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Zusammenfassung

Die Erzeugung von Oberflichenharmonischen an iiberdichten Plasmaoberflichen ist eine
vielversprechende Moglichkeit zur Herstellung von energiereichen Attosekundenpulsen. Da-
bei wird beim Auftreffen eines intensiven Laserpulses auf eine Festkorperoberfliche eine
diinne Plasmaschicht erzeugt. Nichtlineare Oszillationen an der Vakuum-Plasma-Grenzfliche
fiihren zur Emission von extrem kurzen XUV-Pulsen.

In dieser Arbeit wird die zeitlich-spektrale Struktur von Attosekundenpulsziigen im re-
lativistischen Regime untersucht. Dafiir wurde zunéchst die zeitliche Koh&renz von Oberflé-
chenharmonischen mit einem interferometrischen Aufbau gemessen. Der Vergleich mit einer
Autokorrelation zweiter Ordnung zeigt, dass der emittierte XUV-Pulszug bedeutend langer
ist als die Kohérenzzeit. Die Kombination aus beiden Messungen liefert den Nachweis, dass
die zeitliche Phase von Oberflichenharmonischen nicht konstant ist.

Weitergehend wird in dieser Arbeit gezeigt, dass man die zeitliche Phase des Attose-
kundenpulszuges im relativistischen Bereich entscheidend durch die Steuerung der Vorplas-
mabedingungen verdndern kann. Dafiir wurde die Bildung des Vorplasmas durch Variation
des Kontrastes gesteuert, indem ein Plasmaspiegel mit unterschiedlichen Targets verwendet
wurde. Auf diese Weise konnte der urspriingliche Kontrast schrittweise um drei Grofen-
ordnungen verbessert und damit die Skalenlénge des Plasmas gezielt beeinflusst werden.
Abhéngig vom Kontrast zeigen die aufgenommenen Spektren deutliche Unterschiede in Be-
zug auf die Einhiillende und die Struktur der Harmonischen. Diese Beobachtung wird durch
ein Modell erkldrt und mit PIC-Simulationen untermauert. Demnach fiihrt die Eindriickung
der Plasmaoberfldche zu einem ungleichen Abstand der einzelnen Attosekundenpulsen und
dadurch zu einer modulierten Struktur und einem Chirp der Harmonischen. Der positive
Chirp relativistischer Harmonischer wurde auf diese Weise erstmals experimentell nachge-
wiesen.

Die Modulationen enthalten Informationen iiber die Bewegung der Oberfliche und bie-
ten so die Moglichkeit zur Diagnostik der Plasmadynamik. Zudem erlaubt die gute Uber-
einstimmung zwischen Experiment und Simulation Riickschliisse auf den Pulsverlauf der
emittierten Strahlung. Es zeigt sich dabei, dass die Skalenlénge einen starken Einfluss auf
den zeitlichen Feldverlauf einzelner XUV-Pulse hat. Die prasentierte Arbeit stellt einen
Schritt zur praktischen Kontrolle der spektralen und zeitlichen Eigenschaften von Attose-

kundenpulsziigen im relativistischen Regime dar.
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Abstract

High Harmonic Generation from overdense plasma surfaces (SHHG) is a promising way
to get high-energy attosecond pulses. In this scheme an intense ultrashort laser hits a
solid surface and a thin plasma is generated. Non-linear oscillations at the vacuum-plasma-
interface lead to the emission of extremely short XUV-pulses.

This thesis provides an investigation of the spectral and temporal properties of at-
tosecond pulse trains in the relativistic regime. First, the temporal coherence of surface
harmonics has been measured with an interferometric setup. A comparison with a 2nd
order autocorrelation measurement shows that the XUV-pulse train is significantly longer
than the coherence time. The combination of both methods proofs that the temporal phase
of surface harmonics is not flat.

Going one step further it was demonstrated that the temporal phase of attosecond pulse
trains can be controlled on a subfemtosecond scale by variation of the preplasma conditions.
In order to change the preplasma formation we modified the contrast of the laser pulse by
using the plasma mirror with different target surfaces. This method enables a systematic
stepwise improvement of the original contrast up to three orders of magnitude and therefore
a variation of the preplasma scale length. Depending on the contrast the recorded spectra
show significant differences in shape and envelope. This observation can be explained by an
analytical model, substantiated by numerical simulations. According to this analysis, the
modulations in the spectrum are caused by the cycle-averaged motion of the electron plasma
surface during the laser impact. It is leading to an unequal spacing between the single spikes
in the attosecond pulse train, which is equivalent to a harmonic chirp. The work provides
the first experimental evidence for such a positive chirp of relativistic harmonics.

The modulations contain information on the cycle-averaged motion of the plasma surface
on femtosecond timescale and can be used to diagnose the surface motion. In addition, the
good agreement between the experiment and the simulation allows the inference on the
temporal shape of the emitted radiation. This shows that the scale length has a huge
impact on the individual attosecond pulses. In case of a moderate scale length it is leading
to half-cycle pulses with intrinsic attosecond pulse duration. The study is a step towards
controlling the spectral and temporal properties of attosecond pulse trains through carefully

engineered interaction conditions.
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Kapitel 1
Einleitung

Durch die Verwendung von Zeitlupenkameras werden bei Sportereignissen Bewegungen
sichtbar gemacht, die dem menschlichen Auge ansonsten verborgen blieben. Der Aufprall
eines Fuftballs dauert zum Beispiel weniger als eine Hundertstel Sekunde und kann deshalb
vom Menschen nicht im Detail wahrgenommen werden, weil der Seheindruck nur schritt-
weise in der fiinffachen Zeit verarbeitet wird [111]. Die umfassende Dynamik kann erst
sichtbar gemacht werden, wenn die Detektions-Zeitauflosung kiirzer als der relevante Pro-
zess ist. Ahnlich verhilt es sich bei der Visualisierung der Dynamik von atomaren Prozessen,
die allerdings um das Billionenfache schneller ablaufen und deshalb nur mit Hilfe von ex-
trem kurzen elektromagnetischen Pulsen zeitaufgeldst untersucht werden kénnen. So kann
man beispielsweise den Entstehungsprozess von chemischen Bindungen anhand von kurzen
Laserpulsen, die eine Dauer von wenigen Femtosekunden (1 fs = 10715 s) haben, zeitlich
auflosen [123]. Fiir die Untersuchung der Elektronendynamik im Orbit von Atomen benétigt
man sogar Lichtpulse mit einer Dauer von einigen Attosekunden (1 as = 10718 s). Derart
kurze Pulse kann man mit konventionellen Lasern nicht erzeugen, da die Periodendauer
des sichtbaren Lichtes mit einigen Femtosekunden zu lang ist. Notwendig sind hier deshalb
Pulse im XUV-Spektralbereich.

Kurzpulslaser dienen jedoch als Basis fiir die Erzeugung von Attosekundenpulsen, in-
dem man ihre nichtlineare Wechselwirkung mit Materie als Zwischenschritt ausnutzt [61].
Ublicherweise wird die Wechselwirkung eines Laserpulses moderater Intensitit mit Edel-
gasatomen verwendet. Dabei werden die Elektronen durch das elektrische Feld des Lasers
vom Atom entfernt und im Laserfeld beschleunigt. Bei der Riickkehr zum Mutteratom ge-

ben die Elektronen die im Feld gewonnene Energie in Form hochfrequenter Strahlung ab.
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Da dieser Prozess nicht zuféllig, sondern in Phase mit dem treibenden Laser geschieht, kann
sich die emittierte Strahlung kohé&rent iiberlagern. Dabei werden Vielfache der Laserfrequenz
erzeugt, die im Zeitbereich aus Attosekundenpulsen bestehen [1, 47, 79]. Die Weiterentwick-
lung dieser Methode hat dazu gefiihrt, dass es aktuell moglich ist, einzelne Strahlungspulse
mit einer Dauer von 80 as zu erzeugen [97, 44]. Unter Verwendung von ,Gas-Harmonischen”
ist es inzwischen gelungen, die Elektronendynamik innerhalb von Atomen [30, 116] und
Festkorpern [21] in ersten Experimenten zeitaufgelost zu untersuchen. Trotz bahnbrechen-
der Ergebnisse fiir das Verstédndnis der Dynamik auf atomarer Ebene besitzen diese Gas-
Harmonischen den entscheidenden Nachteil, dass ihre Pulsenergie stark beschriankt ist. Der
Erzeugungsprozess bricht bei groferen Laserintensititen (I > 105 W cm™?2) zusammen, da
die Materie dann zu schnell vom Laserfeld ionisiert wird, woraufhin die nétige Phasenan-
passung dann nicht mehr moglich ist und der Prozess zum Erliegen kommt [92, 25, 102].

Diese Beschrinkung kann man iiberwinden, indem man bereits ionisierte Materie zur
Erzeugung der Attosekundenpulse verwendet und so die Wechselwirkung eines hochinten-
siven Laserpulses mit einer iiberdichten Plasmaschicht ausnutzt (sieche Abb.: 1.0.1). Dabei
werden durch das elektromagnetische Feld des Laserpulses kollektive, nichtlineare Oszil-
lationen an der Vakuum-Plasma-Grenzschicht angeregt. Diese finden in Phase mit dem
treibenden Laser statt und fiihren zur zeitlich begrenzten Emission von hohen Frequenz-
komponenten. Im Spektrum sind aufgrund der zyklischen Wiederholung und kohérenten
Uberlagerung wiederum Vielfache der Laserfrequenz zu sehen. Man spricht dabei von der
Oberflichenharmonischen-Erzeugung oder der Surface High Harmonic Generation (SHHG).

Die erste experimentelle Beobachtung von Oberflichenharmonischen geht bis in die 80er
Jahre zuriick 18, 19]. Seitdem wurden diese Harmonischen in diversen Experimenten mit
unterschiedlichen Lasersystemen erzeugt [119, 60, 104, 107, 84]. Allerdings wurde dabei die
maximale Frequenz der Harmonischen durch die Elektronendichte des Plasmas begrenzt,
so dass diese nur bedingt fiir die Erzeugung von Attosekundenpulsen verwendet werden
konnen. Die Oberflichenharmonischen sind indes verstirkt in den Fokus des Interesses ge-
riickt, seit die Herstellung relativistischer Intensititen (I > 10'® W cm~2) durch technische
Fortschritte praktikabel wurde und die effektive Erzeugung von Attosekundenpulsen im re-
lativistischen Regime in Simulationen vorhergesagt werden konnte [8, 39, 38, 112].

Die Frequenzlimitierung wird iiberwunden, indem die Elektronen an der Plasmaober-
fldche durch das Laserfeld auf relativistische Geschwindigkeiten beschleunigt werden. Eine
anschauliche Beschreibung des Erzeugungsprozesses liefert die Reflektion des Laserpulses

an einer Vakuum-Plasma-Grenzschicht, die mit relativistischen Geschwindigkeiten oszil-
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Abbildung 1.0.1: Die Erzeugung extrem kurzer XUV-Pulsen von Festkérperoberflachen fin-
det in zwei Schritten statt. Zunichst wird durch die ansteigende Flanke des Laserpulses eine
Plasmaschicht erzeugt. Anschlieffend werden durch das elektrische Feld des Hauptpulses an
der Plasmaoberflache kollektive Oszillationen angeregt. Diese sind an die Phase des Lasers
gekoppelt und fiithren zur zeitlich begrenzten Emission hoher Frequenzen. Durch Herausfil-
tern der hochfrequenten Anteile erhélt man einen Zug aus extrem kurzen XUV-Pulsen.

liert. Ublicherweise wird dieses Modell als Relativistic Oscillating Mirror (ROM) bezeich-
net [16, 65, 9]. Nach diesem Modell skaliert die Einhiillende des Spektrums und die maximale
Frequenz stark mit der Intensitét des Lasers. Aus der Skalierung ergibt sich die Méglichkeit
der Erzeugung von extrem kurzen und intensiven Pulsen [43]. Nach der ersten experimentel-
len Beobachtung relativistischer Hamonischer [77] wurden die theoretischen Aussagen zur
Skalierung der Einhiillenden und der maximalen Frequenz in weitergehenden Messungen
bestétigt [34, 32]. Damit ist - zumindest im Prinzip - das Tor zur Erzeugung intensiver
as-Pulse gedffnet worden.

Die vorliegende Arbeit liefert neue Erkenntnisse auf diesem zukunftstrachtigen Gebiet,
indem gezeigt wird, dass man durch gezielte Verdnderung der experimentellen Bedingun-
gen die Erzeugung der emittierten Strahlung effektiv steuern kann. Durch die Kombination
eines 100 TW Lasersystems mit einem Plasmaspiegel zur Kontrastverbesserung konnte der
Einfluss der Vorplasmabedingungen auf die Erzeugung von relativistischen Oberflichenhar-
monischen untersucht werden. Die aufgenommenen Spektren zeigen dabei eine deutliche Ab-
héngigkeit vom Laserkontrast bzw. Vorplasma. Durch Interpretation der aufgenommenen

Spektren zeigt sich eine starke Abhéngigkeit der zeitlichen Phase des Attosekundenpulzu-
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ges vom Plasmagradienten. Damit ordnet sich diese Arbeit in eine Reihe von Messungen
ein, in denen die zeitliche Phase von Attosekundenpulsen experimentell untersucht wur-
de [26, 117, 83|. Erstmals werden hier jedoch diese Zusammenhénge in dem vielverspre-

chenden Regime von relativistischen Harmonischen thematisiert.

Kapiteliibersicht

Das zweite Kapitel beinhaltet eine Einfiihrung in die grundlegenden Prozesse, die bei der
Erzeugung von Oberflichenharmonischen eine Rolle spielen. Ausgehend von der Bewegung
eines einzelnen Elektrons im elektrischen Feld des Lasers werden hier die wichtigsten Para-
meter in der Laser-Plasma-Physik vorgestellt. Im Anschluf wird die Erzeugung von Ober-
flichenplasmen und ihre Wechselwirkung mit Licht beschrieben. Darauf aufbauend folgt die
Erlduterung der wichtigsten Erzeugungmechanismen von Oberflichenharmonischen.

Die Beschreibung des Lasersystems ist Gegenstand des dritten Kapitels. Hier wer-
den die fundamentalen Grundlagen der Chirped Pulse Amplification (CPA) anhand des
ARCTURUS-Lasersystems dargestellt und gezeigt, wie man Pulse mit relativistischen In-
tensititen erzeugen kann. Zudem wird die Funktionsweise eines Plasmaspiegels als ul-
traschneller Schalter zur Kontrastverbesserung erldutert.

Im vierten Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse présentiert, die mit dem
ARCTURUS-Laser in Kombination mit den Plasmaspiegel erzielt wurden. Dabei wird zu-
néchst die Steuerung des Vorplasmas mit dem Plasmaspiegel und deren Auswirkung auf die
spektrale Struktur der Oberflichenharmonischen betrachtet. Diese experimentellen Beob-
achtungen werden durch ein Modell erklart und mit numerischen Simulationen untermauert.
Es stellt sich in der Konsequenz heraus, dass die Harmonischen im relativistischen Regime
durch das Eindriicken der Plasmaoberfliche gechirpt werden. Abschliefend wird die gute
Ubereinstimmung mit den Simulationen verwendet, um den Einfluss des Vorplasmas auf
den zeitlichen Verlauf einzelner Attosekundenpulse aufzuzeigen.

Die experimentellen Ergebnisse im fiinften Kapitel belegen ebenfalls, dass Oberflachen-
harmonische gechirpt sind. Hier wird die Messung der Kohirenzzeit von Oberflichenhar-
monischen am ATLAS-Lasersystem in Miinchen vorgestellt. Die Kohérenzzeiten der Har-
monischen sind wesentlich kiirzer sind als die Pulsdauer des XUV-Pulszuges, die unter
vergleichbaren Bedingungen mit einem XUV-Volumenautokorrelator gemessen wurde |75].
Diese Untersuchungen lassen die Schlussfolgerung zu, dass der Unterschied durch den Chirp

der Harmonischen zu erklaren ist.



Kapitel 2

Laser und Oberflachenplasmen - eine

Einfihrung

Die Erzeugung von extrem kurzen Pulsen bei der Wechselwirkung eines intensiven Laserpul-
ses mit Festkorperoberflichen kann in zwei Phasen eingeteilt werden. Zuerst wird die Ober-
fliche von der ansteigenden Flanke des Laserpulses ionisiert; es entsteht eine Plasmaschicht.
Im zweiten Schritt werden durch den nachfolgenden Hauptpuls nichtlineare Oszillationen
an der Oberfliche der Plasmaschicht angeregt. Diese sind kiirzer als die Periodendauer des
treibenden Laserpulses und fithren zur zeitlich begrenzten Emission von hohen Frequenzan-
teilen, die bis in den weichen Réntgenbereich reichen kénnen. Durch Herausfiltern der hé-
herfrequenten Anteile erhilt man extrem kurze XUV-Pulse, die sich in spekulare Richtung
ausbreiten. Da diese Prozesse periodisch durch den Laser getrieben werden, entsteht eine
Folge von Attosekundenpulsen, die im Frequenzbereich aus Vielfachen der Fundamentalen
besteht.

Die theoretischen Grundlagen zur Erzeugung von extrem kurzen Pulsen von Plasmao-
berflichen sind Gegenstand dieses Kapitels. Im ersten Abschnitt wird auf die Eigenschaf-
ten von intensiven Laserpulsen, deren Wechselwirkung mit Materie und die wichtigsten
Parameter von laserproduzierten iiberdichten Oberflichenplasmen eingegangen. Anschlie-
fend werden im zweiten Abschnitt Erzeugungsprozesse von extrem kurzen XUV Pulsen fiir
unterschiedliche Intensitdtsregimes (relativistisch und nicht relativistisch) erkliart. Da der
Schwerpunkt dieser Arbeit auf den experimentellen Ergebnissen liegt, wird in der ganzen

Arbeit das SI-Einheitensystem verwendet.
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2.1 Grundlagen der Laser-Plasma-Wechselwirkung

In diesem Abschnitt werden die wichtigsten Gréfen und Prozesse erlautert, die bei der
Wechselwirkung von intensiven Laserpulsen mit iiberdichtem Plasma relevant sind. Ange-
fangen mit der Darstellung des Laserfeldes durch das Vektorpotential wird anschliefend die
Bewegung eines Elektrons im Laserfeld beschrieben. Danach werden die lonisationsprozesse
erlautert, die zur Bildung des Oberflichenplasmas fithren. In der Folge werden die wichtigs-
ten Parameter dieser iiberdichten Festkorperplasmen vorgestellt. Den Abschluss bildet die
Darstellung der grundlegenden Absorptionsprozesse. Dabei liegt das Augenmerk auf den
kollektiven Prozessen, da diese die Grundlage fiir die Erzeugung von Oberflachenharmoni-

schen bilden.

2.1.1 Freie Elektronen im relativistischen Laserfeld

Bei der Wechselwirkung von Laserpulsen mit dem Plasma spielen die Elektronen eine zentra-
le Rolle, da sie ihrer geringen Masse wegen schneller auf die Kraft des elektromagnetischen
Feldes reagieren als die um vier Grofenordnungen schwereren Ionen. Bevor wir uns den
Eigenschaften des Plasmas zuwenden, wird hier zur Einfiihrung elementarer Aussagen und
Parameter die Bewegung eines einzelnen Elektrons im Laserfeld betrachtet. Dafiir ist es im
Rahmen der Laserplasmaphysik sinnvoll, das elektromagnetische Feld mit Hilfe des Vektor-
potentials A und des Skalarpotentials ® auszudriicken. Die Vakuum-Maxwell-Gleichungen
fiir die magnetische Flussdichte B und das elektrische Feld E sind damit durch
0

B=VxA ud E= -2 A0 (2.1.1)

gegeben [52]. Unter der Verwendung der Lorentz-Eichung

10

——® = 2.1.2
VA4 550 =0 (2.1.2)

kann aus den Gleichungen 2.1.1 die inhomogene Wellengleichung fiir das Vektorpotential

1 02

0A = =2
c2 o0t2

A —V?A = poj (2.1.3)

bestimmt werden. Dabei ist ¢ die Vakuumlichtgeschwindigkeit, po die magnetische Feld-

konstante und j die Stromdichte. Bei der Ausbreitung im Vakuum gibt es keine Stréme
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(j = 0), statische elektrische Felder oder freie Ladungen und Gleichung 2.1.3 geht in eine

homogene Wellengleichung iiber. Im einfachsten Fall l4sst sich die Gleichung durch
A = ey Aj cos(wt — kx + ¢) (2.1.4)

16sen. Es handelt sich dabei um eine linear polarisierte Welle mit der Frequenz w, die sich mit
einer Wellenzahl k£ und der Phase ¢ in Richtung e, ausbreitet. Die jeweilige magnetische
Flussdichte B sowie das elektrische Feld E lassen sich dann nach den Gleichungen 2.1.1

bestimmen:
B = e, By sin(wt —kz + ¢), E = e, Ey sin(wt — kx + ¢). (2.1.5)

Das Verhéltnis zwischen den Amplituden ldsst sich ebenfalls aus den Gleichungen 2.1.1
berechnen und ist durch
Aow = EO = CBO (2.1.6)

gegeben.

Mit Hochintensitéts-Lasern werden heutzutage elektrische Feldstirken erzeugt, die aus-
reichen, um Elektronen auf relativistische Geschwindigkeiten zu beschleunigen. Die Bewe-
gung eines Elektrons mit der Ruhemasse m,. und der Ladung ¢ = —e im elektromagneti-

schen Feld wird in diesem Fall durch die relativistische Lorentzkraft

F;, = ({;—I: = %('ymev) = —¢(E+v x B), (2.1.7)
beschrieben. Dabei ist der relativistische Impuls p durch die Geschwindigkeit des Elektrons
v und den Lorentzfaktor v = (1—v?/c?)~1/2 gegeben. Aufgrund des Amplitudenverhltnis-
ses aus Gleichung 2.1.6 wird die Bewegung des Elektrons durch das stéirkere elektrische Feld
dominiert. Sobald die Geschwindigkeit des Elektrons anndhrend die Lichtgeschwindigkeit ¢
erreicht, ist die v x B Komponente nicht mehr zu vernachléssigen und das Elektron bewegt
sich zusétzlich zur Schwingungsrichtung des elektrischen Feldes auch in Ausbreitungsrich-
tung des Lasers. Fiir die einfache monochromatische linear polarisierte elektromagnetische
Welle aus Gleichung 2.1.5 lésst sich die Bewegung eines anfanglich ruhenden Elektrons ana-
lytisch berechnen [41]. Die Losung ist in Abbildung 2.1.1 grafisch dargestellt. Das Elektron
(blau) schwingt im elektrischen Feld (rot) und wird durch die Kraftkomponente des ma-

gnetischen Feldes (griin) in Ausbreitungsrichtung des Laser beschleunigt. Im mitbewegten
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a) b)

Abbildung 2.1.1: Bewegung eines Elektrons (blau) in einem linear polarisierten elektroma-
gnetischen Feld. (a) Im Laborsystem schwingt das Elektron in y-Richtung mit der Ampli-
tude y,s. und bewegt sich gleichzeitig in x-Richtung. (b) Im mitbewegten System follgt das
Elektron in der x-y-Ebene einer Bahn, die einer Acht dhnelt.

System vollfiihrt das Elektron eine Bewegung, die einer Acht dhnelt. Die maximale Os-
zillationsgeschwindigkeit v,s. und die Auslenkung des Elektrons y,s. lassen sich fiir den
nichtrelativistischen Fall (y = 1 und v x B = 0) unter Verwendung von Gleichung 2.1.5
und Gleichung 2.1.7 nach

€ EO eEo

Vosc = mewa Yosc = m (2-1-8)

berechnen. Fiir den relativistischen Fall ist die Losung fiir die Auslenkung y,s. richtig,
wiahrend man fiir v,s. eine weitere Korrektur einfithren muss [13].

Im Rahmen der Hochintensitits-Laserphysik erlaubt die Geschwindigkeit der Elektro-
nen eine Einordnung der Amplitude des Laserfeldes. Dafiir verwendet man das normierte
Vektorpotential

ap = A0 _ o - Vose (2.1.9)

MeC MeCW c

welches im nichtrelativistischen Fall dem Verhéltnis aus der Oszillationsgeschwindigkeit
eines Elektrons und der Lichtgeschwindigkeit entspricht [54]|. Es kann unter Verwendung
der Beziehung I = cegFE3/2 durch die Wellenliinge A und die Intensitiit I ausgedriickt

werden und durch Einsetzen der Werte fiir die physikalischen Konstanten nach

12
- 2.1.1
a0 \/1.37- 1018 W em—2 pum? (2.1.10)
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berechnet werden [52, 62]. Damit kann man die Intensitét eines Laserpulses wie folgt ein-
teilen: ap < 1 nichtrelativistisch, ag ~ 1 relativistisch und ag > 1 ultrarelativistisch.
Bei typischen Wellenléingen von 800 nm reichen Intensititen von I > 10 Wcem™2 aus, um
die Elektronen auf relativistische Geschwindigkeiten zu beschleunigen. In dem in Kapitel 4
beschriebenen Experiment ist das maximale ag ~ 8 und klar im relativistischen Bereich.

Bis hierhin wurde die Bewegung eines einzelnen Elektrons in einer ebenen elektromagne-
tischen Welle betrachtet. In der Realitdt muss man allerdings einen zeitlich und rdumlich
begrenzten Laserpuls betrachten. Die Bewegung ist dann viel komplexer und in der Regel
nur noch numerisch zu berechnen. Das Problem kann jedoch vereinfacht werden, indem
man die Bewegung iiber einen Laserzyklus mittelt. Die Wirkung auf das Elektron kann
dann durch die ponderomotorische Kraft

2

Fp(r,t) = V[I(r,t)] (2.1.11)

CF2mecegw?
beschrieben werden [85], welche das zeitliche Mittel der relativistischen Lorentzkraft dar-
stellt. Hierbei ist ¥ = W der zeitlich gemittelte relativistische Lorentzfaktor |54,
41]. Die ponderomotorische Kraft ist demnach proportional zum negativen Gradienten der
Intensitét des Lasers. Dies fiihrt dazu, dass Elektronen im Mittel vom Laserpuls wegge-
driickt beziehungsweise vor ihm hergeschoben werden. Richtet man den Blick von einem
Elektron auf eine Vielzahl an Elektronen der Dichte n., so ist die ponderomotorische Kraft-
dichte als f, = n¢Fp definiert. Daraus ldsst sich berechnen, dass der durch das Licht

verursachte Druck Py, proportional zur Intensitét ist,

2
Ne €
fp = neFp = -VP, = P, =-—"—-1. (2.1.12)
2meceqw
Fiir Festkorperplasmen mit Dichten von n. ~ 102 cm ™2 ergeben sich im Fokus von hoch-
intensiven Laserpulsen bei einer Intensitiit von I = 10'® W em ™2 extreme Driicke von etwa

105 N/m? oder 109 bar.

2.1.2 Ionisationsprozesse

Die beschriebene Wirkung des Laserpulses trifft nur auf freie Elektronen, d.h. Elektronen,
deren Bindung an Atome, Molekiile oder Festkdrper aufgehoben wurde, zu. Mit etwa 1.5 eV

ist die Photonenenergie des nahinfraroten Laserlichtes kleiner als die Ionisierungsenergie
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E;,, der meisten Elemente und reicht somit nicht aus, um Atome oder Molekiile durch
einfache Photoionisation zu ionisieren. Bei der Wechselwirkung von hochintensiven Laser-
pulsen mit der Festkérperoberfliche fithren deshalb andere Ionisationsprozesse zur Bildung
eines Plasmas.

Man unterscheidet bei der Ionisation an Festkorperoberflichen grundsétzlich zwischen
der lonisation durch das Laserfeld und die anschliefende Stofsionisation durch die frei ge-
wordenen Elektronen. Bei der Ionisation durch das Laserfeld differenziert man mit zuneh-
mender Intensitdt zwei Prozesse, die Multiphotonenabsorption [17] und die Tunnelionisa-
tion |7]. Bei der Multiphotonenabsorption zeigen stérungstheoretische Berechnungen, dass
die Wahrscheinlichkeit fiir die gleichzeitige Absorption von mehreren Photonen I'yy oc IV
von der Intensitéit abhéngt und mit der Anzahl der Photonen N skaliert [41]. Auch wenn
die Wahrscheinlichkeit, mehrere Photonen gleichzeitig zu absorbieren, mit der Anzahl N
abnimmt, sorgt die starke Abh#ngigkeit von der Intensitiat dafiir, dass Ionisation stattfin-
det, sobald die Intensitiit einen Genzwert von etwa 1012 W cm™2 iibersteigt. Es gilt dabei

die folgende Energieerhaltungsgleichung;:
ef" = N -hv — Eion. (2.1.13)

Die kinetische Energie des ionisierten Elektrons eleflm wird durch die Anzahl N und die
Energie hv der absorbierten Photonen bestimmt. Sobald die absorbierte Energie grofer ist
als die lonisierungsenergie, kann das Elektron die Bindung an das Atompotential verlassen
(siehe Abb.: 2.1.2 (a)).

Mit steigender Intensitét wird die Verformung des Atompotentials durch das elektrische
Feld des Lasers so groft, dass der storungstheoretische Ansatz der Multiphotonenabsorption
seine Giltigkeit verliert. Die Ionisation wird dann durch die Tunnelionisation dominiert.

Der Ubergang zwischen beiden lonisationsmechanismen findet statt, wenn der sogenannte

A [egmec® Eion
= — 2.1.14
YK h\ o2 I ( )

ungefahr gleich eins ist [41, 59]. Fiir yx < 1 dominiert die Tunnelionisation. Sie setzt je
2

Keldysh-Parameter

nach Element bei Intensititen von etwa 10'°..10'4 W cm™2 ein und ldsst sich durch das in
Abbildung 2.1.2 (b) dargestellte Modell beschreiben. Das urspriingliche elektrische Potential
des Atoms wird durch das elektrische Potential des Laserfeldes beeinflusst. In der quasista-

tischen Ndherung, in der der Laserzyklus viel ldnger ist als die Umlaufzeit eines Elektrons
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a) b)
V]

IAhv

Abbildung 2.1.2: Ionisationsrozesse im Laserfeld. (a) Ab Intensitiiten von etwa 102 W cm™—2
setzt die Tonisation durch die Multiphotonenabsorption ein. (b) Ab Intensitdten von etwa
10 W em™2 wird das Potential des Atoms durch das elektrische Feld des Lasers soweit
verformt, dass die Elektronen durch den Potentialwall tunneln kénnen und das Atom auf
diesem Weg ionisiert wird.

um das Atom, kann die Wirkung des elektrischen Feldes als konstant angenommen werden.

Das daraus resultierende Potential 1dsst sich dann durch

V() = — -— —eFEx (2.1.15)

beschreiben. Es besteht dann eine gewisse Wahrscheinlichkeit, dass das Elektron (griin)
durch die Potentialbarriere (blau) tunneln kann. Die entsprechenden Tonisationsraten fiir
wasserstoffartige Atome wurden zuerst von Keldysh berechnet [59]. Fiir die Beschreibung
komplexer Atome und Ionen wurde die Theorie auf komplexere Atome erweitert [2, 80].
Bei der Verwendung von hochintensiven Laserpulsen (mit maximalen Intensitéiten von
102 W cm~—2) beginnt die Ionisation mit der Multiphotonenabsorption, wird dann aber
schon bei der ansteigenden Flanke des Laserpulses durch die Tunnelionisation abgelost.
Es bildet sich an der Festkorperoberfliche ein dichtes Plasma, in dem die Anzahl der
Teilchenstofse nicht mehr zu vernachléssigen ist. Dabei treffen energiereiche Elektronen
aus dem Plasma auf Atome und Ionen und ionisieren diese durch Stofionisation |68, 69].
Die Ionisationsrate der Stofionisation hingt von der Dichte sowie der Geschwindigkeit der

Elektronen ab und spielt gerade bei dichten lasererzeugten Plasmen eine wichtige Rolle [96].
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Sowohl die thermischen als auch die laserbeschleunigten Elektronen tragen zur Stofionisa-
tion bei. Beide Ionisationsraten hangen von der Intensitdt des Lasers ab und klingen nach
Erreichen eines Maximums mit der steigenden Intensitiat ab [22].

Grundsétzlich kann man sich den Ablauf der Ionisation bei der Wechselwirkung eines
hochintensiven Laserpulses mit einem Festkorpertarget wie folgt vorstellen: Zunéchst wird
die Materie durch das starke Feld des Lasers ionisiert (Multiphotonenabsorption und Tun-
nelionisation). Sobald ausreichend energiereiche Elektronen im Leitungsband vorhanden
sind, setzt die Stofionisation ein. Diese hat ein lawinenartiges Ionisieren der Oberfliche zur

Folge.

2.1.3 Licht und Plasma

Sobald der Laserpuls das Targetmaterial mit der ansteigenden Flanke ionisiert hat, bewegt
er sich im Plasma. In diesem Fall darf die Stromdichte j auf der rechten Seite von Glei-
chung 2.1.3 nicht mehr vernachlissigt werden. Die Elektronen stellen wegen ihrer kleineren

Masse die freien Ladungen im Plasma dar. Die Stromdichte
j=encve (2.1.16)

ist deshalb durch die Geschwindigkeit v, und Dichte n, der Elektronen gegeben. Die Ge-
schwindigkeit der Elektronen im Plasma wird durch die Lorentzkraft des elektromagneti-
schen Laserfeldes bestimmt. Dabei kann im nichtrelativistischen Fall die Massenzunahme
und die Komponente des magnetischen Feldes in Gleichung 2.1.7 vernachlissigt werden.
Stattdessen miissen Stofse, die zur Abbremsung der Elektronen fithren, beriicksichtigt wer-
den. Die Bewegungsgleichung ist dann durch

Ove

Me—— = —e B — meve; ve (2.1.17)

ot

gegeben. Hier reprisentiert v,; die Stokfrequenz und ist somit ein Mafs dafiir, in wieweit die
Beschleunigung des Elektrons durch Stéfe abgeschwicht wird. Die Gleichung 2.1.17 lasst
sich 16sen, indem man das monochromatische elektrische Feld aus Gleichung 2.1.5 in der
komplexen Notation einsetzt [41]. Losung fiir die Geschwindigkeit der Elektronen ist
LN S Y (2.1.18)

W+ e Me W+ e Me

Ve = —
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Fiir die Beschreibung im Vektorpotential wurde der Zusammenhang E = iwA verwendet.
Durch Einsetzen der Geschwindigkeit in Gleichung 2.1.16 erhélt man die Stromdichte der
rechten Seite von Gleichung 2.1.3. Diese Wellengleichung ldsst sich unter Verwendung des

komplexen Losungsansatzes (V — ik und 0/0t — iw) zu

2

w? 9 Ne€
<02 —k ) A= i) A (2.1.19)

umschreiben. Dabei kann man die rechte Seite durch Einfiihrung der Plasmafrequenz

2
wp = He€ 5,6 - 10% \/nefem=3] s~ (2.1.20)

E0Me

vereinfachen. Aus ihr ergibt sich die allgemeine Dispersionsbeziehung fiir die Ausbreitung

von elektromagnetischen Wellen im Plasma, die durch

2 2
w w
B =1 —r— 2.1.21
c? [ w (1 +ivy ( )
gegeben ist. Hierbei ist v, = v¢;/w die normalisierte Kollisionsfrequenz. Betrachtet man
den Spezialfall der Ausbreitung in einem kollisionsfreien Plasma (v; = 0), so ist die Di-

spersionsrelation durch w? = wg + %k? gegeben. Daraus lassen sich wichtige Schliisse fiir
die Ausbreitung eines elektromagnetischen Feldes im Plasma ziehen. Fiir Frequenzen, die
kleiner sind als die Plasmafrequenz (w < w), ist die Wellenzahl £ reell und die Welle kann
sich im Plasma ausbreiten. Fiir grofere Frequenzen (w > wy) ist die Wellenzahl imaginér,
die elektromagnetische Welle kann sich nicht mehr ausbreiten und sie klingt exponentiell

ab. Dabei féllt die Amplitude der sogenannten evaneszenten Welle in einer Skintiefe von

c
ly = — 2.1.22
x (21.22)
auf den 1/e-fachen Wert ab. Aus der Plasmafrequenz kann somit die Elektronendichte
berechnet werden, ab der eine elektromagnetische Welle der Frequenz w nicht mehr im

Plasma propagiert. Dieser Grenzwert wird als kritische Dichte

E0Mew? L1 1021

= gl cm ™3 (2.1.23)

Ner =
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bezeichnet und spielt besonders bei der Wechselwirkung von hochintensiven Laserpulsen

mit Festkorperoberflichen eine wichtige Rolle.

2.1.4 Lasererzeugte Festkorperplasmen

Beim Auftreffen eines hochintensiven Laserpulses auf der Festkorperoberfiiche fithren schon
die starken elektrischen Felder der ansteigenden Flanke zur Tonisation der Oberflache (siehe
Abschnitt 2.1.2). Der Laserpuls kann anschliefend durch den unterkritischen Teil des Plas-
mas propagieren. An der kritischen Dichte wird dann ein Teil des Laserlichtes absorbiert
und das Plasma so aufgeheizt. Der thermische Druck des Plasmas sorgt gleichzeitig dafiir,
dass das Plasma in Richtung des Vakuums expandiert. Bei der Bildung des Vorplasmas lau-
fen die relevanten Prozesse gleichzeitig und gekoppelt ab, so dass eine exakte Beschreibung
schwierig ist. Deshalb wird fiir die Bestimung der Plasmaparameter bei der Bildung des
Vorplasmas der MULTI-fs Code verwendet [86]. Damit werden die makroskopischen Para-
meter wie Dichte, Temperatur, Druck u.s.w. mit hydrodynamischen Methoden numerisch
berechnet.

In diesem Abschnitt werden deshalb zunédchst die Expansion des Plasmas und anschlie-
fend die entscheidenden Absorptionsmechanismen getrennt voneinander préisentiert. Basie-
rend auf diesen Grundlagen wird ein qualitativer Gesamtiiberblick iiber die Bildung des

Vorplasmas im Hinblick auf die Erzeugung von Oberflichenharmonischen vorgestellt.

2.1.4.1 Plasma-Expansion

Durch Ionisation der Oberflichenmaterie bildet sich ein Plasma mit einer Elektronendichte
von n, = Z* -n;, welche durch die Dichte der Ionen n; und deren lonisierungsgrad Z*
gegeben ist. Der thermische Druck innerhalb des Plasmas sorgt dann fiir eine Expansion in

Richtung des Vakuums. Die Schallgeschwindigkeit der Plasmaionen

7 kp T, 1/2 T 12 7o\ 1/2
= [ —=== = . — — 2.1.24
“ ( m; > S0 (keV> <A> s ( )

stellt dabei eine Ndherung an die Geschwindigkeit der Expansion dar |22, 41]. Hier ist

T, die Temperatur der Elektronen, m; die Masse der lonen, kp die Boltzmann-Konstante
und A die Ordnungszahl. Fiir den vereinfachten Fall einer ebenen Plasmaoberfliche mit
einer isothermen Elektronenverteilung l&ft sich der exakte zeitliche Verlauf der Elektro-

nendichte analytisch berechnen. Die urspriingliche Elektronendichte an der Grenzfliche ng
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Abbildung 2.1.3: Schematische Darstellung zur Entstehung der Vorplasmaschicht. (a) Wh-
rend der grokte Teil der Energie am Ubergang zur kritischen Dichte absorbiert wird, kann
der Laserpuls durch das unterdichte Plasma propagieren. (b) Hydrodynamische Berechnun-
gen zeigen die Dichte und Temperatur der Elektronen eines Oberflichenplasmas, das nach
dem Eintreffen eines Vorpulses (Intensitiit, 2-104 W em™2) 30 ps lang expandiert ist. Dabei
sind die charakteristischen Eigenschaften von lasererzeugten Vorplasmen zu erkennen: die
kalten Elektronen bilden das iiberkritische Plasma, wahrend sich die heifen Elektronen weit
in Richtung Vakuum bewegen und das koronale Plasma bilden.

breitet sich dabei mit Schallgeschwindigkeit in Richtung des Vakuums aus und die zeitliche

Elektronendichteverteilung ist durch

z

ne(z,t) = ng - exp <_t> (2.1.25)
Cs
gegeben [62]. Fiir die Einordung des Plasmagradienten ist es sinnvoll die Skalenlénge L des

Plasmas einzufiihren. Sie ist fiir einen bestimmten Punkt 2’ als

-1

One(2')
0z

L(Z') = ne()) ‘ (2.1.26)

definiert [22]. Im speziellen Fall der isothermen Expansion aus Gleichung 2.1.25 ist die
Skalenléinge an allen Punkten 2’ gleich L;s(2') = ¢st und nimmt zudem linear mit der
Zeit zu.

Der isotherme Fall stellt eine starke Vereinfachung der Realitdt dar, da gerade laser-

erzeugte Plasmen eine zeit- und ortsabhingige Temperaturverteilung besitzen. Dennoch
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kann man die Elektronenverteilung in ausgew#hlten rdumlichen Abschnitten durch einen
exponentiellen Verlauf approximieren. In Abbildung 2.1.3 (b) sieht man das Resultat ei-
ner hydrodynamischen Simulation, bei der das Plasma nach der Wechselwirkung mit einem
Vorpuls 30 ps lang expandiert ist. Es ist dabei eine typische Charakteristik von Oberflichen-
plasmen zu erkennen: die kalten bzw. langsamen Elektronen bilden das iiberdichte Plasma,
wahrend die heiffen bzw. schnellen Elektronen ins Vakuum vordringen und das unterdichte
Plasma bilden.

Beim Verlauf aus Abbildung 2.1.3 (b) handelt es sich nur um eine Ausbreitung in Rich-
tung des Vakuums. Bei der Bildung des Vorplasmas muss fiir hochintensive Laserpulse
der Lichtdruck Pj aus Gleichung 2.1.12 beriicksichtigt werden. Dieser fiihrt ab bestim-
men Intensititen zum Eindriicken des Plasmas und zur Aufsteilung des Gradienten. Man
spricht deshalb auch vom ponderomotive steepening. Der Effekt setzt ein, sobald der Licht-
druck grofer als der thermische Druck Py, = nckpT,. ist [67]. Unter Verwendung von
Gleichung 2.1.12 kann man abschétzen, dass der Effekt fiir Festkorperplasmen bei einer In-
tensitit von I > 10 Wem™?2 einsetzt. Diverse Pump-Probe-Experimente mit intensiven
Kurzpulslasern haben bestétigt, dass diese Abschitzung plausibel ist [73, 67, 55, 98]. Das
Wechselspiel aus thermischer Expansion und dem Eindiicken durch den Lichtdruck fiihrt
dabei zu relativ komplexen Elektronendichteverldufen.

Trotzdem wird fiir die Skalenldnge eines lasererzeugten Oberflichenplasmas iiblicher-
weise nur ein Wert angegeben. Man wéahlt dafiir in der Regel den Wert an der kritischen
Dichte (L(zer) mit ne(2er) = ner), da der Laser nur bis zu dieser Elektronendichte pro-
pagieren kann. In diesem Bereich findet deshalb der entscheidende Teil der Laser-Plasma-
Wechselwirkung statt. Wie im folgenden Unterabschnitt gezeigt wird, spielen dabei die
Absorptionsprozesse beim Aufheizen des Plasmas und der Erzeugung der Oberflichenhar-

monischen eine wichtige Rolle.

2.1.4.2 Absorption von Licht an der Plasmaoberfliche

Der grofste Teil des Laserlichts wird durch den Transfer von Energie des elektromagnetischen
Feldes in das Festkorperplasma absorbiert. Dabei unterscheidet man zwei unterschiedliche
Regimes. Bei langeren Pulsen mit moderaten Intensitdten wird die Absorption vorwiegend
durch Stofprozesse bestimmt [27, 62]. Fiir hochintensive Pulse werden Stofe zunehmend
unwahrscheinlich und die Absorption wird dann von kollektiven Effekten dominiert, bei de-

nen Kollisionen keine Rolle mehr spielen. Abhéngig von den Vorplasmabedingungen werden
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in diesem Regime unterschiedliche Prozesse identifiziert. Dabei fithren die Resonanzabsorp-
tion [74, 62], der Brunel-Effekt oder das Vakuumheizen [15, 40], das j x B -Heizen [63, 122]
und andere Oberflacheneffekte [89] zur Kopplung von Laserenergie in das Plasma. In die-
sem Abschnitt werden die wichtigsten Prozesse eingefiihrt und deren Bedeutung bei der

Erzeugung von Oberflichenharmonischen herausgestellt.

Stofie  stellen einen fundamentalen physikalischen Prozess dar, der zum irreversiblen Ener-
gietransfer zwischen zwei Teilchen fiihrt. Im Rahmen der Laser-Plasma-Wechselwirkung
nehmen die Elektronen bei der Beschleunigung im Laserfeld Energie auf, die sie dann durch
Stoke an die Ionen im Plasma weitergeben. In einem heifsen Plasma kann die Kollisions-
frequenz zwischen den Elektronen und den schwereren lonen v.; nach der Spitzer-Harm
vy = V2T Znee’ ‘InA (2.1.27)
3 (dmeo)2y/me (kpTe)*?
berechnet werden [62, 54]. Dabei ist Z die Ladung der Ionen, m, die Masse der Elektro-
nen, kp die Boltzmann-Konstante und T, die Temperatur der Elektronen. Der Coulomb-
Logarithmus ist durch InA = (127r)\3D ne/Z) gegeben. Mit der Debey-Linge Ap wird das
Potential einer Ladung beschrieben, die durch frei bewegliche Ladungen abgeschirmt wird.
Dabei gibt Ap = /(0 kp T¢)/(n. €2) die Distanz an, in der das elektrostatische Feld auf
den 1/e-fachen Wert abgefallen ist. Fiir lasererzeugte Festkorperplasmen liegt In A im Be-
reich von 5 bis 10.
Die Auswirkung der Stofse auf die Ausbreitung des Lasers wird in Unterabschnitt 2.1.3

Formel

beschrieben. Unter Verwendung der Dispersionsrelation aus Gleichung 2.1.19 lasst sich der
Anteil der absorbierten Energie fiir den schriagen Einfall eines Laser auf ein exponentielles
Plasmaprofil ausrechnen, indem man die Helmholtz-Gleichungen numerisch 16st [62, 41]. Die
Absorption hiangt dabei von der Skalenlinge L, dem Einfallwinkel 8 und der Polarisation
ab. Im Falle einer stufenférmigen und homogenen Vakuum-Plasma-Grenzfliche (L/\ = 0)
stimmt die Losung mit den Fresnel-Gleichungen iiberein [41, 14]. Daraus ergibt sich fiir den
senkrechten Einfall eines s-polarisieren Laserpulses auf ein Plasma der Dichte n, = 100 n.,
eine Reflektion von etwa 70 %.

Fiir niedrige Intensitiiten I < 104 Wem™2 werden die experimentellen Messungen der
Absorption ausreichend durch die Kollisionen beschrieben. Bei grofieren Intensititen errei-
chen die Elektronen Oszillationsgeschwindigkeiten v,s., die mit den thermischen Geschwin-
digkeiten vy, = \/m vergleichbar sind. Die Oszillationsenergie kann beriicksichtigt
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werden, indem man eine effektive Temperatur Tprp o v2,, 4 v? definiert [121]. Nach Glei-
chung 2.1.27 nimmt die Kollisionsfrequenz v.; o Te_fi/ 2 mit der Temperatur ab und die
Absorption durch Stéfe wird immer ineffektiver. Die Beschreibung der Absorption und des
damit gekoppelten Heizens des Plasmas durch Stofe ist somit nur bei der ansteigenden

Flanke des Laserpulses zutreffend.

Kollektive Absorptionsprozesse gewinnen ihrerseits an Relevanz, so bald Intensitédten
von I > 10> W cm™2 iibertroffen werden. Sie spielen damit gerade bei der Wechselwirkung
von hochintensiven Laserpulsen mit einer Festkérperoberfliche eine entscheidende Rolle. Die
Erzeugung von extrem kurzen XUV-Pulsen ist dabei gerade fiir den schrigen Einfall von p-
polarisierten Laserpulsen am effektivsten [5, 65, 109]. In diesem Fall liegt eine Komponente
des elektrischen Feldes E, normal zur Plasmaoberfliche und erlaubt deshalb eine besonders
gute Kopplung zwischen Laserfeld und Plasma (siche Abb.: 2.1.4 (a)). Je nach Skalenlénge
kénnen dabei zwei wichtige Prozesse unterschieden werden, die Resonanzabsorption und
die Brunel-Absorption.

Fiir ausgedehnte Plasmen mit einer grofsen Skalenlénge ist die sehr gut dokumentierte
Resonanzabsorption dominant [42, 62]. Dabei wird ein Teil der Laserenergie in elektrostati-
sche Energie umgewandelt. Normalerweise wiirde das elektrische Feld beim schrigen Einfall
nur bis zur effektiven Dichte von n.rr = ne, cos? § vordringen [41]. Die normale Kompo-
nente des elektrischen Feldes E, kann jedoch bis zur kritischen Dichte n., tunneln und dort
resonant Plasmawellen anregen (siehe Abb.: 2.1.4 (b)). Die maximale Absorption héingt fiir
eine gegebene Skalenlinge von der Intensitdt und dem Einfallwinkel ab. Fiir einen senk-
rechten Einfall ist der Anteil der Resonanzabsorption zu vernachléssigen, da die senkrechte
Komponente des Feldes verschwindet. Beim streifenden Einfall ist die Distanz zwischen
negp und ne. so gro, dass das treibende Feld sehr klein wird und die Resonanzabsorption
ebenfalls keine Rolle spielt [37].

Sobald die Oszillationsamplitude z,s. im elektrischen Feld grofser ist als die Skalenldnge
des Vorplasmas, wird die Absorption von einem anderen Prozess dominiert. Dieser Absorp-
tionsmechanismus wurde zuerst von Brunel analysiert und wird deshalb iiblicherweise als
Brunel-Absorption bezeichnet wird [15]. Dabei werden thermische Elektronen, die sich an
der Grenzfliche befinden, durch das elektrische Feld aus dem Plasma ins Vakuum gezogen.
Sobald das elektrische Feld seine Richtung wechselt, werden die Elektronen wieder ins Plas-
ma beschleunigt. Da das elektrische Feld des Lasers nur bis in die Skintiefe des Plasmas I

eindringen kann (siehe Abschnitt 2.1.3), kénnen die Elektronen sich dem Einfluss des elek-
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Abbildung 2.1.4: Kollektive Absorptionsprozesse. (a) Bei schrigem Einfall eines p-
polarisierten kurzen Laserpulses unterscheidet man je nach Skalenléinge zwischen zwei Ab-
sorptionsmechanismen, Resonanz- und Brunel-Absorption. (b) Fiir ausgedehnte Plasmen
ist die resonante Anregung von Plasmawellen an der kritischen Dichte ng, fiir den Ener-
gietransfer vom Laser in das Plasma verantwortlich. Bei kleinen Plasmagradienten ist die
Oszillationsamplitude der Elektronen an der Grenzfliche x,s. grofer als die Skalenldnge
L. Die Elektronen nehmen dann beim Aufenthalt im Vakuum Energie auf, die sie bei der
Riickkehr durch Stofe an das Plasma abgeben.

trischen Feldes entziehen und tief in das tiberkritische Plasma eindringen. Auf diesem Weg
transportieren die Elektronen Energie, die sie bei ihrer Exkursion im Vakuum gewonnen
haben, ins Plasma. Deshalb wird dieser Absorptionsprozess auch oft als Vakuum-Heizen
bezeichnet [40].

Durch Vergleich der Oszillationsamplitude x,sc mit der Skalenldnge L ldsst sich zu-
ordnen, welcher der beiden Prozesse dominiert. Dabei kann man in grober Né&herung die
Ostzillationsamplitude eines einzelnen Elektrons im elektrischen Feld aus Gleichung 2.1.8
verwenden. Demnach ist das Verhiltnis zur Wellenlinge des Lasers als osc/Ao =~ ao/27
gegeben. Bei der Wechselwirkung von hochintensiven Pulsen (ag 2 1) mit einer Fest-
korperoberfliche ist in der Regel die Brunel-Absorption dominant, da der Lichtdruck des
Pulses das expendierte Vorplasma in den Festkorper hineindriickt und das Plasma aufsteilt
(siehe Unterabschnitt 2.1.4.1). Betrachtet man zum Beispiel die prisentierten Experimen-
te (ap 2 5), hat man es mit dem Brunel-Mechanismus zu tun, sobald die Skalenlénge
L < 5/6- )\ ist. Unter den experimentellen Bedingung erhélt man aus hydrodynamischen
Simulationen eine Skalenléinge von L < A\o/3. Dieser Wert ist kleiner, so dass der Brunel-

Mechanismus bei den prisentierten Experimenten dominiert.
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2.1.4.3 Resiimee

Zusammenfassend kann man die Bildung des Vorplasmas bei hochintensiven Laserpulsen
qualitativ wie folgt beschreiben: das Podest des Laserpulses ionisiert die Festkorperober-
fliche zunédchst durch Multiphotonenabsorption und Tunnelionisation. Sobald die ersten
Atome ionisiert sind, werden die resultierenden Elektronen im elektrischen Feld beschleu-
nigt. Diese Elektronen heizen durch Stéfe das Plasma weiter an und erzeugen gleichzeitig
durch Stofionisation weitere ,freie” Elektronen. Die Effekte verstirken sich beiderseits, so
dass die Oberflache lawinenartig ionisiert und das Plasma extrem schnell aufgeheizt wird.
Unterdessen expandiert das aufgeheizte Plasma, wobei die heiffen Elektronen ein korona-
les Plasma bilden. Der folgende Hauptpuls propagiert durch dieses unterdichte Plasma bis
zur kritischen Dichte. Der Lichtdruck presst die Plasmaoberfliche an der kritischen Dichte
ein. Nun ist die Intensitdt so grofs, dass die Stofprozesse unwahrscheinlicher werden. Die
Wechselwirkung wird dann von den kollektiven Prozessen dominiert. Wegen der Aufsteilung
der Elektronendichte durch den Lichtdruck ist die Wahrscheinlichkeit grof, das die Brunel-
Absorption die kollektive Dynamik dominiert. Wihrend des Maximums der Intensitét bildet
die kollektive Elektronendynamik an der Vakuum-Plasma-Grenzfliche die Grundlage fiir die
Erzeugung von Oberflichenharmonischen. Nachdem der Laserpuls reflektiert ist, l&sst der
Lichtdruck wieder nach und das Plasma expandiert wieder in Richtung Vakuum. Nach ei-
nigen Pikosekunden ist das Plasma wieder abgekiihlt und es bildet sich auf der Oberfliche

ein irreversibler Schaden.

2.2 Erzeugung extrem kurzer XUV-Pulse von Oberflichen-

plasmen

In diesem Abschnitt richtet sich der Blick auf die kollektiven Prozesse, die vom elektro-
magnetischen Feld des Hauptpulses im Vorplasma verursacht werden und letztendlich zur
Emission von extrem kurzen XUV-Pulsen fiihren. Dabei werden an der Vakuum-Plasma-
Grenzflache nichtlineare Elektronenoszillationen angeregt, die kiirzer als die Periondendauer
des Lasers sind und zur Abstrahlung von extrem kurzen elektromagnetischen Pulsen fiih-
ren konnen. Jeder dieser Pulse besitzt ein kontinuierliches Spektrum, das unter Umstéinden
weit in dem XUV-Bereich reichen kann. Da die Elektronendynamik zyklisch der Phase des
Lasers folgt, siecht man im Spektrum Vielfache des treibenden Laserpulses. Man spricht

deshalb von Oberflichenharmonischen.
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Neben den experimentellen Untersuchungen liefern gerade die numerischen Simulatio-
nen mit Particle In Cell (PIC) Codes einen tieferen Einblick in die dynamischen Prozesse,
die bei der Erzeugung von Oberflichenharmonischen ablaufen. Die Grundidee besteht darin,
eine diskrete Anzahl von realen Teilchen zu einem Makro- oder Quasi-Teilchen fester Masse
und Ladung zusammenzufassen. Durch Lésung der Maxwell-Gleichungen und Bewegungs-
gleichung wird die Dynamik der Makro-Partikel im Laserfeld numerisch berechnet [41]. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden die PIC-Simualtionen von Daniel an der Briigge mit dem
Virtual Laser Plasma Lab (VLPL) durchgefiihrt [82].

Auf der Basis von PIC-Simulationen und Experimenten unterscheidet man bei der Er-
zeugung von Oberflichenharmonischen mit kurzen 7 < 100 fs und intensiven Laserpulsen
I > 10" Wem™2 nach derzeitigem Kenntnisstand zwischen zwei Erzeugungsprozessen. Im
nichtrelativistischen Fall (ap < 1) werden die hoherfrequenten Anteile durch Elektronen-
dichteschwingungen im Gradienten der Plasmaschicht emittiert, die im “Kielwasser” der
Brunel-Elektronen angeregt werden. Dieser Prozess wird deshalb als Coherent Wake Emis-
sion (CWE) bezeichnet [84]. Im relativistischen Fall (agp 2 1) wird die Erzeugung von
Elektronen dominiert, die im Laserfeld an der Grenzfliche mit relativistischen Geschwin-
digkeiten oszillieren [9, 65, 16, 106]. Im Zwischenbereich kann es zur Koexistenz beider
Erzeugungsprozesse kommen [84]. Im Folgenden werden beide Effekte und die zugrundelie-

genden Modelle getrennt voneinander vorgestellt.

2.2.1 Coherent Wake Emission

Bei moderaten Intensititen (ap < 1) und kurzen Pulsen 7 < 100fs werden die experi-
mentell beobachteten Oberflichenharmonischen durch den CWE-Effekt erklédrt [84, 110].
In diesem Abschnitt werden nur die Grundlagen und charakteristischen Eigenschaften der
CWE der Vollstandigkeit halber erldutert, da die présentierten Experimente bei relativisti-
schen Intensitdten durchgefiihrt wurden. Eine ausfiihrliche Beschreibung des Effektes lasst
sich in Thaury et. al. [109] finden.

Die Erzeugung von Oberflichenharmonischen durch den CWE-Prozess lasst sich in zwei
Schritte einteilen: die Anregung von Plasmawellen durch Brunel-Elektronen und deren
kohédrente Abstrahlung von XUV-Pulsen. Die Anregung der Plasmawellen ist in Abbil-
dung 2.2.1 schematisch fiir einen Laserzyklus dargestellt. Zunéchst werden die Elektronen
an der Vakuum-Plasma-Grenzfliche von der ansteigenden Flanke des elektrischen Feldes

ins Vakuum gezogen. Das durch die Ladungstrennung verursachte statische Feld beginnt,
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Abbildung 2.2.1: Anregung von Plasmawellen durch Brunel-Elektronen. a) Das elektrische
Feld des Lasers zieht die Elektronen von der Grenzfliche ins Vakuum. b) Anschliefend
werden die Elektronen vom invertierten Feld ins Plasma gedriickt. ¢) Das Laserfeld verliert
seine Wirkung, sobald die Elektronen ins iiberkritische Plasma eindringen. Die Elektronen
konnen nun tief ins Plasma eindringen und erzeugen in ihrem ,Kielwasser” Plasmawellen.

die Elektronen in das Plasma zuriickzuziehen. Sobald das elektrische Feld des Lasers sein
Vorzeichen dndert, bewegen sich alle Elektronen in Richtung der Grenzfliche. Ab der Skin-
tiefe wird das Laserfeld abgeschirmt und verliert damit seine Wirkung auf die Elektronen.
Diese bewegen sich dann mit der Geschwindigkeit, die sie im Vakuum gewonnen haben, tief
ins Plasma hinein.

Die Geschwindigkeitsverteilung beim Eintritt ins Plasma hat prinzipiell die folgende
Systematik: Elektronen, die friih ins Plasma zuriickkehren, haben kleinere Geschwindigkei-
ten und Elektronen, die spater ins Plasma eintreten, haben wahrend ihres Aufenthaltes im
Vakuum mehr Energie aufgenommen und deshalb héhere Geschwindigkeiten. Die Trajekto-
rien der Elektronen kreuzen sich innerhalb der Plasmaschicht und fiihren zur Bildung von
Elektronenpaketen. Dabei hiangt die Anzahl der Elektronen und die Geschwindigkeit des
Paketes von der Intensitit des treibenden Lasers ab.

Das Elektronenpaket trifft etwa senkrecht auf die Plasmaoberfliche und kann in einer
vereinfachten Ndherung und im eindimensionalen Fall als Punktladung angesehen werden,
die sich mit der Geschwindigkeit v, in z-Richtung bewegt. Auf ihrem Weg werden im
“Kielwasser” der Punktladung Plasmawellen mit der Frequenz w, angeregt [105, 84]. Das
elektrische Feld hinter der Punktladung lésst sich im nichtrelativistischen Fall mit Hilfe der
Elektronen-Fluid-Gleichung, der Kontinuitédtsgleichung und der Maxwell-Gleichungen ana-
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lytisch zu £ = —N e/eg cos(wp (t — to)) berechnen. Dabei ist N die Anzahl der Ladungen
im Elektronenpaket und ty der Zeitpunkt, in dem das Feld angeregt wird. In Dimensio-
nen setzt sich der Anregungszeitpunkt aus zwei Komponenten ¢y = t1 +to zusammen (siehe
Abb.: 2.2.2 (a)): der Zeit, die der Laser braucht um die Grenzfliche zu erreichen t; = £sin6
und der Propagationszeit der Elektronen im Plasma ¢, = x/v,. Ausgehend von einem expo-
nentiellen Dichteverlauf n.(x) = ng exp(x/L) ist die Plasmafrequenz nach Gleichung 2.1.20
proportional zu wy(x) o exp(z/2L). In Abbildung 2.2.2 (b) ist das elektrische Feld, das in
der Bugwelle der Elektronen (schwarz) angeregt wird, als Falschfarbendarstellung abgebil-
det.

Die angeregte Welle kann Licht abstrahlen, wenn das Plasma in tangentialer Richtung
schwingt. Bei der Propagation eines Elektronenpaketes durch ein homogenes Plasma werden
nur longitudinale Plasmawellen angeregt und deshalb kein Licht emittiert. Beim Durchlau-
fen eines inhomogenen Plasmas bekommt eine urspriinglich longitudinale Welle eine trans-
versale Komponente und kann deshalb Licht emittieren. Dabei entspricht die maximale

Frequenz der emittierten Strahlung
= wy4/— (2.2.1)

der maximalen Plasmafrequenz w;*** und ist somit durch die Elektronendichte des Fest-
korpersplasmas ng gegeben. Im Experiment wurde Quarzglas mit einer Elektronendichte
von ng ~ 7-102cm™3 als Target verwendet. Damit ist die Dichte 400 mal gréfer als
die kritische Dichte n., fiir 800 nm und die maximale Frequenz der emittierten Strahlung
Wmar =~ 20wp. Im Experiment wurde diese Abhéngigkeit von der Festkorperelektronen-
dichte durch die maximal zu beobachtende Harmonische nachgewiesen.

Aus dieser experimentellen Beobachtung und den PIC-Simulationen lasst sich schluss-
folgern, dass die Abstrahlung auf eine kurze Zeit wihrend eines Laserzyklus begrenzt ist
und durch die periodische Erzeugung als Harmonische sichtbar wird. Eine Erklarung der
zeitlich begrenzten Emission kann aus Uberlegungen zur Phasenanpassung hergeleitet wer-
den [84]. Die Phase der Plasmawelle ist dabei durch ¢(z,y,t) = wp(z) (t —to) gegeben. Fiir

das oben beschriebene exponentielle Plasmaprofil ergibt sich der folgende Wellenzahlvektor

k, = —Vé=—V [eI/ZL (t—zsine— x)} = wp(z) - ( —ap(t—to) +5; ) . (2.2.9)

) sin
p c
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Abbildung 2.2.2: Plasmawellen und die Abstrahlung von XUV-Pulsen. (a) Die Brunel-
Elektronen erreichen zum Zeitpunkt tg = ¢1 4 t3 den Ort (z,y) in der Plasmaschicht. (b)
In der Falschfarbendarstellung sieht man das elektrische Feld der Plasmawelle, das durch
die Elektronen (schwarz) angeregt wird. Die gelbe Linie markiert die Zeitpunkte, in denen
sich die Plasmawelle nur entlang der y-Achse ausbreitet (k; = 0). (¢) Eine PIC-Simulation
zeigt, dass hohe Frequenzkomponenten (griin: B, fiir Twg < w > 13wg) des XUV-Pulses
zu diesen Zeitpunkten abgestrahlt werden [84].

Die Schwingungsrichtung der Welle &ndert sich demnach in der Zeit. Zu den Zeitpunkten
t = % + tg verschwindet die z-Komponente des Vektors und die Welle schwingt nur
in tangentialer Richtung. Die y-Komponente entspricht zu diesem Zeitpunkt genau dem
Wellenvektor einer umkehrenden Lichtwelle der Frequenz wy,, die den Dichtegradienten im
Winkel 6 verldsst [62, 48]. In Abbildung 2.2.2 (b) ist das Elektronenpaket als schwarzer
Strich eingezeichnet. Die unterschiedlichen Frequenzen wy,(x) werden in den entsprechenden
Tiefen der Plamaschicht mit einer Verzogerung von 2L /v, (gelbe Linie) abgestrahlt. In
Abbildung 2.2.2 (c) ist das Resultat einer PIC-Simulation mit den Simulationsbedingungen
(Feldstarke ap = 0,07, Einfallwinkel 6§ = 45°, Skalenldnge L = \¢/40) dargestellt. Man
sieht, dass pro Laserzyklus ein kurzer XUV-Puls (griin; B, fiir 7wy < w > 13wp) aus dem
Dichtegradienten emittiert wird. Eine genauere Untersuchung des Erzeugungsprozesses auf
Grundlage der transversalen Strome fithrt zu dhnlichen Ergebnissen [109].

Ohne zu sehr ins Detail zu gehen, sind im Folgenden die charakteristischen Eigen-
schaften der Coherent Wake Emission aufgefiihrt. Die optimale Skalenlénge fiir den Er-
zeugungsprozess liegt im Bereich von Bereich L ~ A/100..A/10. Dabei ist ein minimaler

Gradient notwendig, damit sich iiberhaupt Plasmawellen ausbilden koénnen. Fiir ausge-
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Abbildung 2.2.3: Spektrale Phase von CWE-Harmonischen. (a-c) Die unterschiedliche Emis-
sionstiefe fiihrt zum sogenannten Attochirp. (a) Dabei werden die verschiedenen Frequenz-
komponenten bei unterschiedlichen Elektronendichten n, und damit Tiefen Az erzeugt.
(b) Der resultierende Laufzeitunterschied im Zeitbereich verursacht eine Verlingerung der
einzelnen Pulse. (¢) Im Spektrum macht sich der Effekt durch eine leichte Verdnderung
der Einhiillenden bemerkbar. (d-f) Die Exkursionszeiten der Brunel-Elektronen fithren zum
negativen Chirp der Harmonischen. (d) Die Riickkehrzeit der Brunel-Elektronen hingt von
der instantanen Intensitiat des Lasers ab. (e) Dies fiihrt zu ungleichen zeitlichen Absténden
zwischen den emittierten XUV-Pulsen. (f) Dieser Effekt hat im Spektrum eine Verbreite-
rung der Harmonischen-Linien zur Folge.

dehnte Vorplasmen ist stattdessen die zeitliche Entwicklung des Wellenvektors k,, zu lang-
sam fiir die Emission innerhalb eines Laserzyklus. Der Effekt setzt bei Intensitdten von
I ~ 10 Wcem™2 ein und die Umwandlungseffizienz hingt bei moderaten Intensitéiten
(ap = 0,02..0,2) linear von der Intensitit des treibenden Lasers ab. Der optimale Einfall-
winkel ldsst sich einfach abschétzen, wenn man das elektrische Feld entlang der Normalen
betrachtet. Beim schrigen Einfall ist die Intensitdt proportional zu cos# und dementspre-
chend das elektrische Feld E o v/cos 6. Die z-Komponente des elektrischen Feldes ist dann
E, = Ej sinf o sin @ +/cos 6. Daraus ergibt sich ein optimaler Winkel von # ~ 55°. Diese
einfache Abschitzung wurde durch PIC-Simulationen bestatigt [109].

Im Rahmen der Erzeugung von CWE-Harmonischen gibt es zwei Effekte, die einen
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Einfluss auf die zeitliche Phase der Harmonischen haben (siehe Abb.: 2.2.3). Die unter-
schiedliche Erzeugungstiefe fiihrt dazu, dass die hohen Frequenzen spiter erzeugt werden
und zudem noch ldnger brauchen, bis sie aus dem Plasma propagieren. Deshalb ist je-
der einzelne XUV-Puls positiv gechirpt. Man spricht vom sogenannten Attochirp. Diese
Terminologie wird auch bei den Gas-Harmonischen verwendet, bei denen dhnliche Effekte
zu beobachten sind [117]|. Der Attochirp fiithrt dazu, dass die einzelnen Pulse ldnger sind
als das Fourierlimit. Zudem beobachtet man noch einen Harmonischen-Chirp beim CWE-
Prozess [83], der dadurch erklart wird, dass die Aufenthaltszeit der Elektronen im Vakuum
von der Intensitdt abhingt. Das fithrt dazu, dass der Abstand der emittierten Pulse nicht
dquidistant ist. Man spricht vom “unequal spacing”, das zu einem negativen Chirp inner-
halb der Harmonischen fiihrt. Im Spektrum ist es durch Verbreiterung der Spektrallinien
zu beobachten [49].

Aufgrund der Beschrinkung der maximale Frequenz durch die Elektronendichte und
dem intrinsischen Attochirp ist der CWE-Prozess fiir die Erzeugung von Attosekundenpul-
sen nicht optimal geeignet. Die oben genannten Einschriankungen werden im relativistischen
Fall aufgehoben, so dass dieses Regime fiir die Erzeugung von extrem kurzen XUV-Pulsen

bevorzugt wird.

2.2.2 Relativistische Oberflichenharmonische

Die Bewegung der Elektronen im Laserfeld wird relativistisch, sobald Feldstéirken von
ap > 1 erreicht werden (siehe Abschnitt 2.1.1). Als Folge dessen wird die Erzeugung der
XUV-Pulse durch relativistische Effekte dominiert. Die Bestimmung der Elektronendyna-
mik ist dabei schwierig und analytisch nur ndherungsweise moglich [65]. Eine tiefere Ein-
sicht in die Prozesse liefert die Verwendung von PIC-Simulationen. Diese haben gezeigt,
dass es bei der Wechselwirkung von hochintensiven Laserpulsen mit einer Plasmaoberfla-
che moglich ist, Attosekundenpulse zu erzeugen [16, 39, 65, 43, 9, 105, 35, 84]. Den ersten
experimentellen Beweis fiir die Erzeugung von Attosekundenpulsen an Plasmaoberflichen
haben XUV-Autokorrelationsmessungen geliefert [75].

Die einfachste Beschreibung der Harmonischenerzeugung geht davon aus, dass der La-
serpuls an einer Vakuum-Plasma-Grenzschicht, die mit relativistischen Geschwindigkeiten
schwingt, reflektiert wird [16, 65, 112]. Durch diese Erklarung wurde der Begriff des Re-
lativistic Oscillating Mirror (ROM) geprigt. Dieses einfache Modell wurde im Laufe der

Zeit immer weiter verfeinert und ausgebaut. Eine grundlegende Erweiterung des Modells
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bildet der Ansatz von Baeva, Gordienko und Pukhov [9], nach dem universelle spektrale
Eigenschaften fiir den normalen Einfall auf ein stufenférmiges Plasma bei ultrarelativis-
tischen Intensitdten bestimmt werden kénnen. Aus PIC-Simulationen wird aber deutlich,
dass fiir realistische Bedingungen (schriager Einfall, ausgedehntes Vorplasma) die Ausgangs-
bedingung des ROM-Modells nicht erfiillt wird. Fiir diese Fille lasst sich die Erzeugung der
Harmonischen besser als Abstrahlung von Elektronen interpretieren, die gemeinsam vom
Laserfeld aus der Plasma-Grenzschicht herausgerissen und anschliefend umgelenkt werden.
Diese Elektronenpakete strahlen bei der Beschleunigung ein breitbandiges Spektrum ab,
man spricht deshalb auch von Coherent Synchrotron Emission (CSE) [5].

In diesem Abschnitt wird wegen des intuitiven Ansatzes zunichst das ROM-Modell
eingefithrt und die charakteristischen spektralen Eigenschaften vorgestellt. Anschliefsend
werden die Grenzen dieser Beschreibung aufgezeigt und die Erzeugung der Harmonischen
durch die Kohérente Synchrotron Strahlung von Elektronenpaketen kurz prasentiert. Zur
besseren Einordnung werden die Abhéngigkeiten von Intensitéit, Finfallwinkel und Skalen-

lange bei realistischen Bedingungen abschliefsend vorgestellt.

Relativistisch oszillierender Spiegel

Die Beschreibung der Erzeugung von Harmonischen durch das ROM-Modell basiert, wie
der Name sagt, auf der Reflektion an einer Oberfliche, die mit relativistischer Geschwin-
digkeit oszilliert. Hierbei wird angenommen, dass sich die Vakuum-Plasma-Grenzschicht
als Ganzes bewegt und der einfallende Laser an dieser Grenzschicht reflektiert wird. Das
einfallende elektrische Feld wird dabei zum Zeitpunkt ¢ an der Position X,,(¢) reflektiert,
so dass der Beobachter die Welle aufgrund der Laufzeit zum Zeitpunkt ¢t = ¢/ + X,,,(t')/c
sieht (siehe Abb.: 2.2.4 (a)). Das einfallende Feld hat den Beobachter bereits zum Zeitpunkt
t'— X (t') /¢ passiert. Unter Beriicksichtigung des Phasensprungs bei der Reflektion besteht

zwischen den beiden Feldern der folgende Zusammenhang

Ei(t — X (t)/c) + E,(t' + Xm(t)/c) = 0. (2.2.3)

Diese Gleichung bildet die Basis fiir die Beschreibung der Erzeugung von Oberflichenhar-
monischen durch das ROM-Modell. Durch Vorgabe der Bewegung der Oberfléche lésst sich
mit Hilfe dieser Gleichung das reflektierte Feld berechnen.

Zur Veranschaulichung des Modells wird hier die Berechnug von E, fiir den senkrech-

ten Einfall eines Lasers vorgestellt. Fiir diesen Fall kann man n&herungsweise annehmen,
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Abbildung 2.2.4: Prinzip des relativistisch oszillierenden Spiegels. (a) Das einfallende elek-
trische Feld E; wird zur Zeit ¢’ an einer Vakuum-Plasma-Grenzschicht reflektiert, so dass
der Beobachter das Feld zum Zeitpunkt ¢ = ' + X,,, (') /c sieht. (b) Durch die Oszillation
der Grenzfliche sind im reflektierten elektrischen Feld (rot) Modulationen zu sehen. (c)
Das entsprechende Spektrum besteht aus Vielfachen der Grundfrequenz n, deren Intensi-
tit mit dem Potenzgesetz I, o< w~8/3 abfillt. Zudem werden Harmonische generiert, die
grofer sind als die maximale Frequenz w, die man bei der Reflektion an einem gleichméfig
bewegten Spiegel erwarten wiirde.

dass die Bewegung hauptséchlich durch die ponderomotorische Kraft bestimmt wird. Die
Schwingung der Oberfliiche kann dann durch X,,, = A,, cos? (wot’) beschrieben werden. Zur
Abschétzung der Amplitude wird die maximale Geschwindigkeit durch die Lichtgeschwin-
digkeit ausgedriickt: X,,/¢ = A, wo/c. Unter Verwendung des relativistischen Lorentz-
faktors v = (1 — (:E/C)Q)_l/2 kann man die Amplitude im Laserfeld ag berechnen, wenn
man zusdtzlich noch die Beziehung vpqz =~ m verwendet [112]. Die Bewegung der

Oberflache kann somit ndherungsweise durch
C aq

wio \/1+a(2)

beschrieben werden. Die Oberfliche schwingt in diesem Fall mit der doppelten Laserfre-

Xm(t) = cos? (wot') (2.2.4)

quenz.
Fiir die Berechnung des reflektierten Feldes kann man Gleichung 2.2.3 umstellen und

die Beziehung zwischen Beobachtungszeitpunkt und Reflektionszeitpunkt (t = t' — X,,/c)
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einsetzen. Das reflektierte elektrische Feld kann dann mit

E.(t) = —E; (t - 2)c(m> = FEy(t) sin [wo <t - 2ch(t,)>} (2.2.5)
berechnet werden. Fiir das einfallende Feld wurde dabei der Verlauf E; = —Ey(t) sin (wg t)
angenommen. Hierbei ist Ey(t) die Einhiillende des Laserpulses. Die Bewegung der Ober-
fliche X, (') fithrt grundsétzlich zu einer Beinflussung der Phase des reflektierten Feldes,
wihrend die Einhiillende Ey(t) unverdndert bleibt. Im Spektrum driickt sich diese Phasen-
modulation in der Erzeugung von hohen Frequenzkomponenten aus.

In Abbildung 2.2.4 (b, c¢) siecht man das Ergebnis der Berechnung fiir einen Laser
mit einem normierten Vektorpotential von ap = 10 und einer Einhiillenden Ey(t) =
Eyexp [f (t/2T0)2] Das reflektierte Feld kann man bestimmen, indem man die implizite
Gleichung 2.2.5 numerisch 16st. Es ist zu sehen, dass die Phase der einfallende Welle (blau)
durch die Reflektion an der oszillierenden Oberflaiche moduliert wird (siehe Abb.: 2.2.4 (b)).
Durch Fouriertransformation des reflektierten elektrischen Feldes erhélt man das resultie-
rende Spektrum (sieche Abb.: 2.2.4 (¢)). Im Spektrum sind nur ungerade Harmonische der
Laserfrequenz zu sehen, da die Bewegung der Oberfliche mit der doppelten Frequenz ab-
lauft. Die Intensitét der Harmonischen n folgt einem Potenzgesetz I,, o (wy/wp) ™9 mit
einem Skalierungs-Exponent von ¢ = 8/3 (blaue Linie).

Der spektrale Verlauf und die verhéltnisméfig hohen Harmonischen werden im Rahmen
einer allgemeiner gefassten Form des ROM-Modells von Baeva, Gordienko und Pukhov er-
klért [9]. Ausgehend von Gleichung 2.2.3 wird durch diese Analyse gezeigt, dass die spektra-
len Eigenschaften der Oberflichenharmonischen im ultrarelativistischen Bereich (ag > 1)
nicht von der exakten Bewegung der reflektierenden Oberfliche abhéngen. Das resultierende
Spektrum kann durch die Anwendung der Methode der stationdren Phase bestimmt wer-
den. Es zeigt sich dabei, dass die Harmonischen emittiert werden, wenn der Lorentz-Faktor
der Oberflichenbewegung ein Maximum aufweist. Diese ~-Spikes enstehen, wenn sich die
Geschwindigkeit der Oberfliche der Lichtgeschwindigkeit ann&hert (Xm ~ ¢ ). Der spektra-
le Verlauf wird nur durch Bewegung der Oberflache in diesem Zeitbereich bestimmt. Aus
der analytischen Betrachtung ergeben sich die folgenden universelle Abhéngigkeiten fiir die

Intensitat I, und die cut-off Frequenz we, der Oberflichenharmonischen:

-8/3
I, x (wn> und  we X wWo 'ygwx. (2.2.6)
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Abbildung 2.2.5: Relativistisch oszillierender Spiegel in PIC-Simulationen. (a) In der Falsch-
farbendarstellung der Elektronendichte (rot-schwarz) ist die geschlossene Bewegung der
Oberflachenelektronen zu sehen. Die blauen Linien kennzeichnen die hohen Frequenzkom-
ponenten des tangentialen Magnetfeldes (B, fiir w > 4wy), die wihrend eines kurzen Zeit-
raumes bei der Bewegung der Oberfliche in Richtung des Beobachters entstehen. (b) Die
Harmonischen werden emittiert, wenn der transversale Strom (rot-blau) seine Richtung
dndert. Es wurden die folgenden Simulationsparameter verwendet: ag = 10, senkrechter
Einfall § = 0 und eine stufenférmige Plasmakante mit n. = 30 ne,.

Die Intensitédt der Harmonischen nimmt dabei potentiell mit der Frequenz ab und geht
bei der cut-off Frequenz in einen exponentiellen Abfall iiber. Der Spezialfall aus Abbil-
dung 2.2.4 (c) stimmt mit diesen allgemeinen Aussagen iiberein. Die universalen spektralen
Eigenschaften wurden im Experiment mit vergleichsweise langen Pulsen (7 = 600 fs) und
ultrarelativistischen Intensitdten (ap ~ 10) am VULCAN-Laser bestétigt [32, 34].

Durch den relativistischen Doppler-Effekt wiirde man bei der Reflektion an einem gleich-
formig bewegten Spiegel maximal eine Frequenz von w = wy (1 + B)/(1 — B) ~ wpdy?
erwarten [36, 112]. Im Spektrum sind jedoch noch weit dariiber hinaus Harmonische zu
erkennen. Die Abweichung ist dadurch zu erkléren, dass die reflektierende Oberfliche oszil-
liert und die hohen Frequenzen nur zu einem bestimmten Zeitpunkt emittiert werden [50].
Eine genauere Analyse zeigt, dass die Dauer der y-Spikes und damit auch die Dauer der
Emission hochfrequenter Spektralanteile durch At., ~ (agwp) ™! gegeben ist [9].

Die scharfe zeitliche Begrenzung der Emission der hohen Frequenzkomponenten kann
man auch in numerischen Simulationen beobachten. In Abbildung 2.2.5 sind die Ergeb-

nisse einer eindimensionalen PIC-Simulation fiir den senkrechten Einfall eines Laserpulses
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(ap = 10) auf eine stufenférmige Vakuum-Plasma-Grenzfliche dargestellt. Die Falschfar-
bendarstellung der Elektronendichte in Abbildung 2.2.5 (a) zeigt die geschlossene Bewegung
der Elektronen in Richtung des Beobachters. Durch Uberlagerung mit den “Aquipotential-
linien” der hochfrequenten Anteile des tangentialen magnetischen Feldes (B, fiir w > 4wy,
blaue Linien) wird deutlich, dass die hohen Harmonischen in einem kurzem Zeitraum pe-
riodisch erzeugt werden. Im entsprechenden Spektrum werden die Vorhersagen aus Glei-
chung 2.2.6 bestatigt.

In Abbildung 2.2.5 (b) ist zusétzlich die entsprechende transversale Stromdichte j; als
Falschfarbendarstellung (blau-rot) dargestellt. Damit soll hier aufgezeigt werden, dass die
Strome nach Gleichung 2.1.3 den Ursprung der elektromagnetischen Felder bilden. Die
hohen Frequenzanteile (B, fiir w > 4wy, schwarze Linien) werden abgestrahlt, wenn der
transversale Strom seine Richtung dndert. Zu diesem Zeitpunkt ist die zeitliche Anderung
des erzeugten elektrischen Feldes maximal. Die schnelle zeitliche Anderung fithrt nach der
Fouriertransformation zu den hohen Frequenzanteilen. Eine genauere Analyse beziiglich
der transversalen Strome bei der Erzeugung von relativistischen Harmonischen findet man
in [109].

Die Vorhersagen des ROM-Modells lassen sich fiir die Beschreibung der Erzeugung von
Oberflachenharmonischen bei sehr hohen Intensititen ag > 1, dem senkrechten Einfall

und einer stufenférmigen Vakuum-Plasma-Grenzfliche verwenden [5].

Kohirente Synchrotron Emission der Elektronenpakete

Die oben genannten Voraussetzungen lassen sich im Experiment allerdings nur schwer
realisieren, da man zum Schutz des Lasersystems vor Riickreflexen einen schrigen Einfall
wahlt und der Kontrast derzeitiger Lasersysteme in der Regel nicht ausreicht, um eine
Wechselwirkung mit einem stufenférmigen Plasma zu ermdoglichen. Fiir realistische Bedin-
gungen mit einem schrégen Einfall und ausgedehntem Vorplasma sieht man in den PIC-
Simulationen nicht die Bewegung der gesamten Vakuum-Plasma-Grenzschicht, wie sie in
Abbildung 2.2.5 niherungsweise zu sehen ist. Man erkennt vielmehr, dass die Elektronen
an der Plasmaoberfliche komplizierte Trajektorien aufweisen.

Der Unterschied in der Plasmabewegung ist sehr deutlich in PIC-Simulationen zu sehen,
wenn man fiir den gleichen Laserpuls (a9 = 60) den Einfallwinkel € oder die Vorplasma-
bedingungen dndert (siehe Abb.: 2.2.6). Bei einem senkrechten Einfall (# = 0) und einer
stufenférmigen Plasmakante mit einer Elektronendichte von N, = 250n., sieht man eine

Bewegung der gesamten Oberfliche, bei der die urspriingliche Stufe nur leicht deformiert
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Abbildung 2.2.6: Vergleich zwischen ROM-Modell und der Coherent Synchrotron Emission.
(a) Beim normalen Einfall eines Lasers (ag = 60) auf eine stufenférmige Vakuum-Plasma-
Grenzflache bewegt sich fast die gesamte Oberfliche in Richtung des Beobachters. (b) Fiir
den schrigen Einfall auf ein ausgedehntes Vorplasma kann die Bildung von sehr dichten und
extrem kurzen Elektronenpaketen beobachtet werden (siehe Einschub). Die zusammenhén-
gende Bewegung des Elektronenpaketes fiihrt zur Emission von Synchrotronstrahlung [5].

wird (siehe Abb.: 2.2.6 (a)). Fiir diesen Fall ist die Ausgangbedingung des ROM-Modells
relativ gut erfiillt und das entsprechende Spektrum kann daher durch das Potenzgesetz
mit ¢ = 8/3 angendhert werden (siehe Abb.: 1 (a, b) in Referenz [5]). Es sind hingegen
signifikante Anderungen zu beobachten, wenn man den Einfallwinkel (§ = 63°) und die
Vorplasmabedingungen (L = X\¢/3 und N. = 95n,,) dndert (siche Abb.: 2.2.6 (b)). Es
bildet sich ein sehr dichtes auf einige Nanometer begrenztes Elektronenpaket, welches die
hohen Frequenzkomponenten emittiert, wenn die Elektronen ihre Richtung &ndern. Fiir
diesen Fall ist die Ausgangsbedingung des ROM-Modells verletzt und das resultierende
Spektrum kann auch nicht mehr durch das Potenzgesetz mit ¢ = 8/3 angenéhert werden
(siehe Abb.: 1 (a, b) in Referenz [5]).

Zudem beobachtet man in PIC-Simulationen eine Verletzung der Ausgangsbedingung
des ROM-Modells aus Gleichung 2.2.3, da die maximale Amplitude des reflektierten elek-
trischen Feldes max (E,) oft grofer als die des einfallenden Lasers max (E;) ist [5, 109].
In diesem Fall trifft die Beschreibung durch den relativistisch oszillierenden Spiegel nicht
mehr zu, da es sich nicht mehr um eine reine Phasenmodulation handelt. Fiir einen schri-

gen Einfall und ausgedehnte Vorplasmen lésst sich der Erzeugungsprozess oft besser als
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die Emission von Synchrotronstrahlung durch Elektronenpakete erkliren, die sich an der
Plasmaoberflache bilden und im Laserfeld beschleunigt werden. Dieser Prozess wird deshalb
coherent synchrotron emission (CSE) genannt [5]. Das abgestrahlte Feld ldsst sich dabei
in einer Dimension analytisch berechen, indem man die Stromverteilung des Elektronenpa-
ketes als j(t,x) = j(t) f [x — xe(t)] beschreibt. Wihrend die Form des Pulses f(x) gleich
bleibt, dndern sich der Strom j(¢) und die Position des Elektronenpaketes z¢;(f) mit der
Zeit. Das resultierende Spektrum erhdlt man wieder durch die Anwendung der mathemati-
schen Methode der stationéren Phase [3]. Die Spektren zeigen dabei je nach Bewegung des
Elektronenpaketes einen langsameren Abfall als beim ROM-Modell.

Im Rahmen numerischer Untersuchungen hat sich gezeigt, dass man die Eigenschaf-
ten der emittierten Strahlung durch Verdnderung der Vorplasmabedingungen, des Einfall-
winkels und der Laserintensitit signifikant steuern kann. Dabei liefert eine ausfiihrliche
Parametervariation unter derzeit im Experiment zugénglichen Bedingungen die folgenden
Ergebnisse [109]:

e Intensitdtsabhéngigkeit: Fiir einen Einfallwinkel von § = 45° und eine relativ steile
Plasmakante (L = Ao/20) sieht man, dass die Intensitiat der einzelnen Harmonischen
und die maximale Frequenz mit zunehmender Laserintensitéit ansteigt. Ab Laserin-
tensitiiten von I A3 ~ 3-102! W em ™2 pm? erreicht das Spektrum der Oberflichen-

harmonischen den ultrarelativistischen Grenzfall mit ¢ = 8/3.

e Vorplasma-Abhéngigkeit: Bei einem Einfallwinkel von § = 45° und einer modera-
ten Intensitéit von IA3 = 210 Wem ™2 pm? ist eine deutliche Abhéngigkeit der
Erzeugungseffizienz von der Skalenlinge zu beobachten. Die Erzeugung hoher Har-
monischer wird mit grofer werdender Skalenlidnge immer effizienter und erreicht bei
L = X\¢/5 ihr Maximum. Dies ldsst sich anschaulich durch die elektrostatische Riick-
stellkraft der Plasma-Tonen erkldren, die mit zunehmender Elektronendichte immer
groker wird. Die Beschleunigung der Elektronen durch das Laserfeld wird so abge-

bremst und der maximale relativistische v-Faktor reduziert.

e Winkelabhéngigkeit: Fiir eine Skalenldnge von L = )\g/20 und eine effektive Inten-
sitiit von A2 = 2(cos®/ cos45°) - 10 Wem ™2 pum? zeigt sich, dass der optima-
le Winkel fiir die effiziente Erzeugung von relativistischen Oberflichenharmonischen
0 ~ 55° ist. Dieser Winkel entspricht auch dem optimalen Wert fiir die Erzeugung
der CWE-Harmonischen (sieche Abschnitt 2.2.1). Anhand dessen wird deutlich, dass
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beide Prozesse durch die Bildung von Elektronenpaketen durch den Brunel-Prozess

bestimmt werden.

Es hat sich zudem im Rahmen der Beschreibung des Emissionsprozesses durch die Co-
herent Synchrotron Emission gezeigt, dass man durch Variation der Skalenlénge und der
Intensitét des Lasers den zeitlichen Verlauf der emittierten Attosekundenpulse entscheidend
beeinflussen kann [5].

Im Rahmen dieser Arbeit wird der Einfluss der Vorplasmabedingungen auf den Erzeu-
gungsprozess im relativistischen Regime experimentell untersucht. Dabei liegt das Augen-
merk auf der Beobachtung der spektralen Struktur von Oberflichenharmonischen und deren

Zusammenhang mit dem zeitlichen Verlauf des XUV-Pulszuges.



Kapitel 3
Laserquelle

Die Erzeugung extrem kurzer XUV-Pulse aus relativistischen Plasmen erfordert die Verwen-
dung einer Laserquelle, die in der Lage ist, entsprechende Intensitdten mit ausreichendem
Kontrast zu liefern. Um derartige Intensitidten zu erreichen, verwendet man derzeit iiblicher-
weise die CPA-Technik (chirped pulse amplification technique) zur stufenweisen Verstirkung
von kurzen Laserpulsen [101]. Bei dieser Technologie fiihrt allerdings die verstérkte spon-
tane Emission (ASE, amplified spontaneous emission) und die unkompensierte spektrale
Phase zu einem zusétzlichen Untergrund und einer Abweichungen vom gewiinschten Gauf-
schen Puls. Zusétzlich kénnen durch die nicht perfekte Extinktion bei der Verwendung von
Pockelszellen und Polarisatoren Vorpulse entstehen. Im Bereich der relativistischen Intensi-
tdten bedeutet dies, dass schon die ASE ausreicht, um ein Vorplasma zu erzeugen und somit
die Wechselwirkung mit dem Hauptpuls unter Umstidnden zu storen. Es hat sich gezeigt,
dass die Vorplasmabedingungen insbesondere bei der Erzeugung von Oberflichenharmoni-
schen eine entscheidende Rolle spielen [103, 109].

Im ersten Abschnitt dieses Kapitels wird die CPA-Technik am Beispiel des ARCTURUS-
Lasersystems erldutert. Mit diesem typischen CPA-System werden 100 TW Pulse mit einer
Dauer von unter 30 fs erzeugt. Als Verstarkungsmedium wird Titan:Saphir verwendet. Der
ARCTURUS-Laser unterscheidet sich im Wesentlichen nur durch Pulsdauer sowie Puls-
energie von den anderen Lasersystemen, die wihrend der hier présentierten Dissertation
verwendet wurden. Die kontrollierte Unterdriickung des Untergrundes und eventuell auf-
tretender Vorpulse ist Gegenstand des zweiten Abschnittes. Darin wird zunéchst die Funk-
tionsweise eines Plasmaspiegels erldutert und anschliefiend die technische Realisierung und

Charakterisierung des verwendeten Einweg-Plasmaspiegels dargestellt [88].

37
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3.1 Lasersystem

Durch die Entwicklung der CPA-Technik ist man seit einigen Jahren in der Lage, kurze

Laserpulse auf relativistische Intensitdten zu verstirken. Dabei darf die Intensitét:

E

I:E

(3.1.1)

die Zerstorschwelle des verwendeten Materials nicht iiberschreiten. Um dies zu gewéhrleis-
ten, muss bei der steigenden Energie E wiahrend der Verstirkung die Pulsdauer 7 und die
Querschnittsfliche A des Laserpulses entsprechend angepasst werden. Bei der CPA-Technik
wird hierfiir das in Abbildung 3.1.1 (a) dargestellte Prinzip verwendet. Zunéchst wird ein
urspriinglich kurzer Puls gestreckt, indem unterschiedliche Frequenzkomponenten verschie-
dene optische Wege laufen. Der gechirpte Puls passiert anschlieffend eine Verstarkerstufe
in der er auf die gewiinschte Energie verstarkt wird. Durch Kompensation der eingefithrten
Laufzeitunterschiede der Frequenzkomponenten wird der gechirpte Puls anschliefend auf
die urspriingliche Lange komprimiert. Um die Zerstérschwelle der optischen Komponenten
nicht zu iiberschreiten, muss auch der Durchmesser des Laserstrahls entsprechend vergro-
Rert werden. Die Realisierung dieses Konzeptes hat es ermdglicht, energiereiche kurze Pulse
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Abbildung 3.1.1: Verstdrkung mit der CPA-Technik. (a) Bei der CPA-Technik wird ein
urspriinglich kurzer Puls zunéchst gestreckt, anschliefend verstirkt und zum Schluff wieder
komprimiert. (b) Durch diese Technik ist es gelungen, die maximale Lichtintensitét auf iiber
10" W ecm™2 zu steigern und damit das Feld der relativistischen Optik zu erreichen.
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Abbildung 3.1.2: Schematische Darstellung des ARCTURUS-Lasersystems. Ausgehend vom
Oszillator werden die Laserpulse mit einer Energie von 4,8 nJ unter Verwendung der CPA-
Technik auf 1,8 J verstarkt. Gleichzeitig wird der Durchmesser des Strahls stufenweise von
einigen Millimetern auf 8 cm vergrofert.

und damit die maximalen Intensitéten in den letzten 15 Jahren exponentiell zu steigern
(siehe Abb.: 3.1.1 (b)).

Das ARCTURUS-Lasersystem am Institut fiir Laser- und Plasmaphysik der Heinrich-
Heine-Universitit basiert auf der zuvor beschriebenen CPA-Technik, bei der Titan:Saphir
(Ti:Sa oder TiT3:Aly03) als aktives Medium verwendet wird. Zu Beginn liefert ein Ti:Sa-
Oszillator (Femto Source Synergy, Femtolasers) Pulse mit einer Dauer von 23 fs und einer
Energie von 4-5 nJ. Das Spektrum ist mit einer Bandbreite von 90 nm um die Zentralwel-
lenldnge von 800 nm zentriert. Mit einer als Puls-Picker fungierenden Pockelszelle wird die
urspriingliche Repetitionsrate von 76 MHz auf die maximale Repetitionsrate des Systems
von 10 Hz reduziert und in ein Booster-Modul eingekoppelt. Dort durchlduft der Puls einen
Multipass-Verstarker in Kombination mit einem sattigbaren Absorber [51], umm den durch
die spontan verstirkte Emission verursachten Untergrund zu reduzieren und damit den
Kontrast zu verbessern. Zur die weiteren Verstirkung werden die Pulse mit einem Offner-

Gitterstrecker zeitlich gestreckt [23]. Das von A. Offner entwickelte Strecker-Konzept weist
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\ JETI ARCTURUS |  ATLAS
Standort FSU Jena HHU Diisseldorf | MPQ Garching
Energie vor Kompression / J 1.2 3 1.3
Pulsdauer / fs 80 28 45
Kontrast ASE 8-1077 3-10°° 1-10°8
Vorpuls 107° bei -32,5 ps — —

Tabelle 3.1: Zusammenfassende Auflistung der Parameter von den Lasersystemen, die im
Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden.

hier einen Streckungsfaktor von 9,5 ps/nm auf und streckt den Puls mit einer Bandbreite
von 90 nm auf eine Pulsdauer von 850 ps.

Vor der Verstarkung durchlauft der Puls noch einen programmierbaren akusto-optischen
Modulator (DAZZLER, Fastlight). Mit diesem Gerdt kann die spektrale Phase des La-
serpulses kontrolliert und damit die Gruppengeschwindigkeitsdispersion beim Durchgang
durch das Lasersystem vorkompensiert werden [57]. Zur Verbreiterung des Spektrums durch
Kompensation des gain narrowing wird zusitzlich ein programmierbarer akusto-optischer
Verstirkungs-Kontrollfilter (MAZZLER, Amplitude Technologies) in den nachgelagerten
regenerativen Verstirker eingesetzt. Die Kombination aus diesen beiden Elementen erlaubt
die Optimierung der spektralen Breite und Phase des Laserpulses.

Im Anschluss wird der Puls stufenweise verstérkt. Der regenerative Verstéirker besteht
aus einem Resonator und Pockelszellen, die den Puls in den Resonator einkoppeln und nach
Erreichen der maximalen Energie von etwa 0,5 mJ wieder auskoppeln. Aufferdem wird durch
den Resonator die Mode des Laserstrahls festgelegt. Wie bei allen verwendeten Verstirkern
wird auch hier ein frequenzverdoppelter Neodym:YAG Festkorperlaser mit einer Zentral-
wellenlénge von 532 nm zum Pumpen des Ti:Sa Kristalls eingesetzt. Daraufthin passiert der
Puls drei weitere Multi-Pass Verstarker und erreicht den Kompressor mit einer Energie von
etwa 3 J. Zwischendurch wird der Durchmesser mit mehreren Teleskopen stufenweise auf
8 cm vergrofert. Der Ti:Sa Kristall des Hauptverstarkers ist zusétzlich kyrogen gekiihlt,
um die Bildung einer thermischen Linse zu unterdriicken.

Abschlielsend werden die frequenzabhéngigen Laufzeitunterschiede des gechirpten Pulses
durch einen Gitterkompressor kompensiert. Die Pulslange wird dabei von 820ps auf 28 fs
reduziert. Die Intensitit des Pulses liegt dann im Bereich von 102 W em™2 und reicht damit
aus, um nichtlineare Prozesse (Ionisation und optischer Kerr-Effekt) in der Luft auszulosen,

die zur Verformung des rdumlichen und zeitlichen Strahlprofils fithren. Die Kompression
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sowie die weitere Propagation des Laserpulses findet deshalb in einem Hochvakuum von
10~° mbar statt. Der Kompressor besitzt eine Effizienz von ca. 60 %, so dass Pulse mit
einer Energie von 1,8 J in die Beamline eingekoppelt und zur Experimentierkammer gefiihrt
werden.

Das ARCTURUS-Lasersystem steht als CPA-System mit Ti:Sa als aktivem Medium
exemplarisch fiir alle Laser, die bei den hier prisentierten Experimenten verwendet wur-
den. Sowohl der am Institut fiir Optik- und Quantenelektronik stehende JETI (Jenaer
Titan:Saphir Laser) als auch der am Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik befindliche AT-
LAS (Advanced Titanium:Sapphire Laser) basieren auf dem gleichen Konzept und unter-
scheiden sich im Wesentlichen durch unterschiedliche Pulsdauer und Energie. In Tabelle 3.1

sind die Parameter der verwendeten Lasersysteme zusammenfassend aufgelistet.

3.2 Kontrolle des Kontrastes mit einem Plasmaspiegel

Die Lasersysteme basieren alle auf der CPA-Technik und besitzen zusétzlich zum Hauptpuls
einen ausgedehnten Untergrund und gegebenenfalls Vor- und Nachpulse. Bei relativistischen
Intensitdten des Hauptpulses kann dabei der Untergrund ausreichen, um ein Vorplasma
zu ziinden, das entscheidenden Einfluss auf die Laser-Plasma-Wechselwirkung hat (siehe
Kapitel 2.2). Zur Einordnung wurde der Begriff des Kontrastes eingefiihrt, der hier im
Folgenden als Verhéltnis zwischen der jeweiligen Intensitdt I(¢) und der Spitzenintensitét

Inaq definiert ist,

I(t)

Imax

K(t) = (3.2.1)

Fiir die Abweichung vom idealen femtosekunden Gauf-Puls gibt es je nach Zeitbereich
unterschiedliche Griinde. Die Verstirkung der spontanen Emission setzt ein, sobald das
aktive Medium gepumpt wird und dauert an, bis die Fluoreszenzzeit vorbei ist. Abhén-
gig von der Kleinsignal-Verstiarkung, dem Raumwinkel sowie der Fluoreszenzzeit sorgt
die ASE fiir einen langsam variierenden Untergrund mit typischen Kontrastwerten von
Kagp = 1079..1077 im Zeitbereich von einigen hundert Pikosekunden. Eine nicht vollstén-
dige Kompensation der spektralen Phase verursacht eine kontinuierliche Verschlechterung
des Kontrastes in Pikosekunden um den Hauptpuls. Zusétzlich konnen bei der Verstirkung
Vor- und Nachpulse entstehen, die Kontrastwerte von Ky p = 107%..107* haben kénnen

und 10 Nano- bis einige Pikosekunden um den Hauptpuls auftreten. Griinde dafiir sind
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gegebenenfalls die nicht perfekte Extinktion beim Auskoppeln des Laserpulses mit einer
Pockelszelle oder die Reflexion des Hauptpulses an unterschiedlichen Oberflachen. Alle drei
Effekte konnen in einer Autokorrelationsspur der dritten Ordnung des JETI Lasers beob-
achtet werden (siehe Abb.: 3.2.2 (b)).

Zur Verbesserung des Pulskontrastes gibt es verschiedene Ansétze. Beispielsweise kann
man die Dauer des ASE Untergrundes mit ultraschnellen Pockelszellen auf etwa 300 ps
minimieren [56]. Auch die Verwendung von nichtlinearen Effekten, wie der Erzeugung der
zweiten Harmonischen [71] oder die Verwendung der Cross Polarized Wave (XPW) Methode
[24], ermdglichen die Verbesserung des Kontrastes.

In dieser Arbeit wurde zur Verbesserung des Kontrastes die Plasmaspiegel-Technik ver-
wendet. Diese Methode wurde zuerst von Kapteyn et. al. [58] verwendet und fortlaufend
verbessert und charakterisiert [29, 33]. Das Prinzip des Plasmaspiegels ist denkbar ein-
fach: Der Laserpuls wird leicht auf eine Oberfliche fokussiert, so dass die Intensitdt des
Untergrundes nicht ausreicht, um ein Plasma zu ziinden: der Untergrund wird also trans-
mittiert. Sobald die Intensitiit die Zerstérungschwelle von etwa 3 - 1013 W em ™2 iibersteigt,
wird die Oberfliche instantan ionisiert und der folgende Hauptpuls an der kritischen Dichte
der Plasmaoberfliche reflektiert (sieche Abb.: 3.2.1 (a)). Der Plasmaspiegel fungiert somit
als sub-Pikosekunden Schalter, der den Untergrund und mdégliche Vorpulse vom Hauptpuls

trennt. Die Kontrastverbesserung

AK = BPlasma (3.2.2)
Rr

ist demnach als Verhéltnis von der Reflektivitdt des Plasmas Rpjqsmq zur urspriinglichen
Reflektivitdt des Plasmaspiegeltargets Ry gegeben [110]. Da die Reflektivitéit des Plasmas
unabhéngig von der Targetoberfliche ist, kann man die Kontrastverbesserung durch Varia-
tion der Reflektivitit der Targetoberfliche kontrollieren.
Fiir die Realisierung des Plasmaspiegels wurde der in Abbildung 3.2.1 (b) skizzierte Einweg-
Aufbau verwendet. Der Plasmaspiegel wurde von C. Rédel (Institut fiir Optik und Quante-
nelektronik, FSU Jena) aufgebaut und zwischenzeitlich im ARCTURUS-Lasersystem zwi-
schen Kompressor und Experimentierkammer in die Beamline eingebaut |87, 88]. Bei diesem
Plasmaspiegel wird der Strahl zundchst von einem Umlenkspiegel auf eine dielektrisch be-
schichtete off-axis Parabel (Space Optics Research Labs) mit einer Brennweite von 1,52 m
gelenkt. Damit wird der Puls auf die Oberfliche des Plasmaspiegeltargets zu einem Durch-

messer von 300 pm fokussiert. Die durchschnittliche Intensitéit auf der Oberfliche bewegt
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Abbildung 3.2.1: Funktionsprinzip des Plasmaspiegels. (a) Die Intensitat des Vorpulses
reicht nicht aus, um ein Plasma an der Oberfliche des Targets zu erzeugen und der Un-
tergrund wird transmittiert. Erst die Intensitédt der ansteigenden Flanke reicht aus, um ein
Plasma zu ziinden, das den Hauptpuls wie ein Spiegel reflektiert. (b) Fiir die beschriebenen
Experimente wurde ein Einweg-Plasmaspiegel in die Beamline eingesetzt.

sich im Bereich von 10" W em™2 und reicht somit aus, um auf der Oberfliche ein Plas-
ma zu ziinden. Anschlieflend wird der reflektierte Hauptpuls von einer baugleichen off-axis
Parabel kollimiert und mit einem Umlenkspiegel zur Experimentierkammer gefiihrt. Der
Plasmaspiegelhalter befindet sich auf einer Positionierungseinheit, die mit 1 ¢m/s in der
Ebene bewegt werden kann und deshalb mit einer Laserrepetitionsrate von bis zu 10 Hz
betrieben werden.

Um die hichste Reflektivitidt des Plasmaspiegels zu erreichen, sollte ein zu starkes Auf-
heizen des Plasmas vermieden werden. Die Polarisationsebene des Lasers ist in der Beam-
line horizontal, so dass alle Optiken in p-Polarisation benutzt werden. Mit einem kleinen
Einfallwinkel von 2° werden deshalb Absorptionsmechanismen wie Resonanzabsorption und
Brunel-Heizen auf ein Minimum reduziert (siehe Kapitel 2.1.4.2). Trotzdem fiihrt das Heizen
des Plasmas in dem evaneszent abfallenden Feld innerhalb der Skintiefe der Plasmaflanke
zu Verlusten bei der Reflektion des Lasers [90]|. Die Untersuchung des Plasmaspiegels am
JETI Laser hat gezeigt, dass die Reflektivitidt des Plasmas mit zunehmender Durchschnitts-
intensitit ansteigt und mit ca. 80 % bei einer Durchschnittsintensitéit von 2 - 106 W em ™2
ihr Maximum erreicht (siehe Abb.: 3.2.2 (a)). Bei hoheren Intensitdten nimmt die Reflekti-
vitdt des Spiegels wieder ab, da ab diesem Wert die Erzeugung der zweiten Harmonischen
immer effektiver wird [49]. Auferdem expandiert das Plasma schneller und die rdumliche

Phase des Pulses wird so stark veréndert, dass die Fokussierbarkeit des reflektierten Pulses
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Abbildung 3.2.2: Die Reflektivitdt des Plasmaspiegels hingt von der Intensitét auf dem
Target ab und erreicht mit 80 % ihr Maximum bei ca. 2 - 101 Wem™=2 (a). Die Kontrast-
verbesserung wurde mit einem Autokorrelator 3. Ordnung gemessen. Unter Verwendung
einer Antireflexschicht als Target ldsst sich eine Verbesserung von drei Grofenordnungen
erreichen.

beeintrachtigt wird. Die Durchschnittsintensitét wird durch Verfahren des Targets entlang
der z-Achse auf einen Wert von etwa 10'® W cm ™2 eingestellt.

Zur Charakterisierung der Kontrastverbesserung wurde die Autokorrelationsspur mit
einem Autokorrelator 3. Ordnung (Sequoia, Amplitude Technologies) am JETI-Laser auf-
genommen (siche Abb.: 3.2.2 (b)). Im Sequoia wird die zweite Harmonische und die Fun-
damentale in einem Kristall iiberlagert [91]. Durch den Einsatz von Graufiltern in Kom-
bination mit einem Photoelektronenvervielfacher ldsst sich ein Operationsbereich von ca.
elf Grofenordnungen erreichen. Die aufgenommenen Autokorrelationsspuren bestétigen den
Zusammenhang aus Gleichung 3.2.2. Es zeigt sich, dass die Verwendung einer Antireflex-
beschichtung mit einer Reflektivitdt von 0,1 % zu einer Kontrastverbesserung um einen
Faktor 1000 fiihrt. Weitere Messungen mit anderen Plasmaspiegeltargets unterschiedlicher
Reflektivitét zeigen, bis hin zu wenigen ps vor dem Hauptpuls, ebenfalls die erwartete Kon-
trastverbesserung [87, 88]. Der Kontrast gleicht sich danach an den urspriinglichen Kontrast
des Lasers an, weil die Zerstorschwelle des Materials {iberschritten und das Plasma geziindet
wird. Um den Kontrast auch wenige Pikosekunden vor dem Hauptpuls zu verbessern, muss
die spektrale Phase des Lasers optimiert werden. Der Plasmaspiegel eignet sich somit gut
zur Unterdriickung des ASE Untergrundes sowie von Vorpulsen und wurde deshalb auch

im Rahmen dieser Arbeit zur Optimierung des Kontrastes verwendet.



Kapitel 4

Vorplasma-Abhangigkeit der SHHG

Das Vorplasma spielt bei der Erzeugung von Oberflichenharmonischen aus relativistischen
Festkorperplasmen (Suface High Harmonic Generation, SHHG) eine entscheidende Rolle.
Ein Hauptziel dieser Arbeit ist die Quantifizierung des Einflusses fiir die relativistische
SHHG und die Auffindung von Parametern zur Optimierung der Emission. Im Zuge der
Untersuchung wurde das ARCTURUS-Lasersystem in Kombination mit dem Jenaer Plas-
maspiegel fiir die Experimente verwendet. Das Vorplasma wurde hierbei durch die stufen-
weise Verbesserung des Kontrastes unter Verwendung unterschiedlicher Plasmaspiegeltar-
gets gesteuert. Die Auswirkung auf die Erzeugung von Oberflichenharmonischen wurde
anschliefend mit einem abbildenden XUV-Spektrometer untersucht.

Im ersten Abschnitt dieses Kapitels werden der experimentelle Aufbau und die experi-
mentellen Ergebnisse vorgestellt. Angefangen bei der Steuerung des Vorplasmas mit dem
Plasmaspiegel werden sukzessive die einzelnen Komponenten sowie die Justage-Prozeduren
beschrieben. Anschlieffend werden die experimentellen Beobachtungen vorgestellt. Hierbei
zeigten sich fiir verschiedene Vorplasmaeinstellungen erhebliche Unterschiede in der Fe-
instruktur der harmonischen Linien. Durch Auswertung der Spektren und Vergleich mit
Simulationen in Konbination mit einem analytischen Modell wird dieser Effekt im zweiten
Abschnitt erklart. Es zeigt sich dabei, dass man vom Spektrum auf die zeitliche Struktur
des Attosekundenpulszuges und damit auf die Bewegung der Plasmaoberfliche schliefsen
kann. Im letzten Abschnitt werden Moglichkeiten vorgestellt, wie man die Eigenschaften

der emittierten Strahlung in Zukunft effektiv steuern kann.

45
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4.1 Experiment

Die in diesem Kapitel vorgestellten experimentellen Untersuchungen wurden alle am ARC-
TURUS Lasersystem durchgefiihrt. Dafiir wurde der in Abbildung 4.1.1 (a) skizzierte Ver-
suchsaufbau verwendet. Nach der Komprimierung wurde die rdumliche Phase des Lasers mit
einem adaptiven Spiegel verbessert. Durch Verformung der Oberfliche eines dielektrischen
Spiegels mit Piezzoelementen wurden Stérungen der rdumlichen Phase ausgeglichen [113]
und mit Hilfe eines Shack-Hartmann-Sensors kontrolliert [100]. Zur Steuerung des Kontras-
tes wurde der in Kapitel 3.2 beschriebene Plasmaspiegel in die Beamline eingesetzt. Durch
die Verwendung unterschiedlich beschichteter Plasmaspiegeltargets konnte der Kontrast
stufenweise geregelt werden. Anschlieflend wurde der Laserpuls iiber dielektrische Spiegel
in die achteckige Experimentierkammer gefiihrt. Hier wurde der Strahl mit einer f/2 off-axis
Parabel auf eine FWHM-GroRe von etwa 5 pm? fokussiert. Die emittierte XUV-Strahlung
wurde in spekulare Richtung emittiert und mit einem abbildenden Spektrometer [53] un-
tersucht.

Zur Justage des Aufbaus wurden unterschiedliche Komponenten verwendet: Die Ver-
kippung des Plasmaspiegels wurde mit einem Helium:Neon Justagelaser {iberpriift und ge-
gebenenfalls korrigiert. Fiir die Untersuchung des Fokus wurde dessen Intensitatsprofil mit
einem Mikroskop-Objektiv auf einer CCD-Kamera abgebildet und ausgewertet. Im Vorfeld
der Messung wurde der Aufbau in der Experimentierkammer ebenfalls mit einem He:Ne
Justagelaser eingerichtet. Zur Positionierung des Targets entlang der Laserausbreitungs-
richtung wurde eine “Retro-Diagnostik” in Kombination mit einem Dosimeter verwendet.

Plasmaspiegel und Experimentierkammer wurden aus Griinden des Strahlenschutzes in
einem Strahlenschutzraum untergebracht. Die Experimente werden von aufien gesteuert, da
das Betreten des Raumes wihrend der Laserbetriebes verboten ist. In Abbildung 4.1.1 (b)
ist ein Foto des experimentellen Aufbaus im Strahlen-Bunker des ILPP dargestellt.

In diesem Abschnitt werden die einzelnen Komponenten des Aufbaus angefangen von

der Vorplasma-Steuerung bis zum Spektrometer sukzessive vorgestellt.
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Abbildung 4.1.1: Ubersichtsdarstellung des experimentellen Aufbaus: (a) Zur Kontrolle des
Kontrastes passiert der komprimierte Laserpuls einen Einweg-Plasmaspiegel. In der Expe-
rimentierkammer wird der Laser mit einer /2 off-axis Parabel auf ein Quarz-Target fokus-
siert. Die emittierten XUV-Pulse werden von einem abbildenden Spektrometer detektiert.
(b) Laboransicht zum Zeitpunkt des Experimentes.
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Abbildung 4.1.2: Kontrolle des Vorplasmas. (a) Der Plasmaspiegel ermdglicht eine stufen-
weise Verbesserung des urspriinglichen Kontrastes (schwarze Linie; Autokorrelation 3. Ord-
nung). Mit einem BK7-Substrat als Plasmaspiegeltarget lasst sich der Kontrast um Faktor
20 (blaue Linie, berechnet) und mit einer Antireflexbeschichtung um Faktor 750 (blaugriine
Linie, berechnet) verbessern. (b) Als Folge dessen wird die Elektronendichte beim Eintreffen
des Hauptpulses immer steiler.

4.1.1 Steuerung des Vorplasmas

Die theoretische Untersuchung der Oberflichenharmonischen-Erzeugung hat gezeigt, dass
die Form des Vorplasmas den Prozess entscheidend beeinflusst (siche Abschnitt 2.2). Durch
kontrolliertes Heizen des Targets kann die Expansion bzw. die Form des Vorplasmas vor
der eigentlichen Wechselwirkung mit dem Hauptpuls gesteuert werden. Zur Erzeugung eines
definierten Vorplasmas steuert man in der Regel den Zeitabstand zwischen einem definier-
ten Vorpuls und dem nachfolgenden Hauptpuls, da die Skalenlinge ndherungsweise von der
Expansionszeit abhangt (siehe Gleichung 2.1.26). Fiir die technische Realisierung kann man
mit einem Beamsplitter einen Vorpuls abspalten und mit einer Delayline einen bestimmten
Zeitabstand einstellen [70]. Ebenfalls moglich ist eine definierte Anderung der spektralen
Phase mit einem DAZZLER, die im Zeitbereich zu einem Vorpuls fiithren kann [118]. Beide
Techniken sind jedoch nur praktikabel, wenn der urspriingliche Laserpuls bereits ausreichen-
den Kontrast besitzt, um Beeintréchtigungen der Wechselwirkung durch den Untergrund
des Hauptpulses zu vermeiden.

Der urspriingliche Kontrast des ARCTURUS-Lasersystems fithrt zu einer Skalenldnge
von L ~ 850nm (siehe rote Linie in Abb.: 4.1.2). Bei einem derart flachem Vorplasma

ist nicht mehr mit einer kontrollierten Anregung von Oberflichenharmonischen zu rech-
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nen. Deshalb wurde der in Kapitel 3.2 vorgestellte Einweg-Plasmaspiegel in die Beamline
eingesetzt. Der Kontrast wurde dabei durch Verwendung von Plasmaspiegeltargets mit un-
terschiedlicher Reflektivitdt geregelt. Bei diesem Experiment wurden zwei unterschiedliche
Plasmaspiegeltargets verwendet, ein unbeschichtetes BK7-Glassubstrat mit einer Reflektivi-
tat von Rpgr = 4 % und eine Multilayer-Antireflexbeschichtung mit einer Reflektivitit von
Rar = 0,1%. Nach Gleichung 3.2.2 fiihren diese Oberflichen zu einer Verbesserung des ur-
spriinglichen ASE Kontrastes von K645E = 3-1078 auf einen Wert von Ké}g{]g ~ 1,5-107°
mit dem BK7-Target und auf einen Wert von K ﬁ}%E ~ 3,5- 107! mit der Antireflexbe-
schichtung (siehe Abb.: 4.1.2 (a)). Der Plasmaspiegel erméoglicht damit eine Kontrastver-
besserung um etwa drei Gréfsenordnungen.

Die Auswirkung der Kontrastverbesserung auf die Bildung des Vorplasmas kann man
mit dem MULTI-fs Programm [86] numerisch abschétzen. Dabei handelt es sich um ein Pro-
gramm, das die Entwicklung von makroskopischen Plasmaeigenschaften bei der Wechsel-
wirkung von Laserpulsen mit Materie mit Methoden der Plasma-Hydrodynamik berechnen
kann. Verwendet man fiir den eintreffenden Laserpuls den in Abbildung 4.1.2 (a) dargestell-
ten Kontrastverlauf als Eingabeparameter, so berechnet MULTI-fs unter anderem die Elek-
tronendichte zum Zeitpunkt der Ankunft des Hauptpulses. Wie man in Abbildung 4.1.2 (b)
sieht, hat die Kontrastverbesserung einen grofsen Einfluss auf die Expansion des Plasmas. Es
entsteht ein doppelexponentieller Dichteverlauf, der auf unterschiedliche Elektronentempe-
raturen zwischen unter- und iiberkritischem Bereich zuriickzufiihren ist. An der kritischen
Dichte dndert sich in diesem Fall die urspriingliche Skalenldnge von Ly = 840nm iiber
Lpg7 = 310nm fiir das BK7-Substrat bis hin zu Lsg = 60nm fiir den besten Kontrast
mit Antireflexbeschichtung als Plasmaspiegeltarget.

Diese Werte stellen eine Abschétzung fiir die Skalenldnge dar, da man je nach Kontrast-
verlauf und angenommener maximaler Intensitét unterschiedliche Resultate fiir die Skalen-
lange erhélt. Fine Variation der Parameter zeigt, dass die Skalenldnge fiir den mittleren
Kontrast im Bereich von Lgg7 = 200...400nm und fiir den hohen Kontrast im Bereich
von Larp = 50...90 nm liegt. Diese Werte wurden im Rahmen einer Absorptionsmessung,

die unter gleichen Bedingungen durchgefiihrt wurde, verifiziert.

4.1.2 Optische Justage und Fokusdiagnostik

Die Justage des experimentellen Aufbaus und die Charakterisierung des Fokus wird in die-

sem Abschnitt schrittweise vorgestellt. Der Aufbau wurde im Vorfeld optisch mit Hilfe des
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Abbildung 4.1.3: Justage der Targetposition. (a) Im ersten Schritt wird die Targetposition
optisch mit Hilfe des vom Target zuriickgestreuten Lichtes justiert. (b) Zur feineren Justage
wird das Target in die Position mit der maximalen Strahlendosis gefahren. Diese wird
mit einem Dosimeter gemessen und erlaubt eine Positionierungsgenauigkeit von wenigen
Mikrometern.

zweiten He:Ne Justagelasers positioniert. Der He:Ne Justagelaser II hatte in der Kammer
denselben Strahlengang wie der Ti:Sa Laser und wurde deshalb verwendet, um die Parabel
sowie das Target richtig zu positionieren. Dabei lief der Strahl horizontal durch die Kam-
mer und wurde im Zentrum fokussiert. Auferdem wurde mit dem Laser die Verkippung
des Targets so eingestellt, dass der spekulare Reflex von der Oberfliche in die Apertur des
Spektrometers fiel.

Um die maximale Intensitét fiir die Erzeugung relativistischer Oberflachenharmonischen
zu gewdhrleisten, wurde die Targetoberfliche genau im Fokus des Ti:Sa Lasers positioniert.
Fiir die erste Justage wurde die in Abbildung 4.1.3 (a) dargestellte Retro-Optik verwen-
det [72]. Dabei wird das Streulicht vom speziell aufgerauten Teil der Targetoberfliche durch
die Parabel kollimiert und liuft auf dem Weg des Lasers zuriick. Am dielektrischen Um-
lenkspiegel in Topf 1 wird ein Bruchteil des Lichtes (0,1 %) transmittiert. Dieses passiert
dann den dahinterliegenden Beamsplitter und wird anschliefend mit einer Linse auf eine
CCD-Kamera fokussiert (siehe zusétzlich Abb.: 4.1.1 (a)). Die Aufnahme des gestreuten
Lasers ist am kleinsten, wenn sich die Targetoberfliche im Fokus befindet. Durch den dufie-
ren Druck verzieht sich die Beamline ein wenig beim Evakuieren der Experimentierkammer,

so dass diese Retro-Diagnose im Vakuum nochmals wiederholt werden musste. Die Positio-
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Abbildung 4.1.4: Charakterisierung des Fokusses. (a) Die Fokusebene wird mit einem Mi-
kroskopobjektiv abgebildet und mit einer CCD-Kamera aufgenommen. (b) Innerhalb des
FWHM-Radius von 1,2 pm befinden sich 25 % der Energie. Die durchschnittliche Intensitét
in diesem Bereich betriigt somit 1,4 - 102 W em 2.

nierung mit der Retro-Diagnostik hat eine Genauigkeit von etwa 100 pm und ist bei einer
Rayleighlange von etwa 15-20 pm nicht exakt genug. Deshalb wurde wihrend des Expe-
rimentes bei voller Energie die Strahlendosis pro Schuss mit einem Dosimeter (RAMION,
ROTEM) gemessen. Triagt man die Dosis pro Schuss iiber die Targetposition auf, so ldsst
sich die Fokusposition auf wenige Mikrometer bestimmen (siehe Abb.: 4.1.3(b)). Bei voller
Energie konnen nichtlineare Effekte auftreten, die die Lage des Fokusses verschieben. Es
sind vor allem die Bildung einer thermischen Linse im letzten Verstirker oder die Reflektion
an der gekriimmten Plasmaoberfliche im Plasmaspiegel, die zu Verdnderungen fithren. Weil
die Messung bei voller Energie durchgefiihrt wird, ist diese Methode unabhéngig von diesen
Effekten.

Zur Bestimmung der Intensitidt wurde zunéchst die Form des Fokusses festgestellt, indem
man die Fokusebene mit einem Mikroskopobjektiv (Mitutoyo, M Plan Abo 10x) auf einer
CCD-Kamera vergrofert abgebildet hat. Dafiir wurde der Justage-Modus mit einer Energie
von 20 pJ verwendet. In Abbildung 4.1.4 (a) ist die typische Struktur des Fokusses zu
sehen. Fiir die weitere Auswertung wird zunéchst das radiale Profil um das Maximum
®(r) bestimmt (schwarze Punkte in Abb.: 4.1.4 (b)). Es dhnelt einem Airy-Muster, das sich
theoretisch beim Fokussieren eines Flat-Top-Laserprofils ergeben sollte. Die zentrale Region

kann durch eine Gaufische Glockenkurve mit einem FWHM-Radius von wi1 = 1,191um
2
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gefittet werden. Damit hat der Fokus eine FWHM-Fliiche von A1 = 4,5 pm?. Der g-Faktor
2

q(r) = W (4.1.1)
gibt den Anteil der Energie an, die durch den Radius r eingekreist wird. In Abbildung 4.1.4 (b)
ist g(r) durch blaue Punkte dargestellt. Man sieht, dass sich innerhalb des Radis w1
etwa 25 % der Energie befinden. Im Experiment wurde die gesamte Energie fiir jeden
Schuss aufgezeichnet, indem man die transmittierte Energie an Topf 1 gemessen hat (sie-
he Abb.: 4.1.1). Dieser Messkopf wurde im Vorfeld der Messung mit einem thermischen
Energiemesskopf innerhalb der Kammer kreuzkalibriert. Wahrend der Messung ist so eine
Energie von E = 700 mJ mit einer Schwankung um 5 % gemessen worden. Damit lasst sich
die mittlere Intensitét innerhalb des FWHM-Radius nach

) B 0,25.0,7)

_ 1,38 100 W em-2 412
AT 4,5pm?2 - 28fs ,38-10 o ( )
2

(SIS

berechen. Dabei ist 7 die Pulsdauer des Laserpulses.

Man muss allerdings noch beriicksichtigen, dass die Targetoberfliche in einem Einfall-
winkel von 45° getroffen wird. Die effektive Intensitdt auf dem Target ist deshalb um den
Faktor v/2 kleiner. Es ergegibt sich damit folgende effektive Intensitiit:

1997 = 9,87-10" Wem™2, (4.1.3)
2

Auf der Targetoberfliche werden Intensitdten mit einem entsprechenden maximalen nor-
malisierten Vektorpotential von ag &~ 7 erzeugt. Man befindet sich somit eindeutig im rela-
tivistischen Regime und kann also davon ausgehen, dass die Erzeugung der XUV-Strahlung

durch relativistische Prozesse dominiert wird.

4.1.3 Spektrometer

Zur Detektion der emittierten XUV-Strahlung wurde ein abbildendes Spektrometer verwen-
dent, das bis auf einige kleine Modifikationen auf dem Aufbau von Jasny et. al. basiert [53].
Dabei wird die XUV-Quelle mit einem Toroidspiegel durch ein Transmissionsgitter auf die
XUV-Kamera Eins zu Eins abgebildet (siehe Abb.: 4.1.5). Zudem wird keine Spalt- oder
Lochblende benétigt, weil die Quellgrofe ohnehin schon kleiner als 15 pm ist.
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Abbildung 4.1.5: Zur Detektion der Oberflaichenharmonischen wurde ein abbildendes Spek-
trometer verwendet. Die in spekulare Richtung emittierte XUV-Strahlung wurde mit einem
nickelbeschichteten Toroidspiegel Eins zu Eins auf die Oberflache einer CCD-Kamera abge-
bildet. Es wurde ein Transmissionsgitter (1000 Linien/mm) zur Aufspaltung der spektralen
Komponenten verwendet. Fiir die Abschirmung der Fundamentalen wurden zwei 200 nm
dicke Aluminiumfilter verwendet.

Der nickelbeschichtete Spiegel besteht aus einer doppelt gekriimmten Oberfliche mit
den Kriimmungsradien Ry = 24,1 mm sowie Re = 5375,3mm und besitzt eine effektiv
verwendete Fliche von 20x81 mm. Er wurde in der Mitte in einem Einfallwinkel von 3° und
einem Abstand von d = 360 mm getroffen. Der Spiegel wurde aufgrund der Konstruktion
nicht komplett ausgeleuchtet, so dass im Experiment ein Raumwinkel von € ~ 4-10"%sr
abgebildet wurde. Zur Aufspaltung der spektralen Komponenten wurde ein Transmissions-
gitter mit 1000 Linien/mm in einem Abstand von 260 mm vor der Kamera positioniert.
Die spektral aufgespaltete XUV-Strahlung wurde anschliefend auf die 6,35x25,4 mm grofse
Chip-Oberfliche der CCD-Kamera (D0O420-BN, Andor Technology) fokussiert. Es wurden
zwel 200 nm dicke Aluminiumfolien mit einem Durchmesser von 10 mm zur Abschirmung
der intensiven Infrarotstrahlung des Lasers verwendet. Auferdem konnte die nullte Ordnung
mit einem Kupferkeil zustézlich abgeblockt werden.

Toroid, Gitter und Kamera sind starr miteinander auf einer Linie verbunden. Der ge-
samte Aufbau befindet sich in einem Gehduse, das mit einem Balg an die Targetkammer
angeschlossen ist und durch Mikrometerschrauben im Raum bewegt werden kann. Fiir die
Justage wurde das Aluminiumfilter aus dem Strahlengang gefahren und der abgeschwichte
Laser auf die Targetoberfliche fokussiert. Das reflektierte Licht ist mit dem Toroidspiegel

auf die Kamera abbgebildet worden und der gesamte Aufbau wurde so lange verfahren, bis
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Abbildung 4.1.6: Spektrale Effizienz des Spektrometers. (a) Die spektrale Effizienz setzt
sich aus der Reflektivitdt des Nickelspiegels, der Transmission von zwei 200 nm dicken Alu-
miniumfiltern, der Quanteneffizienz der Kamera und der Effizienz des Transmissionsgitters
zusammen. (b) Der spektrale Beobachtungsbereich reicht demnach von 17,1 nm bis etwa
80 nm.

die Abbildung des Fokus die minimale Grofke von 2-3 Pixeln erreicht hatte. In diesem Fall
liegt der Fokus des Spektrometers im Quellpunkt der XUV-Strahlung. Die Auflosung des
Spektrometers ist mafgeblich duch die Fokusgrdfse definiert. Die Kalibrierung des Spek-
trometers zeigt eine Steigung von % = 0,093 nm/Pixel und somit eine Auflosung
von etwa A\ = 0,23nm (siche Anhang A). Mit dem verwendeten Transmissionsgitter
kann man damit prinzipiell noch halbzahlig Harmonische zwischen der 41. und 42. Har-
monischen (AXgy; = Ag1 — A2 = 0,46 nm) auflosen. Um hohere Harmonische auflésen zu
kénnen, muss das Gitter durch ein anderes Transmissionsgitter mit einer kleineren Gitter-
konstante ausgetauscht werden. Die Verzerrung durch die Bildfeldwélbung auf der ebenen
Flache des Kamerachips ist kleiner als ein Pixel und kann deshalb aufier Betracht gelassen
werden [48].

Um die Anzahl der detektierten Photonen bestimmen zu kénnnen, wurde im Rahmen
dieser Arbeit die spektrale Effizienz des Spektrometers mit Hilfe von Gas-Harmonischen
bestimmt. In Anhang A wird die separate Kalibrierung der einzelnen Komponenten be-
schrieben. Dabei zeigt ein Vergleich der gemessenen Transmission mit Tabellenwerten [46],
dass die 200 nm dicken Aluminiumfolien von beiden Seiten mit etwa 10 nm dicken Alumini-
umoxidschichten tiberzogen sind. Die entsprechende Transmission ist in Abbildung 4.1.6 (a)

als schwarze Kurve zu sehen. Der nickelbeschichtete Toroidspiegel hat in einem Einfallwin-
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kel von 3° eine r.m.s-Rauigkeit von 5 nm und demnach eine Reflektivitdt von etwa 80 %.
Fiir die Quanteneffizienz der XUV-Kamera werden die Herstellerangaben verwendet. Im
Wellenldngenbereich von 20 bis 40 nm werden vom Gitter 5 % des einfallenden Lichtes
in die erste Ordnung gebeugt. Die Gesamteffizienz wird durch Multiplikation der Einzelef-
fizienzen bestimmt und héngt hauptséchlich von der Transmission der Al-Folie ab (siehe
Abbildung 4.1.6 (b)). Der beobachtbare Spektralbereich wird zudem durch den Rand der

Kamera beschrankt und reicht von der Aluminium L-Kante bei 17,1 nm bis etwa 56 nm.

4.2 Aufgenommene Spektren

In Abbildung 4.2.1 (a) sind exemplarisch die unbearbeiteten Aufnahmen der beiden Kon-
trasteinstellungen und des Untergrundes dargestellt. Aus diesen Aufnahmen lassen sich die
zeitlich integrierten Spektren der emittierten Strahlung extrahieren.

Fiir die spektrale Kalibrierung werden fiir alle Aufnahmen die markante erste Ordnung
der Aluminium L-Kante bei 17,1 nm sowie die schwéchere dritte Ordnung der Aluminium
L-Kante bei 53,1 nm verwendet. Dies ist notwendig, weil innerhalb des Bereichs keine cha-
rakteristischen Linien zu erkennen sind und es moglich ist, dass die Harmonischen Doppler
verschoben sind. Im spektralen Bereich zwischen den beiden Kanten kann der Beitrag der
zweiten Beugungsordnung des Gitters vernachléssigt werden, da dieser um eine Grofen-
ordnung kleiner ist (absolute Effizienz des Gitters in dem betrachteten Spektralbereich:
4.5 % fir die erste, 0,037 % fiir die zweite und 0,44 % fiir die dritte Ordnung). Aukerdem
sind héher frequente Beitridge (A < 17,1nm) der 3. Ordnung so schwach, dass sie ebenfalls
vernachléssigt werden kénnen.

Innerhalb des Spektralbereiches von 17,1 bis 53,1 nm ldsst sich somit die spektrale
Energieverteilung ohne weitere Korrekturen nur durch die Beriicksichtigung der spektra-
len Effizienz des Spektrometers bestimmen. Dafiir wird durch vertikales Aufsummieren der
Pixelwerte aus der Kameraaufnahme die Anzahl der detektierten Counts N, pro Pixel in
Dispersionsrichtung ermittelt. Im Vorfeld muss allerdings der durch den Dunkelstrom verur-
sachte Untergrund abgezogen werden. Das Ergebnis der Summation fiir die Beispielspektren
der beiden Kontrasteinstellungen ist in Abbildung 4.2.1 (b) zu sehen. Fiir die Berechnug der
detektierten Energie ist es notwendig, die Energie zu kennen, die benotigt wird, um einen
Count 7zu registrieren: ¢ = Gain-E,— .+ = 3,2-3,65eV = 12,775 =Y—. Dabei ist der Gain

Count *
bei der verwendeten Ausleseeinstellung durch den Hersteller gegeben und E,- .+ die Ener-

gie, die benotigt wird, um im Halbleitermaterial ein Elektron-Loch-Paar zu erzeugen [20].
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Abbildung 4.2.1: Rohdaten des Spektrometers. (a) In den zeitlich integrierten Aufnahmen
der XUV-Kamera sind relativistische Harmonische iiber dem CWE cut-off zu sehen. (b)
Zwischen den unterschiedlichen Vorplasmaeinstellungen zeigen sich erhebliche Unterschiede
in der Struktur und der Einhiillenden der harmonischen Linien.

Demnach ist die Energie AFE pro Wellenldngenbereich AX durch

AE L N 1275V Ne oy )

—_— — 4.2.1
AX AN n 0,0932nm n nm ( )

gegeben. Hierbei muss allerdings noch die spektrale Effizienz des Spektrometers n beriick-
sichtigt und die Anzahl von detektierten Counts entsprechend N = N./n korrigiert werden.
Auferdem muss die spektrale Breite eines Pixels als AXA = 0,093 nm beriticksichtigt werden.
Fiir die Umrechnung in die Frequenz wird die bekannten Beziehung ¢ = v-\ verwendet. Der
Frequenzbereich, auf dem sich die Energie verteilt, &ndert sich somit mit der Wellenlénge

Av = 35 AX. Die Energie pro Frequenzbereich Av ist damit durch

AE )\QAE N, N.
=\2= 7310—17 J =\ =

— = 4.2.2
Av c A m? Hz 7 nm?2 0,11y ( )

gegeben. Aus der Spektrometereffizienz 7 in Abbildung 4.1.6 (b) und der Anzahl der detek-
tierten Counts N, in Abbildung 4.2.1 (b) ldsst sich damit die spektrale Energieverteilung
berechnen. In Abbildung 4.2.2 (a) sind die resultierenden Energien dargestellt, die in einem

Raumwinkel von Q ~ 0,4 msr fiir die Beispielspektren gemessen wurden.
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Abbildung 4.2.2: Spektrale Energieverteilung. (a) Wahrend man bei hohem Kontrast (AR-
Beschichtung) scharfe Linien sieht, sind die Harmonischen bei mittlerem Kontrast (BK7-
Substrat) breiter, rotverschoben und moduliert. (b) Die Mittelwerte mehrerer Spektren
zeigen, dass hohere Ordnungen bei mittlerem Kontrast um ein Vielfaches besser erzeugt
werden.

Der Untergrund wurde bei einer leichten Dejustage des Aufbaus aufgenommen. Grund-
sdtzlich kann es sich dabei um Schwarzkorperstrahlung des Plasmas und eventuell vorhan-
dene charakteristische Linienstrahlung von Ioneniibergéngen handeln, die in den gesamten
Halbraum abgestrahlt werden [6]. Im beobachteten Spektralbereich sind keine signifikan-

ten charakteristischen Linien zu erkennen und die spektrale Energieverteilung ist fiir den

nJ

W annahernd konstant (Sle—

betrachteten Spektralbereich mit einem Wert von 0,4
he Abb.: 4.2.2 (a)). Dieser Wert kann tiberpriift werden, indem man die Schwarzkorper-
strahlung mit realistischen Annahmen abschétzt. Im thermischen Gleichgewicht strahlt ein
Plasma der Fliche A, = 50 pm? mit einer Elektronentemperatur von 7, = 2keV in ei-
nem Zeitraum von 20 ps im Bereich der 20. Harmonischen (v = 20 1) in den Raumwinkel
Q = 4-10"*sr eine Energie von AE/Av ~ 5 ~ 10725 J/Hz ab. Dieser Wert ist ver-
gleichbar mit dem Untergrund, der im Experiment fiir diesen Raumwinkel gemessen wurde
(AE/AXN =~ 1072 ]J/Hz). Fiir ein lasererzeugtes Plasma ist die Ubereinstimmung aus-
reichend, da man im Experiment - weder zeitlich noch rdumlich - von einem thermischen
Gleichgewicht ausgehen kann (siche Abschnitt 2.1.4). Das beobachtete Plasmaleuchten wird
demnach als Schwarzkorperstrahlung durch die heifsen Elektronen erzeugt, wobei der beob-
achtete XUV-Bereich im niederfrequenten Teil des Planckschen Strahlungsspektrums liegt.

Allerdings kann der Beitrag des Untergrundes von Schuss zu Schuss erheblich schwanken
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und wéhrend der Messung der Harmonischen nicht gleichzeitig detektiert werden.

Die Oberflichenharmonischen weisen in der spektralen Energieverteilung - je nach
Kontrasteinstellung - erhebliche Unterschiede auf (sieche Abb.: 4.2.2 (a)). Diese Unterschiede
sind keine Einzelfille, sondern zeigen sich auch, wenn man mehrere Spektren bei dem je-
weiligen Kontrast mittelt und einen konstanten Untergrund abzieht (siehe Abb.: 4.2.2 (b)).

Grundsitzlich sind dabei die folgenden charakteristischen Eigenschaften zu beobachten:

e Bei einem hohen Kontrast (blau) und einer Skalenléinge von L < \/8 sieht man
scharfe Linien, die genau auf den Vielfachen der Laserfrequenz v liegen. Die spektrale
Struktur weist keine grofen Schwankungen auf und ist von Schuss zu Schuss relativ
stabil. Allerdings sind die Harmonischen nur bis etwa zur 33. Ordnung zu erkennen

und gehen dann im Rauschen unter.

e Bei einem mittleren Kontrast (rot) und einer Skalenlinge von L > A/4 sind die
Harmonischen breiter und rotveschoben. Aufserdem sind iibergeordnete periodische
Modulationen im Spektrum zu erkennen. Diese Modulationen fluktuieren stark und
reagieren empfindlich auf kleinste Anderungen der Laserparameter. Zudem werden

die hohen Harmonischen bis zur Auflésungsgrenze des Spektrometers detektiert.

Die Unterschiede in der spektralen Struktur werden in Abschnitt 4.3 genau erldutert.

Vorher werden hier einige grundlegende Uberlegungen zur Effizienz des Erzeugungspro-
zesses vorgestellt, da die Kenntnis der Umwandlungseffizienz der Laserenergie in Oberfla-
chenharmonische fiir zukiinftige Anwendung und fiir den Vergleich mit der Theorie von In-
teresse ist. Dafiir wird zunéchst die detektierte Energie pro Harmonische durch Summation
iiber den entsprechenden Spektralbereich in Abbildung 4.2.2 (a) bestimmt. Die entspre-
chenden Energien sind fiir die 18te und 25te Harmonische (H18 und H25) in Tabelle 4.1
aufgelistet und bewegen sich im Bereich von mehreren nJ pro Harmonische.

Fiir die Abschétzung der theoretisch zu erwartenden Energie Ey;, muss die Absorption
aberiicksichtigen. Wenn man von universellen Skalierungsgesetz der ROM-Theorie ausgeht

(siehe Gleichung 2.2.6), kann man die Energie der Harmonischen n nach

Ey, ~ Ep(1—a)n™%? (4.2.3)

abschétzen. Hierbei ist Fr die Energie, die in Oberflichenharmonische umgesetzt wird.
Fiir den Fokus in Abbildung 4.1.4 befinden sich etwa 45 % der Energie im 1/e?-Radius
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Energie in % gemessen abgeschatzt theoretisch

Divergenzwinkel Og Omin ‘ Opric ‘ 0, 0=m
H18 - AR 0,017 0,03 | 0,07 | 9,75 80
H18 - BK7 0,036 0,06 | 0,14 | 204 80
H24 - AR 0,010 0,01 | 0,04 | 5,67 33
H24 - BK7 0,031 0,03 | 0,12 | 17,6 33

Tabelle 4.1: Abschitzung der gesamten Energie, die pro Schuss und Harmonische abge-
strahlt wird. Der begrenzte Offnungswinkel des Spektrometers fithrt dazu, dass nicht der
gesamte abgestrahlte Kegel detektiert wird. Zur besseren FEinordnung sind die Energien
fiir unterschiedliche Abstrahlwinkel abgeschétzt worden. Dabei ist 6,,;, der minimale- ,
Oprc der simulierte- und 6y, der Laserdivergenzwinkel. Zum Vergleich ist die theoretisch zu
erwartende Energie nach Gleichung 4.2.3 eingetragen.

der Energieverteilung. Es ist also gerechtfertigt, einen Wert von Er ~ 0,3 J fiir die Ener-
gie zu verwenden, die in Harmonische umgesetzt wird. Fiir die Absorption ist ein Wert
von o =~ 0,4 realistisch. Aus diesen Annahmen ergeben sich die theoretisch abgestrahlten
Energien aus Tabelle 4.1. Sie sind um etwa 3 Grofenordnungen grofer als die tatséchlich ge-
messenen Energien. Ein Grund hierfiir kann sein, dass der Kegel der emittierten Strahlung
grofer ist als der Offnungswinkel des Spektrometers (fs ~ 22mrad). Der Divergenzwin-
kel wurde hier nicht gemessen und kann deshalb nur geschitzt werden. Um den Effekt zu
erfassen, sind in Tabelle 4.1 die Energien aufgelistet, die man bei unterschiedlichen Diver-
genzwinkeln der emittierten Strahlung erwarten wiirde. Hierbei ist 8, der Divergenzwinkel
des Lasers, Oprc die simulierte Divergenz und 6,,;, = 01 /n der beugungsbegrenzte mini-
male Divergenzwinkel. Es zeigt sich, dass die Energien kleiner sind als erwartet.

Die Angabe der Effizienz kann aufgrund der unbekannten Divergenz der Strahlung nur
eine Abschétzung sein. Eine angemessene Abschitzung erhilt man, wenn man fiir den Diver-
genzwinkel den simulierten Wert von 0p;c ~ 45 mrad einsetzt. Ahnliche Divergenzwinkel
wurden auch in einem anderen Experiment unter dhnlichen Bedingungen gemessen [31].

Die Effizienz wird hier als n = E(0prc)/Er angenommen und ist damit durch

nar(HI8) ~ 2.3+1,6-1077, nprr(HI8) = 4,7+3,3-107"
nar(H25) ~ 1,34+0,9-1077, npr7(H25) = 4,04+ 1,96-1077

gegeben. Der Fehler kommt dabei durch die Kalibrierung der spektralen Effizienz des Spek-

trometers zustande. Grundsétzlich ist eine Aussage zur Effizienz der Erzeugung und der
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Vergleich mit der Theorie nicht mdoglich, ohne die Divergenz der Strahlung tatsdchlich zu
kennen. Die angegebenen Werte sind somit nur als grobe N&herung aufzufassen. Fiir eine
genauere Aussage zur Effizienz wire es notig, die Divergenz der emittierten Strahlung zu
messen und die spektrale Effizienz des Spektrometers genauer zu bestimmen.

Ein relativer Unterschied zwischen den beiden Kontrasteinstellungen ist bei den Effi-
zienzen und Abbildung 4.2.2 dennoch zu sehen. Man kann somit sagen, dass die Erzeu-
gung von hohen Harmonischen im mit einem moderat ausgedehnten Vorplasma (Lpgy =
200..400 nm) effektiver ist als mit einem steilen Vorplasma (Lar = 50..90nm). Die Un-
terschiede in den spektralen Modulationen sind im betrachteten Spektralbereich besser zu

messen und werden im folgenden Kapitel ausfiihrlich erlautert.

4.3 Relativistischer Chirp der Harmonischen

In diesem Abschnitt wird der Unterschied zwischen der Spektrallinienstruktur beider Vor-
plasmaeinstellungen erklért. Dafiir ist es notig, den Blick von der Erzeugung eines einzelnen
Attosekundenpulses auf die Wechselwirkung des Oberflichenplasmas wihrend eines kom-
pletten Laserpulses zu richten. Wie in Abschnitt 2.1.4 dargelegt, fithrt der Lichtdruck bei
hochintensiven Laserpulsen zum Eindriicken der Plasmaoberfliche |73, 67, 55, 98|. Zur
schnellen Oszillation innerhalb eines Laserzyklusses kommt zusétzlich noch die iiber den
Zyklus gemittelte Bewegung der Plasmaoberfliche hinzu. Diese wird von der ansteigenden
Flanke des Laserpulses in das Plasma gedriickt. Sobald das Maximum des Lasers reflektiert
wird, ist der thermische Druck des Plasmas wieder grofer als der Lichtdruck und die Ober-
fliche bewegt sich wieder in Richtung Vakuum. In diesem Abschnitt wird die Mittelung
iiber einen Zyklus als mittlere Bewegung bezeichnet.

Die mittlere Bewegung der Plasmaoberfliche wihrend eines Laserpulses wird durch die
Falschfarbendarstellung des simulierten transversalen Magnetfeldes B, in Abbildung 4.3.1 (a)
veranschaulicht. Dabei ist die zeitliche Entwicklung der gemittelten Position der kritischen
Dichte als gestrichelte Linie fiir die Wechselwirkung eines normal einfallenden Gaufschen
Pulses (ap = 10, 7 = 5Tp) mit einem stufenférmigen Plasmaprofil dargestellt (1D PIC-
Simulation). Wegen der Dopplerverschiebung werden die emittierten Harmonischen wih-
rend der ansteigenden Flanke (Bewegung in Richtung des Festkorpers) rot und wihrend der
abfallenden Flanke (Bewegung in Richtung Vakuum) blau verschoben. Die Auswirkung auf
das zeitabhéngige Spektrum ist im entsprechenden Spektrogramm des reflektierten Lichtes

zu sehen. Es zeigt sich, dass die instantane Frequenz wy,(t) der Harmonischen n annahernd
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Abbildung 4.3.1: Plasmaoberflichendynamik und Harmonischer-Chirp. (a) Durch die Dar-
stellung der transversalen Magnetfeldkomponente B, wird die Bewegung der Plasmaober-
flache erkennbar. (b) Im dazugehorigen Spektrogramm wird deutlich, dass die Zentralfre-
quenz der emittierten Harmonischen aufgrund des Doppler-Effektes mit der Zeit ansteigt.
Die dargestellten Diagramme sind Resultate einer PIC-Simulation, bei der ein Gaufischer
Puls mit einer Dauer von 7 = 57 und einer Feldstirke von ag = 10 senkrecht auf eine
steile Plasmakante der Dichte n, = 20 n,, trifft.

linear mit der Zeit ansteigt. Diese Naherung ist plausibel, da der Hauptanteil der Harmo-
nischen bei der maximalen Intensitét emittiert wird und die mittlere Geschwindigkeit der

Oberflache in diesem Bereich linear von der Zeit abhéngt. Die instantane Frequenz ist dann

— U(t) at dwy, _ nNwo

Hier konnen relativistische Effekte bei der Berechnung der Dopplerverschiebung vernach-
lassigt werden, da die mittlere Geschwindigkeit der Plasmaoberfliche viel kleiner ist als
die Lichtgeschwindigkeit. Aufgrung der Eindriickung der Oberfliche besitzen die relati-
vistischen Harmonischen einen positiven Chirp (rot vor blau) der mit der Harmonischen
Ordnung n zunimmt. Im Gegensatz dazu beobachtet man bei den CWE-Harmonischen bei

moderaten Intensitéten einen negativen Harmonischen-Chirp (siehe Abschnitt 2.2.1 ).

4.3.1 Spektrale Feinstruktur

Die zeitliche Anderung der Frequenz der emittierten Harmonischen wirkt sich auf das Spek-

trum aus und lasst sich dementsprechend mit einem Spektrometer messen. Um die Auswir-
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kung auf das Spektrum zu berechnen, ist es sinnvoll, die emittierte Strahlung im Zeitbereich
zu betrachten. In diesem Bereich setzt sich die detektierte XUV-Strahlung aus einer Folge
von Attosekundenpulsen zusammen, die zum Zeitpunkt ¢; detektiert werden und die gleiche
Form f(t) haben. Das elektrische Feld lésst sich dann durch

E(t) =Y B f(t—t) (4.3.2)
k

beschreiben. Dabei ist E,% die absolute Intensitat der Pulse und dndert sich deshalb mit der
Intensitét des treibenden Lasers. Das entsprechende Spektrum lésst sich als Absolutquadrat

der Fourier Transformation von Gleichung 4.3.2 nach

2

I(w) =| flw) P (4.3.3)

Z Ek e—iwtk
k

J(w)

berechnen. Hiebei ist f (w) die Fourier-Transformation der Form der einzelnen Attosekun-

-2
f (w)‘ entspricht der Einhiillenden der emittierten Har-

monischen und kann durch ein Potenzgesetz angenéhert werden (siehe Kapitel 2.2.2). Durch

denpulse f(t). Das Betragsquadrat

J(w) wird die Form der Spektrallinien beschrieben. Aus dem detektierten Spektrum lassen
sich somit durch die Betrachtung der Einhiillenden Informationen iiber die Dynamik wih-
rend eines Laserzyzklusses gewinnen. Die Feinstruktur des Spektrums liefert Informationen
iiber die Stédrke der einzelnen Attosekundenpulse und deren Detektionszeit und ist somit
von Prozessen bestimmt, die sich langsam mit der Einhiillenden des Laserpulses &ndern.

In diesem Abschnitt liegt der Schwerpunkt auf der durch J(w) beschriebenen Struktur
der Harmonischen. Diese wird neben der Intensitdt Ez vor allem durch die Detektions-
zeitpunkte ¢ der Pulse bestimmt (siehe Gleichung 4.3.3). Zur Vereinfachung des Problems
kann man vorerst davon ausgehen, dass alle XUV-Pulse zur selben Phase des Lasers emit-
tiert werden. Ohne Eindriicken der Oberfliche erhielte man also fiir jeden Zyklus k einen
Puls, der sich zu einem Pulszug t; = kT mit dqidistanten Abstéinden zusammen setzte.
Duch die mittlere Bewegung der Plasmaoberfliche x,(t) miissen der treibende Laser und
die emittierte Strahlung einen zusétzlichen Weg zuriicklegen, der sich als Delay bemerkbar
macht.

Darauf beruhend kann man ein Modell aufstellen, dass die Verzégerung durch das Ein-
driicken der Oberfliche beriicksichtigt. In Abbildung 4.3.2 (a) ist die Geometrie veran-
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Abbildung 4.3.2: Relativistischer Chirp der Harmonischen im analytischen Modell. (a) Die
Bewegung der Plasmaoberfliche x, kann durch eine Parabel angenéhert werden. (b) Der
resultierende ungleiche Abstand der detektierten Pulse fiihrt je nach Ausprigung der Ein-
driickung zur Verbreiterung oder sogar Modulation der Harmonischen. (¢) Duch das Ein-
fithren einer asymmetrischen Erzeugung der XUV-Pulse (k = —m — n..m — n) erhilt man
zusétzlich eine Verschiebung der Zentralfrequenz w, der Harmonischen.

schaulicht. Der Ursprung liegt hier bei der maximalen Eindriickung und %k kennzeichnet
den jeweiligen Zyklus im Bereich k& = —m..m um das Intensitdtsmaximum. Wie man
in Abbildung 4.3.1 sieht, kann die Position der Plasmaoberfliche im Bereich der grof-
ten Intensitiit als Parabel angenommen werden x,(t) = «jt?>=ay (kTp)? Die Réinder
miissen nicht beriicksichtigt werden, da der Hauptanteil der Strahlung um das Maximum
erzeugt wird. Fiir die einzelnen Zyklen ist die Geschwindigkeit der Oberfliche demnach
vp(kT) = 201 kTp. Definiert man die Geschwindigkeit an den Réndern der Parabel als
vp (mTy) = Bm ¢, so kann man daraus a; bestimmen. Die Position der Oberfléche ist damit
durch z,(kTy) = BmcTok?/(2m) gegeben. Da die Geschwindigkeit v,(t) viel kleiner ist als

die Lichtgeschwindigkeit ¢, kann man damit die Detektionszeitpunkte nach

ty = kTy — 2e(kTy) _ Ty - <k — i’:kﬂ) (4.3.4)

C

berechnen. Der Parameter 3, gibt dabei die Geschwindigkeit der Oberfliche am Rand des
Modells in Einheiten der Lichtgeschwindigkeit an. Durch geeignete Wahl der Grenzen kann
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dieser auch als maximale mittlere Geschwindigkeit der Oberfliche verstanden werden.

Die Auswirkung des ungleichen zeitlichen Abstandes zwischen den Pulsen auf das Spek-
trum l&sst sich durch Einsetzen der Detektionszeiten ¢ in Gleichung 4.3.3 berechnen. In
Abbildung 4.3.2 (b) sieht man die spektrale Struktur der zwanzigsten Harmonischen fiir un-
terschiedliche maximale mittlere Geschwindigkeiten 5,,. Dabei wird angenommen, dass die
Pulse symmetrisch um die maximale Eindriickung (kK = —m..m, mitm = 20) abgestrahlt
wurden. Man sieht mit steigender Geschwindigkeit 3, eine symmetrische Verbreiterung der
Harmonischen. Die spektrale Breite Aw nimmt aufgrund der Dopplerverschiebung linear mit
der mittleren Geschwindigkeit der Plasmaoberfliche zu. Mit steigender Geschwindigkeit er-
kennt man zusédtzlich innerhalb der Harmonischen starker werdende Modulationen. Fiir die
20. Harmonische wird diese ab einer Geschwindigkeit von £, = 0,002 als lokales Minimum
im Zentrum erkennbar (blaue Linie in Abb.: 4.3.2 (b)). Diese Modulationen fallen je nach
Hamonischer unterschiedlich stark aus und kénnen im Einzelfall berechnet werden.

Die symmetrische Verbreiterung der Harmonischen basiert auf der symmetrischen Ein-
driickung der Plasmaoberfliche. Dieser ideale Fall tritt zum Beispiel bei senkrechtem Ein-
fall des Lasers auf eine steile Plasma-Vakuum-Grenzfliche auf (sieche PIC-Simulation in
Abbildung 4.3.1 (a)). Fiir den schrégen Einfall auf einen ausgedehnten Plasmagradienten
beobachtet man in PIC-Simulationen eine asymmetrische Eindriickung der Plasmaoberflé-
che (siehe Abb.: 4.3.4). Diese Asymmetrie kann im Modell beriicksichtigt werden, indem
man den Bereich der ausgewdhlten Zyklen um n veschiebt: &k = —m — n..m — n. Die
Auswirkung dieser Verschiebung kann man am Beispiel der zwanzigsten Harmonischen in
Abbildung 4.3.2 (c) sehen. Die Zentralfrequenz der Harmonischen w, nimmt mit Zunahme
der Asymmetrie m/n immer weiter ab, weil duch die Verschiebung um n der rotverschobene
Anteil immer grofer wird. Durch die Doppler-Verschiebung wird dieser Effekt mit steigen-
der mittlerer Geschwindigkeit 3, zudem verstérkt. Die Verschiebung der Zentralfrequenz

ist fiir alle Harmonischen des Spektrums gleich und &ndert nichts an der spektralen Breite.

Periodische Modulationen

Richtet man den Blick von der einzelnen Harmonischen auf das gesamte Spektrum, so
lasst sich zusétzlich zur Verbreiterung und Verschiebung der einzelnen Harmonischen ein an-
derer Effekt beobachten. Bei ausreichender maximaler mittlerer Geschwindigkeit 3, lassen
sich im gesamten Spektrum tibergordnete periodische Modulationen feststellen. In Abbil-
dung 4.3.3 (a) ist beispielsweis die Feinstruktur J(w) fiir einen symmetrisch abgestrahlten

Pulszug (m = 20, n = 0) mit £, = 0,0083 zu sehen. Dabei sicht man eine Modulation
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Abbildung 4.3.3: Periodische Modulationen im Modell. (a) Mit zunehmender mittlerer Ge-
schwindigkeit der Plasmaoberfliche 3, lassen sich im gesamten Spektrum periodische Mo-
dulationen mit der Frequenz €2 beobachten. (b) Die Frequenz der Modulationen 2 nimmt
mit steigendem f,,, ab. Die Spektren sind zusétzlich durch Faltung mit einer Gaufs-Funktion
der Breite Aw = 0,1 - wg gegléttet.

mit einem Minimum bei einer Frequenz von {2 ~ 32 - wy. Vergrofert man die maximale
mittlere Geschwindigkeit 3,,,, so beobachtet man, dass die Frequenz ) immer kleiner wird
und im selben Frequenzbereich mehrere Modulationsminima sichtbar werden. Eine genauere

Analyse des Effektes zeigt, dass die Frequenz der periodischen Modulationen durch

W
0~ 20

~ T (4.3.5)

gegeben ist [3]. Neben den periodischen Minima kann man im Modell noch zwei Besonderhei-
ten registrieren. In den Spektren aus Abbildung 4.3.3 beobachtet man zwischen den Minima
bei der Frequenz w = nf) abwechselnd ganzzahlige Harmonische fiir w € {0..Q2, 2Q..3Q, ...}
und halbzahlige Harmonische fiir w € {..2Q, 3Q..4Q, ...}. Zudem sieht man, dass die Fre-
quenzbreite zwischen den periodischen Modulationen 2 stetig zunimmt.

Der relativistische Chirp der Harmonischen wirkt sich also im Spektralbereich als Ver-
breiterung und Verschiebung von Linien aus. Desweiteren kann man bei einer schnellen
Eindriickung damit rechnen, dass im gesamten Spektralbereich ausgeprigte periodische

Modulationen zu sehen sind.
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4.3.2 Experimenteller Nachweis

Die gemessenen Spektren aus Abbildung 4.2.1 weisen bei mittlerem Kontrast mit BK7-
Substrat als Plasmaspiegeltarget Modulationen auf, die im Folgenden in Bezug auf den oben
beschriebenen relativistischen Chirp der Harmonischen untersucht werden. Dafiir werden
die experimentell aufgezeichneten Spektren mit 1D PIC-Simulationen verglichen und mit
Hilfe des analytischen Modells aus Abschnitt 4.3.1 erklért.

Zunichst lassen sich durch die Auswertung von PIC-Simulationen wertvolle Informatio-
nen iiber die Plasmadynamik wdhrend der Wechselwirkung mit dem Laserpuls gewinnen.
Die Simulationen wurden von Daniel an der Briigge mit einer dimensionalen Version des
VLPL Codes (Virtual Laser Plasma Laboratory, [82]) mit einer Ortsauflésung /1000, 100
Makropartikeln pro Zelle und ortsfesten Ionen durchgefiihrt. Die Simulationsparameter wur-
den dabei so gewihlt, dass sie den experimentellen Bedingungen entsprechen. Der Laserpuls

trifft in beiden Féllen in einem Einfallwinkel von § = 45° auf die Targetoberfliche und hat

im zeitlichen Verlauf die Form einer Gaufschen Glockenkurve (ag = af'®® exp(—t%/72)).
Hierbei ist af*** = 8 das maximale normierte Vektorpotential und 7 = 107p die Pulsdauer.

Fiir die unterschiedlichen Plasmaspiegelkonfigurationen ergeben sich nach den hydrodyna-
mischen Berechnungen in Abschnitt 4.1.1 verschiedene Vorplasmagradienten. Diese wurden
beriicksichtigt, indem fiir die Elektronendichteverteilungen doppelt exponentielle Funktio-
nen (blaue Linie) an die hydrodynamische Berechnung (schwarz gestrichelt) angenihert
wurden (siche Abb.: 4.3.1 (a-b)).
Das Ergebnis der PIC-Simulationen fiir beide Kontrasteinstellungen ist in Abbildung 4.3.4 (c-

d) als Falschfarbendarstellung des transversalen Magnetfeldes B, zu sehen. Im Fall des
hohen Kontrastes (antireflexbeschichtetes Plasmaspiegeltarget) und der damit verbunde-
nensteilen Plasmakante sieht man nur eine geringe Eindriickung der Plasmaoberflache (sie-
he Abb.: 4.34 (a, ¢)). Fiir den mittleren Kontrast (BK7-Substrat als Plasmaspiegeltarget)
ergibt sich ein ausgedehntes Vorplasma, in dem ein weitaus tieferes Eindringen des Laser-
pulses in Richtung Target zu erkennen ist (siche Abb.: 4.3.4 (b, d)). Die Oberfliche wird
wahrend der ansteigenden Flanke des Laserpulses durch den Lichtdruck des Lasers ein-
gedriickt. Anschliefend bewegt sich die Oberfliche durch den elektrostatischen Druck des

Plasmas in Richtung Vakuum.
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Abbildung 4.3.4: Plasmadynamik im Experiment. (a-b) Fiir die Anpassung der PIC-
Simulation an das Experiment (MULTI-fs Berechnung, schwarz gestrichelt) wurde der Dich-
teverlauf durch eine doppelt exponentielle Funktion (blau) angenéhert. Die Dichte ist hier
in den Einheiten des Simulationssystems angegeben. (c-d) Die Falschfarbendarstellung des
magnetischen Feldes B, veranschaulicht die Bewegung der Plasmaoberfliche wihrend der
Wechselwirkung mit dem kompletten Laserpuls. (¢) Fiir den steilen Vorplasmagradienten
mit dem hohen Kontrast (AR-Beschichtung als Plasmaspiegeltarget) ist nur eine minimale
Eindriickung der Oberfliche zu beobachten. (d) Beim ausgedehnten Plasma (BK7-Substrat
als Plasmaspiegeltarget) erkennt man eine ausgepriagte Eindriickung. In der eingesetzten
Vergrofierung des Hauptinteraktionsbereiches sieht man die entsprechende Néherung fiir z,,
als gestrichelte Linie.
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Die Bewegung der Plasmaoberfliche um das Maximum der Laserintensitit hat fiir die
Erzeugung der Harmonischen die grofite Relevanz, da in diesem Zeitraum der Hauptan-
teil der Strahlung generiert wird. Dieser Bereich (¢ = 307}..45Tp) ist fiir beide Félle als
Vergroferung in Abbildung 4.3.4 eingesetzt und die jeweilige mittlere Plasmabewegung
xp als gestrichelte Linie eingezeichnet. Daraus lassen sich die entsprechenden maximalen
mittleren Geschwindigkeiten 3, fiir das analytische Modell aus Abschnitt 4.3.1 grafisch
bestimmen. In diesem Fall wurde ein symmetrischer Bereich um das Maximum mit m = 7
und n = 0 gewédhlt. Die maximale mittlere Geschwindigkeit ist demnach fiir den hohen
Kontrast SAR ~ 0,0028 und fiir den mittleren Kontrast BZ2K7 ~ 0,011.

Aus diesen Werten kann man mit Gleichung 4.3.4 die Detektionszeitpunkte berechnen
und anschliefend unter Verwendung von Gleichung 4.3.3 die entsprechenden detektieren
Spektren semi-analytisch bestimmen. Dabei wird fiir spektrale Einhiillende das universelle

~ 2
Potenzgesetz f(w)‘ = w~8/3 fiir relativistische Harmonische aus Abschnitt 2.2.2 verwen-

det. Aufserdem wird das Spektrum zusétzlich mit einer Gaufsschen Glockenkurve der Breite
Aw = 0.1wg gefaltet, um die spektrale Auflésung des Spektrometers zu beriicksichtigen.

Durch das Einsetzen der Simulationsergebnisse in das analytische Modell erh&lt man eine
Verkniipfung zum Experiment. Trotz der Einfachheit des analytischen Ansatzes zeigt sich in
Abbildung 4.3.5 eine gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen Daten, der PIC-
Simulation und den semi-analytisch berechneten Spektren. Dabei sieht man fiir den hohen
Kontrast und damit den steilen Plasmagradienten sowohl in der PIC-Simulation als auch
in der analytischen Berechnung scharfe harmonische Linien, wie sie auch im Experiment zu
beobachten waren(siehe Abb.: 4.3.5 (a,c und e)). Fiir das ausgedehnte Vorplasma mit dem
mittleren Kontrast sind die Modulationen aus den experimentellen Daten auch in der PIC-
Simulation und im Modell zu erkennen (siehe Abb.: 4.3.5 (b,d und f)). Wegen der geringen
Anzahl an freien Parametern und der vorliegenden Ubereinstimmung zwischen den drei
Ansétzen kann man davon ausgehen, dass die Feinstruktur der harmonischen Linien in den
aufgenommenen Spektren auf den relativistischen Chirp der Harmonischen zuriickzufiihren
ist.

Aus der Feinstruktur der Harmonischen kann man, wie in Abschnitt 4.3.1 beschrie-
ben, Informationen iiber die mittlere Plasmadynamik gewinnen. Fiir das Spektrum mit
dem hohen Kontrast sind im gesamten Spektralbreich keine ausgepriagten Modulationen
zu sehen. Deshalb ist Q4r > 45wy und nach Gleichung 4.3.5 die Geschwindigkeit auf
jeden Fall kleiner als 0,005 - c. Betrachtet man die spektrale Verbreiterung der Linien
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Abbildung 4.3.5: Vergleich zwischen Experiment, PIC-Simulation und Modell. (a, ¢ & e)
Bei hohem Kontrast sind in allen drei Fallen scharfe Spektrallinien auf Vielfachen der
Laserfrequenz wp zu sehen. (b, d & f) Wahrenddessen erkennt man bei mittlerem Kontrast
in der PIC-Simulation und dem analytischen Modell eine komplexe spektrale Struktur, die
mit dem experimentellen Befund vergleichbar ist.

etwas genauer, so lasst sich der Wert weiter einschrénken. Dafiir kann man die 27. Har-
monische verwenden, da sie sich noch deutlich vom Rauschen abhebt. Sie hat eine ge-
messene Frequenzbreite von Awgor = 0,21 £ 0,05wy. Aus dem analytischen Modell
(Gleichung 4.3.2 und Gleichung 4.3.4) erhélt fiir 3,, = 0,003 eine spektrale Breite von
Awpo7(Bm = 0,003) = 0,244 wp. Da die gemessene Linienbreite schmaler ist, kann man
davon ausgehen, dass die maximale Geschwindigkeit 8AF kleiner als 0,003 - ¢ ist. Eine ge-
nauere Aussage beziiglich der Geschwindigkeit der Oberflidche ist aus dem Spektrum nicht
zu gewinnen, da die Auflésung des Spektrometers nicht ausreicht.

Fiir den mittleren Kontrast erlauben die ausgeprigten Modulationen im Spektrum ei-

ne etwas genauere Einordnung der maximalen Geschwindigkeit der Plasmaoberfliche. Aus
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der theoretischen Betrachtung in Abschnitt 4.3.1 wird deutlich, dass man entsprechend der
maximalen Geschwindigkeit der Plasmaoberfliche eine periodische Modulation mit der Fre-
quenz € erwarten kann. Die periodischen Modulationen zeigen sich durch einen Ubergang
von immer breiter werdenden Linien in ein quasi kontinuierliches Spektrum im Bereich
w < Q und darauf hin wieder scharfer werdenden Linien fiir w > €. Zudem ist im theore-
tischen Modell ein Ubergang von ganzzahligen zu halbzahligen Harmonischen zu erwarten
(siehe Abb.: 4.3.3). Dieser Ubergang ist in dem abgebildeten experimentell bestimmten
Spektrum bei einer Frequenz von € ~ 27wy zu erkennen (siche Abb.: 4.3.5 (b)). Das ent-
sprechende semi-analytische Spektrum weist diesen Ubergang bei der selben Frequenz auf,
wenn man die Detektionszeiten aus der simulierten Plasmadynamik einsetzt. Die Konsis-
tenz zwischen Experiment, PIC-Simulation und analytischen Modell l4sst darauf schliefien,
dass sich die Oberfliche im Fall des dargestellten Spektrums mit der maximalen mittleren
Geschwindigkeit £, ~ wy/(42) ~ 0,01 bewegt.

In Experiment sieht man bei mittlerem Kontrast in jedem aufgenommenen Spektrum
Modulationen und Unregelméfigkeiten. Jedoch ist die iiberlagerte periodische Modulation
der Frequenz 2 nicht immer in dem beobachteten Spektralbereich zu identifizieren. Fiir die
Abschitzung der maximalen Oberflichengeschwindigkeit reicht es allerdings aus, sich nur
die Feinstruktur einzelner Linien anzuschauen. Betrachtet man hierfiir die 20te Harmoni-
sche, so sieht man in allen Spektren Feinstrukturen, die mit einer spektralen Auflésung von
Aw = 0,1wp, ohne weiteres zu erkennen sind. Durch den Vergleich mit Abbildung 4.3.2 (a)
kann man qualitativ abschéitzen, dass sich die Oberfliche in allen BK7-Spektren mit einer
2> 0,06 ist.

~

Geschwindigkeit bewegt, die grofer als S,

Die gemessenen Fluktuation der Modulationen ist fiir den Fall des mittleren Kontrastes
auch in den PIC-Simulationen zu beobachten, wenn man die Eingabeparameter im realis-
tischen Rahmen verdndert. Dabei beobachtet man dhnlich modulierte Spektren, wenn man
die Skalenldnge im Bereich L = 200..400 nm und das maximale normierte Vektorpotenti-
al um 10 % variiert. Der Effekt hingt fiir ausgedehnte Spektren stark von der jeweiligen
Skalenldnge und der Intensitét der Laserpulse ab und fluktuiert entsprechend von Schuss
zu Schuss. Fiir den hohen Kontrast sind sowohl im Experiment als auch bei den PIC-
Simulationen derartige Fluktuationen nicht zu beobachten.

Durch Analyse der Feinstruktur der emittierten Spektren lasst sich also die Eindriickung
der Plasmaoberfliche wihrend der Wechselwirkung mit dem Laserpuls qualitativ bestim-
men. Gleichzeitig ist die Eindriickung von der Skalenléinge abhéingig, so dass die Form der

Harmonischen ein Maf fiir die Skalenldnge des Vorplasmas ist.



KAPITEL 4. VORPLASMA-ABHANGIGKEIT DER SHHG 71

Hoher Kontrast
—— Mittlerer Kontrast
- — - Max. Laserfeld

T T T
46 47 48 49 50

t/T,

Abbildung 4.3.6: PIC-Simulationen zeigen im Zeitbereich fiir die unterschiedlichen Kon-
trasteinstellungen deutliche Unterschiede zwischen den abgestrahlten ungefilterten elektri-
schen Nahfeldern. Fiir den mittleren Kontrast sind, selbst ohne Filterung der hohen Harmo-
nischen, Attosekundenpulse zu sehen (rot), deren maximale Amplitude die des treibenden
Laserpulses (griin) iibersteigen.

4.3.3 Zeitlicher Verlauf der Attosekundenpulsziige

Die gute Ubereinstimmung zwischen dem Experiment und den PIC-Simulationen erlaubt es,
aus den PIC-Simulationen Informationen zu gewinnen, die experimentell iiberhaupt nicht
oder nur schwer zugénglich sind. In diesem Abschnitt wird dabei das Augenmerk auf die
zeitliche Entwicklung der emittierten Strahlung gelegt. Das Ergebnis der PIC-Simulation
ist in Abbildung 4.3.6 als ungefiltertes elektrisches Feld in der N&he des Targets zu sehen.
Dabei erkennt man zwischen den beiden Kontrasteinstellungen beziehungsweise Vorplas-
magradienten einen erheblichen Unterschied.

Im Fall des hohen Kontrastes (blau) iiberschreitet das elektrische Feld der emittierten
Strahlung das maximale elektrische Feld des treibenden Laserpulses (griin gestrichelt) nur in
geringem Mafle. Daraus ldsst sich schliefsen, dass es sich in diesem Fall eher um eine Phasen-
modulation im Sinne des ROM-Modells handelt (siehe Abschnitt 2.2.2). Das entsprechende
Spektrum ist in Abbildung 4.3.5 (c) zu sehen. Die héchsten Frequenzkomponenten werden
dabei in den Zeitbereichen erzeugt, in denen sich das elektrische Feld am schnellsten dndert
(blaue Pfeile, in Abb.: 4.3.6), so dass die Abstrahlung der hohen Frequenzkomponenten auf
einen Bruchteil der Periodendauer des Lasers Ty begrenzt ist. Durch das Herausfiltern der

hohen Frequenzkomponenten erhilt man im elektrischen Feld einen Zug aus Attosekun-
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denpulsen. Ein Vergleich dieser Emissionszeitpunkte (blaue Pfeile) mit den Rasterlinien in
Abbildung 4.3.6 zeigt, dass die Pulse nahezu periodisch abgestrahlt werden.

Fiir den mittleren Kontrast (rot) ist diese Periodizitét nicht genau vorhanden. Vergleicht
man die Zeitpunkte der Attosekundenpulse (negative Maxima) mit den Rasterlinien, so
kann man bei genauem Hinschauen eine Anderung des Abstandes zwischen den Zeitpunkten
beobachten. Diese Absténde entsprechen gerade den unterschiedlichen Detektionszeiten ¢
aus Gleichung 4.3.4 und werden durch das Eindriicken der Plasmaoberfliche verursacht.

Zudem sieht man, dass die Amplitude des Feldes etwa doppelt so grof ist wie das maxi-
male Feld des treibenden Lasers (griin-gestrichelt). Dadurch wird die Ausgangsbedingung
des ROM-Modells (Gleichung 2.2.3) verletzt. Die Charakteristik ist vielmehr mit der Be-
schreibung durch die Coherent Synchrotron Emission zu vergleichen, die von D. an der
Briigge in [5] beschrieben wird (siehe Abbschnitt 2.2.2). Zudem ist eine starke Asymme-
trie zu beobachten, die sich als Ausschlag in eine Richtung bemerkbar macht. Diese Pulse
werden pro Zyklus einmal emittiert und haben theoretisch selbst ungefiltert eine Lange
von etwa 100 as. Im Zeitbereich kénnen also gut definierte Attosekundenpulse existieren,
obwohl man ein unregelméfiges und moduliertes Spektrum aufzeichnet.

Damit liefert das Experiment in Kombination mit den Simulationen den indirekten
Beweis, dass man durch Manipulation des Vorplasmas die Eigenschaften der emittierten
Strahlung mafgeblich verindern kann. Zudem liefert die gute Ubereinstimmung zwischen

PIC-Simulation und Experiment den ersten experimentellen Hinweis auf die Erzeugung von
XUV-Strahlung durch den CSE-Prozess.

4.4 Perspektiven

Die présentierte Kombination aus Experiment und Simulation hat gezeigt, dass die Ein-
driickung der Oberfliche und der zeitliche Verlauf von Attosekundenpulsen von den Vor-
plasmabedingungen abhingen. Dabei ist die Verdnderung des Vorplasmas durch die Aus-
wahl des Plasmaspiegeltargets zwar ausreichend, um grundlegende Tendenzen aufzuzeigen,
jedoch nur bedingt geeignet fiir eine kontrollierte und kontinuierliche Steuerung der Vor-
plasmas.

Ein moglicher Aufbau zur kontinuierlichen Steuerung der Skalenldnge ist in Abbil-
dung 4.4.1 (a) dargestellt. Voraussetzung fiir das Funktionieren des Aufbaus ist allerdings
ein Laserpuls mit einem exzellenten Kontrast. Zur Kontrastverbesserung kénnen im Vor-

feld die in Abschnitt 3.2 vorgestellten Techniken verwendet werden. Der Laserpuls wird
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Abbildung 4.4.1: Steuerung der Skalenléinge des Plasmas und deren Auswirkung auf die
Pulsform. (a) Der Abstand zwischen Vor- und Hauptpuls ldsst sich mit Hilfe einer Ver-
zogerungsstrecke gezielt steuern und damit die Skalenliange kontinuierlich verédndern. (b)
Die Form der emittierten Pulse kann damit beeinflusst werden. Fiir die Laserparameter des
ARCTURUS-Lasersystems léisst sich die Verstirkung n = max(E?)/max(E?) und Kom-
pression I' = T /27 - 7 theoretisch im oben dargestellten Rahmen verdndern.

anschlieffend mit einem Strahlteiler aufgeteilt und mit Hilfe einer Verzégerungsstrecke so
umgelenkt, dass der schwéchere Vorpuls mit einem definierten zeitlichen Abstand vor dem
Hauptpuls auf dem Target eintrifft. Durch die stufenlose Steuerung des Pulsabstandes At
lasst sich die Skalenldnge nach Abschnitt 2.1.4.1 kontinuierlich einstellen.

In Abbildung 4.4.1 (b) sind die Ergebnisse einer Skalenlingen-Variation mit den Pa-
rametern des ARCTURUS-Lasersystems bei einem Einfallwinkel von § = 45 prisentiert.
Hierbei ist die Intensititsverstirkung n = max(E?)/max(E?) das Verhiltnis zwischen dem
maximalen einfallenden elektrischen Feld EZ2 und dem maximalen reflektierten elektrischen
Feld E2. Die Linge der ungefilterten Attosekundenpulse 7 wird dabei durch den Kom-
pressionsfaktor I' = Ty/27 - 7 angegeben. Die Simulation zeigt, dass die intensivsten und
kiirzesten Pulse im Bereich von L ~ 0,2..0,3 Ag erzeugt werden. Dies entspricht in etwa
dem Gradienten, der im Experiment durch die Verwendung des BK7-Substrates als Plasma-
spiegeltarget erzielt wurde (siehe Abschnitt 4.1.2). Dennoch ermdglicht die kontinuierliche
Steuerung der Skalenlidnge in Zukunft eine gezieltere Steuerung des zeitlichen Verlaufs der
XUV-Pulse. Zusitzlich kann man bei gegebener Laserintensitdt den Einfallwinkel 6 zur
Optimierung der Pulse verwenden.

Die préasentierten Experimente haben zudem gezeigt, dass man die Eindriickung der
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Plasmaoberfliche wihrend der Wechselwirkung mit dem Laserpuls beeinflussen kann. Da-
durch l&sst sich, wie in Abschnitt 4.3 gezeigt, der Abstand der einzelnen Attosekundenpul-
se steuern. Die zeitabhéngige Eindriickung der Plasmaoberfliche im 1D Simulationssystem,
wie sie z.B. in Abbildung 4.3.4 zu sehen ist, fithrt im Laborsystem zu einer konkaven Kriim-
mung der Emissionsfliche, welche zur Fokussierung der emittierten XUV-Strahlung fiihrt.
Dieser Effekt wurde bereits fiir steile Plasmagradienten theoretisch untersucht [4, 3] und
fiir die Begriindung gemessener Divergenzen verwendet [31]. Im Fokus der konkaven Ober-
fldchen konnen unter idealen Voraussetzungen theoretisch extrem hohe Intensitidten erzeugt
werden [43]. Durch Einstellung der Skalenldnge lésst sich die Kriimmung der Oberflache und
damit der Abstand des Fokuspunktes zur Oberfliche veréindern. Die entsprechenden Kriim-
mungsradien lassen sich unter Verwendung des analytischen Modells aus Abschnitt 4.3.1
nach
m Ao sin? 6

berechnen. Mit den entsprechenden Werten fiir 3,,, und m ergibt sich fiir den hohen Kontrast
eine Brennweite von far =~ 559pm und fiir den mittleren Kontrast Spr7 ~ 139 um. Die
Lage des Brennpunktes ist damit in gewisser Weise steuerbar.

Fiir viele Anwendungen werden einzelne Attosekundenpulse mit entsprechend hoher
Intensitéit bendtigt. Allerdings liefern Ti:Sa-Laser minimale Pulslingen von ca. 25 fs und
erzeugen damit bei der Wechselwirkung mit der Plasmaoberfliche immer eine Folge aus
Pulsen. Fiir die Erzeugung von einzelnen Pulsen kénnte eine Technik verwendet werden,
die bereits erfolgreich bei Gas-Harmonischen angewendet wurde [115, 97]. Mit Hilfe des
sogenannten Polarization-Gatings lassen sich theoretisch auch von der Plasmaoberfliche
einzelne Attosekundenpulse erzeugen |8, 93].

Bei einer optimalen Einstellung fiir die Pulsform kann es allerdings dazu kommen, dass
der Brennpunkt nicht weit genug vom Target entfernt ist um die hohen Intensitédten in die-
sem Punkt experimentell zugénglich zu machen. Diese Hiirde kann man {iberwinden, indem
man ausnutzt, dass die Eindriickung der Oberfléche neben der Skalenlénge ebenfalls von der
Intensitéit des Lasers abhiangt. Durch die entsprechende Einstellung des Intensitatsprofiles
im Fokus kann der Brennpunkt selbst bei ausgedehntem Plasma verschoben werden. Fiir den
idealen Fall einer steilen Plasmakante ist der Einfluss einer Supergaufi-Intensitatsverteilung
numerisch untersucht worden [4]. Experimentell 14sst sich die Intensitdtsverteilung im Fokus
durch die Verwendung eines adaptiven Spiegels verdndern [113].

Durch Kombination des zeitlich optimierten Pulses (Skalenlinge und Winkel) mit dem
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Polarization-Gating ist es in Zukunft denkbar, auch ohne Filterung einzelne Attosekun-
denpulse zu erzeugen. Mit Hilfe einer einstellbaren Intensitétsverteilung kann zudem die
Kriimmung gesteuert werden und die Pulse in praktikabler Entfernung vor dem Target fo-
kussiert werden. Die gezielte Steuerung der Laserparameter erlaubt eine Optimierung der
abgestrahlten Attosekundenpulse und Anpassung auf die jeweilige Anwendung. Die pré-
sentierten experimentellen Ergebnisse weisen dabei den Weg zur besseren Kontrolle des

Erzeugungsprozesses.



Kapitel 5

Zeitliche Koharenz von

Oberflachenharmonischen

Die Kohérenz ist eine wichtige Eigenschaft von Strahlungsquellen und fiir die Anwendung in
der Interferometrie oder Spektroskopie von entscheidender Bedeutung. Zudem erlaubt die
Messung der Kohérenz grundlegende Schlussfolgerungen iiber die ablaufenden Erzeugungs-
prozesse. Wegen der kurzen Wellenldnge und der starken Absorption bei der Propagation
durch Materie ist die Messung der Kohérenzeigenschaften im XUV-Bereich mit technischen
Schwierigkeiten verbunden. Eine Einfiihrung in die grundlegenden Methoden ist im Att-
wood [6] zu finden.

Aufgrund der einfacheren Erzeugung und ldngeren Présenz wurden die Kohéarenzeigen-
schaften von Gasharmonischen bereits vor einigen Jahren untersucht. Fiir die Messung der
raumlichen Kohédrenz wurde dabei der Youngsche-Doppelspalt [28] oder der Fresnelschen-
Spiegel [64] verwendet. Die zeitliche Kohérenz wurde mit einem hochauflésenden Spektro-
meter gemessen [95]. Die interferometrische Messung der zeitlichen Kohérenz, auf Grund-
lage des Michelson-Interferometers, gestaltet sich wegen der Ineffizienz der Strahlteiler als
schwierig. Deshalb wurden stattdessen zwei treibende Laserpulse im Gas-Jet zeitlich ver-
setzt iiberlagert und die Interferenz der erzeugten Harmonischen direkt gemessen [12]. Dabei
muss man allerdings davon ausgehen, dass beide Pulse praktisch identisch sind. Grundsétz-
lich kénnen dhnliche Verfahren zur Untersuchung von Oberflichenharmonischen verwen-
det werden. Zum Beispiel wurde auf &hnliche Weise die gegenseitige Kohédrenz von drei
Quellpunkten auf einer Oberfliche untersucht [108]. Damit konnten Riickschliisse auf die

gegenseitige Kohédrenz der Strahlungsquellen gezogen werden.

76
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In diesem Kapitel wird die interferometrische Messung der zeitlichen Kohérenz von
Oberflichenharmonischen vorgestellt, bei der ebenfalls ein Verfahren angewendet wird, das
bereits erfolgreich von D. Hemmers an Gas-Harmonischen angewendet wurde [45]. Es er-
moglicht die gleichzeitige Messung der zeitlichen Kohédrenz von harmonischen Linien in
einem breiten spektralen Bereich ohne aufwéndigen Einsatz von optischen Elementen. Die
Ergebnisse der Anwendung dieses Interferometers am ATLAS-Lasersystem werden im An-
schluss vorgestellt. Unter dhnlichen Bedingungen wurde die Pulsdauer des XUV-Pulszuges
mit einem Volumen-Autokorrelator gemessen [75]. Ein Vergleich zwischen beiden Messun-
gen zeigt einen Unterschied zwischen der Kohédrenzzeit und der Dauer des XUV-Pulszuges,

der auf eine nicht konstante Phase der emittierten Strahlung zuriickzufiihren ist [50].

5.1 Interferometrische Messung der zeitlichen Koharenz

Die Kohérenz einer Strahlungsquelle beschreibt die Féhigkeit der emittierten Felder zur In-
terferenz. Zur Beschreibung der Kohérenz einer Welle wird im Allgemeinen die normalisierte

Kreuzkorrelationsfunktion

<E (r17t+ T) E (r2,t)> N Imaz — Imin
I(I‘l) I(I‘Q) Imaa: + Imln

g12(7) = (5.1.1)
verwendet [6]. Der Wert gi2(7) gibt dabei den Kohéarenzgrad der Welle zwischen den
Positionenr; und ro bei einem Zeitunterschied von 7 an. Die Kreuzkorrelationsfunktion
wird durch die eckigen Klammern () dargestellt und bildet das zeitlich Mittel {iber eine
Periode. Im Experiment ist der Kohérenzgrad als Auspriagung der Interferenzstrukturen zu
beobachten, wobei I,,,, die Intensitit des Maximums und I,,;, die Intensitit des Minimus
der Interferenzstruktur ist [94, 14]. Die Funktion g;2(7) kann somit nur Werte zwischen 0
und 1 annehmen. Md&chte man allerdings nur die zeitliche Kohdrenz messen, so verwendet
man die selbe Position (r;y = ry) mit einem definierten Laufzeitunterschied zum Detektor.
Ist die aufgenommene normierte Kreuzkorrelationsfunktion g1(7) mit wachsendem 7 mo-
noton abfallend, so ist die Kohérenzzeit 7. als die Zeit definiert, in der die Funktion auf die
Hilfte abfillt [g(T = 7.) = 1 g(r = 0)]. Mit Hilfe der Lichtgeschwindigkeit c ist zudem die
Kohérenzlinge als [, = c¢7. gegeben. Aus der Unschérferelation ergibt sich eine Verkniip-
fung zwischen der Kohérenzzeit 7. und der spektralen Bandbreite Av. Fiir den speziellen
21n2

Fall eines Gaufschen Pulses ist die Relation durch Av - 7, = gegeben.

S

Dieser Zusammenhang ermdoglicht die Bestimmung der Kohérenzzeit durch Messung der



KAPITEL 5. ZEITLICHE KOHARENZ VON OBERFLACHENHARMONISCHEN 78

spektralen Breite mit einem hochauflésenden Spektrometer. In der Praxis kann es aber ge-
rade bei der Verwendung von abbildenden Spektrometern durch die aufwindige optische
Justage zu Problemen kommen. Dabei hingt die Auflosung von der Justage ab und kann
sich entsprechend dndern oder ist unbekannt. Die Verwendung von interferometrischen Ver-
fahren kann deshalb unter Umstédnden von Vorteil sein.

Im Folgenden wird ein Verfahren zur interferometrischen Messung der zeitlichen Ko-
hérenz vorgestellt, das ohne aufwindig Justage und “transmittive” Optik auskommt. Der
experimentelle Aufbau ist in Abbildung 5.1.1 dargestellt. Dieser Aufbau basiert auf einer
Doppellochblende, wie sie normalerweise zur Bestimmung der rdumlichen Kohérenz verwen-
det wird [94]. Die verwendeten Licher haben einen Durchmesser von d = 60 pm und einen
Abstand von D = 100 pm. Jedes dieser Locher erzeugt auf einem Schirm im Fernfeld eine
rotationssymmetrische Airy-Scheibe, deren erstes Minimum einen Radius von r = 1, 22~L%
hat. Hierbei ist L die Distanz zwischen Loch und Schirm, A die Wellenldnge des Lichtes
und d der Durchmesser des Lochs. Zur Vereinfachung kann der innere Teil der Airy-Scheibe
durch eine Gaufssche Glockenkurve mit einer Breite von w,, = 0,687 r,, angenihert werden.
Die Groéfe der einzelnen Strukturen héngt von der Wellenldnge ab und ist somit fiir jede
Harmonische n anders.

Der Abstand zwischen den beiden Airy-Scheiben kann nach Az = D (1 + %) berechnet
werden. Diese Beziehung lasst sich mit dem Strahlensatz herleiten. Dabei geht man davon
aus, dass beide Strahlen im Fokus starten und die Lécher nach der Distanz [ passieren. Die
Verldngerung der Linien fiihrt zu den Positionen der Intensitdtsmaxima der Airy-Scheiben
auf dem Schirm. Der Abstand Az hingt nur von der Geometrie und nicht von der Wel-
lenldnge beziehungsweise von der Harmonischen ab. Bei geeigneter Wahl der Geometrie
iiberlappen die beiden Intensitiitsverteilungen. Im Uberlappungsbereich sieht man entspre-
chend dem Kohérenzgrad der Lichtquelle Interferenzstrukturen unterschiedlicher Auspré-
gungen. Die vollstindige rdumliche Kohérenz zwischen beiden Strahlen (g12(0) < 1) ist
eine Voraussetzung fiir die Messung der zeitlichen Kohérenz.

Durch die Positionierung eines Transmissionsgitters hinter der Doppellochblende kann
man die Interferenzstruktur zusétzlich spektral aufspalten. In der ersten Beugungsordnung
ist es dann moglich, einen Laufzeitunterschied zwischen den beiden interferierenden Strah-
len einzufiihren. Der Laufzeitunterschied fiir die unterschiedlichen Harmonischen As,, 1asst
sich aus der Draufsicht in Abbildung 5.1.1 (b) herleiten und héngt entsprechend von der

effektiven Distanz zwischen den beiden Lochern D, und dem Beugungswinkel ~, ab. Fiir
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Abbildung 5.1.1: Aufbau zur Messung der zeitlichen Kohérenz. (a) Die emittierte XUV-
Strahlung trifft nach der Distanz [ auf die rotierbaren Doppellécher. Durch das folgen-
de Gitter werden die Frequenzkomponenten spektral aufgeteilt und die Interferenzen fiir
mehrere Harmonische sichtbar. (b) In der ersten Beugungsordnung kann man den Lauf-
zeitunterschied As zwischen den beiden Strahlen durch Drehung der Doppellcher um den
Winkel ( variieren. Aus der Ausprigung der Interferenzstrukturen ldsst sich die Kohérenz
bestimmen.

die erste Beugungsordung ist der Unterschied durch
As, = D, -siny, = Dsinf-siny, = DA, N sinf (5.1.2)

gegeben. Hierbei ist § der Rotationswinkel der Doppellocher zur Ausrichtung der Gitter-
stibe und N die Gitterstrichdichte (hier 2000 Linien/mm). Demnach kann der Laufzeit-
unterschied durch Rotation der Doppellécher verdndert werden. Im Falle, dass die Verbin-
dungslinie der beiden Locher parallel zu den Gitterstédben verlduft (8 = 0), ergibt sich kein
Unterschied. Der maximale Wert ist bei einem Winkel von § = 90° erreicht und fiihrt bei
dem hier verwendeten Aufbau zu As = 200 - \,,. Fiir die nullte Beugungsordnung ist keine
Abhéngigkeit vom Rotationswinkel zu erwarten.

Im Uberlappungsbereich sicht man periodische Strukturen, die von der Wellenléinge \,,
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und dem Winkel zwischen den beiden interferierenden Wellenfronten o, abhéngig sind.
Dabei ist der Abstand zwischen zwei Minima durch k, = 3—’; gegeben |94]. Die Wellenlénge
hat einen Einfluss auf den Interferenzwinkel «,,, da jede Wellenlinge in einen anderen
Winkel 7,, = arcsin (N \y,) gebeugt wird. Bei der gegebenen Konfiguration lassen sich die
Winkel nach

D
oy, = arctan # (5.1.3)
— S siny,
berechnen. Fiir die nullte Beugungsordnung (v, = 0) haben die einzelnen Harmonischen
n zwischen den Minima der Interferenzstrukturen ein Abstand von k, = )\n%. Fir den

verwendeten Aufbau und die 14te Harmonische ergibt sich damit ein Abstand von 0,35 mm.

Die Ausprigung der Minima ist ein Mafsstab fiir die Kohérenz der Strahlung. Durch Dre-
hung der Doppellécher verdndert man den Weg der Laufwegdifferenz As,, bezichungsweise
die Laufzeitdifferenz 7,, beider Strahlen. Die Bestimmung der normierten Kreuzkorrelations-
funktion ist das Ziel des Experimentes. Im folgenden Abschnitt werden die experimentellen

Bedingungen, die Auswertung und das Ergebnis der Anwendung des Verfahrens vorgestellt.

5.2 Experimentelle Ergebnisse

5.2.1 Bedingungen

Das oben beschriebene Interferometer wurde im Rahmen einer Kooperation mit dem Max-
Planck-Institut fiir Quantenoptik am ATLAS-Lasersystem eingesetzt. Dieser Laser liefert
Laserpulse mit einer Dauer von 45 fs und einer Energie von 600 mJ auf dem Target. Die Pul-
se werden mit einer off-axis Parabel (Brennweite 160 mm) auf Intensitéiten von 10 W cm™—2
fokussiert. Dabei werden im Fokus maximale Feldstarken von ag ~ 4 erreicht. Bei dem be-
schriebenen Experiment wurde ein Quarz-Substrat als Target verwendet und in einem Ein-
fallwinkel von 45° getroffen. Die emittierte XUV-Strahlung propagiert in spekulare Richtung
und trifft nach einer Distanz von [ = 30,3 cm auf den Doppellochaufbau. Zur Aufnahme
der Interferenzstrukturen wurde in einem Abstand von L = 60, 8 cm eine Detektionseinheit
verwendet, die aus einer Csl-beschichteten Micro-Channel-Plate (MCP) mit angeschlosse-
ner CCD-Kamera zusammengesetzt ist. Dabei wird jedes einzelne XUV-Photon zunéchst in
einer Phosphorschicht in sichtbares Licht umgewandelt, welches wiederum duch den Pho-
toeffekt Elektronen freisetzt. Diese werden anschlieffend in einer Micro-Chanel-Plate ver-

vielfacht und mit der CCD-Kamera aufgenommen. Die grofe Anzahl der Elektronen fiihrt



KAPITEL 5. ZEITLICHE KOHARENZ VON OBERFLACHENHARMONISCHEN 81

dazu, dass die rdumliche Auflésung der Kamera abnimmt. Fiir die verwendete Detektions-
einheit wurde die Auflésung durch Faltung einer Ein-Photonen-Aufnahme vorgenommen.
Hierbei hat sich gezeigt, dass ein XUV-Photon im Mittel ein Signal mit einer 1/e-Breite
von 3,2 Pixeln auf der Kamera erzeugt. Der eigentliche CCD-Chip hat 1024 x 1024 Pixel
mit einer Grofe von 25 pm. Auf dem Chip konnten so die Harmonischen von der 11. und
16. Ordnung gleichzeitig beobachtet werden.

Durch Verfahren des Targets entlang der z-Achse wurde die Position gefunden, in der
die Harmonischen am stirksten erzeugt wurden. Als Filter wurden zwei Aluminiumfolien
mit einer Dicke von 200 nm verwendet. Der Aufbau wurde zudem so konzipiert, dass man
die rotierbare Doppellochblende durch einen einfachen Schlitz ersetzen konnte. Dies hat
die Untersuchung der rdumlichen Strukturen in einer Dimension und die Vermessung der
zeitlichen Kohérenz ermoglicht, ohne die Experimentierkammer beliiften zu miissen. Im
Folgenden werden die experimentellen Ergebnisse, die mit beiden Konfigurationen erzielt

wurden, vorgestellt.

5.2.2 Raumliche Strukturen

Zur Vermessung der rdumlichen Verteilung der emittierten Strahlung wurde an der Stelle,
an der sich die Doppellocher befinden, ein Spalt mit einer Breite von 0,5 mm parallel zu
den Gitterlinien eingesetzt. Damit ist es mdglich, die réumliche Verteilung der emittierten
Strahlung in einer Dimension zu messen, wiahrend man in Dispersionsrichtung das Spek-
trum mit den Harmonischen beobachtet. In Abbidung 5.2.1 (a) sieht man exemplarische
Aufnahmen der rdumlichen Strukturen, die im Einzelschuss-Modus aufgenommen wurden.
Die Héaufigkeitsverteilung der Strukturgrofe zeigt, dass diese im Mittel eine FWHM-Breite
von 4,23 + 1,5 mm besitzen (siche Abb.: 5.2.1 (b)). Damit ist sichergestellt, dass die Dop-
pellocher mit einem Abstand von 100 pm gleichméfig ausgeleuchtet werden. Man kann also
davon ausgehen, dass die beiden Strahlen rdumlich koh&rent sind.

Zudem erlauben die rdumlichen Strukturen Riickschliisse auf die Grofe der Quelle.
Da wir die emittierte Strahlung im Fernfeld betrachten, kann die Propagation im freien
Raum in folgender Weise als Fouriertransformation angesehen werden; h(z) = F ()\LL)
Wobei h(x) das beobachtete Feld und F die Fouriertransformation der Quellfunktion f(z)
ist [94]. Die kleinsten Strukturen im beobachteten Feld liefern somit Informationen iiber
die grofen Strukturen der Quelle. Aufgrund der mittleren Strukturgréfe von 4,2 mm nach

einer Propagation von 91 cm kann man daraus schliessen, dass die Quelle in etwa 4,5 pm
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Abbildung 5.2.1: Réumliche Strukturen innerhalb der Harmonischen. (a) Die Aufnahmen
eines nichtabbildenden Spektrometers zeigen die rdumliche Verteilung der ermittierten Har-
monischen in einer rdumlichen Dimension. (b) Eine statistische Auswertung der Struktur-
grofe zeigt, dass diese im Mittel eine Breite von 4,23 + 1,5 mm (FWHM) haben.

grofs ist. In diesem Radius wurden im Experiment ca. 70 % der Energie deponiert [76].

5.2.3 Zeitliche Kohirenz

Fiir die Messung der zeitlichen Kohérenz wurde der Doppellochblenden-Aufbau vor das
Transmissionsgitter gefahren (siehe Abb.: 5.1.1 (a)). Die aufgenommenen Interferenzstruk-
turen der 14. Harmonischen sind in Abbildung 5.2.2 (a) zu sehen. Dafiir wurden 400 Schuss
mit 10 Hz, der maximalen Repetitionsrate des Lasersystems, akkumuliert. Die aufgenom-
menen Interferenzmuster zeigen eine eindeutige Abhéngigkeit vom Rotationswinkel 8 und
verschwimmen mit zunehmendem Laufwegunterschied. Anhand dieser Strukturen ldsst sich
zundchst der Kohérenzgrad in Abhéngigkeit von der Laufzeitdifferenz g11(7) beziehungs-
weise von der Laufwegdifferenz g11(As,,) ermitteln. Daraus lasst sich die Kohdrenzzeit nach
der Definition in Abschnitt 5.1 berechnen.

Fiir die Auswertung wurde fiir alle sichtbaren Harmonischen n ein Line-out senkrecht zu
dem Interferenzmuster erstellt. Exemplarisch sieht man in Abbildung 5.2.2 (b) das Line-out
der 14. Harmonischen bei einem Rotationswinkel von = 3, 4° als schwarze Punkte. Fiir die
Bestimmung der Kohérenzgrade kann man dann die eindimensionale Interferenzgleichung

fiir teilkohédrente Wellen verwenden [94]. Sie ist in unserem Fall durch
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Abbildung 5.2.2: Interferenzstrukturen zur Bestimmung der Koh#renzzeit. (a) Die Aus-
priagung der Interferenzstrukturen dndert sich mit dem Rotationswinkel der Doppelloch-
blenden . Durch die Drehung wird der Laufzeitunterschied zwischen den beiden Strahlen
eingestellt. (b) Zur Auswertung des Kohdrenzgrades wird an das Line-out (schwarze Punk-
te) die Gleichung 5.2.3 gefittet. Hierbei ist der einzige freie Parameter der normalisierte
Kreuzkorrelationsfaktor.

2
In(xz,Asp) = Iijp+ Ion +2v/ 11 ndon |911(Asy)| cos (k_ x) (5.2.1)
n

gegeben. Hiebei ist g11(As,,) der ensprechende Kohérenzgrad und k,, der Abstand der Mi-
nima in den Interferenzmustern. Die Zentren der Intensitdtsverteilungen beider Strahlen

lassen sich durch Gauftsche Glockenkurven der Form

9 <""_i Ax/z)j (5.2.2)

Lin = I0 ex
7, 7,1 p wn

beschreiben. Der Abstand zwischen beiden Verteilungen ist durch Az gegeben. Durch den
Index n wird beriicksichtigt, dass die Breite der Strukturen w,,, die zentrale Intensitét Ign
und der Abstand der Minima k, von der jeweiligen Harmonischen abhingen. Fiir die Be-
stimmung des Kohérenzgrades wurden die Gleichungen 5.2.1 und 5.2.2 an die gemessene
Kurve gefittet. Dafiir wurden die Parameter k,, w, und x; = £Ax/2 im Vorfeld fiir die je-
weiligen Wellenléngen festgelegt. Als freie Parameter wurden der Korrelationsgrad g11(Asy,)

und die Spitzenintensitit Ign verwendet. Das Ergebnis des Fits fiir die 14. Harmonische ist
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Abbildung 5.2.3: Auswertung der Interferenzstrukturen. (a-e) Aus den Interferenzstrukturen
lassen sich die Kohérenzgrade g;; fiir die unterschiedlichen Winkelstellungen berechnen.
Durch den Fit einer Gaufschen Glockenkurve (rote Linie) an die Messpunkte erhélt man
die Funktion g;;(As) zur Bestimmung der Kohérenzliange I.. (f) Fiir die Beriicksichtigung
der rdumlichen Auflgsung des MCP-Detektors miissen die einzelnen Werte fiir gq1korrigiert
werden.

in Abbildung 5.2.2 (b) als rote Linie zu sehen. Fiir die genaue Bestimmung des Kohérenz-
grades muss allerdings noch die rdumliche Auflésung der Detektionseinheit beriicksichtigt
werden. Die begrenzte Auflésung fiihrt dazu, dass die Interferenzstrukturen weniger ausge-
pragt sind. In Abbildung 5.2.3 (f) ist der Zusammenhang zwischen dem Korrelationsgrad fiir
die gefaltete Interferenzstruktur und dem tatséchlich vorhandenen Korrelationsgrad darge-
stellt. Die numerischen Berechnungen zeigen einen linearen Zusammenhang zwischen beiden
Werten. Wihrend man fiir den Fit aus Abbildung 5.2.2 (b) einen Wert von ¢1; = 0,64
erhilt, ergibt die Korrektur einen tatsdchlich vorhandenen Wert von g1; = 1,02. Diese
Auswertungsmethode wurde mit der entsprechenden Korrektur auf alle sichtbaren Harmo-
nischen und Winkelstellungen angewendet. Das Ergebnis ist in Abbildung 5.2.4 (a-e) in
Form von schwarzen Punkten dargestellt. Die angegebenen Fehlerbalken représentieren den
entsprechenden numerischen Fehler der Fit-Prozedur.

Es zeigt sich, dass die Messwerte durch Gaufische Glockenkurven angefittet werden kon-
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Abbildung 5.2.4: Die Kohérenzzeiten der Oberflichenharmonischen. Aus den Kohérenzlan-
gen in Abbildung 5.2.3 lassen sich die unkorrigierten Werte bestimmen (rote Punkte). Die
Korrektur mit Gleichung 5.2.3 fiithrt dann zu den tatséchlich vorhandenen Kohé&renzzeiten
(blaue Dreiecke). Diese Daten stimmen sehr gut mit den Werten {iberein, die man durch
den numerischen Fit der gesamten zweidimensionalen Struktur mit Hilfe eines Simplex-
Verfahrens erhélt (schwarze Vierecke).

nen (siehe rote Linien in Abb.: 5.2.3). Die gefitteten Kurven werden zur Bestimmung der
Kohirenzlinge beziehungsweise Kohérenzzeit verwendet. Dabei ist es physikalisch plausi-
bel, die Glockenkurven um As = 0 zu zentrieren. Die FWHM-Breite der Glockenkurve
entspricht dann der doppelte Kohérenzlidnge. Die dazugehdrigen Kohérenzzeiten der Har-
monischen sind in Abbildung 5.2.4 als rote Punkte eingezeichnet.

Durch das Transmissionsgitter werden die spektralen Anteile in Dispersionsrichtung
aufgefachert. Dies fiihrt zum einen dazu, dass die einzelnen Harmonischen von einander
getrennt werden und die jeweiligen Interferenzstrukturen sichtbar werden. Zudem werden
die Harmonischen selber natiirlich auch in Dispersionsrichtung aufgespaltet. In Folge dessen
wird an jeder Stelle auf dem Detektor die spektrale Breite kleiner. Man misst mit diesem
Verfahren also scheinbar eine grofere Kohdrenzlinge. Aus den hergeleiteten scheinbaren

Werten [ lassen sich die tatséchlich vorhandenen Kohérenzléingen nach

2
o= 10y 1— (22 yg o (5.2.3)
N T e

berechnen. Die genaue Herleitung dieses Zusammenhanges findet man in [45]. In Abbil-

dung 5.2.4 sieht man die korrigierten Werte fiir die Kohérenzzeit als blaue Dreiecke. Der
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eingezeichnete Fehler entspricht der Unsicherheit beim Fit an die Gaufssche Glockenkurve
und liegt im Bereich von 10-15 %. Diese Messwerte stimmen mit den Werten iiberein, die
man aus einer unabhingigen numerischen Auswertung von D. Hemmers erhélt. Dabei wur-
den die syntetischen Interferogramme basierend auf dem Huygensschen-Prinzip mit der Ko-
hérenzzeit als freien Parameter berechnet und mit Hilfe des Downhill-Simplex-Verfahrens
an die gemessenen Strukturen angefittet. Beide voneinander unabhéngig durchgefiihrten
Auswertungen zeigen, dass die Kohédrenzzeiten der Harmonischen im Bereich von 13-18 fs

liegen und damit weitaus kiirzer als der treibende Laserpuls sind.

5.3 Kohirenzzeit versus Pulszugdauer

Die oben beschriebene interferometrische Bestimmung der Kohérenzzeit entspricht einer
Autokorrelation erster Ordnung. Als solche héngt sie nicht von der spektralen Phase ab
und liefert deshalb keine Aussage zum Chirp. Man erhélt durch diese Messung lediglich
die kiirzestmdgliche Pulsdauer [81]. Fiir die Abschitzung der Dauer des emittierten XUV-
Pulszuges ist hingegen eine Autokorrelation zweiter Ordnung nétig. Dafiir wird der Strahl in
zwei Biindel aufgeteilt und in einem nichtlinearen Medium iiberlagert. Im sichtbaren Bereich
verwendet man dafiir zum Beispiel die Erzeugung der zweiten Harmonischen in nichtlinearen
Kristallen. Fiir den Wellenl&ngenbereich der XUV-Strahlung hat es sich gezeigt, dass man
die nichtlineare Zwei-Photonen-lonisation von Helium als nichtlinearen Prozess ausnutzen
kann [78]. Helium besitzt ein Tonisationspotential von 24,6 eV und kann nur von Photonen
zwischen der 8. bis zur 15. Harmonischen durch Zwei-Photonen-Absorption ionisiert wer-
den. In diesem Wellenldngenbereich reicht die Energie eines einzelnen Photons nicht aus,
um Helium zu ionisieren. Dieser nichtlineare Effekt wurde im Volumen-Autokorrelator am
MPQ ausgenutzt, um den zeitlichen Verlauf der XUV-Pulsziige von Oberflichenplasmen zu
vermessen [75]. Das Experiment wurde von Nomura et. al. unter vergleichbaren Bedingun-
gen wie bei der Kohérenzzeit-Messung durchgefiithrt und bietet somit die Mdglichkeit zum
Vergleich beider Grofsen.

Die experimentelle Realisierung des Aufbaus ist in Abbildung 5.3.1 dargestellt und ver-
gleichbar mit dem Aufbau in [114]. Zur Erzeugung der Oberflichenharmonischen wurde
ebenfalls das ATLAS-Lasersystem (Pulsdauer 7 = 45fs, Energie E ~ 600 mJ, Repetitions-
rate fre, = 10Hz) verwendet. Die emittierte XUV-Strahlung wird dabei mit einer kleinen
off-axis Parabel abgegriffen und kollimiert. Der Strahl wird anschliessend auf einen gespal-

tenen sphérischen Goldspiegel gelenkt und in einem Helium-Gas-Strahl fokussiert. Durch
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Abbildung 5.3.1: Die Dauer des XUV-Pulszuges wurde unter vergleichbaren Bedingungen
mit einem Volumen-Autokorrelator gemessen. Fiir die Autokorrelation zweiter Ordnung
wird die Zwei-Photonen-Absorption von Helium verwendet. Dabei wird der Laufzeitun-
terschied zwischen beiden Strahlen mit einem gespalteten sphérischen Spiegel eingestellt.
Das Ionensignal wird mit einem Flugzeitspektrometer als Verhéltnis zwischen Masse und
Ladung der Ionen gemessen [75].

Verfahren einer Spiegelhilfte wird der fiir die Autokorrelation benétigte Laufzeitunterschied
zwischen beiden Teilstrahlen aufgeprigt. Wenn zwei XUV-Photonen auf ein Helium-Atom
treffen, besteht die Wahrscheinlichkeit, dass es zur Absorption von zwei Photonen kommt.
Die resultierenden He™-Ionen werden anschlieRend von einem Flugzeitspektrometer detek-
tiert.

Anhand der Flugzeit der Ionen kann man das Verhiltnis zwischen Masse m und Ladung
Z bestimmen (siehe Einschub in Abbildung 5.3.1). Zum Signal der He™-Ionen kommen noch
Tonen (HyOF und Nj) hinzu, die durch Ein-Photonen-Absorption angeregt wurden. Aus
der Dominanz der Ein-Photonen-Absorption ergibt sich eine strenge Vorgabe fiir die Wahl
des Frequenzbereiches zur Ausnutzung der Zwei-Photonen- Absorption als nichtlineares Me-
dium. Fiir die exakte Begrenzung des Frequenzbereiches wurde deshalb eine Indium-Folie
als Filter und eine polierte Kunststoff-Scheibe (PMMA, Polymethylmethacrylat) als Target
verwendet [50].

Fiir die Bestimmung des Zeitverlaufs der emittierten Strahlung wurde die Autokorre-
lationsspur zweiter Ordnung mit zwei Schrittweiten aufgezeichnet. Die genaue Auswertung
der Spur zeigt, dass der XUV-Pulszug eine Dauer von 7xyy = 44420fs hat [76, 75]. Damit

entspricht die Dauer des XUV-Pulszuges in etwa der Dauer des treibenden Laserpulses. Die
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feine Abtastung hat zum ersten Mal gezeigt, dass pro Laserzyklus ein XUV-Puls von der
Plasmaoberfliche abgestrahlt wird und im betrachteten Frequenzbereich (H8 bis H14) eine
Pulsdauer von 0,9 4+ 0,4 fs hat.

Ein Vergleich zwischen der Messung der Autokorrelation erster und zweiter Ordnung
zeigt einen signifikanten Unterschied zwischen beiden Ergebnissen. Die Kohirenzzeit der
emittierten Strahlung ist in diesem Frequenzbereich in etwa 7. ~ 14fs, wihrend der XUV-
Pulszug mit 7xyy ~ 44fs (FWHM) bedeutend lénger ist. Dieser Unterschied ldsst sich
nur damit erkldren, dass die Phase der emittierten Harmonischen nicht konstant ist. Die
Harmonischen sind demnach gechirpt. In der ersten N&dherung ist der Chirp linear und
die Frequenz dndert sich linear mit der Zeit. Fiir einen Gaufischen Puls der Einhiillenden
E = Epexp [— (t/7)2:| kann die instantane Frequenz als v; = vo+(a/77?%)-t aufgeschrieben
werden. Hierbei ist 7 die bandbreiten-begrenzte Pulsdauer und a der dimensionslose Chirp-
Parameter. Der Chirp-Parameter hingt von der zweiten Ableitung der zeitlichen Phase "
ab und ist hier als @ = 1/2¢"” 72 definiert [94]. Fiir @ > 0 spricht man von einem positiven
Chirp und fiir ¢ < 0 von einem negativen Chirp. Zwischen der ungechirpten Pulsdauer 7,

und der gechirpten Pulsdauer 7xyy besteht dann folgender Zusammenhang

XUy = Te V 1+ a2 (5.3.1)

Setzt man in diese Gleichung die Messwerte ein, ergibt sich fiir den Chirp-Parameter ein
Wert von a ~ 43. Aus den Ergebnissen dieser Messung kann also nicht gesagt werden, ob
es sich hierbei um einen positiven oder negativen Chirp handelt.

Die Untersuchung der Feinstruktur von Spektrallinien in Abschnitt 4.3.1 ldsst den
Schluss zu, dass die Ursache fiir den Chirp der Harmonischen im ungleichen Abstand der
emittierten XUV-Pulse liegt. Dafiir kommen bei den Oberflichenharmonischen zwei Ef-
fekte in Frage. Bei den CWE-Harmonischen kann der ungleiche Abstand der emittierten
XUV-Pulse durch intensitdtsabhéingige Aufenthaltsdauer der Brunel-Elektronen im Vaku-
um erkldrt werden (sieche Abschnitt 2.2.1). Im relativistischen Fall ist das Eindriicken der
Plasmaoberfliche und der damit verbundene Laufzeitunterschied fiir den Harmonischen-
Chirp verantwortlich (sieche Abschnitt 4.3).

In der Dissertation von R. Horlein wird davon ausgegangen, dass die Harmonischen vor-
wiegend durch den CWE-Prozess erzeugt werden [50]. Hierbei wurde der ungleiche Puls-
abstand mit einem Modell fiir die Aufenthaltsdauer der Brunel-Elektronen im Vakuum

erkldrt. Der resultierende Harmonischen-Chirp fithrt zur Verbreiterung der Spektrallinien.
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Abbildung 5.3.2: Spektralbreiten in Experiment und PIC-Simulation. Die gemessenen Spek-
tralbreiten werden in der Simulation bei einer Skalenldnge von L ~ X¢/20 beobachtet. In
der Simulation ist der positive Chirp der relativistischen Harmonischen fiir die Verbreite-
rung der Linien mit steigender Skalenldnge verantwortlich. (Simulationsparameter: Strahl-
durchmesser wyg = 2,0pm, Einfallwinkel § = 45°, Pulsdauer 7 = 45fs, Laserwellenlénge
A = 790 nm, normalisiertes Vektorpotential ag = 4, 3)

Die modellierten Spektralbreiten der Harmonischen (Aw/w ~ 0,15) entsprechen dabei in
etwa der Kohérenzzeit-Messung (Aw/w =~ 0,10), wiahrend man bei gleichen Pulsabstianden
eine kleinere Bandbreite erwarten wiirde (Aw/w ~ 0,03). Diese Aussage stiitzt sich auf die
Messung der maximal erzeugten Harmonischen. Bei der Verwendung eines Quarz-Targets
wurde maximal die 18. Harmonische gemessen, wiahrend bei einem Kunststoff-Target ma-
ximal die 14. Harmonische gemessen werden konnte. Beide Frequenzen entsprechen der
Plasmafrequenz bei der Festkorperelektronendichte und sind damit durch den cut-off des
CWE-Prozesses (siehe Gleichung 2.2.1) zu vergleichen.

Die zugrunde liegenden Messungen wurden bei Feldstdrken von ag ~ 4 gemacht. Dabei
lassen zweidimensionale PIC-Simulationen den Schluss zu, dass hauptséchlich relativisti-
sche Prozesse zur Erzeugung beitragen. Dabei wurden die Simulationsparameter an das
Experiment angepasst (Strahldurchmesser: wyg = 2,0 pm, Einfallwinkel: § = 45°, Pulsdau-
er: 7 = 45fs, Laserwellenlinge: A = 790nm, normalisiertes Vektorpotential: ag = 4,3).
Zudem wurden fiir das Vorplasma unterschiedliche Skalenlingen von L = A/40..A/10 mit
einer Festkorperelektronendichte von ne = 305n.. verwendet. Die Auswertung der Simu-

lationen zeigt dabei nicht nur, dass die XUV-Pulse hauptséachlich durch die relativistischen
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Effekte erzeugt werden, sie liefert zudem eine sehr gute Ubereinstimmung mit den ge-
messen Werten. Der erzeugte XUV-Puls ist mit 7xyy = 37fs in etwa so lang wie der
treibende Laserpuls und im Bereich der Pulszugdauermessung mit dem Volumenautokor-
relator 7 ~ 44 + 20fs. Zudem sind die einzelnen XUV-Pulse in etwa 0,8 fs lang, wenn
man nur den transmittierten Frequenzbereich des Indium Filters (H8-H13) betrachtet. Dies
stimmt ebenfalls gut mit der Volumenautokorrelation iiberein, bei der mit der feinen Ab-
tastung Pulslangen von 0,9 4 0,4 fs gemessen wurden. Vor Allem erhélt man in etwa die
gemessenen Kohérenzzeiten, wenn man in der Simulation eine Skalenléinge von L = \/20
verwendet (sieche Abb.: 5.3.2). Die Kohérenzzeiten bzw. Spektralbreiten variieren dabei mit
der Skalenldnge und kénnen in der Simulation mit dem positiven relativistischen Chirp der
Harmonischen durch die Eindriickung der Plasmaoberfliche erklirt werden.

Die Erklarung durch den relativistischen Chirp weist in den meisten Punkten eine gute
Ubereinstimmung mit dem Experiment auf. Zumal man auch davon ausgehen kann, dass
bei einem ag ~ 4 relativistische Effekte dominieren. Allerdings ist die Abhéngigkeit der ma-
ximalen Harmonischen von der Dichte des Targets ein starkes Indiz fiir den CWE-Prozess.
Aus den bisherigen experimentellen Beobachtungen und Auswertungen ist eine definitive
Aussage nicht moglich. Fiir eine endgiiltige Klarung, welcher Effekt fiir den gemessenen

Chirp verantwortlich ist, miissen weitere Messungen abgewartet werden.

5.4 Perspektive

Wie die Betrachtung im letzten Abschnitt zeigt, kann man aus den Messdaten und den Si-
mulationen nicht bestimmen, welcher Effekt fiir den Chirp der Harmonischen verantwortlich
ist. Zur Kldrung, ob es sich dabei um den Harmonischen-Chirp des CWE-Prozesses oder den
relativistischen Chirp durch die Eindriickung der Plasmaoberfliche handelt, miisste man die
Kohérenzmessung wiederholen und gleichzeitig den Chirp des treibenden Lasers kontrolliert
verdndern. Da beide Prozesse einen unterschiedlichen Harmonischen-Chirp (CWE - nega-
tiv, ROM - positiv) aufweisen, sollte man dadurch einen von beiden kompensieren und so
die Kohérenzzeit vergrofsern bzw. die spektrale Breite verkleinern.

Fiir die Bestimmung der Kohérenzzeit kann man dabei eine Erweiterung des Aufbaus
mit der Doppellochblende vor dem Transmissionsgitter verwenden. Dabei kann das Dre-
hen der Winkelstellung 8 zur Einstellung des Wegunterschiedes As vermieden werden,
indem man die unterschiedlichen Winkel direkt in eine Blende mit mehreren Lochern im-

plementiert. Ein Beispiel fiir eine solche Multi-Pinhole-Blende ist in Abbildung 5.4.1 (a) zu
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Abbildung 5.4.1: Multi-Lochblenden-Aufbau. (a) Mikroskop-Aufnahme einer Multi-
Lochblende. Durch die geeignete Anordnung mehrerer Lochblenden ist es mdglich, meh-
rere Winkel beziehungsweise Laufwegunterschiede gleichzeitig zu messen. (b) Im Fernfeld
entsteht dann eine komplexe Interferenzstruktur, in der die Ausprigung der Minima mit an-
steigendem Gangunterschied abnimmt. Die exakte Auswertung ist hier nur noch numerisch
moglich.

sehen. Die unterschiedlichen Winkel werden dabei durch die halbkreisférmige Anordnung
der einzelnen Lécher realisiert. Im Uberlapp-Bereich benachbarter Locher entstehen Inter-
ferenzstrukturen, deren Ausprigung ein Maf fiir die Kohéirenz zwischen beiden Lochern
ist. Durch die gleichzeitige Messung mehrerer Winkelstellungen kann man die vollstdndige
Kreuzkorrelationsfunktion g11(As) mit einem Aufbau messen.

In Abbildung 5.4.1 (b) ist die resultierende Interferenzstruktur der Multi-Pinhole-Blende
aus Abbildung 5.4.1 (a) fiir die 20. Harmonische dargestellt. Die simulierte Intensitétver-
teilung hat eine deutlich kompliziertere Struktur als bei den Doppellochblenden. Fiir die
quantitative Auswertung ist es deshalb notig, die gesamte zweidimensionale Verteilung nu-
merisch auszuwerten. Grundsétzlich stellt der Multi-Lochblenden-Aufbau eine erhebliche
Verbesserung dar, da man die gesamte Information zur zeitlichen Kohdrenz mit einer Auf-
nahme einsammelt. Die Verwendung von interferometrischen Methoden stellt damit eine

praktische Moglichkeit zur Untersuchung von Oberflichenharmonischen dar.



Kapitel 6
Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die zeitlich-spektrale Struktur von relativistischen Oberfld-
chenharmonischen erstmals experimentell untersucht. Dabei wurde zudem gezeigt, dass man
durch kontrollierte Verdnderung experimeteller Parameter diese Eigenschaften der emittier-
ten Strahlung gezielt beeinflussen kann.

Zunéchst wurden die Kohérenzeigenschaften von Oberflichenharmonischen am ATLAS-
Lasersystem (Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik, Miinchen) vermessen. Dazu wurden
die rdumlichen Strukturen in einer Dimension untersucht und anschliefsend die zeitliche Ko-
hirenz mit einem XUV-Interferometer (Autokorrelation 1. Ordnung) bestimmt. Fiir die 12.
bis 16. Harmonische wurden dabei Kohérenzzeiten von 7. = 13..18 fs gemessen. Die Dauer
des XUV-Pulszuges 7xyy = 40+20fs wurde im Vorfeld mit einem Volumenautokorrelator
(Autokorrelation 2. Ordnung) bestimmt. Der Unterschied zwischen diesen beiden Werten
liefert den Nachweis, dass die Oberflichenharmonischen gechirpt sind.

Weitergehend konnte am ARCTURUS-Lasersystem (Institut fiir Laser- und Plasma-
physik, HHU Diisseldorf) erstmals nachgewiesen werden, dass man den Chirp von relativis-
tischen Harmonischen durch Steuerung der Vorplasmabedingungen effektiv steuern kann.
Dafiir wurde der urspriingliche Kontrast des Lasersystems Ky ~ 3-1078 unter Verwendung
eines Einweg-Plasmaspiegels verbessert [88]. Durch den Gebrauch von Plasmaspiegeltargets
mit unterschiedlicher Reflektivitdt konnte der Kontrast stufenweise reguliert werden. Mit
einem Glassubstrat wurde ein mittlerer Kontrast von Kgg7 ~ 1,5 107 und mit einer
antireflexbeschichteten Oberfliche ein hoher Kontrast von Kap ~ 3,5- 107! eingestellt.
Die Steuerung des Kontrastes ermoglicht die Kontrolle der Skalenléinge des Vorplasmas in

einem gewissen Rahmen. Dabei haben hydrodynamische Simulationen gezeigt, dass man im
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Experiment Skalenldngen im Bereich von Lpg7 = 200..400 nm fiir den mittleren Kontrast
und L = 50..90nm fiir den hohen Kontrast erwarten kann.

Im Experiment wurden mit diesen Skalenldngen und maximalen Inensitéten von Iy ~
1,4 - 10 W cm~2 relativistische Oberflichenharmonische erzeugt. Die Untersuchung der
emittierten Strahlung erfolgte durch ein abbildendes Spektrometer, dessen Komponenten
im Rahmen dieser Arbeit mit Hilfe von Gas-Harmonischen kalibriert wurden. Im zuging-
lichen Spektralbereich (17,1..51,3nm) zeigte sich im Experiment eine starke Abhéngigkeit
von der Skalenlénge; bei hohem Kontrast sind scharfe Harmonische zu sehen, wihrend die
Harmonischen bei mittlerem Kontrast starke Modulationen aufweisen. Zudem werden ho-
here Harmonische bei mittlerem Kontrast effektiver erzeugt.

Die experimentellen Beobachtung wurden in Zusammenarbeit mit A. Pukhov und D. an
der Briigge (Institut fiir Theoretische Physik, HHU Diisseldorf) mit einem analytischen
Modell erkldrt und mit PIC-Simulationen untermauert. Dabei stellte sich heraus, dass die
Eindriickung der Vakuum-Plasma-Grenzfliche durch den Lichtdruck des Laserpulses fiir die
Modulation der Spektren verantwortlich ist. Beim Eindriicken bewegt sich die emittieren-
de Oberfliche vom Beobachter weg - die Harmonischen werden durch den Doppler-Effekt
rotverschoben. Anschliefsend bewegt sich die Oberfliache zuriick - die Harmonischen werden
blauverschoben. Dieser Effekt fithrt zur Verbreiterung und bei stirkerer Ausprigung zur
Modulation der Harmonischen. Die Messungen liefern den ersten experimentellen Nachweis
des postiven Chirps von relativistischen Harmonischen.

Die spektralen Eigenschaften sind somit ein Mafs fiir die Schnelligkeit der Eindriickung
der Plasmagrenzfliche und kénnen deshalb zur Diagnose relativistischer Plasmen verwendet
werden. Durch Auswertung der aufgenommenen Spektren zeigt sich, dass die Oberfldche bei
hohem Kontrast maximal eine Geschwindigkeit von v4r < 0,003 c erreicht. Bei mittlerem
Kontrast ist die maximale Geschwindigkeit mit vgx7 > 0,006 - ¢ mindestens doppelt so
schnell.

Die gute Ubereinstimmung der Experimente mit den PIC-Simulationen liisst auRerdem
Riickschliisse auf den zeitlichen Verlauf der emittierten Strahlung zu. Fiir den Fall eines
steilen Plasmagradienten erzeugt man im Wesentlichen eine Phasenmodulation des einfal-
lenden Laserfeldes, aus der man erst duch Filterung Attosekundepulse erhalten kann. Bei
mittlerem Kontrast werden im emittierten Feld Attosekundenpulse vorausgesagt, die ohne
Filterung der hohen Frequenzkomponenten eine Dauer von etwa 100 as haben und nur in
eine Richtung ausschlagen. Desweiteren ist die Feldamplitude dieser Pulses doppelt so grof

wie das maximale Feld des treibenden Laserpulses. Damit liefert die Kombination aus Ex-
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periment und Simulation einen Hinweis darauf, dass man durch Steuerung des Vorplasmas
die Form der Attosekundenpulse im Zeitbereich stark beeinflussen kann. Teilbereiche der
Arbeit wurden bereits im PRL ver6ffentlicht [11].

Mit der Kontrolle der Wechselwirkung durch die gezielte Wahl der experimentellen Pa-
rameter kann man in Zukunft die spektralen und zeitlichen Eigenschaften der emittierten
Strahlung steuern und je nach Anwendung anpassen. Mit der présentierten Arbeit wurde

ein erster Schritt in diese Richtung gemacht und ein moglicher Weg aufgezeigt.



Anhang A

Charakterisierung des Spektrometers

A.1 Spektrale Effizienz des Spektrometers

Zur Bestimmung der spektralen Energieverteilung der Oberflichenharmonischen in Ab-
schnitt 4.2 muss man die spektrale Effizienz n des Spektrometers kennen. Dafiir wurden
dessen einzelne Komponenten mit Hilfe von Gas-Harmonischen vermessen. Fiir die Erzeu-
gung von Gas-Harmonischen wird am ILPP ein kommerzielles GW-Lasersystem (Femto-
power, Femtolasers GmbH) verwendet. Dieser Ti:Sa Laser basiert auf der CPA Technologie
und liefert Pulse mit unter 10 fs, die in der Experimentierkammer mit 300 pJ ankommen
und auf Intensititen von etwa 10'® W em=2 im Argon-Gasjet fokussiert werden. Bei diesen
Intensitdten werden die Argon Atome ionisiert, gewinnen im Laserfeld Energie und geben
diese bei der Rekombination mit dem Mutteratom wieder ab. Pro Laserzyklus entstehen da-
bei zwei extrem kurze XUV-Pulse und damit im Frequenzraum ungerade Harmonische [26].
Diese werden nach dem Passieren eines Aluminiumfilters als XUV-Quelle verwendet. Das
entsprechende Spektrum ist als blaue Linie in Abbildung A.1.1 (a) zu sehen.

Fiir die Bestimmung der Transmission der im Experiment verwendeten 200 nm dicken
Aluminiumfolien wird das Referenzspektrum der Gas-Harmonischen mit dem durch die Fo-
lie transmittierten Spektrum verglichen (siehe Abb.: A.1.1 (a)). Die Messwerte der einzelnen
Harmonischen (blaue Kreuze) weichen dabei erheblich von der theoretisch zu erwartenden
Transmission durch 200 nm Aluminium (blaugriin) ab (sieche Abb.: A.1.1 (b)). Diese Abwei-
chung kann durch die Oxidation der Folie erklart werden, da die Werte sehr gut an eine Fo-
lie der gleichen Dicke mit einem Aluminium-zu-Sauerstoff-Verhéltnis von 1:9 passen. Durch

die Lagerung der Folien an der Luft entsteht an der Oberfliche eine Aluminiumoxidschicht
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Abbildung A.1.1: Transmission der Aluminiumfolie. (a) Die Transmission wird bestimmt in-
dem man das Referenzsignal (blau) mit dem transmittierten Signal (schwarz) vergleicht. (b)
Es zeigt sich, dass die gemessenen Werte (blaue Kreuze) vom theoretischen Wert (blaugriin)
abweichen und stattdessen durch die Oxidation der Oberflache erklédrt werden konnen.

(Al303). Aus dem experimentell bestimmten Al:O Verhéltnis Ny = V- No = 9 Np und
der Dicke der Folie D = 200 nm lasst sich die Dicke der beiden Oberflichenschichten mit

4 —1
X, = p2AL (eao (1,0 4) 5 ea (A1.1)
maj m 5 5 mAj

berechnen. Dabei ist p4; die Dichte von Aluminium, p4;0 die Dichte von Aluminiumoxid,
my; die Masse eines Al Atoms und m die mittlere Masse von Aluminiumoxid. Das Einsetzen
der Werte ergibt eine Oberflachendicke von jeweils Xy ~ 10 nm auf beiden Seiten der Folie.
Fiir die Bestimmung der Gesamteffizienz des Spektrometers wird fiir die Transmission der
Aluminiumfolie T4; der theoretische Tabellenwert fiir ein 400 nm dickes AlgO verwendet
(sieche Abb.: 4.1.6 (a)).

Die Reflektion des Toroidspiegels wurde ebenfalls mit den Gas-Harmonischen vermes-
sen. Dafiir wurde die in Abbildung A.1.2 (a) dargestellte Anordnung verwendet. Zuerst
wird die XUV-Strahlung an einem Transmissionsgitter (1000 Linien/mm) in ihre spektra-
len Komponenten aufgespalten. Die 1. Beugungsordnung wird dann als Referenz verwendet.
Die -1. Beugungsordnung wird hingegen am nickelbeschichtenten Toroidspiegel unter einem
Einfallwinkel von 3° reflektiert. Aus dem Verhéltnis zwischen Referenz und reflektiertem
Signal ergeben sich fiir die Reflektion Werte im Bereich von ca. 80% (siehe Abb.: A.1.2 (b)).

Die Reflektion ist etwas kleiner als die theoretischen Tabellenwerte bei 3° Einfallwinkel und
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Abbildung A.1.2: Reflektion des Toroidspiegels. (a) Bei der Bestimmung der Reflektion
dient die 1. Beugungsordnung als Referenz, wihrend die -1. Beugungsordnung unter 3° an
der Nickelschicht reflektiert wird. (b) Dabei ergeben sich Reflektionswerte (tiirkise Kreuze)
von etwa 80 %. Diese entsprechen theoretischen Reflektion an einer Nickelschicht mit einer
r.m.s Rauigkeit von 5 nm.

einer idealen Oberfliche (blaue Punkte). Ein plausibler Grund fiir die minimale Abwei-
chung kann die Rauigkeit der Spiegeloberfliche sein. Es zeigt sich, dass die Werte relativ
gut durch eine Nickelschicht mit einer realistischen r.m.s. Rauigkeit von 5 nm angendhert
werden konnen. Fiir die Berechnung der Gesamteffizienz werden fiir die Spiegelreflektion
Rpy; die entsprechenden theoretischen Tabellenwerte verwendet. Diese sind allerdings nur
bis 41 nm bekannt, so dass fiir grofere Wellenldngen ein konstanter Wert von 86 % ange-
nommen wird.

Die Effektivitit des Gitters wurde ebenfalls mit Hilfe der 1. Beugungsordnungen eines
Transmissionsgitters vermessen (sieche Abb.: A.1.3 (a)). Hierbei wurde die -1. Ordnung als
Referenz verwendet, wihrend in den Strahlengang der 1. Ordnung das Transmissionsgitter
aus dem abbildenden Spektrometer gestellt wurde. Indem man dessen Gitterlinien horizon-
tal orientiert, erhédlt man danach eine vertikale Aufspaltung der spektralen Komponenten
in hohere Beugungsordnungen. Wie in der rechten Aufnahme von Abbildung A.1.3 (a) zu
sehen ist, kann man auf diese Weise die 0. und 1. Beugungsordnung des zu charakterisieren-
den Gitters gleichzeitig messen. Um die Abhéngigkeit von der Polarisation zu untersuchen,

wurde die Effektivitdt mit s- und p-polarisierten XUV-Strahlen gemessen. Dafiir wurde das
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Abbildung A.1.3: Effektivitit des Transmissionsgitters. (a) Fiir die Messung der Gitteref-
fizienz wird die -1. Beugungsordnung als Referenz verwendet und die 1. Ordnung durch
das charakterisierte Gitter mit horizontalen Gitterlinien geschickt. Auf diese Weise ist es
moglich, die Effizienz in der 0. und 1. Ordnung zu messen. (b) Die Effizienz ist in diesem
Spektralbereich konstant und unabhéngig von der Polarisation der Harmonischen.

elektrische Feld des treibenden Laserpulses und damit auch das der Gas-Harmonischen mit
einer \/2-Platte um 90° gedreht. Die Auswertung der Aufnahmen zeigt, dass sich die totale
Effizienz des Gitters im zuginglichen Spektralbereich (20 bis 37 nm) nicht signifikant mit der
Wellenldnge dndert (siehe Abb.: A.1.3 (b)). Zudem ist in diesem Bereich auch keine Polarisa-
tionsabhéngigkeit zu beobachten. Fiir die Effizienz des Transmissionsgitters im verwendeten
Spektrometer wird deshalb fiir den beobachteten Spektralbereich (17,1 bis 51,3 nm) eine ab-
solute Effektivitit von ng = 4,4 % angenommen. Dies ist plausibel, da Abweichungen erst
bei anderen Wellenliangen zu tragen kommen. Bei kleinen Wellenldngen (A < 2nm) wer-
den die Goldstege durchsichtig und aus dem Amplitudengitter wird ein Phasengitter [99].
Oder die Wellenldnge wird so grofs, dass die Ausbreitung zwischen den Gitterstegen der
Ausbreitung in einem Hohlraum gleichen kann [10].

Fiir die Aufnahme der Spektren wurde eine Andor DO420-BN XUV-Kamera verwendet.
Da die Gas-Harmonischen-Quelle nicht kalibriert ist, wird hier die vom Hersteller angege-

bene Quanteneffizienz verwendet. Die gesamte spektrale Effizienz des abbildenden Spektro-
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meters kann aus den separat bestimmten Effizienzen der einzelnen Komponenten nach

n = ncne Ryi Ta (A.1.2)

berechnet werden. Das Ergebnis der Multiplikation ist in Abbildung 4.1.6 (b) dargestellt.
Fiir das gesamte Spektrometer addieren sich die relativen Fehler der einzelnen Komponenten

zu einem Gesamtwert von etwa 60 %.

A.2 Spektrale Kalibrierung

Fiir die spektrale Kalibrierung des Spektrometers wird ein Material mit vielen bekannten
charakteristischen Linien in den Fokus des Lasers gestellt. Hier haben wir eine DLC-Folie
(Diamond-like carbon [66]) als Target verwendet und das emittierte Spektrum mit dem
abbildenden Spektrometer aufgenommen. Neben den charakteristischen Kohlenstofflinien
sind im resultierenden Spektrum auch noch die 1. und 3. Beugungsordnung der Aluminium
L-Kante zu sehen (siche Abb.: A.2.1 (a)). Indem man den Wellenlidngen der bekannten
Strukturen den entsprechenden Pixelwert zuordnet, kann man das Spektrometer kalibrieren.

Fiir die Bestimmung der Kohlenstofflinien kann man Datenbanken verwenden, in de-
nen die Wellenlingen und diverse andere Eigenschaften mdoglicher Ubergiinge gesammelt
sind [120]. Den Linien im Spektrum kénnen die in Tabelle A.1 aufgelisteten Uberginge

zugeordnet werden.

Wellenlidnge [nm] ‘ Ionisation | Ubergang ‘ Pixel ‘

18,223 VI 2Pp-2D 398
19,702 \Y% 1P¢-1D 375
22,720 \Y% 2S-3P 350
24,874 \Y% 25-3P 328
28,923 v 2Py-2D 285
31,242 v 25-2Pg 259
38,418 v 2Py-2D 184
45,963 I11 3Pp-3D 101

17,1 1. Ordnung Al L-Kante | 411

01,1 3. Ordnung Al L-Kante | 42

Tabelle A.1: Zur spektralen Kalibrierung werden den Wellenléingen der detektierten cha-
rakteristischen Kohlenstofflinien und der beiden Aluminium L-Kanten die gemessenen Pi-
xelwerte zugeordnet.
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Abbildung A.2.1: Spektrale Kalibrierung. (a) Mit bekannten charakteristischen Kohlenstoff
Linien und der 1. und 3. Ordnung der Al L-Kante wird das Spektrometer kalibriert. (b) Die
Messwerte zeigen einen linearen Zusammenhang zwischen Wellenldnge und Pixelposition,
der durch die Gleichung A.2.1 angefittet werden kann.

In Abbildung A.2.1 (b) sind die Werte aus Tabelle A.1 als schwarze Punkte aufgetragen.
Es zeigt sich ein linearer Zusammenhang zwischen der Wellenldnge A und der Pixelposition

p, der durch die Funktion

AN nm
A=A—- —.-p=2553 — 0,093 .
Ap b PO T Pixel

P (A.2.1)

angefittet werden kann (rot gestrichelte Linie). Der relative Fehler fiir die Steigung ﬁ—; ist
0,8 % und damit zu vernachlissigen. Im Experiment wird mit Quarz (Si0z) ein Material
verwendet, dass in dem beobachteten Spektralbereich keine signifikanten charakteristischen
Linien aufweist (siehe Abschnitt 4.2). Deshalb eignen sich in diesem Fall nur die beiden
Aluminium L-Kanten zur Kalibrierung. Diese lassen sich allerdings nicht genau einem Pixel
zuordnen. Fiir die Pixelposition der 1. Ordnung kann einen Fehler von 2 bis 3 Pixeln und
fiir die 3. Ordnung ein Fehler von 4 Pixeln angenommen werden. Die Steigung nimmt damit
Werte von ﬁ—;‘ = 93Jj(1)75 prea an. Eine nichtlineare Abhéngigkeit der Wellenlédnge von der
Pixelposition ist mit der spektralen Auflésung des Spektrometers nicht zu messen. Die

Bildfeldwolbung durch die ebene Kamerafliche kann somit vernachlissigt werden.
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