1) Die ,,Unschirferelati-
on“ (also nach Fourier
eigentlich das Produkt
aus zeitlicher Auflosung
und Bandbreite der spek-
tralen Emission) erlaubt
die Messung kiirzester
Zeiten, wenn die Emissi-
on der Elektronen mit ei-
ner grofien Energieband-
breite einher geht, was in
diesem und dhnlichen
Experimenten immer der
Fall ist.

2) Allerdings wird der-
zeit diskutiert, wann
genau ein Elektron in
einem langreichweitigen
Coulomb-Feld und unter
Einwirkung eines
starken Laserfelds ioni-
siert ist und sich ,frei“
im Laserfeld bewegt.

Laseruhr mit Attotakt

Attosekundenzeitauflosung erlaubt einen Einblick in die korrelierte Bewegung
kleinster geladener Teilchen bei der lonisation im starken Laserfeld.

enn sich chemische Bin-

dungen bilden oder aufbre-
chen, bewegen sich die Elektronen
in den beteiligten Atomen und Mo-
lekiilen auf extrem kurzen Zeitska-
len von typischerweise einigen hun-
dert Attosekunden (1as =107"%s).
Diese Tatsache liegt hauptséchlich
in der geringen Masse dieser Ele-
mentarteilchen begriindet. Mittler-
weile hat sich ein grofles internati-
onales Forschungsfeld gebildet, das
mit immer neuen Messmethoden
versucht, Zeitauflosungen im Atto-
sekundenbereich zu erreichen [1].

Ein ehrgeiziger Wunsch der
Experimentatoren ist es, die ,,ultra-
schnelle“ Dynamik von Elektronen
direkt zu beobachten, insbesondere
die korrelierte Bewegung zweier
(oder mehrerer) Elektronen, denn
zumeist befinden sich in Molekiilen
zwei Elektronen in den Bindungs-
orbitalen.” Solche Prozesse spielen
beispielsweise eine Rolle beim
hochprizisen, nichtthermischen
Schneiden und Schweifien mit La-
sern. Fiir ein besseres Verstindnis
sind jedoch experimentelle Ergeb-
nisse vonnoten, denn die Theorie
dieser quantenverschrinkten
Mehrteilchenprozesse stof3t bei den
derzeit verfiigbaren Computerleis-
tungen analytisch wie numerisch an
massive Grenzen.

Ursula Keller mit ihrem For-
schungsteam an der ETH Ziirich
ist zusammen mit Reinhard Dor-
ner von der Universitit Frankfurt
nun ein entscheidender Schritt
gelungen [2]. Sie beschreiben und
wenden eine ultraschnelle und
ultraprazise Uhr an, ganz in der
Tradition alter Schweizerischer
Uhrmacherkunst. Das ,,Uhrwerk®
beruht allerdings in diesem Fall
nicht auf mechanischen Bauteilen
wie Schwungfedern und Zahnri-
dern, sondern auf der elektrischen
Kraft der oszillierenden Lichtwelle
eines intensiven Laserpulses und
dessen Polarisation. Die ,,Zeiger®
drehen sich dabei natiirlich sehr
viel schneller als die Sekunden-
zeiger gangiger Uhren.
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Eine ,Laseruhr” kann die korrellierte
Bewegung zweier Elektronen bei der
lonisation messen: Der langsame Femto-
Zeiger, der dem Betrag des gemessenen
Impulses der Elektronen entspricht, folgt
im Wesentlichen dem ,langsamen” An-

Kellers Gruppe hat bereits vor
kurzem eine dhnliche Laseruhr
vorgestellt, um den Zeitpunkt der
Ionisation eines einzelnen Atoms
zu messen [3].” Andere Forschungs-
gruppen entwickelten hierzu auch
weitere Methoden [4]. Mit der nun
vorgestellten ,,Laseruhr®, die eben-
falls auf eine frithere Idee zuriick-
geht [5], ist es erstmals moglich,
die [onisationsereignisse zweier
Elektronen im Laserfeld, insbeson-
dere deren zeitliche Verzégerung
zueinander, zu bestimmen. Dieser
Prozess ist unter dem Namen se-
quentielle Doppelionisation schon
lingere Zeit bekannt [5-7], lief§ sich
allerdings noch nie zuvor mit dieser
Prizision zeitaufgelst beobachten.

Das Laseruhr-Experiment lief
hierzu folgendermaflen ab: Ein el-
liptisch polarisierter Laserpuls mit
einer Dauer von zundchst etwa 30 fs
wurde auf ein gasformiges Target
von Ar-Atomen fokussiert, mit ei-
ner Intensitit von 4,5 x 10" W/cm?.
Das entspricht dem gesamten Son-
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stieg der Pulseinhullenden. Der schnel-
lere Atto-Zeiger wird durch die Winkel-
information gebildet, die sich mit der
Rotation des elektrischen Feldvektors
des Laserlichts auf einer Zeitskala von
sieben Attosekunden pro Grad bewegt.

nenlicht, das die Erde erreicht, auf
die Flache eines Toastbrots fokus-
siert. Aufgrund der hohen Spitzen-
intensitat des zeitlich gauiférmigen
Lichtpulses ,,rupfen quantenme-
chanische Tunnelprozesse die Elek-
tronen bereits an der ansteigenden
Flanke des Laserpulses vom Atom
ab. Die Laseruhr basiert auf einer
mittlerweile etablierten Theorie
der Bewegung von Elektronen in
starken Laserfeldern (,,strong-field
approximation®). Demnach bewe-
gen sie sich nach der Ionisation
allein durch die beschleunigende
Wirkung des Laserfelds und lassen
sich durch klassische Newtonsche
Mechanik (eben wie in einer me-
chanischen Uhr) beschreiben.? Die
Messung von Betrag und Winkel
der Elektronenimpulse relativ zur
grofSen Hauptachse des elliptisch
polarisierten Laserfeldes ermoglicht
es dann, die beiden Ionisationszeit-
punkte zu rekonstruieren.

Das Kernstiick des Experiments
bildet ein moderner Koinzidenz-



detektor aus der Gruppe von Rein-
hard Dérner, auch Reaktionsmikro-
skop oder COLTRIMS genannt [8],
welcher gewissermaflen als Ziffer-
blatt der Laseruhr dient, mit dem
sich die elektronischen Impulse
und Emissionswinkel, und damit
deren Emissionszeiten ablesen las-
sen. Dem langsamen Femto-Zeiger
entspricht hier der Betrag des ge-
messenen Impulses der Elektronen,
der sich im Wesentlichen nach dem
»langsamen® Anstieg der Pulsein-
hiillenden richtet. Der schnellere
Atto-Zeiger wird durch die Winkel-
information gebildet, die sich mit
der Rotation des elektrischen Feld-
vektors des Laserlichts auf einer
Zeitskala von sieben Attosekunden
pro Grad bewegt. Da diese schnelle
Zeigerbewegung allerdings, dhnlich
wie bei der konventionellen Uhr,
periodisch zu einem vollen Umlauf
des Laserfeldes ist, gelingt es nur
durch Kombination der langsamen
Absolutimpuls- und Winkelin-
formation, die unterschiedlichen
Ionisationszeiten der Elektronen
eindeutig zu messen.

Ursula Keller und ihr Team
rechnen ein einfaches Modell der
sequentiellen Ionisation durch,
innerhalb dessen die gemessenen
Zeitdifferenzen teilweise stark von
den theoretischen Erwartungen
abweichen. Wihrend der Ionisati-

onszeitpunkt des ersten Elektrons
nahezu exakt mit der Theorie tiber-
einstimmt, zeigen sich starke Ab-
weichungen fiir die Emissionszeit
des zweiten. Dieses wird deutlich
frither beobachtet als vorherge-
sagt, und zwar sowohl fiir lingere
(30 fs) als auch fiir kiirzere (7 fs)
Laserpulse. Da die Theorie auf der
Annahme nicht-korrelierter Elek-
tronendynamik beruht, liefern diese
neuen Messungen also detaillierte
zeitaufgeldste Daten zur Relevanz
von elektronischer Korrelation bei
der Doppelionisation von Atomen.
In einem anderen schnellen
Prozess ist diese elektronische
Korrelation schon langer bekannt
und auch experimentell untersucht
[9]. Dort setzt Tunnelionisation
zunachst ein Elektron frei, das
ein Laserfeld dann zuriick ins Ion
schleudert, wo es durch Stofioni-
sation weitere Elektronen freiset-
zen kann (Rekollisionsionisation)
[10]. In den neuen Messungen von
Kellers Gruppe unterdriickt die el-
liptische Polarisation des Laserfelds
diesen Prozess. Somit muss hier
ein anderer Mechanismus fiir die
Diskrepanz zwischen Theorie und
Experiment verantwortlich sein.
Die Laseruhrmessung quantifiziert
also ein neues Korrelationsphéno-
men im physikalisch interessanten
Regime der sequenziellen Doppel-
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ionisation und kdénnte damit in der
Zukunft, mithilfe weiterer theore-
tischer Unterstiitzung, entschei-
dend zum Verstindnis der wissen-
schaftlich und technisch wichtigen
Ionisationsdynamik von Materie in
Laserfeldern beitragen.
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