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Zeitaufgeloste Photoelektronenspektroskopie von
ultraschnellen Dynamiken an Molekiilen

im Rahmen des Exzellenzclusters ,,Munich Centre for Advanced Photonics ,,(MAP)

Das Verstiandnis extrem schneller Prozesse von Molekiilen ist wichtig fiir die Weiterentwicklung
vieler derzeit hochaktueller Bereiche der Forschung: Molekulare Elektronik, Photovoltaik, Biophy-
sik, Nanostrukturierung. Diese Prozesse sind aus dem Grundzustand der Molekiile heraus nicht zu
beobachten, sondern nur aus angeregten Zustinden, deren Eigenschaften bislang jedoch ungenii-
gend bekannt sind. Erst in den letzten Jahren ist es gelungen, Laserpulse zu erzeugen, welche mit
unter 20 fs (1 fs = 10" s) kurz genug sind, um die Dynamik der Zustinde analysieren zu konnen.

Fiir die Photoelektronenspektroskopie (PES) wurde
ein Setup konzipiert, der zwei Lichtpulse einer Puls-
dauer von wenigen Femtosekunden bei 2 kHz Repeti-
tionsrate erzeugt. Der Pump-Puls ist von 200 bis 400
nm abstimmbar und versetzt das Molekiil in den an-
geregten Zustand. Der zeitlich zum ersten variierbare
Probe-Puls um 220 nm ionisiert das Molekiil. Da das
Molekiil nach der Anregung durch Konversion oder
Relaxation die eingebrachte Energie umverteilt, &n-
dert sich auch die Uberschussenergie des Elektrons
nach der Ionisation. Durch Andern des zeitlichen De-
lays zwischen den Lichtpulsen kann somit die Dyna-
mik des Molekiils aufgezeichnet werden.

Der Pump-Probe-Aufbau zur Detektion ultra-
schneller Prozesse in Molekiilen

Die kinetische Energie der Elektronen wird in einem ,, Time-of-Flight* Spektrometer durch Messen
der mit der Energie korrelierten Flugzeit bestimmt. Wéhrend die zeitaufgeloste PES dazu dient, die
Energieverteilung als Funktion der Zeit aufzuzeichnen, ist das Aufzeichnen des Massenspektrums
der entstehenden Ionen mit einem Whiley-McLaren-Spektrometer niitzlich, um die transienten Mo-
lekiile zu identifizieren und die bei der lonisierung entstehenden Produktpartner zu detektieren.

Im Rahmen dieses Experiments - eine Zusammenarbeit zwischen TUM und LMU - suchen wir ei-
ne(n) Diplomanden/in oder Master-Studenten/in, der/die zeitaufgeloste Studien an Molekiilen
durchfiihrt sowie die Weiterentwicklung des Photoelektronenspektrometers unterstiitzt. Geplant
sind Messungen an Benzol, Diphenylmethan und Diphenylmethylchlorid, welche ultraschnelle Pro-
zesse im sub-100 fs Bereich haben. Fiir den Ausbau der Apparatur ist der Einbau eines Uberschall-
molekiilstrahls vorgesehen, um hohere Signalstdrken zu erreichen.
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Photoelektronenmessung an Benzol bei Variation der Probe-Wellenlinge. Die Pump-Wellenldnge ist 253 nm.
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