klein gemessen wird.

In den Abbildungen 3.21 und 3.22 ist das Signal von Messungen mit Zweiphotonen-
anregung in Abhangigkeit vom Laborwinkel des Detektorg fVerschiedene Stof3paare

zu sehen. Gemessen wurde mit Gasreserugkani der Targetstrahlquelle, wie sie ty-
pischerweisedi diese Arbeit eingestellt wurden. Die offenen Rauten geben das Signal
ohne Targetstrahl wieder,alitend die ausgeliten Punkte das Signal mit Targetstrahl
darstellen. Ohne Targetstrahl gelangen die Natriumatome ungestreut zum Detektor.
Mit Targetstrahl wird wenigstens ein Teil von ihnen abgelenkt. Digstfbei allen
Messungen zu einer mehr oder weniger starken Verbreiterung der Winkelverteilung.
Aufgrund der Streuung der Natriumatome am Targetstrahl, ist zu erwarten, dass das
Signal in Strahlrichtung, das heil3t @i, = 0°, kleiner ist, wenn der Targetstrahl
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an ist, als wenn der Targetstrahl aus isir HBie Stol3paare Na-Nund Na-Q ist das
auch deutlich zu sehenuFdas Stol3paar Na-CO gilt das ebenfalls, wenn auch nicht
ganz so deutlich. t"das Stol3paar Na-Ne ist insgesamt nicht viel Streuung zu sehen,
daher kann es schon sein, dass das Signal in &aswchtung unter einschalten des
Targetstrahles nicht wesentlich verringert wird. Anders sieht es abelaf Stol3paar
Na-G,H, aus. Hier wird vergleichbar viel gestreut wie bei NaUnd Na-Q, aber das
Signal reduziert sich im Vedithis nur sehr wenig unter Zuschalten des Targetstrahles.
Noch viel aufélliger ist die Situation beim Stol3paar Na-C®lier verdoppelt sich in
etwa das Signal in Vorartsrichtung unter Zuschalten des Targetstrahles. Diese Zunah-
me des Signals kann durch Stabilisierung der Natriumrydbergatome dwk Biit
Targetatomen erklt werden. Die Messung mit dem Stol3paar Na,@gt nahe, die
Erhéhung des Signals aufgrund von Stabilisierungdieses Sto3paar in der 6Rén-
ordnung von einem Faktor zwei anzunehmen. Offenbar ist d@&der Stabilisierung
vom Stol3paar alamgig. Wie grol3 die Stabilisierung tatdilich ist, ist nicht bekannt.

Die Erhohung des Signals aufgrund von Stabilisierung macht die Untergrundbestim-
mung fehlerhaft. Dennoch ist die Fehlsignalbestimmung durch Messungen ohne Tar-
getstrahl eine hinreichend guteaNerung @i das Fehlsignal, um die systematischen
Fehler durch das Fehlsignal deutlich zu verringern. Die physikalischen Ergebnisse der
Experimente it beispielsweise den Alignmentwinkel und den Kontrast (Kapitel 5.2)
andern sich bei Annahme eines doppelt so grol3en Untergrunds wie er gemessen wur-
de, gegeunber der Annahme des gemessenen Untergrundes bei eineaitherkion
echtem Signal zu gemessenem Fehlsignal v £u eins um etwa0% der statisti-

schen Fehler der Ergebnisse. Somit folgt aus der Ungenauigkeit der Fehlsignalbestim-
mung aufgrund von Stabilisierung lediglich eine kleine systematische Ungenauigkeit
der Messergebnisse. In allen Messungen ohne Zestauftj wurde bei allen einge-
stellten experimentellen Parametern mit und ohne Targetstrahl abwechselnd gemes-
sen. Das Signal, welches ohne Targetstrahl gemessen wurde, wurde von dem Signal
mit Targetstrahl ohne weitere Korrektur als Fehlsignal abgezogen. Lediglich bei Mes-
sungen zur Winkelverteilung wurde das SignalWinkel©,,, < 12° aus dem Signal

der Messung ohne Targetstrabk fdie anderen Winkel interpoliert. Dies vermeidet,
dass zum Beispiel das Signal, wie es durch den Hyperramaneffekt an freiem Natriu-
matom, welches nicht gestreut wurde, entsteht, abgezogen wird. Signal durch Hyper-
ramananregung freier Natriumatome wird durch das im folgenden Abschaitterié
Verfahren besser abgezogen.

Elastisch gestreutes Fehlsignal

Bei dem Korrekturverfahren geaf3"Seite 52 wird vernadwsigt, dass es auch noch
eine elastische Streuung der Natriumatome am Targetstrahl gibdi€ optischen
Na-Na Sotl3e nach Seite 49 spielt das praktisch keine Rolle, weil dieser Prozess eine
breite Winkelverteilung besitzt, die nur langsam zu grof3en Streuwinkeéiltabhd

sich durch elastische Streuung am Targetstrahl nur weemdigrt. Signal aufgrund von
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Mehrphotonenprozessen gafhSeite 49 hingegen ist ohne elastische Streuung nur in
direkter Ausbreitungsrichtung des Natriumstrahles zu detektieren. Dieses Fehlsignal
kann mit einem anderen Korrekturverfahren besseundesichtigt werden [40]. Da-

bei wird angenommen, dass die Winkelverteilung dieses Konkurrenzprozesses mit der
eines Zweiphotonenprozesses in gutahBfung identisch ist.

Das Zweiphotonensignal, welches abgesehen von den Wellgah'der Laser mit ge-

nau den experimentellen Einstellungen, zu deren Messung der Untergrund bestimmt
werden soll, bestimmt wird (2FWinkel), ist, unter den obigen Annahmen, bis auf einen
Skalierungsfaktor gleich dem zu messenden Fehlsignal. Zur Bestimmung des Skalie-
rungfaktors wird Signal bei genau den experimentellen Einstellungen, wie bei dem
Messpunkt, zu welchem das Fehlsignal bestimmt werden soll, aufgenommen. Dabei
wird allerdings in Richtung des Natriumstrahles gemessen und der Targetstrahl bleibt
aus. Dieses Signal wird SU@enannt. Weiterhin wird bei den gleichen Einstellun-
gen wie zur Erhaltung von 2FWinkel, allerdings ohne Targetstrahl und ebenfalls in
Richtung des Natriumstrahles, gemessen. Das so bestimmte Signal wirgetfeihnt.

Ist der Untergrund, welcher sich aus dem Verfahren im vorigen Abschnitt bestimmtl,
bei ©1,., = 0° klein gegember dem Hyperramansignal ohne Streuung am Target bei
Orapr = 0°, so entspricht SUGINn guter Ndherung dem ungestreuten Hyperramansignal
bei©;,, = 0°. Daraus ergibt sich der gesuchte Korrekturfaktof¥i° /2F0° und das
gesamte elastisch gestreute Fehlsignal zu:

SU0°
2F0°

Das so erhaltene Fehlsignal wurde in allen vorliegenden Messungen ohne @sitagfl”
vom Gesamtsignal abgezogen.

- 2F Winkel (3.16)

SFehl =

3.9.4 Konkurrenzprozesse bei Experimenten mit Zeitauisung

Bei den Experimenten mit Zeitaoung werden ein anderes Anregungsschema, sowie
andere Anregungslaser verwendet, als bei Experimenten ohne Zestmgl Deshalb
treten hier auch andere Fehlsignale audhvend Fehlsignale bei Experimenten mit
Zeitaufbsung nicht vorkommen, welche bei Experimenten ohne Zeitswifigj rele-
vant sind. Im Folgenden werden alle beobachteten FehlsignalExjperimente mit
Zeitaufbsung diskutiert.

Dunkelzahlrate

Das Channeltron weist neben den feldionisierten Rydbergatomen auch andere Teilchen
nach. Hierzu getren anders erzeugte geladene Teilchen, aber auch Photonen wie zum
Beispiel aus der kosmischen Hintergrundstrahlung. Ist das Channeltron von Natrium
umgeben, wie in dem vorgestellten Experiment, so lagern sich auf seiner Innensei-
te Natriumatome an. Diese verringern vermutlich die Austrittsarbeit von Elektronen.
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Die Folge ist, dass vermehrt spontan Elektronen die Channeltroretiezflierlassen

und Elektronenlawinen ausdén lonnen, welche als Dunkelereignisse gemessen wer-
den. Die Dunkelereignisse stehen in keiner zeitlichen Korrelation zu den Laserpulsen
wodurch sie identifiziert werdenokinen. Bei den Experimenten ohne Zeitasiiiig

ist dieses Fehlsignal klein gegdrer dem echten Signal. Bei Experimenten mit ei-
nem um einen Faktor.5 - 10~ kleineren Signal, wie bei den vorgestellten Expe-
rimenten mit Zeitautisung (siehe [18]), muss dieses Fehlsignal betrachtet werden.
Vor allem die spontan die Obeafthe verlassenden Elektronen scheinen einen grol3en
Beitrag zur Dunkelahlrate zu leisten. Da im Trichter auftreffende Natriumionen eine
grol3ere Elektronenlawine aaskn als Elektronen, die eine solche Lawine erst inner-
halb des Channeltrons starten, kann ein grol3er Teil der Duatiedeé durch Analyse

der Pulslohe aussortiert werden. Durch dieses Verfahren kann die Dwatkedté um

einen Faktor 50 bis 100 reduziert werden. Um einen weiteren Faktor zwanzig reduziert
die Verwendung der Chopperscheibe die Dunkklzte, da dadurch der Natriumparti-
aldruck in der Streukammer deutlich reduziert werden kann. Das echte Signal reduziert
sich dabei nur um etwa einen Faktanf.

Fehlsignal durch die optische Anregung freier Natriumatome

Durch optische Anregung von freien Natriumatomen werden im Experiment Natrium-
rydbergatome erzeugt. Diese Natriumrydbergatoorakin den Detektor auf dem bei

den vorgestellten Messungen eingestellten Laborwinkel vémaf erreichen, wenn

sie gestreut werden. Diese Streuung ist in der Regel elastische Streuung am Target-
strahl. Alle im Folgenden beschriebenen Anregungsschemata und ihre Identifizierung,
sowie Unterdutckung werden ausfirlicher in [18] beschrieben.

Eine erste Myglichkeit der optischen Anregung freier Natriumatome in einen Ryd-
bergzustand geschieht durch eine Zweiphotonenanregung von Na(3s) in Na(4p) mit
nachfolgender Anregung durch den Nachweislaser in deddi normalen Messvor-
gang verwendeten Rydbergzustand.

Na(3s) + htpump + h/prone —>  Na(4s)
Na(4s) + hnachweis — Na(nl) (3.17)

Dieser Prozel3 ist nur dannaglich, wenn sich die beiden Femtosekundenlaser zeit-
lich Uberlappen. Deshalb nimmt mit wachsender Pump-Probesyerangszeit die
Signallohe dieses Prozesses schnell ab.

Eine zweite Mbglichkeit der optischen Anregung freier Natriumatome in einen Ryd-
bergzustand braucht zwei Photonen des Pumplageesrfé resonanzunteustte An-
regung von Na(3s) in Na(bs) des freien Natriumatoms und ein weiteres Photon vom
Probelaser zur Anregung in Na(np).

Na(3s) + 2 - htpymp — Na(5s)
Na(5s) + hvprone —  Na(np) (3.18)
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Abbildung 3.23:Berechnete Flugzeitspektreiar fNatriumatome nach dem StoGr f
SHRe mit Translationsenergieverlust von 700éntrechte Kurve) undifr elastisch
gestreutes Natrium (linke Kurve).

Dieses Fehlsignal kann durch spektrale Filterung der Laserpulse deutlich reduziert
werden.

Eine dritte Miglichkeit der optischen Anregung freier Natriumatome in Rydberg-
zustinde ist eine in drei Schritten erfolgende resonanznahe Anregung.
Na(3s) + hvpump, — Na(3p)
Na(3p) + hvprobe —> Na(4s) (3.19)
Na(4s) + hvnachweis — Na(np)
Dieses Fehlsignal kann durch Verwendung von gleichsinnig zirkular polarisiertem

Licht fur den Pump- und den Probelaser untectit werden, da das Anregungsschema
dann durch Auswahlregelnif Dipolstrahlungen in Atomen verboten ist.

Es gibt Hinweise auf ein weiteres Anregungsschema zur Anregung freier Natriumato-
me in Rydbergzusiide bei zeitlichendberlapp der Femtosekundenlaser. Dieser Pro-
zel3 konnte bisher aber nicht identifiziert werden.

3.9.5 Kaorrekturverfahren bei Experimenten mit Zeitaufl dsung
Optische StiRe mit Pump-Probe-Anregung gefGleichung 2.13 sind bei den vorge-

stellten Experimenten, aufgrund der negativen Verstimmung von Pump- und Probela-
ser, SbRe mit Translationsenergieverlust von 700¢énBei Fehlsignal durch optische
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Anregung freier Natriumatome handelt es sich um Signal von elastisch gestreuten Na-
triumrydberatomen. Dieseadst sich von dem echten Signal bei Experimenten mit
eingeschainkter Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome vor dem Stof3 durch
die verschiedenen Flugzeitspektren der Signale trennen. Als Beispiel siafl’ in
Abbildung 3.23 berechnete Flugzeitspektren unteuBlesichtigung der apparativen
Auflosung fir inelastische Streuung mit einem Eneudiertrag von -700cmt (rech-

te Kurve) und elastische Streuung (linke Kurve) zu sehen. An ein gemessenes Signal
kann eine Summe zweier solcher Kurven mit deohEli der einzelnen Kurven als
freie Parameter angefittet werden. Die so erhaltene Kuveléstische $i3e wird

als Fehlsignal vom gemessenen Signal abgezogen. Zur Bestimmung der @bhkelz”
rate wird weit weg von denuf"das echte Signal erwarteten Flugzeiten zwischen den
Laserpulsen Signal aufgenommen. Auch dieses Signal wird vom gemessenen Signal
abgezogen.

3.10 Die Durchfiihrung der Messungen

Die Messungen werden vollautomatisch vom Computer gesteuert. Zu Beginn eines je-
den Messpunktes werden alle gevgChten Parameter (Polarisation etagr Schritt-
motoren vom Computer eingestellt. danach werdeneine geeignete Anzahl von
Laserpulsen die vom Detektor kommenden Pulse zeitaadgéh” 4000 Kaale ei-

ner MCD2 Mel3karte der Firma FastComTec von je 125ns einsortiert. Am Ende der
gewinschten Anzahl von Laserpulsen werden die Zedkawom Computer ausge-
lesen und in Geschwindigkeitskale "von 50m/s Breite umgerechnet und abgespei-
chert. Jetzt wird beispielsweise die Polarisation verdreht und dann werden wieder f*
eine bestimmte Anzahl Laserpulse Daten aufgenommen. Alle paar Messpunkte wer-
den die bis dahin aufgenommenen Daten vom Messrechiegrein lokales Netzwerk

auf einen Arbeitsplatzrechner abgespeichert. Ha@rien die Daten schonakiend

die Messungduft ausgewertet werden. Die Messung wird entweder automatisch nach
Durchlaufen einer gewissen Anzahl von Messpunkten beendet oder abaufsizyl

klisch immer wieder dieselben Messpunkte durch, bis die Messung manuell beendet
wird. Beim manuellen Beenden kann entweder sofort nachukusfi der aktuellen
Laserpulse aufgednt’ werden, wenn beispielsweise irgendwelche Fehler im Verlauf
der Messung aufgetreten sind, oder aber, wenn beim online Auswerten die Statistik als
ausreichend beurteilt wird, nach Beendigung des aktuellen Messzyklusses.

Zyklen sind meist so programmiert, dass einmal nacheinanderwalidgid Messung
notigen Messeinstellungen eingestellt werden und mit ihnen gemessen wird. Danach
wird die Messfolgeuckwérts noch einmal durchlaufen. Erst jetzt ist ein Zyklus been-
det. Messungen, die in dieser Arbeit verwendet wurden, sind immer nach Beendigung
eines vollen Umlaufes beendet worden. Bei Messungen, bei denen die Messfolge stets
noch einmaluckwérts durchlaufen wird, wird bei linearem Abfall der Strahlintegusit”

von einem der am Experiment beteiligten Strahlen im Laufe einer Messung bei jeder
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Abbildung 3.24 Fiktiv ist ein lineare Abnehmen einer Laserinteasitn Verlauf einer
Messung dargestellt. Verschiedene experimentelle Einstellungen sind durch verschie-
dene Symbole markiert.

Messeinstellung mit im Mittel gleicher Intenaitgemessen. Zur Veranschaulichung

ist in Abbildung 3.24 fiktiv das lineare Abnehmen einer Laserintansiti’ Verlauf

einer Messung dargestellt. Verschiedene experimentelle Einstellungen sind durch ver-
schiedene Symbole markiert. Von Messpunkt einsum$ Werden die experimentellen
Einstellungen von Kreis nach Plus durchlaufen. Von Messpunkt sechs bis zehn wer-
den die Einstellungeruckwérts von Plus nach Kreis durchlaufen. Im Mittel wird bei
jeder Messeinstellung mit einer mittleren Laserintatsivelche mit dem Stern ge-
kennzeichnet ist, gemessen. Dies reduziert systematische Fehler aufgrund von Strahl-
intensiitsabnahme im Laufe einer Messung.

Polarisationsmessungen

Bei den Polarisationsmessungen wird bei festen Einstellungaddchweislaser, La-
borwinkel und Verstimmung des Anregungslasers der Reihe nach die Polarisation des
Anregungslasers auf 11,7141, 165, 189, 213, 237, 261, 285, 309, 333, 357,

21°, 45, 69 und 93 beaiglich der Ausbreitungsrichtung des Natriumstrahles ein-
gestellt. Bei jeder dieser Polarisationen wird das SignallD00 Laserpulse abwech-
selnd mit und ohne Targetstrahl aufgenommen. Danach werden alle Polarisationen in
umgekehrter Reihenfolge eingestellt und abermals das Signal von 1000 Laserpulsen
aufgenommen. Damit ist ein Umlauf fertig.aNffend die Messungulift, wird vollau-
tomatisch regel@aRig ausgewertet. Wenn der Fehler éen gemessenen Alignment-
winkel klein genug ist, wird die Messung am Ende des aktuellen Umlaufes beendet.
Bei Kontrast goRRer 0.3 sollte der Fehler im Alignmentwinkel etwaldetragen. Bei
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kleinerem Kontrast ist ein genauer Alignmentwinkel nicht so informativ. Deshalb darf
hier der Fehler gi3er sein. Damit der Untergrund schoalwénd dieser Auswertung

mit abgezogen werden kann, werden vor der eigentlichen Messung Messungen zur Be-
stimmung des elastisch gestreuten Untergrundesfe@iéichung 3.16 durchgéfit.

Winkelverteilungen

Bei Messungen von Winkelverteilungen wird bei festen Lasereinstellungen der La-
borwinkel in 2-Schritten von 0 bis 50 verfahren. Nur bei der Messung mit dem
Target CO bei der Verstimmung des Anregungslasers war die Laborwinkelrasterung
feiner. Die Anzahl der Laserpulseyrfdie Messsignalui die verschiedenen Labor-
winkel sowohl mit, als auch ohne Targetstrahl aufgenommen wird, nimmt mit wach-
sendem Laborwinkel etwa proportional zin(©y,,) zu. Dadurch wird der Faktor
1/sin(©¢yr) im differentiellen Wirkungsquerschnitt (Gleichung 2. 3h@irungsweise
kompensiert. Dies geschieht, um bei allen Laborwinkeln in etwa gleiedsEitistik

fur das Messsignal zu bekommen und somit etwa gleiche relative Fehler zu erhalten.
Nach dem Messen auf allen Laborwinkeln werden die Laborwinkel noch einmal in
umgekehrter Reihenfolge angefahren und abermals bei jeweils gleicher Laserpulszahl
das Messsignal aufgenommenatWénd die Messungulift, wird vollautomatisch re-
gelméRig ausgewertet. Wenn die Fehlerbalken klein genug sind, ogtiché Struktu-

ren im Messsignal in Abdmigigkeit vom Laborwinkel sehen zohkrien, wird die Mes-

sung am Ende des aktuellen Umlaufs beendet. Damit der Untergrund sehoand™
dieser Auswertung mit abgezogen werden kann, werden vor der eigentlichen Mes-
sung Messungen zur Bestimmung des elastisch gestreuten Untergruncdés @lem”
chung 3.16 durchgefirt.

Zustandsselektive Sto3produktanalyse

Bei Messungen mit zustandsselektiver Sto3produktanalyse wird bei sonst festen ex-
perimentellen Einstellungen die Wellanije des Nachweislasers von 411.205nm bis
411.245nm in 40 Schritten von 0.001nm variiert. Dabei wird einotsr'den kom-
pletten Peak im Nachweisspektrum, welcher ZubrergangNa(3p, ») — Na(25d)

gelort, gescannt. Dann wird die Polarisation des Nachweislasers tige@deht, um
mogliche Polarisationseinf§se auszuschliel3en, und derselbe Scan wird noch einmal
durchgetihrt. Als rdchstes wird bei derselben Polarisation der WedlegEénbereich

von 411.495 bis 411.535 ebenfalls in 40 Schritten von 0.001nm gescannt. Dieser Scan
geht einmalber den kompletten Peak im Nachweisspektrum, welcherlzbengang
Na(3ps/2) — Na(25d) gefort. Auch hier wird die Polarisation um 9@edreht und

noch einmaluber den Wellerdingenbereich gescannt. Um systematische Fehler auf-
grund von Intensétsveréiufen im Laufe der Messung zu reduzieren, werden bei die-
ser Messung die Scans in umgekehrter Reihenfolge noch einmal durbhgévor
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ein Experimentumlauf fertig ist. Die Welleamhigen der Scans werden nicht abwech-
selnd vorvarts und uckwérts durchlaufen. Vielmehr werden die Wellentjen stets

von kleiner zu gro3er Welleatige angefahren. Dies minimiert Fehler durcboght”

ches mechanisches Spiel vom Schrittmotor des Lasers, welehdrefveeinderung

der Wellenéinge verwendet wird. Bei jeder experimentellen Einstellung werden Daten
sowohl mit Targetstrahl, als auch ohne Targetstrahljéiweils 100 Laserpulse auf-
genommen. Aul3erdem werden vor der eigentlichen Messung Messungen zur Bestim-
mung des elastisch gestreuten Untergrundesaffe@léichung 3.16 durchgéiit.

Bei der Auswertung werden die Wellamgenscans daraufhin untersucht, welcher mi-
nimale Bereich ausreicht, uabér die komplette Linie im Nachweisspektrum zu scan-
nen. Es wird @i beide Feinstrukturlinien Signal von einem gleich grof3en Wediegdn-
bereich fir die Auswertung bercksichtigt. kir jeden Feinstruktubergang wirduber
diesen eingeschnkten Wellerdhgenbereich und beide Polarisationen des Nachweis-
lasers das gemessene Signal aufaddiert. Durch die Bedahrg auf einen minimal
notwendigen Wellemiigenbereich bei der Auswertung wird das Signal zu Fehlsignal
Verhéltnis verbessert, denn auf3erhalb von Linien im Nachweisspektrum wird nur Fehl-
signal gemessen. Die in Kapitel 3.9.3 beschriebenen Fehlsignale werden abgezogen.
Bei Variation der Laserwelleahige durch den Computandert sich die Intensit des
Laserstrahles mit der Wellearige leicht. Um die gemessenen Signalinteeit Tir

die beiden Feinstrukturkate auf diese Intensit&nderung zu korrigieren, wird zum
einen die Ablangigkeit des Signals von der Laserinteaisgxperimentell bestimmt.
Zum anderen wird die Laserinterditthit Photodioden im Verlauf der Messung auf-
genommen. Aus diesen Daten wird ein Korrekturfaktor bestimmt, mit welchem das
Signal fir Natriumatome nach dem Stol3 im Na(3p Zustand multipliziert wird.

Messungen mit Zeitaufbsung

Bei festem Laborwinkel und festen Lasereinstellungen wird immer etwa eine Minu-
te bei 125Hz Laserrepetitionsrate Signal aufgenommen. Dann wird die Pump-Probe-
Verzogerungszeit verstellt und abermals Signal aufgenommenakimtiche statisti-
sche Fehler am Ende der Messung fiie einzelnen Messpunkte zu bekommen, ist
die Anzahl der Laserpulse an das Erwartete Signal inaiigigkeit der Pump-Probe-
Verzdgerungszeit angepasst. Die Pump-Probe-0geringszeit wird so oft verstellt,
bis alle gewinschten Veragerungszeiten eingestellt sind. Darandit die Messung
wieder von vorne an, bis sie manuell beendet wird. Zur Bestimmung der Duaihkelz"
rate wird weit weg von denuf’das echte Signal erwarteten Flugzeiten zwischen den
Laserpulsen Signal aufgenommen. Die GesamtmessdaudieiSe Messung betrug
etwa 28 Stunden.
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Kapitel 4

Numerische Verfahren zur
Berechnung von differentiellen
Wirkungsquerschnitten und
Signalintensitaten

4.1 Abhangigkeit des differentiellen Wirkungsquerschnit-
tes vom elektrischen Feldvektor

Zur Bestimmung der Abdrigigkeit des differentiellen Wirkungsquerschnittes vom elek-
trischen Feldvektor$ wird ¢ ~ EAE angenommen (vergleiche Gleichung 2.10).
Der Alignmenttensor A berechnet sich aus den dén optischen Stol3 aglichen
Ubergangsdipolmomenten und deren statistischen Gewichten. Mit einem numerischen
Programm werden klassische Trajektorien mit zugigfem Ubergangsdipolmoment

und ihre statistischen Gewichte unter Verwendung quantenchemisch bestimmter Po-
tentiale berechnet. Bei Atom-Atomdien werden alle oglichen Trajektorien mit zu-
gelvrigem Ubergangsdipolmoment und statistischem Gewicht bestimmt. Bé&est”

mit molekularem Target werden die Moldk als starrer Rotator angenommenr F*

die moglichen Anregungen auf verschiedene Potengialfén werden jeweils 150 Bah-

nen berechnet. Dabei werden aus den Verteilungedi€ Orientierung des Moleits

und seiner Rotationsenergie alliij Anfangsbedingungen ausgahit. Aus den be-
rechneterUbergangsdipolmomenten mit den zuggbén Gewichten wird der Align-
menttensor bestimmt. Zur Berechnung der Trajektorien sowohdtbmare, als auch

fur molekulare Targets werden nur die mittlere experimentelle Relativgeschwindigkeit
vor dem Stol3, sowie der mittlere experimentelle Streuwinkaldesichtigt. Der dif-
ferentielle Wirkungsquerschnitt wird also in nullteahgrung als unalamgig von der
Relativenergie und dem Streuwinkel angenommen. Dies ist aufgrund der schmalen
Verteilung der experimentellen Relativenergie mit einer vollen Halbwertsbreite von
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AFE = 35meV und einer ebenfalls schmalen experimentellen Verteilung der Streu-
winkel mit voller HalbwertsbreiteA©q, =~ 8° legitim. Die Potentiale undJber-
gangsdipolmomentauf Natrium-Molekil Sto3paare sind [8] und [46] entnommen.
Die Natrium-Neon Potentiale sind aus [2].

4.2 Abhangigkeit des differentiellen Wirkungsquerschnit-
tes vom Feinstrukturniveau nach dem Stol3

Die Berechnung der Aldrigigkeit des differentiellen Wirkungsquerschnittes vom Fein-
strukturniveau nach dem Stol3 erfolgt in zwei Schritten [47]. In einem ersten Schritt
werden analog zu Kapitel 4.uf'verschiedene Anfangsorientierungen des Molek™
und verschiedene molekulare Rotationsande klassische Trajektorien berechnat. F~
jede dieser Trajektorien, die an einem der Condonpunkte die Potediafivechseln,
wird ab diesem Zeitpunkt in einem zweiten Schritt die zeitaigige Schodingerglei-
chung fir dasuber die Spin-Orbit Wechselwirkung gekoppelte elektronische System
geldst. Dies nennt man allgemein auch die classical-path Methode. Einghdusf”
che Beschreibung dieser Methode ist in [48] zu finden, wenn auch nicht unter diesem
Namen. Die elektronische Wellenfunktion wird entwickelt nach elekronischen (Born-
Oppenheimer) Zuatideny;, deren Energieeigenwerte die Potentzdfién sind.

— —

U(R(6), (1) = Do ailt) - i(R(5), E(1)) (4.1)

i

Der VektorR(t) ist der Abstandsvektor der beiden StoRpartner. Der VekKiorgibt
die Orientierung des Moleks an. Das heiRE(t) und£(#) sind die berechneten klas-
sischen Trajektorien. Die classical-path Gleichungen sind so von der Form

= S H (R (1), E(0) o (4.2)

Dabei sind dietl;; die Komponenten des zeitadgigen Hamilton-Opperators. Aus
den Werten der Amplitudes, am Ende des optischen StoRR3es ergeben sich die Wahr-
scheinlichkeiten das Natriumatom in dem jeweiligen Feinstrukturniveau zu finden. Die
Potentiale undJbergangsdipolmomente sind [8] und [46] entnommen.

4.3 Berechnungen der Signalab&ngigkeit von der Pump-
Probe-Verzogerungszeit

Die Abhéngigkeit des gemessenen Signals von der oggringszeit zwischen der
Pump- und der Probe-Anregung bei den Experimenten mit Zedswilj wird theore-
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tisch als Superposition von Gauskurven mit maximalem Wert bei deroyeraings-
zeiten, wie sie sich aus klassischen Trajektorien ergeben, bestimmt (vergleiche Abbil-
dung 2.6 rechts) [49]. Die Breite der Gauskurven ergibt sich auf der Basis von Modell-
rechnungen. Dabei wird die klassische Bewegung der Sto3partner aus Abbildung 2.6
rechts verwendet. Der optischibergang wird quantenmechanisch unter der Annah-
me von Laserpulsen mit der gleichen Palglé wie im Experiment behandelt. Ein
kleiner Beitrag, durch die verschiedenen Anfangsgeschwindigkeiten im Experiment,
wird auch bewcksichtigt. Die verschiedenen Gewichtg fdie Gauskurven ergeben
sich ebenfalls aus klassischéiberlegungen. Die Potentialerfdie Berechnung der
klassischen Trajektorien sind [12] entnommen.

4.4 Die berechnete Signalintensitt unter Berucksich-
tigung der apparativen Auflosung

Im Experiment haben alle GRen eine experimentelle Aafiing. Beim Vergleich von
experimentellen Ergebnissen mit theoretischen Berechnuraerek tir einen ersten
groben Vergleich bei den Berechnungen Mittelwerie diese GoRen angenommen
werden. Soll der Vergleich jedoch genauer sein, dann ist die experimenteltesiod
zu beticksichtigen. Dazu wird numerisch eine Apparatefunkliggn, berechnet. Diese
enthalt Informationenuber apparaturbedingte statistische Gewichteefie spezielle
experimentelle Einstellunguf'den LaborwinkeP)y..;,, den elektrischen Feldvektar
und die Verstimmung D in Abdrigigkeit von den relevanten physikalischen Parame-
tern. Die relevanten physikalischen Parameter sind: Die Relativerigrgiges Stol3-
paares vor dem Stol3, der Streuwinke}y; und der Winkel der Polarisation des Lasers
beaziglich der Relativgeschwindigkeit vor dem Stof)'.

Fapp = Fa,pp(@La,ba Ev Da Erela @CMa aCM) (43)

pol

Zur Bestimmung des zu erwartenden Signals | unteu8leichtigung der apparativen
Auflosung wird numerischber das Produkt aus Apparatefunktion und differentiellem

Wirkungsquerschnitt = o(E,c, Ocur, of)') integriert.

pol

1(Opan, E, D) ~ / (Fapp - 0) dBreidOcndalM (4.4)

Folgende apparative Aalsungen werden bei der Bestimmung der Apparatefunktion
benicksichtigt:

¢ Die Dichteverteilung der Natriumatome im Wechselwirkungsvolumen (Kapi-
tel 3.4).

e Die Dichteverteilung der Targetteilchen im Wechselwirkungsvolumen (Kapi-
tel 3.3.2, 3.3.3).
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die geometrische Ausdehnung der Natriumstrahlquelle (Kapitel 3.4)

Die geometrische Ausdehnung des Wechselwirkungsvolumens (Kapitel 3.1)

Die Ausdehnung der Detektorblende (Kapitel 3.6)

Die Geschwindigkeitsverteilung des Natriumstrahles vor dem Stol3 (Kapitel 3.5)

Die Geschwindigkeitsverteilung des Targetstrahles vor dem Stol3 (Kapitel 3.3.2,
3.3.3)

Die gemessenen Natriumatome nach dem Stol3 werden in Geschwindigakstkan-
sammengefasstufFjeden solchen Kanal wird eine Apparatefunktion bestimmit.

4.5 Abhangigkeit des Differentiellen Wirkungsquerschnit-
tes von der Natriumgeschwindigkeitnach dem Stol3

Um zu bestimmen, ob die gemessenen Geschwindigkeitsverteilungen nach dem Stol3
besser mit elastischendi®énubereinstimmen oder mit inelastischen, wird aus Erman-
gelung an quantenmechanischen Querschnittemblekulare Targets in nullterdfie-

rungo = 1 gesetzt. Durch Variation der Verstimmung des Anregungslasers bei der
Berechnung der Apparatefunktion, kann ein Enargextrag zum Beispiel von Trans-
lationsenergie in Rotationsenergie des Maolskericksichtigt werden. & 'das Stol3-

paar Na-Ne werden quantenchemisch berechnete differentielle Wirkungsquerschnitte
verwendet. Die zur Berechnung verwendeten Potentiale sind aus [2]. Bei Berechnun-
gen zu Atom-Atom-SifRen sind zwischen Berechnungen mit quantenmechanischen
Qurschnitten und solchen mit = 1 in der Regel keine wesentlichen Unterschiede
festzustellen. Daher sollte dieaNérunge = 1 fur Atom-Molekilsto3e, bei denen
guantenmechanische Effekte eine geringere Rolle spielen, eine braucldiemeiht

sein.
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Kapitel 5

Ergebnisse und Interpretation

5.1 Winkelverteilungen

Fur die StoRRpaare Na-X mit molekularem Target X =z, KD,, C;H,, CO und CQ
beziehungsweise atomarem Taret Ne wurde der Prozess

Na + X + hv/anregung —> (NaX)* — Na(3p) + X. (5.1)

mit gekreuzten Strahlen untersucht. Dabei wurde der Laborwinkel variiert. In den Ab-
bildungen 5.2 bis 5.7 sind die Ergebnisse zu sehen. Wglictie Oszillationen des dif-
ferentiellen Wirkungsquerschnittes besser seheronméni, ist(©;,,,) Mit sin(Oy,,p)
multipliziert dargestellt. Es wurdeuf‘jedes molekulare Targetif die negative Ver-
stimmung -182cm'! und die positive Verstimmung 240cthgemessen. Mit Ne als
Target wurde bei einer Verstimmung von -298cnhgemessen. Die Geschwindigkeit
des Natriumstrahles vor dem Stol3 ist tlie Messungen mit molekularem Target wie

in Kapitel 3.5 erdiutert auf eine volle Halbwertsbreite vaxvy, =~ 200m/s einge-
schi@nkt. Die Messung mit Neon als Target h&ty, ~ 1000m/s. Zur Bestimmung

des Signals wurde stets ein Geschwindigkeitsbereich von 200m/s ausgewertet. Da-
durch ergibt sich auchuf"die Messung mit Neon einahhliche Energieauwkung,

wie fur die Messungen mit anderen Targets, obwohl mit einer breiten Geschwindig-
keitsverteilung des Natriumstrahles gemessen wird. Die volle Winkekawuilj betgt
AOp., =~ 4.4° fur die Messungen mit Molekén undA©y,,, ~ 2.7° fur die Messung

mit Ne als Projektil (vergleiche Kapitel 3.6). Diese Einstellungen entsprechen den Ein-
stellungen @i die Polarisationsexperimente in Kapitel 5.2. anhand der Ergebnisse f*
die Winkelverteilungen kann somit beurteilt werden, ob eine iakehte Niherung

bei der Beschreibung der Polarisationsexperimente sinnvoll ist oder nicht (vergleiche
Kapitel 2.2).

In Abbildung 5.1 ist das Ergebnisifdie Messung mit dem Stof3paar Na-Ne bei einer
Verstimmung von -298cmt als offene Kreise zusammen mit den Ergebnissen quan-
tenmechanischer Rechnungen unterug&sichtigung der apparativen Aaflling als

67



Abbildung 5.1:Als Kreise ist das gemessene Signal in @idigkeit vom Laborwin-

kel multipliziert mitsin(©p,,) fur das StoRpaar Na-Ne bei einer Verstimmung von
-298cm'! zu sehen. Die durchgezogene Kurve gibt das Ergebnis einer guantenmecha-
nischen Rechnung unter Beksichtigung der apparativen Agdung wieder. Die bei-

den senkrechten Linien geben den Bereich an, in welchem die Messungen zum Align-
ment im Stol3 durchgéfirt wurden (siehe Kapitel 5.2).

durchgezogene Kurve zu sehen. Wie erwartet sind Oszillationsstrukturen zu sehen.
Theorie und Experiment stimmen gubéerein. Mit senkrechten Strichen ist der Be-
reich markiert, in dem die Messung zum Alignment durchgefwurde (vergleiche
Kapitel 5.2). Offenbar liegt dieser im Bereich eines Maximums.

Anders als bei Messungen mit atomarem Projektil und Target (siehe Abbildung 5.1, so-
wie [23] und [12]), zeigt bei Messungen mit molekularem Target lediglich die Messung
mit dem StoRpaar Na-Cbei -182cn! ein ausgem@gtes Minimum be®, ., ~ 40°

und ein Maximum beBy,,;, ~ 45°. Dieses Minimum ist allerdings nicht reproduziert
und vermutlich ein Minimum aufgrund von statistischen Schwankungen. Auch diese
Messung ist sonst ohne aalfige Oszillationen. Alle anderen Messungen zeigen kei-
ne Oszillationsstrukturen. Auer bej Nnd O, bei -182cn1! weisen alle Messungen

mit molekularem Target im Bereich zwischén,, = 5° und 7 ein Maximum auf.

Fur CO, bei -182cm'! liegt dieses Maximum bei einem aaffig groRerem Winkel

von Or,,;, = 12°. Fir Na-N, und Na-Q bei -182cm* existieren keine zuveaksigen
Messdaten im BereicBy,,;, < 4°. Ein Maximum fir ©1,;, > 4° ist nicht zu sehen.

Das Fehlen von Interferenzstrukturen im gemessenen Signali¢ " Messungen mit
molekularen Targets ist vermutlich auf eine Mittelungen bei den Experimenten mit
molekularen Targets zuckzutihren, die bei Atom-Atom $8en nicht vorkommen.
Zusatzlich zu den physikalischen @én, die auch schon bei Atom-Atono8€n auf-
treten, langt bei Atom-Molekl Sto3en der differentielle Wirkungsquerschnitt von der
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Abbildung 5.2:Das gemessene Signal in Alstgigkeit vom Laborwinkel multipliziert
mit sin (O, ) fir das StolRpaar Na-Nbei einer Verstimmung von 240chlinks und

-182.45cm’ rechts.
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Abbildung 5.3:Das gemessene Signal in Adrtgigkeit vom Laborwinkel multipliziert
mit sin (O, ) fUr das StoRpaar Na-Obei einer Verstimmung von 240chlinks und

-182.45cm’ rechts.
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Abbildung 5.4:Das gemessene Signal in Alstgigkeit vom Laborwinkel multipliziert
mit sin(Or,;,) fir das StoRBpaar Na-~E, bei einer Verstimmung von 240cimlinks
und -182.45cm' rechts.
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Abbildung 5.5:Das gemessene Signal in Adrtgigkeit vom Laborwinkel multipliziert
mit sin(Or,;,) fur das StoRpaar Na-CO bei einer Verstimmung von 240dimks und
-182.45cm! rechts.

70



5 i
5 o t e
Pl g
N ()
oL TFw L e
0 20 40 0 20 40

0, [Grad]

Abbildung 5.6:Das gemessene Signal in Adrtgigkeit vom Laborwinkel multipliziert
mitsin(Oy ;) fur das StoBpaar Na-C{bei einer Verstimmung von 240chlinks und
-182.45cm* rechts.

Orientierung des Molals und seines Rotationszustandes am Anfang des Stof3es ab.
Die Orientierung ist bei den Experimenten nicht kontrolliert. Die Rotationsenergie der
Molekule ist thermisch verteilt. Dadurch gibt es viele verschiedene Orientierungen und
Rotationszustiide tir das Molekil zu Beginn des Stol3es. Als Folge mitteln sich die
Interferenzen im differentiellen Wirkungsquerschnitt bei den vorgestellten Messun-
gen weg. Das Maximum im Signal bei kleinen Winkelrkite eine regenbogenartige
Struktur sein.

Um die Ergebnisse der Alignmentmessungen im Kapitel 5.2 besser beurteilenzu k™
nen, werden in Abbildung 5 dltere Ergebnisse mit dem Sto3paar Na-Ne gezeigt [45].
Bei diesem Stol3paar weist der differentielle Wirkungsquerschnitt ausgiepDszil-
lationen fir alle gezeigten Verstimmungen auf. Als offene Kreise sind die Maxima
der Oszillationen der Messungen in Abtgigkeit der Geschwindigkeit des Natriums
nach dem Stof3 und dem Laborwinkel zu sehen. Die durchgezogenen Linien sind die
Ergebnisse von Berechnungen unterigdsichtigung der apparativen Aodlling. Bei
diesen Messungen hatte der Natriumstrahl eine volle Halbwertsbreite der Geschwin-
digkeit von Avy, ~ 1000m/s. Hier wird durch die Besclarikung der Auswertung

auf einen Bereich der Natriumgeschwindigkeit nach dem Stol3 von zirka 50m/s eine
bessere Energieaafiing als bei den anderen Messungen erreicht. Aufgrund neuerer
Erkenntnisse (Kapitel 3.3.1) ist nicht auszuschliel3en, dass die Geschwindigkeit des
Ne-Strahles vor dem StoRR eine andere ist, als die dilesschallstrahles. Die La-

ge der Maxima di Experimente mit einem N&berschallstrahl mit einer mittleren
Geschwindigkeit vorvy, = 771m/s liegen unter der Annahme, dass die experimen-
tellen Ergebnisse in Abbildung 5.2 mit einem thermischen Neonstrall' mit290 K’
erzeugt wurden, umivy, ~ 50m/s und©y,,, ~ —0.1° gegeniber diesen Messergeb-
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Abbildung 5.7:Die Lage der Maxima von gemessenen Winkelverteilungeulds
Stol3paar Na-Ne bei verschiedenen Verstimmungen iadigkeit vom Laborwinkel

©cym und der Geschwindigkeit des Natriumatoms nach dem 8tofSind als offene

Kreise zu sehen [45]. Die durchgezogenen Linien entsprechen theoretischen Ergeb-
nissen {ir die Lage der Maxima mit Bécksichtigung der apparativen Aaflung. Die
eingezeichneten Rechtecke geben den Bereich an, in welchem die Polarisationsmes-
sungen (Kapitel 5.2) durchg#firt wurden.

nissen verschobenuF tlie Berechnungen wurde von einem funktionierendéer-
schallstrahl ausgegangen. Als Rechtecke sind in Abbildung 5.7 die Bereiche einge-
zeichnet, bei denen die Alignmentmessungen im Rahmen dieser Arbeit duretigef”
wurden. Es ist zu sehen, dass die Messungen bei 120anmd 240cm! im Bereich

eines Maximums des differentiellen Wirkungsquerschnittes durahgefiurden. Die
Alignmentmessung bei 360crh wurde im Bereich des Minimums zwischen 1. und

2. Maximum des differentiellen Wirkungsquerschnittes durchigef Die Alignment-
messung bei 480cm wurde vor dem ersten Maximum durchgkft, welches ein
Regenbogen ist.
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5.2 Alignmentim Stol3

5.2.1 Ubersicht und Darstellungsweise der Ergebnisse

Bei den Polarisationsexperimenten wird der gleiche Prozess wie in Kapitel 5.1 bei
den gleichen experimentellen Einstellungen untersucht. Dabei wird hier anstelle des
Laborwinkels die Linearpolarisation des Anregungslasers variiert. Die Stol3energie ist
fur alle Messungeii,.; ~ 125meV=1000cm~' mit einer vollen Halbwertsbreite von
AE,q ~ 35meV=280cm™"'. Der Streuwinkel ist stetdOq; ~ 35° mit einer vollen
experimentellen Halbwertsbreite vax®qy ~ 8°. In den Abbildungen 5.28 bis 5.30

in Kapitel 5.3 ist die Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome nach dem Stol3,
wie sie sich unter Mittelungber alle gemessenen Polarisationen ergibt, als Kreise dar-
gestellt. Mit ausgefliten Kreisen ist der Geschwindigkeitsbereich markiart,\fiel-

chen das Signalur'die Ergebnisse zum Alignment im Stol3 ausgewertet wurde. Die
Geschwindigkeitsbereiche umfassen je nach Messung ein Intervall zwischen 250m/s
und 350m/s. Der Bereich ist immer weitestgehend symmetrisch um den Peak der Ge-
schwindigkeitsverteilung geabilt. Es wurde bei allen Messungen ein \&this vom

Signal im Maximum der Polarisationsadoigigkeit zum mittleren gemessenen Fehl-
signal der Messung in der Regel deutlich besser vier zu eins erreicht. Schlechter als
vier zu eins war das Vedithis bei keiner Messung. Dadurch wird sichergestellt, dass
die systematischen Fehler bei der experimentellen Bestimmung des Alignmentwinkels
und des Kontrastes aufgrund von Fehlern beim Abziehen des Fehlsignals (siehe Ka-
pitel 3.9.3) klein gegeauber dem statistischen Fehler sind. Lediglicin die beiden
Messungen am StoRpaar Na-Clei 360cnT! und 480cnt! wird der systematische
Fehler fir den Kontrast etwa in der Gi8é des statistischen Fehlers abgastth”

Mit mittleren Laborwinkeln im Bereich von X&is 22.5 fur die verschiedenen Mes-
sungen liegen die Einstellungeurfille Messungen aul3erhalb der Interferenzminima
oder Regenbjen. Die einzigen Ausnahmen hierbei bilden die Messungen von Na-
Ne bei 360cm' und 480cm! (vergleiche Kapitel 5.1). Somit istif alle Messungen,
aul3er den beiden genannten, eine inkaher Ndherung des differentiellen Wirkungs-
guerschnittes und damit eine klassische Beschreibung der Experimente sinnvoll (ver-
gleiche Kapitel 2.1 und 2.2). Das gemessene Si@ﬁ%} berechnet sich mit einem
Alignmenttensor A und elektrischem Feldvekforu (Gleichung 2.10)

I(E) ~ EAE (5.2)

In den Abbildungen 5.8 und 5.9 sind die Ergebnisse der Messungelef' Kontrast

und den Alignmentwinketv,,.. zwischen der gro3en Hauptachse des Alignmentten-
sors und der Relativgeschwindigkeit vor dem S&R3fur die verschiedenen Verstim-
mungen und die verschiedenen Stof3paare mit Fehlerbalken als Plus dargestellt. Um
die experimentellen Ergebnisse mit klassischen Berechnungen vergleichenrank ™
geben die offenen Rauten die theoretischen Ergebnisse unteckBatitigung der
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Abbildung 5.8:Zu sehen sind als Plus die Ergebnisse der Messungen zum Alignment
im Stol3 @ir den Kontrast und den Alignmentwinke},... Die ausgdillten Kreise ge-

ben die Ergebnisse der klassischen Theorie ohnéidsichtigung der apparativen
Auflosung wieder, @hrend die offenen Rauten dieselben Ergebnisse miidRsich-
tigung der apparativen Aubung zeigen. Lediglich beim Sto3paar Na-Ne sind die
Rauten Ergebnisse quantenmechanischer Rechnungen untekBiehtigung der ap-
parativen Aufbsung. Auch hier sind die Punke Ergebnisse klassischer Theorie ohne
Beruicksichtigung der apparativen Aaflung.
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Abbildung 5.9:Ergebnisseiir den Kontrast und den Alignmentwinkel,., fur die
StoRpaare Na-gH,, Na-CO und Na-C@ Zur Erlauterung der Symbole siehe Abbil-
dung 5.8.

apparativen Autisung wieder. & das Versandnis der Stol3prozesse sind der Ali-
gnmentwinkel und der Kontrast frei von apparativen Astliigen relevant. Deshalb
sind als ausgeillte Kreise die theoretischen Ergebnisse ohneuBlesichtigung der
apparativen Autisung dargestellt. Alle theoretischen Ergebnisse basieren auf klassi-
schen Rechnungen. Lediglich die offenen Rauten beim Sto3paar Na-Ne sind Ergeb-
nisse quantenmechanischer Rechnungen.

In einem Teil der Abbildungen 5.10 bis 5.22 ist links die Alnlgigkeit des Messsignals

von der Polarisation in Polarkoordinaten als offene Kreise zu sehen. Der Winkel der
Polarkoordinaten ist der Winkel zwischen der Polarisation des Anregungslasers und
der Relativgeschwindigkeit vor dem St@f3,. Der Radius entspricht der gemessenen
Signaltohe. Die durchgezogene geschlossene Linie ist das Ergebnis eines least square
fits an die Daten. Die beiden durchgezogenen Balken geben die Lage ofld Qi
Hauptachsen des Alignmenttensors wieder. Als gestrichelte Kurve und Balken sind
die Ergebnisse der klassischer Berechnungen untercBsichtigung der apparativen
Auflosung zu sehen. Lediglich beim Stof3paar Na-Ne sind quantenmechanische Ergeb-
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nisse gezeigt. Die Pfeile von links nach rechts beziehungsweise von links unten nach
rechts oben geben die Richtung der Relativgeschwindigkeit vor und nach dem Stol3
wieder. In der mittleren Spalte ist jeweils das theoretische Ergebnis ohnek3eafi-

tigung der Aufbsung der Apparatur gezeigt. Die rechte Spalte zeigt typische klassi-
sche Trajektorien als Linien und eine Auswahlldinergangsdipolmomenten als Stri-
che. Diese Bilder erayglichen eine anschauliche Eakling der Ergebnisse. Dabei ent-
spricht der Ort der Striche dem Ort des zugetpen Condonpunktes. Es gibt typischer-
weise mehrere voneinander unterscheidbare Condonbereiche. Das statistische Gewicht
dieser Bereicheur'den differentiellen Wirkungsquerschnitt wird durch die Menge der
dargestellterUbergangsdipolmomente in den Bereichen angedeutet. Bei Na-Ne sind
die Condonbereiche so schmal, dass in gutghétiing von Condonpunkten gespro-
chen werden kann. Hier gibt das Vaitriis der Dicken der Linienuf die Ubergangs-
dipolmomente die unterschiedlichen statistischen Gewichte wieder. Der Ort des Tar-
getteilchens wird durch die offenen Kreise festgelegt. Das Natriumatom bewegt sich
im Laufe des StoRes im Rahmen der klassischen Beschreibung auf den Trajektorien
von links nach rechts oben.

Die Ubergangsdipolmomente in Akhgigkeit der Geometrie des StoRpaarasdie
Atom-Molektil-Stol3paare sind als Balken in den Abbildungen 5.14, 5.19, 5.23 und
5.25 zu sehen. Dabei sind jeweils ditbergangsdipolmomenteif Anregung vom
Grundzustand in den unteréd’-Zustand (links) beziehungsweise den obetah
Zustand (rechts) dargestellt. Orientierung und Position des Mide&t durch die of-
fenen Kreise vorgegeben. Di@kien Linien markieren den Bereich in welchem An-
regung fir die Experimente bei den verschiedenen Verstimmungeglioh'ist. Die
Ubergangsdipolmomenteif Anregung vom Grundzustand in d&A”-Zustand vari-
ieren nicht mit der Geometrie des Stol3paares. Sie sind stets senkrecht zu der Ebene,
welche vom Molek! und dem Natriumatom aufgespannt wird. Dibergangsdipol-
momente fif das StoRpaar Na-Ne sind st&rientiert fir Uberginge vom Grund-
zustand int-Zust@énde mit Orientierung parallel zur Verbindungslinie der Stol3partner
undTI-orientiert fir Uberginge inll-Zustinde mit senkrecht dazu stehender Orientie-
rung.

In Abbildung 5.8 und 5.9 weichen die Rauten und die audbefi Kreise fir die
Alignmentwinkel bei positiven Verstimmungen mit zwei Ausnahmen um weniger als
4° voneinander ab. Bei negativen Verstimmungen sind die Abweichungen teilweise in
der Giol3enordnung von 20Die grof3eren Abweichungen vor allem bei negativen Ver-
stimmungen liegen daran, dass aufgrund zu geringer Statistik bei den Berechnungen
die eine Hauptachse des Alignmenttensors nicht senkrech zu der Ebene steht, welche
von den Relativgeschwindigkeiten aufgespannt wird. Aus Symmetinelgn sollte

aber eine Hauptachse des Alignmenttensors senkrecht zu der Ebeneuséihghi-
menttensoren, deren Hauptachsen schief zu der Ebene stehen, wird der Alignment-
winkel durch die Apparatefunktion deutlich@edert. Der Unterschied im Alignment-
winkel bei Na-Ne bei 360cm ist auf einen quantenmechanischen Effektupir”
zuftihren. Der Kontrast wird durch die apparative Agflihg typischerweise etwa 0.1
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Abbildung 5.10:Ergebnisse zum Alignment im Stdd tlas StoRpaar Na-Ne bei
—298cm~!. Links sind als offene Kreise und durchgezoge Linien die experimentel-
len Ergebnisse zusammen mit Ergebnissen quantenmechanischer Rechnungen unter
Beruicksichtigung der apparativen Addung (gestrichelte Linien) zu sehen. In der Mit-

te sind Ergebnisse klassischer Rechnungen ohnédBsichtigung der apparativen
Aufibsung dargestellt. Rechts: klassische TrajektorienUhdrgangsdipolmomente.

kleiner. Auch hier sind die g@f3eren Veahderungen bei negativen Verstimmungen auf
verkippte Hauptachsen des Alignmenttensorsugkzitinren. In den Experimenten
wird also der Alignmentwinkel nahezu ohne Euste experimenteller Aaisung be-
stimmt. Dass der Alignmenttensor vor allem bei negativen Verstimmungen verkippt
ist, liegt daran, dass vor allem ditberginge bei negativen VerstimmungBroderTlI-

artige Ubergangsdipolmomente haben. Da dieeergangsdipolmomente senkrecht
zur Verbindungsachse der Stof3partner orientiert sind, liefern sie einen grof3en Bei-
trag zum Eigenwert der Hauptachse senkrecht zur Ebene. Ist dieser Eigenwert klein
gegenmiber den anderen Eigenwerten, dann ist in aller Regel auch schon bei der Be-
rechnung weniger Trajektoriemrf'die Bestimmung des Alignmenttensors dieser nur
wenig verkippt.

5.2.2 Alignment Ne

Die Ubereinstimmung der quantenmechanischen Theorie mit den experimentellen Er-
gebnissen istfi'das StoRpaar Na-Ne sowohl im Kontrast, als auch im Winkel sehr gut
(Abbildung 5.8, 5.10 und 5.11). Die kleinen Abweichungen der Ergebnisse der quan-
tenmechanischen Theorie und der klassischen Theorie lassen sich bis auf eine Ausnah-
me durch die apparative AoBung erkdien, welche bei der klassischen Theorie nicht
bericksichtigt wurde. Ursacheauf'den auféilligen Unterschied zwischen den klassi-
schen Ergebnissemif360cnt! und den experimentellen und quantenmechanischen
Ergebnissen ist, dass bei 360chim Minimum des differentiellen Wirkungsquer-
schnittes gemessen wurde (vergleiche Kapitel 5.1). In diesem Fall ist dieardqk”
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Abbildung 5.11Ergebnisse zum Alignment im StoR das Stol3paar Na-Ne bei posi-
tiven Verstimmungen. Die Verstimmuiig fede Zeile ist jeweils an der Seite in tn
angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.
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Abbildung 5.12:Potentialkurven iir das Stof3paar Na-Ne [2]. Die asymptotischen

Energien sind abgezogen. Der Grundzustad® . ist als dicke Linie, BY, , als
diinne Linie und AHI/ZQ,/Q sind als gestrichelte Linie dargestellt.

Naherung keine gute alierung mehr. Es verwundert auf den ersten Blick, dass bei
480cnT! die klassische Beschreibung mit den experimentellen und gquantenmecha-
nischen Ergebnissen sowohl im Winkel, als auch im Kontrast salgeteinstimmt,

weil diese Messung im Bereich des Regenbogens durchgefiurde (Kapitel 5.1).

Im Bereich des Regenbogens sollte die klassische Theorie den differentiellen Wir-
kungsquerschnitt nicht mehr sinnvoll wiedergeben (Kapitel 2.1). Bei genauerer Be-
trachtung des semiklassisch berechneten Wirkungsquerschnittes in Gleichualtf 2.7 f~
auf, dass im Bereich des Regenbogens vor allem der Tert® 1dp) nicht mehr sinn-

voll ist. Das heiRt, die Beschreibung mit Trajektorien whtkergangsdipolmomenten
bleibt sinnvoll, nur die Berechnung der Gewichiteder Trajektorien ist so keine gute
Naherung. Ei die Messung bei 480cm spielen fir die Berechnung von Alignment-
winkel und Kontrast die Gewichte der beiden Trajektorien aber keine grof3e Rolle,
weil die Ubergangsdipolmomente sich nur wenig unterscheiden. Die Messungen bei
120cmt, 240cmt, 360cm! und -298cm* wurden alle im Bereich eines Maximums
des differentiellen Wirkungsquerschnittes durchuet. In diesem Fall ist die klassi-
sche Theorie eine gutedkdérung der quantenmechanischen Theorie (Kapitel 2.2). Im
Folgenden werden die klassischen Ergebnisse beschrieben uad, ef&ldiese bis auf

die Messung bei 360cm die experimentellen Ergebnisse gut wiedergeben.

Es fallt auf, dass der Alignmentwinkel von negativer zu positiver Verstimmung einen
Sprung von etwa 80macht. Bei den positiven Verstimmungen wird der Alignment-
winkel mit wachsender Verstimmung etwas kleiner. Der Kontrast nimmt mit zuneh-
mender Verstimmung linear zu. Lediglich die Potentialkuryeil, » ;5 sind leicht
attraktiv alle anderen Potentialkurven sind rein repulsiv (Abbildung 5.12). Die Attrak-
tivitat derAQHI/z,l/g-Kurve reicht nicht aus, umuf den StreuwinkePoy = 35°
Trajektorien mit negativem Ablenkwinkel zu eoglichen. Deshalb gibt esufalle
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Verstimmungen genau zweiagliche klassische Trajektorien. Somit existieren immer
genau zwei Condonpunkte. Die Trajektorie mit der Anregung zu einehefen Zeit-
punkt im StoR hat aulRer bei der Messung bei -298cden goReren StoRparameter
und auch das gf3ere statistische Gewicht. Bei der negativen Verstimmung ist es genau
umgekehrt. Dadurch wird der Alignmenttensor bei der klassischen Theopesitive
Verstimmungen von dertlbergangsdipolmoment dominiert, welches zur Trajektorie
mit Anregung beim ersten Schneiden des Condonkreisesrgdbei der negativen
Verstimmung dominiert dasbergangsdipolmoment, welches zur Trajektorie mit An-
regung beim zweiten Schneiden der Condaxtik gebit. Wahrend bei positiven Ver-
stimmungen die Anregung in dert B, ,-Zustand erfolgt, wird bei der negativen Ver-
stimmung sowohl in den AT, /- als auch den All; ,-Zustand angeregt (Tabelle 5.2).

Als direkte Folge davon ist dddbergangsdipolmomentfpositive Anregung stets

in Richtung der Verbindungsachse der Sto3partner im Augenblick der Anregung und
bei der negativen Verstimmung stets senkrecht dazu. Dieser Unterschiad ded”
Sprung im Alignmentwinkel zwischen den Messungen bei positiver Verstimmung und
der Messung bei negativer Verstimmung. Bei positiver Verstimmung liegen die Con-
donpunkte mit wachsender Verstimmung immer dichter zusammen. Dadurch unter-
scheiden sich die zugetigenUbergangsdipolmomente zunehmend weniger im Win-
kel. Das hat zur Folge, dass der Kontrast, wie er mit der klassischen Theorie bestimmt
wird, mit der Verstimmung zunimmt. Insgesamt zeigt sich anhand dieser Messungen,
bei denen die klassische Theorie gutuheischauen und veahiismallig einfach zu
berechnen ist und gute Potentiale existieren, dass die klassische Theorie die experi-
mentellen Ergebnisse aul3erhalb von Minima im differentiellen Wirkungsquerschnitt
gut beschreibt.

5.2.3 Alignment N,

Die Kontraste beim Sto3paar Nar-bind aufillig kleiner, als bei Na-Ne (Abbildung 5.8,
5.15 und 5.13). Zudem ist der Anstieg des Kontrastes mit der positiven Verstimmung
steiler. Die Steigung der Geraden, auf welcher die gemessenen Alignmentwinkel f
das Stol3paar Na-Noei positiver Verstimmung liegen, ist etwa®ger als beim Stol3-
paar Na-Ne. DiéJbereinstimmung der experimentellen Ergebnisse mit der Theorie ist
sehr gut. Lediglich der Kontrast wird tendenziell vor allem bei negativen Verstimmun-
gen zu grol3 berechnet. Eine Ursachiedie Abweichung des Kontrastes bei negativen
Verstimmungen ist sicherlich eine zu geringe Statistik bei der Berechnung des Ali-
gnmenttensors (siehe oben).

Die Argumentation zur Erldiung der Messergebnisse mit Hilfe der klassischen Theo-
rie ist nahezu identisch der beim Stol3paar Na-Ne. Dabei sind Potentialkurven durch
Potentialfichen, Trajektorien durch Trajektorientypen und Condonpunkte durch Con-
donbereiche zu ersetzen. D&ty »-Zustand wird zum oberet\’-Zustand, die an-
deren beiden angeregten Zarstie gehember in den untereAA’-Zustand und den
2A”-Zustand. Die relevanten Eigenschaften der Zodé bleiben dabaihinlich. Insbe-
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Abbildung 5.13:Ergebnisse zum Alignment im Stdil8 das StoR3paar Na-\oei nega-
tiven Verstimmungen. Die Verstimmuiig jede Zeile ist jeweils an der Seite in chn
angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10 .

Abbildung 5.14UbergangsdipolmomentérfAnregung vom Grundzustand in den un-
teren?A’-Zustand (links) und in den oberéA’-Zustand (rechts) beim StoBpaar Na-N
[8], [46]. Die Orientierung und Position des Molélks ist jeweils durch die Punkte in
der Mitte gegeben. Dielthnen Linien charakterisieren den Bereich, in dem optische
Anregung bei den vorgestellten Experimenteighch ist.
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Abbildung 5.15:Ergebnisse zum Alignment im Stdi das StoRpaar Na-Noei posi-
tiven Verstimmungen. Die Verstimmuiig jede Zeile ist jeweils an der Seite in cn
angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.
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Abbildung 5.16:Experimentelle Ergebnisse zum Alignment im Sio@l&s StoRpaar
Na-O, bei -182cnt1! links und -300cm’ rechts.

sondere werden aus undII-Ubergangsdipolmomenteéirartige undl-artige Uber-
gangsdipolmomente (Abbildung 5.14). Der geringere Kontrast der Messungen mit
dem Stol3paar Na-Niegt an der experimentellen Mittelunghér die Beitage vieler
leicht verschiedener Trajektorien mit leicht verschiededbargangsdipolmomenten.
Bei negativer Verstimmung wird auf die zum Tell stark attraktiven Poteracigh

2A” und die unteréA’ angeregt (Tabelle 5.1). Dadurch sind Trajektorien sowohl mit
positivem, als auch mit negativem Ablenkwinkebgiich. Zu jedem Vorzeichen des
Ablenkwinkels gibt es nur einen im Veatinis zu den positiven Verstimmungen recht
breiten Condonbereich. Die Trajektorien mit positivem Ablenkwinkel haben ein deut-
lich gréReres statistisches Gewicht, als die mit negativem Ablenkwinkel Ubs-
gangsdipolmomente sind nahezu dlleartig und daher fast identisch hegich der
Relativgeschwindigkeit vor dem Stol3 orientiert (Abbildung 5.14 und 5.13 rechts).

5.2.4 Alignment O,

Die experimentellen Ergebnisserfdie Alignmentmessungen mit dem Stof3paar Na-
O, (Abbildungen 5.8, 5.16 und 5.17) sind sowohl qualitativ als auch quantitativ na-
hezu identisch mit den Ergebnissem tlas Stol3paar NasNTheoretische Ergebnisse
kénnen nicht vorgestellt werden, da Potentiale und berechhmtsangsdipolmomen-

te fur dieses Stol3paar bisher nicht vorliegen. Der GrundzustanO gd&tolekils ist

ein Triplettzustand3(2g— [50]), wahrend der Grundzustand des &in Singulettzu-
stand ist {Zg [50]). Als Folge davon existiereruf'das StoRpaar NasQloppelt so

viele Potentialfichen wie beim Stol3paar Na-NDabei gebien zu der einen &lfte

der Flichen Dublettzuatide, zu der anderen Quartettzmsté.Uberginge mit Hil-

fe des Anregungslasers sind aufgrund von optischen Auswahlregeln nur von Dublett-
in Dublettzuséihde oder von Quartett- in Quartettarsiié noglich [51]. Aufgrund
derAhnlichkeit der experimentellen Ergebnisse ist es naheliegend, anzunehmen, dass
die elektronische Struktur des StoRkomplexes N&i® die StoRgeometrie im Mo-
ment der noglichen Anregungen sowohl bei Dublett-Dubletbergingen, als auch
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Abbildung 5.17:Experimentelle Ergebnisse zum Alignment im Sio@l&s StoRpaar
Na-O, bei positiven Verstimmungen. Die Verstimmung ist jewidisr dem Bild in
cm ! angegeben.

bei Quartett-Quartettbergingen bei den verschiedenen Verstimmungen sich nicht
wesentlich von der des Sto3paares NadNterscheidet.

5.2.5 Alignment CO

Bei positiven Verstimmungen ist der Kontrast beim StoR3paar Na-CO systematisch
kleiner beim Stol3paar Na-NAbbildung 5.9 und 5.20). Der gemessene Kontrast f*
120cn1 ! liegt deutlich unterhalb der Geraden, welche durch die Kontraste der anderen
positiven Verstimmungen vorgegeben wird. Der theoretische Wert liegtahielich

wie beim Na-N auf einer Linie mit den anderen Kontrasten bei positiver Verstim-
mung. Bei negativen Verstimmungen liegt der Alignmentwinkel, wie er mit klassi-
scher Theorie bestimmt wird, deutlich oberhalb des gemessenen Alignmentwinkels.
Ansonsten passen die Ergebnisse der Theorie gut zu den experimentellen Ergebnissen.

Etwas breitere Condonbereiche und leicht voiartigen Orientierungen abweichen-
de Ubergangsdipolmomente (Abbildung 5.20 rechts und 5.19aekltlen kleineren
Kontrast der Messungen bei positiven Verstimmungen verglichen mit NEts-
sungen. Der kleine Kontrast bei der Messung mit 120ciasst sich mit den zur
Verfilgung stehenden berechnetéirergangsdipolmomenten und Potentialen nicht voll-
stindig erkéiren. Das Messergebnistite ein statistischer Ausreil3er sein. Es ist aber
auch noglich, dass die berechnetéibergangsdipole nicht besonders gut sind. Ei-
ne breitere Streuung der Orientierung ti#rergangsdipolmomentekite zu einem
kleineren Kontrastuhren, ohne den Alignmentwinkel stark zu aedern.

Bei negativen Verstimmungen sind Anregungen auf alle drei Poteath#h noglich,
welche in Na(3p) + CO im Grundzustand auslaufen (vergleiche Tabelle 5.1). Aus Ab-
bildung 5.27 geht hervor, dass die Potentiad@ und das unteréA’ stark attraktiv
sind. Daher gibt es Trajektorien mit positivem und negativem Ablenkwinkel. Es gibt
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Abbildung 5.18 Ergebnisse zum Alignment im StoRdas Stol3paar Na-CO bei nega-
tiven Verstimmungen. Die Verstimmuiig jede Zeile ist jeweils an der Seite in chn
angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.

-10 0 10 -10 0 10
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Abbildung 5.19:UbergangsdipolmomentérfAnregung vom Grundzustand in den un-
teren2A’-Zustand (links) und in den oberéA’-Zustand (rechts) beim StoBpaar Na-
CO [46]. Die Orientierung und Position des Moiék ist jeweils durch die Punkte in
der Mitte gegeben. Dielthnen Linien charakterisieren den Bereich, in dem optische
Anregung bei den vorgestellten Experimenteighch ist.
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Abbildung 5.20:Ergebnisse zum Alignment im Stoi8 das Sto3paar Na-CO bei posi-
tiven Verstimmungen. Die Verstimmuiig fede Zeile ist jeweils an der Seite in tn
angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.
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Abbildung 5.21:Ergebnisse zum Alignment im Staf3 flas Stol3paar Na-E, bei
negativen Verstimmungen. Die Verstimmuingjéde Zeile ist jeweils an der Seite in
cnT ! angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.

drei verschiedene Condonbereiche. Disergangsdipolmomente werden vBn- I1-
artigen Ubergingen mit Alignment senkrecht zur Verbindungslinie der StoRpartner
dominiert, welchdJbergingen in die Zusiride? A” und den untereRA’ entsprechen.
Das erkért, warum sich die Alignmentwinkel nicht von denen bei den anderen Stol3-
paaren unterscheiden. Die Vielzahl der OrientierungenUtergangsdipolmomente

ist die Ursachedi den verlltnismal3ig kleinen theoretisch bestimmten Kontrast.

5.2.6 Alignment GH,

Der Kontrast ist beim StoRpaar Natd, bei allen Messungen nochmal kleiner als
beim Stof3paar Na-CO (Abbildung 5.9, 5.22 und 5.21). Alliff'sind vor allem die
Messungen bei 120cm und 240cm! mit K ~ 0.2. Die klassische Theorie gibt den

im Verhéltnis zu den anderen StoRpaaren groRen Alignmentwinkel bei -182Zwhr

gut wieder. Tendenziell ist diglbereinstimmung im AlignmentwinkeLf alle Mes-
sungen nicht ganz so gut wie bei den anderen Sto3paaren, aber immer noch gut. Es
gibt Abweichungen leicht gfSer dem experimentellen Fehler, sowohl zu kleineren,
als auch zu giBeren Alignmentwinkeln. Die Kontraste werden von der Theorie zwar
tatsAchlich tendenziell kleiner als bei CO bestimmt, liegen aber immer noch deutlich
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Abbildung 5.22:Ergebnisse zum Alignment im Stafs das Sto3paar Na-E, bei
positiven Verstimmungen. Die Verstimmuilg jede Zeile ist jeweils an der Seite in
cnT ! angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.
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Abbildung 5.23:Ubergangsdipolmomentéirf Anregung vom Grundzustand in den
unteren?A’-Zustand (links) und in den oberém’-Zustand (rechts) beim StoRpaar
Na-GH, [8], [46]. Die Orientierung und Position des Moléls ist jeweils durch die
Punkte in der Mitte gegeben. Diéidnen Linien charakterisieren den Bereich, in dem
optische Anregung bei den vorgestellten Experimentéglioh ist.

uber den experimentell bestimmten Kontrasten. Bei 240cund -182cm’ ist die
Abweichung zwischen Theorie und Experiment besonders grof3. Die experimentell
bestimmten Alignmentwinkelf'Messungen am Stof3paar NaHz weichen tir Mes-
sungen bei positiven Verstimmungen und -300émur wenig von den Ergebnissen

bei den anderen bisher dargestellten Stol3paaren ab.

Tabelle 5.1 ist zu entnehmen, dags égative Verstimmungen in die Zaside oberer

2A" und2A” angeregt wird. Aufflllig ist, dass auch bei den positiven Verstimmungen
120cn ! und 240cm! Anregung in diese Bichen noglich ist. Rir alle positiven Ver-
stimmungen wird zudem in den oberéA’ Zustand angeregt. In Abbildung 5.27 ist
zu sehen, dass in Bfiniger Anordnung die Potentiadthen oberéA’ und?A” stark
attraktiv sind. Bei negativen Verstimmungen und 120&mibt es daher sowohl Tra-
jektorien mit positiven, als auch mit negativem Ablenkwinkel. Allerdings ist das statis-
tische Gewicht der Trajektorien mit negativem Ablenkwinkel bei 120csehr klein

im Vergleich zu den Gewichten der anderen Trajektorien. Bei 240amerden keine
Trajektorien mit negativem Ablenkwinkel beobachtet. Bei den positiven Verstimmun-
gen 240cm’' und vor allem bei 120cm variiert die Orientierung ddobergangsdipo-

le sehr stark. Das ist auf den in Abbildung 5.23 links zu sehenden unstetigen Wechsel
von X-artige aufll-artige Orientierung deﬂbergangsdipolmomente bei einem Ab-
stand der Sto3partner voneinander von etwa 10. Gauwer@nge in den oberet\’

bei kolinearer Geometrie zuckzufihren. Die Orientierung dedbergangsdipolmo-
mentes wechselt ab diesem Abstand bei konstantem Abstand der Stof3parthler von
artig bei kolinearer Geometrie Zirartig in T-formiger Anordnung. Die Ursacheif”

die Variation der Orientierung ist eine Kreuzung zwischen den be&idéRlachen in
einem Punkt (konische Kreuzung) (Abbildung 5.27 links [8]). Die breite Verteilung
der Orientierung detJbergangsdipolmomente bei den kleineren Verstimmungen ist
die Hauptursacheuf"den verglichen mit den bisher besprochenen Stol3paaren kleinen
Kontrast bei 120cm'. Zudem sind hier auch Anregungen in dek” Zustand mit
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II-artiger Orientierung dedbergangsdipolmomenteaglich.

Bei negativen Verstimmungen gibt es vier Condonbereiche. Alle Condonbereiche wer-
den vonll-artigenUbergangsdipolmomenten dominiert. Bei -182¢rhaben Trajek-
torien mit positivem Ablenkwinkel bei Anregung beim ersten Schneiden des Condon-
radius das gifdte statistische Gewicht. Diesbergangsdipolmomente bestimmen den
Alignmentwinkel, welcher aufgrund der Anregung bei recht gro3en aklaktin der
Stol3partnerdi diese Trajektorien etwa 6@roi3er bestimmt wird, als bei den anderen
StoRpaaren. Die Theorie kann den kleinen Kontrast des Experimentes bei -182cm
nicht erkren. Bei -300cm! haben die vier Condonbereiche alle nahezu gleiches sta-
tistisches Gewicht. Die Orientierung debergangsdipolmomente in Bezug auf die
Relativgeschwindigkeit variiert sehr stark von Bereich zu Bereich. Daraus resultiert
der kleine Kontrast. Im Mittel ergibt sich ein Alignmentwinkel, @dmlich dem Align-
mentwinkeln bei den anderen StoRpaaren bei -300ast.

5.2.7 Alignment CO,

Der gemessene Kontrast beim Stol3paar Na-k€ den positiven Verstimmungen ist
abermals kleiner, als beim Stof3paar Na&4¢€ (Abbildungen 5.9, 5.26). Die Informa-

tion tber den Stol3prozess in Folge eines genau bestimmten Alignmentwinkels ist bei
solch kleinen Kontrasten nicht besonders grof3. Zudem kann der Alignmentwinkel bei
den kleinen Kontrasten nur mit erheblicdmijerer Messzeit mit der gleichen Genau-
igkeit bestimmt werden, verglichen mit Messungen maftgiem Kontrast. Deshalb
wurde auf kleine Fehler bei der experimentellen Bestimmung der Alignmentwinkel
verzichtet. Ein Sprung im Alignmentwinkel zwischen Messungen mit positiver Ver-
stimmung und Messungen mit negativer Verstimmung, wie bei den anderen Stol3paa-
ren, kann nicht beobachtet werden. Der gemessene Alignmentwinkel bei negativen
Verstimmungen weicht um etwa 80is 90 von den typischerweise bei den anderen
StoRpaaren gemessenen Alignmentwinkeln ab. Der gemessene Kamtnasgdtive
Verstimmungen ist vergleichbar klein, wie der Kontrast bei negativen Verstimmungen
beim Stol3paar Na-{El,. Die Theorie gibt die experimentell bestimmten Alignment-
winkel bei positiven Verstimmungen gut wieder. Die Winkel bei negativen Verstim-
mungen werden von der Theorie nicht laggjt. Hier liefert die Theoriafinliche Er-
gebnisse, wie bei den anderen StoRpaaren. Die theoretisch bestimmten Kontraste bei
positiven Verstimmungen sind kleiner, als bei allen anderen Stol3paaren, aber immer
noch deutlich goRRer, als die experimentell bestimmten. Bei -182¢iist der berech-

nete Kontrast aufilig kleiner, als der experimentelleuF-300cm ! stimmen theore-

tisch und experimentell bestimmter Kontrast gbeiein.

Zugatzlich zu den vom statistischen Gewicht her auch bei diesem Sto3paar bei positi-
ven Verstimmungenberwiegendeix-artigenUbergangsdipolmomenten gibt es eine
vom statistischen Gewicht nicht unerhebliche Anzahl von anderen Orientierungen der
Ubergangsdipolmomente. Dies af‘den im Vergleich zu den anderen StoRpaaren
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Abbildung 5.24:Ergebnisse zum Alignment im Stal$ flas Sto3paar Na-CObei
negativen Verstimmungen. Die Verstimmuingjéde Zeile ist jeweils an der Seite in
cnT ! angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.
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Abbildung 5.25:UbergangsdipolmomentérfAnregung vom Grundzustand in den un-
teren2A’-Zustand (links) und in den oberéA’-Zustand (rechts) beim StoBpaar Na-
CQO, [46]. Die Orientierung und Position des Mol@ls ist jeweils durch die Punkte in
der Mitte gegeben. Dielthnen Linien charakterisieren den Bereich, in dem optische
Anregung bei den vorgestellten Experimenteighch ist.
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Abbildung 5.26:Ergebnisse zum Alignment im Stal$ tlas Sto3paar Na-CQObei
positiven Verstimmungen. Die Verstimmuilg jede Zeile ist jeweils an der Seite in
cnT ! angegeben. & Details zu den Spalten siehe Abbildung 5.10.



insgesamt kleinen theoretisch bestimmten Kontrastdi€ Streuung der Orientierun-
gen gibt es zwei Ursachen. Zum einen ist bei allen positiven Verstimmungen Anregung
in alle Zustinde noglich, welche bei grol3en Almtden in den Zustand Na(3p) + €O

im Grundzustand auslaufen (Tabelle 5.1). Und zum anderen ist in Abbildung 5.25 zu
sehen, daswuf Uberginge in den oberetA’ Zustand im Bereich in dem gemessen
wurde fir T-artige Geometrie digbergangsdipolmomenté-artig orientiert sind, und

fur kolineare Geometri&-artige Orientierung dedbergangsdipolmomente vorliegt.
Ursache dafi ist &hnlich wie beim GH, eine konische Kreuzung zwischen den bei-
den2A’ Potentialfiichen (siehe Abbildung 5.27 links)uFAnregung in den unteren

2A’ Zustand liegt im Bereich der Anregung der Messungen Steigige Orientierung
derUbergangsdipolmomente vor.

Fur beide negative Verstimmungen gibt es vier Condonbereiche (Abbildung 5.24 rechts).
Ahnlich wie schon beim StoRpaar Nai&, ist Anregung in alle drei Potentialkurven
mdglich. Das fihrt zu einer groRen Variation der Orientierung Béergangsdipolmo-

mente bezogen auf die Condonvektoren. Dabei halieergangsdipolmomente mit
[T-artiger Orientierung weiterhin dasafste statistische Gewicht. Das ekl die be-
rechneten Alignmentwinkel. Dadurch, dass die Condonbereiche deutlich weiter aus-
einander liegen, als bei den anderen Stol3paaren und durch die grol3e Streuung der
Orientierungen dedbergangsdipolmomente wird ein deutlich geringerer Kontrast be-
rechnet, als bei den anderen Sto3paaren. Der Unterschied zwischen dem berechneten
Alignmentwinkel und dem gemessenen bei negativen Verstimmungen, ist aufgrund
des sowohl berechneten, als auch gemessenen kleinen Kontrastes nicht ganz so gravie-
rend. Eine bessefdbereinstimmung &finte zum Beispiel errreicht werden, wenn in

der Theoriet-artigeUbergangsdipolmomente noch mehr Gewichtarakh.

5.2.8 Zusammenfassung der Ergebnisse zum Alignment

Der Alignmentwinkelandert sich nur wenig mit dem Stol3paar. Unterschiedelie
verschiedenen Stol3paare zeigen sich vor allem in unterschiedlichen Kontrasten. Die
experimentellen Ergebnisse lassen sich bis auf wenige Ausnahmen sehr gut mit klassi-
scher Theorie erklfen. Dabei ist di®Jbereinstimmung zwischen Theorie und Experi-
ment Ur die Alignmentwinkel stets sehr gut bis gut, aul3er bei negativen Verstimmun-
gen beim Sto3paar Na-GCDer Kontrast wird tendenziell von der Theorie@8er be-
stimmt als im Experiment. Am schlechtesten ist digereinstimmung auch hier beim
Stol3paar Na-CO

Die Unterschiede im Kontrastif die verschiedenen Stof3paare werden vor allem durch
konische Kreuzungen zwischen den PotenaalEn bei den Stol3paaren Na-g und
Na-CO, und daraus resultierenden Variationen der OrientierungJergangsdipol-
momente hervorgerufen. Bis auf die experimentellen Ergebnisse beim Sto3paar Na-
CO, springt der Alignmentwinkel um nahezu9@n negativen zu positiven Verstim-
mungen. Ursache dafist bei den Stol3paaren Na-Ne, Na-Nla-CO und vermutlich
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Abbildung 5.27:Schnitte durch die Potentiadthen. Links: kolineare, rechts: d+mi-
ger Konfiguration. Von oben nach unten: Na;Ma-CO, Na-GH, und NaCQ. Die
asymptotischen Energien sind abgezogen. Der Grundzustakidst als dicke Linie,
die zwei’A’ als dinne Linien und diéA” ist als gestrichelte Linie dargestellt. In der
kolinearen Geometrie sind di&’ Kurve und eine deA’ Kurven entartet.
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Target Verstimmung Potentialflachen
[cm~!] obere?A’ untere2A’ 2A”

Ny -300 X X

Ny -182 X X

Ny 120 X

Ny 240 X

Ny 360 X

Ny 480 X

CoH, -300 X X

CyH, -182 X X

CyH, 120 X X X

CyH, 240 X X X

CoH, 360 X

CyH, 480 X

CO -300 X X X

CO -182 X X X

CO 120 X

CO 240 X

CO 360 X

CO 480 X

CO, -300 X X X

CO, -182 X X X

CO, 120 X X

CO, 240 X X

CO, 360 X X

CO, 480 X X

Tabelle 5.1:Potentialfachen, auf welche Anregunijrfdas Sto3paar Na-Target bei
gegebener Verstimmung bei den vorgestellten Alignmentmessuiigénmst, sind
mit X markiert.
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Na-Ne
Verstimmung Potentialflachen

[Cmil] 8221/2 A2H1/2 A2H3/2
-298 X X
120
240
360
480

X X X X

Tabelle 5.2:Potentialkurven, auf welche Anregung flas Stol3paar Na-Ne bei gege-
bener Verstimmung bei den vorgestellten Alignmentmessungglichist, sind mit X
markiert.

auch beim Stol3paar Na;(dass bei negativen Verstimmungen alle Anregurid®e-
ziehungsweisé-artigenUbergangsdipolmomente haben. Hingegen sind bei positiven
Verstimmungen nur Anregungen niit beziehungsweisE-artigen Ubergangsdipol-
momenten raglich. Ursache davon sind Anregungen in verschiedene Poteantladth’

fur die verschiedenen Vorzeichen der Verstimmung des Anregungslasers. Bei den an-
deren Stol3paaren sind zwar auch andere Anregungghah, diese haben aber in der
Regel ein statistisch kleines Gewicht.

Der Alignmentwinkel wird bei positiven Verstimmungen mit wachsender Verstim-
mung kleiner. Dies liegt an einer leichten Verschiebung der Condonbereiche mit der
Verstimmung. Der Kontrast nimmt bei positiven Verstimmungen mit wachsender Ver-
stimmung zu, weil der Abstand zwischen den Condonbereichen mit zunehmender po-
sitiver Verstimmung kleiner wird, wodurch sich die Orientierungendeergangsdi-
polmomente bezogen auf die Relativgeschwindigkeit vor dem $itofié Condonbe-
reiche zunehmend angleichen.

5.3 Geschwindigkeitsverteilungen und Energiebertr a-
ge wahrend des Stol3es

Bei den in Kapitel 5.2 vorgestellten Messungen entstahjeide Messung eine charak-
teristische Geschwindigkeitsverteilung fdie nachgewiesenen Na(3p)-Atome. Diese
Geschwindigkeitsverteilungen sind in den Abbildungen 5.28 bis 5.30 als Kreise zu-
sammen mit den Ergebnissen von Berechnungen unteicB&chtigung der apparati-

ven Aufiosung geral? Kapitel 4.4 als durchgezogene Linie zu sehen. Der Unterschied
zwischen offenen und ausgdifén Kreisen ist @i dieses Kapitel nicht relevant. Die
Signaltohe der Rechnungen ist manuell an diehd ‘des gemessenen Signals ange-
passt. Die Signalbtien der einzelnen Messungen sind ebenfalls aneinander angepasst,
um die Verteilungen besser miteinander vergleichenannkn. An der Seite der Bil-
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Abbildung 5.28:Gemessene GeschwindigkeitsverteilungenNatriumatome nach

dem Stol3 sind als Kreise zusammen mit den Ergebnissen von Berechnungen unter
Beruicksichtigung der apparativen Adfung geral3 Kapitel 4.4 als durchgezogene Li-

nien zu sehen. Dabei ist die Signalte der Rechnungen manuell an diéhé des ge-
messenen Signals angepasst. Die Sigitadim der einzelnen Messungen sind ebenfalls
aneinander angepasst. An der Seiteistjéde Zeile die Verstimmung des Anregungs-
lasers in cm! angegeberlber jeder Spalte steht das StoRpadir Bie Berechnungen

wurde von elastischen &@ten ausgegangen. Die audg#€én Kreise markieren den
Geschwindigkeitsbereichiif welchen die Polarisationsalingigkeit der Messungen
ausgewertet wurde (vergleiche Kapitel 5.2).
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der ist die Verstimmung des Anregungslasers in trangegebenUber jeder Spal-

te steht das Stol3paamFBerechnungen wurde von elastischeal$i ausgegangen.
Anhand der Messungerokinen Aussageuber die GoRenordnung wglicher Ener-
gietibertdge von Translationsenergie in oder von Rotations- oder Schwingungsenergie
der Molekile gemacht werden.

Na-Ne

Fur das Stol3paar Ne-Ne stimmen die gemessenen Geschwindigkeitsverteilungen sehr
gut mit den Berechnetearbérein (Abbildung 5.29). Einzelne Atome haben keine Rota-
tions- und Schwingungsniveaus. Zudem sind bei den betrachteten Stol3energien von
um die 125meV vor dem Stol3 elektronische Anregungemtziish zur Anregung

durch den Nachweislaser von Na(3s) nach Na(Bp)dfs Sto3paar Na-Ne praktisch
ausgeschlossen. Deshalb sollte Jigereinstimmung auch sehr gut sein. Die leich-

te Verschiebung der gemessenen Verteilung bei 360qrgeniber der berechneten

ist vermutlich darauf zurckzufiihren, dass sich bei dieser Messung die Geschwindig-
keitsverteilung des Natriumstrahles vor dem Stol3 vom Zeitpunkt ihrer Messung bis
zur Messung der Polarisationsaligigkeit verstellt hat.

Na-N, und Na-O,

Die Ubereinstimmung der experimentell bestimmten Geschwindigkeitsverteilungen
mit den theoretischen Ergebnissen ist flie Sto3paare Na-Nund Na-Q genauso

gut wie flir Na-Ne (Abbildung 5.28 und 5.29 linke beziehungsweise rechte Spalte).
Nur bei der Verstimmung des Anregungslasers von -300dst beim Target @ eine
leichte Verbreiterung der experimentellen Verteilung gedpen der Berechneten zu
kleinen Geschwindigkeiten in der @énordnung von% zu sehen. Es kann somit
davon ausgegangen werden, dass auch bei diesen beiden Sto3pagiieheniEner-
gietibertéige von Translationsenergie in oder von Rotationsenergie der Melalcht
messbar vorkommen.

Na-CyH,

Fir das StoRRpaar Nas8, sind die Ergebnissauf'die Geschwindigkeitsverteilungen
der Natriumatome nach dem Stof3 in den Abbildungen 5.31 und 5.30 in der jeweils
linken Spalte zu sehen. Die Messungen pasgeilfé Verstimmungen auf der rech-
ten Flanke gut zur TheoriekurveuFpositive Verstimmungen ist eine Verbreiterung
der experimentellen Daten von etwa%2%u kleinen Geschwindigkeiten gegerer

der Theoriekurve zu sehen. Dieser Effekt ist bei -182tmheutlich kleiner und bei
-300cnT! gar nicht zu sehen. Bei negativen Verstimmungen gibt es lediglich klei-
ne RiRe bei kleinen Geschwindigkeiten als Abweichungen. Bei den Messungen mit
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Abbildung 5.29:Geschwindigkeitsverteilungen der Natriumatome nach dem Stol3. De-
tails siehe Abbildung 5.28.
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Abbildung 5.30Geschwindigkeitsverteilungen der Natriumatome nach dem Stol3. De-
tails siehe Abbildung 5.28.
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positiven Vestimmungen ist der Untergrund, welcher durch Messungen ohne Target-
strahl bestimmt wird, in der @fRenordnung von 20 des Signals; im Bereich der
FuRe sogar eher im Bereich von%0Die Abweichung zwischen Theorie und Expe-
riment konnte darauf hindeuten, dass aufgrund von Stabilisierung von Natriumrydber-
gatomen durch $f3e mit Targetatomen dieses Fehlsignal mit den verwendeten Me-
thoden nicht vollsandig abgezogen wird (vergleiche Kapitel 3.9.3). Auch kann nicht
ganz ausgeschlossen werden, dass der Effekt, der zur Verbreiterung der Geschwindig-
keitsverteilung bei zunehmendem Reservoirdruck der Targetstrahlquilie &uch

bei den gewhlten experimentellen Einstellungen noch eine Rolle spielt (siehe Sei-
te 50). Angenommen, die Abweichungen zwischen Theorie und Experiment sind nicht
auf experimentelle Ungenauigkeiten aokzutihren, dann ist eine bylichkeit die
Verbreiterungen zu eréfén, die Annahme inelastischen8€ mit Energiebertdgen

in der GoRenordnung von 10meV in Rotationsenergie des MdtelDie Rilke las-

sen sich durch 88e mit Anregungen von Knickschwingungen mit Eneunpertegen
von612cm~'=76meV (vergleiche Tabelle 2.1) im Verlauf des StoRes amédi. Da die

FlRe klein gegember dem Maximum der Verteilung sind, kann ein grof3er Anteil von
StoRen mit Anregung von Knickschwingungen ebenso wie Enebgigidge in Ro-
tationsniveaus @f3er 10meV @i positive Verstimmungen praktisch ausgeschlossen
werden. Ein groRer Anteil an &én mit Translationsenergiezuwachs dubtfertrag

von Rotationsenergie gRer einigen meV oder Knickschwingungsenergie kann eben-
falls ausgeschlossen werden. Bei negativen Verstimmungen sind grof3e Anteile von
StolRen mit Energigbertiagen jeglicher Art kleiner einigen meV experimentell ausge-
schlossen.

Na-CO

Bei dem StoRpaar Na-CO ist eine glliereinstimmung zwischen Theoriekurven und
Experimenten zu beobachten (Abbildungen 5.31 und 5.30 jeweils mittlere Spalte). Zu
kleinen Geschwindigkeiten hin gibt esif€ in der GolRenordnung von% des maxi-
malen Signals. B"360cnT! ist zu beiden Seiten eine Verbreiterung der Experimente
um insgesamt ca.0% gegeniber der Theoriekurve zu verzeichnen. Bei allen anderen
Verstimmungen ist eine Verbreiterung der Experimente zu kleinen Geschwindigkeiten
in der GoRenordnung von etwa %0zu sehen, @&hrend hierdif grol3e Geschwindig-
keiten Experiment und Theorie gut zusammenpassen. Verbreiterung zu kleinen Ge-
schwindigkeiten in der Gf3enordnung von 20 sind bei den anderen Verstimmungen

zu beobachten. Als Ursacheurfdie Abweichungen bei kleinen Geschwindigkeiten
zwischen Theoriekurve und Experiment kommen dieselbexglidikeiten in Frage,

wie beim Stol3paar Na-El,. Sollten die Abweichungen im Wesentlichen auf inelas-
tische So3e zuuckzutihren sein, so liegen diese in deroBenordnung von 10meV.

Ein groRer Anteil von StRen mit goRerem Energidiertrag ésst sich experimentell
ausschlielRen. Anregungen von Schwingungen sind bei diesem Sto3paar energetisch
nicht erreichbar.
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Abbildung 5.31.Geschwindigkeitsverteilungen der Natriumatome nach dem Stol3. De-
tails siehe Abbildung 5.28.

Na-CO;

Die Messungenui’ das StolRpaar Na-GQeigen bei 120cm' und 240cm! bei ho-

hen Geschwindigkeiten einen Anstieg des Signals (Abbildung 5.30 rechts). In die-
sem Bereich wird speziell bei diesen Messungen vier mal soviel Signal bei Mes-
sungen ohne Targetstrahl gemessen, wie Signal nach Abziehen dieses Untergrundes
ubrigbleibt. Aufgrund der Unsicherheit beim Abziehen dieses Untergrundes (verglei-
che Kapitel 3.9.3) ist dieser Anstieg ziemlich sicher auf unabgezogenes Fehlsignal
zurtickzufihren. Die Messung bei 120crhweist zu kleinen Geschwindigkeiten eine
Verbreiterung um ca. 25 gegeniber der Therorie auf und hat einen Ful3 von etwa
15% der maximalen ldhe der Theoriekurve. Die Verbreiterung wird zunehmend klei-
ner mit wachsender Verstimmung. Diellk€ bleiben stehen. Bei negativen Verstim-
mungen passen Theorie und Experiment bis auf kleungeHei kleinen Geschwin-
digkeiten im Experiment gut zusammen (Abbildung 5.31 rechts). Bei 360&hder
gemessene Untergrundrfalle Geschwindigkeiten klein gegemér dem Signal. Bei
denubrigen positiven Verstimmungen liegt der gemessene Untergrund im Bereich der
FuRe in der GoRenordnung von 50 des Signals. Als Ursachenrfdie Abweichun-
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gen bei kleinen Geschwindigkeiten zwischen Theoriekurve und Experiment kommen
dieselben Myglichkeiten in Frage wie beim Stof3paar NagHz. Sollten die Abwei-
chungen im Wesentlichen auf inelastischel&t zuuckzutihren sein, so liegen die
Energieibertdge auchudi das StoRpaar Na-GOn der Gol3enordnung von 10meV.
Auch hier sind die BRe noglicherweise ein Hinweis auf die Anregung von Knick-
schwingungen. Aufgrund des groRen Fehlsignals bei 1206amd 240cm*® konnen

fur diese Verstimmungen keine zuvassigen Aussagearbér den Anteil der $t3e mit
Translationsenergiezuwachs gemacht werden. Ein grof3er Anteib8erstit weite-

ren Energiabertégen kann experimentell ausgeschlossen werden.

Zusammenfassung

Beim StofR3paar Na-Ne sind nur inelastischel&t noglich. An diesem System wird
gezeigt, dass mit dem experimentellen Aufbau eine glitereinstimmung zwischen
experimentell bestimmter Geschwindigkeitsverteilung und theoretischen Ergebnissen
erreicht wird. Die Abweichungen sind bis auf eine Ausnakm20m/s. Rir die Stol3-

paare Na-N und Na-Q konnen grof3e Anteile an &én mit Energigbertrag golider
einigen meV vehrend des Stol3es experimentell zuassl§ ausgeschlossen werden.
Aufgrund von Ungenauigkeiten beim Abziehen von Fehlsignal (Kapitel 3.@.3) &

fur die anderen StoRR3paare zuesdige Aussagen ledigliaibér maximale Energie-
ubertdge gemacht werden. Es zeigt sich, dass Engbgieidge in Translationsenergie

von oder in Rotationsenergie maximal in deroGenhordnung 10meV oglich sind.
Grol3e Anteile von &itf3en mit Anregung von Knickschwingungeur fdie Stol3paa-

re Na-GH, und Na-CQ konnen ebenfalls ausgeschlossen werden3&tiit Trans-
lationsenergiezuwachs scheinen deutlich unwahrscheinlicher, als solche mit Transla-
tionsenergieverlust zu sein.

5.4 Zustandsselektive Stol3produktanalyse

Fur die Sto3paare Na-X mit Targetmold&i X = N, und O, wurde der Anteil der
Natriumatome nach dem Stol3 im Feinstrukturniveau Na¢Bpn der Gesamtzahl der
Natriumatome nach optischeroBen bestimmt. Die Messungen wurden bei einem La-
borwinkel von©y,,;, = 18.9° fur das Stof3paar NasNind©y,,;, = 19.9° fur das Stol3-

paar Na-Q durchgefihrt. Die Verstimmung des Anregungslasers war bei beiden Mes-
sungen 240cmt. Als Nachweisiberginge wurden dié)bergﬁngeNa(Spl/gvg/g) —
Na(25d) verwendet. Um Informationeunbér einen roglichst breiten Stol3energiebe-
reich zu bekommen, war die Geschwindigkeitsverteilung des Natriumstrahles nicht
eingeschainkt und hatte etwa eine volle Halbwertsbreite w@l{’"™ =~ 1000m/s.

Fur jeden Messpunkt wurde das Signal eines Geschwindigkeitsbereichesinr-

50m/s fur die Geschwindigkeit der Natriumatome nach dem Stol3 zusammengefasst.
Daraus resultiert messpunktweise eine volle Breite der EnergisanfjiA EFWHM ~
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Abbildung 5.32:Das experimentelle Ergebniarfden Anteil von Natrium nach dem
Stol3 im Feinstrukturzustand Na(3p am Gesamtsignal in Al@mgigkeit von der Ge-
samtstol3energie istif das Stol3paar Na-Nals Punkte zu sehen. Die Kurve gibt das
theoretische Ergebnis wieder.
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Abbildung 5.33:Das experimentelle Ergebniarfden Anteil von Natrium nach dem
Stol3 im Feinstrukturzustand Na(3p am Gesamtsignal in Aldimgkigkeit von der
Gesamtstol3energie istrfdas Stol3paar Na-Oals Punkte zu sehen.
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15meV=120cm!. Das Verlaltnis vom Signal zum gemessenen Fehlsignal war stets
besser vier zu eins. Bei der Berechnung des Anteils der Natriumatome nach dem Stof3
im Zustand Na(3p-) wird eine groReéAnderung der theoretischen Ergebnisse durch
die apparative AuiSung nicht erwartet. Daher wird die apparative Asififig bei den
Berechnungen nicht becksichtigt.

Die Ubereinstimmung zwischen experimentellen und theoretischen Ergebnissen ist f”
das StoRRpaar Na-Nsehr gut (Abbildung 5.32)Jber den gesamten gemessenen Stof3-
energiebereich nach dem StofR von 728¢timis 1480cnt! variiert der Anteil von Na-
triumatomen nach dem Stof3 im Zustand Na(Jpan der Gesamtzahl der Natriumato-
me nahezu nicht. Der Anteil ist stets etwa 1/3. Die experimentellen Ergeboissad ™
Sto3paar Na-©sind in Abbildung 5.33 zu sehen. Da bisher keine Potentialel&s
Stol3paar Na-©vorliegen, lonhnen keine theoretischen Ergebnisse vorgestellt werden.
Uber den gesamten gemessenen StoRenergiebereich nach dem Stof? vorl &89cm
1450cnt! variiert auch bei diesem StoRpaar der Anteil von Natriumatomen nach dem
Stol3 im Zustand Na(3p) an der Gesamtzahl der Natriumatome nach dem Stol3 nahe-
zu nicht. Der Anteil isehnlich den Ergebnissenrfdas Stol3paar Nastets etwa 1/3.

Es kann aufgrund der Ergebnisse davon ausgegangen werdenyrdasdé Stol3paare

die Ubergangwahrscheinlichkeit zwischen adiabatischen Poteatia#ti im betrach-
teten StolRenergiebereich konstant ist.

5.5 Experimente mit Zeitauflosung

Fur die Sto3paare Na-Kr wurde der Prozel3 zweifacher optischer Anregaimgmd
des Stol3es

Na+Kr — (NaKr)
(NaKr) + hvpymp —  (NaKr)*
(NaKr)* + hvprone —  (NaKr)*™* (5.3)
(NaKr)™ — Na(4s) +Kr

mit gekreuzten Strahlen untersucht. Als Nachweis, dass der Prozess stattgefunden hat,
wurden Na(4s) Atome in Aldrigigkeit von der Pump-Probe-Vegerungszeit flug-
zeitaufgebst detektiert. Der Detektor stand dabei auf einem Laborwinkelwgn =

10°. Die Zentralwellerdihge des Pumplasers war um -260¢megemiber dermUber-
gangNa(3s) — Na(3p;/2) des freien Natriumatoms verstimmt. Die Zentralwel-
lenlange des Probelasers war um -440¢megeniber derr{Jbergang\Ia(3p1/2) —

Na(4s) des freien Natriumatoms verstimmt. Die volle Halbwertszeit der Pulse be-
trug 70fs fir den Pumplaserpuls und 100ts tien Probelaserpuls. Beide Laser waren
gleichsinnig zirkular polarisiert. Die Geschwindigkeitsverteilung des Natriumstrahles

war eingescharikt mit einer mittleren Geschwindigkeit,~ 1275m /s und einer vol-
len Halbwertsbreite vol\viy ™ =~ 250m/s. Fr alle Berechnungen wurderfden

105



310°°

3107°

0 [}
2 5105 2
5 2107 ¢ = 2105 |
% 0
- 3
o _
S 1107 | £1107° |
c c
3 TTTTE 8 I R B B
L L
40 60 80 100 40 60 80 100
Flugzeit [us] Flugzeit [us]

Abbildung 5.34: Gemessene Flugzeitspektraimr Pump-Probe-Vekmgerungen von
365fs links und 415fs rechts. Die Kurven zeigen einen least squares fit von Fehlsi-
gnal aus elastisch gestreuten Natriumrydbergatomen plus erwartetem Signal. Links ist
das Fehlsignal zu klein, um gezeigt zu werden. (vergleiche Seite 57).

Kryptonstrahl von einem funktionierendettberschallstrahl ausgegangen. Aufgrund
neuer Erkenntnisse (Kapitel 3.3.1) ist nicht auszuschliel3en, dass die Geschwindig-
keitsverteilung des Kryptonstrahles nicht der eibégrschallstrahles entspricht. Dies
andert jedoch Auswertung und Beurteilung der Ergebnisse nicht wesentlich. Das Sig-
nal wurde tir das Pump-Probe-Vergérungsspektrum im relevanten Flugzeitbereich
von 55:s bis 9Qus (Abbildung 5.36 links) und 5@s bis 75:s (Abbildung 5.36 rechts)
ausgewertet.

In Abbildung 3.9.5 sind beispielhaftf zwei verschiedene Pump-Probe-\@yeirungs-
zeiten (365fs links und 415fs rechts) experimentell bestimmte Flugzeitspektren als
Punkte zu sehen. Eine kleine Dunladtirate ist bereits als Fehlsignal abgezogen wor-
den (vergleiche Kapitel 3.9.4). Die Kurven zeigen das Ergebnis von Berechnungen
unter der Annahme von zwei Signalbeden. Die jeweils linke Kurve gibt einen Sig-
nalbeitrag von Fehlsignal als Folge von optisch angeregten freien Natriumatomen an,
welche elastisch in den Detektor gestreut wurden (vergleiche Seite 56). Die jewells
rechte Kurve gibt den Beitrag von gawschtem Signal geaf§' Gleichung 5.3 wieder.

Die Einhillende ist die Summe aus diesen beiden Kurvem. dié kleinere Pump-
Probe-Verpgerung sind beide Signalanteile zu sehaur. die gol3ere Pump-Probe-
Verzdgerung gibt es keinen merklichen Beitrag von elastisch gestreutem Fehlsignal.
Das liegt daran, dass schon bei der kleinen \@Bgrung der Pump-Probe-Vege-
rungszeit von 50fs dddberlapp der Laserpulse sich um einen Faktor 15 reduziert. Das
berechnete Fehlsignal wird von dem gemessenen Signal abgezogen. Unter Annahme
eines thermischen Targetstrahles Mit= 290K, verschieben sich sowohl die Kurve

fur inelastische $i3e, als auch die Kurvauf'Stil3e gemalR Gleichung 5.3 um circa

2us. Die Kurven werden um etwéyus breiter, bleiben in der Form aber erhalten. Da
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Abbildung 5.35:Flugzeitspektren. Die experimentellen Daten rechts sind vom selben
Experiment wie die Daten in Abbildung 5.34. Hier ist jedoch das Fehlsignal abgezo-
gen und die Dateruf drei verschiedene Pump-Probe-Mégerungen (315fs, 365fs und
415fs) sind zusammengefasst. Die Daten rechts sind von einem anderen Experiment-
durchlauf. Die Linie zeigt jeweils das Ergebnis einer Rechnung untdrdgsichtigung

der apparativen Aufisung.

die Verbreiterungen und Verschiebungen klein gedpen der Breite der Kurven sind,
andert die unbekannte Geschwindigkeitsverteilung des Kryptonstrahles die Ergebnisse
nur wenig.

Zur Kontrolle des Verfahrens zur Bestimmung des elastisch gestreuten Fehlsignals, ist
in Abbildung 5.35 tir eine séirkere statistische Signifikanz, eine Mittelunigeri die
Flugzeitspektren mit abgezogenem elastisch gestreuten Fehlsignal von verschiedenen
Pump-Probe-Vejerungszeiten zu sehen. Das Ergebnis auf der rechten Seite wurde
unter denselben experimentellen Bedingungen wie die Ergebnisse in Abbildung 5.34
erhalten. Das Ergebnis auf der linken Seite stammt von einem anderen experimentellen
Durchlauf unter leicht anderen experimentellen Bedingungen. In beidenRyasst

das experimentelle Ergebnis gut zu den als Linien dargestellten theoretischen Ergeb-
nissen.

Fur zwei verschiedene experimentelle Dugakfé ist in Abbildung 5.36 das experi-
mentelle Signal in Abaiigigkeit von der Pump-Probe-Vegerungszeit als Punkte zu
sehen. Die Kurven geben die Ergebnisse von Berechnungealggapitel 4.3 wie-

der. Rir einen Kryptonstrahl mit thermisch angenommener Geschwindigkeitsvertei-
lung mit T = 290K verringert sich die mittlere StoRenergie vor dem Stof3 urfi3.5
und der mittlere Streuwinkedridert sich vorg.4° auf9.7°. Dies sollte keinen grof3en
EinfluR auf die Pump-Probe-Vargérungszeiten haben. Theorie unter Annahme eines
Uberschallstrahles und Experiment passen sehr gut zusammen. Die Sifeatyiir

den links dargestellten Experimentdurchlauf um einen Faktor drei kleiner, als die auf
der Basis von Experimenten ohne Zeitasflihg gescitzte SignalgsRe vonl0—* Er-
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Abbildung 5.36:Pump-Probe-Vekmgerungsspektrerif dieselben Experimente wie in
Abbildung 5.34. Es wurdéber einen Bereich im Flugzeitspektrum gemittelt. Die Lini-
en geben das theoretische Ergebnis unteriBksichtigung der apparativen Aadlung
wieder.

eignissen pro Laserpuls [18], [49]. Im rechts dargestellten Experimentdurchlauf ist die
gemessenen Signhalhé nahezu identisch der erwarteten Sigoaéh ™

Die guteUbereinstimmung zwischen Theorie und Experiment in den Abbildungen 5.35
und 5.36 zusammen mit der guten Reproduzierbarkeit der Messungen zeigt, dass mit
ziemlicher Sicherheit tadé€hlich das erwartete Pump-Probe Signal gemessen wurde.
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Zusammenfassung

Fur optische SilRe mit gekreuzten Strahlen wurde der differentielle Wirkungsquer-
schnitt Uir die Stol3paare Na-X mit molekularem Target= N,, O,, CO, GH, und

CO, fur je eine positive und eine negative Verstimmung gemessen. Es sind keine quan-
tenmechanischen Interferenzstrukturen zu erkennen, wie sie typisétidi-Atom

Stl3e sind. Dies liegt daran, dass die Malkkim Experiment nicht ausgerichtet sind

und die Besetzung ihrer Rotationszarstié thermisch verteilt ist.

Fur dieselben Stol3paare sowig flas Stol3paar Na-Ne konnte weiterhin durch Varia-
tion der Polarisation des Anregungslasers der Kontrast K sowie der Alignmentwinkel,
welcher die Orientierung des Alignmenttensors relativ zur Relativgeschwindigkeit vor
dem Stol3 angibt, bestimmt werden. Unterschiede in der elektronischen Stuktur f~
Anregung in verschiedene Potentiatflien bei positiven und negativen Verstimmun-
gen des AnregungslaseasfRern sich direkt in eindknderung des Alignmentwinkels

um nahezu 90 Der Einfluss von konischen Kreuzungen zwischen Poteracléin auf

die elektronische Struktur, zeigt sich in einer deutlichen Absenkung des Kontrastes.
Die Ubereinstimmung klassischer Rechnungen mit den experimentellen Ergebnissen
ist bis auf wenige Ausnahmen gut bis sehr gut. Ubar hinaus liefert die klassische
Theorie ein sehr gutes Modell zur anschaulichen &tkig der experimentellen Er-
gebnisse.

Mit eingeschankter Geschwindigkeitsverteilung der Natriumatome vor dem Stof3 wur-
de aulerdem experimentell eine obere Grenzelfanslationsenergideéertdge von
oder in molekulare Rotations- und Schwingungsenergie bestimmt. Dabei sind Ener-
gietibertége fir einen signifikanten Anteil von 88en gemeint. Es ergab sialr &lle
untersuchten Atom-Molek-Stol3paare ein maximaler Enengjeitrag von Rotations-
energie in Translationsenergie kleiner 5meV, das entspricht £ivder Gesamtstol3-
energie vor dem Stol3. Dies ist unabigig von der Verstimmung des Anregungslasers
von -300cm! bis 480cmt. Der maximale Energiéiertrag in Rotationsenergie wur-
de in der GolRenordnung von 10 der GesamtstoRenergie bestimmt. Das entspricht
etwa 10meV. bi' die Sto3paare Na-Nind Na-Q ergab sich auch hier ein maximaler
Energieibertrag kleiner % der Gesamtstol3energie. Ein groRer Anteil aol38ti’ mit
Energiaibertrag in oder von Schwingungsenergie der Molekkann experimentell
ausgeschlossen werden.

Der Anteil der So3e mit dem StoRRprodukt Natrium im FeinstrukturniveaiiNg)
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wurde fir die StoRpaare Na-Nind Na-Q tiber einen StoRenergiebereich von 650&€m
bis 1500cm! bestimmt. Der Anteil istdif beide StoRpaareifden gesamten betrach-
teten Energiebereich nahezu konstant 1/3. Miereinstimmung des experimentellen
Ergebnissesuii'das Sto3paar NasNnit Berechnungen ist sehr gut. Aufgrund der Er-
gebnisse kann davon ausgegangen werden, dadsefide StoRpaare digbergang-
wahrscheinlichkeit zwischen adiabatischen Poterdieti€in im betrachteten Stol3ener-
giebereich konstant ist.

In einem Pump-Probe Experiment mit optischen Natrium-Kryptafd&t'in gekreuz-

ten Strahlen konnte gezeigt werden, dass mit dieser Methode die Zeitstruktur eines
optischen Stol3es beobachtet werden kann. Das gemessene Signal entspricht den theo-
retischen Erwartungen in der Signalt€, der Verteilung der Natriumgeschwindig-

keit nach dem Stol3 sowie der Signalinteasiti Abheingigkeit von der Pump-Probe-
Verzdgerungszeit.
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Anhang A

Anhang

A.1 Lagerung und Antrieb der Titanscheibe

Die fur die Geschwindigkeitsawfung beantigte Titanscheibe ist auf einer von zwei
Kugellagern getragenen Welle montiert. Eine axiale Mindestbelastung der Lagbt erh”
ihre Lebensdauer deutlich [52]. Zur Erreichung der axialen Mindestbelastung sind die
Lager mit zirka 2N mit einer Feder gegeneinander verspannt. Ebenfalls um die Lager
zu schonen, ist die Wellaber eine Federkupplung mit der Achse eines Minimotors
BLD 1628T012B der Firma Faulhaber verbunden [53]. Ein Verdrehen und Verbie-
gen der Federkupplung beim Drehen des Motors minimiert auftretende Drehmomente
[54]. Der Motor wird frequenzstabilisiert von der Motorsteuerung BLD 5808 der Fir-
ma Faulhaber angetrieben [55]. Diese Motorsteuerung stellt sicherudas®inige
hundert Umdiufe gemittelt die Frequenz besser als/Ostabil bleibt.

A.2 Realisierung der Geschwindigkeitsselektion des Na-
triumstrahles und des zeitlichenUberlapps der ge-
pulsten Strahlen

A.2.1 Realisierung von Geschwindigkeitseinsclinkung und zeit-
lichem Uberlapp der Strahlen bei Alignmentmessungen und
Messungen von Winkelverteilungen

In Abbildung A.1 ist die zeitliche Abfolge von elektronischen Pulsen zu sehen, wie
sie fiir die Geschwindigkeitseinsamkung und den zeitlichedberlapp der Strahlen

bei Alignmentmessungen und Messungen von Winkelverteilungen verwendet werden.
Vom Computer kommt das Steuersignal PC-Run. Ist dieses Signal high,atagtrdfé
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Abbildung A.1: Zeitlicher Ablauf der Elektronik, welche die Geschwindig-
keitseinschiinkung des Natriumstrahles und den zeitlichlyerlapp der Strahlen im
Wechselwirkungsvolumen bei Alignmentmessungen und Messungen von Winkelvertei-
lungen steuert.

Elektronik an zu arbeiten. Der Zeitpunkt der Freigabe des Alkaliatomstrahles durch
die Chopperscheibe ist durch die Drehung der Chopperscheibe vorgegeben. Ein elek-
tronisches Signal mit fester Zeitdifferenz zu deffnung des Alkalistrahles besser

als +£0.5us wird mit Hilfe einer Laserdiode in Kombination mit einer Photodiode er-
reicht. Die Chopperscheibe hat zwei identische sich auf der ScheibeulpEykagen-

de Schlitze. Laserdiode und Photodiode sind so installiert, dass Licht durch den einen
Schlitz von der Laserdiode auf die Photodiodétfwenn der andere Schlitz in einer
Linie mit den Ofenbchern und dem Wechselwirkungsvolumen ist. Das so erhaltene
Photodiodensignal triggert zur Zeit t1 einen Flip Flop (FF1), dessen steigende Flanke
wiederum einen Monoflop triggert, welcher nach der Z2it t1 (Dusendelay) zur Zeit

t2 abgelaufen ist. Mit der fallenden Flanke des Monoflops wird ein weiterer Monoflop
getriggert, dessen Signal als Triggerpuls flie Diisensteuerung (&éentrigger) aus

der Elektronik ausgekoppelt wird. Die Zeit t2 wird mit einem Potentiometer so ein-
gestellt, dass der sentrigger etwa 2.6ms vor einddifnen des Natriumstrahles zur

Zeit t5 kommt. Vom Computer bekommt die Elektronik ein weiteres in Abbildung A.1
nicht dargestelltes Signal, welches bestimmt, ob desdntrigger erzeugt werden soll
oder nicht. Somit ist es aglich, Messungen automatisch vom Computer gesteuert
abwechselnd mit und ohne Targetstrahl durchhcgn.

Die Chopperscheibe hat von Umlauf zu Umlauf Umlaufzeitschwankungen im Bereich
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der Schlitoffnungszeit. Daher kann nicht eins der bisher verwendeten Signale als
Zeitnullpunkt Uir eine Zeitveragerung (Laserdelay) verwendet werden, nach welcher
dann ein Laserpuls generiert wird, da sonst die Umlaufzeitschwankungen des Motors
bei schmaler Geschwindigkeitsverteilung die Breite der Geschwindigkeitsverteilung
bestimmt. Vielmehr muss der Laserpuls zeitlicbgh¢hst direkt mit dem PD-Signal

zur Zeit t5 gekoppelt sein. Um den richtigen PD-Puls als Starti€ Laserdelayzeit
auszuvehlen, wird zur Zeit t1 ein Monoflop getriggert, welcher eine Ausblendzeit ge-
neriert, nach derem Ablaufen deactiste PD-Puls zur gemwschten Zeit t5 kommt.

Mit der fallenden Flanke dieses Monoflops wird ein Flip Flop (FF2) getriggert. Nur
solange dieser FF2 high ist, wird mit deraatisten PD-Signal ein weiterer Flip Flop
(FF3) getriggert, welcher direkt wieder einen Monoflop triggert, der nach einer va-
riabel einstellbaren Zeit (Laserdelay) abgelaufen ist. Die fallende Flanke dieses Flip
Flops triggert einen Monoflop, der einen TTL-Puls (Lasertrigger) erzeugt. der Laser-
trigger wird ausgekoppelt und zur Triggerung des Pumplasers verwendet.

Jetzt ist ein Experimentdurchlauf vobstdig. Es ist nur noch zu gahileisten, dass

der Laser bthstens mit einer vorgegebenen Wiederholrate arbeitet. Dazu wird zur
Zeit t1 ein Monoflop getriggert, welcher eine Erholzeit tien Laser generiert. Erst
wenn diese Erholzeit abgelaufen ist, wird mit deatihSten ankommenden PD-Signal
der FF1 wieder getriggert. Erholzeitearkien so gewafilt werden, dass mit cirka 4Hz,
16Hz oder 80Hz Repetitionsrate experimentiert werden kann. Digctaishie Repe-
titionsrate lahgt von der Frequenz ab, mit der der Chopper dreht. Die 4Hz werden zur
Justierung und Einstellungen der Laser verwendahrerid Messungen stets mit 80Hz
durchgetihrt werden.

Die Flip Flops sind Hilfselektronik um die Zeitlogik zu geaWwrleisten. Sie werden
gebraucht, weil Monoflops nicht von steigenden Flanken getriggert werden, sondern
nur nach Signal high oder low gucken, was tliese Anwendung nicht immer aus-
reichend ist. Als Flip Flops werden 7474 verwendet und als Monoflops Ne%s5. F~
die Ausblendzeit wird ein 4060 verwendetare Informationen zu diesen elektroni-
schen Bauteilen und ihrer Anwendung sind in [56], [57] und [58] zu finden.das
Laserdelay wird ein Gate und Delay Generator der Firma Ortec benutzt [59]. Laserde-
layschwankungen sind mit dem Oszilloskop nicht erkennbar, d.h. siesind.

A.2.2 Realisierung von Geschwindigkeitseinsclankung und zeit-
lichem Uberlapp der Strahlen bei zeitaufgebsten Experi-
menten

Bei der Realisierung der Geschwindigkeitseinaghiing bei den Experimenten mit

Zeitaufbsung wurde zur Festlegung des Zeitnullpunktes ein Hallsondensignal direkt
aus dem Motor verwendet. Dieses hat immer beim selben Winkel der Motorwelle
beziglich des Koordinatensystems der Apparatur eine steigende Flanke. Die Motor-
welle ist aufgrund der Verwendung einer Federkupplung (siehe Anhang A.1) nicht
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starr mit der Chopperscheibe gekoppelt. Dadurch und durch die Umlaufzeitschwan-
kungen des Motors von Umdrehung zu Umdrehung, weist die Zeitdifferenz zwischen
Hallsondensignal und Freigabe des Natriumstrahles durch einen Schlitz auf der Chop-
perscheibe Schwankungen in deoGenordnung von einer Mikrosekunde auf. Diese
Schwankungen sind klein gegdrer den verwendeten Freigabezeiten des Natrium-
strahles durch die Schlitze von et@@yu:s bei einer Motordrehzahl von 250 Umdre-
hungen pro Sekunde. Das Hallsondensignal wirdaztist durch eine Multiplikati-
onsschaltung zu einem 1kHz Triggersignal umgeformt. Dieser Trigger triggert nach
einer geeigneten Veogéerung das Femtosekundenlasersystem. Die hohe Triggerfre-
guenz tir das Femtosekundenlasersystem ist notwendig, da das System bei niedriger
Laserpulsrate besaldigt werden kann. Aul3erdem wird das Hallsondensignal durch
einen Frequenzteiler halbiert. Das so erhaltene Signal dient der Triggerung des Na-
nosekunden Lasers. Die Veigérung des Triggersignalsrfdas Femtosekundenlaser-
system ist so geahlt, das die Femtosekundenlaserpulse sich geeignet mit dem Na-
nosekundenlaserpuls im Wechselwirkungsvolumen treffen. Der zeitllbeeapp der
Laserstrahlen mit deméenstrahl ist stets gahileistet, da die Dse fir die Experi-
mente mit ZeitauBsung kontinuierlich betrieben wird.

A.2.3 Realisierung des zeitlichetUberlapps der Strahlen bei Fein-
strukturmessungen

Um Informationenuber einen roglichst breiten Stol3energiebereich zu bekommen,
wurde bei Messungen zum Anteil des Besetzungalarisses der Feinstrukturnive-

aus der Natriumatome nach dem Stol3 die Geschwindigkeitsverteuumigef Atome

des Natriumstrahles nicht eingesahki. Es ist fir diese Messungen somit lediglich zu
gewdhrleisten, dass Targetstrahl und Laserstrahlen sich zeitlich im Wechselwirkungs-
volumen treffen. Dazu gibt der Computer ein Signal an einen der Farbstofflaser, wo-
raufhin dieser Triggerpulse mit einer vorgegebenen Repetitionsrate generiert. Diese
Triggerpulse werden von einer Elektronik weiterverarbeitet. Diese gibt sofort nach Er-
halten eines Triggerpulses einen Triggerpuls an disddsteuerung z@ffnung der

Duse weiter wenn ein Signal vom Laser high ist, welches vorgibt, ob mit oder ohne
Targetstrahl gemessen werden soll. Nach circa 2.6ms generiert diese Elektronik einen
weiteren Triggerpuls zur Ansteuerung des Excimerlasers. Bei Erhalt dieses Triggerpul-
ses generiert der Excimerlaser einen Laserpuls. Die hieraus resultierenden Laserpulse
der Farbstofflaser treffen sich im Wechselwirkungsvolumen mit dem Targetstrahl zur
Zeit des Arbeitspunktes aus Abbildung 3.6.
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