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JAristotle said a bunch of stuff that was wrong. Galileo and
Newton fixed things up. Then FEinstein broke everything
again. Now, we've basically got it all worked out, except
for small stuff, big stuff, hot stuff, cold stuft, fast stuff, heavy
stuff, dark stuff, turbulence, and the concept of time*

- Zach Weinersmith, Science: Abridged Beyond the Point of Usefulness -






Kurzfassung

Diese Arbeit befasst sich mit der Ablation von Metallen durch ultrakurze La-
serpulse im Intensitéitsbereich zwischen 10'® W/cm? und 10'® W/cm?. In diesem
Bereich wurden die zu Grunde liegenden Prozesse bisher nicht untersucht.
Einleitende Experimente ermoglichten die Bestimmung von fiinf verschiedenen
Regimen, von denen vier mit bekannten Mechanismen in Verbindung gebracht
werden konnen. Bei den hochsten Intensitiaten féllt auf, dass die Ablationskrater
einerseits eine halbkugelformige Gestalt annehmen und andererseits deutlich gro-
Ber als der Laserspot selbst sind, was durch die Modelle fiir kleinere Intensititen
nicht beschrieben wird. In diesen Experimenten wurde die Intensitat durch eine
Flachenénderung variiert. Dies ist fiir eine genauere Untersuchung sehr ungiins-
tig. Um die Phianomene genau zu analysieren, ist es notwendig, die Intensitét
zu variieren, indem lediglich die Pulsenergie verdndert wird. Bei hochintensiven
few-cycle-Laserpulsen scheiden die gangigen Methoden aus, sodass im Rahmen
dieser Arbeit ein neuartiger Diinnschichtabschwécher entwickelt, theoretisch nach-
vollzogen und experimentell charakterisiert wurde.

Dieser Abschwécher ermoglicht die intensitédtsabhingige Vermessung von Ablati-
onskratern in einem Bereich zwischen 10 W/cm? und 10" W /cm?. Zur Erklédrung
der Messergebnisse wird ein Drei-Stufen-Modell entwickelt, das die Krater ab
initio erkldaren kann: Dazu werden die Spektren von laserbeschleunigten Elektro-
nen mit dem PIC-Code ,EPOCH® berechnet und deren Energiedeposition im
Festkorper mit einem quasi-elastischen Stofimodell ermittelt. Als dritte Stufe wird
die Elektronendiffusion im Festkorper beriicksichtigt.

Daraus ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit den Messergebnissen. Dieses
Drei-Stufen-Modell wird abschlieend iiber die Zeitkonstanten der Diffusion, der
Anzahl der Elektronen und der bendtigten Energie im Vergleich zur Pulsenergie
verifiziert.

Die Arbeit ist in ein internationales DFG-Projekt zu Wanddiagnostiken in Fusi-
onsexperimenten eingebettet. Die hier prasentierten Ergebnisse sind ein wichtiger
erster Schritt: Sie erkléren einerseits die Wechselwirkung von Femtosekundenlaser-
pulsen mit Festkorpern. Andererseits zeigen sie, dass das Wechselwirkungsvolumen

im Gegensatz zu bisherigen laserbasierten Diagnostiken prazise beschrankt ist.






Abstract

This thesis deals with the ablation of metals by ultrashort laser pulses with
intensities in the range from 10 W/cm? to 10'® W/cm? In this range, the

underlying processes have not been studied yet.

Initializing experiments lead to the determination of five regimes of ablation. Four
of them were associated with already known mechanisms of ablation. Ablation
craters drilled with the highest intensities show a hemispherical shape and are
significantly larger than the laser spot size. This phenomenon has not been
described by models.

In those experiments, intensity was varied by a change of the laser spot size, but it
became apparent that this method is not suitable for the investigation of ablation
craters. The variation of the intensity only by changing the laser pulse energy
is necessary for a proper investigation of those high intensity craters. Therefore,
a novel attenuator has been developed, founded in theory and experimentally

characterized.

2 and

This attenuator allows for measuring craters in the range of 10 W/cm
10" W/cm? with well-defined laserpulse parameters. A three-steps-model is de-
veloped for an ab initio explanation of crater formation: First, the PIC-code
“EPOCH?” obtains the distribution of laser accelerated electrons. Secondly, those
electrons are scattered quasi-elastically in the solid. Finally, electron heat diffusion

is considered.

The three-steps-model is concerted with the experimental results. It is verified by

time constants, number of electrons and the required energy.

This work is embedded in an international DFG-project for the diagnostics of the
first wall in fusion experiments. The presented results are an important first step,
as they explain the mechanisms of laser-solid-interaction in an uninvestigated
regime. Moreover, they show that the interaction volume is limited precisely which

has an advantage over contemporary laser diagnostics.
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1 Einleitung

Die Versorgung mit elektrischer Energie ist ein zentrales Problem des 21. Jahr-
hunderts. Das gewachsene Bewusstsein fiir die Endlichkeit der fossilen Ressour-
cen treibt die Suche nach Alternativen, wihrend der wachsende Wohlstand in
Schwellen- und Entwicklungslandern den Bedarf weiter ansteigen lésst.
Sogenannte erneuerbare Energiequellen, wie Wind oder Sonnenlicht, sind ein
wichtiger Baustein fiir die zukiinftige Versorgung. Ihre eingeschrankte lokale wie
temporére Verfligbarkeit und die mangelhafte Speichermdglichkeit von elektrischer
Energie schranken den Nutzen aber bisher deutlich ein.

Die Verbrennung von fossilen Energietrédgern, die iiber die letzten Jahrhunder-
te den rasanten wirtschaftlichen und gesellschaftlichen Fortschritt befeuert hat,
dndert die Zusammensetzung der Atmosphére, was sich in der Erwdrmung des
Klimas zeigt. Weil diese Form der Energieerzeugung auf dem Auflésen elektro-
statischer Bindungsenergie beruht, ist der Ertrag in der Groéflenordnung von
Elektronenvolt pro Reaktion relativ gering. Die Auflosung von Bindungen der
starken Wechselwirkung hingegen bringen Megaelektronenvolt pro Reaktion und
bieten ein hohes Potential zur COs-freien Energiegewinnung. Die Nutzung der
starken Wechselwirkung zur Energiegewinnung begann in den 1940er Jahren und
wird in Kernspaltung (Fission) und Kernfusion unterteilt.
Kernspaltungskraftwerke sind vergleichsweise einfach zu errichten und liefern viel
Energie zur Stromerzeugung, bergen jedoch grofie Risiken in der Reaktorsicher-
heit und der langen Halbwertszeit von tausenden Jahren der Spaltungsprodukte.
Kernfusionreaktoren mit einem Deuterium-Tritium-Plasma bieten kiirzere Halb-
wertszeiten von zwolf Jahren, sind jedoch bis heute nicht zur Energiegewinnung
nutzbar. Fiir den Plasmaeinschluss konkurrieren seit den 50er Jahren des 20.
Jahrhunderts zwei Konzepte: Tokamak und Stellarator.

Bei der Realisation von Fusionsreaktoren ist die Einschlusszeit der Edukte (Deu-
terium und Tritium) im Plasma die Kernaufgabe, weil eine zu geringe Dichte
die StoB- und damit Fusionswahrscheinlichkeit reduziert. Neben vielen anderen
technischen Herausforderungen ist die Untersuchung der ersten Wand im Reaktor
wichtig, weil sich einerseits die Wand durch die Wechselwirkung verédndert und

andererseits das Plasma unerwiinschterweise verunreinigt wird. Dartiber hinaus
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Abb. 1.1: Die Abbildung zeigt die prinzipielle Verwendung von LIBS an ITER, wie
sie von Huber et al. vorgestellt wurde[4]. Der Laser wird auf die Innenwand

fokussiert und das reflektierte LIBS-Licht in einem Spektrometer gesammelt.

soll mit im Plasma erzeugten Neutronen aus Lithium Tritium ,,gebriitet® werden
und dennoch die Verluste durch die Wechselwirkung mit der Wand minimal sein.
Um die Verunreinigungen des Plasmas und die Zusammensetzung der Wand
kontrollieren zu kénnen und die Aktivierung des Fusionsreaktor so gering wie
moglich zu halten, ist es wichtig die Zusammensetzung der Wand zu kennen.
Eine solche Diagnostik muss in situ funktionieren um im laufenden Betrieb die
Einlagerungen messen zu konnen ohne die Wandkacheln ausbauen zu miissen.
Auflerdem muss sie gute Raum- und Tiefenauflosung bieten. Dazu sind zwei
Verfahren mit Lasern méglich: LIAS[1] und LIBS[2]

Bei LIAS (Laser induced ablation spectroscopy) werden mit einem Laser Atome
oder Cluster aus dem Festkorper ablatiert und treten in das Fusionsplasma ein.
Dort werden sie ionisiert und rekombinieren unter Emission von charakteristischer
Strahlung, die detektiert werden kann. Nachteile dieser Methode sind, dass eine
Untersuchung der Wand nur wahrend der Entladung moglich und dass die Hinter-
grundstrahlung des Plasmas stort[3].

Im Gegensatz zu LIAS erzeugt bei LIBS (laser induced breakdown spectroscopy) der
Laser selbst ein Plasma. Die vom Laserplasma emittierte Strahlung wird in einem
Spektrometer detektiert und liefert Informationen iiber die Zusammensetzung der

Wandmaterialien. Dazu werden Pulse mit einer Lange von Nanosekunden und



Pikosekunden[5] verwendet. Abbildung 1.1 zeigt einen Vorschlag fiir den Aufbau
einer LIBS Diagnostik an ITER, dhnlich wie sie von Huber et al. vorgestellt
wurde[4]. Dabei wird ein Laserpuls tiber einen schwenkbaren und fokussierenden
Spiegel auf verschiedene Punkte an der inneren Wand gebracht. Das durch LIBS
emittierte Licht wird durch eine Sammeloptik in ein Spektrometer geleitet. Auch
wenn es vermeintlich einfach ist, die Daten zu generieren, ist die quantitative
Bestimmung eine hochkomplexe Aufgabe und Gegenstand aktueller Forschung[6].
Problematisch bei diesen Pulsen ist der Warmeeintrag in den Festkorper, wodurch
tiefer im Wandmaterial gebundener Wasserstoff an die neue Oberflache diffun-
dieren kann. Somit ist nicht sicher feststellbar aus welcher Tiefe der Wasserstoff
stammt. An dieser Stelle wird die Verwendung von ultrakurzen Laserpulsen in-
teressant, weil die begriindete Vermutung besteht, dass sich mit abnehmender
Pulsdauer die thermischen Effekte reduzieren. Voraussetzung fiir die Nutzung von
Pulsen mit einer Dauer von Femtosekunden ist das Verstandnis der Wechselwir-
kung in den Festkorper hinein. Die Aufkldarung dessen ist ein Hauptziel dieser
Arbeit.

Laserpulse mit einer Dauer von Femtosekunden sind seit 30 Jahren ein wichtiges
Werkzeug und Forschungsgebiet der Physik. Als ultrakurze Laserpulse werden
Pulsdauern im Bereich von wenigen bis einigen hundert Femtosekunden bezeichnet.
Die Erzeugung dieser Laserpulse mit einem Titan:Saphir-Festkorperlaser wurde
erstmals von Peter Moulton im Jahr 1986 realisiert[7]. Pulse mit einer Pulsldnge
unterhalb von 10 fs werden wegen ihrer geringen Zahl von Zyklen des elektrischen
Feldes zusatzlich auch few-cycle-Pulse genannnt.

Die Erzeugung von Laserpulsen mit Dauern im Bereich von Femtosekunden ermog-
lichte den Einstieg in die Untersuchung von Prozessen auf ultrakurzer Zeitskala,
wie zum Beispiel das Entstehen von chemischen Bindungen oder die Strukturana-
lyse von biologischen Molekiilen. Fiir die Untersuchung von Ubergangszustinden
chemischer Reaktionen mittels Femtosekundenspektroskopie wurde im Jahr 1999
der erste von bisher drei Nobelpreisen im Zusammenhang mit Femtosekundenpul-
sen vergeben|8]. Der zweite Nobelpreis im Bereich der Femtosekundenlaser wurde
im Jahr 2005 an T. Hénsch fiir die Entwicklung des Frequenzkamms vergeben,
der als hochprézises Messprinzip in vielen Teilbereichen der Physik eingesetzt
wird[9]. Im Jahr 1985 veroffentlichten Strickland und Mourou ihre Arbeit zur
Verstérkung ultrakurzer Laserpulse (im Bereich von Pikosekunden) durch die
chirped pulse amplification (CPA), fur die sie im Jahr 2018 den Nobelpreis in
Physik erhielten[10]. Mit der CPA wurde der Grundstein fiir hochintensive, ul-
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trakurze Laserpulse gelegt und es 6ffneten sich weitere Felder wie die Erzeugung
hoherer Laserharmonischen in Gasen[11] und Festkérpern[12], die Beschleunigung
von Elektronen[13] und Protonen[14] sowie die Fusion durch Lasereinschluss am
NIF[15].

Auf industrieller Ebene werden ultrakurze Laserpulse beispielsweise zur Ma-
terialbearbeitung und Oberflichenstrukturierung eingesetzt, typischerweise bei
Pulsdauern ab 100 fs und unter Intensititen von 10 W/cm?. Fiir diese ,langen
ultrakurzen“ Pulse ist die Ablation theoretisch beschrieben und experimentell
belegt[16][17][18][19]. Im wissenschaftlichen Bereich kénnen mit Pulslangen von
30 fs bis 200 fs Intensititen bis zu 10*2 W/cm? erreicht werden. Few-cycle-Pulse
werden ob ihrer aufwiandigen Erzeugung und Verstarkung (Kapitel 3.1) nicht
zur industriellen Fertigung verwendet, erdffnen jedoch in der Wissenschaft neue
Bereiche. Den zahlreichen Moéglichkeiten der few-cycle Laserpulsen stehen Schwie-
rigkeiten in der experimentellen Handhabung gegeniiber. Bereits die Erzeugung
der Pulse bedarf eines mehrstufigen Lasersystems (siehe Kapitel 3.1). Zusétzlich
ist bei few-cycle-Pulsen die Kontrolle der Disperion eine standige Herausforderung.
Somit gestaltet sich beispielsweise die Intensitatsvariation als schwierig.

Bei allen Pulsdauern hinunter bis zu wenigen Femtosekunden lésst sich die Wech-
selwirkung mit Gasen, im Plasma und vakuumseitig an Oberflichen gut durch
PIC-Codes vorhersagen|20]. Ergebnisse aus den PIC-Codes, die die Teilcheneigen-
schaften ins Vakuum hinein beschreiben, wurden experimentell bestatigt, zum
Beispiel durch die Elektronenbeschleunigung[21] und die Erzeugung hoherer La-
serharmonischer[22]. Bei der Wechselwirkung im Festkorper ist der experimentelle
Nachweis ungemein schwieriger und steht noch aus.

In Hinblick auf die Ablation zeigt sich, dass Annahmen, die fiir Pulse im Bereich
von 100 fs gelten, nicht auf few-cycle-Pulse iibertragbar sind[23]. Fir die Ablation
mit few-cycle-Pulsen bei Intensititen groBer als 10'* W /cm? gibt es in der Litera-
tur weder Modelle noch gezielte Messungen. Die Voraussetzung fiir die Nutzung
von LIBS als Diagnose in Fusionsreaktoren ist die Beschreibung der Ablation mit

hochintensiven few-cylce-Pulsen.

In dieser Arbeit ist in vorbereitenden Experimenten (Kapitel 4) gezeigt welche
Problematik die Intensitétsvariation bei der Untersuchung von Ablation mit sich
bringt. Auf eine Moglichkeit der definierten Abschwéchung von few-cylce-Pulsen
wird in Kapitel 5 eingegangen. Kapitel 6.1 behinhaltet ein Modell fiir die Ablation

mit few-cylce-Laserpulsen und dessen experimentelle Uberpriifung.
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Alle in dieser Arbeit untersuchten Phdnomene beruhen auf der Wechselwirkung
von Licht mit Materie. Ein grundlegendes Verstédndnis von Lichtpulsen ist also
Voraussetzung fiir diese Arbeit. Ultrakurze und hochintensive Lichtpulse konnen
dazu fithren, dass Materie in Plasma iibergeht. Folglich umfasst dieses Kapitel die
Grundlagen von ultrakurzen Laserpulsen sowie ihrer Wechselwirkung mit Materie.

Besonders wird die Absorption in Plasmen und die Ionisation betrachtet.

2.1 Laserpulse

Fir die Erzeugung ultrakurzer und hochintensiver Laserpulse wurde im Jahr 2018
der Nobelpreis in Physik verliehen, weil sie die Grundlage fiir groe Fortschritte in
mehreren Bereichen der Physik bilden. In dieser Dissertation sind fiir die Erstel-
lung sogenannte ,,Gauflpulse” verwendet worden. Somit sind deren Beschreibung
und Eigenschaft Gegenstand dieses Kapitels. Die gauiformige, radialsymmetrische
Verteilung des elektrischen Feldes und damit auch der Intensitat entsteht bei mo-
dengekoppelten Lasern in der TEMgy-Mode (transversal-elektrische Grundmode).
Bei ,,Gauflpulsen® folgen die Einhiillenden sowohl des zeitlichen Verlaufs des elek-
trischen Feldes als auch des transversalen rdaumlichen (und radialsymmetrischen)
Profils der Gaufifunktion. Im rdumlichen Profil des Laserpulses ist der Verlauf des
elektrischen Feldes beschrieben durch:

E(r) = Ey - exp [— ((;)2] . (2.1)

Dabei ist Fy die Amplitude und og die Gaulbreite des elektrischen Feldes, wie
sie in Abbildung 2.1 in griin eingetragen ist. Darin ist die Funktion £ (r) in

dunkelblau eingezeichnet.
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Abb. 2.1: Die Abbildung zeigt einen Laserpuls in der transversalen Richtung. In Gelb
ist die Einhiillende der Intensitét gezeigt und in Blau die Einhiillende des
elektrischen Felds. Ebenso sind die dazugehérigen Gauf- und Halbwerts-
breiten (¢ bzw. Az) eingetragen. Die raumliche Intensitétsverteilung kann
einfach gemessen werden. Fiir die Berechnung der mittleren Intensitdt wird
jedoch die Gaufibreite des elektrischen Felds benutzt, weil sich in dieser
Breite 86,5% der Energie befinden.

Im zeitlichen Verlauf wird der Puls beschrieben aus dem Produkt von Einhiillender

und Tragerwelle:

E(t)= Ex(t) - cos (wot + ¢CE2 : (2.2)
Einhiillende Trégggwelle

In der Tragerwelle bezeichnet wy die Frequenz des elektrischen Feldes und ¢¢g die
Phase der Einhiillenden, auch carrier envelope phase (CEP) genannt. In Abbildung
2.2 sind die Tragerwelle mit einer Einhiillendenphase von ®¢5 = 0 und der Verlauf

der Einhiillenden des elektrischen Feldes gezeigt, die folgendermafien beschrieben

Eat) = By-oxp [— (;)2] . (2.3)

Dabei gibt o; die 1/e-Dauer des Pulses an. Der Verlauf des elektrischen Feldes

eines ,,GauBpulses“ kann dargestellt werden durch:

E(rt) = By - exp [f <;)2] - cos (wol + dem) - exp [f ((;)2] @4

ist:
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1
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Abb. 2.2: Hier ist der zeitliche Verlauf des Pulses gezeigt. Zum einen die Tragerwelle
und deren Einhiillende und zum anderen die Einhiillende der Intensitat. Fiir
die Bestimmung der mittleren Intensitdt wird die Pulsdauer 7 benétigt, wie

sie hier dargestellt ist.

Eine héufige Modifikation von Licht ist die Fokussierung, wobei die rdumliche
Ausdehnung des Pulses gedndert wird. In diesem Fall &ndert sich die ,,Gauflbreite”

og, die ,Strahltaille® w genannt wird, in Propagationsrichtung z:

w(z) = w1+ (AZZ)Q (2.5)

TW;

Gleichung (2.5) gilt im beugungsbegrenzten Fall und enthélt die Wellenldnge A

und die beugungsbegrenzte Strahltaille wy, die die kleinste erreichbare Strahltaille

darstellt. Sie ist abhéngig von der Brennweite der fokussierenden Optik f, der

Wellenlénge A und der Strahltaille vor der Fokussierung w:
Af

Tw

Wo (2.6)

An Gleichung (2.6) ist erkennbar, dass sich ein kleiner Fokus mit einer kurzen
Brennweite und mit einem groflen Strahl vor der Fokussierung erreichen lasst. In
der Beschreibung des Pulses wird in der rdumlichen Abhéngigkeit ab hier op = w
gesetzt.

Weil im experimentellen Alltag das elektrische Feld direkt nicht messbar ist,
wird die Intensitat I als messbare Grofie mit der elektrischen Feldkonstante €g
definiert: .

I= 5ceoEf,. (2.7)
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Fiir die Intensitat eines ,,Gaufipulses” gilt mit Gleichung (2.7) und (2.4):

I~E) exp [—2 (;)2] - cos? (wot + dop) - exp [—2 (;)2] . (28)

Es ist iiblich fiir Laserpulse als Pulsdauer 7 im Gegensatz zur raumlichen Verteilung
nicht die 1/e-Breite des elektrischen Feldes, sondern die doppelte Halbwertsbreite
der Intensitdt zu verwenden, die Full Width at Half Mazimum (FWHM) genannt
wird. Die 1/e-Breite o steht zur FWHM Az in folgendem Verhéltnis: dx =
v2In2 - o (vergl. dazu Abbildung 2.2).

Die Intensitéit des ,,Gaulpulses® in Abhéngigkeit der Parameter Strahltaille w

und Pulsdauer 7 lautet dann:

I~1Iy-exp [—41112 (if] - cos? (wot + bcr) - exp [—2 (;)1 . (2.9)

Aus Gleichung (2.9) ist offensichtlich, dass die Intensitét zeitlich und rdumlich
variiert, deshalb muss fiir die Intensitéit ein gemittelter Wert definiert werden. In
dieser Arbeit wird folgende Definition fiir die mittlere Intensitéit verwendet:

EPuls
=R
TWw=T

(2.10)

Dabei werden zeitlich und raumlich jedoch nur jeweils Teile der Pulsenergie Eps
berticksichtigt, so dass fiir den Zusammenhang zwischen gemittelter Intensitét
und Spitzenintensitit gilt: Iy ~ 1,87 I Die Intensitit besitzt eigentlich die Einheit
W/m?, die jedoch im Kontext von Laserpulsen hiufig durch W/cm? ersetzt wird.
Fir das weitere Verstandnis von ultrakurzen Pulsen ist eine Betrachtung im
Frequenzraum von Vorteil. Im Folgenden werden die Vektorpfeile im elektrischen
Feld zur besseren Lesbarkeit weggelassen. Zum Ubergang in den Frequenzraum

wird Gleichung (2.2) Fourier transformiert in:

E(w) = B4 (w) - exp[ig (w)] . (2.11)

Die Einhillende wird uberfiihrt in:

E (w) ~ exp [— (“;”)2] — exp [— (;)2] . (2.12)

Durch Vergleich mit Gleichung (2.3) ergibt sich ein Zusammenhang zwischen

Pulsdauer und Breite des Pulses im Frequenzraum, der Bandbreite, zu:

4In2
01 0,=2 = 7T-Aw=4ln2 = 71 -Av= 211
T

~0441.  (2.13)



2.1 LASERPULSE

Handhabbarer und gebréuchlicher ist die Umrechnung der Bandbreite in die

Wellenldnge mit der Beziehung % = %, woraus sich das sogenannte Pulsdauer-
Bandbreiten-Produkt ergibt:
41n2
TFL * A\ = - : )\2 . (214)
2 ¢

Aus Gleichung (2.14) ist die Voraussetzung fiir kurze Pulse ersichtlich: groie spek-
trale Breite. Folglich werden ultrakurze Laserpulse mit ihrer zentralen Wellenlédnge
A und der Bandbreite AX darum beschrieben. Aus der hohen spektralen Breite
ultrakurzer Laserpulse entsteht wegen des hohen Umfangs von Wellenléngen im
Puls ein Problem mit der Dispersion, die im Allgemeinen wellenlangenabhéngig
ist, wie es im letzten Abschnitt dieses Kapitels beschrieben wird.

Umgekehrt ergibt sich aus der Bandbreite die unterste Grenze der erreichbaren
Pulsdauer. Das sogenannte Fourier-Limit der Pulsdauer opy, ist nur dann moglich,
wenn die spektrale Phase ¢ (w) = 0 ist (vergl. Gleichung 2.11).

Die spektrale Phase des Pulses andert sich mit der Propagation durch Medien,
die wiederum durch den Brechungsindex n bestimmt sind. Der Brechungsindex
ist im Allgemeinen von der Wellenldnge A bzw. der Frequenz w abhéngig, so dass
fiir eine Propagationslange x durch das Medium x gilt:

T

o (x,w) = LW n(w) . (2.15)

Die Abhéangigkeit des Brechungsindexes n von der Frequenz w ist eine Materi-
aleigenschaft und in der Regel nicht analytisch beschreibbar. Daher wird zur
Bestimmung der spektralen Phase ®(w, x) eine Reihenentwicklung nach Taylor

um eine Zentralwellenlénge wy vorgenommen:

o) = 3 Lol (2 ¢<w>)wwo | (216

m)! ow™
m=0

.

"

D’nL

Die Faktoren D,, werden Dispersion der m.-Ordnung genannt und beeinflussen
die Eigenschaften des Pulses auf verschiedene Weise, die im Folgenden fiir die

gangigen Ordnungen erklért werden.

Ordnung 0 Als die Dispersion der Ordnung m = 0 wird die Phasengeschwin-

digkeit vp bezeichnet, mit der sich die Wellenfronten ausbreiten.
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Ordnung 1 Die Dispersion der erster Ordnung ist ein Maf fiir die inverse Grup-
pengeschwindigkeit und besitzt die Einheit [fs]. Die Gruppengeschwindigkeit gibt
an, wie schnell sich die Einhiillende eines GauBpulses fortbewegt. Im Gegensatz zur
Phasengeschwindigkeit kann die Gruppengeschwindigkeit die Lichtgeschwindigkeit

im Vakuum nicht Uberschreiten.

Ordnung 2 Bei der Dispersion zweiter Ordnung, auch chirp genannt, handelt
es sich um die quadratische Komponente der Frequenzabhangigkeit im Taylorpo-
lynom, die sich im Zeitraum als lineare Verlangerung des Pulses darstellt. Im Fall
eines Mediums mit n(w) > 1 lauft niederfrequentes Licht (im sichtbaren Spektrum
als rot bezeichnet) langsamer als hochfrequentes (blaues) Licht.

Bei einem ultrakurzen Lichtpuls mit einem breiten Spektrum laufen also die
spektralen Anteile unterschiedlich schnell durch Medien, wodurch der Puls po-
sitives Dy erhélt und sich die Dauer verlangert. Mit geeigneten Spiegeln oder
Gitteranordnungen kann diese Verlangerung durch negative Dispersion zweiter
Ordnung kompensiert werden. Die Werte fiir Dy haben die Einheit [fsQ]. Fir

die Verldngerung des Pulses durch Dispersion zweiter Ordnung gilt folgender

D 2
7(Dy) = 71, - A |1+ (41112 : 722) . (2.17)
FL

Gleichung (2.17) ist zu entnehmen, dass die Pulserverldngerung durch Dispersion

Zusammenhang:

zweiter Ordnung dann relevant ist, wenn das Quadrat der Pulsdauer im Fourierlimit
7L, in der GroBenordnung der materialspezifischen Werte fiir die Dispersion zweiter
Ordnung ist und somit der Radikant deutlich grofler als eins wird. Dieser Fall liegt
bei ultrakurzen Laserpulsen mit 7r; ~ 10 fs vor, weil beispielsweise fiir 1 mm-
Quarzglas bei einer Wellenldnge A = 800 nm die Dispersion zweiter Ordnung
D, = 36,1 fs* betriigt. Die Pulsdauer 7 verlingert sich in diesem Fall um den

Faktor v/2 gegeniiber dem Fourierlimit.

hohere Ordnungen Auch die Dispersionen hoherer Ordnungen zeigen Pulsver-
anderungen an. So beschreibt die Dispersion dritter Ordnung Vor- und Nachpulse
und die vierte Ordnung ein Plateau. Besonders die Kenntnis von Vorpulsen ist
bei der Beschreibung der Wechselwirkung von Licht mit Materie wichtig, weil

Vorpulse zum Beispiel ein Plasma vor dem Eintreffen des Hauptpulses ziinden

10
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konnen.

Ahnliches kann auch passieren, wenn der Puls ein zu hohes Plateau besitzt.

Dieser Abschnitt zeigt, dass die Dispersionskontrolle bei ultrakurzen Laserpulsen
eine wichtige Aufgabe ist, um ihre Wechselwirkung mit Materie beschreiben zu
konnen. Die Bestimmung der Pulsform (siehe dazu auch Kapitel 3.2) und die
Erhaltung der Pulsform bei Anderung anderer Pulsparameter wie Strahltaille
oder Pulsenergie (vergleiche Kapitel 5) ist die Herausforderung im Umgang mit

ultrakurzen Pulsen.

2.2 Wechselwirkung intensiver Laserpulse mit

einem Festkorper

Dieses Kapitel behandelt die Wechselwirkungen eines ultrakurzen Laserpulses
mit dem Festkorper. Bedingt durch die zeitliche und rdumliche Abhédngigkeit der
Intensitét (vergl. Gleichung (2.9)) in einem ,,Gaufipuls“ finden die beschriebenen
Wechselwirkungsmechanismen parallel statt. Dadurch kann keine chronologische
oder rdumliche Reihenfolge angegeben werden. Die auftretenden Mechanismen

lassen sich in drei Bereiche einteilen: Absorption, Ionisation und Beschleunigung.

2.2.1 Absorptionseffekte

In diesem Kapitel sollen Effekte diskutiert werden, die zur Energieabsorption aus
Laserpulsen im Festkorper fithren. Eine Herausforderung bei der Beschreibung der
Absorptionseffekte liegt in der schwierigen Unterscheidbarkeit der Prozesse und
der Tatsache, dass die Prozesse zeitgleich stattfinden, weil die Intensitdat raumlich
wie zeitlich variiert. Bei den Absorptionsprozessen lassen sich zwei Kategorien
bestimmen, auf denen die Absorption beruht: stoldominiert und stof}frei. Abhédngig
von Intensitdt oder Ort der Wechselwirkung tragen die Prozesse unterschiedliche
Bezeichnungen.

Die hier verwendeten Intensitidten von bis zu ca. I = 10" W/cm? liegen deutlich
iiber der Intensitét, bei der Plasma entsteht, sodass auch die Absorption von Licht

in Plasma berticksichtigt wird.

11
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elektrisches Feld
des Lasers

Abnahme der Energie
im Festkorper

Abb. 2.3: Beim Auftreffen eines Laserpulses auf einen Festkorper nimmt die Amplitu-
de des elektrischen Feldes exponentiell ab. Die Abfalllange wird Skintiefe
genannt. In Orange ist der Verlauf der Energie im Festkorper dargestellt,
deren Abfalllinge nur den halben Wert der Skintiefe betragt. Abbildung in
Anlehnung an [24]

Das Hauptaugenmerk in diesem Kapitel liegt auf metallischen Festkorpern. Die
Anregung durch das Laserfeld dndert die Anzahl der Leitungsbandelektronen, die
Elektronen- und Gittertemperatur sowie die Elektronenstofrequenz, wodurch
sich auch die optischen Eigenschaften des Metalls &ndern.

Stofldominierte Absorption

Elektronen oszillieren im Laserfeld zunéchst ohne Energiegewinn. Gerét ein Elek-
tron nach einem Stofl mit einem (Gitter-)atom aufler Phase mit dem Laserfeld,
so kann es netto Energie aufnehmen. Die Absorption von Energie aus Photonen
ist aus Griinden der Impulserhaltung immer ein Dreikorperproblem. Alle nun
folgenden Absorptionseffekten basieren auf diesem Grundprozess.

normaler Skin Effekt Wahrend das elektrische Feld im Vakuum geméafl Glei-
chung (2.2) oszilliert, klingt die Amplitude im Festkorper exponentiell ab. Dieser
Verlauf ist in Abbildung 2.3 gezeigt. Die Tiefe, in der die Amplitude des elektri-

12
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schen Feldes auf 1/e abgefallen ist, wird als Skintiefe /g bezeichnet [19]:

Co

= (2.18)

ls
Hierbei ist ¢y die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum, w die Laserfrequenz und k
der imaginére Teil des komplexen Brechungsindex. Die Skintiefe ist also ein Maf}
dafiir, bis zu welcher Tiefe eine Interaktion zwischen Laserfeld und Festkorper
stattfindet. Gewohnlich liegt die Skintiefe bei wenigen zehn nm.
Fiir steile Plasmagradienten (vergl. Kapitel 2.2.3) und geringe Laserintensitaten
wird der Absorptionsmechanismus ,normaler Skin Effekt“ genannt. Der Skin-Effekt
tritt auf, wenn die Oberflache noch nicht in den Plasmazustand iibergegangen
ist. Unter der Annahme, dass die Leitungsbandelektronen in Metallen erfolgreich
mit dem Plasmaformalismus beschrieben werden kénnen, ergibt sich daraus ein

Plasmagradient als Stufenfunktion.

Inverse Bremsstrahlung Aus den Maxwell-Gleichungen folgt, dass eine be-
schleunigte Ladung normal zur Beschleunigung ein Photon emittiert. Dieser Effekt
wird als Bremsstrahlung bezeichnet. Umgekehrt kann ein Elektron durch die
Kollision mit einem Photon in Anwesenheit eines Atoms Energie erhalten und
dadurch beschleunigt werden. Dieser Vorgang wird inverse Bremsstrahlung ge-
nannt. Im Gegensatz zum normalen Skin Effekt ist ein langer Plasmagradient
und eine geringe Intensitat charakteristisch fiir die inverse Bremsstrahlung. Typi-
scherweise tritt inverse Bremsstrahlung auf, wenn friih in der ansteigenden Flanke
eines ultrakurzen Laserpulses ein Plasma entsteht, das bedingt durch die geringe

Intensitat wenig dicht ist.

Die Elektronen-Ionen-Stofifrequenz v,; im Plasma ist wie folgt definiert[25]

42w nZe!

2,3
3 mAug,

Ve InA. (2.19)
wobei die Plasmadichte n., die Ordnungszahl Z, die thermische Elektronen-
geschwindigkeit v, ~ T%?2 und der Coulomblogarithmus In A ist. Zu héheren
Elektronengeschwindigkeiten hin, also bei hoherer Temperatur der Elektronen,
nimmt die Stof}frequenz ab, so dass bei hoheren Intensitéten die Energieabsorption
eher stofifrei erfolgen muss. Aufbauend auf den oben beschriebenen Mechanismen
sind in der Literatur noch folgende Effekte beschrieben:[26]

13
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Anomaler Skin Effekt Wie auch beim normalen Skin Effekt erhalten die
im Laserfeld oszillierenden Elektronen ihre Energie iber Stofle mit Ionen. Ist
nun durch hohere Intensitiat und deswegen durch hohe Elektronentemperaturen
die mittlere freie Weglédnge der Elektronen grofler als die Skintiefe, konnen die
Elektronen ihre Energie weiter als die Skintiefe ins Plasma hineinbringen und
sorgen damit fiir eine nicht-lokale Beziehung zwischen den Feldern innerhalb und
auBerhalb des Plasmas. Dieser Effekt wird Anomaler Skin Effekt (ASE) genannt

und tritt bei hohen Gradienten sowie hohen Intensitiaten auf.

Schicht inverse Bremsstrahlung Die Bezeichnung sheath inverse bremss-
trahlung (SIB) geht auf Catto und More zuriick[27]. Sie bezeichnen damit einen
Absorptionsmechanismus, der der inversen Bremsstrahlung, also der Aufnahme
von Energie aus dem elektrischen Feld fiir ein Elektron, das auler Phase schwingt,
ahnelt. In tiberkritischen Plasmen dringt das Laserfeld nur teilweise in das Plasma
ein und kann auf einer kurzen Distanz Elektronen wieder in das Plasma hinein
beschleunigen, die sonst das Target verlassen hiatten. Die Mechanismen SIB und
ASE sind zwei Grenzfélle eines Absorptionsmechanismus wie in [28] gezeigt. Fiir

die SIB muss folgende Bedingung erfiillt sein:

l
WLls _ BLE 4. (2.20)

Ute WpUte

Hier ist wy die Laserfrequenz und wp die Plasmafrequenz (siehe Kapitel 2.2.3)

Stofifreie Absorptionsmechanismen

Die folgenden Absorptionsmechanismen beruhen nicht auf Dreierstéffen und wer-

den daher getrennt behandelt.

Resonanzabsorption Bei der Resonanzabsorption koppelt das elektrische Feld
resonant an die Elektronen-Plasma-Welle, indem es bei langen Plasmagradienten
in das unterkritische Plasma propagiert. Am Punkt der kritischen Dichte ny,;; (ver-
gleiche dazu Kapitel 2.2.3) kann parallel zum Plasmagradienten polarisiertes Licht
eine Plasmawelle resonant treiben. Unter einer Plasmawelle versteht man eine lon-

gitudinale Elektronendichtefluktuation innerhalb des Plasmas. Die Voraussetzung

14
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des p-polarisierten elektrischen Laserfeldes hat zur Folge, dass Resonanzabsorption
unter senkrechtem Einfall nicht moglich ist. Bei einem Einfallwinkel ¢ wird das
Licht nicht an der kritischen Dichte ., sondern bei (ny; cos? ¢) reflektiert. Die
Welle kann jedoch teilweise bis zu ny,.; tunneln[29].

Die Energieabsorption findet durch Stofle zwischen Elektronen und Ionen statt, so
dass sich das Plasma aufheizt und die Plasmawelle gedampft wird. Dartiber hinaus
entziehen Teilchen, die langsamer als die Plasmawelle sind, der Welle Energie,
wahrend schnellere Teilchen sie weiter verstarken. Hier tritt die Landau-Dampfung
auf, die aus der Maxwellschen Geschwindigkeitsverteilung resultiert, weil es immer
mehr langsame als schnelle Teilchen gibt.

Bei sehr hohen Intensitdten kann die Welle brechen, wenn die Amplitude der
Elektronenoszillation grofler als die Wellenlange der Plasmawelle ist, so dass
Teilchen schnell ins Plasma beschleunigt werden. Laut Kleeschulte [21] kann die
Resonanzabsorption hier ausgeschlossen werden, weil insbesondere ein bendtigter
Vorpuls fiir den weichen Plasmagradienten nicht nachgewiesen werden konnte
(siche dazu auch Kapitel 3.2).

Brunelmechanismus Dem Brunelmechanismus liegt die Idee zu Grunde, dass
Elektronen, die in einem Zyklus des elektrischen Feldes beschleunigt werden, im
darauf folgenden, entgegensetzten Zyklus nicht um den gleichen Wert abgebremst
werden konnen. Bei ultrakurzen Laserpulsen, die nur wenige Zyklen des elektri-
schen Feldes beinhalten, haben die Zyklen nie die gleiche Amplitude (siehe dazu
auch Abbildung 2.2) und konnen somit die Elektronen nicht um denselben Wert
beschleunigen bzw. abbremsen|30].

Besonders stark findet dieser Effekt an der Oberfliche von Plasmen oder Fest-
korpern statt, weil dort im Interferenzfeld von ein- und auslaufendem Licht ein
hoheres elektrisches Feld auftritt. Im darauffolgenden entgegengesetzten Halbzy-
klus des Feldes kann das Elektron nicht abgebremst werden, weil das Feld im
Plasma/Festkorper exponentiell gedampft wird. Das Elektron erfahrt also einen
Nettoenergiegewinn. Fiir Beschleunigung nach Brunel ist ein steiler Plasmagradi-
ent erforderlich, das heifit die Abfalllange des Plasmas an der Festkorperoberfliche
ist viel kleiner als die Wellenldnge des Lasers. Wie Kleeschulte et al. erlautern, ist
der Brunelmechanismus fiir die Energieabsorption und damit die Beschleunigung

von Elektronen im hier verwendeten Intensitétsbereich von Relevanz[21].
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2.2.2 lonisation

E L—
l ﬁ A ﬁ
(a) Multiphonenionisation (b) Above-threshold-ionization

(¢) Tunnelionisation (d) Barrier-supression-Ionization

Abb. 2.4: Hier sind die Ionisationsmodell fiir einzelne Modelle gezeigt, wie sie im
Kapitel 2.2.2 beschrieben sind.

Das Merkmal eines Plasmas ist wie bereits beschrieben die Existenz von getrenn-
ten Ladungstréagern, also Ionen und Elektronen, woraus folgt: Die Ionisation ist
die Voraussetzung fiir die Entstehung von Plasmen. Bei Laserplasmen gibt es,
abhéangig von der Laserintensitét, verschiedene Ionisationsmechanismen, die in
diesem Kapitel beschrieben und eingeordnet werden.

In dieser Arbeit wird die Wechselwirkung zwischen ultrakurzen Laserpulsen und
Festkérpern (Metallen) untersucht, wobei die Arten der Ionisation fiir isolierte
Atome beschrieben werden. Weil diese Arbeit sich mit der Wechselwirkung zwi-
schen ultrakurzen Laserpulsen und Metallen auseinander setzt, wird hier zunachst
beschrieben, wie sich die Ionisation von Metall von der von isolierten Atomen

unterscheidet.
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Metalle Wie bereits erwahnt, sind die folgenden Ionisationsmechanismen fiir
einzelne Atome beschrieben, wie sie zum Beispiel im Gas vorliegen.

Im nicht-metallischen Festkorper werden die Atome durch die kovalente Bindung
zu einem Festkorper gehalten, bei der ein Elektronenpaar zwischen den Atomen
ausgebildet wird. In Metallen sind die dufleren Elektronen so weit delokalisiert,
dass sie nicht mehr einem Atomrumpf zugeordnet werden konnen, sondern sich in
einem Elektronengas durch den Festkorper bewegen. Grund fiir diesen Unterschied
zwischen Metallen und Nichtmetallen ist, dass die Fermi Energie, also das hochste
besetzte Energieniveau am Nullpunkt, im Leitungsband liegt, was der Grund fiir
die leitenden Eigenschaften von Metallen ist.

Durch die Delokalisation kann bei Metallen nicht von Ionisation aus diskreten
Energieniveaus gesprochen werden, weil die Elektronen als quasi-frei beschrieben
werden[31]. Bei Aluminium liegen zum Beispiel drei der dreizehn Elektronen im
Leitungsband vor und sind daher mit vergleichsweise geringer Energie auszulosen.
Die Austrittsarbeit ist deutlich unterhalb der Tonisationsenergien von Einzelato-
men, fir Aluminium zum Beispiel betragt sie W, = 4,1 eV. Verglichen mit der
Photonenenergie hi = 1,55 €V bei einer zentralen Wellenldnge A = 800 nm werden
also drei Photonen fiir ein Elektron benotigt (vergl. [32]). Tiefer liegende Elektro-
nen, die sog. quasi-gebundenen Elektronen, die sich im Valenzband befinden und
somit an den Rumpf gebunden sind, besitzen deutlich hohere Ionisationsenergien.
Die Ionisationsenergie fiir Innerschalenelektronen bei Aluminium betragt ca. 2 keV.
Tiefer gebundene Elektronen kénnen durch Stofle ionisiert werden.

Bei deutlich hoheren kinetischen Energien der Primérelektronen konnen entweder
sie durch weitere St6Be mehrere Sekundérelektronen erzeugen oder die Sekun-
darelektronen durch Stofle an anderen Elektronen fiir freie Elektronen sorgen.
Wichtig zu wissen ist, dass der hochintensive und ultrakurze Laserpuls schon
sehr frih ein Plasma erzeugt, mit dem der Rest des Pulses wechselwirkt wie in
Kapitel 2.2.1 beschrieben ist. Der Laser greift dazu an den freien Elektronen an
und 16st die Elektronen aus dem Festkérper aus. Bedingt durch den Uberschuss
an positiven Ladungen l6sen sich die metallischen Bindungen auf. Spéter greifen

dann die Prozesse, die in den folgenden Abschnitten beschrieben werden.
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Abb. 2.5: Hier ist der totale Ionisationquerschnitt fiir Stoionisation von Aluminium
in Abhéangigkeit von der Elektronenenergie aufgetragen. Fiir hohe Elektro-
nenenergien nimmt der Wirkungsquerschnitt ab, so dass die Stoflionisation
fiir hohe Elektronenenergien gegeniiber der Feldionisation an Bedeutung
verliert[33].

Stof3ionisation

Bei der Stoflionisation stoft ein beschleunigtes Elektron mit einem gebundenen
Elektron und tibertragt ihm so viel kinetische Energie, dass es das Coulomb-
potential verlassen kann. Abbildung 2.5 zeigt den totalen Wirkungsquerschnitt
fiir Stoflionisation in Aluminium in blau in Abhéngigkeit von der Elektronen-
energie[33]. Es ist zu erkennen, dass der lonisationsquerschnitt mit steigender
Elektronenenergie abnimmt. Also ist die Stoflionisation durch schnelle Elektronen
mit Energien grofler als 1 keV, die in den Festkorper beschleunigt werden, nicht
mehr relevant. Bei langsamen Elektronenenergien zwischen zehn und hundert Elek-
tronenvolt ist die Stoffionisation der wichtigste lonisationsprozess. Im folgenden

wird es um stofifreie Ionisationsmechanismen gehen.
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Multiphotonenionisation

Die Multiphotonenionisation (MPI) ist ein nicht-linearer lonisationsprozess, bei
dem auf Grund der hohen Photonendichte ein gebundenes Elektron mehrere
Photonen absorbiert. Damit kommt es zur Ionisation, obwohl die Energie eines
Photons nicht fiir eine Ionisation ausreicht. [34] Nehmen Elektronen iiber die
Ionisationsenergie weitere Photonen auf, so wird der Prozess above threshold
ionization (ATI) genannt. Als freie Elektronen werden diese dann durch die
Photonen beschleunigt und es gilt fiir die kinetische Energie der sog. genannten
ATI-Elektronen:

Eart = (nvpr + narr) - by — Eron - (2.21)

Dabei sind nyp; die Anzahl der Photonen bis gilt: nypr- hv > Fpo, und die Anzahl
der Photonen, die iiber die Ionisationsenergie Fj,, hinaus aufgenommen werden
nati. Daraus ergibt sich, dass das Spektrum von ATI-Elektronen diskrete Maxima
im Abstand der Photonenenergie hat[35]. Zu hohen Intensitdten im Bereich von
1014 W

oz verschmieren diese Peaks, weil ein anderer Ionisationsmechanismus, die

Feldionisation, dominant wird.

Feldionisation

Unter dem Begriff der Feldionisation werden alle Prozesse zusammen gefasst, die

auf der Deformation des Atompotentials durch das Laserfeld beruhen.

Tunnelionisation Wahrend bisher das Elektron als Teilchen betrachtet wur-
de, muss im Fall der Tunnelionisation das Wellenbild bemiiht werden, so dass
es eine endliche Wahrscheinlichkeit fiir das Elektron gibt durch Tunneln das
Kernpotential zu verlassen. Die Tunnelwahrscheinlichkeit durch die Coulombwall
héngt von der Breite des Walls ab und kann demzufolge erhoht werden, wenn das
Kernpotential durch ein starkes externes elektrisches Feld verédndert wird. Dieses
Feld kann durch einen ultrakurzen Laserpuls zur Verfiigung gestellt werden. Im
quasistatischen Bild ist das elektrische Feld des Laserpulses so gerichtet, dass es
das Atompotential lange genug verformt, so dass ein Elektron heraus tunneln
kann. Die Tunnelwahrscheinlichkeit kann mit dem ADK-Modell (nach Ammosov,

Delone und Krainov) bestimmt werden[36].

19



2 LASER-MATERIE-WECHSELWIRKUNG

Barrier Supression Ionisation Die Barrier Supression Ionisation (BSI) ist
ein Grenzfall der Tunnelionisation, bei dem das Atompotential so weit verformt
wird, dass es unterhalb der Energieniveaus der aufleren, gebunden Elektronen
liegt. Somit kann ein Elektron das Atompotential verlassen, weil die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit innerhalb des Potentials geringer als aulerhalb ist. Fiir die BSI
kann ein Schwellwert bestimmt werden, indem eine Superposition von Atom- und
Laserpotential betrachtet wird. Das Atom hat die Ordnungszahl Z.

\I/ges (T) = \IjAtom (T) + \IjLaser (T) =

+ Bar. (2.22)

Wie in Abbildung 2.4d zu erkennen ist, besitzt das Gesamtpotential ¥ (r) ein
Maximum. An dieser Stelle kann eine Aussage zum Potentialmaximum und somit
zur minimalen Feldstéirke des Lasers Ej getroffen werden, die benétigt wird um

BSI zu ermoglichen:

OV ges (r = 10) B Ze L E. = Wa(r) =2 Ze

Ex.  (223)

or degrd Are

Die Ionisationsenergie muss kleiner sein als die Energie eines Elektrons, das dieses
Potentialmaximum spiirt: Ej,, < —e - Uyes (rg), damit BSI stattfinden kann. Der
Schwellwert fiir das elektrische Feld des Lasers betrégt also
E2 meg

Ze3

Die Laserintensitat I ist anschaulicher als die Amplitude des elektrischen Feldes ,

EA>

(2.24)

so dass mit Gleichung (2.7) die Schwellintensitét fir BSI Ipg; bestimmt ist zu:

mleeg B
T2z (2.25)
Der Schwellwert ist als Stufenfunktion zu sehen, unterhalb ist die Wahrscheinlich-

keit 0 und dartuber 1.

Ipsr =

Keldyshparameter

Zur Abschiatzung des dominanten lonisationsprozesses wird haufig der Keldyshpa-
rameter angegeben. Dazu wird die Ionisationsenergie F;,, mit dem ponderomo-
torischen Potential Up des Lasers verglichen. Obwohl hier von einem Potential
gesprochen wird, hat das ponderomotorische Potential die Dimension einer Ener-

gie, wie in Kapitel 2.2.4 gezeigt ist. Bei der Multiphotonenionisation wird das
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Atompotential als ungestort angenommen. Erst wenn die Intensitét stark genug ist
um das Coulombpotential so zu verdandern, dass das Elektron diese Veranderung
spiirt, geschieht der Ubergang von MPI zu Tunnelionisation. Auf Grundlage dieses

Ubergangs definierten Keldysh[37] und Perelomov [38] den Keldyshparameter

EIon
= . 2.26
Y =4/ 20, (2.26)

zZu:

Es gibt folgende Regime:

v >1 Feldionisation und Multiphotonenionisation
v<1 Tunnelionisation
v«1 barrier supression tonization

Fir die in dieser Arbeit giltigen Parameter mit einem ponderomotorischen Poten-
tial im Bereich von einigen keV und einer typischen Ionisationsenergie von einigen
10 eV ergibt sich ein Keldyshparameter deutlich unter 1, so dass als dominanter

Ionisationmechanismus BSI angenommen werden kann.

2.2.3 Plasmen

Allgemein Im Gegensatz zu anderen Zustdnden von Materie, bei denen La-
dungsneutralitét herrscht, weil die Elektronen an die Atomriimpfe gebunden sind,
liegen im Plasma Elektronen und Ionen getrennt vor, so dass hier nur von einer
Quasineutralitidt gesprochen werden kann. Voraussetzung fiir Plasmen ist also die
Ionisation von neutralen Atomen, die zum Beispiel durch Sté8e mit beschleunigten
Elektronen oder durch intensive Laser stattfinden kann. Ein Plasma muss konstant
geheizt werden um den Zustand der getrennten Ladungstrager aufrecht zu erhal-
ten, weil ohne externe Energiequelle das Plasma unter Emission von Strahlung
rekombiniert.

Plasmen sind allgegenwértig: Das berithmteste Beispiel ist die Sonne, in deren
Kern Protonen und Elektronen getrennt vorliegen. Aber auch die Leuchtstoffroh-
ren arbeiten mit der Rekombinationsstrahlung von kalten Plasmen, die in diesem
Fall Glimmentladungen genannt werden.

In dieser Arbeit werden die Plasmen durch einen ultrakurzen und hoch intensiven

Laserpuls erzeugt, so dass hier insbesondere auf die dafiir wichtigen Parameter
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2 LASER-MATERIE-WECHSELWIRKUNG

eingegangen wird.

Die Ionisationsmechanismen bei Laser-Plasmen sind in Kapitel 2.2.2 beschrieben.
Plasmen konnen in verschiedenen Ionisationszustanden vorliegen. Wahrend bei
vollstandig ionisierten Plasmen alle Elektronen aus dem Coulombpotential des
Kerns entfernt worden sind, binden bei teilionisierten Plasmen noch verbliebene

Elektronen am Rumpf.

Plasmafrequenz In den freien Elektronen im Plasma kénnen Dichtefluktua-
tionen angeregt werden und als Elektronen-Plasma-Welle beschrieben werden.
Die Frequenz, mit der die Elektronen im Plasma oszillieren kénnen, wird Plas-
mafrequenz wp genannt und ist von der Elektronendichte n, abhéngig. Es gilt
dabei

Nee?

wp = (2.27)

Me€o
mit der Elementarladung e, der Elektronenmasse m, und der elektrischen Feld-
konstante ¢y. Externe elektrische Felder kénnen nur dann ins Plasma propagieren,
wenn die Frequenz der Storung grofler als die Plasmafrequenz ist. Eine solche
externe Storung kann Licht sein, das mit seinem elektrischen Feld die Plasmadichte
moduliert. Also kann zum Beispiel ein Laser mit einer Frequenz w; nur dann in
das Plasma eindringen, wenn gilt: w;, > wp

Das Plasma kann also die Storung von auflen nicht ausgleichen, sodass die Storung
propagieren kann.

Plasmadichte Mit dem Begriff der Plasmadichte ist die Elektronendichte im
Plasma n, gemeint und bildet eine wichtige Grofle fir die Beschreibung des
Plasmas, weil sie dessen Eigenschaften beeinflusst. Nahezu alle Grolen der Plas-
maphysik sind von ihr abhéngig und sie wird zur Kategorisierung von Plasmen
herangezogen.

Eine wichtige Elektronendichte ist die kritische Dichte nyg,;, bei der die Plasmatf-
requenz der Laserfrequenz entspricht:

wW2meeo
-

(2.28)

Nkrit = c

Bei einer Wellenlédnge von A = 800 nm betragt die kritische Dichte: ng.;; =
1,75 - 10" m~3. Bei Aluminium mit 3 Leitungsbandelektronen betriagt die Dichte

beispielsweise n, ~ 100 - ngpiz.
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2.2 WECHSELWIRKUNG INTENSIVER LASERPULSE MIT EINEM FESTKORPER

Plasmatemperatur Zusammen mit der Plasmadichte ist die Plasmatempera-
tur die zweite wichtige Grofle in der Beschreibung von Plasmen. Auch hiermit ist
die Temperatur der Elektronen 7T, gemeint und lésst sich als mittlere kinetische
Energie der Elektronen im Plasma verstehen. Sie wird in der Regel in der Einheit
Elektronenvolt angegeben.

Es gilt folgender Zusammenhang, wobei die Elektronenmasse m, und die Boltz-
mannkonstante kg sind.

I 5, 3

§me’U = ik‘BTe . (229)

Die mittlere Elektronengeschwindigkeit v ist vor allem in Kapitel 6.1 wichtig.

Plasmagradient Wird durch einen hochintensiven Laserpuls ein Plasma an
einer Oberflidche erzeugt, so expandiert das Plasma durch den Plasmadruck und
die beschleunigten Teilchen von der Oberflaiche weg. Der Verlauf der Dichte kann
wegen der adiabatischen Expansion als exponentiell angesehen werden. Typische
Abfalllaingen fiir Laserplasmen im hier betrachteten Parameterbereich liegen
zwischen A/10 und A/30 mit einer zentralen Wellenlénge A = 800 nm[22].

2.2.4 Beschleunigungsmechanismen

Ponderomotorische Beschleunigung Ein isoliertes Elektron im Vakuum
wiirde keine Energie durch eine ebene elektromagnetische Welle aufnehmen und
nach dem Passieren der Welle sich wieder an seinem Ursprungsort befinden. Der
Laser ist fokussiert und die laterale Ausdehnung des Fokus (wy = 2 um) ist bei
einem Titan:Saphire Laser etwa in der Groflenordnung der Wellenlénge, sodass es
einen starken Feldgradienten gibt.

Elektronen folgen dem oszillierenden Laserfeld und erreichen dort eine mittlere
kinetische Energie, das sogenannte ponderomotorische Potential Up:

e?I)\?

8megmec

Up (2.30)

Dabei ist e die Elementarladung, I die Laserintensitéit, m. die Elektronenmasse.
Die ponderomotorische Kraft ist allgemein proportional zum Gradienten der In-
tensitat. Freie Elektronen werden durch den Gradienten des elektrischen Feldes im
Laserpuls beschleunigt und kénnen pro Feldzyklus maximal die Energie in Hohe

des ponderomotorischen Potentials aufnehmen. In dem vom Laser beleuchteten
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Festkorper liegen Elektronen nicht isoliert vor (siehe dazu auch Kapitel 2.2.1).
Durch die Gitterionen kann Energie vom Photon auf das Elektron iibertragen
werden.

Trifft der Laserpuls in einem von 0° verschiedenen Winkel auf, wie es in dieser
Arbeit der Fall ist, erzeugen einlaufender und auslaufender Laserpuls ein Interfe-
renzfeld an der Oberfldche. Die Felder werden dann vektoriell addiert und unter
der Annahme, dass die Oberfldche eine Reflektivitdt von 1 hat, ergibt sich fir das
Interferenzfeld zu:

Eint = A/ B2, + E?

einl ausl *

(2.31)

Fiir die Intensitét folgt daraus: I;,; = 2I. So kénnen Elektronen eine maximale
Energie von
Emax <2- UP (232)

erreichen. In der Mittelung der Gradienten zur Berechnung des ponderomotori-
schen Potentials liegen bei ultrakurzen Laserpulsen Probleme. Weil die Gradienten
insbesondere zeitlich sehr steil sind, gibt das ponderomotorische Potential nur

einen ungefdhren Wert an.

Mehrfachbeschleunigung Elektronen erreichen durch die direkte Mehrfachbe-
schleunigung hohere Energien als in Gleichung (2.32) angegeben. Es wurde gezeigt,
dass Elektronen bei einer Intensitat entsprechend zu Up = 4,7 keV kinetische
Energien > 150 keV besitzen|[39].

Bei der direkten Mehrfachbeschleunigung werden die im Target befindlichen Elek-
tronen zunachst ponderomotorisch beschleunigt. Die Elektronen, die wegen ihres
Injektionszeitpunktes ins Target beschleunigt werden, streuen dort elastisch und
konnen das Target wieder verlassen. Dort werden sie vom Laserfeld wieder erfasst
und ins Target oder Vakuum beschleunigt. Dieser Vorgang ist wahrend des Laser-
pulses mehrfach wiederholbar, aber bei hohen Energien sinkt der Sto3querschnitt
zwischen Elektronen, so dass die Elektronen nicht mehr zurtick ins Laserfeld

beschleunigt werden.

Quasistatische elektrische Feldbeschleunigung Kleeschulte et al. haben
deutlich schnellere Elektronen messen konnen als durch die beiden vorhergegan-

genen Mechanismen zu erklaren sind[21][29]. Es kénnen Geschwindigkeiten bis
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zum zehnfachen des ponderomotorischen Potentials gemessen werden. Nach dem
Ende des Laserpulses klingt das elektrische Feld an der Oberfléche nicht aus oder
oszilliert, sondern behélt eine quasistatische Komponente bei.

Die entstehenden Feldstéirken kénnen Elektronen auf kinetische Energien von ca.
100 keV beschleunigen. Der Ursprung dieses quasistatischen Feldes liegt in der
Ladungstragerverteilung an der Oberfldche. Innerhalb der Skintiefe befindet sich
eine schmale Population positiver Ladungstriager, in der die Elektronen fehlen, die
zuvor vom Laser ins Vakuum beschleunigt wurden. In dieser Zeit bewegen sich
die Tonen noch nicht, aber die Elektronen spiiren ihr Feld und werden von ihnen
angezogen. Zudem stoflen sich die Elektronen untereinander ab, so dass diese
Raumladung die auflenliegenden Elektronen beschleunigt und sie das Potential
der Ionen verlassen konnen. Kleeschulte et al. bezeichnen diesen Beschleunigungs-
mechanismus auch als anisotrope Coulomb Explosion (ACE)[21]. Die AbstoBung
untereinander beschleunigt die Elektronen auf enorme Energien. Voraussetzung
fiir diese Art der Beschleunigung ist eine grofie Dichte der Elektronen, weswegen

ein starker Plasmagradient notwendig ist.
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3 Experimenteller Auftbau

Dieses Kapitel erlautert den experimentellen Aufbau in dieser Arbeit. Zunéchst
wird die Erzeugung von few-cycle Laserpulsen und deren Verstarkung beschrieben.
Im Anschluss geht es um die Charakterisierung dieser ultrakurzen Laserpulse
insbesondere die Messung der Pulsldnge. Weitere wichtige Eigenschaften wie

Pulskontrast und Polarisation des Lasers werden erldutert.

3.1 Lasersystem

Die Experimente fur diese Dissertation wurden am PHASER (Phase-Stabilized
Heine Laser) der Arbeitsgruppe von Prof. Georg Pretzler im Institut fiir Laser-
und Plasmaphysik an der Heinrich-Heine-Universitat Diisseldorf durchgefiihrt. Zur
Erzeugung von ultrakurzen Laserpulsen mit hoher Pulsenergie ist ein mehrstufiges,
komplexes Lasersystem notwendig, dessen Verstindnis grundlegend fiir diese
Arbeit ist. Im Folgenden werden die wichtigen Parameter und die Funktionsweise
der einzelnen Stufen in der Reihenfolge, in der das Licht durch das System
lauft, erldutert. An Stellen, an denen es fir das Verstidndnis der vorliegenden
Arbeit notwendig ist, werden auch einzelne Parameter und die Auswirkungen ihrer
Anderung beschrieben. Der schematische Aufbau des Lasers ist in Abbildung 3.1
gezeigt.

Oszillator Die Erzeugung der Laserpulse geschieht in einem Oszillator!, in dem
aus einem Dauerstrichlaser ein gepulster Laser wird. Kernelement des Oszillators
ist der Titan-Saphir (kurz Ti:Sa) Kristall, der mit einem griinen Dauerstrichlaser
gepumpt wird und Laserlicht bei einer Wellenlang