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I understand now that boundaries between noise and sound are conventions.
All boundaries are conventions, waiting to be transcended. One may transcend any

convention if only one can first conceive of doing so.

~ David Mitchell, Cloud Atlas






Zusammenfassung

Durch ihre geringe zeitliche Pulsdauer haben Hohe Harmonische den Weg in die
Attosekundenphysik geebnet. Ziel dieser Dissertation ist die Charakterisierung
grundlegender Eigenschaften Hoher Harmonischer sowie die Maximierung der Har-
monischenausbeute. Dazu wurden im Rahmen des DFG Forschungsprojekts TR 18
bei Kooperationspartnern aus der Universitidt Jena Experimente am Titan:Saphir
Laser “JETI* durchgefiihrt.

So wurde gezeigt, dass die spektrale Breite der Harmonischen vom Chirp des trei-
benden Lasers abhédngt. Somit besteht die Mdoglichkeit, die spektrale Bandbreite
der Harmonischen einzustellen. Durch die Minimierung der Bandbreite wird die
Kohéarenzlange der Harmonischen maximiert - dies ist ein wichtiger Punkt fiir An-
wendungen. Mit einem selbst entwickelten Polarimeter wurde die Polarisation der
Oberflichenharmonischen 11. bis 29. Ordnung bei p-polarisiertem Treiber simultan
vermessen. Die Ergebnisse stimmen mit den theoretischen Vorhersagen gut iiberein,

was die bestehenden Modellvorstellungen bestatigt.

Des Weiteren wurden Polarisation und Elliptizitat des Treiberpulses variiert und
die Effizienz der Erzeugung von Hohen Harmonischen vermessen. Dabei wurden
neue Effekte gefunden, vor allem Unterschiede zwischen Hohen Harmonischen des
Coherent Wake Emission- (CWE-) und Relativistic Oscillating Mirror- (ROM-)

Regimes, deren theoretische Erkldrung noch aussteht.

In einer Reihe von Experimenten wurden verschiedene Targetarten und -materialien
untersucht bzw. deren Untersuchung zugénglich gemacht. So konnten mit einem
neuartigen Targethalter die Mantelflichen von Aerogeltargets erfolgreich fir die
Harmonischenerzeugung verwendet werden. Dies stellt eine Erweiterung des Dich-
tebereichs der Targets dar. Neben verschiedenen Materialien wie Glédsern oder

Kunststoffen kamen auch strukturierte Targets zum Einsatz.

Eins der relevanten Ergebnisse ist die Demonstration, dass es moglich ist, ROM-
Harmonische stabil iiber lange Zeit mit 10 Hz-Wiederholrate zu erzeugen. Bisher
war dies nur im Einzelschussbetrieb moglich, wodurch diese Weiterentwicklung einen

Schritt in Richtung einer Anwendung darstellt. Des Weiteren wurde ein Regime
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aufgefunden, in dem einzelne Harmonische viel stiarker getrieben werden als die
benachbarten Harmonischen. Dies stellt eine Moglichkeit fiir Anwendungen dar, die
monochromatische kohérente Strahlung ohne aufwéindige Filterung erfordern. Es
konnten neue Phinomene entdeckt werden, z.B. halbzahlige Harmonische, deren
Aufklarung noch aussteht, die aber zeigen, dass aufgrund der raschen Entwicklung
des Feldes noch nicht alle Prozesse verstanden sind.

Zusammenfassend fithren die préasentierten Ergebnisse zu einem verbesserten
Verstdndnis der Teilprozesse und bringen gleichzeitig das Forschungsfeld einen Schritt

weiter in Richtung von Anwendungen.



Abstract

Due to their short pulse duration, high harmonics have opened the way to attosecond
physics. The aim of this thesis is the characterization of basic properties of high
harmonics as well as maximizing their yield. For this purpose, experiments have
been performed within the framework of the DFG project TR18 at the Ti:sapphire
laser “JETI® in Jena together with our cooperation partners.

It was shown that the spectral width of the harmonics depends on the chirp of
the driving laser. Thus, the spectral width of the harmonics can be adjusted and
was minimized. As a result, the coherence length was maximized which represents
an important feature for applications. The polarization of the surface harmonics
from the 11th to the 29th order was measured simultaneously for the case of a
p-polarized driving pulse using a self-developed polarimeter. The results agree with

the theoretical predictions and confirm the existing model.

Furthermore, the polarization and the ellipticity of the driving pulse have been
varied and the effect on the efficiency of the generation was measured. New effects
were found, especially differences between the high harmonics of the Coherent Wake
Emission- (CWE-) and the Relativistic Oscillating Mirror- (ROM-) regimes. The
theoretical explanation is still pending. In a series of experiments, different types of
targets and target materials were investigated or made available for investigation.
With a new type of target mount the lateral surface of aerogel targets was used
for the generation of high harmonics. This results in an extension of the density
range of the available targets. In addition, various materials like glasses, plastics or

structured targets were used.

One relevant result was the generation of high harmonics in the ROM-regime
with a repetition rate of 10 Hz over a long period of time. Previously, this was only
possible in single shot mode. Therefore, this development represents a step towards
application. Furthermore, a special regime was found where single harmonics are
driven much stronger than the neighboring harmonics. This provides a possibility for
applications which require monochromatic and coherent radiation without filtering.

New phenomena were discovered, for example half-order harmonics. The explanation
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for these is still pending which shows that not all processes are understood yet since
the field is developing so fast.
In summary, the presented results lead to a better understanding of the processes

and furthermore establish an approach towards applications.
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Kapitel 1
Einleitung

Der Begriff “Hohe Harmonische* fiir ein Phidnomen der relativistischen Laserplasma-
dynamik ist an den Begriff der Harmonischen aus der Musiktheorie angelehnt, in der
Harmonische ganzzahlige Vielfache eines Grundtons und somit einer Frequenz sind.
In der Musik wird meist von Obertonen gesprochen und mit dem ersten Oberton der-
jenige Ton mit zweifacher Frequenz des Grundtons gemeint. Eine Zusammensetzung
aus Grundton und Oberténen klingt harmonisch und ist somit namensgebend fiir
das Phénomen. In der Laserphysik ist statt “Oberton“ der Begriff der Harmonischen
gebrauchlicher. Hierbei werden mit Harmonischen ganzzahlige Vielfache der Frequenz
des treibenden Laserpulses (A, wg) geméaf w,, = n - wy bezeichnet. Daraus folgt,
dass Harmonische kiirzere Wellenldngen A, haben, welche sich geméafi Ag/n = A,
mit n € N berechnen lassen, wobei n die Nummer der Harmonischen bezeichnet.
Im Folgenden wird erldutert, warum den Hohen Harmonischen besonderes Interesse

zukommt:

Der zu messende Prozess definiert die notwendige zeitliche Auflésung der Messung.
An der Universitat Queensland lauft bis heute das sogenannte Pechtropfenexperi-
ment, welches 1927 begonnen wurde. Da Pech “superzdh® ist, kann nur in einem
Langzeitversuch festgestellt werden, wie schnell es von einem oberen in einen unteren
Behilter tropft. Drei Jahre lang blieb der Verbindungstrichter nach Befiillung des
oberen Behélters geschlossen, so dass sich das Pech setzen konnte. Als dieser 1930
gedffnet wurde, dauerte es noch bis 1938, bis ein erster Tropfen fiel. Es folgten
weitere in den Jahren 1947, 1954, 1962, 1970, 1979, 1988, 2000 und 2014 [1, 2]. Ein
solches Experiment benottigt keine hochprézise zeitliche Auflésung, es gentigt ein
Kalender.

Je schneller ein Prozess abldauft und je hoher die Anspriiche an die Aufldsung der

zeitlichen Dynamik sind, umso schneller muss die Messung stattfinden. Die chemisch

relevante Zeitskala liegt in der Groflenordnung von Femtosekunden, da chemische
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Prozesse, beispielsweise Verdanderungen an Molekiilen, in dieser Zeitskala ablaufen

[3, 4]. Diese Tatsache motiviert die Femtospektroskopie [5, 6].

Bewegungen von Elektronen finden noch schneller statt und liegen in der soge-
nannten elektronischen Zeitskala. Klassisch betrachtet bendtigt das Wasserstoffelek-
tron fiir die Umrundung seines Kerns etwa 150 Attosekunden. Eine Attosekunde
(1as) entspricht 10718 Sekunden. Wird der Anspruch gestellt, Prozesse in dieser zeit-
lichen GroBenordnung messen zu wollen, so wird ein hinreichend kurzes Messsignal
benétigt [7, §].

Wird die Relevanz der Elektronik in unserer Gesellschaft bedacht, so wird schnell
klar, dass ein berechtigtes Interesse an der Untersuchung von Elektronendynamik
besteht. Hier sei beispielsweise auf Transistoren und den Fortschritt der Halbleiter-
und somit der Computerindustrie hingewiesen. Ferenc Krausz schreibt in seiner oft
visionédren, jedoch stets bodenstdndigen Publikation “Attosecond Physics®, dass
im Mikrokosmos die Grenzen zwischen Biologie, Chemie und Physik zu verschwin-
den scheinen, da allen gemein die Bewegung der Elektronen ist. Sei es in Atomen,
der Elektronendynamik auf molekularer Basis zum Austausch von Bioinformati-
on oder bei der chemischen Zusammensetzung und Funktionen von biologischen
Systemen [9]. Einige der Fiktionen, die er in Fragen formuliert und von denen er
sich Einfluss durch die Attosekundenphysik erhofft, sind: kompakte Réntgenlaser,
neuartige chemische Verbindungen, Manipulation von Biomolekiilen, Optimierung
des Wirkungsgrades von Solarzellen sowie Grofle und Geschwindigkeit elektronischer
Informationsprozesse bzw. magnetischer Datenspeicherung oder auch Kernfusion.
All diesen Forschungsschwerpunkten ist die Notwendigkeit sowohl der Beobachtung

elektronischer Prozesse als auch deren Manipulation gemein.

Aufgrund ihrer physikalischen Eigenschaften besteht somit begriindetes Interesse
an Harmonischen: Es handelt sich um kohérente Strahlung, deren Pulsdauer in
der GroBenordnung von ca. 100 Attosekunden liegt [10]. Kurze Pulse erlauben das
Vermessen von sehr schnellen Verédnderungen; jenseits der chemischen hinunter in
die elektronische Zeitskala. Das Fachmagazin “Nature“ prasentiert in seiner Reihe
“Milestones: Photons“ die Erzeugung ultrakurzer Pulse durch Hohe Harmonische
daher als einen “Nature Milestone“ [11]. Es ist kaum moglich, einen verstandlichen
Bezug zu diesen unglaublich kurzen Zeitskalen herzustellen. Wird das Alter des
Universums grob mit 4,4 - 10'7 Sekunden (etwa 14 Milliarden Jahre) angenéhert,
so sind seit dem Urknall weniger Sekunden vergangen, als Attosekunden in jeder
einzelnen Sekunde verstreichen - namlich 10'® Attosekunden jede Sekunde. Der
Wahrheitsgehalt dieser Aussage wird die nédchsten 17 Milliarden Jahre Bestand
haben.



Es finden sich bereits Anwendungen fiir die mit Hohen Harmonischen erzeug-
ten ultrakurzen Pulse [7, 12, 13, 14]. Erst kiirzlich gelang die Erzeugung einzelner,
raumlich-zeitlich separierter Attosekundenpulse [15]. Jedoch besteht auch Bedarf in
grundlegenden Forschungsbereichen. Hierzu zéhlt unter anderem die Verbesserung
der Harmonischenausbeute. Besonderes Interesse kommt hierbei den Harmonischen
von Plasmaoberflichen zu, welche erstmalig 1977 beobachtet wurden [16]. Diese
riickten aufgrund ihrer Eigenschaften immer stérker in den Vordergrund und wurden
tiefergehend untersucht [17, 18, 70]. Ein weiteres Beispiel fiir jiingste Entwicklungen
ist die Beobachtung der Depolarisation von Harmonischen aufgrund hoher Ma-
gnetfelder [19]. Dariiber hinaus sind einige Eigenschaften theoretisch vorhergesagt,
experimentell jedoch noch nicht nachgewiesen [49]. Daraus ergeben sich die Ziele
dieser Arbeit:

Ziel der Dissertation ist es, im Rahmen des Projekts A7 als Teilgebiet des Sonder-
forschungsbereichs TR18 (Generation and characterization of attosecond-duration
X-ray pulses in the relativistic regime), Hohe Harmonische (“attosecond x-ray pul-
ses) zu erzeugen und deren Eigenschaften zu charakterisieren. Im Rahmen der
Erzeugung Hoher Harmonischer ist ein Ziel die Erh6hung der Harmonischenausbeute,
so dass eine moglichst starke Signalquelle zur Verfiigung steht. Das zweite Ziel ist
die Charakterisierung der Harmonischen, insbesondere liegt hier das Augenmerk auf
der Messung der Polarisation von Oberflachenharmonischen als Anschluss an die

bereits erfolgte Messung der Polarisation Hoher Harmonischer aus Gasen.

Vor dem eigentlichen Theorieteil im Kapitel “Mathematische Grundlagen® wird
die Entstehung der Attosekundenpulse iiber die Summe von Harmonischen einer
Grundfrequenz hergeleitet. Hierbei wird anschaulich klar, warum die Summe einer
Grundfrequenz und ihrer Vielfachen eine zeitliche Pulsstruktur ergibt. Im spéateren
physikalischen Theorieteil wird dann aufgezeigt, dass dieser Prozess auch anders
herum funktioniert und wie die zeitliche Deformation von Laser- zu Attosekunden-
pulsen und diese zu Harmonischen fithren. In den folgenden Kapiteln werden die
physikalischen Grundlagen aufgefiihrt und der verwendete Aufbau vorgestellt. Das
Kapitel iiber Messergebnisse enthélt zehn Unterkapitel, in denen die relevantesten

Ergebnisse vorgestellt werden.

Letzten Endes ist es immer schwer vorherzusagen, wohin eine neue Technologie
fithren wird. Der Physik-Professor Philipp von Jolly soll 1874 dem damals 16-jéhrigen
Max Planck von einem Physikstudium abgeraten haben. Es galt allgemein, dass die

Physik ihrer Vollendung nahe ist und es nur noch Detailarbeit mit wenig wissen-
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schaftlichem Anspruch gibt [20]. Niemand sah zu diesem Zeitpunkt, was noch alles
auf die Physik zukam: so begriindete Max Planck, der sich nicht vom Physikstudium
abbringen lies, die Quantenmechanik. Auch die Relativitdtstheorie und somit die
gesamte moderne Physik wurde von anderen groflen Geistern erschlossen. In den
Naturwissenschaften und Technik zeigt sich die Tendenz, dass Moglichkeiten und
Entwicklungen meist eher unterschétzt als iiberschitzt werden. Und das, was einst
Science Fiction war - so fantastisch es auch wirken mochte - spiater Realitat wurde;
wie beispielsweise Jules Vernes “Reise um den Mond* [21] oder auch Dystopien wie
George Orwells “1984% [22] [23]. Das Zeitalter der Hochleistungslaser und Attose-
kundenphysik hat gerade erst begonnen - und es wird spannend mitzuerleben, was

dieses hervorbringen wird.



Kapitel 2
Grundlagen

In diesem Kapitel werden in einem ersten Teil die mathematischen Grundlagen
vorgestellt. Aus einer Veranschaulichung der Fouriertransformation werden aus einem

einfachen “cos2“

-Verlauf eines Signals durch Aufaddieren von Harmonischen der
Grundfrequenz Pulsziige geformt. Im Experiment wird spéter - beispielsweise durch
den ROM-Prozess - ein solcher Pulszug aus dem einfallenden Laserlicht erzeugt und
im Umkehrschluss somit Harmonischengehalt im reflektierten Laserlicht generiert.

Das Kapitel Laser-Plasma-Wechselwirkung stellt den spannenden historischen
Hintergrund rund um die Entwicklung des ersten Lasers bis hin zur relativistischen
Laser-Plasma-Dynamik vor. Es werden dann Schritt fiir Schritt die Grundlagen der
Wechselwirkung mit einem einzelnen Atom und der Wechselwirkung mit einem ein-
zelnen Elektron erklidrt. Hierbei ergibt sich auch bereits die “figure-of-8“-Bewegung,
welche gemeinsam mit dem Kapitel iiber Polarisation die Auswahlregeln erklart.

Wichtige Grundpfeiler des Theorieteils sind die Erklarung zweier untersuchter
Eigenschaften der Harmonischen, die das Kernthema dieser Dissertation darstellen:
Polarisation und Kohérenz. Da das Polarimeter auf einer Polarisationsmessung durch
polarisationsabhéngige Signalabschwichung bei Reflexion von Oberflichen basiert,
werden die Fresnel-Gleichungen fiir s- und p-polarisierte Reflexion hergeleitet.

Zuletzt wird der fiir die Erzeugung der Hohen Harmonischen relevante ROM-
Prozess erst anschaulich und dann physikalisch tiefgehender erklért. Der Vollstéin-
digkeit halber - da einige der gemessenen Harmonischen auch durch diesen Prozess
anteilig getrieben werden kénnen - wird auch der CWE-Prozess in einem Unterkapitel
behandelt. Die Vorstellung des VLPL1D-PIC-Codes rundet das Theoriekapitel ab,
indem es mehrere der vorhergegangen Theoriekapitel verkniipft und die Erklarung
abschlief}t.
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2.1 Mathematische Grundlagen

Die Fouriertransformation ist das mathematische Werkzeug, mit deren Hilfe in beide
Richtungen zwischen Frequenz- und Zeitdoméne transformiert werden kann. Sie ist

gegeben durch:

1
(2m)2

Ff(t) = / Flw)e ¥ dw . 2.1)

Einem bestimmten zeitlichen Signalverlauf liegt somit ein eindeutiger Frequenz-
gehalt zu Grunde - und umgekehrt: Die Anwendung auf das Spektrum liefert das
zeitliche Signal und die Anwendung auf den zeitlichen Signalverlauf ermdglicht die
Berechnung des Spektrums. Die Erzeugung Hoher Harmonischer basiert auf der
Erzeugung von Pulsziigen, da die Fourier-Tansformation eines rdumlich-zeitlich
gepulsten Signals - beispielsweise erzeugt durch Reflexion eines Laserpulses an einer

relativistisch oszillierenden Oberfldche - ein Harmonischenspektrum liefert.

Anschaulich ldsst sich dieser mathematische Zusammenhang in umgekehrter
Richtung erldutern, indem der zeitliche Signalverlauf der Summe Frequenzvielfacher
(Harmonischer) einer Grundfrequenz berechnet wird. Hierzu wird ein oszillierendes
E-Feld mit Ey, = Ejcos (wt) betrachtet, dessen Intensitat [ = (E1W)2 gemessen
und in Abbildung 2.1 a) dargestellt wird. Hierbei ist die Intensitét tiber die Zeit in

beliebigen Einheiten aufgetragen.

1 T |
el VL | |
3o L 2 | |
0,2 HI\HHI\H 1 A A A A
ot IR A A VARV AY

Abb. 2.1: Zeitlicher Verlauf der Intensitéit von I = (Eg cos(wt))? (a) und I = (E1,, + Fay)?
(b). In Anwesenheit der zweiten Harmonischen verformt sich das E-Feld und somit die
Intensitdt. Zwischen je zwei Maxima prégen sich zwei abgeschwéchte Maxima aus, an deren
Stelle sich zuvor noch ein einzelnes Maximum groflerer Intensitat befand. Es deuten sich
bereits zeitliche Pulse an.
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(a) I = (Erw + Eaw + ... + Esu)? (b) I = (Brw + Eaw + ... + E110)?

Abb. 2.2: Zeitlicher Verlauf der Intensitidt bei Aufsummierung der Harmonischen bis
zum fiinffachen der Grundfrequenz, wodurch sich Pulsziige ausprégen (a). Werden héhere
Grundfrequenzvielfache addiert, beispielsweise wie hier bis zur elften Harmonischen, so
werden die einzelnen Pulse durch steigende Intensitit bei gleichzeitig fallendem Untergrund
und abnehmender Halbwertsbreite immer deutlicher (b).

Dieser zeitliche Verlauf veréndert sich, sobald ganzzahlige Frequenzvielfache der
Grundfrequenz addiert werden. Hierzu wird der zeitliche Verlauf eines Signals mit
(E1y + Ea,)? mit Ey, = Fycos(2wt) betrachtet, siche Abbildung 2.1 b). Es ist die
Auspriagung einzelner Maxima zu erkennen bei gleichzeitig auf circa ein Viertel

reduzierter Intensitiat zwischen diesen Maxima.

Es kénnen nun mehr und mehr Vielfache der Grundfrequenz addiert werden,
was im Folgenden fiir eine Summierung der ersten fiinf und ersten elf Harmonischen
gezeigt wird. Abbildung 2.2 a) zeigt, dass bereits bei fiinf Harmonischen die Struktur
der resultierenden Intensitiat pulsartig verlduft. Bei elf Harmonischen hat sich ein
Pulszug ausgeprigt, dessen Signalintensitit zwischen den Pulsen nur noch wenige
Prozent der Pulsmaxima betrigt bei gleichzeitiger geringer Halbwertsbreite der
Hauptpulse, siehe Abbildung 2.2 b).

Je mehr Harmonische addiert werden, um so deutlicher pragen sich einzelne
regelméBige Pulse aus. Aus diesem simplen mathematischen Beispiel ldsst sich Um-
gekehrtes folgern: Liegen (Attosekunden)-Pulsziige vor, so bedeutet dies, dass neben
einer Grundfrequenz phasenrichtig deren ganzzahlige Frequenzvielfache enthalten
sind. Im Kapitel iiber die Erzeugung Hoher Harmonischer (Kapitel 2.5) wird erklart,
welche physikalischen Moglichkeiten es gibt, aus einem einfachen Puls einen solchen
zeitlich deformierten Pulszug - und somit die Harmonischen - zu erzeugen. Die
Transformation von Zeit- in Frequenzdoméne findet hierbei prinzipiell durch das
Spektrometer statt: Es bildet den Frequenzgehalt des Signals wellenléingenabhéngig
auf die CCD ab.
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40+
35 120
30 100
R 80
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(a) I = (E1w + B3 + ... + E110)? (nur ungerade) (b) I = (Fiy + Faw + ... + F11.,)? (gerade und

ungerade)

Abb. 2.3: Anzahl der Pulsziige und Harmonischengehalt verhalten sich reziprok. Sind bis
zur elften Harmonischen nur ungerade Grundfrequenzvielfache enthalten, so pragen sich
doppelt so viele Pulse aus (a) als im Falle aller vorhandenen Frequenzvielfachen (b).

Fiir das Verstdndnis einiger Erzeugungsprozesse ist es sinnvoll, eine Eigenschaft
der Fouriertransformation zu erldutern: Werden nur ungerade Vielfache einer Grund-
frequenz addiert, so ergibt sich ein anderes zeitliches Profil in den Pulsziigen. Entge-
gen der Intuition priagen sich doppelt so viele Pulsziige pro Zeitintervall aus, obwohl
nur halb so viel Frequenzgehalt vorhanden ist. In Abbildung 2.3 ist die zeitliche
Pulsstruktur dargestellt fiir a) nur ungerade Harmonische, also F1 + E3 + ... + E11
und fiir b) vollen Harmonischengehalt von E1 bis E11.

Daraus folgt, dass ein Erzeugungsprozess, welcher zwei mal pro Laserzyklus einen
Puls erzeugt, nur ungerade Frequenzvielfache der Grundfrequenz hervorbringen wird,
wie es bei den in Gasen erzeugten Harmonischen der Fall ist. Daraus folgt ebenfalls,
dass beim Vorliegen halb so vieler Pulse - beispielsweise weil ein Prozess nur mit jedem
zweiten Zyklus angeregt wird - doppelter Frequenzgehalt vorliegen wird. Dies fiihrt
zu halbzahligen Harmonischen, die zwischen den reguldren Harmonischen erscheinen
und entspricht dem zu erwartenden Harmonischenspektrum eines treibenden Lasers

mit doppelter Wellenlénge.
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2.2 Laser-Plasma-Wechselwirkung

Licht oder allgemeiner elektromagnetische Wellen treten auf vielen verschiedenen
Wegen mit Materie in Wechselwirkung. Bekannte Phdnomene sind beispielsweise die
Entstehung der Linienstrahlung verschiedener Elemente und deren Uberginge, der
Photoeffekt oder die Schadigung organischen Gewebes durch Radioaktivitat. Beson-
deres Interesse kommt hierbei der Wechselwirkung von intensiver Laserstrahlung mit
ionisierter Materie zu: Durch die sehr hohen Feldstidrken und die vorhandenen freien
Ladungstriger konnen verschiedenste Wechselwirkungen zu Tage treten. Hierbei
wirkt der Laser sowohl mit dem elektrischen als auch mit magnetischen Feld vor
allem auf die Elektronen. Die Ionen hingegen werden aufgrund ihrer gréferen Masse,
der kurzen relevanten Zeitrdume und der somit geringen Beschleunigung oftmals als
ortsfest angenommen. Von grofler Relevanz hierbei ist die Reflexion eines Lasers an
einem von ihm selbst geziindeten Plasma, worauf sowohl der zu Verbesserung des

Kontrasts verwendete Plasmaspiegel als auch der ROM-Prozess basiert.

In dem folgenden Unterkapitel soll die Entwicklung vom ersten Laser bis hin zur
heutigen relativistischen Laser-Plasma-Dynamik unter historischen Aspekten an-
gesprochen werden. In den folgenden Unterkapiteln werden die fiir diese Arbeit

relevanten theoretischen Grundlagen, die sich an [25] orientieren, erldutert.

2.2.1 Historischer Hintergrund, Gegenwart und Ausblick

Die ersten Hinweise auf die Realisierbarkeit eines Lasers gehen auf Albert Einstein
zuriick. In einer Publikation von 1916 stellte er das Konzept einer stimulierten
FEmission von Strahlung auf und legte dadurch das theoretische Fundament fiir das
verstdrkende Medium im Resonator eines Lasers. Der Laser ist letztendlich die prak-
tische Anwendung dieses Konzepts: Lichtverstarkung durch stimulierte Emission von

Strahlung, zu englisch “Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation®.

Erst 1958 veroffentlichten Charles Townes und Arthur L. Schawlow ein Paper
zur Theorie des Lasers. Unter Physikern begann ein Wettrennen zur Realisierung
des ersten Lasers und neben staatlichen Férderungen mischte auch das Pentagon
mit seinen militarischen Interessen mit. Abseits der Forschungsgruppen arbeitete
ein Physiker gegen den Willen seiner Chefs und unter dem Spott anderer Physiker,
die seinen Ansatz fiir unsinnig und Rubin fiir ein untaugliches laseraktives Medium
hielten, alleine an einem Aufbau. Mit Erfolg: Theodore Maiman hatte mit seinem
Rubinlaser den ersten Laser der Welt realisiert und 1960 in einer wochentlich erschei-

nenden britischen Ausgabe der Nature publiziert. Die weitere Entwicklung verlief
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Abb. 2.4: Skizze iiber die Entwicklung der erreichbaren Spitzenintensititen seit Erfindung
des Lasers bis zur Gegenwart. Zu beachten ist die logarithmische y-Achse, auf der die
Intensitit aufgetragen ist. Erst durch die Entwicklung der CPA konnten Intensitéten weit
jenseits der 101° W /cm? erreicht werden. Aktuelle Publikationen lassen das Erreichen der
10%* W /em?2-Schwelle in naher Zukunft erwarten [29]. Nach [25], [26].

rasant: Bereits 1961 existierte der erste kommerzielle Laser und schnell folgten dem
Rubinlaser die Farbstoff-, Helium-Neon-, Halbleiter, CO»-, Ionen-, Metalldampf-,
Excimer- und freie Elektronen-Laser [31].
Der gesamte sichtbare Spektralbereich konnte im folgenden Jahrzehnt mit Lasern
abgedeckt werden. Die Kohérenz der Strahlung lieferte der Forschung neue Méoglich-
keiten, die zu Fortschritten in Kommunikation und Verfahren wie der Holographie
fithrten [32]. Durch optische Laufwerke finden sich Laser in vielen Haushalten. Zwei-
felhafte Nutzung fand durch das Militédr statt. Beispiele hierfiir sind lasergelenkte
Waffen oder der Versuch, Projektile oder Raketen mit Lasern abzuschieen [33] [35].
Seit 1985 setzte durch die Entwicklung der Chirped Pulse Amplification (CPA)
[28] eine rasante Entwicklung der erreichbaren Intensititen ein. Heutige Pulsdau-
ern liegen bei wenigen Femtosekunden und die Spitzenintensitéiten tiberschreiten
102! W/cm?. Eine Ubersicht der Entwicklung nach [25] und [26] liefert Abbildung 2.4.
Die elektrische Feldstérke im Fokus des Lasers wird dabei so grof3, dass die bei der
Ziindung des Plasmas freigesetzten Elektronen auf relativistische Geschwindigkeiten
beschleunigt werden. Ein Maf3 dafiir, wie stark relativistisch diese Geschwindigkeiten
sind, liefert das normierte Vektorpotential ag, welches in Kapitel 2.2.3 vorgestellt

wird.
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Die Messungen fiir diese Dissertation wurden am JETI 40, dem Titan:Saphir
Laser der Universitit Jena, durchgefiihrt. Mit einer Pulsenergie von ~ 1,2 J vor der
Kompression und einer Pulsdauer von ~ 30 fs ergibt sich eine Leistung von ~ 40 TW.
Eine Beschreibung des Lasers findet sich in Kapitel 3.1. Ein stirkerer JETT 200 mit
200 TW befindet sich bereits im Aufbau.

Auch der Ausblick ist spannend: In einer Publikation von 2014 schligt einer
der beiden Entwickler der CPA, Gerard Mourou, ein Konzept fiir einen “thin film
compressor (TFC)“ vor. Durch diese neue Art von Kompressor hilt Mourou es fiir
moglich, eine Leistung im Exawatt- (10'® W) und eine Pulsdauer im Zeptosekunden-
(10721 s) Bereich zu erreichen [29]. Erreicht werden soll dies durch einen Einzelzyklus-
Puls mit einigen hundert Joule Energie, dessen Leistung im Fokus 1024 W betragen
und ein ag von 1000 erreichen soll. Durch Wechselwirkung mit einem relativisti-
schen Spiegel soll der Puls in den Atto- bis Zeptosekundenbereich komprimiert und

Wellenldngen mit einer Energie von 1 bis 10keV erreicht werden.

Durch die erreichbaren Intensitdten wird experimentelles Neuland betreten:
In einer theoretischen Publikation von 1951 stellt der spatere Nobelpreistriager J.
Schwinger die Vakuum-Polarisation vor [30]. Ein Vakuum ist nicht komplett leer,
stets bilden sich Teilchen und Antiteilchen, die sich gleich wieder vernichten. Es
handelt sich dabei um Elektron-Positron-Paare, die mit dem elektrischen Feld eines
einfallenden Lasers wechselwirken kénnen. Verhindert der Laserpuls die gegenseitige
Vernichtung des Elektron-Positron-Paars durch rdaumliche Trennung, entsteht ein
Plasma, an dem der Laser gestreut wird. Durch den rasanten Fortschritt in der
Laserphysik handelt es sich dabei um keine allzu weit entfernte Fiktion: Viele der
heute lebenden Physiker diirften das Erreichen des “vacuum breakdown® noch

erleben.

2.2.2 Wechselwirkung mit einem einzelnen Atom

Die fiir eine lonisation nétige Intensitéat ldsst sich anhand des Bohrschen Atommodells

berechnen. Der Bohrsche Atomradius ergibt sich aus (im Folgenden nach [25])

h

T'Atom = W (2-2)

mit dem Planckschen Wirkungsquantum #, der Elektronenmasse m und der Ele-
mentarladung e zu raiom = 5,3 - 107 m. Die elektrische Feldstirke berechnet sich

somit geméf
e
E = 2.3
Atom 47'[607”?%0“1 ( )
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mit der elektrischen Feldkonstante e€g zu Fatom = 5,1 - 109V /m. Daraus ldsst sich
mit der Bindungsenergie fiir das Wasserstoffelektron die Laserintensitit berechnen,

die notig ist, um die Ionisation von Wasserstoff zu erreichen. Es folgt aus

E2
IAtom = coe 2Atom (24)
mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ ein Wert von
Tatom = 3,51 - 100 W/cm? . (2.5)

Laserintensitéten {iber dieser Schwelle stellen eine Ionisation des Targetmaterials
sicher. Durch die Abschirmung des Atomkerns mit den Elektronen der inneren
Schalen bei Elementen groflerer Ordnungszahl féllt die nétige Energie geringer aus.
Ausnahmen gibt es lediglich fiir einige Gase wie z.B. Helium, nicht jedoch fiir Fest-

korpertargets.

Prinzipiell ist es bereits bei geringeren Intensitdten moglich, Ionisation zu er-
reichen. Durch Multiphoton-Ionisation kann ein gebundenes Elektron stufenweise
immer mehr angeregt werden, bis die Energie ausreichend grof3 ist, um die Bindungs-
energie zu Uberwinden. Die Wahrscheinlichkeit einer n-Photon-Ionisation ist durch

die Ionisationsrate I',, gegeben:
Iy =ondlyeer - (2.6)

Hierbei ist o, der Wirkungsquerschnitt und I, die Laserintensitét. Zwar nimmt
der Wirkungsquerschnitt mit der Ordnung n ab, jedoch ist I, . fiir hohe In-
tensitdten sehr grofl und ermoglicht so Multiphotonenionisation. Einer der ers-
ten experimentellen Nachweise gelang G. S. Voronov und N. B. Delone im Jahre
1965 [36, 37]. Mit einem Rubinlaser (694,3nm) und somit einer Photonenenergie
von Eppoton = hv = 1,78V konnte die Ionisierung von Xenon beobachtet wer-
den, wobei v die Frequenz des Photons ist. Die Ionisierungsenergie von Xenon
betrigt Fion(Xe) = 12,13 eV und somit bedarf es sieben Photonen eines Rubinlasers
(7 x1,78eV = 12,46¢eV), um die Ionisation zu erreichen. Multiphotonenprozes-
se hoherer Ordnung fiir Helium, Neon, Argon, Krypton und Xenon finden sich

beispielsweise in [38].

Abbildung 2.5 zeigt ein Elektron (blau) im Potentialtopf seines Atomkerns.
Uberwindung der Potentialbarriere und somit Ionisation findet durch den Einfall
mehrerer Photonen statt, die in dieser Skizze durch die vier schwarzen Pfeile an-

gedeutet sind. Werden durch das Elektron weitere Photonen absorbiert, so verfiigt
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Abb. 2.5: Multiphotonenionisation: Ein Elektron (blau) befindet sich im Potentialtopf
seines Atomkerns. Durch den Einfall mehrerer Photonen wird dem Elektron die zur Ionisation
notwendige Energie zugefithrt. In diesem Fall wird die schrittweise Energiezufuhr durch
die vier schwarzen Pfeile angedeutet, was bedeutet, dass jedes Photon ein Viertel der
notigen Tonisationsenergie iibertragen hat. Da mehrere Photonen zur Ionisation notwendig
sind, wird dieser Prozess als Multiphotonenionisation bezeichnet. Wird dem Elektron mehr
Energie zugefiihrt, als zur Ionisation notig ist, so steht ihm die iibrige Energie als kinetische
Energie zur Verfiigung und es verlésst dementsprechend das Atom mit einer bestimmten
Geschwindigkeit. In der Skizze wird dies durch die sechs roten Pfeile dargestellt. Die
Energie der zwei letzten Photonen wird nicht zur Ionisation, sondern zur Beschleunigung des
Elektrons aufgewendet, so dass dieses eine kinetische Energie von F; besitzt (nach Vorlage
von [25]).

es nach der Ionisation iiber einen Energieiiberschuss E, der in kinetische Energie
umgewandelt wird. In der Skizze ist dies durch die sechs roten Pfeile dargestellt,
wobei die zwei tiberschiissigen Photonen (die zwei obersten Pfeile) die Energie zur
Beschleunigung liefern. Die kinetische Energie des Elektrons £y nach der Ionisation
lasst sich darstellen als

Ef = (n + s)th — Eion. (27)

Hierbei ist n die Anzahl an Photonen, die notig ist, um Multiphotonenionisation
hervorzurufen, s die Anzahl an Photonen, die dem Elektron Energie dariiber hinaus

zufithren und Ej,, die lonisierungsenergie.

Dartiber hinaus dndert sich die Wahrscheinlichkeit der Tunnelionisation: Hierbei
deformiert das elektrische Feld des einfallenden Lasers das Coulomb-Feld des Atoms.
Durch die Herabsenkung der Barriere kann das Elektron aus seinem Potentialtopf

heraustunneln. Welcher Prozess vorherrscht, kann tiber den Faktor v definiert werden
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Abb. 2.6: Tunnelionisation: ein Elektron (blau) befindet sich im Potentialtopf seines
Atomkerns. Die Barrierenhohe wird nun durch ein starkes, externes Feld reduziert, so dass
eine endliche Wahrscheinlichkeit fiir das Elektron besteht, durch die verminderte Barriere
zu tunneln (roter Pfeil). Nach Vorlage von [25].

[34]:

2E?ion Eion
Y L\/ I, \/ o, (2.8)

mit der Frequenz des einfallenden Lichtes wy, der Bindungsenergie Fiy,, der einfal-
lenden Intensitat I;, und dem ponderomotiven Potential ¢,,, definiert durch
ezE%

= . 2.9
4dmw? (2.9)

by

Hierbei ist e die Elementarladung, F1, die elektrische Feldstirke und m die Elektro-
nenmasse. Fiir y < 1, also hohe Feldstérken und grole Wellenléngen, dominiert die
Tunnelionisation; fir v > 1 die Multiphotonenionisation. Das Coulombpotential l&sst

sich durch den Einfluss eines dufleren elektrischen Feldes € modifiziert darstellen als

Viz)=— — —e€x . (2.10)

Der Einfluss durch das duflere Feld ist in der Skizze 2.6 als von oben links
nach unten rechts fallende Gerade eingezeichnet. Es kann eine Feldstédrke berechnet
werden, ab der die Coulombbarriere so niedrig wird, dass das Elektron spontan frei
ist. Dies wird als “over-the-barrier-ionization* bezeichnet und findet statt bei

B 7T€0E-2

ec= g (2.11)
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Ab einer bestimmten Schwellenintensitiat kann es im Peak des Laserfeldes fiir
Tonen mit der Ladungszahl Z bei
cE4

Jg = ———ion__ 2.12
ST 128m72¢6 (2.12)

zum Erreichen dieser kritischen Feldstiarke kommen. Fiir den einfachsten Fall - also

dem Wasserstoffatom - ldsst sich damit berechnen, dass eine lonisierung bereits bei
Is=1,4-10"W.cm™2 (2.13)

stattfinden kann.

2.2.3 Wechselwirkung mit einem einzelnen Elektron

Letztendlich ist die Wechselwirkung des Lasers mit einer Vielzahl von Elektronen
urséchlich fiir die Erzeugung der Hohen Harmonischen. Somit kommt diesem Un-
terkapitel fiir das Verstandnis des Harmonischenprozesses besondere Bedeutung
Zu.

Auf ein Elektron wirkt sowohl die elektrische als auch die magnetische Kompo-
nente des einfallenden Lichts. Die Impulsdnderung mit der Zeit lasst sich iiber die
Lorentz-Gleichung darstellen:

d_’ — 1 —
d—f = —¢ <E+CU><B>. (2.14)
Hierbei ist p'= ym,v der relativistische Impuls. Es findet also sowohl Beschleunigung

des Elektrons in der Ebene des elektrischen Feldes E, als auch - bedingt durch den

¥ x B-Term - Beschleunigung senkrecht zum magnetischen Feld B und der Bewe-

gungsrichtung des Elektrons statt. Mit dem relativistischen Faktor y = /1 + mp22c2
gilt fiir die Energie des Elektrons
d 2) = —¢(7-E 2.15
&<ymc)—fe(v- ) (2.15)

Die allgemeinste Polarisation einer propagierenden, elektromagnetischen Welle
ist elliptisch (siehe Kapitel 2.3). Diese ist darstellbar als

A= <0,6a0 cos(d), /(1 — 82)ag sin((]))) , (2.16)

wobei § fir lineare Polarisation den Wert 0 oder 41 und fiir zirkulare Polarisation

i% annimmt. ¢ beschreibt die Phase (wt — kz) der Welle. Aus der Betrachtung

der Geschwindigkeit eines Elektrons in einem linear polarisierten elektrischen Feld
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mit E = Eysin(wt) sowie F = m‘é—f = ¢F und somit @ = E% folgt
dv -
d%f - —EO% sin(wt) . (2.17)
Integration liefert dann
L = el .
U = Eg— — cos(wt) = Uogillation COS(Wt) . (2.18)
m w

Der Quotient aus Oszillationsgeschwindigkeit vosgilation der Elektronen und der Licht-
geschwindigkeit ¢ wird als normiertes Vektorpotential ag bezeichnet und gibt somit
an, ob und wie stark relativistisch die Elektronen schwingen. Im nichtrelativistischen

Fall ist das normierte Vektorpotential durch

v R
ap = Oszillation (219)
&

gegeben. Allgemeiner - auch auf den relativistischen Fall ausgeweitet - gilt:

ao = % (2.20)
7\ 1,37 108 W - cm2pm?’ '

Bei Werten von ag, die kleiner als 1 sind, werden die Laserpulse als nicht-
relativistisch bezeichnet. Bei Werten um 1 handelt es sich bereits um schwach
relativistische, bei Werten sehr viel grofier als 1 um stark relativistische Pulse.

Aus Gleichung 2.14 folgt somit, dass bei geringen Geschwindigkeiten mit v < ¢
und somit kleinem ay aufgrund der v/c -Abhéngigkeit der magnetische Term ver-
nachléssigbar ist. Sobald das Elektron jedoch relativistische Geschwindigkeiten
erreicht, findet eine Beschleunigung des Elektrons - durch das Kreuzprodukt bedingt
- senkrecht zur Bewegungs- und E-Feldrichtung statt. Die Bewegung, welche die Elek-
tronen im mitbewegten Bezugssystem dadurch vollziehen, erinnert an eine “8* und
wird daher als “figure-of-8“-Bewegung bezeichnet. Diese kann analytisch berechnet
werden. Hierbei sind x- und y-Position des Elektrons wihrend der Wechselwirkung

mit einem Laserfeld nach [65, 25] gegeben durch

X ~ a3- i (¢ + ;sin(2d))> (2.21)
y ~ ap-sin(d) . (2.22)

Diese phasenabhéingige Position ist in Abbildung 2.7 a) grafisch dargestellt. Hierbei
sind einige Beobachtungen relevant: Die Position in x-Richtung driftet mit der Phase
durch die ¢-Abhéangigkeit (erster Term in der Klammer) und oszilliert mit doppelter

Frequenz (Faktor 2 im Sinusterm). Die y-Position hingegen oszilliert ohne Drift bei
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(a) Auslenkung eines Elektrons in x- und (b) y-Position des Elektrons aufgetragen iiber
y-Richtung durch Wechselwirkung mit einem seine x-Position.
einfallenden Feld in Abhéngigkeit von der
Phase.

Abb. 2.7: a) Positionsinderung eines Elektrons durch Wechselwirkung mit einem relativis-
tischen Laserfeld in Abhéngigkeit der Phase. Es ist zu erkennen, dass eine Oszillation in
y-Richtung mit einfacher Frequenz stattfindet. In x-Richtung findet ein Drift bei gleichzeiti-
ger Ostzillation mit doppelter Frequenz statt, was der Grund fiir die spéatere “figure-of-8“-
Bewegung ist. b) zeigt die Auslenkung in y-Richtung aufgetragen iiber die Auslenkung in
x-Richtung und entspricht somit der Trajektorie des Elektrons. Die Trajektorie erinnert an
eine Sdgezahnfunktion, genauere Betrachtung in Abbildung 2.8 zeigt, dass dies jedoch nicht
der Fall ist. Fiir beide Abbildungen betriagt ag = 3.

einfacher Frequenz. Wie sich im Folgenden zeigt, sind es genau diese Eigenschaften
der Wechselwirkung zwischen Elektron und Laserfeld, die zur “figure-of-8“-Bewegung
fithren. Wird wie in Abbildung 2.7 b) gezeigt die y- iiber die x-Position des Elektrons
aufgetragen - also die Trajektorie dargestellt - zeigt sich als erster Eindruck ein
Sédgezahnverlauf mit linear steigenden und fallenden Flanken. Fiir diese und die

folgenden Graphen wurde ein ag = 3 zugrunde gelegt.

Die genauere Betrachtung in Abbildung 2.8 a) zeigt einen vergroflerten Aus-
schnitt: Hier ist zu erkennen, dass der schwarze Graph von einer gedachten roten
Geraden abweicht. In der ersten Hélfte der steigenden Flanke folgt das Elektron
einer rechtsgekriimmten, in der zweiten Hélfte einer linksgekriimmten Bahn. In
der fallenden Flanke verhélt es sich entgegengesetzt: Anfangs folgt es einer links,
spater einer rechtsgekriimmten Trajektorie. Das Elektron oszilliert somit innerhalb
einer Periode zweimal um diese gedachte Gerade. Hier zeigt sich bereits, wie spater
die “figure-of-8“-Bewegung zustande kommt: Werden die unteren Enden der roten
Geraden aufeinander zubewegt, bis sie sich iiberdecken, so bildet der schwarze Graph

eine langgezogene “8*.

Die bisherige Betrachtung der Bewegung fand dabei aus einem ruhenden Be-
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(a) Ausschnitt der Elektronentrajektorie aus  (b) “figure-of-8“-Bewegung eines Elektrons im
Abbildung 2.7 b). mitbewegten Bezugssystem.

Abb. 2.8: a) Die Abbildung zeigt, dass die Elektronen keiner Sdgezahnbewegung folgen,
sondern vielmehr um eine gedachte Gerade (rot) oszillieren. Werden die beiden roten Geraden
an ihren unteren Enden zusammengefiigt, so dass sie sich iiberdecken, bildet der schwarze
Graph eine langgezogene “8%“ b) Wird der lineare Bewegungsterm aus der x-Komponente
der Bewegung eliminiert (also in ein mitbewegtes System transformiert), so zeigt sich die
“figure-of-8“-Trajektorie des Elektrons.

zugssystem statt. Wird in ein mitbewegtes Bezugssystem gewechselt, so verdndert
sich die Trajektorie signifikant, zu sehen in Abbildung 2.8 b). Hier ist nun erst-
malig die “figure-of-8“-Bewegung zu erkennen. Ursichlich verantwortlich ist somit
die Oszillation des Elektrons mit einfacher Frequenz in die eine und senkrecht
dazu mit doppelter Frequenz, jeweils getrieben von E- bzw. E—Komponente des
Laserfeldes. Dieser Sachverhalt ist von besonderem Interesse fiir die Auswahlregeln
der Polarisation (siehe Kapitel 2.5.3): Wechselwirkt das Elektron einer solchen
Trajektorie folgend mit einem Plasmagradienten, so definiert die Lage dieser “8*
mit welcher Frequenz und in welche Richtung die Harmonischen emittiert werden.
Hierbei definiert die w-Komponente die Polarisation Harmonischer mit ungerader Pa-

ritdt und die 2w-Komponente die Polarisation der Harmonischen mit gerader Paritét.

Die doppelte Frequenz in die zweite Raumrichtung kommt wie folgt zustande: Das
E-Feld wirkt auf das Elektron und beschleunigt dieses, so dass eine zeitabhingige
Geschwindigkeit vorhanden ist. Der o x B-Term ist in seiner Richtung abhédngig von
dem Vorzeichen sowohl des Geschwindigkeits- als auch des B-Terms. Zwar folgt die
Beschleunigung des Elektrons der elektrischen Feldstérke, die Geschwindigkeit ist je-
doch um 7t/2 phasenverzogert und somit dndert die Geschwindigkeit das Vorzeichen,
sobald das E-Feld sein Maximum iiberschreitet. Das bedeutet, dass der @ x B-Term
hier seinen ersten Vorzeichenwechsel erfihrt. Das Elektron wird nun bis zum entge-

gengesetzten Maximum des E-Feld seine Richtung nicht mehr &ndern, jedoch dndert
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genau zum Zeitpunkt der grofiten Geschwindigkeit des Elektrons das B-Feld seine
Richtung, was zum zweiten Vorzeichenwechsel fiithrt. Dieser Prozess wiederholt sich
in der zweiten Zyklushélfte des E—Feldes, so dass dieses zwei, der ¥ X B-Term jedoch
vier Vorzeichenbereiche durchlduft. Die Bewegung in ¢’ x B—Richtung erfolgt also

mit doppelter Frequenz als jene in E-Feld Richtung.

In Kapitel 2.5.3 wird erklart, wie die Lage dieser Bewegung mit ihren unterschied-
lichen Frequenzen zu unterschiedlichen Polarisationen der emittierten Harmonischen
fiihrt.
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2.3 Polarisation

Der Begriff der Polarisation ist historisch begriindet. Die urspriingliche Annahme tiber
die Natur des Lichts ging von einer Longitudinalwelle aus, die sich in einem Medium
ausbreitet. Es stellte sich jedoch heraus, dass gewisse Richtungsabhangigkeiten
vorliegen (z.B. bei Reflexionen) und somit keine rdumliche Symmetrie vorliegt,
wie es beispielsweise bei Schall zu erwarten ist. Dieser Symmetriebruch durch
die Feldvektoren des Lichts erschafft (im sprachlichen Sinne) eine Trennung - es
polarisiert.

Licht ist also eine elektromagnetische Transversalwelle und besitzt somit senkrecht
zur Ausbreitungsrichtung Z oszillierende elektrische und magnetische Felder. Die
Polarisation beschreibt konventionsgeméafl das Schwingungsverhalten des elektrischen

Feldvektors. Allgemein ist dieser gegeben durch
E = E,icos(wt — kz + by,) + Eyjcos(wt — kz + ) - (2.23)

Aus dieser Beschreibung lassen sich alle moglichen Polarisationen herleiten. Diese
hangen von der Phasendifferenz der Cosinusterme A¢ = ¢, — ¢, ab und lassen
sich bei Betrachtung in einer Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung wie folgt

unterscheiden [27]:

e Betrigt die Phasendifferenz A¢ = 0 oder Ad = 7, so liegt lineare Polarisa-
tion vor, welche einen Spezialfall der elliptischen Polarisation darstellt. Der
oszillierende E-Feldvektor spannt bei der Propagation des Lichts eine Ebene

auf, die sogenannte Polarisationsebene.

o Bei allen anderen Phasendifferenzen liegt rechtselliptische (0 < A < ) bzw.
linkselliptische (7t < A¢ < 27) Polarisation vor, d.h. die Spitze des Vektors
beschreibt bei Propagation eine rechts- bzw. linksherum rotierende Ellipse in
der Ebene.

e Gilt sowohl Adp = m/2 oder Adp = 3/2m als auch E, = E,, so ergibt sich
entsprechend der rechts- oder linkselliptischen Polarisation der Spezialfall der

rechts- oder linkszirkularen Polarisation.

Sowohl lineare Polarisation als auch zirkulare Polarisation stellen somit einen Spezi-
alfall der elliptischen Polarisation dar. Die verschiedenen Polarisationen lassen sich
an den Lissajous-Figuren veranschaulichen. Hierbei werden angelehnt an Gleichung

2.23 zwei Cosinusfunktionen unterschiedlicher Phase betrachtet:

fi(x) = cos(x), (2.24)
fo(x) = cos(z+ Ad) (2.25)
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(a)  fi(z) = cos(z) und f2(z) = cos(z + 30), (b) f2 aufgetragen iiber fi zur
entsprechend einer Phasenverschiebung von Veranschaulichung rechtselliptischer
30° = m/6. Polarisation bei A = /6.

Abb. 2.9: (a) Verlauf von fi(x) = cos(z) und der dazu um 30° = 7/6 verschobenen
Funktion f(z) = cos(z + 30). Werden senkrechte Linien eingezeichnet, entsteht mit jedem
der beiden Graphen jeweils ein Schnittpunkt. Werden nun die Schnitte von f; als x-Wert
und die von fo als y-Wert betrachtet, lassen sich Punkte ablesen (hier auf jeweils zwei Stellen
gerundet). Diese Punkte entsprechen Punkten auf einer Ellipse, die gebildet wird, indem f,
iiber f; geplottet wird, siehe (b). Die Punkte P bis U liegen dann im Uhrzeigersinn auf der
Ellipse und veranschaulichen somit die rechtselliptische Polarisation (0 < A¢ < 71) durch
eine Phasenverschiebung von A¢p = 7/6 fiir Gleichung 2.23.

mit der Phasendifferenz A¢. Wird nun fo(z) tber fi(z) aufgetragen - in Gleichung
2.23 durch die Vektorschreibweise realisiert - so ergeben sich in Abhéngigkeit von A¢
verschiedene Félle. Abbildung 2.9 veranschaulicht dies fiir eine Phasenverschiebung
von A¢d = 7/6, also rechtelliptische Polarisation. In Abbildung 2.10 wird jeweils
ein Beispiel fiir zirkulare und lineare Polarisation fiir die jeweils entsprechenden
Phasenverschiebungen erlautert.

Aus dem Begriff der linearen Polarisation werden die Begriffe der s- und p-
Polarisation hergeleitet. Wird Licht an einem Spiegel reflektiert, so spannt es eine
Reflexionsebene auf. Steht der E-Feldvektor einer linear polarisierten Welle senk-
recht zur dieser Ebene, so wird von senkrecht oder s-polarisiertem Licht gesprochen.
Oszilliert der E-Feldvektor in dieser aufgespannten Ebene (ist also parallel zu dieser),
wird entsprechend von parallelem oder p-polarisiertem Lich gesprochen. Aus dieser
Tatsache folgt, dass eine elektromagnetische Welle, die an keinem Spiegel reflektiert
wird, lediglich als linear polarisiert, nicht jedoch als s- oder p-polarisiert bezeichnet
werden kann. Im Laboralltag wird ein Laser héufig als p-polarisiert bezeichnet, um
auszudriicken, dass der E-Feldvektor parallel zur Lasertischebene schwingt. Dies
fithrt beim eingesetzten Drei-Spiegel-Polarimeter (siehe Kapitel 3.3) schnell zu Miss-
verstdndnissen: Wird das Polarimeter mit seinen Spiegeln aus p- in s-Konfiguration

um die Strahlachse rotiert, so wird aus p-polarisiertem Licht s-polarisiertes, ohne
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(a) fi1(z) = cos(z) und (b) fi(z) = cos(z) und f2(z) = cos(z + 0),
fa(x) = cos(z 4 90), entsprechend entsprechend einer Phasenverschiebung von 0° = 0
einer Phasenverschiebung von

90° = /2

Abb. 2.10: (a) f2 aufgetragen iiber f; bei einer Phasenverschiebung von 90° = 71/2 zur
Veranschaulichung der zirkularen Polarisation. (b) Eine Phasenverschiebung von 0° fithrt
dazu, dass x- und y-Wert der Cosinusterme an jeder Stelle identisch sind. Es ergibt sich somit
bei Auftragung von f; iiber f; eine Gerade, welche der linearen Polarisation entspricht.

dass sich die Richtung des E-Feldvektors im Raum verdndert hat. Im verwendeten
Aufbau zur Polarisationsmessung ist das Licht bei s-Konfiguration sogar s-polarisiert
beziiglich des Polarimeters und gleichzeitig p-polarisiert beziiglich des Targets, was

spéater noch im Detail erldutert wird (siehe Kapitel 3.3).

Natiirliches Licht ist in aller Regel unpolarisiert. Es setzt sich zwar aus einer Uber-
lagerung vieler polarisierter Wellen zusammen, diese haben jedoch untereinander un-
abhéngige Polarisationsrichtungen. “Unpolarisiert“ beschreibt also sprachlich etwas
missverstdndlich statt des Nichtvorhandenseins von polarisierten Anteilen vielmehr
die gleichzeitige Anwesenheit aller oder zumindest mehrerer Polarisationszusténde.
Demnach kann aus unpolarisiertem Licht auf mehreren Wegen polarisiertes Licht
gewonnen werden, indem die nicht gewollten Polarisationsrichtungen gefiltert werden.
Fiir die vorliegende Arbeit von grofier Bedeutung sind die Fresnel-Gleichungen im

folgenden Unterkapitel, auf denen das verwendete Polarimeter basiert.
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2.3.1 Die Fresnel-Gleichungen

Der Anteil des Lichts, der von einer Oberfliche reflektiert wird, hingt unter anderem
von dessen Polarisationszustand ab: s-polarisiertes Licht, bei dem der E-Feldvektor
nicht in das reflektierende Medium eintaucht, wird grundséatzlich zu einem hoéhe-
ren Anteil reflektiert als p-polarisiertes Licht, bei dem es zu einem Eintauchen
des E-Feldvektors kommt. Hierbei kann jede rdumlich beliebig zu einem Spiegel
ausgerichtete linear polarisierte Lichtwelle bei Reflexion in einen s- und einen p-
polarisierten Anteil zerlegt werden und so der reflektierte Anteil berechnet werden.
Beschrieben werden die Reflexionskoeffizienten durch die Fresnel-Gleichungen (auf
folgenden Seiten nach [32]):

Ey.1  m;cos0; —ngcos By

- = 2.26

* EpiL micos0; +nscos0; (2.26)

- Eor _ Mg cos 0; — n; cos B¢ ‘ (2.27)
Eo;)  mnicos0; +ngcos;

Hierbei beschreiben rg und r, die Amplitudenreflexionskoeffizienten, also den Anteil
des reflektierten Feldes Ejy, vom insgesamt einfallenden Feld Ej;. “Luftseitig® betragt
der Eintrittswinkel beziiglich des Lots 0; bei einem Brechungsindex von n; (hellblauer
Bereich) und 6; und n; (dunkelblauer Bereich) innerhalb des brechenden Mediums,
siehe Abbildung 2.11.

Zur Herleitung wird eine ebene, monochromatische Welle betrachtet, die auf
eine Grenzfliche zwischen zwei isotropen Medien auftrifft. Ausgehend von der

Wellengleichung der einfallenden Welle

—

Ei = _’Oi COS(Ei 7 — (Uit) (228)

mit der Kreisfrequenz w und Wellenvektor k lassen sich die Wellengleichungen der

reflektierten und transmittierten Wellen wie folgt formulieren:

—

E,. = Ey, cos(ky - 7 — wyt + by) (2.29)

Et = EOt COS(Et ST — (Utt + Cbt) . (230)

Bei ¢, und ¢; handelt es sich um Phasenkonstanten, die aufgrund der Un-
bestimmtheit des Anfangsortes eingefiihrt werden. Im Falle eines senkrecht zur
Reflexionsebene stehenden E-Feldvektors, also einer s-polarisierten Welle, liegt
der B-Feldvektor in dieser Ebene. Es gilt:

E=uB (2.31)
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Abb. 2.11: Auf ein Medium einfallende, reflektierte und transmittierte elektromagnetische,
s-polarisierte Welle mit E- und B-Feld sowie dazugehoriger Wellenvektor k und jeweiliger
Winkel 0. Die Indizes i, r und t stehen fiir einfallende (incident), reflektierte und transmittierte
Anteile. Der Brechungsindex auerhalb betriagt n; (hellblauer Bereich) fir die einfallenden
und reflektierten und n, (dunkelblauer Bereich) fiir den transmittierten Anteil. Nach Vorlage
von [32].

und aufgrund des Rechtssystems von E-Feld-, B-Feld- und Wellenvektor
kxE=uvB (2.32)

sowie

k-E=0. (2.33)
An der Grenzschicht gilt aufgrund der Stetigkeit des E-Felds zu jeder Zeit und an
jedem Ort

EOi + E()r = E()t (2.34)

und

B; B B
— —cos0; + —cos0, = 2t cos 0; (2.35)
i Hr Mt

fir die magnetische Feldkomponente. Es gilt:

E;

B = =, (2.36)
E,

B = 2.37
o (2.37)
E

B, = . (2.38)
Ut

Wegen des gleichen Mediums auflerhalb des Substrates und des Reflexionsgesetzes
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Abb. 2.12: Auf ein Medium einfallende, reflektierte und transmittierte elektromagnetische,
p-polarisierte Welle mit E- und B-Feld sowie dazugehoriger Wellenvektor k und jeweiliger
Winkel 0. Die Indizes i, r und t stehen fiir einfallende (incident), reflektierte und transmittierte
Anteile. Der Brechungsindex auferhalb betriagt n; (hellblauer Bereich) fir die einfallenden
und reflektierten und n, (dunkelblauer Bereich) fiir den transmittierten Anteil. Nach Vorlage
von [32].

gilt v; = v, und 6; = 0,.. Einsetzen in Gleichung 2.35 fiihrt schliefilich zu

1 1
o (E; — Ey)cos®; = @Et cos By . (2.39)

Dies ldsst sich mit den Gleichungen 2.28, 2.29 und 2.30 umschreiben zu

@(Em — Ey,) cos9; = EEOt cos 0y . (2.40)
Hi Ht

Daraus und aus Gleichung 2.34 lassen sich zwei Gleichungen herleiten:

4 . n
(EOT) _ L cos 0; ﬁ cos 04 (2.41)
S

Ey; R cos0; + ™ cos Oy
Hi e

und eine zweite Gleichung, die den transmittierten Anteil beschreibt, welcher hier
jedoch nicht von Interesse ist. Liegt ein Dielektrikum vor, so gilt w; = u; = g und

erlaubt eine Umformung zu

<E0r> ~ mnjcos0; —nycos Oy (2.42)
S

=rs = .
FEoy; n; cos 0; + ny cos 0,

Dabei handelt es sich um die herzuleitende Gleichung 2.26. Fiir den zweiten Fall
wird eine einfallende Welle wie oben betrachtet, jedoch diesmal mit einem in der Re-

flexionsebene liegenden E-Feldvektor; also einer p-polarisierten Welle. Aufgrund
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der Stetigkeit von E gilt nun:
FEy; cos0; — Eg, cos0,. = Eg; cos 0; . (2.43)

Analog zur vorherigen Herleitung gilt fiir die Stetigkeit des B-Feldes

1 1 1
FEo; + Ey. = —FEy . (2.44)
Hivi Wy Up Mot

Erneut lassen sich mit w; = w,. und 0; = 0, zwei Gleichungen fiir den reflektierten
und den transmittierten Anteil erstellen, wobei unser Interesse erneut nur dem

reflektierten Anteil gilt:

n

E, 2 cos0; — cos O
< 07") S RGN Theskd ) (2.45)
Eoi /), - cos 0; + - cos 0,

Bei unmagnetischen Dielektrika gilt &hnliche Vereinfachung wie oben:

(2.46)

(E0T> ng cos 0; — n; cos 0
=T = .
Eoi /), n; cos 0 + ny cos 6;

Dies entspricht Gleichung 2.27 und vervollstandigt die Herleitung.

Als typisches Beispiel kann die Reflexion von sichtbarem Licht in Abhangigkeit
der Polarisation und Winkel an Glas betrachtet werden. Abbildung 2.13 zeigt die
Reflexionskoeffizienten aufgetragen iiber den Winkel gemafi Winkelkonvention der
Rontgenphysik, so dass 90° einem Einfall und einer Reflexion entlang des Lots

entsprechen. Zu erkennen sind mehrere Phanomene:

e Bei 0° (keine Reflexion) und 90° sind die Reflexionskoeffizienten fiir beide
Polarisationsrichtungen identisch. Da keine Reflexionsebene aufgespannt wird,

existiert keine s- oder p-Polarisation.

e Beim Brewsterwinkel von ~ 34° sinkt der Reflexionskoeffizient fiir p-polarisiertes

Licht auf r, = 0, wihrend s-polarisiertes Licht noch zu ~ 14 % reflektiert wird

e Bei lotrechtem Einfall finden die sogenannten Fresnelreflexe mit ~ 4 % Intensi-
tat statt

Der Brewsterwinkel kann effizient genutzt werden, um ungewiinschte Polari-
sationskomponenten mit Brewsterfenstern aus einem Laserstrahl zu filtern. Die
Fresnelreflexe finden an jeder gldsernen Oberfliche statt und kénnen bei Optiken mit
vielen Linsen in Reihe kumulativ zu groflen Verlusten fithren. Dariiber hinaus bildet
die Polarisationsabhéngigkeit der Reflexionskoeffizienten die physikalische Grundlage

fiir die Realisierung einer nicht auf Transmission basierenden Polarisationsmessung.
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Abb. 2.13: Reflexion von Licht an Glas. Die Intensitéit ist unter anderem abhéngig von
Einfallswinkel (hier: Winkelkonvention der Rontgenphysik) und Polarisation. Grundsétzlich
ist der Reflexionskoeffizient fiir s-polarisiertes Licht groer als fiir p-polarisiertes Licht. Des
Weiteren sind Brewsterwinkel (bei ~ 34°) und Fresnelreflexe (bei 90°) zu erkennen. Die
unterschiedlichen Reflexionskoeffizienten fiir verschiedene Polarisationen lassen sich fiir eine
nicht auf Transmission basierte Polarisationsmessung ausnutzen.

2.3.2 Reflexion im XUV

Die bisherige Beschreibung der Fresnel-Gleichung trifft auf sichtbares Licht zu. Eine
Uberlegung zeigt, dass die Beschreibung fiir hirtere Strahlung wie beispielsweise
Rontgenstrahlung nicht komplett sein kann: Trifft diese auf ein Metall, so wird die
Reflexion an der Oberfliche vernachlassigbar. Ein grofler Teil der Strahlung aller
Polarisationszustande wird in das Medium eintauchen und dort - je nach Material und
Dicke - abgeschwécht. Dartiber hinaus wird aufgrund des Brechungsindex, der kleiner
als 1 werden kann, Totalreflexion auch beim Ubergang von optisch diinn zu optisch
dick moglich - jedoch nur bei schleifendem Einfall. Fiir eine vollstandige Beschreibung
ist also nach der Veranschaulichung durch die obigen, reelen Fresnel-Gleichungen
eine Beschreibung der komplexen Fresnel-Gleichungen nétig, um Aussagen iiber
die Physik der Reflexion von Hohen Harmonischen, also Strahlung im VUV- und
XUV-Bereich, treffen zu kénnen.

Die Amplituden-Reflexionskoeffizienten (bezogen auf die Felder) lassen sich wie
folgt darstellen (im Folgenden nach [39, 44]):
B, 7%sin(©) — /fiZ — cos?(O)

= = 2.47
"I By T a2sin(@) + VA2 — cos2(0) | (2.47)




28 2 GRUNDLAGEN

S E..  sin(©) — \/f? — cos?(O)
YT B sin(©) + /% — cos2(0)

Die Multiplikation mit den komplex konjugierten Ausdriicken liefert die Reflexions-

(2.48)

koeffizienten (bezogen auf die Intensitét):
R” = 7“” : 7“|*| y (2.49)
RJ_:TJ_'TT_. (250)

Der hierbei verwendete komplexe Brechungsindex n besteht aus einem Brech-

zahldekrement & und einem Extinktionskoeffizienten f3:
n=1-06—1if. (2.51)

Beim Durchgang durch ein Medium wirkt sich dieser auf die komplexe Feldstérke

mit Wellenlénge A wie folgt aus:
- . 2t
B(z) = E(0) - exp (A e x) . (2.52)

Ausschreiben des komplexen Brechungsindexes und Umformung liefert

E(z) = E(0) - exp (—2;[3 : x> - exp (—22; cx(1— 6)) . (2.53)

Absorption Phase

Der erste Term beschreibt die Absorption beim Durchgang des Feldes durch das

Medium. Quadrieren liefert die Intensitét:
() = I - exp (4;(5 - x) . (2.54)
Mit dem makroskopischen Absorptionskoeffizienten
- (1) 8 a5
lésst sich die Gleichung umformen zu
I(x) =1y -exp (—pzx) . (2.56)

Der zweite Term der Gleichung 2.53 beschreibt die Verdnderung der Phase.

Fir fast alle Frequenzen und alle Materialien ist das Brechzahldekrement grofier

als Null, die Brechzahl n =1 — 6 < 1 und somit die Phasengeschwindigkeit gréfier
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als die Lichtgeschwindigkeit c. Aus Datensammlungen wie [41, 42] lassen sich die
Brechungsindizes fiir verschiedene Materialen entnehmen. Fiir Gold und einfallendem
Licht mit einer Energie von 30 eV, entsprechend der H19, ergibt sich so ein komplexer
Brechungsindex von fi & 1 — 1,54 - 1071 —i- 5,50 - 1071 [41, 42, 44].

Es lasst sich somit berechnen, welche Reflexionskoeffizienten fiir s- und p- polari-
siertes Licht bei den Goldspiegeln zu erwarten sind. Hierbei héngen die Koeffizienten
neben der Qualitdt der Spiegeloberfliche vor allem von der Wellenlédnge der je-
weiligen Harmonischen und den Reflexionswinkeln ab. Da die Reflexionswinkel im
verwendeten Polarimeter zweimal 15° und einmal 30° betragen, ergibt sich die
erwartete transmittierte Intensitdt in Abhéngigkeit von der einfallenden Gesamtin-
tensitét fiir s- (p-)polarisierte Reflexion mit den Reflexionskoeffizienzen r; und ),
zu Iy = 1Io- ri(p)w “Ts(p)30- Die Extinktion ergibt sich dann aus der Division der
transmittierten Intensitit in s-Konfiguration durch die transmittierte Intensitit in

p-Konfiguration.

Fiir die zu messenden Harmonischen ist eine Extinktion im Bereich von 5 bis 25 zu
erwarten. Die transmittierte Intensitit der Harmonischen liegt in der Gréflenordnung
von 1% in s-Konfiguration und 0,1 % in p-Konfiguration. Das Polarimeter wurde
ganz bewusst mit dieser niedrigen Extinktion geplant. Bei der Verwendung groferer
Winkel ist die erreichbare Extinktion sehr viel hoher. Im Falle der p-Konfiguration ist
dann jedoch auch die transmittierte Intensitéit sehr gering oder nicht mehr messbar.
In diesem Fall ist nicht klar, ob kein Signal erzeugt wird oder ein nicht messbares
Signal vorliegt. Vor allem ist dann ein Vergleich mit den Literaturwerten nicht mehr
moglich. Die geringe Extinktion ist also fiir diese Art von Polarisationsmessung
ein entscheidendes und notwendiges Kriterium. Eine genauere Beschreibung des
Polarimeters findet sich in Kapitel 3.3 und [44].
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2.4 Koharenz

Die Felder elektromagnetischer Wellen oszillieren bei ihrer Propagation, wodurch
es - je nach Phasenlage - zu konstruktiver oder destruktiver Interferenz kommt.
Wird dieses Phanomen zum Beispiel an einem Doppelspalt mit dahinter liegendem
Schirm betrachtet, so ist Interferenz nur moglich, weil bestimmte Laufwege von den
Spalten zum Schirm fest verkniipft mit bestimmten Phasen sind: Nach jeweils einer
Wellenlénge ist die Ausgangsphase wieder erreicht und auf dem Schirm iiberlagern
sich ortsfest bestimmte Phasenlagen beider Teilstrahlen zu einem definierten Interfe-
renzmuster. Voraussetzung hierfiir ist die Kohérenz des Lichts, die gewissermafien
die Vorhersagbarkeit der Phase in einer bestimmten Entfernung angibt, wenn an
einem Punkt im Raum die Phase bekannt ist. Je grofler die Distanz ist, iber die
mit Sicherheit die Phase des Lichts vorhergesagt werden kann, umso kohédrenter ist
die Lichtquelle.

Dariiber hinaus sind Kohérenz und Bandbreite eng miteinander verkniipft: Je
geringer die Bandbreite, umso grofler die Kohérenz. Soll beispielsweise eine Strah-
lungsquelle fiir interferometrische Zwecke genutzt werden, so ist eine Bandbreitenmi-
nimierung sinnvoll, da dadurch auch die Kohédrenzlidnge vergréfiert und Interferenz
unter Umstanden erst moglich gemacht wird. In Kapitel 4.1 wird gezeigt, wie mit
Hilfe eines D2-Scans unter Messung der spektralen Breite einzelner Harmonischer

eines Spektrums die Kohérenzlédnge optimiert werden konnte.

Generell wird zwischen zwei Arten von Kohérenz unterschieden [32]:

e Riumliche Kohirenz beschreibt die Korrelation an verschiedenen raumli-
chen Punkten senkrecht zur Ausbreitungsrichtung einer Welle. Ein Beispiel
hierfiir ist eine Kugelwelle, auf deren Oberflache die gleiche Phase in verschie-

dene Raumrichtungen vorliegt.

e Zeitliche Kohirenz hingegen liegt vor, wenn die Phase einer Welle bei ihrer
Propagation zu bestimmten Zeiten oder fiir beliebige Orte in Propagationsrich-
tung berechnet werden kann. Uber die Lichtgeschwindigkeit lisst sich aus der
in der Kohérenzzeit zuriickgelegten Strecke die Kohidrenzlinge berechnen,

die nicht mit der raumlichen Kohédrenz zu verwechseln ist.

Anhand einiger Skizzen sollen die Begriffe verdeutlicht werden. Abbildung 2.14
a) zeigt eine sich mit der Zeit ausdehnende Kugelwelle. Wird die Propagation in
x-Richtung betrachtet, so ist anhand der Punkte O, P und S zeitliche Kohirenz
bzw. ein Intervall innerhalb der Koharenzlange zu erkennen. Ist an einem der

Punkte die Phase bekannt, so kann die Phase an einem der anderen Punkte berechnet



2.4 KOHARENZ 31

XV
x

(a) (b)

Abb. 2.14: Zeitliche und rdumliche Kohérenz: (a) zeigt eine sich in x- und y-Richtung
ausdehnende Kugelwelle. Zwischen den Punkten O, P und S besteht zeitliche Kohédrenz:
ist die Phase in P bekannt (z.B. gestrichelter Kreis fir E-Feld Minimum), so kann fiir eine
bestimmte Zeit spéter - hier nach 3,5-facher Wellenlénge - ein Maximum bei S (durchgehend
gezeichneter Kreis) vorhergesagt werden. Dariiber hinaus liegt rdumliche Kohérenz vor:
Die Punkte R, S und T liegen auf dem selben Kreis (entsprechend einer bestimmten Zeit
nach Entstehung der Kugelwelle). Das Wissen iiber die Phase an einem Ort des Kreises
fithrt zum Wissen der Phase aller Punkte auf dem Kreis. (b) In x-Richtung propagierende,
in y-Richtung ausgedehnte ebene Welle. Zwischen den Punkten O, P und R liegt zeitliche
Kohirenz vor. Dies dndert sich jedoch zu Punkt S hin: Der Versuch, von R ausgehend
die Phase am Ort S vorherzusagen lieferte eine falsche Prognose, da keine Kohérenz - z.B.
durch Uberschreitung der Kohérenzzeit - mehr vorliegt. Dies schlieft jedoch nicht aus, dass
noch rdumliche Kohéirenz vorliegt, wie hier fiir die Punkte S, T und U. Bei weiterer
Propagation liegt jedoch auch keine rdumliche Kohirenz mehr vor: Nach gleicher Zeit
liegt unterschiedliche Phase fiir die Punkte V und W vor, obwohl diese bei gleicher x-Stelle
(gedachte Wellenfront, roter Doppelpfeil) liegen. Nach [32].

werden. Werden die gestrichelten Kreise als Minima des E-Felds interpretiert, so liegt
nach 3,5 Wellenldngen bei S wieder ein Maximum vor, was durch die durchgehend
gezeichneten Kreise dargestellt ist. Raumliche Kohérenz ist anhand der Punkte
R, S und T zu erkennen: Sie liegen auf dem selben Kreis, was einer bestimmten
Entfernung zur Quelle und Gleichzeitigkeit bedeutet. Ist an einem dieser Punkte die
Phase bekannt (hier: E-Feld Maximum), so entspricht dies der Phase aller Punkte
auf dieser Wellenfront in ihrer gesamten rdumlichen Ausdehnung.

In Abbildung 2.14 b) ist eine weit von ihrer Quelle entfernte Kugelwelle zu
sehen, so dass diese in guter Naherung als propagierende ebene Welle betrachtet
werden kann. Die Punkte O, P und R veranschaulichen erneut zeitliche Kohirenz,
stellen also Punkte innerhalb der Kohirenzlinge dar. Zwischen diesen Punkten
und S liegt jedoch keine Phasenbeziechung mehr vor - eine Vorhersage der Phase

ausgehend von O, P oder R wiirde eine falsche Phase liefern, da keine Kohérenz mehr
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vorliegt. In rdumlicher Ausdehnung entlang der x-Achse sind jedoch die Punkte
T und U noch in Phase mit S - es liegt rAumliche Kohirenz vor. Propagiert
die Welle jedoch weiter, so besteht bei den Punkten V und W kein Phasenzusam-
menhang mehr, obwohl diese auf der durch den roten Doppelpfeil angedeuteten,

gedachten Wellenfront liegen. Somit besteht auch keine raumliche Kohirenz mehr.

Fin geeignetes Experiment zur Veranschaulichung der Kohérenzzeit liefert der
Youngsche Doppelspaltversuch. Werden zwei kleine, kreisférmige Locher mit einem
He-Ne-Laser beleuchtet, so ist im Beugungsmuster auch ein Interferenzmuster zu
erkennen. Hieran dndert sich nichts, wenn vor eines der beiden kreisférmigen Locher
ein 0,5 mm dickes Stiick Glas gestellt wird, was einer optischen Wegverldngerung
entspricht und somit eine gewisse Koharenzzeit voraussetzt. Zu beobachten ist ledig-
lich eine Verschiebung des Interferenzmusters, da sich die Phasenlage der beiden
Teilstrahlen in den meisten Féllen verschieben wird. Wird der Laser gegen eine
Quecksilber-Bogenlampe getauscht, so ist ohne das Glasstiick ebenfalls ein Interfe-
renzmuster zu beobachten. Dieses verschwindet jedoch nach Einfiigen des Glases,
da die Kohérenzzeit durch Einfithren der optischen Wegverlangerung tiberschritten
wird. Die Sichtbarkeit K (auch als Kontrast bezeichnet) wird definiert durch

Imax - Imin
K=——— 2.57
Imax + Imin ( )
wobel Iax und I, die Intensitdten eines Maximums und dessen benachbarten
Minimums beschreiben. Die Kohérenzlange gilt als tiberschritten, sobald der Kontrast
unter 0,5 fillt. Der Zusammenhang zwischen spektraler Breite und Kohérenz ist

gegeben durch
1

T Av

mit der Kohérenzzeit At. und der spektralen Breite Av.

At, (2.58)

Die zeitliche Kohérenz wird bei den Harmonischen durch die Anzahl und Regel-
méfigkeit der Attosekundenpulsziige definiert. Je regelméfliger und je mehr Pulse
vorliegen, umso mehr wird das fouriertransformtierte Spektrum reich an Harmo-
nischen sein. UnregelméBigkeit der Pulse fithrt zu einer spektralen Verbreiterung,
ein einzelner, isolierter Attosekundenpuls fithrt sogar zu einem Kontinuum statt
zu einem Spektrum mit Harmonischengehalt, was beides mit reduzierter Kohérenz
einhergeht.

Beim Auftreffen des fokussierten Lasers auf ein Festkorpertarget kommt es ne-
ben der idealisierten Anregung einer oszillierenden Oberfléche zu einem relevanten
weiteren Effekt: Der Puls driickt mit seinem ponderomotiven Potential wihrend

seiner steigenden Flanke das Plasma ein. Mit der fallenden Flanke iiberwiegt die
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Riickstellkraft und die Elektronen driicken sich dem Laser wieder entgegen und be-
schleunigen auf ihn zu. Diese Eindriickung des Plasmas wird als Denting bezeichnet
und fihrt im ersten Teil zu einem roten Dopplershift und im zweiten Teil zu einem
blauen Dopplershift. Durch die zeitabhéngige Position der Oberfliche kommt es
zudem zu ldngeren oder kiirzeren Laufwegen fiir die reflektierten Pulse [67]. Wie
bereits erwahnt, hat dies negativen Einfluss auf eine je nach Anwendung gewtiinschte

hohe Kohérenzzeit.

Durch einen Dazzler (acousto-optic programmable dispersive filter) kann der
treibende Puls mit einem Chirp (auch als GDD fiir “Group Delay Dispersion“ oder
“D2¢ fiir den zweiten Term der Taylorentwicklung der spektralen Phase bezeichnet)
versehen werden. Da der Puls durch das Denting zuerst rot- und dann blauverschoben
wird, kann der treibende Puls mit einem entgegengesetzten Chirp so eingestellt
werden, dass das spektrale blaue Ende zum roten und das rote Ende zum blauen hin
verschoben und der Chirp der Harmonischen so kompensiert werden kann. Vor diesem
Hintergrund sind folgende Zusammenhénge noch von Bedeutung [66]: Wahrend des
zentralen Teils des Pulses erfahrt dieser eine konstante Frequenzédnderung, die sich
linear zu

W(t) = —cw'(x) (2.59)

anndhren lasst und einem positiven Chirp entspricht. Die Entsendung der Atto-
sekundenpulse ist verkniipft mit der Phase des treibenden Lasers, was zu einer
Anderung der Periode zwischen zwei aufeinander folgenden Pulsen und somit zu
einer Anderung von

T (x)/Ty ~ —w'(x)/wo (2.60)

fithrt. Sobald eine zeitliche Frequenzverdnderung stattfindet, also ein Chirp (D2)
eingefiihrt wird, dndert sich auch die Pulsdauer. Anschaulich wird dies durch die
Vorstellung klar, dass ohne Chirp alle Frequenzen gleichzeitig in einem Puls vor-
handen sind, wéhrend bei einem gechirpten Puls die spektralen Komponenten
raumlich-zeitlich nacheinander propagieren und so den Puls verldngern. Fiir den
Zusammenhang zwischen Pulsdauer T und durch Dopplershift erfahrene zeitliche

Frequenzédnderung Do gilt:

T=19\/1+ (4-In2- Dy/t3)? . (2.61)

Die gesamte zeitliche Frequenzénderung ota; setzt sich zusammen aus einer Kom-

ponente, welche durch das Denting verursacht wird und einer weiteren, durch den
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Chirp erzeugten Komponente:

Wiotal = — Wdent + =
total—TO dent Té/(4ln2)2—|—D%

(2.62)

Daraus folgt, dass durch Einfiigen eines D2 der durch das Denting hervorgerufene
Term aufgehoben werden und so die gesamte zeitliche Frequenzénderung wiotal

minimiert werden kann.
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2.5 Erzeugung Hoher Harmonischer

Im Kapitel {iber die mathematischen Grundlagen wurde der Zusammenhang zwischen
Pulsziigen und Harmonischengehalt eines Signals erklért. Somit stellt sich eine
zentrale Frage: Wie kann es gelingen, einen Laserstrahl so zu manipulieren, dass aus

seinen regelméafigen Zyklen unregelméfige Pulse geformt werden?

Die Antwort hierauf findet sich in der relativistischen Laser-Plasma-Dynamik.
Tatséchlich gibt es mehrere Prozesse, die von verwendetem Target (Gase, Fest-
korper) und der Intensitét des Lasers - iiblicherweise angegeben als normiertes
Vektorpotential ag - abhéngen. Wahrend bei Gasen das 3-Schritte-Modell [48] ei-
ne Erkldrung liefert, so sind bei Festkorpertargets vor allem der Coherent Wake
Emission (CWE)- und Relativistic Oscillating Mirror (ROM)-Prozess ausschlag-
gebend. Da der CWE-Prozess durch die Plasmafrequenz begrenzt wird, ist vor
allem der ROM-Prozess, welcher prinzipiell nur durch die Intensitdt des Lasers
begrenzt ist, von groflem Interesse. Dieser kann entgegen dem CWE-Prozess auch
mit s-polarisiertem Puls getrieben werden, weshalb die ROM-Harmonischen vor dem
Hintergrund der Auswahlregeln (siehe Kapitel 2.5.3) von besonderem Interesse sind

und somit ausfiithrlicher behandelt werden.

2.5.1 CWE-Prozess

Der CWE-Prozess spielt besonders bei schwach relativistischen Lasern (ag < 1)
eine Rolle, kann jedoch auch bei hoheren Intensitdten Harmonische bis zu einer
bestimmten Ordnung treiben, im Folgenden nach [44, 72, 74, 75]. Abbildung 2.15
verdeutlicht diesen Prozess, bei dem das elektrische Feld des einfallenden Pulses
Elektronen aus dem Plasma zieht, um sie bei Anderung der E-Feld-Richtung spiter
wieder in das Plasma hinein zu beschleunigen (a). Dies geschieht mit vielen Elek-
tronen auf unterschiedlichen Trajektorien in jedem Zyklus (b) und fiihrt zu einem
Kollektiv von Elektronen, das als Elektronenscheibe im Plasma propagiert, siehe
Abbildung 2.16 (c).

Im Bug (englisch: “wake®) dieser propagierenden Scheibe werden Plasmaoszilla-
tionen angeregt, die gemaf PIC-Simulationen ultrakurze Pulse in spekulare Richtung
emittieren (griine Linien in (d)), sobald der Wellenvektor parallel zur Oberflache

steht. Es kommt so zur Emission eines Pulszuges mit Harmonischengehalt.

Eine Einschriankung in der Ausnutzung dieses Effekts fiir Anwendungen besteht

in der begrenzten erreichbaren Harmonischenordnung. Der cut-off ist durch die
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(a) (b)

Abb. 2.15: Die ersten beiden Schritte des CWE-Prozesses: Teil (a) zeigt eine auf einen
Plasmagradienten einfallende Welle, wobei Maximum und Minimum des E-Feldes als durch-
gezogene bzw. gestrichelte Linie dargestellt sind. Elektronen werden nun aus dem Plasma
herausbeschleunigt. Teil (b) der Abbildung zeigt, wie das E-Feld nach seinem Vorzeichenwech-
sel Elektronen auf verschiedenen Trajektorien zuriick in das Plasma beschleunigt, wiahrend
in anderen Teilen des Wechselwirkungsbereichs immer noch Elektronen aus dem Plasma her-
ausbeschleunigt werden. Das aus dem Plasma heraus und wieder hinein beschleunigen erfolgt
kontinuierlich und phasenabhéngig entlang der Front des mit dem Plasma wechselwirkenden
Pulses. Nach [72].

Plasmafrequenz [68] gemé&8

2
Nmax€
Wp, max = || 252 (2.63)
€0Me

vorgegeben. Hierbei ist e die Elementarladung, m. die Elektronenmasse und
€o die Vakuumpermittivitat. Bei den im Experiment verwendeten Targets und
erreichten kritischen Dichten liegt dieser cut-off somit bereits in etwa bei der H20.
Aus der maximalen Elektronendichte n,,,,; und der kritischen Dichte n. kann die

hochste erreichbare Harmonische n., geméf

Neo R A/ Nmaz /e (2.64)

errechnet werden.

Die Brunel-Elektronen [47] befinden sich fiir unterschiedlich lange Dauer im
Vakuum in Abhingigkeit von der jeweiligen Phase des treibenden Pulses, durch
den sie beschleunigt werden. Dies fithrt zu einem Chirp der Harmonischen, der
durch einen Chirp des treibenden Lasers kompensiert werden kann [75]. Durch die

unterschiedlichen Eindringtiefen der Brunel-Elektronen in den Plasmagradienten,
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Abb. 2.16: Fortsetzung zum CWE-Prozess: (c) Die wieder in das Plasma treffenden Elek-
tronen bilden eine propagierende Elektronenscheibe aus. Diese regt in ihrem Bug Plasmaos-
zillationen (gelb angedeutet) an. Diese Oszillationen besitzen eine dichtegradientenabhéngige
Wellenlénge. (d) Unter bestimmten geometrischen Voraussetzungen (Wellenvektor parallel
zur Oberflache) konnen sich diese Oszillationen im Plasma ausbreiten (hier weifl dargestellt)
und Lichtpulse aus dem Plasma emittieren (griin). Dieser Prozess findet mit jedem vollen
Zyklus der einfallenden Welle statt und fithrt so zu einem Attosekundenpulszug und somit
zu Harmonischen. Nach [72].

haben unterschiedliche Harmonische zudem unterschiedliche Laufzeiten durch das
Plasma: Je tiefer im Plasma eine Harmonische erzeugt wurde, um so hoéher ist ihre
Ordnung und umso lédnger propagiert sie durch das Plasma ins Vakuum, wodurch es
zu einem Atto-Chirp kommt.

Ein wichtiges Merkmal ist die Polarisationsabhéangigkeit des Prozesses: Der
CWE-Prozess basiert auf der Beschleunigung von Elektronen entlang ihres Plas-
magradienten, was nur durch p-polarisierte einfallende Pulse méglich ist. Wird die
Polarisationsebene von p- auf s-polarisiert gedreht, so oszillieren die Elektronen

lediglich entlang ihres Gradienten und der CWE-Prozess kommt nicht zustande.

Durch die begrenzte erreichbare Harmonischenordnung kommt dem im folgenden
Kapitel vorgestellten ROM-Prozess besondere Bedeutung zu. Abgesehen davon,
dass wie bereits erwéhnt der ROM-Prozess in der erreichbaren Harmonischenord-
nung lediglich durch die verfiigbare Intensitédt im Fokus begrenzt ist, zeigen die so
erzeugten Harmonischen dariiber hinaus ein spannendes Verhalten beziiglich der

Polarisationseigenschaften in Abhéngigkeit der Einfallspolarisation.
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2.5.2 ROM-Prozess

Der Entstehungsprozess der ROM-Harmonischen [49, 70] lasst sich anhand eines
oszillierenden Spiegels veranschaulichen: Ein einfallender, auf eine Targetoberflache
fokussierter, relativistischer Laserpuls ziindet ein Plasma. Dieses Plasma reflektiert
den Puls wie ein Spiegel (Plasmaspiegel), jedoch nicht ohne den reflektierten Puls in
seiner zeitlichen Struktur zu deformieren. Hintergrund ist die Anregung der reflektie-
renden Oberfliche zur Oszillation durch das elektrische Feld des einfallenden Pulses.
Die Oszillation wird dabei so schnell, dass die Geschwindigkeit der Oberfliche gegen
die Lichtgeschwindigkeit geht - daher die Bezeichnung “relativistisch oszillierender
Spiegel“ oder zu englisch “Relativistically Oszillating Mirror®. In diesem Zusam-
menhang ist es sinnvoll, zwischen Wellen- und Teilchenmodell zu wechseln, um sich

den Prozess veranschaulichen zu kénnen (im Folgenden nach einem eigenen Modell).

Betrachten wir die Plasmaoberfliche im Zustand des durch die einfallende Welle
bereits zur Oszillation angeregten Spiegels und wechseln in das Photonenbild. Ein
gleichméfiger Zug aus Photonen lduft dem Spiegel entgegen. Befindet sich der Spiegel
gerade in der Riickwartsbewegung, so laufen die Photonen dem Spiegel hinterher,
ohne reflektiert zu werden (Abbildung 2.17 (a)). Ein Beobachter wiirde kein Licht
in Reflexionsrichtung sehen. Ab einem bestimmten Zeitpunkt wird die Spiegelo-
berfliche langsamer und ihre Richtung umkehren, wéihrend sich im eigentlichen
Schwingungsbereich vor dem Spiegel bereits ein eingedrungener Photonenzug befin-
det. Der Spiegel beschleunigt nun auf diesen Photonenzug zu und reifit die Photonen
in ihre Reflexionsrichtung mit sich, wodurch aus dem gleichméfiigen Photonenzug
ein zusammengestauchtes Paket aus Photonen entsteht (Abbildung 2.17 (b)).

Nachdem dieser Lichtblitz von der Oberflache reflektiert wurde, kehrt der Spiegel
seine Richtung erneut um und lauft dem nachfolgenden Photonenzug wieder davon,
so dass bis zum néchsten Reflexionszyklus keine Photonen reflektiert werden. Wieder-
holt sich dieser Prozess immer wieder, so wird der Beobachter in Reflexionsrichtung
trotz eines kontinuierlich einfallenden Lichtzuges auf die Oberfliche in der Reflexi-
onsrichtung Lichtpulse wahrnehmen (Abbildung 2.17 (c)). Diese Lichtpulse sind sehr
kurz und der eigentliche Entstehungsprozess der Harmonischen. Wird noch etwas im
Bilde der einfallenden Photonen verweilt, so ldsst sich der Harmonischengehalt dieser
Lichtpulse wie folgt erkliaren: Bei der Reflexion kommt es zum Zusammenschluss
von Photonen, wobei ein Zusammenschluss von zwei Photonen wahrscheinlicher
ist als ein solcher von drei Photonen u.s.w. Dadurch entstehen Harmonische und
hohere Ordnungen werden weniger enthalten sein als die niedrigeren Ordnungen.
Zwei Photonen einer Wellenldnge von 800 nm ergeben ein Photon der Wellenlange

400 nm, drei Photonen addieren sich zu 267 nm und entsprechen so der H2 und H3.
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Abb. 2.17: Vereinfachte Darstellung des ROM-Prozesses: a) Auf einen relativistisch oszil-
lierenden Spiegel einfallende Photonen (rote Kreise). Die Oberflache lauft den Photonen zu
diesem Zeitpunkt davon, so dass keine Reflexion stattfindet. b) Der oszillierende Spiegel
kehrt um und reflektiert nun in kurzer Zeit alle in seinem Schwingungsraum angesammelten
Photonen in einem kurzen Puls. Dieser Puls ist zur besseren Ubersichtlichkeit nach oben
versetzt dargestellt. Hierbei addieren sich zwei rote Photonen zu einem blauen (H2) und
drei rote Photonen zu einem violetten Photon (H3). Frithere Photonen- und Spiegelposi-
tion sind hellgrau eingezeichnet. ¢) Nach mehrfacher Wiederholung dieses Prozesses kann
ein Beobachter die Dunkelheit unterbrechende, vom Spiegel reflektierte Lichtblitze mit
Harmonischengehalt sehen. Das Diagramm im unteren Bereich zeigt im Wellenbild die
einfallende Intensitit (rot) und die reflektierten Pulse (schwarz) und stellt den Ubergang
vom anschaulichen Teilchenmodell zum mathematisch préaziseren Wellenmodell dar.

Wird das reflektierte Licht wieder als Welle betrachtet, so kniipft dieses Kapitel
direkt an die mathematischen Grundlagen an: Addieren von Frequenzvielfachen zu
einer Grundfrequenz liefert ein gepulstes E-Feld und ein gepulstes E-Feld - wie es hier
im Reflex vorzufinden ist - kann nur entstehen, wenn eine Grundfrequenz mit ihren
Vielfachen vorhanden ist (unterer Teil von Abbildung 2.17 (c)). Dies bedeutet, dass
die Deformation des einfallenden Pulses durch die Reflexion der Entstehungsgrund

fur die Harmonischen ist.
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oszillierende
Beobachter Oberflache
>

< E., ~ sin(ot+ 2 k X, ()

E... ~ sin(o.t)

einf

<« >
R X, (t)

Abb. 2.18: Der ROM-Prozess: Eine elektromagnetische Welle fillt auf einen relativistisch
oszillierenden Spiegel ein. Das Feld dieser Welle ist proportional zu sin(wyt). Die sich
bewegende Oberfliche des Spiegels im zeitabhingigen Abstand von R + X,,(t') zum Be-
obachter verformt das reflektierte Feld zeitlich, so dass dieses nunmehr proportional zu
sin(wrt + 2k X, () ist. Nach [71, 60].

Eine préazise mathematische Beschreibung im Wellenbild nach [60, 61, 64] folgt:

Bei hinreichend hohen einfallenden Intensitidten oszilliert der Spiegel mit einer
gegen die Lichtgeschwindigkeit konvergierenden Geschwindigkeit. Ein elektrisches
Feld, welches zum Zeitpunkt t den Beobachter passiert, trifft zum Zeitpunkt

R+ X, (t)

C

t'=t+ (2.65)
die reflektierende Oberflache, wobei R der Abstand des Beobachters vom Spiegel
und X, (') die zeitabhingige Position des Spiegels ist. Bei Vernachlissigung der als
immobil angenommenen Ionen und Vereinfachung durch die Annahme eines senkrecht
einfallenden Lasers auf den Spiegel, wirkt auf die Elektronen eine zu sin(2wpt)
proportionale Kraft. Abbildung 2.18 zeigt erneut den oszillierenden Spiegel. Ein
einfallendes Feld Ee,s, welches proportional zu einer Sinusfunktion in Abhéngigkeit
von Frequenz und Zeit oszilliert, trifft auf diesen Spiegel. Die Position der spiegelnden
Oberflache X,,, hingt ab von der Zeit t'.
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Die Position der Spiegeloberflache folgt
Xin(t') = Ap () sinQwpt’ + dim) (2.66)

mit der zeitabhingigen Amplitude A,,(t) und eines aufgrund der Verzogerung
zwischen wirkender Kraft und Reaktion der Elektronenoberfliche hinzukommenden
Phasenterms ¢,,,.

Das reflektierte Feld ist deformiert und es gilt
Ere ~ sin(wpt + 2k, X, (t)). (2.67)

Bei der Bewegung der Oberfliche kommt es zu sogenannten y-Spikes, von denen
abhéngt, an welcher Stelle im Spektrum es zum “cutoff* kommt. Ein Harmonischen-
spektrum weifit einen Bereich auf, in dem seine Intensitdt in Abhéngigkeit von der

Harmonischenordnung mit
I, ~n~%3 (2.68)

skaliert [64]. Dieser Verlauf wird als “roll-off bezeichnet. Ab dem “cutoff* bei
Ncutoff ~ \/§Y3 (269)

fallt die Intensitdt des Spektrums stéarker als zuvor. Je hoher das normierte Vek-
torpotential des Lasers ist, umso grofler werden die y-Spikes bedingt durch die
schneller oszillierende Oberfliche. Dadurch wird der “cutoff* weiter zu héheren
Harmonischen verschoben, wobei der “cutoff* als universell anzunehmen ist. Daraus
folgt - im Gegensatz zu Gasharmonischen -, dass mit immer stidrkeren Lasern immer
hohere Harmonische erreichbar werden. Zur Verdeutlichung wird im Kapitel 2.5.4

ein simuliertes Spektrum dargestellt.
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2.5.3 Awuswahlregeln der Polarisation

Die Reflexion an einer Oberflache geht in der Regel mit der Erhaltung der Polari-
sation einher. Verdnderungen der Polarisation sind beispielsweise durch Reflexion
an Metalloberflichen méglich, da diese bei nicht reiner s- oder p-Reflexion zu einer
Phasenverschiebung und somit zu elliptischer Polarisation fithren. Weitere bekann-
te Effekte sind Depolarisation [45] an rauen Oberflichen oder - im Laborbetrieb
bewusst eingesetzt - Drehung der Polarisation durch Verwendung einer Halbwel-
lenplatte. Die Polarisationserhaltung gilt auch bei der Harmonischenerzeugung in
Gasen: Der treibende Laser ionisiert Atome des Gases, welche dem E-Feldvektor
folgend oszillieren. Diese Oszillation des Elektrons entspricht einem schwingenden
Dipol, der wiederum Licht abstrahlt, dessen E-Feldvektor in seiner Schwingungsebe-
ne liegt. Somit entsprechen sich die Ebenen dieser Vektoren von treibendem Laser
und Harmonischensignal und die Polarisation ist erhalten.

Nachgemessen wurde diese Polarisationserhaltung mit einer Halbwellenplatte und
dem Polarimeter, welches spéter auch bei den Oberflichenharmonischen verwendet
wurde [44]. Somit ist die Erhaltung der Polarisation bei Gasharmonischen auch
anschaulich klar: Das Gasvolumen, in welches der Laser fokussiert wird, ist rdumlich
in guter Ndherung gleichverteilt und somit um den Fokus isotrop. Symmetriebruch
findet durch das E-Feld des fokussierten Lasers statt und dieses ist somit je nach
Ausrichtung auch ausschlaggebend fiir die Polarisation der Gasharmonischen. Anders
verhélt es sich fiir Oberflichenharmonische: Der Laser wird auf eine Oberfliche
fokussiert, an der er ein Plasma ziindet. Als Konsequenz der Plasmaexpansion
bildet sich ein Dichtegradient aus, mit dem der Laserpuls wechselwirkt. Gemé&fl der
Lorentzkraft wirken sowohl E-Feld als auch B-Feld des Lasers auf die Elektronen und
werden so bei einem hinreichend grofien Vektorpotential zu einem Symmetriebruch

fihren.

Vereinfacht zeigt Abbildung 2.19 diesen Fall sowohl fiir einen s- als auch einen
p-polarisierten einfallenden Laserstrahl. Hierbei wird durch die einfallende Laserpo-
larisation die Lage der von den Elektronen beschriebenen “figure-of-8“-Bewegung,
welche im Kapitel 2.2.3 vorgestellt wurde, im Plasma festgelegt. Abbildung 2.19
a) zeigt einen s-polarisierten einfallenden Laserpuls, der - in Projektion - Strome
mit einfacher Laserfrequenz in Richtung des E-Feldvektors und Stréme mit dop-
pelter Frequenz senkrecht dazu in der Plasmaoberfliche erzeugt. Die Strome durch
die oszillierenden Elektronen strahlen wiederum Wellen entsprechender Polarisati-
on ab. Fiir die Strome in Richtung des einfallenden E-Feldvektors bedeutet dies
Polarisationserhaltung fiir die emittierten Harmonischen, was zu s-polarisierten

ungeradzahligen Harmonischen fiihrt. Die Strome senkrecht dazu hingegen strahlen
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a)

Abb. 2.19: Durch E- und B-Feld erzeugte “figure-of-8“-Bewegung eines Elektrons auf
einer Plasmaoberfliche. Im ersten Fall a) zeigt der E-Feldvektor aus der Reflexionsebene.
Es handelt sich somit um s-polarisierten Einfall. Die Elektronentrajektorie lasst sich auf
eine Plasmaoberfliche projizieren und erzeugt dort Strome in zwei senkrecht aufeinander
stehende Richtungen, wobei der Strom in Richtung von v, mit 1w und der Strom in Rich-
tung von v, mit 2w getrieben wird. Der 1w-Anteil treibt die ungeraden Harmonischen mit
gleicher Polarisation (s) wie der einfallende E-Feldvektor, der 2w-Anteil hingegen erzeugt
bei senkrecht dazu stehender Oszillationsrichtung die Harmonischen gerader Paritat mit
p-Polarisation.

Teil b) der Skizze zeigt p-polarisierten Einfall des E-Feldes. Dadurch werden durch den
lw-Anteil, welcher der Schwingungsrichtung des E-Feldes entspricht, ungerade p-polarisierte
Harmonische erzeugt. Der in die Ebene projizierte 2w-Anteil schwingt ebenfalls parallel zum
E-Feldvektor und treibt aufgrund der doppelten Frequenz die Harmonischen gerader Paritat
- ebenfalls in p-Polarisation. Da genau dieser projizierte Anteil bei lotrechtem Einfall ver-
schwindet, entstehen in diesem Fall keine geradzahligen Harmonischen mehr und es verbleibt
nur der lw-Anteil, der aufgrund der mit dem E-Feldvektor identischen Oszillationsrichtung
die lineare (s und p sind bei lotrechtem Einfall nicht definiert) Polarisation erhalt. Nach [46].

Harmonische mit p-Polarisation ab, da sie senkrecht zum s-polarisierten einfallenden
E-Feldvektor stehen. Aufgrund der doppelten Frequenz handelt es sich hierbei um
die geradzahligen Harmonischen. Das bedeutet, dass ein Elektron, welches von der
7 X E—Komponente eines treibenden Lasers getrieben wird, die gleiche Frequenz
erfahrt wie ein Elektron, welches mit dem E-Feld eines Lasers halber Wellenldnge
wechselwirkt. Die Harmonischen entsprechen somit dem Harmonischenspektrum
eines Lasers halber Wellenldnge, welches genau den geradzahligen Harmonischen

des Lasers der urspriinglichen Wellenlénge entspricht.

Fir den im Experiment reguléren Fall eines p-polarisiert einfallenden Lasers er-
zeugt die “figure-of-8“-Bewegung nur einen Strom entlang der Oberfliche. Die zweite,
hoherfrequente 2w-Komponente zeigt in Projektion ebenfalls in diese Richtung. Die
abgestrahlten Wellen haben dann sowohl fiir gerade als auch ungerade Harmonische
die Polarisation ihres treibenden Lasers und sind somit p-polarisiert. Wird jedoch
der Winkel zu lotrechtem Einfall hin vergréfiert, so hat die 2w-Komponente keine
Projektion mehr in Richtung des Stroms, welcher durch das E-Feld erzeugt wird.

Dadurch fallen genau die geraden Harmonischen weg und es bleiben die ungeraden,
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einfallender ungeradzahlige geradzahlige
Puls Harmonische (wg,+1) | Harmonische (wa;,)
p-polarisiert p-polarisiert p-polarisiert
s-polarisiert s-polarisiert p-polarisiert
linear (lotrecht) linear polarisiert -
zirkular (lotrecht) - -

Tab. 2.1: Die Auswahlregeln fir die Polarisation der Harmonischen in Abhéngigkeit der
Polarisation ihres treibenden Pulses. Fiir einen p-polarisierten einfallenden Laserpuls gilt
Polarisationserhaltung, das heiffit sowohl Harmonische gerader als auch ungerader Paritét
sind ebenfalls p-polarisiert. Dies &ndert sich bei einem s-polarisierten Treiber: Ungeradzah-
lige Harmonische erhalten die Polarisation ihres Treibers, geradzahlige Harmonische sind
jedoch p-polarisiert. Bei lotrechtem Einfall entstehen nur ungeradzahlige, linear polarisierte
Harmonische, die die Polarisation ihres treibenden Pulses erhalten. Zirkulare Polarisation
erzeugt keine Harmonischen [46].

vom E-Feld getriebenen Harmonischen zuriick. Diese erhalten dementsprechend auch
die Polarisation der einfallenden Welle. Da im senkrechten Einfall aus geometrischen
Griinden nicht mehr zwischen s- und p-Polarisation unterschieden werden kann,
wird hier lediglich von linearer Polarisation gesprochen. Der Wegfall der geraden
Harmonischenordnungen fiir lotrechten Einfall ist auch in Kapitel 2.5.4 zu sehen.
Bei zirkularer Polarisation werden keine Elektronen zur Oszillation angeregt und
somit keine Harmonischen getrieben [25] [46] [49] [62].

Die Auswahlregeln konnten fiir einen p-polarisierten einfallenden Puls bereits

experimentell bestéitigt werden [51], siehe Kapitel 4.2 im Ergebnisteil.
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2.5.4 PIC-Code VLPL1D

Eine Moglichkeit, die Wechselwirkung von einem Laser mit einem Plasma zu si-
mulieren, stellen Particel-in-cell- (PIC-) Simulationen dar [63]. Aus zwei Griinden
soll hier ein PIC-Code vorgestellt werden: Einerseits kann die Simulation genutzt
werden, um an das vorherige Kapitel ankniipfend zu einem besseren Verstdndnis des
ROM-Prozesses zu fithren und andererseits kénnen die Auswahlregeln aus diesen
Simulationen gewonnen werden. Die Simulationssoftware ermdglicht dabei eine Live-
Darstellung der Ergebnisse und stellt dariiber hinaus die Moglichkeit zur Verfiigung,

Abbildungen zu den aktuellen Simulationszeitpunkten anzufertigen.

Es wurde bereits angesprochen, dass die Reflexion eines einfallenden Laserpul-
ses an dem von ihm selbst zur relativistischen Oszillation angeregten Spiegels zu
einer Deformation des Feldes in Reflexionsrichtung fiihrt. Der PIC Code “VLPL1D*
(Virtual Laser Plasma Laboratory 1-dimensional) kann einen solchen Sachverhalt
simulieren. Eine Simulation mit einer Auflésung von 1/400A bei einem stark re-
lativistischen, gau3férmigen Zweizykluspuls mit ag = 20 senkrecht einfallend auf
ein 90-fach tiberkritische Plasmastufe wurde durchgefiihrt und wird im Folgenden
in sechs Abbildungen vorgestellt. Diese Abbildungen entsprechen verschiedenen
Zeitpunkten der PIC-Simulation und dienen der Erklarung des ROM-Modells:

Die Diagramme zeigen im oberen Teil - jeweils als 1) bezeichnet - das einfallende
Feld F,} (griin) und zu spéteren Zeiten auch das reflektierte Feld F, (blau). Die
x-Achse zeigt hierbei den Ort in beliebigen Einheiten und die y-Achse die Feldstéarke,
ebenfalls in beliebigen Einheiten an. Das darunter befindliche Diagramm - mit der
Nummer 2) beschriftet - zeigt auf der x-Achse in gleicher Skalierung und absoluter
Position die Plasmastufe an der Stelle 10 bis 15 in beliebigen Einheiten. Die y-Achse
gibt die Plasmadichte in Vielfachen der kritischen Dichte an. Da die Welle in positive
x-Richtung propagiert, lassen diese beiden Abbildungen folgern, dass in Abbildung
2.20 a) ein Auftreffen des Feldes auf die Plasmastufe kurz bevorsteht.

Das untere Diagramm - jeweils als 3) bezeichnet - zeigt die Fouriertransformation
des reflektierten Feldes. Die x-Achse zeigt hierbei die Harmonischenordnung und die
y-Achse die Intensitdt in logarithmischer Einteilung. Zu beachten ist, dass nur dieje-
nigen Anteile des Feldes transformiert werden, die nach links iiber die Position x = 0
hinaus propagiert sind. So lange keine Feldkomponente diese Position iiberschritten

hat, ist durch die Fourtiertransformation auch kein Frequenzgehalt feststellbar.

Diagramm 1) und 2) sind zwar getrennt dargestellt, es handelt sich jedoch um

die gleiche raumliche Position bei gleicher Skalierung. Abbildung 2.20 a) entspricht
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Abb. 2.20: Simulationsergebnisse des VLPL1D PIC-Codes: al) zeigt einen einfallenden
gauBiformigen Zweizykluspuls bei t = 1,350 in beliebigen Einheiten nach Simulationsbeginn,
der nach rechts propagiert. Hierbei bezeichnet F,\ das einfallende Feld (griin) und F,~ das
reflektierte Feld (blau). Die y-Achse ist die Feldstéirke in beliebigen Einheiten. In a2) ist
eine 90-fach tiberkritische Plasmastufe bei x = 10 bis 15 in beliebigen Einheiten dargestellt.
In diesem Diagrammtyp beschreibt die y-Achse die Plasmadichte in Vielfachen der kriti-
schen Dichte. a3) zeigt die Fouriertransformation des reflektierten Feldes in logarithmischer
Skalierung, wobei die x-Achse die Harmonischenordnung und die y-Achse die Intensitédt der
jeweiligen Harmonischen darstellt. Da es noch kein reflektiertes Feld gibt, existiert auch kein
Frequenzgehalt. Abbildung b) zeigt die Simulation zu fortgeschrittener Zeit (t = 5,575 in
beliebigen Einheiten). In 1) ist bereits eine reflektierte Komponente zu erkennen und die
Plasmastufe wird durch den einfallenden Puls verformt. Die Fouriertransformation findet
nur fiir die Teile des reflektierten Feldes statt, die den dargestellten Bereich in negative
x-Richtung iiberschritten haben, weshalb hier noch kein Frequenzgehalt identifiziert wird.

somit einem relativistischen Puls, der sich auf eine Oberfliche zubewegt und kurz
vor der Wechselwirkung mit der Plasmastufe steht. Abbildung 2.20 b) zeigt den
Sachverhalt ein wenig spéater: Es hat eine Wechselwirkung des Pulses mit dem
iiberkritischen Plasma stattgefunden. Fortan existiert ein reflektiertes Feld, welches
in negativer x-Richtung propagiert. Wie in Abbildung 2.20 bl) zu sehen, weifit
dieses noch keine starke Deformation auf, da durch die noch geringe auftreffende
Intensitat des Pulses der oszillierende Spiegel noch nicht sehr relativistisch schwingt.
In Abbildung 2.20 b2) ist zu erkennen, dass der einfallende Puls zu Modulationen in
der Dichte des Plasmas fithrt. Aus den vorhin aufgefiihrten Griinden findet noch

keine Fouriertransformation statt.

Abbildung 2.21 a) zeigt einen spéteren Zeitpunkt der Simulation. Das nach links

propagierende reflektierte Feld mit den markant verformten Flanken ldsst auf den
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Abb. 2.21: Simulationsergebnisse des VLPL1D PIC-Codes, Fortsetzung: al) zeigt das
nahezu vollstandig reflektierte Feld. Es ist nun die in den vorherigen Kapiteln angesprochene
deutliche Deformation des elektrischen Feldes zu erkennen. a2) zeigt, dass die Plasmastufe
nach der Reflexion des Feldes Dichtemodulationen aufweist. Da auch hier noch keine
Feldanteile den dargestellten Bereich verlassen haben, zeigt a3) noch keinen Frequenzgehalt
an. Dariiber hinaus ist in Diagramm b1) zu erkennen, dass erste Teile des reflektierten Feldes
die Simulationsbox nach links verlassen. b2): Die Plasmadichtemodulation erreicht bald das
hintere Ende der Plasmastufe, was aber auf die bereits reflektierte Welle keinen Einfluss
mehr hat. b3) zeigt ein Kontinuum als Spektrum. Hintergrund ist das Vorhandensein eines
einzelnen fouriertransformierten Pulses, der genau diesem entspricht.

Harmonischengehalt schliefen. Die Modulationen in der Plasmadichte propagieren
tiefer in die Plasmastufe, auch in der folgenden Abbildung, haben jedoch fiir den
weiteren Prozess keine relevante Rolle mehr. Abbildung 2.21 b) zeigt in 1) die
Propagation des Feldes tiber die Nullposition hinaus und somit ist in 3) eine Fourier-
transformation zu sehen. Die Fouriertransformation eines einzelnen Pulses ergibt -
wie hier zu sehen ist - ein Kontinuum. Erst nachdem mehrfache Pulse in definiertem

Zeitabstand erfolgt sind, kdnnen sich im Spektrum Harmonische ausbilden.

Dies geschieht in Abbildung 2.22. Hier ist in al) zu sehen, dass ein Grofteil
des Feldes und vor allem die intensiven Anteile des Feldes das Fenster verlassen
haben und transformiert werden. Da hohe Feldstadrken auch einer hohen Oszilla-
tionsgeschwindigkeit des Spiegels entsprechen, kénnen hier die besonders hohen
Anteile des Harmonischenspektrums erwartet werden. Dadurch bilden sich in dem
Kontinuum bis in die hohen Harmonischenordnungen schwache Oszillationen aus,

wie in Abbildung 2.22 a3) zu erkennen ist.
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Abb. 2.22: Simulationsergebnisse des VLPL1D PIC-Codes, Fortsetzung: al): Zu einem et-
was spateren Zeitpunkt hat ein Grofiteil des reflektierten Feldes die Simulationsbox verlassen.
a2) zeigt sich leicht &ndernde Modulationen in der Plasmastufe. a3): Die Fouriertransfor-
mierte dieses Anteils zeigt nun ein Kontinuum, in dem sich mehr und mehr Modulationen
auspragen. Diese Modulationen in der Fouriertransformierten entsprechen dem Harmoni-
schengehalt des reflektierten Feldes. Abbildung bl) zeigt, dass zu diesem Zeitpunkt das
gesamte Feld die Simulationsbox verlassen hat und fouriertransformiert wird. b2): Die
Modulationen in der Plasmastufe dndern sich leicht, sind aber nicht mehr von Bedeutung.
Die Fouriertransformierte in Abbildung b3) zeigt nun ein typisches Harmonischenspektrum.
Die ungeradzahligen Frequenzvielfachen des urspriinglich treibenden Pulses sind zu erkennen.
Auflésungsbedingt liefert diese Simulation verlédssliche Daten bis etwa zur H49.

Nachdem das gesamte Feld iiber die Nullposition propagiert ist - siche bl) -
und die Fouriertransformation des gesamten Feldes stattgefunden hat, ist in b3)
der typische Verlauf eines Harmonischenspektrums zu sehen. Es zeigt (aufgrund
des lotrechten Einfalls) ungerade Harmonischenordnungen mit fallender Intensitét.
Aufgrund der Auflésung der Simulation sind die Daten bis etwa zur H49 verldsslich,

sofern acht Stiitzstellen pro Welle gefordert werden.

Fine Simulation mit oben genannten Parametern ist in etwa einer Stunde auf
einem einfachen Rechner durchfithrbar. Wird die zeitlich-rdumliche Auflésung erhéht,
so steigt die erforderliche Rechenzeit stark an. Mehr Teilchen pro Zelle versprechen ei-
ne bessere Anndherung an die Realitdt und eine feinere Auflésung liefert hinreichend
viele Stiitzstellen auch bei kiirzeren Wellenldngen, so dass hohere Harmonischen-
ordnungen betrachtet werden kénnen. Es wurde daher eine mehrtégige Simulation
durchgefithrt. Die Auflosung wurde auf 1/2000A verbessert und die Anzahl der
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Abb. 2.23: Das reflektierte E-Feld in Abbildung a) zeigt die Deformation einer regelméfigen
Welle nach ihrer Reflexion am relativistisch oszillierenden Spiegel. Abbildung b) zeigt dessen
Fouriertransformierte und somit den Frequenzgehalt (Spektrum). Zu erkennen ist der
ungerade Harmonischengehalt. Es handelt sich um die Ergebnisse selbst durchgefiihrter
Simulationen mit dem VLPL1D PIC-Code. Angenommen wurde lotrechter Einfall eines
zwei Zyklen langen, zeitlich gauBférmigen Laserpulses mit einem ay von 20 auf ein 90-fach
iiberkritisches, stufenformiges Plasma bei einer Auflosung von 1/2000A. Zu erkennen ist,
dass sich etwa bis zur H89 das roll-off gut durch das Baeva-Gordienko-Pukhov-scaling [64]
beschreiben lésst. Hinter dem cuttoff féllt die Intensitdt schneller. Auflésungsbedingt sind
ab der H249 nur noch acht Stiitzstellen pro Wellenldnge verfiigbar, wodurch dem Verlauf
des Spektrums spétestens jenseits dieser Harmonischen keine Beachtung zu schenken ist.

Teilchen pro Zelle von 100 auf 1000 erhoht. Bei acht geforderten Stiitzstellen ist
dieses in Abbildung 2.23 b) zu sehende Spektrum etwa bis zur H249 verlasslich.
Dartiber hinaus zeigt die Abbildung 2.23 a) die Feldstirke des reflektierten Pulses in
beliebigen Einheiten aufgetragen iiber den Ort in beliebigen Einheiten. Zu erkennen
ist zudem, dass sich das roll-off des Spektrums durch das Baeva-Gordienko-Pukhov-
scaling beschreiben ldsst. Ab der H89 setzt ein steilerer Abfall ein und ab der H249
wird die Anzahl der Stiitzstellen zu gering, um eine Welle dieser Wellenlénge noch

hinreichend gut anzunahern.

Die Auswahlregeln fiir unterschiedliche Einfallspolarisationen kénnen im lot-
rechten Einfall in einer Dimension nicht simuliert werden, da hier keine s- oder
p-Polarisation realisierbar ist. Daher gilt besonderes Interesse den zweidimensionalen
PIC-Simulationen. In zwei Dimensionen ist es moglich, dass die Polarisationsrich-
tung aus der Einfallsebene rauszeigt, so dass beispielsweise s-polarisierter Einfall
simuliert werden kann. Diese Ergebnisse sind von Interesse, da sie die Polarisati-
on der Harmonischen offenbaren und somit ein spannendes Ziel fiir eine Messung

mit dem Polarimeter setzen. Gleichzeitig ermoglichen diese die Abschétzung der
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Abb. 2.24: Lineout eines Spektrums mit s-polarisiertem Treiber. Fiir die Simulation
wurden Parameter verwendet, die den Parametern des JETT entsprechen. Gezeigt wird die
Abhéngigkeit der Intensitit als logarithmische Skala von der Harmonischenordnung sowie
die paritdtsabhingige Polarisation der Harmonischen: Die Intensitdt nimmt mit steigender
Harmonischenordnung stark ab, so dass ab der H11 kaum noch Harmonische zu erkennen sind.
Gemaf der Theorie sind die ungeradzahligen Harmonischen s-polarisiert, die geradzahligen
p-polarisiert. Eine Detektion mit dem im Kapitel 3.3 vorgestellten Polarimeter und einem
entsprechenden Spektrometer ist somit moglich.

Harmonischenausbeute.

Abbildung 2.24 zeigt die Ergebnisse einer Simulation mit den Parametern des
JETI und s-polarisiertem Einfall. In diesem Diagramm ist die Intensitét logarith-
misch tiber die Harmonischenordnung aufgetragen. Hierbei bezeichnet “y* (blau)
p-Polarisation und “z“ (rot) s-Polarisation. Der treibende Laser ist s-polarisiert
und den Auswahlregeln entsprechend jede ungeradezahlige Harmonische ebenfalls
s-polarisiert und alle geradzahligen Harmonische sind p-polarisiert. Es ist zu erken-
nen, das mit steigender Harmonischenordnung die Intensitét drastisch abnimmt und

spatestens ab der H11 die Harmonischenordnungen im Plasmarauschen untergehen.

Fiir die Messung der Auswahlregeln bei s-polarisiertem Treiber sollte also ein
Spektrometer verwendet werden, das moglichst niedrige Harmonischenordnungen
detektieren kann. Aufgrund der paritdtsabhéngigen Polarisation ist dann ein ex-
perimenteller Nachweis dieser Auswahlregeln mit dem vorgestellten Polarimeter

moglich.



Kapitel 3
Experimenteller Aufbau

Die Messungen im Rahmen dieser Dissertation fanden auf mehrere Messkampa-
gnen verteilt in der Physikalisch-Astronomischen Fakultéit der Friedrich-Schiller-
Universitat Jena statt. In enger Zusammenarbeit mit Arbeitsgruppen aus Jena und
Belfast konnten am Jenaer Titan-Saphir Laser (JETI) des Instituts fiir Optik und
Quantenelektronik erfolgreiche Messungen durchgefiihrt werden. Im Folgenden wird
der JETI, die diversen Versuchsaufbauten und auch das verwendete Spektrometer
beschrieben.

Das verwendete Polarimeter wird in seiner Funktionsweise mit Bezug zu Kapitel

2.3 und 2.3.1 kurz vorgestellt und rundet so den Theorieteil ab.

3.1 Lasersytem “JETI“

Bei dem Jenaer Titan-Saphir Laser “JETI-40“ handelt es sich um einen mit 10 Hz
gepulsten 40 TW Laser, mit dem Ph&nomene der Laser-Materie-Wechselwirkung im
relativistischen Bereich untersucht werden konnen. Die Pulsdauer liegt im Bereich
von 1o = 27fs bei einer Energie von Eyykomp. ~ 1,1J vor und Epys ~ 600mJ
nach dem Kompressor. Die Strahltaille im Fokus betréigt bei einer Fokussierung mit
einer F /2 off-axis-Parabel wg = 2,5 um und fiithrt so zu Spitzenintensitéten in der
Groflenordnung von I = 1020 W/ cm? und einem normierten Vektorpotential von
ag =~ 7. Die Pulse des JETI liegen damit im relativistischen Bereich, sieche Kapitel
2.2.3. Das Frontend besteht aus folgenden Komponenten [52]

e Einem Oszillator “Ti:Sa - Oszillator FEMTOSOURCE Scientific 12 fs* von
Femtolasers, gepumpt von einem 5W Laser (VERDI von Coherent). Die Leis-
tung liegt bei 360 mW, die Repititionsrate betrégt 75 MHz bei einer Bandbreite

von 80 nm.
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e Einem Verstéarker - wie auch die folgenden zwei Komponenten - von “Amplitude

Technologies®. Die Repititionsrate betragt 10 Hz.

e Einem Gitterstrecker, welcher die Pulse auf etwa 800 ps verldngert und einen
Dazzler enthélt [53].

e Einem Vorverstiarker (Pulsar), der mit einem regenerativen Verstirker, einem
Mazzler und einem 5 Pass-Verstéarker ausgestattet ist. Hier betrigt die Energie

22mJ bei einer spektralen Breite von 65 nm.
In zwei weiteren Schritten werden die Pulse des JETI verstérkt [54]:

e In der 2. Verstarkerstufe durch einen 3-fach Multipass Ti:Sa-Verstarker, der
durch zwei Powerlite der Firma “Continuum*® mit einer Energie von 600 mJ

bei 10 Hz gepumpt wird.

e In der 3. Verstiarkerstufe pumpt ein Nd-YAG Laser (Macholite), ebenfalls von

der Firma “Continuum* einen Ti:Sa-Kristall mit insgesamt 4 J.

Die Pulse werden anschliefend mit einem Gitterkompressor wieder komprimiert

und fiithren so zu den oben angegebenen Kenndaten des JETI.

Abgesehen von dem Kompressor befinden sich alle eben aufgefiihrten Kom-
ponenten des Frontends hinter einem Kunststoffvorhang, um Verschmutzung der
Komponenten zu verhindern. Das Foto in Abbildung 3.1 wurde von diesem Vor-
hang abgewandt in Richtung des Labors aufgenommen, in dem sich die beiden
Versuchskammern befinden. Der Laserstrahl wird von unten rechts kommend am
ersten runden Topf durch ein manuelles Schieberventil, einen Wellbalg und drei
runde Umlenktopfe in den Plasmaspiegel eingekoppelt. Dieser befindet sich in der
Rechteckkammer am linken Bildrand (a), welche die beiden Parabeln des Plasma-
spiegels enthélt, und erstreckt sich durch das rechts daneben liegende Rohrsystem
mit der markanten Verstarkungsstruktur, die an drei “+“-Zeichen erinnert, bis zu

dem runden Topf (b) links neben der Kurbel des ersten Schieberventils.

In diesem Topf befindet sich das Target des Plasmaspiegels. In der Mitte des
Bildes befinden sich zwei runde Umlenktopfe (c), an deren Oberseite Motorisie-
rungen zu erkennen sind: Mit diesen kénnen Umlenkspiegel ein- und ausgefahren
werden, wodurch der Plasmaspiegel genutzt oder iiberbriickt werden kann. Der
Laserstrahl wird schlief8lich - in diesem Bild verdeckt - zuriick an den rechten Rand
des Labors geleitet und lduft vom Monitor verdeckt in das letzte Stiick der Beamli-

ne. Von rechts kommend l&uft der Strahl dann durch einen Membranbalg und ein
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Abb. 3.1: Das Foto zeigt das Laserlabor des JETI von Frontend abgewandt Richtung
Achteckkammer. Von unten rechts kommend durchlduft der Laser einige Rundtopfe bis
zu den Parabeln des Plasmaspiegels (a) und dem Plasmaspiegeltarget (b). Die beiden
Topfe mit Motorisierung an ihrer Oberseite (c) enthalten die Umlenkspiegel, mit denen
in hochgefahrenem Zustand der Plasmaspiegel tiberbriickt werden kann. Der Strahl lauft -
in diesem Bild verdeckt - weiter zum rechten Rand des Labors und schlieilich von rechts
kommend in die Achteckkammer (d). Am oberen Bildrand erstreckt sich ein Glaskolben mit
Hohlfaser (e) fiir ultrakurze Probe-Pulse.

letztes, manuelles Glasschieberventil. Direkt dahinter befindet sich die Achteckkam-
mer (d) mit eingeschalteter Kammerbeleuchtung. Gut zu erkennen sind einige der
Durchfithrungsanschliisse fiir die Motorisierung sowie die beiden mit Schiebeventilen
ausgestatteten Turbopumpen an der Oberseite, von denen zwei Kunststoffschlauche

zu den Vorpumpen laufen.

Oben links auf dem Foto ist zudem ein Glaskolben zu erkennen (e), der sich
fast bis zu den Turbopumpen der Achteckkammer erstreckt. Es handelt sich hierbei
um das Gehéuse einer Hohlfaser, mit der ultrakurze few-cycle Probe-Pulse fiir die

Kammer zur Verfiigung gestellt werden kénnen.

Durch das Glasschieberventil, welches die Achteckkammer von der Beamline
trennt, ist es moglich, im beliifteten Zustand mit dem Ti:Sa zu justieren. Dariiber

hinaus besteht die Moglichkeit, einen Beamline-Justage Laser (Helium-Neon Laser),
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Abb. 3.2: Skizze des Plasmaspiegels: Der Laser wird von unten kommend {iber den unteren
Umlenkspiegel auf die erste Parabel gelenkt. Diese fokussiert den Laser auf das Plasmaspie-
geltarget. Der kontrastverbesserte Laserpuls wird dann von einer zweiten Parabel kollimiert
und iiber einen zweiten Umlenkspiegel wieder ausgekoppelt. Durch ein Ventil kann das
Plasmatarget ohne die Notwendigkeit einer Beliiftung der Beamline ausgetauscht werden.
Die Umlenkspiegel kénnen aus dem Strahlengang herausgefahren und der Plasmaspiegel so
iiberbriickt werden. Nach [57].

der im Strahlverlauf mit dem Ti:Sa iiberlagert werden kann, in die Kammer einzu-
koppeln. Dieser ist besser zu sehen und erfordert geringere Sicherheitsvorkehrungen
bei den Justagearbeiten.

Ein weiterer wichtiger Bestandteil des Aufbaus ist der Plasmaspiegel zur Kon-
trastverbesserung der Pulse [72, 73, 55, 56]. Die Brennweite der fokussierenden
Parabel betrdgt 1,5m und fokussiert den Laser auf das Plasmaspiegeltarget mit
einer Intensitit von Ipy ~ 1016 W/ cm?. Die im Laser enthaltenen Vorpulse sind
zu schwach, um ein Plasma zu ziinden und transmittieren durch das Target. Der
einfallende Hauptpuls erreicht mit seiner steigenden Flanke jedoch zu einem be-
stimmten Zeitpunkt die kritische Intensitéit und zlindet ein Plasma. Die Reflektivitét
dieses Plasmas betragt ungefdhr 80 % bei einer gleichzeitigen Kontrastverbesserung
von ungefihr drei Gréenordnungen. Werden statt hochreflektiv beschichteter Plas-
maspiegeltargets unbeschichtete Targets verwendet, ist die Kontrastverbesserung
geringer. Da das Target nach jedem Schuss verfahren werden muss, begrenzt der Plas-
maspiegel die Repetitionsrate, es kann jedoch fiir fiinf Sekunden ein 10 Hz-Betrieb

aufrecht erhalten werden [58].
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3.2 Versuchsaufbau

Der Versuchsaufbau variiert je nach Experiment. Es basiert jedoch stets auf einem
grundlegenden Aufbau, siche Abbildung 3.3: Fiir den Aufbau wird eine Achteckkam-
mer verwendet, die auf einen Druck im Bereich von einigen 1075 mbar evakuiert
wird, so dass das Harmonischensignal nicht absorbiert und der Laserpuls durch
Dispersion nicht gestreckt oder ein Luftplasma geziindet wird. Der Laser wird in der
hinteren Achteckkammerplatte auf einer Hohe von 24,5 cm tiber der Gewindeplatte
(Breadbord) und lateral nach links versetzt in die Kammer eingekoppelt. Uber zwei
fiir 800 nm hochreflektiv beschichtete, motorisierte Spiegel wird der Laser zur hoch-
qualitativen Fokussierung auf einen 45° off-axis Rotationsparaboloid (Goldparabel)
mit einer Brennweite von 11,9 cm abgebildet. Die Umlenkspiegel und die in x-, y-
und z-Richtung verfahrbare und in zwei Raumdimensionen verkippbare Parabel
werden dabei so positioniert, dass der Fokus in der Kammermitte liegt. Durch diese
Geometrie befindet sich ein am Target gedachter Reflex auf der Mitte der vorderen
linken Kammerplatte. Da geméf} theoretischer Vorhersagen die Harmonischen in
Reflexionsrichtung des Lasers emittiert werden, ist damit die Position des Spektro-

meters definiert.

Der Targethalter ist eine in allen drei Raumdimensionen verfahrbare Halterung
(Stage) bestehend aus drei Linearmotoren, an der ein motorisierter Drehtisch mon-
tiert ist. Dieser dient zur Rotation des Targets. Der Linearmotor in z-Richtung
(definiert als Richtung des fokussierten Lasers) ermoglicht Fokusscans, die auch als
z-Scan bezeichnet werden. Die Hohe des Targets kann durch den y-Linearmotor
verfahren werden. Nach jedem Schuss auf das Target wird dieses rotiert, so dass eine
unbeschédigte Stelle zur Verfiigung steht. Ist ein Kreis abgeschossen, wird das Target
einmalig in y-Richtung um einige Millimeter verfahren und es steht ein neuer Kreis
zur Verfiigung. Der Linearmotor in x-Richtung wird lediglich anfangs benétigt und
ermoglicht das Verfahren des Targets an eine Position, so dass dies an der obersten
Stelle (auf “12 Uhr“-Position) abgeschossen werden kann. Das Target wird in einem
runden Aufsatz fixiert, welcher am Drehtisch montiert ist. Mit drei Verstellschrauben
muss bei jedem Targetwechsel die Targetoberfliche senkrecht zur Rotationsachse
des Drehtischs ausgerichtet werden, so dass dieses beim Rotieren nicht prézediert.
Dies geschieht mit einem Messtaster bei Rotation des Targets und gelingt bis auf
eine Abweichung von wenigen Mikrometern, die einen Bruchteil der Rayleighlédnge

betragen.

Nach der ersten Kampagne wurde der Targethalter um zwei Freiheitsgrade er-
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Abb. 3.3: Die Skizze zeigt den grundlegenden Aufbau der Achteckkammer. Der Laser wird
durch die hintere Kammerplatte in die Kammer eingekoppelt und iiber zwei Umlenkspiegel
auf eine Goldparabel geleitet. Diese fokussiert den Laserpuls auf das drehbare Target. Der
Fokus befindet sich dabei genau in der Kammermitte. Hier entsteht durch die Laser-Materie-
Wechselwirkung das Harmonischensignal, welches in Reflexrichtung des Lasers abgestrahlt
wird. Ein Aluminiumfilter blockt das Laserlicht, so dass nur das Harmonischensignal in das
Spektrometer an der unteren linken Kammerplatte propagieren kann.

weitert: Die y-Stage wurde auf einen manuellen Drehtisch fixiert. Dadurch konnte
bei leichter Fehlstellung der x- und z-Stage die Targetoberfliche so rotiert werden,
dass der Reflex lateral an den Eingang des Spektrometers angepasst werden konnte.
Um bei Verfahrung auf einen neuen Kreis des Targets nicht aus der Fokusebene
zu fahren, beispielsweise durch kleinste Schrigstellung des Rotationsmotors, sorgt
ein zweiter manueller Drehtisch dafiir, dass die Targetoberfliche an der y-Stage
ausgerichtet werden kann. Bei Verfahrung in y-Richtung konnte dadurch das Target
mit dem Messtaster auf ebenfalls wenige Mikrometer Abweichung eingestellt werden.
Durch diese Erweiterungen ist der Einfluss der Targetverfahrung auf die Intensitét

und Stabilitdt des Messsignals minimiert.

Um das Spektrometer vor dem Laserlicht zu schiitzen werden Aluminiumfilter
verwendet. Ein Filterrad vor dem Spektrometereingang erméglicht es zwischen den
Schiissen die Filter zu wechseln (in der Regel Aluminium oder Zirkonium) oder ohne
Filterung zu arbeiten. Dies ist zum Beispiel nétig, um das Spektrometer mit dem
Helium-Neon oder der Titan:Saphir Laser zu justieren. Das Spektrometer [59] selbst

besteht aus einem Nickel-Toroid-Spiegel, welcher durch ein Gold-Transmissionsgitter
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Abb. 3.4: Der Versuchsaufbau in der Achteckkammer: Auf dem Foto ist am rechten Rand
der erste der beiden Umlenkspiegel zu erkennen, von dem aus die Laserpulse auf den zweiten,
im Bild unten rechts nur teilweise zu sehenden Umlenkspiegel gelenkt werden. Die Pulse
werden von dort auf die Parabel links unten im Bild reflektiert und von dort auf das Target
in der Bildmitte fokussiert. Direkt iiber dem Target befindet sich die Fokusdiagnostik, die zu
diesem Zeitpunkt herausgefahren ist. In der oberen linken Ecke des Bildes ist das Filterrad
zu erkennen, welches den Spektrometereingang verdeckt.

das Harmonischensignal unter schleifendem Einfall auf einen CCD-Sensor abbildet.
Es wird im Detail in Kapitel 3.4 vorgestellt. Abbildung 3.4 zeigt ein Foto des Aufbaus.

Zur Fokusdiagnostik kann das Target nach unten und ein Mikroskopobjektiv
von oben herunter an die Fokusposition gefahren werden. Das Mikroskopobjektiv
bildet den Fokus durch ein Fenster in der hinteren linken Kammerplatte auf eine
Kamera ab. Durch horizontale und vertikale Verkippung der Parabel kann durch
z-scans des Mikroskopobjektivs eine astigmatismusfreie Abbildung durch die Para-
bel und somit minimale Fokusgrofie und maximale Intensitét erreicht werden. Es
erwies sich als sinnvoll, nach jeder Beliiftung der Kammer oder nach mehrstiin-

digem Messbetrieb die Fokussierung zu {iberpriifen und gegebenenfalls zu korrigieren.

Fiir einige der in dieser Arbeit vorgestellten Messungen wurden folgende Verénde-
rungen vorgenommen: Fir die Polarisationsmessung wird das Polarimeter zwischen
Target und Aluminiumfilter aufgebaut, sieche Abbildung 4.5 auf Seite 75. Eine
Blende mit einem Loch auf Strahlhdhe schiitzt den vorderen Spiegel hierbei vor

Verschmutzung, die durch abplatzende Glaspartikel beim Targetbeschuss entstehen.
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Abb. 3.5: Der frequenzverdoppelte Aufbau. Durch Frequenzverdopplung mit einem KDP-
Kristall wird die Zentralwellenlinge von 800 nm auf 400 nm halbiert. Da bei der Frequenz-
verdopplung auch die Polarisation verdndert wird, muss durch Drehung des KDP-Kristalls
und der Polarisation mit einer Halbwellenplatte wieder p-Polarisation am Target einjustiert
werden. Die beiden Umlenkspiegel werden gegen 400 nm-hochreflektiv (HR) und 800 nm-
antireflektiv (AR) beschichtete Multilayerspiegel ausgetauscht. Aufgrund des schlechten
Reflexionskoeffizienten von Gold fiir blaues Licht wird der off-axis Rotationsparaboloid
mit Goldbeschichtung gegen einen mit Aluminiumbeschichtung gleicher Spezifikationen
ausgetauscht. Target, Aluminiumfilter und Detektor bleiben unverdndert.

Fiir den Einfallspolarisationsscan wurde zwischen den zweiten Umlenkspiegel und
der Parabel eine A/2- oder eine A/4-Platte gestellt. Diese waren in einen kompakten,
motorisierten Transmissionsdrehtisch eingefasst und konnten somit durch Rotation

den Polarisationszustand des transmittierten Lichtes verandern.

Zur Messung der verstirkten Harmonischen sowie der Erzeugung der Harmo-
nischen mit 10 Hz wurde ein frequenzverdoppelter Aufbau mit gréfleren Verdn-
derungen (siehe Abbildung 3.5) aufgebaut. Die Frequenzverdopplung mit einem
Kaliumdihydrogenphosphat- (KDP-) Kristall findet noch vor dem ersten Umlenk-
spiegel gleich nach Eintritt des Laser in die Achteckkammer statt. Da bei der
Frequenzverdopplung auch die Polarisationsrichtung gedreht wird, miissen A/2-
Platte und KDP-Kristall durch Rotation genau an den Aufbau angepasst werden.
Auch die Umlenkspiegel werden ausgetauscht: Verwendung finden jetzt zwei Multi-
layerspiegel, die fiir 400 nm hochreflektiv und fiir 800 nm antireflektiv beschichtet

sind. Dadurch werden verbleibende 800 nm-Anteile mit einem Faktor von 10° unter-
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Abb. 3.6: Foto des frequenzverdoppelten Aufbaus wihrend des Strahlbetriebs. Am rechten
Rand ist blau leuchtend der KDP-Kristall in seiner schwarzen Fassung zu erkennen. Verdeckt
dahinter befindet sich die Halbwellenplatte. Der erste Umlenkspiegel befindet sich links
neben dem KDP-Kristall, der zweite am unteren rechten Bildrand und die Aluminiumparabel
am unteren Rand links von der Mitte. Das Target in der unteren Bildmitte leuchtet gleilend
wei-violett. Das Filterrad ist hier durch einen weilen Schirm mit einem Loch in der
Mitte verdeckt. Die Fokusdiagnostik befindet sich herausgefahren iiber dem Target. Das
insgesamt violette Leuchten in der Kammer kommt sowohl durch das rote als auch das
frequenzverdoppelte blaue Licht zustande.

driickt. Da die Goldparabel fiir diesen Wellenléngenbereich ungeeignet ist, wird diese
auflerdem durch eine Aluminiumparabel ausgetauscht. Durch die Nichtlinearitét
der Harmonischenerzeugung im KDP-Kristall wird der Kontrast des Pulses deutlich
verbessert, Details dazu in Kapitel 4.7. Abbildung 3.6 zeigt ein Foto dieses Aufbaus.
Das scheinbar violette Licht ergibt sich aus der Mischung des roten Laserlichts mit

dem frequenzverdoppelten blauen Anteil.
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3.3 XUV-Polarimeter

Eine ausfiihrliche Beschreibung zu dem verwendeten XUV-Polarimeters findet sich
in [44]. Der Vollstédndigkeit halber wird hier auf das grundlegendene Prinzip ein-

gegangen. An dieser Stelle sei auch auf grundlegende Arbeiten in [85, 86| hingewiesen.

Da Licht im XUV (oder wahlweise auch VUV) ungiinstige optische Eigenschaf-
ten besitzt, ist eine klassische Messung der Polarisation mit einem Polarisator
nicht moglich. Problematisch gestaltet sich die Polarisationsmessung durch die
Absorption von XUV-Strahlung auflerhalb eines Vakuums. Da somit die klassi-
schen Transmissionspolarisatoren wie Folien oder Strahlteilerwiirfel wegfallen, bleibt
zur Polarisationsmessung nur die Reflexion an Oberflichen unter Ausnutzung der

Fresnel-Reflexion iibrig.

Doch sogar Reflexion ist nur im schleifenden Einfall moglich, was sehr hohe An-
spriiche an die Planung des Polarimeters hinsichtlich verwendeten Spiegelmaterials,
Anzahl und Winkel der Spiegel erfordert und dariiber hinaus hohe Qualitdtsansprii-
che an die Oberflachenbeschaffenheit der Spiegel stellt. Im Theorieteil in Kapitel
2.3 und 2.3.1 wurden die theoretischen Grundlagen zu Polarisation und Fresnel-

Gleichungen vorgestellt.

Das finale Design des Polarimeters ermdglicht die Messung der Polarisation
iiber eine sehr grofle spektrale Bandbreite, deren Grenze noch nicht bestimmt ist.
Nachgewiesen ist ein spektraler Betriebsbereich von H29 bis H11, was in etwa
27,6 nm bis 72, 7nm entspricht. Begrenzungen finden sich hier jedoch nur durch die
Signalintensitit und das spektrale Auflésungsvermégen des Spektrometers. Geméf
der Literaturwerte ist zu erwarten, dass eine Anwendung bis in den sichtbaren
Spektralbereich - also tiber 400nm bei der H2 und 800nm bei der H1 - hinaus

problemlos méglich ist.

Bei dem Design handelt es sich um einen Kompromiss: Flache Reflexionswinkel
gewdhren eine hohe Transmission bei schlechter Extinktion, was mit einer schlechten
Unterscheidbarkeit der Polarisationen und somit ungenauer Bestimmbarkeit der Po-
larisationsebene einhergeht. Grofle Reflexionswinkel versprechen eine gute Extinktion
bei jedoch so geringer Transmission, dass das Signal - vor allem in p-Konfiguration -
womdglich nicht mehr messbar und eine Auswertung nicht mehr moglich ist. Das
Polarimeter wurde dahingehend an einer stabilen Gasharmonischenquelle getestet

und optimiert.
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Abb. 3.7: Funktionsprinzip des Polarimeters: a) das XUV-Signal wird {iber drei Spiegel
reflektiert. Hierbei betriagt die Reflexionsreihenfolge 15°, 30° und erneut 15°. Es kommt
hierbei zu einer polarisationsabhéngigen Signalabschwéchung. Der Strahl verldsst sowohl in
Lage als auch Richtung das Polarimeter genau so, wie er eingetreten ist (Quasitransmission).
b) s- und p-Konfiguration des Polarimeters. Eingezeichnet ist der erwartete E-Feldvektor der
Harmonischen. In p-Konfiguration (rechts) ist der E-Feldvektor parallel zur Reflexionsebene
sowohl bezogen auf die Polarimeterspiegel, als auch bezogen auf das Target, an dem sie erzeugt
werden. Wird das Polarimeter um 90° gedreht und so in s-Konfiguration iiberfiihrt, steigt die
Transmission und der E-Feldvektor ist s-polarisiert bezogen auf die Polarimeterspiegel (jedoch
immer noch p-polarisiert bezogen auf das Target). c¢) zeigt das Polarimeter im Zusammenhang
mit dem Aufbau: Ein Laserstrahl (rot) mit p-polarisierter Ausrichtung relativ zum Target
trifft die Glasoberfliche und erzeugt ein Harmonischensignal (blau). Dieses propagiert durch
das Polarimeter, in diesem Fall beginnend in s-Konfiguration. Rotation um den Winkel
0 dndert die Reflexionsebene und so den transmittierten Anteil des Lichts, woraus die
Polarisation anhand des Transmissionsminimums und -maximums festgestellt werden kann.
Es handelt sich um eine eigene Skizze, publiziert in [51]. Entnommen aus T. Hahn et al.,
“Broadband XUV polarimetry of high harmonics from plasma surfaces using multiple Fresnel
reflections”, Appl. Phys. B, 118:241-245 (2015). With kind permission from Springer Science
and Business Media, Springer and the original publisher.

Zur Polarisationsmessung wird das Polarimeter zwischen Signalquelle (Target)
und Detektor in der Achteckkammer aufgebaut. Das eigentliche Polarisationsmodul
bestehend aus drei Spiegeln ist an einem Transmissionsdrehtisch befestigt. Dieser
Drehtisch rotiert das Polarisationsmodul um die Strahlachse und ermoglicht so die
Einstellung von s- oder p-Konfiguration. Da das Polarimeter das Harmonischensignal
auf ein abbildendes Spektrometer mit einem Toroidspiegel im vorderen Bereich re-

flektiert, darf kein Strahlversatz und keine Richtungsénderung wihrend der Rotation
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stattfinden. Das Polarimeter muss sich aus Sicht der Strahljustage wie eine Blackbox
verhalten, die das Licht transmittiert und somit muss die Rotationsachse des Rotati-
onstischs genau symmetrisch und mittig auf dem Strahl liegen. Ist dies nicht der Fall,
so prizediert das Polarimeter und der Strahl taumelt bei der Polarimeterrotation. Zu
diesem Zweck verfiigt der Halter des Polarimetermoduls mit Rotationsdrehtisch tiber
zwei manuelle Drehtische sowie zwei Lineartische, mit denen diese &uflere Justage
vorgenommen werden kann. Fir diese duflere Justage existiert ein Justagerdhrchen,
das statt des Polarimeters an den Drehtisch angeflanscht werden kann und mit dessen
Hilfe und einem Justagealgorithmus die nétigen Justageschritte schnell ausgefiihrt

werden konnen.

Fir die innere Justage des Polarimeters kénnen die drei Spiegel mit zwei Spiegel-
haltern so einjustiert werden, dass die Anforderungen an das abbildende Spektrometer
gut erfiillt sind und bei jedem neu eingestellten Winkel nur geringe und schnell
durchfithrbare Nachjustagen am Spektrometer vorgenommen werden miissen, um

eine astigmatismusfreie Abbildung zu erreichen.

Das Polarimeter wird nun in eine der beiden Konfigurationen gedreht (zum Bei-
spiel s-Konfiguration) und mehrere Schiisse aufgenommen. An den drei Spiegeln findet
dabei die polarisationsabhédngige Signalabschwéchung statt. Wird das Polarimeter
nun in die andere Konfiguration senkrecht zur ersten gedreht (p-Konfiguration),
so findet eine den Fresnelgleichungen entsprechende grofiere Abschwéchung des
transmittierten XUV-Signals statt. Der Quotient beider Transmissionen liefert die
Extinktion. Das Diagramm aus Abbildung 4.8 in Kapitel 4.2 zeigt die erwarteten
und gemessenen Extinktionen [41, 42, 43]. Wird das Polarimeter in 10°-Schritten
von s- bis in die p-Konfiguration gedreht, so ist zu erkennen, dass bei s-Konfiguration
ein Maximum der Transmission stattfindet, welche sich stetig bis zu p-Konfiguration

verschlechtert.

Folgendes sei - da es bei Vortragen und Diskussionen immer wieder zu Missver-
stdndnissen kommt - angemerkt: In der Regel wird das Target mit p-polarisiertem
Laser getroffen. Die Harmonischen werden dann geméafl der Auswahlregeln in theore-
tischer Erwartung ebenfalls p-polarisiert sein. Ist das Polarimeter nun auf Transmis-
sionsmaximum, also s-Konfiguration, so werden die Harmonischen dort s-polarisiert
relativ zum Polarimeter reflektiert. Dies dndert nichts an der p-Polarisation zum
Target. Es ist sich stets vor Augen zu halten, dass eine Polarisationsrichtung immer
relativ zu einer reflektierenden Oberfliche angegeben werden muss und ein Signal

dann - und nur dann - beziiglich Target und Polarimeter p-polarisiert ist, wenn
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Abb. 3.8: Anderung der transmittierten Intensitit in Abhiingigkeit des Rotationswinkels.
Die obere Hélfte der Abbildung zeigt von a) bis e) die Abnahme der Intensitét einer 0. Ord-
nung eines Gasharmonischensignals bei Rotation des Polarimeters von s- in p-Konfiguration.
Durch einen Spalt vor dem Goldgitter hat das Signal eine ldngliche Form, die durch die
Stiitzgitterstruktur einige Helligkeitsminima enthélt (Schatten). Die untere Hilfte zeigt die
zu a) bis e) gehorende Ausrichtung des Polarimeters. Die Drehung des Polarimeters hat
hierbei in 22, 5°-Schritten stattgefunden. Zu erkennen ist eine kontinuierliche Abschwéichung
des Harmonischensignals. Dariiber hinaus rotiert durch die Reflexion an den rotierten Spie-
geln das Signal gegen den Uhrzeigersinn um jeweils den doppelten Rotationswinkel des
Polarimeters - also in 45°-Schritten. Dadurch steht in Teil e) des Bildes im Vergleich zu a)
das Signal auf dem Kopf. Eigene Abbildung aus [44].

die Polarimeterspiegel parallel zum Target in p-Konfiguration (also auf Transmissi-
onsminimum) eingestellt sind, da dann auch die Reflexionsebenen tibereinstimmen.
Die Auswahlregeln beziehen sich somit immer auf die Reflexionsebene am Target.
Dies wird in Abbildung 3.7 noch einmal verdeutlicht. Ein Foto mit im Aufbau
eingerichtetem Polarimeter findet sich in Abbildung 4.5 auf Seite 75.
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3.4 Spektrometer

In den meisten Messungen kam das Spektrometer nach Jasny zum Einsatz [59] [76],
siehe Abbildung 3.9. Dieses besteht aus mehreren optischen Komponenten und einer
CCD-Kamera. Am Eingang des Spektrometers befinden sich zwei Aluminiumfilter
mit einer Stérke von jeweils 200 nm und einem Durchmesser von 1 cm, um das weitere
Spektrometer vor der Laserstrahlung zu schiitzen. Von der Quelle ausgehend ist die
erste relevante Komponente ein Nickel-Toroid Spiegel mit den Kriimmungsradien
r1 = 24, 1mm und ro = 5375, 3 mm. Der gesamte Toroid misst 20 mal 100 mm von
dessen Lénge jedoch nur 81 mm genutzt werden. Unter einem Einfallwinkel von ca.
3° bildet er eine Quelle in einer Entfernung von d = 36 cm (projiziert) 1:1 ab. Der
Toroid bildet dabei durch ein Goldtransmissionsgitter ab, welches als dispersives

Element fungiert und somit die spektrale Aufspaltung realisiert.

Die Gitterkonstante betrigt g = 107% m, entsprechend 1000 Linien pro Millimeter.
Zur Stabilisierung besitzt es eine feine Stiitzstruktur senkrecht zu den Gitterlinien
und zusétzlich eine grobe Stiitzstruktur, die wieder parallel zu den Gitterlinien
angeordnet ist. Beide dieser Stiitzstrukturen erzeugen ihrerseits Beugungsmuster,
die jedoch aufgrund des ungiinstigen Steg-zu-Spalt-Verhéltnisses sehr viel schwécher
sind, als die eigentliche Beugung an den Gitterlinien. Das Gitter befindet sich in
einem Abstand von 26,6 cm vom Detektor, wobei die 0. Ordnung aufgrund ihrer im
Vergleich zu den ersten Ordnungen hohen Intensitdt mit einem verfahrbaren Keil

geblockt werden kann.

Bei dem Detektor handelt es sich um eine Andor DO-420 CCD-Camera [77].
Diese verfiigt iiber 1024 mal 255 Pixel bei einer Pixelgrofle von 26 pm (einer aktiven
Fléche von 26,6 mm mal 6,6 mm entsprechend) und einen 16 Bit Dynamikbereich.
Zur Reduktion des Dunkelstroms kann das CCD auf —70 °C gekiihlt werden. Kamera,
Gitter und Toroid sind miteinander verbunden und koénnen iiber zwei Feingewinde-
schrauben auf die Quelle justiert werden, so dass eine nahezu astigmatismusfreie
Abbildung moglich ist.

Das Spektrometer hat durch seine optischen Komponenten Einfluss auf das Messsi-
gnal: Die Filtertransmission ist stark wellenldngenabhéngig [83], der Toroid hat einen
wellenléngenabhéngigen Reflexionskoeffizienten, dass Transmissionsgitter hat eine
wellenldngenabhéngige Effizienz und der CCD-Detektor eine wellenléngenabhéngige
Quanteneffizienz. Dariiber hinaus muss fiir die Erzeugung eines Elektron-Loch-Paars
eine Energie von 3,65eV auf das CCD {ibertragen werden, was je nach Energie der

einfallenden Strahlung einer unterschiedliche Anzahl einfallender Photonen bedarf.
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Abb. 3.9: Skizze des verwendeten Spektrometers. Ein Toroid bildet die in einem projizierten
Abstand von d = 36 cm entfernt befindliche Signalquelle unter schleifendem Einfall von
ungefiahr 3° durch ein Goldgitter auf einen Detektor in gleicher Entfernung ab. Das Goldgitter
hat eine Gitterkonstante von ¢ = 10~%m. Auf den Detektor werden dadurch -1., 0. und
1. Ordnung abgebildet. Die niederenergetischen Harmonischen befinden sich jeweils am
Rand des Detektors (in der Regel H16) und die hoherenergetischen Harmonischen bis zur
Aluminiumkante in der Ndhe der Mitte des Detektors. Die 0. Ordnung, die genau in der
Mitte des Detektors abgebildet wird, kann durch einen Keil geblockt werden, da hier sonst
sehr viel Intensitat auf den Detektor trifft. Nach [76].

' 36 cm '

AuBerdem hiangt von der Kameraeinstellung in der Software ab, wie viele Elektronen
benétigt werden, um einen Count zu bewirken. Im Modus PreAmplifier 1, bei 1 MHz
Ausleserate und dem Betriebsmodus “High Sensitivity* sind es beispielsweise 9,3
Elektronen fiir jeden Count. Dariiber hinaus ist zu beachten, dass in beiden 1.
Ordnungen zusammen gerade einmal 5% der einfallenden Intensitéat vorhanden sind,
der Toroid zudem nur das Licht aus einem bestimmten Raumwinkel abbildet und
sich zusammen mit dem Gitter eine Akzeptanz von ca. 5,9 - 10 *sr ergibt. Eine

detailierte Beschreibung der Kalibrierung findet sich in [76].

Die mit der Kamera aufgezeichneten Daten konnen mit Programmen wie “ImageJ*
oder “Matlab“ ausgewertet werden. Aufgrund der bekannten Geometrie des Spek-
trometers kann geméaf Gittergleichung und der zu erkennenden Aluminiumkante
eine Zuordnung der Harmonischen in Abhéngigkeit ihrer Position in der Aufnahme
vorgenommen werden.

Fir die Polarisationsmessung ist die Kalibrierung des Spektrometers bedeutungs-
los, da stets zwei Intensitédten gleicher Wellenldnge dividiert werden und sich somit

alle Kalibrierungsfaktoren kiirzen.






Kapitel 4
Ergebnisse

Im folgenden Kapitel werden die Messergebnisse vorgestellt. Hierbei handelt es
sich um eine Polarisationsmessung, die Bestimmung der Harmonischenausbeute bei
Anderung der Einfallspolarisation (sowohl Drehung der Einfallsebene als auch Varia-
tion der Elliptizitat), die Bestimmung der Kohdrenzléange mittels eines D2-Scans,
die Bestimmung der Abhéngigkeit von der Plasmaskalenlinge, Verwendung von
Aerogel- und strukturierten Targets, der Erzeugung mit hoher Repetitionsrate und

der Erzeugung verstirkter und halbzahliger Harmonischer.

Bei allen hier vorgestellten Messergebnissen fand Teilnahme bei Planung, Aufbau,
Justage, Durchfithrung und Protokollierung des Experiments statt. Dariiber hinaus
wurde der fiir die Aerogeltargets verwendete Halter selbst konzipiert, gebaut und
im Experiment installiert. Die Auswertung, Simulationen und geplante Publikation
der Kohédrenzmessung als erster Schwerpunkt dieser Arbeit finden von Diisseldorfer
Seite her statt und werden gemeinsam mit Dr. Hemmers durchgefiihrt. Das fiir
die Polarisationsmessung genutzte Polarimeter wurde eigenstindig entwickelt, die
Messung in leitender Position durchgefithrt und als Erstautor publiziert. Einige der
Messergebnisse werden auch in anderen Arbeiten diskutiert [58, 79, 80]. Auf diese
Arbeiten wird an entsprechender Stelle hingewiesen.

Trotz des negativen Ergebnisses wird die Pointingmessung vorgestellt. Es werden
Ansatze geliefert, die bei einer erneuten Messung zu positiven Ergebnisse fithren
sollten. Einige Kapitel schlieffen dariiber hinaus mit Verbesserungsvorschlagen ab,

die sich in zukinftigen Messkampagnen als hilfreich erweisen kénnen.
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4.1 D2-Abhangigkeit der Koharenzlange

In einer Messkampagne konnte gezeigt werden, dass der Chirp des treibenden La-
serpulses einen Einfluss auf die spektrale Breite der Harmonischen hat. Fiir diese
Messung konnte der iibliche Aufbau verwendet werden. Im Folgenden wird nach [66]
aufgefiihrt, wie der Chirp die Bandbreite beeinflusst und die Messergebnisse mit

Simulationen von Dr. Dirk Hemmers in hervorragender Ubereinstimmung gestiitzt.

Um spektral moglichst schmalbandige Harmonische zu erhalten, sind viele, re-
gelméafBige Attosekundenpulse notwendig. Liegen nur wenige Attosekundenpulse
vor, so werden die Harmonischen spektral immer breiter bis zu einem Kontinuum
bei einem einzelnen Attosekundenpuls. Ahnlich verhilt es sich bei dem zeitlichen
Abstand der einzelnen Pulse: Weichen diese in ihrer Regelméfigkeit untereinander
ab, so kommt es ebenfalls zu einer Verbreiterung der Harmonischen einschliefllich
der Ausprigung einer Struktur wie beispielsweise Doppellinien durch das sogenannte

“unequal spacing®, siehe hierzu [67].

Prinzipiell stellt sich der Einfluss des Laserchirps auf die Attosekundenpulse
wie folgt dar: Trifft ein ungechirpter Laser das Targetplasma und regt dieses zur
Oszillation an, so wird der Laser durch den Strahlungsdruck die Oberfliche ein-
driicken - das sogenannte Denting findet statt. Dies hat zur Folge, dass wahrend
der ansteigenden Flanke des Lasers die reflektierende Oberfliche durch ihrer Riick-
wartsbewegung einen optischen Dopplereffekt bei den reflektierten Pulsen verursacht
(Rotverschiebung). Nachdem das Maximum des treibenden Pulses erreicht ist, wer-
den die elektrostatischen Riickstellkrifte grofler und die Oberflache lauft dem Laser
entgegen und verursacht erneut einen dem anfénglichen Fall entgegengesetzten opti-
schen Dopplereffekt (Blauverschiebung). Wird der treibende Laser nun so gechirped,
dass er zuerst mit einer blauen Flanke trifft, die durch die Rotverschiebung zur
Zentralwellenldnge verschoben wird und gegen Ende mit einer roten Flanke, die
durch die Blauverschiebung ebenfalls zur Zentralwellenldnge verschoben wird, so
wird der Dopplereffekt weitestgehend kompensiert. Dies &ufert sich in regelméafigeren
Pulsziigen und somit, wie im Theorieteil bereits aufgefiihrt, zu schmalbandigeren

Harmonischen und zu einer erhohten Kohéarenzzeit.

Der zur Simulation verwendete, zweidimensionale PIC-Code verwendet dem
Experiment entsprechend einen 28 fs langen, p-polarisierten Gauflpuls, der mit einer
Strahltaille von 2 pm unter 45° auf das Target fokussiert wird. Dies fiihrt zu einem

normierten Vektorpotential von ag = 8. Das Target selbst besteht in der Simulation
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Abb. 4.1: Experimentelle (blau) und simulierte Spektren (rot) bezichungsweise deren
Lineouts. Die y-Achse zeigt die Intensitét in beliebigen Einheiten, die x-Achse die Harmoni-
schenordnung von H16 bis H34. In der Legende steht der jeweils zugehorige Chirp, also das
D2. Zu beachten ist, dass die rechte Hélfte des Diagramms zur besseren Vergleichbarkeit um
einen Faktor fiinf verstéarkt ist. Auf die Box im oberen rechten Bereich wird in Abbildung 4.4
genauer eingegangen. Es zeigt sich fiir beide D2, dass sowohl scaling - also die Abnahme der
Intensitdt mit steigender Frequenz -, als auch spektrale Breite und Struktur in Experiment
und Simulation sehr gut {ibereinstimmen. Es zeigt sich die klare Tendenz, dass bei einer
Erhéhung des D2 von —250 fs? auf —150fs? die spektrale Breite der Harmonischen abnimmt
[66].

aus einer 200 nm dicken Schicht, deren Elektronendichte 400-fach iberkritisch ist,
was vollstdndig ionisiertem Quarzglas entspricht. Die Ionen werden als ortsfest
angenommen und die Plasmaskalenlénge mit exponentiellem Gradienten auf A/20
eingestellt. Die Simulationsbox hat eine Gréfle von 10 um mal 30 pm mit einer
Gittergrofle von 1,4 nm, einer zeitlichen Auflésung von 3,3 as und 300 Teilchen pro
Zelle. Sowohl die experimentellen als auch die simulierten Spektren sind auf die H16

normiert.

Durch den Dazzler wurden Chirps in 100 fs? Schritten von —250 fs? bis 4250 fs?
eingestellt. Die sechs verschienden Spektren - jedes davon gemittelt {iber drei Schiisse
- sind in den Abbildungen 4.1, 4.2 und 4.3 blau und die simulierten Spektren rot
eingezeichnet, so dass diese miteinander verglichen werden konnen. Es handelt sich
genauer genommen um die Lineouts der Spektren, wobei die x-Achse der Diagram-
me jeweils die Harmonischenordnung (w/wg) bezeichnet und die y-Achse deren

normierte Intensitat. Zu beachten ist, dass die Harmonischen ab der H25 um einen
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Abb. 4.2: Fortsetzung zu Abbildung 4.1. Auch bei einem D2 von —50 fs? liegen Harmonische
geringer spektrale Breite vor. Wird das D2 weiter auf 50 fs? erhoht, so verbreitern diese sich
wieder. Dies ist ein Hinweis darauf, dass der fiir minimale Bandbreite und somit maximale
zeitliche Kohérenz optimale Fundamentalenchirp bereits iiberschritten wurde. Mess- und
Simulationsdaten (blau bzw. rot) stimmen nach wie vor in vorher genannten Merkmalen
sehr gut tiberein [66].

Faktor fiinf verstirkt eingezeichnet sind, damit diese besser zu erkennen sind. Im
oberen rechten Bereich der Diagramme findet sich eine Box mit Zusatzinformation,
auf die spéter eingangen wird. Abbildung 4.1 zeigt die Diagramme zu den Chirp-
Einstellungen (im Folgenden D2 genannt) von —250 fs? und —150 fs2. Zu beobachten
sind sehr gute Ubereinstimmungen sowohl in der Verdnderung der Amplitude mit
Zunahme der Frequenz (scaling), als auch in deren spektralen Breite und Struktur.
Die Ubereinstimmungen sind hierbei besonders bei den niedrigen Harmonischen sehr
gut. Bei sehr Hohen Harmonischen ist die Auflésung des Spektrometers physikalisch
bedingt schlechter, die Ubereinstimmung jedoch immer noch gut. Werden nun die
Diagramme zu dem D2 von —150 fs? betrachtet, so ist festzustellen, dass sowohl in
Experiment als auch Simulation die Bandbreite der Harmonischen abgenommen hat.

Dariiber hinaus weisen diese keine spektrale Struktur mehr auf.

Das néchste Diagramm in Abbildung 4.2 zeigt im oberen Teil die Lineouts fiir ein
D2 von —50 fs?. Auch hier sind die Harmonischen besonders schmal und weisen keine
spektrale Struktur in ihren Lineouts auf. Dies dndert sich jedoch bei einer weiteren

Erhéhung des Chirps: Bei einem D2 von 50 fs?> nimmt die spektrale Breite wieder zu
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Abb. 4.3: Fortsetzung von Abbildungen 4.1 und 4.2. Der Chirp wird weiter auf 150 fs? und
250 fs? erhoht, die spektrale Breite der Harmonischen nimmt weiter zu. Es prigen sich bei
nach wie vor guter Einstimmung von Mess- und Simulationsdaten (blau bzw. rot) deutlich
Strukturen in den Harmonischen aus, wie sie in [67] beschrieben werden [66].

und es prigt sich eine spektrale Struktur aus, was sowohl auf die Mess- als auch auf
die Simulationsdaten in gleichem Mafle zutrifft. Es ist somit bereits hier erkennbar,
dass zwischen —150 fs? und —50 fs? ein Optimum fiir minimale Bandbreite und somit

maximale temporale Kohédrenz vorzuliegen scheint.

Die folgenden Diagramme in Abbildung 4.3 setzen den Trend fort: Bei einem D2
von 150 fs? sind die Harmonischen merklich verbreitert. Die gemessenen Spektren
weisen Mehrfachspitzen auf und die Simulationsdaten zeigen teilweise Doppelspitzen,
wie sie vom “unequal spacing“ her bekannt sind [67]. Dies setzt sich bei einem
eingestellten D2 von 250 fs? fort und es wird offensichtlich, dass der Abstand zum

optimalen D2 immer gréfier wird.

Fiir quantitative Aussagen beziiglich der Verbreiterung der Harmonischen werfen
wir nun einen Blick auf die vorhin bereits angesprochenen Boxen im oberen rechten
Bereich eines jeden Diagramms. In Abbildung 4.4 ist eine solche Box zu sehen. Auf
der x-Achse sind hier nicht die Harmonischen aufgetragen, sondern es handelt sich
um eine Ortsachse in Mikrometern. Die linke y-Achse entspricht w(x)/wq sowie
T(z)/Ty, was einer Frequenz- oder Periodendauerianderung am Ort x entspricht,

sowie der Intensitit in beliebigen Einheiten an der rechten y-Achse. Es sei darauf
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Abb. 4.4: Frequenzdnderung der Fundamentalen und Periodendauer der Attosekundenpulse
sowie Intensitdt der Einhiillenden und Attosekundenpulse. Die x-Achse ist eine Ortsachse in
um. Die linke y-Achse zeigt w(x)/wo sowie T'(x)/Ty, was einer Frequenz- oder Perioden-
dauveréinderung am Ort x entspricht und gilt fiir die roten und blauen Kreise. Die rechte
y-Achse ist eine Intensitatsachse in beliebigen Einheiten und gilt - jedoch nicht skaliert - fiir
die Attosekundenpulse und die Einhiillende. In diesem Fall wurde mit einem D2 von 0 fs?,
also einem bandbreitenbegrenzten Puls simuliert. Es ist zu erkennen, dass bei den friihzeitig
erzeugten Attosekundenpulsen (das sind diejenigen, die schon weit auf der x-Achse nach
rechts propagiert sind) die lokale Frequenz der reflektierten Fundamentalen bezogen auf
die Frequenz der einfallenden Fundamentalen vermindert ist. Dies entspricht einer Rotver-
schiebung im frithen Teil des Prozesses. Bei spéater erzeugten Attosekundenpulsen ist diese
Frequenz jedoch hoher als die der Fundamentalen, was einer Blauverschiebung im spéateren
Teil des Erzeugungsprozesses der Harmonischen entspricht und durch eine sich zuerst weg-
und dann dem Laser entgegenbewegende Plasmaoberfliche erklért werden kann. Dadurch
ist auch die strikte Periodizitit der Attosekundenpulse gestort: Von den friith zu den spét
erzeugten Attosekundenpulsen hin (von rechts nach links) nimmt die Periodendauer immer
weiter ab. Diese Storung der Periodizitéit resultiert in spektral verbreiterten Harmonischen
verminderter zeitlicher Kohérenz [66].

hingewiesen, dass das Ubereinstimmen der Mafzahlen auf dieser x-Achse mit den
Harmonischenordnungen der oben stehenden Diagramme zuféllig ist und keinesfalls
bestimmte x-Positionen entsprechenden Harmonischen zuzuordnen sind (H16 bis
H34 in den Diagrammen 4.1 bis 4.3 und Positionen von 16 bis 34 um in Diagramm
4.4).

Die roten Kreise entsprechen dem reflektierten, treibenden Puls und die blauen
Kreise der lokalen Periodendauer der Attosekundenpulse. Hierbei gilt die linke
y-Achse. Die graue Kurve entspricht der Einhiillenden des Laserpulses und die lila
Linien dem Attosekundenpulszug, wobei beides auf die rechte y-Achse bezogen ist
und die Intensitdt beider nicht miteinander skaliert. Fiir das Diagramm wurde ein
bandbreitenbegrenzter Puls - also ein D2 von 0fs? - angenommen.

Es zeigt sich, dass in diesem Fall die Periodendauer der Attosekundenpulse
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mit steigendem Abstand zunimmt. Dies bedeutet, dass genau das Eintritt, was
zu einer Bandbreitenvergroferung der Harmonischen fiihrt: eine UnregelmaBigkeit
der zeitlichen Abfolge der Attosekundenpulse. Die Ursache hierfiir ist in den roten
Kreisen zu erkennen: Der ROM-Prozess selbst chirped die Fundamentale. Bei den
bereits weit propagierten Attosekundenpulsen um 28 um bis 33 um - zum frithen
Zeitpunkt der Harmonischenerzeugung - ist die lokale Frequenz der reflektierten
Fundamentalen geringer, also bezogen auf die linke y-Achse in einem Bereich kleiner
als 1. Dies entspricht einer Frequenzverminderung und somit einer Rotverschiebung.
Zu spateren Zeitpunkten, also bei Attosekundenpulsen, die noch nicht so weit von
der Targetoberfliche weggewandert sind, ist diese Frequenzverdnderung grofler als 1.
Das bedeutet, im spateren Teil des Erzeugungsprozesses ist durch die Riickstellkréfte
und dem Entgegenschnellen des Spiegels beziiglich des einfallenden Lasers eine
Blauverschiebung des reflektierten Anteils zu erwarten.

Den grofiten Beitrag zum Harmonischenspektrum liefern diejenigen Attose-
kundenpulse besonders hoher Intensitidt. Wird der Bereich von 20 um bis 31 um
betrachtet, so ist festzustellen, dass dies in guter Naherung den fir die Harmoni-
schenerzeugung besonders relevanten Bereich enthélt und dariiber hinaus Geraden
an die lokale Frequenz und Periodendauer angeschmiegt werden konnen. Die Werte

dieser Steigungen befinden sich in der jeweiligen Legende.

Betrachtet man vergleichend alle Diagramme mit diesem Hintergrundwissen aus
4.4 von Abbildung 4.1 bis 4.3 erneut betrachtet, so ist zu erkennen, dass die Steigung
der Ausgleichsgeraden der lokalen Frequenz anfangs positiv ist und sich im Uhrzei-
gersinn immer weiter dreht. Hier wird auch ersichtlich, dass somit zwischen einem
D2 von —150fs? und —50 fs? eine Steigung mit Mafzahl 0 vorliegen muss. Ahnliches
gilt fiir die Periodendauer der Attosekundenpulse: Anfangs fillt die Gerade, dreht
sich mit wachsendem D2 jedoch immer weiter gegen den Uhrzeigersinn und weifit auf
eine Steigung von 0 zwischen einem D2 von —150 fs? und —50 fs? hin. Eine Steigung
von 0 bedeutet hierbei perfekt periodische Pulse und somit minimale Bandbreite -

entsprechend hochstmoglicher zeitlicher Kohérenz.

Somit konnte im Experiment gemessen werden, wie die zeitliche Kohdrenz von
Oberflichenharmonischen maximiert werden kann. Die Messdaten wurden von PIC-
Code-Simulationen gestiitzt. Mogliche Anwendungen, fiir die diese Ergebnisse von

Bedeutung sein kénnen, sind XUV-Interferometrie oder auch XUV-Spektroskopie.
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4.2 Polarisation der Oberflachenharmonischen

Das in der Diplomarbeit entwickelte Polarimeter konnte bereits eindeutig die lineare
Polarisation von Gasharmonischen nachweisen [44]. In einem weiterfithrenden Ex-
periment wird diese Messung auf Oberflichenharmonische ausgedehnt, wobei die
Anforderungen hierbei héher sind: Durch den niederfrequenten Einzelschussbetrieb
des JETI - vorgegeben durch die Festkorpertargets - wird die gesamte Messung
anfélliger fiir Messunsicherheiten, da ein stabiles Signal auch bei sehr praziser
Targetausrichtung nur bedingt gegeben ist. Dariiber hinaus kann nur eine sehr
begrenzte Anzahl von Schiissen im Rahmen der Langzeitstabilitdt vorgenommen
werden und Schuss-zu-Schuss-Fluktuationen fallen gréfler aus, als bei der im Falle der
Gasharmonischen verwendeten kHz-Quelle. Des Weiteren erfordert das abbildende
Jasni-Spektrometer aufgrund des verwendeten Toroidspiegels eine wesentlich prézi-
sere Justage des Polarimeters um die Abbildungseigenschaften nicht zu verfdlschen,
worauf in Kapitel 3.3 bereits eingegangen wurde. Ein Foto des Versuchsaufbaus ist
in Abbildung 4.5 dargestellt.

Es muss ein Kompromiss gefunden werden, um sowohl den Schuss zu Schuss
Fluktuationen als auch dem Langzeitdrift Rechnung zu tragen. Bei jeder Winkelein-
stellung werden 20 bis 40 Spektren aufgenommen wobei einige dieser Spektren jeweils
der Optimierung der Targetposition in z-Richtung dienen (z-scan). Als Schrittweite
fir die Winkel werden 10° gewéhlt und in der Reihenfolge 0°, 90°, 30°, 60°, 10°,
40°, 80°, 20°, 70° und 50° aufgenommen. Dadurch wird sichergestellt, dass die
zwei elementaren Datensdtze zur Berechnung der Extinktion (0° und 90°) direkt
nacheinander unter moglichst gleichen Bedingungen aufgenommen werden und die

Messung weniger anféllig fiir einen Langzeitdrift ist.

Der Datensatz umfasst fiir jede Winkelposition zehn Spektren und somit 100
Spektren fir die gesamte Polarisationsmessung. Die Spektren werden hintergrund-
korrigiert und die Intensitét der einzelnen Harmonischen tiber ihre spektrale Breite
entlang der Energieachse integriert. Es liegen dann die Counts einer bestimmten
Harmonischen als ein Maf fiir die Intensitdt vor. Da nur Quotienten zweier Inten-
sitdten (Extinktionen) betrachtet werden, geniigt es mit den Counts zu rechnen.
Umrechnungsfaktoren gemafl Quanteneffizienz und spektraler Effizienz des CCDs,
Energie zur Erzeugung eines Elektron-lonen-Paares, Filtertransmission und Reflekti-
vitdt des Nickeltoroiden unterscheiden sich zwar fiir jede Harmonische, kiirzen sich
jedoch bei der Division der Counts zweier gleicher Harmonischer bei verschiedenen

Winkeleinstellungen und miissen somit nicht eingerechnet werden.
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Abb. 4.5: Das Foto zeigt den Aufbau fiir die Polarisationsmessung. Im unteren Bereich
des Bildes ist die Parabel mit ihrem schwarzen Halter zu sehen. Dariiber, leicht nach rechts
versetzt, befindet sich das runde Glastarget, auf dem schon einige Reihen abgeschossen sind.
Ein Schirm mit einer kleinen Offnung schiitzt das links davon befindliche Polarimeter. Am
linken Rand des Bildes ist das Filterrad zu erkennen. Uber dem Target befindet sich an einer
Metallstange zwischen zwei Justageschrauben die Fokusdiagnostik, die statt des Targets in
den Fokus gefahren werden kann.

Die Korrektur des Hintergrundes (Streulicht, Rontgenstrahlung) ist ein nichttri-
vialer Vorgang. Eine Moglichkeit der Korrektur des Hintergrundes ist die Interpolati-
on durch die Minima des Lineouts eines Spektrums. Dieses Vorgehen beriicksichtigt
jedoch nicht, dass mit zunehmender Energie die Harmonischen geméfl Gitterglei-
chung eine schlechtere spektrale Auflésung haben. Dadurch tiberlappen blaue und
rote Flanken einer jeden Harmonischen mit der entgegengesetzten spektralen Flanke
ihrer benachbarten Harmonischen, sobald die Harmonischenordnung zu hoch wird.
Wird nun durch die Minima interpoliert, so wird der abgezogenen Hintergrund mit
steigender Ordnung immer gréfler und vor allem zu grofi. Der einfache Sachverhalt,
dass bei steigender spektraler Breite der Harmonischen (z.B. durch Einfithrung eines
D2) bei diesem Verfahren mehr Hintergrund abgezogen wird, zeigt die Schwéche
dieses Vorgehens.

Eine weitere Moglichkeit besteht darin, durch die Minima zu interpolieren bis es
zum spektralen Uberlapp kommt und dann linear bis zur héchsten Harmonischen

zu interpolieren. Diese Hintergrundkorrektur verlduft unterhalb der Minima und
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Abb. 4.6: Anderung der transmittierten Intensitit der Harmonischen in Abhéingigkeit vom
Rotationswinkel des Polarimeters. Zu sehen sind zwei Harmonischenspektren, die sich von
der H11 (linkes Ende des Spektrums) bis zur H29 erstrecken und in einem Plasmaleuchten
zur Aluminiumkante hin untergehen. Im rechten Bereich des Spektrums ist die sehr intensive
0. Ordnung des Spektrums zu erkennen. Abbildung a) zeigt den Fall fir die transmittierte
Intensitét des Polarimeters in s-Konfiguration, Abbildung b) hingegen den Fall fiir Trans-
mission in p-Konfiguration. Es ist aufgrund der gleich gewéhlten, linearen Farbskalierung
eine deutliche Abschwéichung der Intensitidt im zweiten Spektrum zu erkennen. Besonders
deutlich wird dies an der Beugung am Stiitzgitter: Diese erzeugt dquidistante Punkte iiber
und unter den Harmonischen. Wahrend diese in Abbildung a) klar zu erkennen sind, so
gelingt dies in Abbildung b) lediglich fiir die besonders intensiven Harmonischen (etwa H15
bis H18).

subtrahiert somit etwas weniger als die einfache Interpolation durch diese. Es ist
nicht auszuschlieflen, dass dadurch - je nach der Ordnung der Harmonischen - etwas
zu viel oder zu wenig Hintergrund abgezogen wird. Es ist jedoch davon auszugehen,
dass dieses Vorgehen in der Regel eine verniinftigere Annéherung an den unbekann-
ten, wahren Hintergrund ist. Ideal wére eine nichtlineare Interpolation geméafl einer
idealisierten Funktion, welche den Hintergrund in Abhéngigkeit der Energie darstellt.
Eine solche Funktion ist jedoch nicht bekannt und somit dhnliche willkiirlich wie

lineare Interpolationen.

Abbildung 4.6 zeigt jeweils zehn gemittelte Spektren in senkrechter (a) und
paralleler (p) Polarisation. Hierbei ist am rechten Rand die 0. Ordnung des Har-
monischensignals zu sehen. Links davon erstrecken sich mit der H11 beginnend die
Harmonischen bis zur Aluminiumkante, wobei diese mit steigender Ordnung immer
mehr im Plasmahintergrund untergehen. Da im oberen Teil der Abbildung das

Polarimeter so ausgerichtet ist, dass die Harmonischen in s-Polarisation reflektiert
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Abb. 4.7: Lineout durch die erste Ordnung der gemittelten Spektren. Die Intensitat ist bei
linearer Skalierung iiber die Position auf dem CCD und somit der Harmonischenordnung
aufgetragen. Die schwarze Kurve zeigt das Lineout durch das Spektrum bei s-Konfiguration
und die rote das Spektrum im Falle der p-Konfiguration, zur besseren Veranschaulichung ver-
starkt um einen Faktor 5. Es ist gut zu erkennen, dass mit steigender Harmonischenordnung
das rote Lineout immer naher an die Werte des schwarzen Lineouts heranreichen. Bei den
héchsten hier dargestellten Harmonischen verlaufen die Kurven fast Deckungsgleich. Durch
den Verstéarkungsfaktor von 5 entspricht dies einer Extinktion von 5, vergleiche Abbildung
4.8. Es handelt sich um eine eigene Skizze, publiziert in [51]. Entnommen aus T. Hahn et
al., “Broadband XUV polarimetry of high harmonics from plasma surfaces using multiple
Fresnel reflections”, Appl. Phys. B, 118:241-245 (2015). With kind permission from Springer
Science and Business Media, Springer and the original publisher.

werden, ist die Transmission im Gegensatz zum p-polarisierten Fall signifikant erhoht.
Deutlich zu erkennen ist auch Harmonischenlicht, welches an der Stiitzstruktur des
Gitters gebeugt wird und damit helle Punkte senkrecht zur Dispersionsrichtung des
Gitters unter und iiber der jeweiligen Harmonischen erzeugt. Im unteren Teil der
Abbildung zeigt sich aufgrund der geringeren Transmission durch die Reflexion in
p-Polarisation, dass diese helleren Bereiche senkrecht zur Dispersionsrichtung kaum
noch zu erkennen sind und sich lediglich fiir die besonders intensiven Harmonischen
von H15 bis H18 andeuten.

Diese Beobachtung trifft auch auf den Bereich um die 0. Beugungsordnung zu.
Hier sind aufgrund der Beugung an dem feinen und groben Stiitzgitter sternférmig
verlaufende hohere Beugungsordnungen des gleichen spektralen Bereichs zu sehen.
Bei der Rotation von s- auf p-Polarisation wird dieses Licht stark unterdriickt und

ist kaum noch zu erkennen. Die Farbskalierung ist linear und zeigt somit eindeutig
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Abb. 4.8: Das Diagramm zeigt die Messpunkte aus der Polarisationsmessung im Vergleich
zu den zu erwartenden Werten geméafl der Literaturwerte. Es zeigt sich, dass diese bei
geringer Messunsicherheit sehr nah an den Literaturwerten liegen. Lediglich die H12, H13
und H17 weichen etwas weiter ab, was sich jedoch im Rahmen hélt und folgen dennoch
sehr gut dem Verlauf der Literaturkurve. Es handelt sich um eine eigene Skizze, publiziert
in [51]. Entnommen aus T. Hahn et al., “Broadband XUV polarimetry of high harmonics
from plasma surfaces using multiple Fresnel reflections®, Appl. Phys. B, 118:241-245 (2015).
With kind permission from Springer Science and Business Media, Springer and the original
publisher.

die Abschwichung des Signals bei einer Polarimeterrotation um 90° und liefert somit

einen ersten Hinweis auf die lineare Polarisation der Harmonischen.

Abbildung 4.7 zeigt das Lineout durch die 1. Ordnung des Harmonischenspek-
trums in s- und p-Konfiguration. Hierbei ist die Intensitét iiber die Position und
somit die Harmonischenordnung linear aufgetragen. Da die Extinktionen teilwei-
se recht hoch sind, wurde die Intensitit in p-Konfiguration mit fiinf multipliziert
(Intensity p-pol*5, rote Kurve). Besonders bei niedrigen Harmonischenordnungen
liegt der hohen Extinktion entsprechend die Intensitét in p-Konfiguration weit unter
der Intensitét des transmittierten Signals in s-Konfiguration. Bei den héchsten hier
aufgefiihrten Harmonischenordnungen verlaufen die Graphen fast deckungsgleich,
da die Verstarkung des Signals bei p-Konfiguration um eben aufgefithrten Faktor

flinf der Extinktion entspricht.

Diese unterschiedliche Extinktion in Abhéngigkeit von der Harmonischenord-
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Abb. 4.9: Die Abbildung zeigt die fiir 0° auf 1 normierte Intensitit der H13 bis H19
aufgetragen tiber den Rotationswinkel des Polarimeters. Da es sich hierbei um die intensivsten
Harmonischen in den Rohdatenspektren handelt, ist fiir diese der geringste Fehler durch
Hintergrundkorrekturen zu erwarten. Es handelt sich um eine Mittelung aus zehn Schiissen,
die Messunsicherheit ist mit £8 % nach oben abgeschéitzt. Die Kurve sollte im Idealfall
monoton verlaufen. Da jedoch lediglich bei 20° und 40° die Messpunkte etwas tiefer als
erwartet liegen, ist die Messung auch iiber die fiir die Extinktion relevanten Winkel hinaus
und vor allem unter Berticksichtigung der Fehlerbalken als Erfolg zu beurteilen. Es ist
zu erkennen, dass die Schwankungen, welche durch die Erzeugung entstehen (z-Position,
Laserintensitét), klein oder vergleichbar sind gegentiber der Signalreduktion durch Rotation
des Polarimeters. Zu beachten ist, dass bei den Winkeleinstellungen fiir s- und p-Polarisation
die hochste Vergleichbarkeit gegeben ist, da diese direkt nacheinander aufgezeichnet worden
sind.

nung ist auch ein starkes Argument fiir den Erfolg der Messreihe: Wire fiir alle
Harmonischen die gleiche Extinktion gemessen worden, so konnte beispielsweise
eine Fehljustage des Polarimeters die Harmonischen bei Rotation am Spektrometer
vorbei abbilden. Die Abhéngigkeit der Extinktion von der Harmonischenordnung

schliefit diesen Fehler jedoch aus.

Eine quantitative Auswertung ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Auf der x-Achse
ist die Energie und somit die Harmonischenordnung aufgetragen und auf der y-Achse
das Verhéltnis der transmittierten Intensitit in s- und p-Konfiguration (Extinktion).
Die aus der Literatur zu erwartenden Extinktionen fiir lineare Polarisation sind [41]

und [43] entnommen.

Im Rahmen der Messunsicherheit zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung der
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erwarteten Extinktion mit den gemessenen Extinktionen. Mit Ausnahme der H12,
H13 und H17 liegen diese sehr nah an den Literaturwerten. Werden die iiblichen
Schuss-zu-Schuss-Fluktuationen und der hohe Anspruch, den die Erzeugung eines
stabilen Oberflaichenharmonischensignals tiber groflere Messzeiten erfordert, bedacht,
so ist diese Messung bei den recht gering ausfallenden Messunsicherheiten als hoch-
wertig zu beurteilen. Dariiber hinaus ist zu bedenken, dass auch die Literaturwerte
nicht fiir jede beliebige Energie gelten sondern zwischen zwei Energien interpoliert
oder auch extrapoliert werden. Moglicherweise gehen die Abweichungen somit auch

auf ungenaue Literaturwerte zuriick.

Abbildung 4.9 zeigt die Harmonischenintensitéit aufgetragen iiber die verschie-
denen Rotationswinkel. Es handelt sich um Mittelungen aus zehn Schiissen, wobei
der Fehler mit +8 % nach oben abgeschétzt wird. Zwar fallt die Ausbeute nicht wie
zu erwarten mit steigendem Rotationswinkel von s- nach p-Konfiguration monoton,
zeigt jedoch im Rahmen der Fehlerbalken sehr gute Ubereinstimmung mit dem zu
erwartenden Verlauf. Die beste Vergleichbarkeit ist aufgrund der Reihenfolge des
Messdatenaufzeichnung ohnehin fiir 0° und 90° gegeben. Es ist daher festzustellen,
dass die Schwankungen durch die Erzeugung bedingte Fehler wie z.B. z-Position oder
Laserintensitat klein oder vergleichbar sind mit der Abschwéchung des Signals bei
einer Winkelveranderung um 10°. Somit ist die gesamte Messung fiir alle Winkel iiber

die relevanten Positionen fiir s- und p-Polarisation hinaus in sich selbst konsistent.

Die Messung liefert somit einen Nachweis fiir die Auswahlregeln im Falle eines
p-polarisierten Treibers und bestétigt die theoretischen Vorhersagen. Es liegen
lediglich geringe Messunsicherheiten vor, so dass bis auf einen geringen Fehler die

p-Polarisation der Harmonischen nachgewiesen ist.
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4.3 Abhangigkeit von der Einfallspolarisation

Um die Abhéngigkeit der Harmonischenerzeugung von der Einfallspolarisation zu
untersuchen, wurden zwei verschiedene Versuchsaufbauten benutzt. Fiir die Un-
tersuchung der Abhéngigkeit von der Einfallspolarisation wurde eine A/2-Platte
zwischen Goldparabel und zweiten Umlenkspiegel gestellt. Diese befand sich in
einer Rotationshalterung, mit deren Hilfe die Halbwellenplatte auf wenige Grad
Genauigkeit rotiert und somit die Einfallspolarisation auf das Target eingestellt
werden konnte. Zu beachten ist hierbei, dass eine Rotation der Halbwellenplatte um
« die Polarisationsache des einfallenden Lichts um 2« rotiert. Es handelt sich um
eine eigene Auswertung und Darstellung. Die hierfiir verwendeten Daten werden

auch in [58] prasentiert.

Abbildung 4.10 zeigt den Zusammenhang zwischen Einfallspolarisation und
Harmonischenausbeute, wobei die Intensitét jeder Harmonischen auf ihre Intensitét
bei 0° (p-Polarisation) normiert ist. Es ist bereits bei geringfiigiger Schrigstellung
von 10° der Einfallspolarisation eine Reduktion der Harmonischenausbeute auf 40 %
bis 60 % festzustellen.

Wird die Einfallspolarisation weiter auf 30° rotiert, so zeigt sich vor allem fiir
Harmonische, die klar dem ROM-Prozess zuzuordnen sind (H21 und héher), eine
Abschwéichung auf wenige Prozent und ein Untergang im Hintergrundrauschen auch

fiir groBere Winkel bis zur s-Polarisation.

Die Harmonischen, bei denen auch der CWE-Prozess an der Entstehung beteiligt
ist, steigen in ihrer Intensitit wieder bis zu einem erneuten Maximum um 45°
und erreichen hier wieder eine Intensitat von ca. 30 % bis 50 % des urspriinglichen
Wertes. Fiir groiere Rotationswinkel bis 90° (s-Polarisation relativ zum Target) fallt
die Harmonischenausbeute jedoch auf wenige Prozent. Bemerkenswert ist, dass die
Harmonischenausbeute iiber einen gréfleren Winkelbereich von 30° bis etwa 70° zu
beobachten ist, was einen Messfehler als Erkldrung ausschliet. Da vier bis fiinf
Schiisse pro Winkeleinstellung zur Verfiigung stehen, kénnte durch eine zuféllige
Folge einiger starker Schiisse eine einzelne Winkeleinstellung als verstéirkt erscheinen.

Dies ist hier jedoch mit grofier Sicherheit auszuschlieflen.

Die Ergebnisse zeigen die grofie Bedeutung einer moglichst genauen Kontrolle
der Laserpolarisation relativ zum Target fiir ein starkes Harmonischensignal. Da eine
Fehlstellung der Polarisation von nur 10° die Intensitét halbiert, ist es naheliegend,
dass eine korrekte Einstellung der Polarisation auf idealer Weise unter 1° genau

erfolgen sollte. Dies kann beispielsweise mit einer Halbwellenplatte erfolgen, wobei
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Abb. 4.10: Auf jeweils 0° (p-Polarisation relativ zum Target) normierte Intensitét der
Harmonischen H16 bis H24 in Abhéngigkeit von der Einfallspolarisation. Es ist zu erkennen,
dass die Harmonischenausbeute fiir alle Harmonischen bereits bei 10° Schrigstellung der
Polarisation relativ zum Target auf 40 % bis 60 % féllt. Dieser rasante Abfall der Harmoni-
schenausbeute gilt bis 30° fiir alle Harmonischen. Es zeigt sich die Tendenz, dass die klar dem
ROM-Prozess zugehérigen Harmonischen (H21 und héher) etwas starker Abfallen als die
Harmonischen, die in den Entstehungsbereich des CWE-Prozesses fallen. Wéhrend sich die
Harmonischenausbeute fiir die ROM-Harmonischen ab diesem Winkel nicht mehr erhéht oder
auf Null fllt, erhoht sich die CWE-Ausbeute bis 45° und es tritt ein Zwischenmaximum mit
etwa 30 % bis 50 % der urspriinglichen Intensitat auf. Bei grofieren Winkeln bis einschliellich
s-Polarisation (90°) fallt auch deren Intensitét auf ungefahr 10 % der anfidnglichen Intensitét
und niedriger. Da eine Erh6hung der Ausbeute im gesamten Intervall von 30° bis etwa 70°
isoliert fiir die CWE-Harmonischen zu beobachten ist, ist ein Messfehler auszuschliefen. Die
Messunsicherheit ist mit 15 % nach oben abgeschétzt.

zu beachten ist, dass deren Transmission in der Regel im Bereich um 80 % liegt.

Eine Untersuchung der Abhéngigkeit des Harmonischenprozesses von der Ein-
fallspolarisation fand auch in [60] statt. Auch hier zeigte sich ein rapides Abfallen der
Intensitdt mit Verdnderung der Einfallspolarisation und zwar wesentlich stérker als
von der verbleibenden, projizierten, p-polarisierten Komponente zu erwarten. Wiirde
die Intensitdt mit dem verbleibenden p-polarisierten Anteil skalieren, so konnte fir
die verbleibende Harmonischenausbeute eine Intensitat im dort grau eingezeichneten
Bereich erwartet werten. Der Signalabfall ist jedoch wesentlich signifikanter. Hierbei
wurde vom Autor als mogliche Erklédrung eine Verdnderung der Trajektorien der
Elektronen vorgeschlagen, die dadurch eine langere Plasmarampe erfahren. Auch in
[84] findet sich eine solche Messung, die den rapiden Abfall bestétigt und auch die be-
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sagten Zwischenmaxima aufweist. Hier fillt die Intensitdt der Harmonischenausbeute
auf etwa 40 % und steigt im weiteren Verlauf wieder auf den urspriinglichen Wert
an, was jedoch durch die logarithmische Skalierung der y-Achse in jener Abbildung
nicht direkt ersichtlich ist.

Ankniipfend an die oben genannte mogliche Ursache fiir die schnelle Abnahme
der Harmonischenausbeute im Zusammenhang mit der Einfallspolarisation ist dar-
iiber hinaus zu bedenken, dass unter s-polarisiertem Einfall die Elektronen entlang
der Oberflache beschleunigt werden, nicht jedoch periodisch in diese hinein und

hinaus. Dadurch ist die Plasmaheizung ineffektiver, was zusétzlich einen Einfluss hat.

Die Entstehung der Zwischenmaxima konnte nicht abschlieend geklért wer-
den. Denkbar ist, dass die Elektronen auf anderen Trajektorien (der Neigung des
E-Feldvektors folgend) dem CWE-Prozess entsprechend unter Erfiillung eines un-
bekannten Parameters bei ca. 45° ein weiteres Optimum treffen und so unter
verdnderten Bedingungen der Prozess erfolgreich getrieben werden kann. Untersucht
werden konnte dies mit einem PIC-Code, der iiber drei rdumliche Dimensionen
verfiigt, da der E-Feldvektor sonst bei seiner Rotation aus der Simulationsebene
herauszeigt. Eine zweite Erklarung ankniipfend an [60] ist denkbar: Zwar liegt bei
p-polarisiertem Einfall fiir den Harmonischenprozess die giinstigste Polarisation vor,
jedoch ist womoglich die Plasmaskalenlénge ungiinstig. Durch eine Verdnderung der
Einfallspolarisation und somit auch Anderung der Plasmaheizung und Plasmaskalen-
linge konnte bei suboptimaler Polarisation ein optimaler Gradient getroffen werden.
Dieser Effekt konnte mit einem variablen Vorpuls untersucht werden. Es ist dann
denkbar, dass die Harmonischenausbeute in Hinsicht auf Plasmaskalengradient und
Polarisation gleichzeitig optimiert werden kann und die Signalstéirke so optimiert

wird. In diesem Falle sollte jegliches Zwischenmaximum verschwinden.

Wird statt einer Halbwellen- eine Viertelwellenplatte verwendet, so kann die
Abhéngigkeit der Harmonischenausbeute von der Elliptizitdt des treibenden Pulses
untersucht werden. Auch hier handelt es sich um eine eigene Auswertung und Darstel-
lung. Die verwendeten Daten werden auch in [58] prisentiert. Abbildung 4.11 zeigt
die Abhéngigkeit der Harmonischenausbeute von der Elliptizitat der Einfallspolarisa-
tion. Es ist erneut zu erkennen, dass die Harmonischenausbeute bereits bei geringer
Abweichung vom Idealfall schnell abnimmt. In diesem Falle reicht eine Rotation der
Viertelwellenplatte um 5° bereits aus, um die Signalintensitiat auf 30 % bis 60 % des
Startwertes zu reduzieren. Es zeigt sich erneut ein kleines Zwischenmaximum bei

einer Schragstellung der Viertelwellenplatte, diesmal jedoch bei 15°. In diesem Fall
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Abb. 4.11: Die Abbildung zeigt die Abhangigkeit der Harmonischenausbeute von der
Elliptizitat des treibenden Pulses fiir die Harmonischen H16 bis H24. Es zeigt sich erneut
eine starke Signalabschwéchung, sobald die Einfallspolarisation von linear tiber elliptisch
zu zirkular verdndert wird. Bereits bei einer Rotation der Viertelwellenplatte um 5° sinkt
die Harmonischenausbeute auf ca. 40 % bis 60 %. Bei 15° liegt ein Zwischenmaximum vor.
Dieses ist jedoch auf diese Winkeleinstellung begrenzt und somit vermutlich Ergebnis einer
Folge einiger etwas starkerer Schiisse. Fiir Winkel ab 25° fallen die CWE-Harmonischen
auf 0% bis 10 % und die ROM-Harmonischen auf 0% ihrer anfanglichen Intensitdt. Die
Messunsicherheit ist mit 20 % nach oben abgeschétzt.

handelt es sich jedoch um einen isolierten verstéarkten Wert bei allen Harmonischen.
Somit ist in Betracht zu ziehen, dass es sich womoglich um einen Satz starkerer
Schiisse handelt. Unwahrscheinlicher, jedoch auch hier nicht auszuschliefen ist, dass
durch reduzierte Plasmaheizung ein giinstigerer Plasmagradient erzeugt wurde. Fiir
Winkel ab 25° sinkt die Intensitat der CWE-Harmonischen auf 0% bis 10 % und die

ROM-Harmonischen verschwinden im Spektrum.

Somit ist neben p-polarisiertem Einfall auch die Linearitdt des Treibers fiir
die Harmonischenausbeute von grofler Bedeutung. Es ist hierbei zu beachten, dass
beispielsweise Metallspiegel, sofern diese nicht rein in s- oder p-Polarisation getroffen
werden, zu einem elliptischen Anteil im reflektierten Teil des Strahls fithren. Dies
trifft u.a. auf alle Metallparabeln zwangsweise zu [32]. Die Messungen zeigen, dass fiir
eine hohe Harmonischenausbeute eine gewissenhafte Polarisationskontrolle essentiell

ist. Eine Anwendung hierfiir findet sich im “polarization gating® [13].
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4.4 Abhangigkeit von der Plasmaskalenlange

Die Effizienz, mit der die Harmonischen getrieben werden, héngt stark vom Plasma-
gradienten ab. Dies wird anschaulich klar, wenn in Anlehnung an den ROM-Prozess,
der auf einer schwingenden Spiegeloberfliche beruht, ein Trampolin mit einem
Sportler betrachtet wird: Ist das Trampolin sehr weich bespannt, so wird ein Ath-
let beim Betreten einsinken, nicht jedoch Schwung holen und seine Kunststiicke
vorfiihren kénnen. Ist das Trampolin sehr hart gespannt, so wird es ihm nicht ge-
lingen, bei seinen Spriingen Schwung aus dem Trampolin zu ziehen, da er dieses
nicht eindriicken kann. Sehr dhnlich verhélt es sich mit dem Plasmagradienten: Ein
Vorpuls oder schlechter Kontrast durch ein hohes Niveau der verstirkten spontanen
Emission (Amplified Spontaneous Emission, ASE) ziinden ein Plasma lange bevor

der Hauptpuls eintrifft.

Der Hauptpuls triff dann auf ein sehr ausgedehntes, weiches Plasma, das sich
schlecht zu einem oszillierenden Spiegel treiben ldsst. Ein Laser, dessen Flanke stark
ansteigt, ziindet erst kurz vor Eintreffen des Hauptpulses das Plasma. Der Hauptpuls
trifft dann auf einen stufenartig ansteigenden, harten Gradienten, der sich ebenfalls
schlecht zur Schwingung anregen ldsst. In Messungen konnte gezeigt werden, dass
die Harmonischenausbeute am héchsten ist, wenn ein mittlerer Kontrast vorliegt -
ankniipfend an obiges Beispiel entspricht dies einem Trampolin mit sinnvoll gewéhlter,
mittlerer Federkonstante. Das zeigt, dass die Kontrolle des Plasmagradienten ein
wichtiges Werkzeug fiir eine optimale Harmonischenerzeugung darstellt. Im Folgenden

nach [78]. Die Ergebnisse hierzu werden dariiber hinaus in [58, 79, 80| dargestellt.
Als Grundlage diente der tibliche Aufbau, wobei sowohl Glastargets als auch mit

Fotolack beschichtete Targets benutzt wurden. Auflerdem kamen unterschiedliche
Plasmaspiegeltargets zur Anwendung. Die Plasmaskalenldnge wurde mit dem hydro-
dynamischen Code “Multi-fs“ aufgrund gemessener Pulseigenschaften simuliert [55].
Der hochste Pulskontrast wird demnach mit antireflexbeschichteten Plasmaspiegel-
targets erreicht und fiihrt zu einer Plasmaskalenlénge von L, < A/10, Borosilikatglas

hingegen zu einer Plasmaskalenldnge von L, ~ A/5.

Bei der Messung mit einem Flatfieldspektrometer konnten je nach Plasmaska-
lenldnge Unterschiede in der Divergenz der H21 festgestellt werden. So liegt bei
dem hérteren Gradienten (L, ~ A/10) eine Divergenz von 18,6 mrad und bei dem
weicheren Gradienten (L, ~ A/5) eine Divergenz von 26 mrad vor. Die Anderung
der Divergenz geht mit dem hole-boring-Prozess durch den Lichtdruck des Lasers
einher [69]. Hierbei ist zu erwarten, dass ein weicherer Gradient zu einer stérker

gekrimmten Oberfliache fithrt, welches dhnlich einer Parabel das reflektierte Licht
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auf einen Punkt vor der Oberfliche mehr oder weniger stark fokussiert und dement-

sprechend zu unterschiedlich starker Divergenz hinter diesem Fokus fiihrt [81, 82].

Durch die Wahl der Targets - entweder Glas oder mit Fotolack beschichtetes
Glas - liegen unterschiedliche Dichten von 2,2 bzw. 1,1g/cm? vor, was zu kritischen
Dichten im Bereich um 400-facher bzw. 200-facher kritischer Dichte und somit auch zu
unterschiedlichen Plasmaskalenldngen fiihrt. Da die Reflexion des treibenden Pulses
nahe der kritischen Dichte stattfindet und somit dort auch die ROM-Harmonischen
erzeugt werden, sind nicht die unterschiedlichen Vielfachen der kritischen Dichte
relevant, sondern ausschliefilich der damit verkniipfte Plasmagradient.

Die Harmonischen, welche am weniger dichten Material erzeugt werden und
somit einen ldngeren Plasmagradienten erfahren, sind gegeniiber denen aus einem
harten Plasmagradienten verstéarkt. Somit scheinen entgegen der friither verbreiteten
Ansicht, je harter der Gradient umso giinstiger die Konversionseffizienz, geméafigtere
Gradienten giinstiger zu sein. Hierzu koénnen ankniipfend an das Beispiel in der
FEinleitung zu diesem Kapitel folgende Erklarungen geliefert werden: Je dichter das
Plasma ist und je steiler der Gradient, umso mehr wird das elektrische Feld in der
Skin-Schicht abgeschwécht.

Durchgefithrte PIC-Simulationen zeigen fiir p-polarisierten Einfall bei einem ag
von 3,5 fiir die Harmonischeneffizienz ab der H14 eine starke Abhédngigkeit von der
Plasmaskalenlédnge. Abbildung 2 b) in [78] zeigt diese Effizienz fiir exponentielle
Rampen mit einer Maximaldichte entsprechend einer zweihundertfach iiberkritischen
Dichte. Bei sehr harten Gradienten zwischen 0 und 1/10 - A steigt die Effizienz von
10~ bis auf etwa 7 - 1073, Fiir weichere Gradienten bis 0,5 - A hilt sich die Effizienz
um 1072,

Die Messungen, die von diesem Modell gestiitzt werden, unterliegen Schwan-
kungen. Bei der Photonenausbeute muss im Experiment aufgrund der Divergenz
mit einer Unsicherheit von 50 % gerechnet werden, dazu kommen noch etwa 20 %
Unsicherheit aus der Kalibrierung des Spektrometers, so dass mit einem Fehler von
insgesamt 70 % gerechnet werden muss. Fiir zukiinftige Messungen wéire es daher -
gemeinsam mit einer Erfassung des Pointings (siehe Kapitel 4.10) - sinnvoll, mehr
Messpunkte zu erfassen. Mit einem Vorpulsspiegel [82] und entsprechenden Simu-
lationen konnte so iiber mehrere Verzogerungsstrecken und daraus resultierenden
unterschiedlichen Gradienten die Abhéngigkeit der Harmonischenausbeute von der

Plasmaskalenldnge untersucht werden.
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4.5 Aerogeltargets

Bei Aerogelen handelt es sich um porose Festkorper mit sehr geringer Dichte, bei
denen es sich vereinfacht gesagt um getrockneten Glasschaum handelt. Zur Herstel-
lung wird eine gallertartige Losung verwendet, der die Fliissigkeit entzogen wird. Bei
der Trocknung der Masse bilden sich verzweigte, aneinander geheftete Strukturen
mit Poren. Der entstehende Festkorper besitzt eine sehr niedrige Dichte und ist fast

durchsichtig.

Abbildung 4.12 a) zeigt ein Aerogel, das von einem Helium-Neon-Laser ange-
strahlt wird. Durch die geringe Dichte propagiert dieser, bis er auf den Heiflkleber
trifft, mit dem das Aerogel auf ein Metallpldttchen festgeklebt wurde. Auf der
Mantelfliche des Aerogeltargets sind bereits Einschussstellen des JETT zu erkennen.
In Teil b) der Abbildung ist das Aerogeltarget von oben fotografiert. Hier sind die
zweireihig auf der Mantelfliche geschossenen Stellen zu erkennen, von denen aus
sich wenige Millimeter lange Verédstelungen ausbreiten. Auch der Tropfen Heiflkleber
an der Unterseite des Aerogels ist klar zu erkennen. Das Aufkleben mit Heilkleber
ist notwendig, da ibliche Fliissigklebstoffe mit dem Aerogel reagieren und sich unter

Zerstorung der Struktur in dieses hineinziehen.

Die besondere Herausforderungen bei der Verwendung der Aerogeltargets lag in
der Beschaffenheit: Bei den Aerogelen handelt es sich um flache Zylinder, die sich
jedoch beim Trocknungsprozess verziehen. Dadurch sind sowohl Ober- als auch Un-
terseite ungleichméfig konkav und somit nicht fiir den Beschuss geeignet, da bei der
Rotation die Oberfliche aus dem Laserfokus rotiert. Der Durchmesser des Aerogels
ist ebenfalls nicht konstant, sondern verringert sich mit der Hohe, so dass vielmehr
ein Kegelstumpf als ein Zylinder vorliegt. Auch wenn die Manteloberfliche somit
von der Seite betrachtet eine Steigung aufweist, ist dies der Bereich des Aerogels mit
der giinstigsten Oberflichenbeschaffenheit und wurde deshalb als Targetoberfléiche

ausgewahlt.

Um die Mantelfliche jedoch abschieflen zu kénnen, musste ein neuer Targethalter
entworfen und ein neuer Justagealgorithmus gefunden werden. Der Targethalter
wurde so konzipiert, dass der Grundaufbau des Polarimeters verwendet werden kann.
Hierbei wird an den motorisierten Transmissionsdrehtisch das Polarisationsmodul
ab- und das Aerogeltargetmodul angeschraubt. Dieses besteht aus einem Adapter-
plattchen, welches an den Transmissionsdrehtisch angeschraubt wird, gefolgt von

zwei kleinen, im 90°-Winkel zueinander orientierten manuellen Schiebetischen, an
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(a)

Abb. 4.12: Aerogele als Tagets fiir die Erzeugung Hoher Harmonischer: Teil a) der Abbildung
zeigt ein von einem Helium-Neon-Laser angeleuchtetes Aerogeltarget, welches mit Heiflkleber
auf einem Metallplattchen festgeklebt wurde. Auf 9 bis 12 Uhr-Position sind abgeschossene
Stellen in Doppelreihen zu sehen. Das Laserlicht wird am Heiflkleber gestreut, weshalb
das gesamte Aerogel rot zu leuchten scheint und so besonders gut zu erkennen ist. In b)
wurde das Aerogeltarget von oben fotografiert. Es ist der Tropfen Heiflkleber zu erkennen,
mit dem das Aerogel am Metallplattchen festgeklebt ist sowie sich verastelnd ausbreitende
Beschéidigungen der Struktur, die von den Einschussstellen ausgehen.

denen ein Winkel angebracht ist. An diesem Winkel wiederum befindet sich ein
in zwei Ebenen verkippbarer Spiegelhalter, auf dem das auf einen Metallscheib-
chen aufgeklebte Aerogel in einem Teller festgeschraubt wird. Hierbei dienen die
beiden Schiebetische der Uberdeckung der Rotationsachse des Aerogels mit der
Rotationsachse des Transmissionsdrehtisches. Mit den beiden Verstellschrauben am
Spiegelhalter kann die Rotationsachse des Aerogels in seiner Richtung mit der des
Transmissionsdrehtischs in Ubereinstimmung gebracht werden. Die Uberdeckung
und Ausrichtung der Rotationsachse wird iterativ in mehreren Justageschritten

erreicht.

Abbildung 4.13 zeigt das Aerogeltarget sowie die zur Justage notigen Instrumen-
te: Nach jedem Justageschritt wird mit einem Messtaster in zwei im 90°-Winkel
aufeinanderstehenden Positionen die Entfernung zur Oberfliche des Aerogels von
einem fixen Punkt bestimmt. Liegen die Rotationsachsen in Position und Richtung
aufeinander, ist diese Entfernung rotationsinvariant. Zuséatzlich kann dies mit einem
Justage-Helium-Neon-Laser, der an der Oberseite entlang schleifend durch das Aero-
gel gefiihrt und dessen Reflex an der Wand beobachtet werden kann, iiberpriifen. Ein
sich nicht bewegender Reflex entlang der Mantelfléche schliefit zudem Préizession aus.
Der Messtaster muss fiir jede Drehung vom Aerogel weggezogen werden, da aufgrund
der weichen Struktur sonst die Oberfléche beschédigt wird oder das Aerogel sogar

vom Metallpladttchen abbricht. Zudem muss ein Messtaster ohne Anpressdruck er-
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Abb. 4.13: Justageaufbau fiir die Aerogeltargets. Das Aerogel ist auf einen kleinen Metall-
zylinder aufgeklebt, welcher in einem Teller mit drei Madenschrauben fixiert wird. Dieser ist
auf einem Spiegelhalter festgeschraubt, der iiber einen Winkel an zwei Schiebetischen fixiert
ist. Die Schiebetische sind mit einem Adapterplattchen am Transmissionsdrehtisch fixiert.
Der restliche Aufbau ab diesem Punkt entspricht dem des Polarimeters, da Polarisations-
und Aerogelmodul fiir diesen Zweck genau so konzipiert wurden und austauschbar sind. Der
Messtaster kann von rechts an das Aerogel angedriickt werden und so bei der Rotation der
Offset der beiden Rotationsachsen von Aerogeltarget und Transmissionsdrehtisch bestimmt
werden. Der Justagelaser, welcher auf dem Foto das Aerogel von 11 bis 1 Uhr Position
durchleutet, kann an den Rand gefahren werden und so im Reflex eine Prézession bei
Fehlausrichtung verdeutlichen. Damit sich die Schiebetische bei Rotation des Targets nicht
verstellen, mussten die Mikrometerschrauben nach erfolgreicher Justage mit Heif3kleber
fixiert werden. Das ist hier an der am linken Bildrand befindlichen Mikrometerschraube zu
erkennen.

zeugende Feder verwendet werden, da dieser Druck das Aerogel ebenfalls beschadigt.
Es muss somit ein vorsichtiges Andriicken per Hand stattfinden. Erst wenn beide
Rotationsachsen auf einen Bruchteil der Rayleigh-Lénge genau aufeinanderliegen
und der Reflex des Justagelasers ortsfest ist, ist eine hinreichend gute Vorjustage
erfolgt. Dadurch, dass die Schiebetische mit dem Target mitrotieren, erfordert die
manuelle Translation zudem hohe Konzentration, da die Tische ihre Position in
Abhéngigkeit vom Rotationswinkel tauschen. Die zeitliche Gréfienordnung fiir eine
solche Justage betrégt etwa zwei Stunden.

Die Positionierung des Targethalters mitsamt vorjustiertem Target kann anhand
eines Justagelasers vorgenommen werden. Da sich im Messbetrieb feststellen lief3,

dass das Target nicht mehr rotationsinvariant war, musste erst noch gepriift werden,



90 4 ERGEBNISSE

Intensitat [Counts]

10°4

o

T T T T

200 400 600
Position [Pixel]

Abb. 4.14: Harmonischenausbeute von Aerogelen mit dem frequenzverdoppelten Aufbau:

Der obere Teil der Abbildung zeigt die erste Ordnung des Spektrums von einem Aerogeltarget,

wobei die Farbskalierung im oberen Teil linear, die y-Achse im unteren Diagramm jedoch

logarithmisch ist. Bezogen auf die 400 nm des Treibers sind die Harmonischen HS8 bis H11

zu erkennen. Die Harmonischenausbeute ist jedoch auflerordentlich gering. Eine Darstellung
der Ergebnisse findet sich auch in [58].

wie diese Verstellung moglich ist. Es stellte sich raus, dass die Feingewindeschrauben
der Schiebetische am Rotationstisch zu feingdngig waren, sich bei der Rotation des

Targets verstellten und daher mit Heilkleber nach der Justage fixiert werden mussten.

Es gelang mit den Aerogeltargets Harmonische zu erzeugen. Die Harmonischen-
ausbeute war jedoch sehr gering und zusammen mit der sehr langwierigen und viel
Konzentration und Fingerspitzengefiihl erfordernden Justage sowie der sehr begrenz-
ten Anzahl von Schiissen pro Target erwies sich dieser Ansatz als unpraktikabel.

Eine Darstellung der Ergebnisse findet sich auch in [58].

Ein mit Aerogeltargets gemessenes Harmonischenspektrum ist in Abbildung 4.14
zu sehen. Da fiir diese Aufnahmen der frequenzverdoppelte Aufbau verwendet wurde,
ist im Vergleich zu {iblichen Spektren nur jede zweite Harmonische zu sehen, da die
Zentralwellenldnge 400 nm betrégt. Der obere Teil der Abbildung zeigt das Spektrum
mit der 1. Ordnung und dem nach rechts ansteigenden Plasmaleuchten. Von rechts
nach links sind bezogen auf 800 nm die Harmonischen H16, H18, H20 und H22 zu
erkennen, was auf 400 nm bezogen den Harmonischen H8 bis H11 entspricht. Der

untere Teil der Abbildung zeigt das Lineout. Zu beachten ist hier die logarithmische
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Skalierung der y-Achse: Im Vergleich zum Plasmaleuchten enthalten die Harmoni-
schen nur sehr wenig Energie. Die Farbskalierung im oberen Teil der Abbildung ist
linear und lésst bereits qualitativ erahnen, wie gering die Harmonischenausbeute ist.
Dariiber hinaus war die Reproduzierbarkeit sehr gering. Auf vielen Spektren waren

keine Harmonischen zu sehen.

Ein spannender Ansatz fiir zukiinftige Versuche mit Aerogeltargets konnte mit
einem dhnlichen Verfahren erreicht werden, das bereits fiir die Kunststofftargets
genutzt wird: Das sogenannte Spincoating, bei dem auf ein rotierendes Substrat das
gewiinschte Coating in fliissiger Form getropft wird und sich durch die Rotation
gleichméfig verteilt und trocknet. Hierbei wiirde ein iibliches Glastarget mit einer
Aerogellésung durch Spincoating mit einer diinnen Schicht iiberzogen. Wird nun die
Flissigkeit entzogen, verbleibt ein Glastarget mit einer moglicherweise sehr ebenen

Aerogeloberfliche.

Wird dieses Target in einen tiblichen Targethalter eingespannt, so konnte auch der
iibliche Justagealgorithmus bei gleichzeitig grofier Targetfliche mit vielen méglichen
Schiissen erreicht werden. Unter Umstéinden muss hierfiir am Rand des Targets ein
ungecoateter Bereich frei bleiben (z.B. durch Uberkleben mit einem Klebeband vor
dem Coating mit anschlieBender Entfernung), so dass ein Messtaster zur Ausrichtung

verwendet werden kann.
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4.6 Strukturierte Targets

Ein mogliches Festkorpertarget zur Erzeugung Hoher Harmonischer sind Gitter.
Hintergedanke hierbei ist, dass ein Laser mit hohem Kontrast ein Plasma mit hartem
Gradienten an der Gitteroberfliche erzeugt. Dieses Plasma behélt die Struktur
des Gitters zu Beginn der Plasmaexpansion aufrecht, so dass die Harmonischen an
diesem Gitter erzeugt werden. Die Harmonischen werden dann in die entsprechenden
Ordnungen gebeugt. Bei geeigneter Wahl der Gitterparameter kénnen so bestimmte
Harmonische dhnlich wie durch einen Monochromator rdumlich separiert werden
und auch eine Trennung des Harmonischensignals vom treibenden Laser stattfinden.

Im Folgenden nach [91].

Ein funktionierender Aufbau konnte somit kurze (im zeitlichen Bereich des
treibenden Lasers), quasi-monochromatische XUV-Pulse liefern, wobei durch den
kurzen, treibenden Puls auch die Harmonischen eine endliche Bandbreite haben und
es sich daher nicht um vollstdnding monochromatische Pulse handelt. Denkbar sind
hierbei Pump-Probe-Experimente, wobei der Laserpuls ein Pump-Pulse und der

Harmonischenpuls als Probe-Pulse verwendet wird.

Fiir die Beugung an einem Reflexionsgitter gilt folgender Zusammenhang:
mA = d(sin 0; + sin 04) (4.1)

mit der Wellenldnge A, dem Linienabstand d des Gitters, dem Einfallswinkel
0; und den Emissionsrichtungen 0, (siehe hierzu auch Abbildung 4.15) der Beu-
gungsordnungen m. Fir den Fall, dass 8, positiv ist, liegt der gebeugte Strahl auf
der gleichen Seite der Gitternormalen wie der einfallende Strahl. Bedingt durch
Gleichung 4.1 werden Frequenzvielfache einer Grundfrequenz in entsprechenden
hoheren Beugungsordnungen die gleiche Emissionsrichtung haben: Ahnlich wie bei
einem Transmissionsgitter liegt so die 1. Ordnung der H10 auf der gleichen Stelle
des Detektors wie die 2. Ordnung der H20 und die 3. Ordnung der H30. Da die
hoheren Beugungsordnungen jedoch sehr viel schwécher sind als die 1. Ordnung,
ist dieser Effekt gering. Dariiber hinaus gibt es zwei weitere Effekte an Gittern:
Das Pulse-Strechting und das Plasma-Surface-Smoothing, welche in [91] detailiert

geschildert werden.

Verwendung fand der iibliche Aufbau mit unterschiedlichen Schusswinkeln auf
das Target sowie einem verdnderten Detektor. Als Target diente ein kommerzielles,

aluminiumbeschichtetes Reflexionsgitter mit 1200 Linien pro Millimeter und einem
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Abb. 4.15: Erzeugung von Harmonischen an einem Blaze-Gitter. Das Laserlicht fillt unter
dem Winkel 6; bezogen auf das Lot auf ein Blaze-Gitter mit dem Blazewinkel 0;. Eine
monochromatische Harmonische wird im Winkel 8, emittiert und ist von den spekularen
Harmonischen raumlich separiert.

Blazewinkel von 13,9°. Um die Blazebedingung fiir die dritte Harmonische zu treffen
wurde unter 62° auf das Target geschossen und die unter 34° emittierte Strahlung
mit einem Goldspiegel unter schleifendem Einfall auf einen zweiten, gekriitmmten
Spiegel reflektiert. Dieser bildet durch ein Goldgitter mit 1000 Linien pro Millimeter
das Signal auf eine Microchannelplate (MCP) ab. Diese wird abfotografiert und
somit ein Spektrum von der H7 bis zur H18 aufgezeichnet. Zum Vergleich wurden
auch Spektren in spekularer Richtung unter einem Einfallswinkel von 48° eines

Glastargets aufgezeichnet.

Fiir die Statistik wurden mehrere Spektren aufgezeichnet. Es zeigt sich, dass
die Harmonischenausbeute insgesamt bei den Gittertargets unter der Ausbeute an
Glastargets liegt. Eine mogliche Erklarung hierfiir ist die Aluminiumbeschichtung
des Gitters, welche zu einer hoheren Plasmaschwelle fithrt. Aus der Gitterbedingung
ergibt sich eine zu erwartende Verstarkung der neunten und zwolften Harmonischen.
Die Spektren zeigen geméfl der Erwartung eine gegeniiber ihren Nachbarn leicht

verstarkte Harmonische.

In Abbildung 4.16 a) ist ein gemessenes Spektrum dargestellt. Da die MCP rund
ist, ist ein blaulicher Kreis zu erkennen. In diesem sind als vertikal verlaufende
gelbliche und rétliche Strukturen die Harmonischen von links mit der H7 beginnend
zu erkennen. Aufféllig ist die besonders intensive H9 und ein zweiter intensiverer
Bereich um die H12 und H13, der aufgrund spektraler Aufweitung jedoch nicht

aufgelost ist.

Das gelbliche rechteck in der unteren Hélfte der Harmonischen ist der fiir das
Lineout (b) selektierte Bereich. Teil b) der Abbildung zeigt diesen Bereich und



94 4 ERGEBNISSE

H9
6,0x10" -
— H7
S
S,
% 4,0x10° 1 H8 H10 L
c
(0]
IS
2,0x10* 1 -
0 200 400 600 800
Position [a.u.]

(a) (b)

Abb. 4.16: Gitter als Targets fiir die Erzeugung Hoher Harmonischer: a) Falschfarbenfoto
der abfotografierten MCP. Zu erkennen ist der schwach blau leuchtende Kreis, der dem
sensitiven Bereich der MCP entspricht. In diesem Bereich sind die Harmonischen als vertikal
verlaufende helle Strukturen zu erkennen. Am linken Rand ist die H7 zu erkennen, gefolgt
von einer abgeschwéchten H8 und der deutlich intensiveren H9. Die Harmonischen lassen sich
dann spektral nicht mehr auflésen, es scheint aber rechts von der H10 ein kleines Maximum
vorzuliegen. In der unteren Hélfte der Harmonischen ist ein gelbliches Rechteck zu erkennen.
Hierbei handelt es sich um den fiir das Lineout (b) ausgewéhlten Bereich. b) Lineout des
selektierten Bereichs. Es veranschaulicht die quantitative Beurteilung des Spektrums in a).
Auffillig ist die Feinstruktur der Harmonischen. Das Spektrum in a) lasst vermuten, dass
die héheren Harmonischen so stark in feine Linien zerfallen sind, dass sie sich schlecht vom
Hintergrund abheben und wie ein Kontinuum wirken.

verdeutlich das Maximum bei der H9 sowie das Zwischenmaximum an der zu erwar-
tenden Position der H12 und H13. Die Harmonischen sind in feinere Linien zerfallen,
welche einen grofieren Bereich auf dem Detektor einnehmen und sich so im Lineout
deutlich schlechter vom Hintergrund abheben, wobei die Ursache hierfiir unklar ist.

Denkbar wére ein fein aufgelostes “unequal spacing® [67].

Die Abbildung zeigt eines von mehreren Spektren, der Trend setzt sich jedoch
auch in den meisten anderen Spektren und vor allem im Vergleich zu den Glastargets
fort. Die Messdaten stimmen somit mit den Erwartungen iiberein. Die Verstiarkung
der H7 ist unklar. Eine mégliche Erklarung fiir die Fluktuationen in der Signalstéirke
und dem Kontrast der H9 zu den benachbarten Harmonischen kénnte die Ausleuch-
tung weniger Gitterlinien durch den Fokus sein sowie Schwankungen im Kontrast des
treibenden Lasers. In [91] werden die Messergebnisse zudem mit PIC-Simulationen
verglichen. Verwendet wurde dazu der Code ILLUMINATION wobei dem JETI

dhnliche Parameter gewédhlt worden. Diese stimmen mit den Messdaten iiberein.

Somit konnte gezeigt werden, dass Gitter ein geeignetes Target fiir die Erzeugung
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von Oberflichenharmonischen sind. Es kénnen so einzelne Harmonische ausgewahlt
werden, wobei ganzzahlige Vielfache der jeweiligen Harmonischen durch hohere
Beugungsordnungen mit geringerer Intensitéit ebenfalls enthalten sind. Hierbei sind

einige Verbesserungen denkbar:

e Anstelle eines metallbeschichteten Gitters sollte ein alternatives Gitter ver-
wendet werden. Denkbar wéren hier zum Beispiel extra fiir die Harmonischen-

erzeugung hergestellte kunststoffbeschichtete Gitter.

e Mit einem Vorpulsspiegel konnte die Plasmaskalenlédnge eingestellt werden.
Breitet sich das Plasma zu lange aus, so geht die Gitterstruktur verloren. Ist
der Gradient zu hart, ist wie in Kapitel 4.4 erwéhnt die Harmonischenausbeute
gering. Es ist somit ein Optimum bei giinstig gewahltem Plasmagradienten
zu erwarten. Einfluss hierauf hat auch die Zerstorschwelle des gewédhlten

Gittermaterials.

e Mit einem grofleren Fokus, beispielsweise durch weichere Fokussierung mit einer

langbrennweitigen Parabel, kdnnten mehr Gitterlinen ausgeleuchtet werden.

e Unkonventionell jedoch interessant kénnte ein bewusst astigmatisch gewéhlter
Fokus sein, wobei das Target leicht hinter dem Fokus steht. Zwar wird so
weniger Energie auf das Target iiberfithrt, ein senkrecht zu den Gitterlini-
en astigmatischer Fokus kénnte jedoch mehr Linien ausleuchten und so die

Auflésung verbessern.

Mit oben genannten Verbesserungen stellen Gitter fiir zukiinftige Kampagnen
ein weiterhin sehr interessantes Target dar. Besonders die Einstellung der Plasmaska-
lenlédnge sollte einen starken Effekt auf die monochromatische Strahlung haben und
konnte die Ausbeute optimieren. Dariiber hinaus skaliert die Harmonischenausbeute
mit der zur Verfiigung stehenden Intensitét des einfallenden Laserstrahls. Unter
Umsténden stellen Gitter somit vor allem bei zukiinftig in Betrieb gehenden Lasern

zusammen mit einem Vorpulsspiegel ein vielversprechenden Versuchsaufbau dar.
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4.7 FErzeugung mit hoher Repetitionsrate

Ein wichtiger Schritt hin zur Anwendung der Hohen Harmonischen von Oberfléchen
fiir weiterfithrende Experimente besteht neben der Stabilitdt des Signals auch in der
Frequenz, mit der diese Pulse erzeugt werden kénnen. In [24] wird vorgestellt, wie
die Erzeugung an Oberflichen im relativistischen Regime mit einer Frequenz von
10 Hz gelungen ist. Eine Darstellung der Ergebnisse findet auch in [58, 80] statt. Im
Gegensatz zur Erzeugung in Gasen, bei der durch Diffusion des Targetgases und
mehrfaches Offnen des Ventils der Diise ein einfacher Betrieb bei hoher Frequenz
moglich ist, besteht bei Oberflichenharmonischen vor allem durch die Zerstérung
der Targetoberflache ein Problem. Durch die Vorteile der Oberflichenharmonischen
gegeniiber den in Gasen erzeugten Harmonischen (Intensitdt und Scaling), besteht
jedoch berechtigtes Interesse daran, auch diese mit hoher Frequenz im relativistischen
Regime erzeugen zu konnen. Fir den nicht-relativistischen Fall konnte dies in [87]

von einer anderen Gruppe bereits erreicht werden.

Ausgangspunkt fiir die Erzeugung der Harmonischen mit einer Frequenz von
10 Hz ist der frequenzverdoppelte Aufbau. Durch die Verwendung eines KDP-Kristalls
kann der Kontrast der Laserpulse ohne Verwendung des Plasmaspiegels durch Er-
zeugung der Zweiten Harmonischen (Second Harmonic Generation, SHG) erhoht
werden, so dass die Wiederholfrequenz der Laserpulse nicht mehr durch den Plasma-
spiegel sondern lediglich durch die Repetitionsfrequenz des Lasersystems begrenzt
ist. Da das Plasmaspiegeltarget nur langsam verfahren werden kann, ist eine frische
Oberflache von Schuss zu Schuss nicht sichergestellt. Dartiber hinaus besteht bei
AR-beschichteten Plasmaspiegeltargets durch zu eng stehenden Beschuss die Gefahr,
dass das Coating grofiflichig abplatzt.

Die Herausforderung besteht darin, von Schuss zu Schuss eine frische Stelle auf
dem Target sicherzustellen. Im Normalbetrieb wird nach jedem Schuss das Target
manuell um eine vom Radius abhéngige Anzahl von Ticks der Motorsteuerung
weitergefahren, nachdem ein einzelner Schuss auf das Target abgefeuert wurde. Eine
Messung mit 10 Hz fordert daher ein kontinuierliches Weiterfahren das Targets
mit einer Geschwindigkeit in der Groflenordnung von wenigen Zentimetern pro
Sekunde. Im Experiment zeigte sich, dass wenige Millimeter Abstand zwischen
zwei Einschiissen nicht zu einer Verschlechterung des Signals fithren. Durch den
10 Hz-Betrieb ergibt das eine notwendige Verfahrung von wenigen Millimetern pro
Zehntel Sekunde und somit die vorher genannten wenigen Zentimeter pro Sekunde.

Dadurch ergibt sich, dass ein einzelner Ring auf dem Target schnell abgeschossen
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Abb. 4.17: Mit dem Flatfieldspektrometer aus Belfast aufgenommenes Spektrum. Zu
erkennen sind von links nach rechts die H8 bis H18, wobei nicht bei allen Schiissen die
Harmonischen bis zu dieser Ordnung zu erkennen sind. Die y-Achse zeigt eine echte rdumliche
Dimension, die im Experiment Riickschliisse auf die Divergenz der Harmonischen zulésst:
Offenbar nimmt die Intensitdt von unten nach oben ab. Wird nun die Parabel verfahren,
so wandert der Emissionskegel der Harmonischen am Spektrometer entlang, was einem
Verfahren des Spektrometers dhnelt. Dadurch kann der Durchmesser des Emissionskegels in
einer Dimension gescannt und so die Divergenz der Harmonischen bestimmt werden. Zu
beachten ist, dass das Spektrum zur besseren Darstellung gedreht wurde - die y-Achse auf
diesem Bild entspricht der spekularen Achse im Experiment.

ist und das Target gleichzeitig zur Rotation auch in seiner Hohe verfahren werden
muss. Dies muss mit verdndernder Rotationsgeschwindigkeit geschehen, so dass bei
kleiner werdendem Radius die Absténde zwischen den Einschiissen nicht zu gering
werden. Es ergibt sich dann eine abgeschossene Spiralspur auf dem Target.
Gesteuert wurde dies mit einem Skript, welches Rotation und y-Richtung des
Targets ansteuerte. Dariiber hinaus verblieb der z-Motor unter manueller Kontrol-
le. Dadurch konnte bei Verlust der Fokusposition beziiglich der Targetoberfliche,
welcher sich durch Einbrechen der Signalintensitdt bemerkbar macht, nachgefahren
und so das Target wieder in den Fokus gebracht werden. Auch wenn das Target
zuvor sehr genau justiert wurde, war diese manuelle Kontrolle mehrfach wéihrend

der Messung erforderlich.

Durch Abbildung mit einem Mikroskopobjektiv kann abgeschétzt werden, dass
etwa 29 % der Pulsenergie mit ca. 100 mJ auf 3,6 um? fokussiert werden. Unter der
Annahme, dass der frequenzverdoppelte Puls in seiner Dauer der Fundamentalen
entspricht, betrigt die Pulsintensitit im Fokus etwa 2,7 - 10! W/cm? und somit

einem ag von 1,8.
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| Hy, | Energie E[uJ] | Konversionseffizienz v | P[uW] |

8 0,6 1,6-107° 6,0
9 0,4 1,1-107° 4,3
10 9,7-1072 2,5-1076 1,0
11 6,3-1072 1,7-1076 0,6
12 2,2-1072 5,7-1077 0,2
13 8,1-1073 2,1-1077 8,1-1072
14 6,6-1073 1,7-1077 6,6-1072
15 3,4-1073 9,0-1078 3,4-1072

Y

Tab. 4.1: Ubersicht iiber die Energie, Konversionseffizienz und Leistung der Harmonischen
in Abhingigkeit ihrer Ordnung. Die Energie der einzelnen Harmonischen liegt hierbei in der
GroBenordnung von Nano- bis Mikrojoule und aus dem 10 Hz-Betrieb folgend die Leistung
im Bereich von zehn Nano- bis zehn Mikrowatt. Optimale Einzelschiisse liegen etwa einen
Faktor zwei hoher. Nach [24].

Auch wenn durch die Verwendung der zweiten Harmonischen des Lasers nicht
mehr die volle Energie zur Verfiigung steht, so verbessert sich der Kontrast durch
die Nichtlinearitét des SHG- (Second-Harmonic Generation-) Prozesses signifikant:
Der stiarkste Vorpuls etwa 10 ps vor dem Hauptpuls fiithrt iiblicher Weise zu einem
Kontrast von 107%, mit dem frequenzverdoppelten Treiber betrigt der Kontrast
jedoch 10710,

Zusétzlich zum Spektrometer nach Jasny wird fir diese Messung im Wechsel-
betrieb ein Flatfield-Spektrometer verwendet. Durch die rdumliche Auflésung in
einer Dimension und durch Verfahren der Parabel kann ein vertikaler Scan der
Divergenz des Harmonischensignals vorgenommen werden. Hierbei zeigt sich, dass
die Divergenz der Harmonischen H12 bis H15 ungeféhr 26 mrad betrégt, siehe hierzu
Abbildung 4.17. Mit dem kalibrierten Spektrometer kann zudem die Energie der

Harmonischen bestimmt werden.

Der 10 Hz-Betrieb konnte fiir 25s aufrecht erhalten werden, wodurch 250 Spek-
tren von der H8 bis zur H15 aufgenommen wurden. Die Intensitdt der Harmonischen
ist hierbei Schwankungen unterworfen, jedoch insgesamt vom 1. bis zum 210. Schuss
bis auf wenige Ausnahmen vergleichbar, da etwa bei Schuss 150 das Target etwas
nachgefahren werden musste. Die Schuss-zu-Schuss-Abweichung betréigt ungefahr
30 %, was jedoch ein typischer Wert fir die Fluktuation bei der Harmonischenerzeu-

gung am JETT ist.

Der XUV-Hintergrund betragt etwa 0,4 uJ. Wird die Energie einer jeweiligen

Harmonischen iiber ihre gesamte spektrale Breite integriert und diese um den Hin-
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tergrund korrigiert, kann die Energie der jeweiligen Harmonischen bestimmt werden.
Fir die Konversionseffizienz wird nur der Anteil der Energie des Treibers beriicksich-
tigt, der nach der SHG noch zur Verfligung steht sowie derjenige Anteil des Fokus,
dessen normiertes Vektorpotential ag > 1 ist, da nur dieser Anteil ROM-Harmonische

treiben kann.

Unter diesen Kriterien ergibt sich eine relevante Fokusintensitdt von 39 mJ. Die
gemessenen mittleren Konversionseffizienzen liegen dann in der Gréfenordnung von
10~° bis 1077, wobei zu beachten ist, dass die Konversionseffizienzen einzelner Schiis-
se in etwa um einen Faktor zwei héher sind. Aus dem 10 Hz-Betrieb ergeben sich
somit bei Energien von einigen Nanojoule bis Mikrojoule Leistungen von wenigen
zehn Nanowatt bis zehn Mikrowatt. Details hierzu sind in Tabelle 4.1 aufgefiihrt.
Die gesamte Energie der Harmonischen im Bereich von 24 eV bis 28 eV liegt somit
bei 12,3 uW.

Die Konversionseffizienz der Harmonischenerzeugung konnte in spéteren Kam-
pagnen wesentlich erhoht werden. Dariiber hinaus konnten Bierbach et al. in einer

Weiterentwicklung des Aufbaus einstiindigen 1Hz-Betrieb realisieren [88].
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4.8 eROMS - Verstarkung einzelner Harmonischer

Der frequenzverdoppelte Aufbau wurde urspriinglich aufgesetzt, um durch den
nichtlinearen Prozess der Harmonischenerzeugung den Laserkontrast und somit die
Plasmaskalenlénge zu d&ndern. Es kam jedoch zu einer unerwarteten Beobachtung:
Eine einzelne Harmonische war gegeniiber den benachbarten Harmonischen repro-
duzierbar verstarkt. Um das Phidnomen besser verstehen zu konnen, wurde das
Targetmaterial variiert mit dem Ergebnis, dass mit unterschiedlichen Materialien
auch unterschiedliche Harmonische verstéarkt sind. Bei Glas ist dies bei der H16
der Fall und bei Kunststofftargets bei der H14. Im Folgenden nach [89, 90]. Eine
Darstellung der Ergebnisse findet auch in [58, 80] statt.

Abbildung 4.18 zeigt ein solches Spektrum. Im oberen Teil der Abbildung ist
von der H9 beginnend ein Harmonischenspektrum bis zur Aluminiumkante zu se-
hen. Im Bereich der H14 sind einige sehr helle Pixel zu erkennen, welche von der
Harmonischenstrahlung geséttigt sind. Bei der gewéhlten Farbskalierung ist bei
dieser Harmonischen auch die Beugung am Stiitzgitter zu erkennen. Das Lineout im
unteren Teil der Abbildung veranschaulicht die im Vergleich zu den anderen Har-
monischen tiberhdhte Intensitdt. Da die Pixel auf dem CCD in Sittigung gegangen
sind, ist eine qualitative Bewertung der Verstdrkung mit Vorsicht zu treffen, kann
jedoch in diesem Beispiel auf einen Faktor 2 abgeschétzt werden. Die Pulsenergie
der verstarkten Harmonischen betrdgt etwa 1 uW und stellt somit einen Schritt
Richtung Anwendung der Harmonischen dar, beispielsweise auf Beugung basierende

Bildgebung mit weicher Rontgenstrahlung [94].

Nicht unerwahnt bleiben sollen vergleichbare Beobachtungen an Gasharmoni-
schen, die jedoch auf atomaren Ubergéingen des verwendeten Targetmaterials in
einem geziindeten Plasma basieren [92]. Es stellte sich heraus, dass diese Uberginge
bei den im Experiment verwendeten Targets die Verstiarkung nicht erkliaren kénnen
[93].

Einen Hinweis auf den Ursprung der verstédrkten Harmonischen liefert die Néhe
zur vom Target abhéngigen jeweils doppelten Plasmafrequenz. Bei dem in der Abbil-
dung gezeigten Beispiel liegt die Plasmafrequenz in der Ndhe von wWpjagma = 7 Wlaser,
was bezogen auf den iiblichen Aufbau der H14 entspricht. Eine Uberlegung im Rah-
men der Fouriertransformation gibt erste Hinweise auf den Ursprung der verstiarkten
Harmonischen: Der Frequenzgehalt des reflektierten Lasers kommt durch die Os-

zillation der reflektierenden Oberflache zustande. Eine Oszillation der Oberflache
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Abb. 4.18: Abbildung zu den verstirkten Harmonischen: oberer Teil: Spektrum mit verstérk-
ter Harmonischer. Verwendet wurde der frequenzverdoppelte Aufbau mit einem Plastiktarget
ohne Plasmaspiegel. Eine einzelne Harmonische ist hierbei stark verstiarkt. Im Gegensatz
zu den benachbarten Harmonischen ist bei dieser Farbskalierung sogar die Beugung am
Stiitzgitter zu erkennen. Die Position der verstirkten Harmonischen ist abhangig vom Tar-
getmaterial: Bei Kunststofftargets kommt es zu einer Verstarkung der H14, bei Glastargets
zur Verstarkung der H16. Der untere Teil der Abbildung zeigt ein Lineout durch obiges
Spektrum mit deutlicher Uberhéhung der H14 gegeniiber allen anderen Harmonischen.

mit einer bestimmten zusétzlichen Frequenz wiirde sich dem reflektierten Signal
aufpragen. Eine Fouriertransformation, wie sie im Experiment durch das Spektro-
meter vorgenommen wird, liefert dann das Harmonischensprektrum und zusétzlich
die aufgeprégte Frequenz, die sich im Spektrum als verstédrkte Harmonische zeigen
wird. In diesem Fall wére also anzunehmen, dass zusétzlich zur Oszillation des ROM-
Prozesses eine weitere Oszillation an der Oberfliche des reflektierenden Spiegels

stattfindet, die der Frequenz einer Harmonischen entsprechen muss.

PIC-Simulationen mit den Parametern des Experiments zeigen in der Tat, dass
sich an der Oberfldche des Plasmas zusétzlich zur Frequenz des treibenden 400 nm-
Pulses eine weitere Oszillation mit der Plasmafrequenz wpjagma auspragt. Die Oszilla-
tionen mit der Plasmafrequenz sind in ihrer Amplitude eine Gréflenordnung geringer
als jene des treibenden Lasers. Simulationsdaten legen nahe, dass diese Schwingungen
dadurch erzeugt werden, dass Elektronen aus dem Plasma heraus- und kollektiv
wieder hineinbeschleunigt werden. Das fiihrt zu einer Elektronenplasmawelle, welche
mit der Plasmafrequenz oszilliert und so der Schwingung mit der Laserfrequenz

zusétzlich eine hoherfrequente Komponente aufmoduliert. Die Fouriertransformation
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des im PIC-Code reflektierten Feldes zeigt dann eine verstirkte Harmonische bei

2Wplasma Und reproduziert so das gemessene Spektrum.

0.5+

0.0

Amplitude [a.u.]

-0.5

—— Laserfrequenz

Zeit [a.u.]

(a)

Amplitude [a.u.]

Amplitude [a.u.]

| 1 1 1 1

0.2
0.1
0.0
-0.1
{l
|
-0.2
T T T T T T
0 5 10 15 20 25
Zeit[a.u.]

Laser- und Plasmafrequenz]

Zeit [a.u.]

Abb. 4.19: Veranschaulichung zur Verstérkung einzelner Harmonischer: Teil (a) der Abbil-
dung zeigt die Amplitude der Laserfrequenz aufgetragen tiber die Zeit, jeweils in beliebigen
Einheiten. (b) zeigt einen hoherfrequenten Signalverlauf mit geringerer Amplitude, welcher
die Plasmafrequenz symbolisieren soll. Beide Komponenten addieren sich zu einem Gesamt-
signal, welches in Abbildung (c) zu sehen ist. Als Erweiterung zum ROM-Modell findet die
Oszillation der Plasmaoberflache also nicht ausschlieBlich mit der Laserfrequenz statt, son-
dern weist eine Feinstruktur in ihrer Oszillation auf. Durch einen Frequenzmischungsprozess
werden bei der Reflexion des einfallenden Pulses somit nicht nur Harmonische getrieben,

sondern zusétzlich aufmodulierte Frequenzen bei 2Wpiasma Und 2Wpiasma + 2W1aser-

Mathematisch lasst sich die Position der Oberfliche darstellen als:

l‘(t/) = ALaser COS(wLasert/ + d)Laser) + APlasma COS(wPlasmat/ + d)Plasma)

(4.2)

mit der verzogerten Zeit ¢ =t — ¢(t') /¢, den Oszillationsamplituden Aj g und

Aplasma sowie der Phasen der jeweiligen Oszillationen ¢raser und ®plagma. Zu der

niederfrequenten Komponente wiaser kommt so noch ein hoherfrequenter Anteil
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durch wpiasma hinzu. Demnach prigen sich bei Wplagma & 7 © Wiaser Seitenbén-
der aus, die im Spektrum als verstdrkte Harmonische auftreten. Im Bereich um
die Plasmafrequenz ist der ROM-Prozess jedoch noch nicht dominierend. Aufféllig

wird jedoch die Verstiarkung der Harmonischen bei 2wpjagma Und 2Wplagma + 2Waser-

Damit die durch die Langmuirwelle angeregte Oberflichenoszillation zum Tragen
kommt, ist ein harter Plasmagradient notig. Dieser war durch den frequenzverdop-
pelten Aufbau gegeben und durch einen offensichtlich bereits vom roten Puls guten
Pulskontrast konnte die verstarkte Harmonische erstmals in diesem Aufbau gemessen

werden.

Da durch das Targetmaterial auch die entsprechende verstirkte Harmonische
auswéahlbar ist, liegt hier eine mogliche Anwendung vor: zum Beispiel, wenn eine
bestimmte Energie fiir Pump-Probe-Experimente bendtigt wird und somit eine

bestimmte Harmonische des Spektrums ausgewahlt werden muss.
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4.9 Halbzahlige Harmonische

In mehreren Kampagnen konnte ein Phanomen beobachtet werden, das noch nicht
verstanden ist: halbzahlige Harmonische. Bei diesen handelt es sich um zwischen den
regulér zu erwartenden ganzzahligen Harmonischen auftretende Harmonische der
Ordnung H(n + 0,5), also Harmonische wie zum Beispiel H16,5 oder H17,5. Uberle-
gungen beziiglich der Fouriertransformation fithren schnell zur Einsicht, dass diese
Harmonischen bei einem treibenden Laser doppelter Wellenldnge zu erwarten wéren.
Bezogen auf einen Laser mit einer Wellenldnge von 1600 nm handelt es sich bei der
auf 800 nm bezogenen H16,5 um die H33. Da im Experiment ein solch niederfrequen-
ter Laser jedoch nicht zum Einsatz kommt, muss ein Prozess existieren, welcher jeden
zweiten Wellenzyklus die Harmonischen treibt. Dieser Prozess darf nicht zu jedem
beliebigen Zyklus starten, sondern muss global fiir den Puls gelten. Wiirde dieser
Prozess mehrfach zu unterschiedlichen Zyklen starten, so wiirden die ausgezeich-
neten Zyklen sich gegenseitig herausmitteln. Es stellt sich daher die Frage, durch

was der Prozess gestartet wird und was die zeitliche Taktung von zwei Zyklen vorgibt.

Abbildung 4.20 zeigt ein Beispielspektrum fiir das Phénomen der halbzahligen
Harmonischen. Das Spektrum beginnt mit der H16, auf welche eine weniger intensive
H16,5 folgt. Die darauf folgende H17 ist wieder von normaler Intensitat. Mit steigen-
der Harmonischenordnung gleichen sich die Intensitédten von ganz- und halbzahligen
Harmonischen so weit an, dass es wie ein Harmonischenspektrum eines Treibers dop-
pelter Wellenldnge wirkt. Die Harmonischen gehen schliellich zur Aluminiumkante

hin im Plasmaleuchten unter.

Abbildung 4.21 zeigt ein sehr interessantes Verhalten der halbzahligen Harmoni-
schen. Das rote Lineout in dieser Abbildung stammt von einem intensiven Spektrum
unter gleichen Bedingungen, unter denen auch das zweite Spektrum (schwarzes Li-
neout) aufgenommen wurde. Beide Spektren wurden in kurzen zeitlichen Abstdnden
aufgenommen und sind somit unter moglichst gleichen Bedingungen entstanden, wo-
bei sich im roten Lineoute keine halbzahligen Harmonischen, wohl aber im schwarzen
Lineout zeigen. Das rote Lineout ldsst sehr gut eine Identifizierung der Harmonischen
zu: Es beginnt bei der H16 und endet bei der H47. Das schwarze Lineout zeigt,
dass bereits die erste Harmonische am linken Rand des Spektrums spektral nach
rechts, also blauverschoben ist. Es folgt ein kleines Zwischenmaximum und eine
zweite Harmonische, die bezogen auf die H17 auch leicht blauverschoben ist. Wird
nun die erste Harmonische als H16 identifiziert, so liegt das Zwischenmaximum bei

der H16,5 und die folgende Harmonische ist als H17 zu identifieren.
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Abb. 4.20: Harmonischenspektrum mit halbzahligem Harmonischengehalt. Die ersten drei
hier zu sehenden Harmonischen sind die H16, H16,5 und H17, wobei die H16,5 abgeschwécht
gegeniiber ihren Nachbarn ist. Mit steigender Harmonischenordnung gleicht sich die Intensitét
der ganz- und halbzahligen Harmonischen immer weiter an, so dass bei hoheren Harmonischen
der Eindruck entsteht, als hétte ein Laser mit doppelter Wellenlénge die Harmonischen
getrieben. Richtung Aluminiumkante wird das Plasmaleuchten so hell, dass die Harmonischen
darin untergehen.

Dieses hier als H16,5 bezeichnete Zwischenmaximum wird von Harmonischen-
ordnung zu Harmonischenordnung stéarker. Zwischen der H23 und H24 des roten
Lineouts sind bereits zwei gleich intensive Harmonische zu sehen. Die linke dieser
beiden Harmonischen kann durch Auszdhlung einer blauverschobenen H23 zuge-
ordnet werden, die zweite Harmonische der H23,5. Von dort aus ist bei weiter
steigender Harmonischer zu beobachten, dass die ganzzahligen Harmonischen immer
schwéicher werden, sich nach der H30 des roten Lineouts nur noch als keines Peak
identifizieren lassen und jenseits der H30 des roten Lineouts vollstindig verschwin-
den. Die halbzahligen Harmonischen werden jedoch immer stirker und schieben
sich mit steigender Ordnung immer weiter in die Position der nun verschwundenen
ganzzahligen Harmonischen. Am rechten Ende des Harmonischenspektrums passen

diese schliellich exakt mit der Position der ganzzahligen Harmonischen zusammen.

Wird versucht vom rechten Ende des Spektrum beginnend bei der H47 nach
links die Harmonischen auszuzéhlen, so wird der von links ausgezdhlten H23,5 jetzt
die H23 zugeordnet. Die vormals als H16,5 bezeichnete Harmonische nimmt dann die
von rechts ausgezahlte H16 ein. Diese ist jedoch dann so stark spektral verschoben,
dass dies auch mit einer Zentralwellenléngenverschiebung nur schwer zu erkléaren ist.
Um die H16 an die Position auf dem Spektrometer zu verschieben, auf der die H16,5
zu erwarten ist, braucht es eine Zentralwellenldnge von 776 nm. Das liegt innerhalb
der Bandbreite des Lasers, stellt jedoch eine recht hohe Verschiebung beziiglich der
Zentralwellenldnge dar. Die Aluminiumkante zeigt, dass die Spektren auf einige
wenige Pixel exakt tibereinanderliegen. Eine Verschiebung kommt somit auch nicht

in Betracht. Der Ursprung der ungeradzahligen Harmonischen bleibt somit unklar.

Die ungeradzahligen Harmonischen treten héufig gar nicht auf und dann meist
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Abb. 4.21: Abbildung zur Veranschaulichung der halbzahligen Harmonischen: Das rote
Lineout zeigt ein normales Spektrum mit ausschliefflich ganzzahligen Harmonischen. Das
schwarze Lineout zeigt hingegen ein Spektrum mit vorhanden halbzahligem Harmonischen-
gehalt. Das rote Lineout reicht von der H16 bis zur H47 und kann fiir die Zuordnung
der halbzahligen Harmonischen genutzt werden. Im schwarzen Lineout ist bereits die H16
leicht nach rechts verschoben. Das folgende kleine Zwischenmaximum kann dann der H16,5
zugeordnet werden. Diese halbzahlige Harmonische wird mit steigender Ordnung immer
intensiver. Zwischen der H23 und der H24 des roten Lineouts sind zwei gleich intensive
Harmonische im schwarzen Lineout zu sehen. Durchzéhlen identifiziert das erste dieser
Maxima als H23 und das zweite als H23,5. Jenseits der H30 des roten Lineouts verschwinden
die ganzzahligen Harmonischen des schwarzen Lineouts vollstdndig. Die halbzahligen Har-
monischen werden jedoch immer starker und schieben sich auf die Position der ganzzahligen
Harmonischen des roten Lineouts. Werden vom rechten Ende mit der H47 startend die
Harmonischen ausgezéhlt, so wird die vormals der H23,5 zugeordnete Harmonische zur
H23. Die vormals als H16,5 ausgezdhlte Harmonische entspricht dann der H16, wobei diese
spektral stark verschoben ist. Die Aluminiumkante beider Spektren zeigt, dass diese bis auf
wenige Pixel Genauigkeit iibereinanderliegen.

gehduft in vielen aufeinander folgenden Spektren. Das legt nahe, dass es einen
Parameter gibt, mit dem diese Harmonischen entweder unterdriickt oder getrie-
ben werden. Moglicher Weise liegt die Ursache in Kontrastproblemen und daraus

folgenden verédnderten Plasmaskalenléngen.
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4.10 Pointing der Harmonischen

Die erwartete Emissionsrichtung (im Folgenden: das Pointing) der Harmonischen
entspricht geméaf Simulation und Theorie der Reflexionsrichtung des Lasers. Dariiber
hinaus existieren Abschitzungen und Messungen zur Divergenz. Es liegt jedoch
noch keine Messung vor, welche die Emissionsrichtung der Harmonischen mit grofler
Genauigkeit bestimmt hat. Ein Problem hierbei ist die iibliche Grofle der verfiigbaren
CCD-Chipgrofien im Bereich weniger Zentimeter. Dariiber hinaus kann ein abbil-
dendes Spektrometer durch das Funktionsprinzip bedingt zu einer solchen Messung

nur sehr umsténdlich und nicht im Einzelschussbetrieb genutzt werden.

Fir die Messung des Pointings der Harmonischen wurde der iibliche Aufbau ge-
nutzt. Hinter dem Target auf Reflexionsachse des Lasers befindet sich ein Magnetjoch
mit einer Eingangs- und Ausgangslochblende, um elektrisch geladene Teilchen auf
einen Schirm mit kleinem Durchgangsloch abzulenken. Diesem folgt ein Fadenkreuz
aus zwei diinnen Dréahtchen in einer runden, 1 Zoll groflen Fassung eingespannt, das
mit dem Justage-Helium-Neon-Laser exakt an die Position gefahren wird, an der es
auf der Achse des reflektierten Zentroids liegt. Das Harmonischensignal bildet dann
dieses Kreuz zentrisch gestreckt auf eine Image Plate ab. Direkt hinter dem Faden-
kreuz wird nach der Justage mit dem Justagelaser ein 1 Zoll grofler Aluminiumfilter
eingesetzt. Zum Schutz vor harter Strahlung, beispielsweise harten Rontgenphotonen
durch Elektronenbeschleunigung, befindet sich unmittelbar vor der Image Plate noch

ein Schirm, der aus einer Bleiplatte zwischen zwei Aluminiumplatten besteht.

Um nicht nach jedem Beschuss die Kammer zur Auslesung der Image Plate
beliiften zu miissen, wird die Imageplate so zurecht geschnitten, dass sie mit dem
Motor des Filterrades rotiert werden kann. Ein Schablone mit ausgeschnittenem
Loch stellt sicher, dass immer nur ein kleiner Teil der Imageplate belichtet wird.
Nach jedem Schuss wird der belichtete Bereich weitergefahren und von der Schablone
verdeckt, so dass ein neuer Bereich belichtet werden kann. Hierzu kann das Filterrad
des Spektrometers genutzt werden. Die Belichtung der Imageplate findet dann knapp
vor dem Eingang des Spektrometers statt. Ein Foto des Aufbaus ist in Abbildung
4.22 zu sehen. Der Abstand vom Target bis zur Eingangsblende des Magneten betragt
40 mm, von der Riickseite des Magneten (Lénge ~ 50 mm) bis zum Kreuz 86 mm,

vom Kreuz bis zum Bleischirm 80 mm und vom Bleischrim bis zum Filterrad 29 mm.

Wird geméf fritherer Messungen eine Divergenz von ungefdhr 26 mrad zugrunde
gelegt, so ist bei einer Distanz von ca. 270 mm (Target bis IP) eine Signalgrofie

von 7mm zu erwarten. Die Bereiche der Imageplate, die belichtet werden, sind
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Abb. 4.22: Aufbau zur Pointingmessung. Rechts von der Mitte des Bildes ist die schwarze
Riickseite des Parabelhalters zu sehen. In einem schmalen Spalt links davon ist das Glastarget
zu sehen, auf dem bereits einigen Ringe abgeschossen sind. Der linke obere Teil dieses
Glastargets wird durch das Magnetjoch verdeckt. Von diesem ist die metallisch glanzende
Seite sowie eine Kunststoffplatte mit kleinem Loch in der Mitte (Ausgangslochblende)
zu erkennen. Dahinter befindet sich ein grofler Schirm mit kleinem Loch, welcher den
vom Magnetjoch abgelenkten Teilchen als Strahlsumpf dienen soll. Es folgt links davon
eine Halterung mit zwei runden, 1Zoll groflen Fassungen: Erstere tragt das Fadenkreuz
aus Dréahtchen, zweitere ist ein Aluminiumfilter. Es folgt eine letzte Blende, die harte
Strahlung abschirmen soll. Aufgrund der Divergenz des Strahls ist das Loch in diesem
Schirm grofier als die vorherigen. Links neben diesem letzten Schirm ist ein in die Kammer
ragendes, silbernes Rohr zu sehen. Auf dessen Oberseite liegt der Toroid auf. Zwischen diesem
Spektrometereingang und der letztens Blende wurde spéter das Filterrad mit Imageplate
gespannt. Uber dem Magnetjoch und dem Target ist die Fokusdiagnostik zu sehen.

etwa 20mm grof}, so dass ein Signalkegel zu erkennen sein sollte. Beim Auslesen
der Imageplates zeigte sich jedoch der denkbar ungiinstigste Fall: Die Kreise waren

homogen ausgeleuchtet.

In keinem Bereich und bei keiner einzelnen Aufnahme ist eine Anderung von der
Mitte zum Rand oder ein vertikaler oder lateraler Gradient zu erkennen. Es ist nicht
auszuschlieflen, dass die niedrigen Harmonischenordnungen ab der H11 mit groflerer
Intensitat und groBerer Divergenz den Harmonischenkegel der hoheren Ordnungen
schlichtweg iiberstrahlen. Ohne dispersives Element kann zwischen den einzelnen

Ordnungen auf der Imageplate nicht unterschieden werden.
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Abb. 4.23: Ergebnisse zur Pointingmessung: Die Abbildung zeigt links das ausgelesene
Bild einer Imageplate in einer Drehhalterung mit fiinf unterschiedlichen belichteten Stel-
len. Beginnend auf 11-Uhr-Position sind im Uhrzeigersinn drei Einzelschussbelichtungen
vorgenommen worden. Auf 4-Uhr-Position wurde dreimal und auf 6-Uhr-Position fiinf mal
belichtet. Das Kreuz, bzw. der Schatten des Kreuzes ist klar zu erkennen. Auf dem ersten
Schuss ist rechts auf etwa 4-Uhr-Position der Schatten einer Kunststofffaser zu sehen, da
eine der Blenden nicht entgratet war. Zu erkennen ist, dass diese von Belichtung zu Belich-
tung im Uhrzeigersinn durch Drehung der Imageplate weiterwandert und auf der letzten
Aufnahme bereits auf 11-Uhr-Position liegt. Der rechte Teil der Abbildung zeigt bei anderer
Farbskalierung eine Vergroflerung des belichteten Bereichs von 12-Uhr-Position des linken
Teils der Abbildung. Der gesamte Bereich ist bis auf kleine, hellere Bereiche gleichmafig
ausgeleuchtet. Diese helleren Bereiche sind auf Locher im Aluminiumfilter zuriickzufiihren.
Durch die gleichméflige Ausleuchtung ist ein Riickschluss auf das Pointing unméglich.

Abbildung 4.12 zeigt im linken Teil eine ausgelesene Imageplate mit sechs Bildbe-
reichen. Die oberen drei belichteten Stellen sind Einzelschiisse. Der belichtete Bereich
auf 4-Uhr-Position ist dreimal und der auf 6-Uhr-Position fiinfmal belichtet. Der
rechte Teil der Abbildung zeigt bei anderer Farbskalierung die Vergrofierung der Be-
lichtung des linken Teils der Abbildung der 12-Uhr-Position. Neben dem Fadenkreuz,
welches den Zentroiden des Reflexes markieren soll, ist zudem das Stiitzgitter (Mesh)
des Aluminiumfilters zu erkennen. Dieses Mesh dient dem Filter als Verstdrkung und
wird von dem XUV nicht durchleuchtet, so dass es als Schatten auf der Imageplate
erscheint. Die helleren Bereiche, die stellenweise auf dem gesamten ausgeleuchteten
Bereich zu erkennen sind, haben ihren Ursprung in kleinen Beschédigungen der

Aluminiumfilter, die unter anderem von Debris verursacht werden.

Dariiber hinaus ist etwa auf 6-Uhr-Position eine kleine Kunststofffaser zu sehen,
da eine der Blenden nicht komplett entgratet war. Im linken Teil der Abbildung ist

diese auf jeder einzelnen Aufnahme zu erkennen.
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Abb. 4.24: Fortsetzung zu den Ergebnissen der Pointingmessung: Beide Abbildungen zeigen
die gleiche Imageplateaufnahme bei unterschiedlicher Farbskalierung der Intensitét. Das
Fadenkreuz wurde fiir diese Messung einige Zentimeter nach links gefahren und auf einen
Filter verzichtet. Teil a) der Abbildung zeigt somit den ungefilterten Harmonischenstrahl in
seiner gesamten Ausdehnung. Wird die Farbskalierung verdndert, so sind die Intensitatsma-
xima zu sehen (b): Ein grofles Maximum liegt hierbei etwas erhoht am rechten, oberen Rand
des Emissionskegels, ein kleineres Maximum etwas tiefer und nach links versetzt, jedoch
beide aulerhalb der Mitte des Kegels. Ein Vergleich mit dem horizontalen Dréhtchens des
Fadenkreuzes zeigt, dass somit ein grofler Teil der Harmonischen hoher abgestrahlt wird,
als erwartet. Zur Veranschaulichung ist die ungefdhre Position des Fadenkreuzes vor dem
Herausfahren weif3 eingezeichnet. Der besonders intensive Bereich der Emission dhnelt in
seiner Grofle der Fassung des Fadenkreuzes. Zumindest auf dieser Aufnahme wiirde durch
Verwendung des Spektrometers nach Jasny nur ein Teil der Harmonischenstrahlung die
Apertur treffen.

In Konsequenz wurde, um einen grofien Uberblick iiber einen moglichst groBen
Bereich zu erhalten, eine Imageplate ohne Blenden, Magnetjoch und Filter mit
seitlich herausgefahrenem Fadenkreuz belichtet. Hierbei ist zu beachten, dass auf-
grund mangelnder Filterung bereits sehr niedrige Harmonische von der Imageplate
aufgenommen werden. Abbildung 4.24 zeigt das Ergebnis. Im linken Teil der Ab-
bildung ist ein grofler, ungleichméafig umrandeter belichteter Bereich zu sehen. Die
Farbskala wurde dabei so eingestellt, dass der gesamte bestrahlte Bereich zu sehen
ist, jedoch Information iiber die Intensitdtsverteilung im Zentrum verloren geht. Am
linken Rand ist der Schatten des herausgefahrenen Fadenkreuzes zu erkennen. Da der
Innendurchmesser der Fadenkreuzhalterung etwa 2, 5 cm betragt, dieses jedoch durch
den Schattenwurf auf die Imageplate zentrisch gestreckt wird, kann ein Innendurch-
messer des Schattens von ca. 4 cm angenommen werden. Der ausgeleuchtete Kegel
hat unter diesen Annahmen einen Durchmesser von etwa 11 cm. Dies entspricht

einer Divergenz von ungefdhr 400 mrad.
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Der Rahmen des Fadenkreuzes hat einen Gesamtdurchmesser von 38 mm bei
einer Rahmenbreite (Innen- bis Aulendurchmesser) von 6 mm. Der Schatten der
Rahmenbreite liegt also im Bereich um 10 mm und kann somit veranschaulichen, wie
grof} der zu erwartende Emissionskegel sein sollte und demonstriert eindrucksvoll,
wie grofl der Anteil niedriger Harmonischen zu sein scheint.

Der rechte Teil der Abbildung zeigt eine andere Farbskalierung und bringt zwei
besonders intensive Bereiche zum Vorschein, die jedoch aus der Mitte versetzt etwas
weiter oben rechts liegen. Wahrend das kleinere Maximum noch in etwa auf zu
erwartender Hohe liegt (Verldngerung des horizontalen Driahtchens nach rechts), so
liegt das Hauptmaximum deutlich nach oben rechts versetzt. Zwar liegen die Maxima
beztiglich voller Breite bei halbem Maximum (FWHM) im richtigen Gréfenbereich
bei der zu erwartenden Divergenz, jedoch {iberrascht die Tatsache, dass iiberhaupt

zwel Maxima vorhanden sind.

Aufgrund der gleichméfligen Ausleuchtung der Imageplatebereiche liefert die
Pointingmessung zwar keine relevanten Ergebnisse, jedoch wegweisende Erkenntnisse,

die im Folgenden aufgefithrt werden sollen:

e Eine Messung mit Fadenkreuz und drehbarer Imageplate mit Mehrfachbelich-
tung ist ein gutes Konzept, benétigt jedoch eine grofiere Apertur. Sinnvoll
erscheinen aufgrund der Erfahrungen Fldchen mit wenigstens 5 statt 2cm
Durchmesser, nach Moglichkeit auch etwas mehr bei gleichzeitig grofierem

Fadenkreuz. Dies erfordet jedoch grofie Filter.

e Ein kleines Loch in den Imageplates konnte ermdoglichen, mit dem Spektrometer
nach Jasny wenigstens ein schwaches Harmonischensignal als Referenz nutzen
zu kénnen um festzustellen, ob Harmonische iiberhaupt getrieben wurden.
Dieses Loch sollte wenige Millimeter im Durchmesser sein und sollte etwas
off-axis des Fadenkreuzes sein, beispielsweise 3 mm lateral versetzt bei 4 mm

Durchmesser.

e Eine erneute Messung des gesamten Emissionskegels sollte iiber mehrere
FEinzelschiisse vorgenommen werden, ebenfalls bei gleichzeitiger Betrachtung
mit dem Jasnyspektrometer durch ein kleines Loch. Hierbei wére vor allem ein
Scan der Plasmaskalenléinge mit einem Vorpulsspiegel interessant. Es kénnte
so beobachtet werden, welchen Einfluss das Vorplasma sowohl auf das Denting

als auch die Harmonischenausbeute hat.

e Viele Belichtungen ohne hiufiges Beliiften der Kammer wéren beispielsweise

durch eine ganze Reihe von Imageplates moglich, die nach und nach durch
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einen Klappmechanismus in den Strahlengang gefahren werden und so die

dahinter liegende Imageplate vor weiterer Belichtung schiitzen.

Bei entsprechender Filterung konnte dartiber hinaus statt der Imageplates eine

MCP verwendet werden, sofern diese und der Akzeptanzwinkel groff genug ist.

Statt ein Transmissionsgitter und einen Spalt in den Strahlengang zu bringen
kénnte mit unterschiedlichen Filtern Information tiber die spektral-rdumliche
Komposition des Signals gewonnen werden. Neben klassischen Filtern wie
Aluminium fiir niedrige Ordnungen oder Zirkon fiir die héheren Ordnungen,
kénnte auch eine diinne Kunststoffplatte das gesamte VUV filtern und somit

Aufschluss {iber die Ausleuchtung durch die H4 geben.

Eine die zweite Harmonische aufzeichnende Kamera (2w-Kamera) kénnte von
der Seite durch ein Fenster die Imageplate fotografieren und mit entsprechen-
dem Farbfilter die Ausleuchtung durch die H2 aufnehmen.

Mit den oben aufgezédhlten Vorschldgen ist das Pointing der Harmonischen

moglicherweise messbar. Besonders die Verwendung einer groien MCP wiirde eine

starke Vereinfachung des Messbetriebs bedeuten.



Kapitel 5

Fazit und Ausblick

In dieser Arbeit konnten im Rahmen des Sonderforschungsbereichs TR18 im Projekt
AT (Generation and characterization of attosecond-duration X-ray pulses in the
relativistic regime) in enger Zusammenarbeit mit einer Arbeitsgruppe der Friedrich-

Schiller-Universitat Jena erfolgreich wichtige Ziele erreicht werden:

Hierzu zéhlt vor allem die Messung der Polarisation der Hohen Harmonischen
(“attosecond-duration X-ray pulses“) sowie die Untersuchung der Kohérenzeigen-
schaften unter den Parametern des JETI-Lasers. Das entwickelte Polarimeter sowie
die charakterisierten Eigenschaften der Strahlung haben die bestehenden theoreti-
schen Vorhersagen bestétigt und kénnen relevant fiir zukiinftige Anwendungen und

Forschung sein.

Durch einen Parameterscan konnte der Zusammenhang zwischen Chirp des
treibenden Laserpulses und spektraler Breite der Harmonischen untersucht wer-
den. Dadurch ist es moglich, die Kohédrenzlénge der Harmonischen zu optimieren.
Anwendungen hierfiir werden zukiinftig in Experimenten niitzlich sein, die eine
hohe Kohérenzzeit fordern, wie beispielsweise XUV-Interferometrie oder XUV-
Spektroskopie. Dariiber hinaus fithrt die Kenntnis dieser Abhédngigkeit zu einem

besseren Verstdndnis des Erzeugungsprozesses.

Folgende Ergebnisse sind fiir die Harmonischenausbeute relevant: Diese konnte
durch Variation der Plasmaskalenlénge optimiert werden. Es zeigte sich, dass weder
ein zu weicher, noch ein zu harter Gradient giinstig fiir eine hohe Konversionseffi-
zienz ist. Durch eine Optimierung der Plasmaskalenlénge kann diese somit erhoht
werden, was wichtig fiir zukiinftige Anwendungen ist. Es wurde die Abhangigkeit
der Harmonischenausbeute von der Einfallspolarisation untersucht. Sowohl Ellip-

tizitat als auch Polarisationsrichtung wurden verdndert und zeigten, wie wichtig
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eine Polarisationskontrolle ist, da die Effizienz der treibenden Prozesse mit nicht
idealer Polarisation schnell abfillt. Nur lineare p-Polarisation beziiglich des Targets

ermoglicht eine hohe Harmonischenausbeute.

Es wurden verschiedene Targetmaterialen untersucht, was zu folgenden Ergebnis-
sen fiihrte: An Aerogeltargets konnten Harmonische erzeugt werden. Die Ausbeute
war jedoch sehr schlecht und die Targets aufgrund ihrer Zylinderform eher ungeeignet.
FEin Aerogel-gecoatetes Glastarget scheint eine sinnvolle Weiterentwicklung zu sein

und sollte in zukinftigen Kampagnen in Betracht gezogen werden.

Im Rahmen einer Messkampagne in Kooperation mit der Gruppe aus Belfast
konnten Harmonische an strukturierten Targets erfolgreich erzeugt und mit einem
Flatfieldspektrometer detektiert werden [91]. Durch die Wahl eines geeigneten Git-

ters konnten gezielt einzelne Harmonische verstirkt und rdumlich separiert werden.

Es wurde gezeigt, dass es moglich ist, ROM-Harmonische von Festkorpertagets
mit 10 Hz-Wiederholrate zu erzeugen [24]. Zuvor war dies nur im Einzelschussbetrieb
moglich, weshalb diese Weiterentwicklung einen wichtigen Schritt in Richtung einer

Anwendung darstellt.

Durch einen veranderten Aufbau konnte ein bisher unbekanntes Phanomen beob-
achtet werden: Ein frequenzverdoppelter Laserpuls mit sehr hohem Kontrast erzeugte
einzelne, verstiarkte Harmonische. Da die Verstarkung einzelner Harmonischer durch
die Wahl des Targetmaterials ausgewéhlt werden kann, eréffnen sich Anwendungs-
moglichkeiten, beispielsweise wenn eine bestimmte Wellenlénge besonders hoher

Intensitdt gewiinscht wird.

Wie so oft in der Physik wurden neben Antworten auch neue Fragen gefun-
den: Ein spannender Ausblick ist die Bestétigung oder Widerlegung der nichsten
Auswahlregel fiir die Polarisation der Harmonischen nach [49] fiir den Fall eines
s-polarisierten treibenden Laserpulses. Sollten die Harmonischen eine auf Paritéit
beruhende Polarisationsrichtung haben, so wird dies mit dem selbst entwickelten

Polarimeter zweifelsfrei nachweisbar sein.

Auch wenn die Optimierung der Harmonischenausbeute weit fortgeschritten ist,
gibt es sich stetig &ndernde Parameter, die sehr starken Einfluss auf die Ausbeute
der Harmonischenerzeugung haben und noch nicht eingegrenzt werden konnten.

FEinzelne Spektren weisen dadurch eine sehr viel hohere Harmonischenbeute auf als
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durchschnittliche Spektren. Feststellung und Optimierung dieser Parameter konnte
die Ausbeute der Harmonischen verbessern. Unklar und somit ein spannendes For-
schungsziel fir zukiinftige Kampagnen sind die halbzahligen Harmonischen. Es ist
denkbar, dass das Verstdndnis dieses Entstehungsprozesses zu tieferen Einsichten in

den Harmonischenprozess fithrt und so Optimierungsmoglichkeiten hervorbringt.

Es wurde versucht, mithilfe von Imageplates die Emissionsrichtung der Harmoni-
schen zu vermessen, was aber an einer homogenen Ausleuchtung der Imageplates
scheiterte. Verdnderung des Aufbaus und ein idealerweise eingebrachtes dispersives
Element zur spektralen Aufweitung konnten hier zielfiihrend sein. Weitere Optimie-

rungsmoglichkeiten wurden in Kapitel 4.10 aufgefiihrt.

Zusammenfassend lasst sich folgendes festhalten: Im Rahmen der vorliegenden
Arbeit konnten erfolgreich grundlegende Eigenschaften der Hohen Harmonischen von
Plasmaoberflichen untersucht und theoretische Vorhersagen bestétigt werden. Die
Ergebnisse fithrten auch zu einem tieferen Verstéindnis des Erzeugungsprozesses. Die
Ausbeute konnte verbessert werden, wodurch wertvolle Erkenntnisse fir zukiinftige
Anwendungen der Hohen Harmonischen gewonnen wurden. Auch die erfolgreiche
Erzeugung mit hoher Frequenz stellt einen wichtigen Schritt fiir zukiinftige An-
wendungen dar. Es wurden auch noch neue Phédnomene entdeckt, die Einfluss auf

zukiinftige Anwendungen haben werden.
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