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Motivation

Motivation

= ,The heart of chemistry is the
chemical reaction, meaning the
breaking and formation of chemical
bonds between atoms.“(Prof. Noren
bei der Verleihung des Nobelpreises
an A. Zewalil)

= Nobelpreis fur zeitaufgeloste
Beobachtung von chemischen

Reaktionen Ahmed H. Zewalil
= Nachster logischer Schritt: Sl
Steuerung e

Pasadena, C4, LISA

Quelle: (2) http://nobelprize.org/nobel_prizes/chemistry/laureates/1999/
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Motivation

Motivation

= Mikroskopische statt makroskopische

Steuerung von Reaktionen

= Reaktionen aul3erhalb der Thermodynamik
= Herstellen neuer Substanzen
= Effizientere Produktionsmethoden

WW z
mit Laser

Quelle: (1) Brixner, Physik. Blatter, 2001
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Einfache Kontrollschemata

,Elnfache” Steuerungsschemata

= Kontrolle eines Parameters ;’géﬁgﬂal
der Laserfelder
a b
ABC# A
= Phasenkontrolle bl RN
= Zeitkontrolle {: ‘3@ : a]ﬁ
o )M
e ity
JLeitkontrolle™
Al=1,-1

Quelle: (1) Brixner, Physik. Blatter, 2001
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Einfache Kontrollschemata

Phasenkontrolle quantitativ

Phasenkontrolle: Reaktion abhangig

. . oy
von relativer Phase der beiden
Laserfelder 8
v
2 TR L=t Wi P
th—‘gm.ﬁ' e' P V(Evise'®) 3|2
3w
Weae(l+ M2+ M cosQlg2— 1) *
2 (a) (b
lonisationskandle von Hg
Quelle: (3) Chen, PRL, 1990
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Einfache Kontrollschemata

Phasenkontrolle:

experimentelle Umsetzuno

iﬂ
5: rel. Phaseniinderung :
1: 3w 4: Detektion =_ ™"
W =
\ £
i £5
H_ 250
2: Fokussierung :
3' : ww il Plﬁ' 2"4_, '.l'lﬂ '-;r'; '{IN
t Hg : : "
i Druck in Kammer 2 (Torr)
Quelle: (4) Chen PRL, 1990 Quelle: (4) Chen PRL, 1990

Fazit: Phasenkontrolle ist
experimentell bestatigt!
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Einfache Kontrollschemata

Vom Modellsystem

zur Wirklichkeit

e Atome — Molekul

e Man kann nicht immer Phasenkontrolle
anwenden!

* Verwendete Laserpulse werden sicherlich
komplizierter

e Man muss mehr als einen Parameter
variieren!
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Optimale Kontrolle und Lernschleife

Optimale Kontrolle

= Minimierung des folgenden Funktionals
bel Erfullung der Schrodingergleichung
und Randbedingungen

Jul= (", T) =P ), (-, T)— () y +alu,u )

*

E [u,¢,p]:=J[u]+Ref0Tfnp ¢3+§i—(ﬂo+u)¢ dx dt

= |terative Berechnung des Laserfeldes

Quelle: (5) Peirce, Phys. Rev. A, 1988
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e (X))?

Optimale Kontrolle und Lernschleife

Anwendung

Steuerung eines Wellenpaketes

WAVE PACKET AT t=0 &6=0.52
i e WAVE PACKET AT t=B8n (1(;=255
—— TARGET WAVE PACKET §6=2.83
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0.20 t
21.6.2009
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Quelle: (5) Peirce, Phys. Rev. A, 1988
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Optimale Kontrolle und Lernschleife

Experimentelle Umsetzung

e Pulsformer
e LCD (liquid crystal display)

Quelle: (6)http://en.wikipedia.org/wiki/Lcd

Glasplatten vertikaler Fitter  Ungeformier I\fl N
Dl =, 5 s Beispielpulse
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Quelle: (1) Brixner, Physik. Blatter 2001
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Optimale Kontrolle und Lernschleife

Selbstlernende Schieife

= | ungeformter _ N,Mh'_
- - s or i :
* Iterative Verbesserung der | .: i B e
Pulsform 2% | = Evluim et B phae

\

 Jedes Mal neue Probe

- — ” ]iqr - unnul- LcD
. [ Optimie
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niensitit S 2 Phase
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Y SETR | "r ~ geformter
P i
I|

Quelle: (1) Brixner, Physik. Blatter 2001
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Quelle: (7) Nuernberger, ChemPhysChem, 2007
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Optimale Kontrolle und Lernschleife

Steuerung von Reaktionen bei
metallorganische Verbindungen

50 CpFe(CO),CI (212 amu)
)
B 40- ;}:e -Gl
2 océ.?
-
> 304 -
§ 5 2o
WW £ 204 2 ; g
_ mit Laser © M Fe-ci ’ :
'(- Y ~s
I:: 0__H ! d ’ i [ ats] _!
- 56 91 1

156 177 184 212

1

1

1

Mass {amu)
Quelle: (8) Assion, Science 1988

2
Quelle: (1) Brixner, Physik. Blatter 2001

Dissoziation von CpFe(CO): Cl Relative lonenausbeute
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Ausblick und Zusammenfassung

- Ausblick

= Entwicklung vom Bindungsbrechen zur
Synthese von Elementen

= |nverse Probleme

= Welitere Anwendungen im Bereich

= Optimierte Erzeugung von hohen Harmonischen (bis zu weichen
Rdntgen)

= Atom und Molektlphysik ( Formen von Wellenpaketen und
selektive Photoanregung)

= Biophysik (Optimierung von nichtlinearen Bildgebungsverfahren)

= Quantencomputer ( Benutzen von Schwingungen als Q- Bits)

Quelle: (9) Wollenhaupt , Ann. Rev. Phys. Chem. 2005
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Ausblick und Zusammenfassung

Zusammenfassung

= Steuerung von chemischen Reaktionen
moglich!

= Entwicklung von iterativen Konzepten flr
komplizierte Reaktionen.

= Viele weitere Anwendungen In
verschiedensten Bereichen denkbar!
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= Molekul zu Beispielpuls
= |[nterferenzdaten in einfach
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Molekul zu Beispielpuls

‘m f
[Ru(dpb))**

[Ru(dpb)s](PFg)> (Ru(4.4'-diphenyl-2,2'-bipyridine)sz(PFg),)
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Mehr Informationen zum

Experiment:

i

Phasendifferenz

Besetzungswahrscheinlichkeits

des Zielzustandes

M cos(3¢:—¢,)

lonisationswahrscheinlichkeit: Wae(l+ M)+ >

) 6rlA
Anderung der relativen Phase:  3¢2 — ¢, -_”_1-_3(” 354 — p 185)
Definition von M: M=(E"") 3# SV E “u
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