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KURZFASSUNG

Die Wechselwirkung eines schwach relativistischen, ultrakurzen Laserpulses mit einer Festkor-
peroberfliche ist ein hochkomplexer Prozess, der von vielen verschiedenen Parametern abhangt
und bis heute noch nicht vollstindig verstanden ist. Durch die hohen Intensitdten wird auf der
Oberflache wahrend der Wechselwirkungszeit ein dichtes Plasma erzeugt, an dem der Laserpuls
reflektiert wird (Plasmaspiegel). Wahrend dieser Wechselwirkung kann es zur Erzeugung Hoher
Harmonischer kommen, die das Target zusammen mit dem Laserpuls verlassen. Ebenso werden
Elektronen und Ionen beschleunigt und schlussendlich Material vom Target ablatiert, wodurch
ein Krater entsteht.

In dieser Arbeit wird untersucht, wie verschiedene Laserparameter sowohl diesen Erzeu-
gungsprozess der Hohen Harmonischen als auch die gesamte Dynamik der Wechselwirkung
beeinflussen kdnnen. Dabei wird insbesondere darauf eingegangen, wie die Interaktion durch
wesentlich schwichere Lichtanteile im Untergrund des Laserpulses verdndert wird, die den
Festkorper bereits vor dem Lichtpuls erreichen.

Fiir diese Untersuchungen werden die ultrakurzen Laserpulse (< 8 fs) des Lasersystems PHASER
genutzt, die fokussiert eine Spitzenintensitit von bis zu 2 x 10'® W /cm? erreichen kénnen. Durch
kleine Anderungen am System kénnen sowohl die Intensitit als auch die Pulsdauer variiert werden,
wodurch es méglich ist, genaue Abhéngigkeiten zu ermitteln.

Mittels einer detaillierten Analyse der auftretenden Veranderungen im reflektierten Laserlicht
konnten eindeutig unterschiedliche Regime der Wechselwirkung bestimmt werden, die von
der Fluenz in dem Untergrund abhingen. Fiir die unterschiedlichen Targetmaterialen wurden
Grenzfluenzen ermittelt, ab denen der Regimewechsel einsetzt.

In dem ersten Regime bleibt die Oberflichenstruktur des Targets erhalten und es bildet sich
durch den Laserpuls ein Plasmaspiegel aus, an dem Harmonische erzeugt werden. Es wird gezeigt,
dass die Harmonischenerzeugung ab einer gewissen Untergrund-Fluenz einbricht, was auf eine
vorherige Veranderung auf der Targetoberflache zuriickzufiihren ist. Mittels einer Anderung
des Timings im Lasersystem kann eindeutig gezeigt werden, dass dies auf die Fluenz im Nano-

sekundenbereich zuriickzufithren ist. Weitere Untersuchungen der Harmonischen zeigen die
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theoretisch vorhergesagte Abhangigkeit der Erzeugung vom Plasmagradienten, sowie den deutli-
chen Einfluss der Pulskompression auf das Harmonischenspektrum. Ebenso kénnen verschiedene
Erzeugungsprozesse der Harmonischen eindeutig identifiziert werden.

Im zweiten Regime findet mit steigender Fluenz eine immer grofliere Veranderung der Wech-
selwirkung statt. Es wird gezeigt, dass sich als erstes eine diinne Plasmablase auf der Oberflache
ausbildet, die dafiir sorgt, dass nicht alle Strahlanteile ihre Divergenz behalten. Danach bildet sich
durch den Materialabtrag eine Vertiefung aus, die das Laserlicht stark aufbeugt. Fiir Fluenzen, die
viel grofler als die Grenzfluenz sind, wird die Vertiefung schlie3lich so grof3, dass die gesamte
Wechselwirkung darin stattfindet. Dabei wird die Reflexion des Lasers grundlegend veréndert.
Es kommt abhéngig von dem durchlaufenen Gradienten im gesamten Strahl zu unterschiedlich
starker Ionisations-Blauverschiebung und zur Erzeugung Hoher Harmonischer. Durch die Form
der Vertiefung finden diese Prozesse an verschiedenen raumlichen Positionen statt, was zur Folge
hat, dass die Strahlanteile mit unterschiedlich starker Blauverschiebung in unterschiedliche Raum-
richtungen reflektiert werden. An der Position mit dem steilsten Einfallswinkel des Laserpulses
ist der Gradient am kiirzesten und es konnen Hohe Harmonische erzeugt werden, die aufgrund
der Geometrie der Vertiefung in die Targetnormale emittiert werden.

Diese Arbeit bietet somit einen tiefen Einblick in die Dynamik der Wechselwirkung von
ultrakurzen Laserpulsen mit Festkorperoberflaichen. Aufierdem wird zum besseren Verstandnis
der Harmonischenerzeugung beigetragen und mittels PIC-Simulationen eine neue Erzeugungs-

moglichkeit prasentiert, die es ermoglicht, rdaumlich getrennte Harmonische zu erzeugen.



ABSTRACT

The highly complex process of a weakly relativistic, ultrashort laser pulse interacting with the
surface of a solid depends on many different parameters and is not yet completely understood.
Due to the high intensities a dense plasma is created on the surface during interaction. The
incoming laser pulse is reflected by this plasma which is therefore referred to as plasma mirror.
While the interaction takes place, high harmonics can be generated, which are emitted from the
target together with the reflected laser pulse. Furthermore, electrons and ions are accelerated and
material is ablated from the target, which leads to the formation of a crater.

In this work, the influence of the laser parameters is investigated, both on the generation of
the high harmonics and on the entire dynamic of the interaction. The main emphasis is on the
modification of the interaction due to low-intensity light components in the underground of the
laser pulse, which reach the solid before the main light pulse.

The ultrashort laser pulses (<8 fs) generated by the laser system PHASER are used for these
experiments. After focussing they can have maximum intensities up to 2 x 10'® W/cm?. Small
modifications in the system allow variation of both the intensity and the pulse duration, thus
enabling a thorough examination of the dependencies.

Different regimes of the interaction are distinguished by a detailed analysis of the changes
observed in the reflected laser light. These regimes depend on the fluence of the nanosecond-
duration underground of the laser pulse. The threshold fluences setting the borders between the
different regimes were determined for several target materials.

In the first regime, the surface structure of the target is conserved and a plasma mirror is
generated by the laser pulse generating high harmonics. It is demonstrated that the generation
of high harmonics stops at a certain underground fluence. This can be explained by an ongoing
modification of the target surface. Using a variation of the timing in the laser system, it could be
verified that this can be attributed to the fluence in the nanosecond timescale. Further investigati-
ons of the high harmonics show the theoretically predicted dependency of the generation on the
plasma gradient, as well as the influence of the pulse compression on the spectrum of the high

harmonics. Likewise, different generation processes could be identified unambiguously.
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In the second regime, the transformation of the interaction grows with increasing fluence. It
is demonstrated that at first a thin plasma blister develops on the surface which causes selective
pointing variations within the main pulse. When the fluence becomes higher, an indentation is
formed due to the removal of material, which diffracts the laser light. This indentation expands
with further increasing fluence, such that the entire interaction occurs in it. Hence, the reflexion
of the laser is fundamentally modified.

Depending on the gradient a different amount of ionization blue shift takes place in the laser
beam, as well as the generation of high harmonics. Owing to the form of the indentation, these
processes happen at different spatial positions leading to the effect that different light components
with varying blue shift are reflected in separate directions. The shortest gradient length can be
found at the position with the steepest angle of incidence of the laser pulse. The high harmonics
generated at this spot are emitted in the normal direction with respect to the target due to the
geometry of the indentation.

Therefore, this work yields a deep insight into the dynamic of the interaction of ultrashort
laser pulses with the surfaces of solids, which also contributes to understanding the generation
process of high harmonics. Furthermore, PIC simulations are presented which demonstrate a new
possibility for creating high harmonics is presented which enables the generation of spatially

separated high harmonics.
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EINLEITUNG

Seit der Erfindung und Entwicklung der chirped pulse amplification (CPA) durch D. Strickland und
G. Mourou [1], die dafiir beide im Jahr 2018 mit dem Physik-Nobelpreis ausgezeichnet wurden,
ist es moglich, Laserpulse mit extrem hohen Intensitaten zu erzeugen. Durch dieses Verfahren
konnen auflerdem Pulse mit zuvor unerreichten Pulsldngen von einigen Femtosekunden generiert
werden, was vollig neue Moglichkeiten der Anwendung eroffnet.

Das Vordringen in die Zeitskala von Femtosekunden (107!% s) erlaubt den Einblick in ul-
traschnelle Prozesse, die mit herkémmlicher Messtechnik nicht zu erfassen sind. So ist es beispiels-
weise moglich, mittels Femtosekundenlaserpulsen chemische Verdnderungen, wie die Dynamik
der Bindungen in Molekiilen zeitaufgelost zu untersuchen [2]. Fiir diese Arbeit wurde der Chemie-
Nobelpreis verliehen. Daran ankniipfend bietet die femtosecond stimulated Raman spectroscopy
(FSRS) die Moglichkeit, Informationen tiber die Dynamik chemischer Reaktionen zu gewinnen
[3].

Um noch schnellere Bewegungen zeitlich auflosen zu kénnen, ist es notwendig, die Pulsdauer
beziehungsweise das Messsignal noch weiter zu verkiirzen. Um die Bewegung von Elektronen
in einem Atom zu ,beobachten®, benétigt man Pulsdauern, die kiirzer als deren Bewegung sind.
Im klassischen Atommodell benétigt ein Elektron fiir eine Umrundung des Atoms etwa 150
Attosekunden. Somit muss ein Messignal zur Detektion dieser Bewegung genutzt werden, das
eine Pulsdauer einiger Attosekunden, also 108 Sekunden aufweist. Solche kurzen Pulse werden
bei der Erzeugung Hoher Harmonischer mittels Femtosekundenlaserpulsen generiert[4], die somit
ermoglichen, Attosekundendiagnostik zu betreiben [5]. Infolgedessen kénnen beispielsweise
Riickschliisse auf die Dynamik der Relaxation eines atomaren Anregungszustandes gemacht
werden [6] und es ist moglich, die Bewegung von Elektronen in Festkorpern und auf deren
Oberfliache zu untersuchen [7]. Auf diese Weise kann das Verstindnis im Bereich der Chemie,
Physik und Elektronik mafigeblich erweitert werden.

Bei Hohen Harmonischen handelt es sich um Vielfache der Laserfrequenz, die bei der Wech-
selwirkung von Laserpulsen hoher Intensitat mit Materie entstehen konnen. Diese sind, wie auch
der erzeugende Laserpuls, kohérent, konnen Wellenldngen bis in den Rontgenbereich aufweisen

und treten in Form mehrerer Pulse mit Pulsdauern bis unter 100 Attosekunden auf [8]. Durch
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ihre besonderen Eigenschaften und ihren grofien potentiellen Anwendungsbereich sind Hohe
Harmonische von groflem Interesse in Forschung und Wissenschaft.

Fir die meisten Anwendungen der Hohen Harmonischen, von denen einige oben genannt
wurden, werden diese in Edelgasen erzeugt. Diese Erzeugungsart wurde das erste Mal kurz nach
der Entdeckung der CPA im Jahre 1987 von McPherson et al. [9] experimentell nachgewiesen. In
den folgenden Jahren wurde diese Methode griindlich erforscht, wodurch das Verstindnis erweitert
und die Erzeugung effizienter wurde [4, 10]. Seit einigen Jahren ist es beispielsweise moglich,
die Intensitit einer einzelnen Harmonischen deutlich zu steigern [11]. Heutzutage werden diese
Hohen Harmonischen, wie oben dargestellt, in vielen Experimenten als Diagnostik eingesetzt.
Deren Erzeugungseffizienz wird weiter optimiert: So ist es inzwischen méglich, Attosekundenpulse
voneinander zu separieren [12] und Harmonische mit Wellenlingen bis in das Wasserfenster! zu
erzeugen [13]. Dies ermdglicht, mit den Harmonischen Zellen und Molekiile zu untersuchen, was
diese auch fiir die Medizin interessant macht.

Eine weitere Methode, die das Potential bietet, noch hiartere Strahlung zu erzeugen und mit
dieser eines Tages auch menschliches Gewebe durchleuchten zu konnen, ist die Erzeugung Hoher
Harmonischer an einem Oberflichenplasma. Die verschiedenen Erzeugungsprozesse wurden
im Laufe der letzten Jahre eingehend untersucht und sind inzwischen gut verstanden [14-16].
Aktuell wurden neue Erkenntnisse dazugewonnen, wie der Laser an das von ihm erzeugte Plasma
koppelt und wie dieser Prozess von der Steilheit des Gradienten abhangt [17].

Bei der experimentellen Umsetzung der Erzeugung stofit man typischerweise fiir Intensi-
taten unterhalb von 1017 W / cm? an den Punkt, an dem der Pulskontrast zu schlecht ist, um
Harmonische zu erzeugen [18]. Um dieses Problem zu 16sen, kann der Pulskontrast mittels eines
Plasmaspiegels verbessert werden [19], was aber die Komplexitit des Verfahrens deutlich erhoht
und auflerdem mit einem Energieverlust (> 15 %) einhergeht.

Diese Arbeit positioniert sich genau in diesem Grenzbereich, wo der endliche Pulskontrast
des Lasers beginnt, die Wechselwirkung dramatisch zu verdndern. Es zeigt sich, dass es eine ganze
Reihe an interessanten Effekten gibt, die besonders die Emission von Strahlung auf unerwartete
Weise beeinflussen kénnen. Zur Untersuchung der Wechselwirkung wurde der Ultrakurzpulslaser
PHASER verwendet, mit dem Spitzenintensititen von 2 x 10'® W /cm? bei einer Pulslinge von
etwa 8 fs erzeugt werden konnen. Damit ist es moglich, die verschiedenen Effekte gezielt einzeln
anzusteuern und zu untersuchen, da sie nicht wie bei langeren Pulsen seriell ablaufen. Der Laser
bietet die Moglichkeit, ohne Anderungen an dem experimentellen Setup vorzunehmen, zu einem
20 fs Puls zu wechseln, der eine maximale Intensitit von 8 x 10*7 W /cm? erreicht. Durch die
zusétzliche Option, die Brennweite der fokussierenden Parabeln zu dndern, ist dieses System
bestens geeignet, die Dynamik dieses Bereiches zu untersuchen.

Die besondere Herausforderung, eine genaue Analyse der Wechselwirkung vorzunehmen,

besteht darin, dass es nicht moglich ist, direkte Untersuchungen in diesem Bereich vorzunehmen.

"Bei dem sogenannten Wasserfenster handelt es sich um einen Spektralbereich zwischen 4, 4 - 2,3 nm im Bereich der
weichen Rontgenstrahlung, der sich durch eine hohe Eindringtiefe in Wasser bei gleichzeitiger hoher Absorption in
organischen Molekiilen auszeichnet. Daraus resultiert ein hoher Kontrast zwischen Wasser und organischem Gewebe,
wobei die Kurzwelligkeit der Strahlung es gleichzeitig ermoglicht, sehr kleine Strukturen sichtbar zu machen.
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Aus diesem Grund werden in dieser Arbeit Riickschliisse auf die Effekte mittels eingehender
Untersuchung des emittierten Lichts, sowie Simulationen méglich. Durch Vergleich mit anderen
Arbeiten werden Erkenntnisse gewonnen, die die Dynamiken in diesem Wechselwirkungsbereich
erklaren und einordnen.

Dabei gliedert sich diese Arbeit wie folgt: Als erstes werden die theoretischen Grundlagen
eingefiihrt, die fiir das weitere Verstindnis benétigt werden. Dabei wird insbesondere auf die
Wechselwirkung von Laserpulsen mit Materie eingegangen und genauer beleuchtet, wie diese von
der Pulsdauer abhéngt. Dies ist wichtig, da die Vorpulse, die die Wechselwirkung modifizieren,
im Piko- beziehungsweise Nanosekundenbereich vor dem Hauptpuls auftreten und somit andere
physikalische Effekte relevant sind. Aulerdem werden im Detail die charakterisierenden Parameter
des Laserpulses, sowie die Erzeugung der Harmonischen beschrieben.

Im Folgenden werden das Lasersystem, sowie die Experimentierkammer inklusive aller in
der Arbeit verwendeten Diagnostiken vorgestellt. Dabei wird deutlich, wie die verschiedenen
Laserpulse erzeugt und diese auf dem Target fokussiert werden.

In Kapitel 4 wird der oben genannte Grenzbereich untersucht und ein eindeutiges Merkmal
ermittelt, ab welchem Punkt das ,Pedestal“? die Wechselwirkung beeinflusst. Darauf aufbauend
werden die beiden Hauptkapitel dieser Arbeit gegliedert.

Kapitel 5 befasst sich mit der Untersuchung der Harmonischenerzeugung bei méglichst hohen
Intensitaten ohne zusétzlichen Plasmaspiegel. Dabei wird vor allem auf den Einfluss der Dispersion
sowie des Gradienten und der Pulslidnge eingegangen. Mit diesem Aufbau war es moéglich, zwei
verschiedene Arten Hoher Harmonischer zu generieren. Da die Erzeugung des einen Typs Hoher
Harmonischer eine Abhéngigkeit von der Elektronendichte aufweist, ist es moglich, eine Aussage
iiber die Ionisation des Targets zu machen. Um diese zu iberpriifen, werden die emittierten Ionen
mittels eines Ionen-Spektrometers untersucht. Dabei werden ebenfalls die kinetischen Energien
der Ionen detekiert und es konnen Riickschliisse auf das Ablationsverhalten des Targetmaterials
gemacht werden.

Am Ende dieses Kapitels wird eine neue Methode prisentiert, Harmonische zu erzeugen,
die den Vorteil besitzen, dass sie sowohl voneinander, als auch von den beiden erzeugenden
Laserpulsen getrennt propagieren.

In Kapitel 6 werden die Wechselwirkung des Laserpulses und die Art der Beeinflussung durch
das Pedestal betrachtet. Dabei treten je nach Energie, die das Pedestal beeinhaltet, unterschied-
liche Effekte auf, die einzeln beleuchtet werden und aus denen sich ein schliissiges Gesamtbild
ergibt, wie das Pedestal die Wechselwirkung verandert. Es wird auch gezeigt, dass es ab einer
gewissen Energie im Pedestal wieder moglich ist, Harmonische zu erzeugen, die aber eine andere

Abstrahlcharakteristik aufweisen als erwartet.

?Bei dem Pedestal handelt es sich um Untergrundstrahlung, die bei der Erzeugung des Laserpulses entsteht und eine
grofiere Pulslinge und geringere Intensitét als der Hauptpuls aufweist.
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GRUNDLAGEN

In diesem Kapitel werden die fiir das Verstdndnis der nachfolgenden Arbeit notwendigen, theore-
tischen Grundlagen dargestellt.

In Kapitel 2.1.1 werden die Basiseigenschaften elektromagnetischer Wellen erlautert und
welche weiteren Eigenschaften Licht haben muss, um als Gauf3scher Strahl charakterisiert werden
zu konnen, wird in Kapitel 2.1.2 geschildert. In Kapitel 2.1.3 werden die Eigenschaften von
Laserpulsen dargelegt, wie sich diese bei Transmission durch ein Medium verhalten und welche
nichtlinearen Effekte auftreten konnen, wenn hohe Intensititen erreicht werden. Treffen diese
Laserpulse mit hoher Intensitat auf Materie so wird ein Laserplasma (Kapitel 2.2) erzeugt. Die
wichtigsten Prozesse, sowie resultierende Effekte in und auf einem solchen Plasma werden im
Kapitel 2.3 kurz dargestellt. In Kapitel 2.4 werden Hohe Harmonische der Laserstrahlung und
deren Entstehungsprozesse vorgestellt und erldutert. Da viele Effekte in einem Plasma nicht
analytisch zu betrachten sind, wird noch die PIC Simulation in Kapitel 2.5 eingefiithrt, die zur

Simulation der ultrakurzen Wechselwirkung angewandt werden kann.

2.1 ELEKTROMAGNETISCHE WELLEN

Elektromagnetische Wellen treten in der Natur in einem grofien Spektralbereich auf. Der
kleine Teil, den wir wahrnehmen kénnen (siehe Abbildung 2.1), wird sichtbares Licht genannt und
weist Wellenldngen von etwa 750 nm (rot) bis 400 nm (violett) auf. Strahlung hoherer Energie,
wie beispielsweise Rontgenstrahlung, findet in der Medizin Anwendung und langwellige, wie die

Radiowellen, in der Unterhaltung und im Funk.

2.1.1 ALLGEMEINE BESCHREIBUNG

All diese Strahlungsarten unterliegen dem Welle-Teilchen-Dualismus und lassen sich folglich
sowohl im klassischen Wellenbild als auch im Teilchenbild beschreiben. Im Wellenbild ist Licht
eine Transversalwelle, die aus einem harmonisch schwingenden elektrischen Feld und damit ge-
koppeltem magnetischen Feld besteht. Um deren Ausbreitung im Raum vollstindig zu beschreiben

nutzt man die Maxwell-Gleichungen, die aus vier gekoppelten Differentialgleichungen bestehen:
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Abbildung 2.1: Schematische Einteilung des elektromagnetischen Spektrums. Nach links nimmt
die Photonenenergie zu und die Wellenldnge ab. Der kolorierte Bereich entspricht dem sichtbaren
Spektralbereich.

VxB = pu (f+aoaﬁ) (2.1)
ot

, OB

F = — 2.2
V x 5 (2.2)
V.E = 2 (2.3)

€0

V-B = 0 (2.4)

Hierbei ist E der elektrische Feldvektor, J die Stromdichte, B die magnetische Flussdichte, p
die Ladungsdichte und c die Lichtgeschwindigkeit. Die Vakuumpermeabilitat wird durch pg und
die Dielektrizitatskonstante durch €y beschrieben. Aus den Maxwell-Gleichungen lasst sich die

dreidimensionale Wellengleichung fiir das elektrische Feld E(7, ¢) herleiten:

- 1 0? -

AE(7,t) — 7,t) = 0. (2.5)

—5E
c? Ot? (7,
Eine Losung, welche die ebenen Wellen des elektrischen Feldes beschreibt, bietet der folgende

exponentielle Ansatz:

E(7,t) = Egexp {i(wt — k- 7)}. (2.6)

Hierbei ist Ey die komplexe Amplitude der Schwingung, k der Wellenvektor und w die
Kreisfrequenz. Geht man davon aus, dass die Welle in z-Richtung propagiert, wie es tiblicherweise

angenommen wird, so folgt aus E 1k in vektorieller Schreibweise

Epoexp{i(wt—Fk-2)}
E(Z,t)=| Eypexp{i(wt—k-z+¢)} | = E, + Ey. (2.7)
0
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Die zusitzliche Phase € bestimmt, welche Art von Polarisation das Licht aufweist. Gilt fire = +n-7
mit n € Ny, so ist das Licht linear polarisiert, wie es bei Laserstrahlung der Fall ist. Zirkular

polarisiertes Licht entsteht hingegen, wenn e = +7/2 + m - 27 mit m € Z gilt.

Bei vielen Anwendungen und Experimenten werden héufig die Begriffe s- und p-polarisiert
verwendet. Dabei handelt es sich um linear polarisiertes Licht, dass eine bestimmt Ausrichtung
zu einer Oberflache aufweist. Zur Erlauterung sei das Licht im folgenden linear polarisiert in
x-Richtung und k zeige in z-Richtung. Trifft dieses Licht auf einen Spiegel, dessen Normalenvektor
in der y-z-Ebene liegt und um einen Winkel @ # 0 gegeniiber den Achsen verkippt ist, so ist das
Licht bezogen auf den Spiegel s-polarisert. Trifft auf den selben verkippten Spiegel Licht dessen
elektrische Feld in y-Richtung oszilliert, so wird dieses p-polarisiert genannt. Da in diesem Fall
das elektrische Feld eine Komponente aufweist, die senkrecht zum Spiegel steht, ist p-polarisiertes

Licht besonders gut dafiir geeignet, ein Laserplasma (siehe Kapitel 2.3) zu generieren.
Die magnetische Flussdichte l4sst sich aus der elektrischen Feldstarke wie folgt berechnen:
1 L
B=--¢é,xF. (2.8)

C

Hier wird die Kopplung zwischen der elektrischen und magnetischen Welle ersichtlich. Dichte
und Richtung des Energietransports, also die Energieflussdichte, werden durch den sogenannten

Poynting-Vektor

1
Ho

S=—(E x B) (2.9)
beschrieben. Er zeigt in Richtung des Wellenvektors é}. Meistens ist allerdings die Intensitit

der Strahlung von Interesse. Diese ergibt sich durch das zeitliche Mittel des Poynting-Vektors zu

(S)=1=—"-E2. (2.10)

Hierdurch ergibt sich direkt der proportionale Zusammenhang zwischen der Intensitit und
dem Quadrat der Amplitude des elektrischen Feldes. Wenn zudem die zeitliche Ausdehnung und
Querschnittsflaiche der Welle bekannt sind, kann man die Energie errechnen. Um die Energie, die
eine gewisse Strahlungsart aufweist, besser zu verstehen, betrachtet man diese im Teilchenbild.
Demzufolge kann Strahlung auch anhand von Quanten, den sogenannten Photonen beschrieben

werden. Dabei gilt, dass jedes Photon eine bestimmt Energieportion tragt

C
E=hv=h- 2.11
v =hs 211

und die gesamte Energie kann durch Addition der Energie aller Photonen ermittelt werden.
Hierbei steht h fiir das Plancksche Wirkungsquantum und A fiir die Wellenlédnge. Damit einher

geht auch ein definierter Photonenimpuls

p=me=""— % (2.12)
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der von der Frequenz beziehungsweise der Wellenlange des Lichts abhéngt.

Somit ergibt sich, dass die verschiedenen Strahlungsarten entweder nach der Wellenlange oder
ihrer Photonenenergie klassifiziert werden kénnen, vergleiche hierzu Abbildung 2.1. Ublicherweise
wird im sichtbaren bis infraroten Spektrum die Wellenldnge und vor allem im Réntgen- oder

hoherenergetischen Spektralbereich die Photonenenergie genutzt.

2.1.2 GAUSSSCHE STRAHLEN

Gaufistrahlen sind elektromagnetische Strahlen, die sich dadurch auszeichnen, dass sie ein trans-

versales Profil gemaf} einer Gaufikurve
A=Ay e (@=20/0)? (2.13)

aufweisen (siehe Abbildung 2.2, links). Der charakterisierende Parameter ist die Gaufibreite &, die
beschreibt, wann die Amplitude A von ihrem maximalen Wert A auf das e 1-fache abgefallen
ist. Die Amplitude entspricht hier dem elektrischen Feldstarke E. Aufgrund des quadratischen
Zusammenhangs zur Intensitit folgt, dass die Intensitit an der gleichen Position auf das e”2-fache
abfallt. Der Zusammenhang mit der Intensitat ist von Interesse, da diese die Messgrof3e darstellt.
Die Halbwertsbreite (FWHM, full width at half maximum) Az, die eine charakteristische Grof3e
von Laserpulsen ist, kann aus der Gaufibreite berechnet werden. Fir das elektrische Feld £ und

die Intensitat I sieht der Zusammenhang wie folgt aus:
Axg =2VIn2-(g und Azx;=+v2-In2-¢g. (2.14)

Betrachtet man das longitudinale Profil des Strahls, also jenes entlang der Ausbreitungsrich-
tung bzw. optischen Achse (z-Achse), so weist dieses um den Fokus ein Lorentzprofil auf. Der

Intensitatsverlauf wird durch die Gleichung

Iy
I(x = = = 2.15
(‘T Zo 0, Z) 1+ (Z/ZR)2 ( )
beschrieben. Die Gauflbreite £ g wird als w(z) und im Fokus als Strahltaille
4 Nf
> . L 2.1
wo = — (2.16)

bezeichnet. Diese hangt von der Grofie des einfallenden Strahls D = 4w an der fokussierenden
Optik und deren Brennweite f ab. Zudem ist die Fokusgrole beugungsbegrenzt und somit

abhéngig von der Wellenldnge \.

Das transversale Profil entlang der z-Achse wird beschrieben durch

w(z) = wo - |/1+ (;)2, (2.17)
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Abbildung 2.2: Links: Gauflkurve mit Mittelwert zy, Amplitude Ap, Gaubreite £ und Halb-
wertsbreite Ax. Rechts: Strahltaille eines fokussierten Gauf3strahls mit minimalem Strahlradi-
us wo, Kriimmungsradius der Phasenflichen R(z) = z - [1 + (7w?/\z)?], dem bi- oder auch
konfokalen Parameter b, der zweimal der Rayleighlinge entspricht, und dem Offnungswinkel
©/2 21,27 A/(2wp). Nach [20].

wobei )
mT-w
r= 0 (2.18)

die Rayleighlénge ist. Diese Lange beschreibt den Abstand der Strahltaille zu dem Punkt in z-
Richtung, an dem der Strahlradius auf v/2wq angestiegen ist und sich somit die ausgeleuchtete

Flache verdoppelt hat.

Untersucht man den Verlauf von w(z) entlang der z-Achse weiter bis in den Bereich z > zp,
so nahert er sich einer Geraden an. Diese schlief3t mit der z-Achse den Winkel ©/2 ein und ihr

Ursprung liegt in der Mitte der Strahltaille. Somit lasst sich iiber den Divergenzwinkel

By = 2 = lim (w(z)> _ W _ A (2.19)

2  z>zp z ZR  TWo

beschreiben, wie der Gaufistrahl auseinanderlauft [21].

Betrachtet man ein reales Stahlprofil, so kann dieses vom Idealfall abweichen. Ursachen
dafiir koénnen beispielsweise hohere transversale Moden, Amplituden- und Phasenstérungen
(resultierend durch inhomogene Verstirkung) oder auch Uberlagerungen von Teilstrahlen sein [21].
Somit sind fiir reale Gaufiprofile die Strahltaille wg, sowie der Divergenzwinkel 64;,, um den Faktor
M grofier. Dieser wird Beugungsmaf3zahl genannt, die fiir den Fall eines Gaufistrahls (TEMg)
gerade Eins ist. Infolgedessen verdndert sich das Strahlparameterprodukt von 04, wg = \/7
zu 04wy = M? -\ /. Haufig nutzt man zur Beschreibung eines realen Laserstrahls auch die
Strahlqualitat K = M 2.

Im Experiment kann durch Messungen die Energie, die jeder einzelne Puls enthilt, sowie der
raumliche und zeitliche Intensitatsverlauf ermittelt werden, aber nicht die maximale Intensitat Ij.

Diese ist jedoch fiir viele Berechnungen und Abschitzungen von grofler Relevanz. Um diese zu
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erlangen wird die folgende Berechnung durchgefiihrt. Die Intensitit kann zu einem Zeitpunkt ¢

in einem radialen Abstand 7 durch

I(r,t) = I - exp {—2 [(;)2 + (t ZO)QH (2.20)

beschrieben werden. Die Intensitit weist auch im zeitlichen Verlauf ein gauf3sches Profil mit

der temporalen Gauf3breite &; auf, wie am zweiten Term im Exponenten zu erkennen ist. Die

raumliche Integration in Zylinderkoordinaten fithrt zum zeitlichen Verlauf der Leistung

P(t) = L(t) /OOO exp {2 <;)2} omr dr = LL(t) -

Durch zeitliche Integration lasst sich daraus die Gesamtenergie

Eg = g~w2 - Iy /_o:oexp{—2 (;)2}& = (g)?) cw?- & - 1. (2.22)

ermitteln, die im Puls vorhanden ist. Ublicherweise wird als Pulsdauer der Intensitit nicht der
Wert bei Abfall auf das e !-fache, sondern die FWHM A7y = /2 -1In2- ¢ £, benutzt und genauso
bei der Strahltaille Az; = /2 - In(2) - w. Die Amplitude der Intensitit kann somit ausgedriickt

m2\*?  Egq

cw?. (2.21)

oS

werden durch

Zur expliziten Berechnung der Intensitdt muss noch beachtet werden, dass nicht die gesamte
Energie eines Pulses innerhalb der FWHM oder Gaufibreite liegt. Liegt beispielsweise ein Gauipuls
vor, so sind innerhalb der Fliche mit dem Radius der Gauf3breite 86,5 %, in der doppelten Breite
schon 99,9 % der Energie enthalten’.

2.1.3 LASERPULSE

Der Begriff Laser leitet sich vom Akronym fir Light amplification by stimulated emission of
radiation ab, das den grundlegenden Prozess beschreibt, der zur Entstehung von Laserstrahlung
fihrt. Hierzu wird zunichst ein laseraktives Medium gepumpt, also dessen Atome oder Molekiile
durch Zufuhr von Energie in einen héheren energetischen Zustand gebracht. Ist die Zerfallszeit
dabei lang genug, baut sich eine Besetzungsinversion auf, in der ein Teil der Pumpenergie ge-
speichert ist. Durch ein Photon der passenden Wellenlénge kann stimulierte Emission angeregt
werden. Die so generierten Photonen gleicher Energie und Phase, werden durch einen Resonator
immer wieder durch das laseraktive Medium gespiegelt und somit immer neue Photonen generiert.

Grundsitzlich werden bei Lasern zwei Signalformen unterschieden. Der weitaus bekanntere
Typ ist der Dauerstrichlaser (cw-Laser). Ein solcher wird beispielsweise in dem Lasersystem

PHASER (Kapitel 3.1) als Pumplaser verwendet, Laser dieser Art finden aber auch vielseitigen

'In w/4 liegen 11,8 %, in w/2 liegen 39,4 %, in 3w/4 liegen 67,5 % und in 3w/2 liegen 98,9 % der Energie.
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Abbildung 2.3: Links: Zusammenhang zwischen Zeitraum und Ortsraum, Ty entspricht der
Periodendauer der Trigerwelle und ist das Aquivalent der Wellenlinge A\g. Umschlossen wird die
Tragerwelle von der Einhiillenden, die durch alle Maxima der Tragerwelle lauft. Rechts: Lichtpuls
mit gauBBschem Profil im Zeitraum. Nach [20].

kommerziellen Einsatz. Sie erbringen eine zeitlich konstante Strahlungsleistung mit einem typi-

scherweise sehr schmalen Spektrum und grofier zeitlicher Kohérenz.

Von grofierem Interesse ist in dieser Arbeit der gepulste Betrieb, insbesondere die Erzeu-
gung ultrakurzer Laserpulse. Das elektrische Feld eines Laserpulses an einem festen Ort wird
beschrieben als

E(t) = Ea(t) - e'@(t=to)teon) (2.24)

und setzt sich zusammen aus der Amplitude E4(t), die auch als Einhiillende bezeichnet wird,
und der Trigerwelle. Diese beschreibt die Oszillation des elektrischen Feldes mit der Frequenz
w, siehe Abbildung 2.3 links. Die Einhiillende kann gegen die Triagerwelle verschoben sein,
was durch die Einfuhrung der Phase ¢¢g (CEP, siehe Kapitel 2.1.4) beriicksichtigt wird. Ist der
Phasenunterschied ¢ = 0, so stimmen das Maximum der Tragerwelle und das der Einhiillenden
iiberein. Durch Anderung der CEP kann die Richtung des E-Feldes an einem Zeitpunkt und bei

sehr kurzen Pulsen auch messbar die maximale Intensitat gedndert werden.

Typischerweise weist ein ultrakurzer Laserpuls eine Einhiillende der Form
Ea(t) = By - e~ /%) (2.25)

auf, die einem gau3schen Puls entspricht (siehe 2.1.2). Durch eine Fouriertransformation, also die

Betrachtung im Frequenzraum, wird deutlich, dass auch
Ej(w) x e (W& /2)? (2.26)

einen gaufischen Verlauf aufweist. Somit gilt der Zusammenhang £, = 2/;, der mit Gleichung

2.14 umgeformt werden kann zu dem Pulsdauer-Bandbreite-Produkt

4-1n(2)

™

AT-Av =

~0,441. (2.27)
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung verschiedener Laserpulse mit gaufischer Einhiillender
(grau). In den aufeinander folgenden Pulsen sind Trigerwellen mit unterschiedlichen Phasendiffe-
renzen Ay; und Ay zur Einhiillenden dargestellt. Durch die unterschiedliche Phase hat jeder
Puls eine andere maximale Amplitude.

Man kann folglich abhéngig von der Bandbreite Av des Pulses nur eine kiirzeste Pulslange A1
erzeugen. Sie wird als Fourierlimit A7ry, bezeichnet. Somit ergibt sich die kiirzeste Pulsdauer, die

sich mit einer gewissen Bandbreite erzeugen lasst als
A7[fs] - AA[nm] ~ 1,47 - 1073 - (A[nm]). (2.28)

Es wird also zur Erzeugung ultrakurzer Laserpulse ein laseraktives Medium benétigt, das eine
grof3e spektrale Bandbreite verstirken kann. In einem Resonator mit einem solchen Medium
konnen viele verschiedene Moden schwingen, die jedoch keine feste Phasenbeziehung zueinander
aufweisen. Dadurch ist es moglich, dass diese immer zu unterschiedlichen Zeiten interferieren,
und es kann zu starken Leistungsschwankungen im System kommen. Folglich muss der Resonator
optimiert werden, was bei dem verwendeten Lasersystem mittels Modenkopplung (engl. mode
locking) gelingt. Dabei wird Licht hoher Intensitit durch den Kerr-Effekt? stirker fokussiert als
solches mit niedriger, das dann durch die unterschiedliche Divergenz herausgefiltert werden kann.
Diese hohen Intensititen treten immer dann auf, wenn schon ein paar Moden gekoppelt sind.

Somit werden nur gekoppelte Moden in dem Oszillator zugelassen.

2.1.4 MODENKAMM UND CEP-STABILISIERUNG

Besonders bei ultrakurzen Laserpulsen im Bereich einiger Femtosekunden spielt die CEP (carrier-
envelope-phase) eine entscheidende Rolle. Dies resultiert daraus, dass ein Puls nur noch aus
wenigen Zyklen besteht und somit die maximale Amplitude stark von der Phase ¢ ¢ g abhingt, wie
es in Abbildung 2.4 zu erkennen ist. Hier sind drei Pulse mit unterschiedlicher Phasendifferenz

Ay darstellt. Die maximale Amplitude wird erreicht, wenn Ay = 0 gilt, wie es bei dem rot

?Der Kerr-Effekt ist ein Effekt der nichtlinearen Optik und beschreibt die intensititsabhingige Anderung des Brechungs-
indexes als An = naI, wobei na der nichtlineare Brechungsindex ist, und wird in Kapitel 2.1.6 naher beschrieben.
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung des Spektrums eines Laserpulses. Die einzelnen Moden
im Abstand der Repetitionsfrequenz w, bilden dabei den Frequenzkamm um die Tragerfrequenz
we aus. wop = Ap/T stellt dabei den Frequenzoffset dar. Abbildung nach [22].

dargestellten Puls der Fall ist. Somit ist es von grofler Bedeutung, diese Phase zu kennen und zu
stabilisieren, um reproduzierbare Laserpulse zu generieren.

Zur Veranschaulichung der Stabilisierung und Messung der CEP ist der Wechsel in den
Frequenzraum mittels einer Fourier-Transformation notwendig, wodurch der sogenannte Fre-
quenzkamm erkennbar wird. In diesem erkennt man die einzelnen Moden des Laserpulses, die
sich um die Zentralfrequenz w,. anordnen, wie es in Abbildung 2.5 dargestellt ist. Die Repeti-
tionsfrequenz der einzelnen Moden resultiert aus dem verwendeten Resonator und kann mit
der Umlaufzeit der Einhiillenden 7" durch w, = 27 - T~! berechnet werden. Beim Durchlauf
des Pulses propagieren die Triagerwelle mit der Phasengeschwindigkeit vp = dw/0k und die
Einhiillende mit der Gruppengeschwindigkeit v = w/k. Dadurch ergibt sich ein Phasenschlupf®

von ) )
Ap = w.L ( — ) =wepT (2.29)

vg  Up
mit der Resonatorlange L [23, 24]. Folglich setzt sich das Frequenzspektrum eines Laserpulses

aus der Repetitionsfrequenz w, und dem Offset wo g zusammen zu
Wnp =N - wr +weEg, (2.30)

wobei n € N und normalerweise eine Groienordnung von 10% aufweist [25].

Im Folgenden werden zwei Methoden vorgestellt, wie die CE-Frequenz bestimmt werden
und folglich stabilisiert werden kann. Im Rahmen der technischen Umsetzung der Messung und
Stabilisierung ist es tiblich, anstelle der Kreisfrequenz w die Frequenz f = 5= zu betrachten.

Bei der f-to-2f Interferometrie wird das Fundamentalenspektrum mit der Frequenz f, mit
dessen frequenzverdoppeltem Spektrum mit Zentralfrequenz 2 f,. spektral tiberlagert [26]. Die
daraus resultierende Schwebungsfrequenz im Uberlapp enthilt die gewiinschte Information
der CEP. Damit dies funktioniert, muss das Fundamentalenspektrum mindestens eine Oktave

umfassen, was bedeutet, dass A\ > \/2 sein muss. Ist dies gegeben, so kann beispielsweise

Erstmals wurde dies von T. W. Hansch, J. L. Hall und R. J. Glauber untersucht [22], die 2005 hierfiir den Nobelpreis
der Physik erhielten.
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung des Frequenzkamms aus Abbildung 2.5 in blau. Der
durch difference frequency generation (DFG) aus diesem erzeugte Frequenzkamm ist in rot und
der durch second harmonic generation (SHG) entstandene in griin abgebildet. Des Weiteren ist
vermerkt, an welcher Position der Frequenzoffset gemessen werden kann. Nach [23].

ein BBO-Kristall* zur Frequenzverdopplung genutzt werden, was auch SHG (second harmonic

generation) genannt wird. Dabei ergeben sich die Frequenzspektren

J
2fn

nfr+ for (2:31)
onf + 2fck. (2.32)

Der resultierende Uberlapp zwischen dem hochfrequenten Anteil des Fundamentalenspektrums
fon, mit dem niederfrequenten Anteil des SHG-Spektrums 2 f;, ist in Abbildung 2.6 erkennbar. Die

Schwebungsfrequenz
fee =2fn — fon (2.33)

im Uberlapp enthélt dabei alle wichtigen Informationen um die CEP zu stabilisieren.

Ebenso ist es moglich, die sogenannte 0-to-f Interferometrie zu nutzen, um wiederum zwei
Spektren zu iiberlagern und aus der Schwebungsfrequnz die CE-Frequenz zu bestimmen. Die
zweite bendtigte Frequenz ist hierbei jedoch niedriger, da hier keine SHG, sondern DFG (differnce
frequency generation) genutzt wird. Um diese zu erzeugen, nutzt man einen PPLN-Kristall®. In
diesem Kristall entsteht das DFG-Spektrum aus der Differenz der niedrig- und hochfrequenten
Anteile des Fundamentalenspektrums, das die Frequenzen von 0 bis f aufweisen kann. Die

DFG-Frequenz kann durch

Ifora = (fce + nhignfr) — (fee + Niow fr) = (Mhigh — Niow) fr (2.34)

*BBO-Kristalle (3 — BaB20.) sind Kristalle, die eine starke Nichtlinearitat fiir optische Strahlung in einem grofien
Wellenlangenbereich aufweisen und daher hiufig zur Frequenzverdopplung oder Phasenanpassung eingesetzt werden.
Je nach Kristall kénnen diese Frequenzen bis zur fiinften Harmonischen erzeugen.

*PPLN-Kristalle (Periodically Poled Lithium Niobate) sind wie BBO-Kristalle nichtlinear und kénnen nicht nur fiir
DFG und SHG, sondern auch zur Selbstphasenmodulation oder Summenfrequenzbildung genutzt werden. Da meist
mehrere dieser Effekte auftreten, muss die gewiinschte Information spektral gefiltert werden.
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beschrieben werden. Das DFG-Signal ist, da es keine Abhangigkeit von der CE-Phase aufweist,
selbstreferenzierend. Durch die Uberlagerung mit dem Fundamentalenspektrum erhilt man auch

hier wieder eine Schwebungsfrequenz

fs = fnhighfnlow - (nhigh - nlow)fr

(Phigh — Niow) + for — fr(Mhigh — Miow) fr = foE, (2.35)

die zur Stabilisierung konstant gehalten werden muss. Auf diese Weise kann die CE-Phase
dauerhaft stabilisiert werden.

Beide Methoden finden Anwendung im PHASER (siehe Kapitel 3.1): die 0-to-f Interferometrie
wird im Seed-Oszillator genutzt, um diesen dauerhaft mit stabiler CE-Phase zu betreiben und die
f-to-2f Interferometrie wird im Verstarker genutzt, um etwaige Schwankungen auszugleichen, die

im Verstiarker hinzukommen konnen.

2.1.5 DISPERSION

Die Dispersion beschreibt die Frequenzabhingigkeit, hier des Brechungsindexes n(w) eines
Mediums und infolgedessen der Ausbreitungsgeschwindigkeit elektromagnetischer Wellen. Da
die Laserpulse spektral breit sind, werden sie davon stark beeinflusst und es ist unerlésslich, die
Dispersion bei der Erzeugung und Verstarkung, aber auch auf dem Weg zum Experiment zu
kontrollieren und zu verstehen. Dazu wird das elektrische Feld in komplexer Schreibweise im
Fourierraum betrachtet

E(w) = Bag(w) - ), (2.36)

wobei p(w) der spektralen Phase entspricht. Diese kann als Taylor-Reihe wie folgt geschrieben

werden:

— i (‘“J_ﬂ;"’oyn - Dy, (2.37)

w=wo m=0

ow) = 3 L [ o]

m! ow™
m=0

mit m € N. Die Dispersionskoeffizienten

(2.38)

D,, 7 .. [a k] Fezon T [a (w- ”(“»}
Ow™ | =g c Oow™ w=wo

zeigen dabei direkt den Zusammenhang zum Brechungsindex n(w).

Dabei beschreibt D,,,—o die Anfangsphase, also die Phasenverschiebung der Tragerwelle
relativ zur Einhiillenden. Fiir diesen Fall lasst sich die Phasengeschwindigkeit vp = % ableiten,
also die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Wellenfront. D,,—; gibt die Laufzeit der Amplitude
durch ein Medium der Lange x an. Dies beschreibt die Verschiebung der Einhiillenden, wodurch
sich die Gruppengeschwindigkeit vg = ‘é—z bestimmen lasst.

Die Dispersion zweiter Ordnung D beschreibt die quadratische Komponente der spektralen

Phase, die zu einer linearen Verldngerung der Pulsdauer fithrt. Dies rithrt daher, dass Licht mit
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einer hohen Frequenz in einem Medium wie Luft oder Glas mit einem Brechungsindex n(w) > 1
schneller propagiert als solches mit einer niedrigen Frequenz. Somit liegt ein Puls vor, der seine
Frequenz zeitlich dndert. Dieser Effekt wird in Anlehnung an die Ornithologie Chirp genannt. Bei

Kenntnis des D5 und des Fourierlimits® A7ry, kann die Pulsdauer

2
AT(D3y) = ATFL\I 1+ (4 -In(2) - ADj ) . (2.39)
TFL
berechnet werden.

Die Kompensation des Chirps, also der zeitlichen Frequenzéinderung eines Signals, kann
beispielsweise durch Multilayer-Spiegel (gechirpte Spiegel)’ oder Gitterkompressoren erfolgen.
Diese bieten die Moglichkeit, den Puls zur Leistungsreduktion zu strecken und bis zum Fourierlimit
ATpy, wieder zu komprimieren.

Die Dispersion hoherer Ordnungen beeinflusst die Pulsform. D3 sorgt dafiir, dass der Puls
Vor- oder Nachpulse an den Flanken ausbildet. D4 und D5 kdénnen dafiir sorgen, dass man
Asymmetrien und/oder einen Verlust des Kontrastes erhélt. Folglich versucht man im Lasersystem
und bei Experimenten Materialien zu nutzen, die den Puls wenig beeinflussen. Die entsprechenden

Werte fiir die D,, in [fs"*] kann man in der Literatur nachschlagen [27].

2.1.6 NICHTLINEARE OPTISCHE EFFEKTE

Der Kerr-Effekt ist ein nichtlinearer elektrooptischer Effekt, der besonders bei hohen Laserfeld-
starken an Relevanz gewinnt. Grundsétzlich beschreibt er, wie alle elektrooptischen Effekte, die
Abhiangigkeit des Brechungsindexes eines Materials von einem anliegenden elektrischen Feld.
Diese Abhangigkeit wird bei Betrachtung der Taylorentwicklung des Brechungsindexes besonders
deutlich:

n(E)=ng+S1-E+Sy-E*+ ... (2.40)

mit S; = L. [m"(E)} oo und es gilt der Zusammenhang S; = n; - (%)% Bei sehr kleinen

4! OF?
Feldstéarken, wie sie im Alltag vorkommen, wird der Brechungsindex durch ng beschrieben. Ist

S1 # 0 und die Feldstarke klein, so tritt ein linearer elektroopitscher Effekt auf, der auch als
Pockels-Effekt bekannt ist. Dieser beschreibt die Ausbildung doppelbrechender Eigenschaften
eines Mediums.

Sind die Parameter 51, S3, ... gegeniiber Sy vernachldssigbar, so spricht man vom Kerr-Effekt.
Hierbei handelt es sich folglich um eine Anderung des Brechungsindexes in Abhéngigkeit vom
Quadrat der elektrischen Feldstirke £2, das proportional zur Intensitit ist (siehe Gleichung 2.10).
Wie in Kapitel 2.1.2 behandelt wird, hat die Intensitat eines Laserpulses sowohl einen zeitlichen
als auch raumlichen Verlauf (siehe Formel 2.20). In beiden Fillen kommt es durch den Kerr-Effekt

zu einer Phasenverschiebung Ay = z - % - An(I(r,t)), wenn Licht durch ein Medium propagiert.

%Das Fourierlimit folgt aus dem Pulsdauer-Bandbreite-Produkt, siehe Gleichung 2.27.
"Hierbei handelte es sich um dielektrische Vielschichtspiegel, die eine frequenzabhingige Eindringtiefe fiir das
auftreffende Licht aufweisen.
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Abbildung 2.7: Links: Schematischer Puls mit rdumlichem Gauf3profil und glatter Phase. Rechts:
Darstellung der Anderung der Wellenfronten bei Durchgang durch ein Medium. Die Welle propa-
giert im Zentrum hoher Intensitat um As(z, z) langsamer und wird somit um den Radius Rgp
gewolbt.

Ein Maf} dafiir, ob die nichtlinearen Effekte berticksichtigt werden miissen, gibt das sogenannte
B-Integral. Dieses gibt an, wie grof§ der nichtlineare Anteil der Phasenverschiebung auf der
optischen Achse ist, der bei dem Durchgang durch ein Medium der Dicke z angesammelt wurde.

27 ng - I(z)

B= dz (2.41)

By no
Dabei weist das B-Inegral eine Abhingigkeit von dem materialspezifischen nichtlinearen Bre-
chungsindex 1o und der Wellenlange A auf. Der Verlauf der Intensitat wird entlang der optischen
Achse (z-Achse) angenommen, was dem zeitlichen Verlauf des Pulses entspricht.

Gilt B <1 so kann man davon ausgehen, dass die nichtlinearen Effekte zu vernachlassigen
sind. Wird B > 1, so miissen sie in Betracht gezogen werden. Dabei ldsst sich zwischen zeitlichen
und raumlichen Effekten unterscheiden.

Bei dem raumlichen Kerr-Effekt handelt es sich um die Selbstfokussierung, dem Ausbilden
einer sogenannten Kerr-Linse im Material. Zur Veranschaulichung wird hier ein gauf3scher Puls
angenommen, wie er in Abbildung 2.7 links dargestellt ist.

Da beim Durchgang durch ein Medium der Kerr-Effekt, also die Abhéngigkeit des Brechungs-
indexes von der Intensitat, auftritt, liegt im Zentrum des Pulses eine andere Ausbreitungsge-
schwindigkeit vor als am Rand. Dies entspricht einer ortsabhingigen Verschiebung der Phase, die
in der Ausbildung einer Kriimmung in der Wellenfront resultiert. Dieser Prozess ist schematisch
von links nach rechts in Abbildung 2.7 (rechts) dargestellt. Hierbei entspricht As(z, z) dem Weg-
unterschied zwischen Zentrum und Rand der Wellenfront. Rgr(2) gibt den Kriimmungsradius
der Wellenfront an. Dieser Prozess verstirkt sich selbst, da die Intensitat immer weiter ansteigt
und dauert an, bis ein defokussierender Prozess einsetzt oder das Material einen Schaden nimmt.
Dieses sogenannte self-trapping setzt ab einer Strahlungsleistung von
22

P>Pyy=0 ——— (2.42)
4 - Tngng
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Abbildung 2.8: Links: Elektrisches Feld eines monochromatischen Laserpulses. Die schwarzen
Pfeile stellen schematisch dar, wie schnell der Puls abhéngig von der Intensitit propagiert. Nach
einer gewissen Zeit hat sich der Puls spektral verbreitert, wie rechts dargestellt.

ein [28]. Dabei ist o eine Konstante, die sich aus dem Ursprungsprofil des Lasers ergibt und
numerisch berechnet werden muss [28]. Fiir eine grobe Abschédtzung kann o = 2 angenommen
werden [20].

In einigen Fallen ist Selbstfokussierung allerdings ein erwiinschter Effekt wie beispielsweise

bei der Kerr-Linsen-Modenkopplung, wie sie im PHASER (Kapitel 3.1) genutzt wird.

Im Zeitraum tritt hingegen eine andere Verdanderung auf. Typischerweise hat auch hier der
Puls einen Intensititsverlauf, wie er in Abbildung 2.8 links dargestellt ist (siehe Gleichung 2.20).

Zur besseren Veranschaulichung hat der Puls nur eine Wellenldnge.

Bei der Propagation durch ein Medium wirkt sich ebenfalls der Kerr-Effekt aus. Dieser resultiert
darin, dass der Pulsanteil mit hoher Intensitit langsamer lduft als der mit geringerer. Somit
schiebt sich die elektromagnetische Welle auf der ,spaten” Flanke zusammen, wodurch sich die
Wellenldange verkiirzt. Dies ist auch als Blauverschiebung bekannt. Auf der ,frithen® Flanke zieht
sie sich auseinander, die Wellenlange wird lidnger, es passiert eine Rotverschiebung. Auf der
rechten Seite der Abbildung 2.8 ist schematisch dargestellt, wie ein Puls nach der Wechselwirkung
aussieht. Es wurden bei dem Prozess neue Wellenldngen im Spektrum des Pulses generiert, das
Spektrum ist nun breiter als zuvor. Dieser Effekt wird Selbstphasenmodulation genannt und
kann stérend oder hilfreich sein. Genutzt wird er zur spektralen Verbreiterung von Pulsen, um
ultrakurze Laserpulse zu generieren, wie in der Neon-gefiillten Hohlfaser des PHASERs stattfindet
(Kapitel 3.1).

Wird die Intensitét des Lichts so grof3, dass Ionisation stattfindet, so kommt es aufgrund dieser
zu einer Ionisations-Blauverschiebung des Spektrums. Diese resultiert daraus, dass das Medium
wihrend der Propagation des Lichts von diesem ionisiert wird und somit die Elektronendichte 7,
steigt. Daher wird der lokale Brechungsindex (Gleichung 2.51) in dem entstehenden Plasma kleiner.
Dies fuihrt zu einer Erhohung der Frequenz des Laesrpulses, er wird ,blauer®. Diese spektrale

Veranderung bleibt auch nach dem Verlassen des Plasmas erhalten.
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Die daraus resultierende blauverschobene Frequenz wy, lasst sich durch

wp = wr, + : (2.43)

berechnen [29]. Dabei ist L; die Strecke, die das Licht durch das Plasma zuriickgelegt hat, n.
die kritische Dichte fiir die Wellenlange des Lichts (Gleichung 2.47) und n.(At) die zeitlich

veranderliche Elektronendichte.

2.2 LASERPLASMA

Plasma, der sogenannte vierte Aggregatzustand, ist Materie in gasartigem Zustand, die gela-
dene Teilchen enthélt. Dies entspricht dem Materialzustand, der erreicht wird, wenn ein Laser
hoher Intensitit mit einem Festkdrper wechselwirkt, die Gitterstruktur aufbricht und das Material
ionisiert. Global ist ein solches Plasma ungeladen und die elektrischen Felder der Ionen und

Elektronen gleichen sich aus. Lokal, genauer innerhalb einer Debye-Lange

[eokT
Ap = L’f (2.44)
e2n,

konnen jedoch durch statistische Ladungsverschiebung elektrische Felder auftreten. Da die Ladun-
gen dieses Coulomb-Feld spiiren, reagieren sie darauf und fiillen den Mangel auf. Dabei bewegen
sich aufgrund des hohen Massenunterschiedes hauptsachlich die freien Elektronen. Somit konnen
Oszillationen entstehen, die sich dann wie eine Welle durch das Plasma fortpflanzen. Die Frequenz

der Wellen kann man dabei in erster Naherung mit der Plasmafrequenz

Nee2

wp = (2.45)

me€o
beschreiben. Diese Grof8e definiert das Verhalten eines Plasmas bei Wechselwirkung von elektro-
magnetischen Wellen mit diesem. Schwingt die Welle langsamer als die Plasmafrequenz (wy, < wp),
so ist die Reaktion der Elektronen schneller als das Entstehen des Feldes und kann dieses negieren
beziehungsweise dampfen. Dabei gilt, dass die Welle auf dem Weg von der Oberflache des Plasmas

in dieses hinein innerhalb der Skintiefe

(2.46)

exponentiell auf den Faktor 1/e abfallt. Schwingt die Welle hingegen schneller als die Plasmafre-
quenz (wr, > wp), so ist die Reaktion der Elektronen zu langsam und diese kénnen der Oszillation
des Feldes nicht folgen. Somit kann die Welle ungehindert durch das Plasma propagieren. Meist
treten bei der Wechselwirkung einer elektromagnetische Welle mit einem Plasma beide Fille

auf. Durch die Randbereiche geringer Dichte kann die Welle hindurch propagieren, bis sie zu
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einer Schwelle gelangt an der die Dichte so grof} ist, dass w;, = w), entspricht, der sogenannten

kritischen Dichte

2 2 2
meow dméegme
e = — ok = 2 00 (2.47)
e e’

Plasmen, mit einer Dichte von n. > n. werden tiberkritisch und solche mit n. < n. unterkritisch

genannt. Die Dispersionsrelation
w? = k% + wg, (2.48)

beschreibt, wie sich die Schwingung einer elektromagnetischen Welle im Plasma ausbreitet. Dabei

kann sich die Phase der Welle mit der Phasengeschwindigkeit

2
w w
:c-\/1+ﬁ>c (2.49)

durch das Plasma fortpflanzen. Die Gruppengeschwindigkeit der Welle ist durch

’Up:

=

ow kc?
Vg = o = e =Ny < C (2.50)

ok VK22 + w?

gegeben. Dabei ist
&

1 1
— = = ~ 2<1
w. w.
WoVirEe Vvl

der Brechungsindex des Plasmas, der aufgrund der vorhandenen freien Elektronen immer kleiner

n, = (2.51)

als eins ist. Somit verhalt sich Plasma anders als alle anderen Materialien, fiir die n > 1 gilt.

All dies wirkt sich auf die Entstehung von Laserplasmen und Wechselwirkung von Laserpulsen
mit einem solchen Plasma aus. Trifft der Puls auf einen Festkorper, so entspricht der Verlauf des
Dichteprofils der Elektronenverteilung einer Stufenfunktion. Die Atome des Festkorpers werden
durch den Laserpuls so lange ionisiert, bis die kritische Dicht n, erreicht und der Puls an diesem

Plasmaspiegel reflektiert wird.

Die Elektronen, die vom Laser viel Energie erhalten, bewegen sich am schnellsten von der
Oberfliche weg. Da sich die Elektronen im Vergleich zu den viel schwereren Ionen wesentlich

schneller bewegen, ist es sinnvoll die Elektronendichteverteilung

z

Ne(2) = Neyo - €xp <_L> ) (2.52)

separat von der Dichteverteilung der Ionen zu betrachten. Sie fallt von der Elektronendichte im
Festkorper n. o tiblicherweise exponentiell mit dem Abstand z zur Oberfliche ab. Die Gradienten-

lange L wird durch
ne(z)

L(z) = One(z)/0x

(2.53)
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an der Position ermittelt, an der die Elektronendichte n.(z) der kritischen Dichte (Gleichung
2.47) entspricht [30]. Grundsétzlich kann unter der Annahme, dass die Expansion isotherm ist,

die Gradientenlédnge nach dem Zeitraum At durch
L=~ cg- At (2.54)

abgeschitzt werden, wobei ¢, die Ionenschallgeschwindigkeit (Gleichung 2.55) ist. Die Ausbildung
eines solchen Plasmagradienten spielt vor allem bei der Absorption der Laserenergie in Kapitel
2.3.5 und der Harmonischenerzeugung in Kapitel 2.4 eine bedeutende Rolle.

Fir langere oder spéter eintreffende Pulse wird die Ausdehnung des Plasmas relevant. Die

heifien Elektronen und Ionen expandieren unter dem thermischen Druck etwa mit der Ionen-

7% kg - T,
s = ,/L. (2.55)
m;

Hierbei ist Z* der Ionisationsgrad, m; die Ionenmasse, 7¢ die Elektronentemperatur und kp die

schallgeschwindigkeit

Bolzmann-Konstante [31]. Die konkrete Berechnung ist im Einzellfall jedoch schwierig, da Laser-
plasmen oft kurzlebig sind, starke Gradienten aufweisen und noch mit dem Laser wechselwirken

konnen, der weiterhin Einfluss auf die Energieverteilung hat.

2.3 LASER-PLASMA-WECHSELWIRKUNG

Zu Beginn der Wechselwirkung zwischen der elektromagnetischen Welle und dem Target-
material liegt dieses noch in seiner urspriinglichen Form vor. Es kann sich um ein Gas, eine
Fliissigkeit oder einen Festkorper handeln, wobei in dieser Arbeit das Augenmerk auf den Festkor-
pertargets liegt. Trifft der Laserpuls auf diese, so treten verschiedene Effekte mit unterschiedlichen
Wahrscheinlichkeiten auf, die von der Feldstéirke, Polarisation, Energie und Lange des Pulses
abhingen.

Typischerweise liegt bei Experimenten in der Laser-Plasma-Physik schon ein Plasma vor,
bevor der Laserpuls mit dem Target interagiert. Dies resultiert daraus, dass die vordere Flanke des
Laserpulses meist schon eine derart hohe Intensitit aufweist, dass bereits durch diese ionisiert
wird. Somit wechselwirkt der Laserpuls die restliche Zeit mit dem entstandenen Plasma, von dem
diese Wechselwirkung dominiert wird. Gerade bei langeren Interaktionszeiten spielt somit die
Entstehung des Plasmas eine untergeordnete Rolle.

Dies dndert sich, wenn entweder die Intensitat des Laserpulses zu gering ist, um quasi instantan
zu ionisieren, oder die Pulsdauer so kurz ist, dass die Wechselwirkung von der Entstehung des
Plasmas beeinflusst wird.

Um diese komplexen Zusammenhénge besser zu verstehen und die Grundlage fir die folgende
Arbeit zu schaffen, wird zuerst ein Uberblick der Entstehung eines Laserplasmas (Kapitel 2.3.1)
gegeben. Folgend wird niher auf die Ionisation des Targetmaterials und die Energieabsorption
in Abschnitt 2.3.2 eingegangen. Die Bewegung der somit freien Elektronen im Laserfeld wird

in Abschnitt 2.3.3 genauer betrachtet. Aufgrund der groflen Feldstirken des Laserpulses und
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Abbildung 2.9: ZeitaufgelGste schematische Darstellung des Energietransfers im Targetmaterial
bei und nach Wechselwirkung eines Laserpulses nach [32].

bedingt durch die gesamte Dynamik im Laserplasma konnen Teilchen beschleunigt werden (siehe
Abschnitt 2.3.4), die daraufthin das Plasma verlassen. Wahrend der gesamten Wechselwirkungs-
zeit wird ein Teil der Energie des Laserpulses absorbiert (siehe 2.3.5), was im letzten Schritt
dazu fiihrt, dass Material vom Target abgetragen wird. Auf diese Dynamik und wie sie von den

Laserparametern abhingt, wird in Abschnitt 2.3.6 eingegangen.

2.3.1 ENTSTEHUNG EINES LASERPLASMAS

Grundsatzlich koppelt der Laser bei der Wechselwirkung mit einem Festkérper an die mobileren
Elektronen, deren Bewegung im Laserfeld in Abschnitt 2.3.3 genauer beschrieben wird. Diese
Elektronen konnen freie (siehe Abschnitt 2.3.2) oder quasifreie Elektronen wie beispielsweise
in Metallen sein. Die Zeit, die fiir den Energietibertrag an die Elektronen benoétigt wird, liegt
dabei im Femtosekunden-Regime [32]. Die Relaxation dieser heiflen Elektronen mit dem Gitter
findet typischerweise in den folgenden Pikosekunden statt [33]. Somit wird die Energie auf das
Gitter Gbertragen, wodurch dieses bei hoher Energie aufgebrochen wird. Ab diesem Zeitpunkt
sind auch heifle Atome oder Ionen an dem Energietransport beteiligt, die Warme im Material
verteilen. Die Prozessfolge des Energietransportes eines Laserpulses ist schematisch in Abbildung
2.9 dargestellt. Folglich wird die Wechselwirkung von der Pulsliange 77, des Lasers beeinflusst, da
unterschiedliche Prozesse stattfinden kénnen.

Bei ultrakurzen Laserpulsen im Femtosekunden-Regime ist 77, viel kleiner als die Relaxati-
onszeit der Elektronen 7.. Gerade bei hohen Laserintensititen erhilt man auf diese Weise durch
Ionisation viele freie Elektronen, die sich unabhingig von den noch ,ruhenden® Gitteratomen im
Laserfeld bewegen. Diese hochreflektive Schicht (Plasmaspiegel) kann beispielsweise zur Erzeu-
gung Hoher Harmonischer fiihren. Fiir Laserpulse der Pulsdauer einiger Pikosekunden verandert
sich das Target bereits wiahrend der Wechselwirkung. Die Elektronentemperatur ist quasi konstant
[33], da die Elektronen ihre gewonnene Energie kontinuierlich an das Gitter abgeben. Somit

kann sich die Gitterstruktur auflosen und der Puls wechselwirkt je nach Bedingung mit einem



KaPITEL 2. GRUNDLAGEN 23

a) Atompotentialtopf b) MPI & ATI ¢) Tunnelionisation d) BSI

Abbildung 2.10: Schematische Darstellung verschiedener Ionisationsprozesse. In a) ist der un-
gestorte Fall dargestellt, wenn das Elektron in dem Potenzialtopf des Atoms ruht. b) stellt die
Ionisation mittels vieler Photonen dar. Hierbei wird beim das Elektron beim MPI-Prozess nur
aus dem Potenzialtopf gehoben und beim ATI-Prozess noch dariiber hinaus angehoben. c) ist die
Darstellung der Tunnelionisation, die bei Deformierung des Atompotentials mit einer gewissen
Wabhrscheinlichkeit auftreten kann. d) zeigt Ionisation durch eine derart starke Deformierung des
Potentials (BSI), dass das Elektron einfach aus dem Potenzialtopf entkommen kann.

expandierenden Plasma oder Gas. Dies setzt spatestens bei Laserpulsen mit einer Pulsldnge im
Bereich von Nanosekunden ein. Hier kann das Target durch Energietransfer schmelzen und/oder

verdampfen, wihrend der Laser noch wechselwirkt.

2.3.2 JONISATION

Die Ionisation von Festkorpern mittels ultrakurzer Laserpulse und deren Energietibertrag ist ein
schwer zu fassendes Thema, iiber das im Folgenden ein méglichst guter Uberblick gegeben werden
soll. Das Hauptproblem resultiert dabei aus der extrem kurzen Wechselwirkungszeit zwischen
Laserpulsen und Target/Plasma, wobei es jedoch noch Auswirkungen nach dem Verlassen des
Pulses gibt.

Grundsitzlich muss zwischen der Ionisation eines metallischen Leiters wie Aluminium und
eines Nichtleiters wie Glas unterschieden werden. Bei metallischen Leitern liegen schon vor
der Wechselwirkung quasifreie Elektronen im Leitungsband vor, die wie in Abschnitt 2.3.3 be-
schrieben auf das elektrische Feld des Laserpulses reagieren. Bei Nichtleitern miissen diese erst
durch verschiedene Ionisationsprozesse generiert werden. Zur Vereinfachung kann bei diesen
Uberlegungen die Bindung der einzelnen Atome untereinander vernachlissigt werden. Dies ist
gerechtfertigt, da beispielsweise die intramolekulare Bindungsenergie von S703 etwa 10 €V [34]
betrdgt und Silizium bei etwa 8 €V ionisiert wird.

Schon bei Intensititen unterhalb von 10 GW /cm? [35] kénnen Atome durch Multiphotonio-
nisation (MPI) [36] ionisiert werden, wie es in Abbildung 2.10 b) schematisch dargestellt ist. Der
Prozess ahnelt der Photoionisation, wobei hier die notwendige Energie nicht durch ein einzelnes
hochenergetisches Photon abgegeben wird, sondern durch das Zusammenwirken vieler Photonen
mit geringer Energie. Dieser Prozess wird beispielsweise dann wahrscheinlicher, wenn mittels

der Photonen ein resonantes Zwischenniveau erreicht werden kann.
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Kohlenstoff ot oCas C3t 4+t Cot C6+
Eion [€V] 11,3 24,4 47,9 64,5 392 489,8
Igsr [Wem=2] | 6,5-103 | 3,6-10" | 2,3-10" | 4,3-10" | 3,8-10'® | 6,4 - 108
Sauerstoff 0t O3+ o O°* o5+ o™
FEion [eV] 35,1 54,9 77,4 113,9 138,1 739,1
Igsr [Wem™2] | 1,5-10" | 4,0-10" | 9,0-10" | 2,7-10 | 4,0-10% | 2,4 . 10"
Silizium St Sitt Si6+ SisT G 10+ Sil?+
Eion [€V] 16,2 45,8 203,3 300,5 397,9 519
Igsr [Wem™2] | 6,9-103 | 1,1-10"® | 1,9-10' | 5,1-10'7 | 1,0-10'® | 2,0- 108
Aluminium A%t Al AlS+ A8t AJT0F Al
Eion [eV] 18,8 120 190,4 284,5 399,2 2068
Iggr [Wem=2] [ 1,3-10" | 5,2-106 | 1,5-10"7 | 4,1-10"7 | 1,0-10™® | 5,0-10%°

Tabelle 2.1: Tabellarische Ubersicht der Laserintensitit, die fiir den BSI-Prozess bei verschiedenen
Materialien fiir unterschiedliche Ionisationsgrade benétigt wird. E;,, aus [39].

Bei dieser Ionisationsart kann es dazu kommen, dass ein Elektron mehr Photonen aufnimmt,

als fiir den reinen Ionisationsprozess benétigt werden, und es somit mit einem Energieiiberschuss

Earr = (nypr +narr) - hv — Erop (2.56)
aus dem Atompotential ins Kontinuum entweichen kann [31, 37]. Dieser Prozess wird above
threshold ionization (ATI) genannt und wird ebenfalls in Abbildung 2.10 b) verdeutlicht.

In beiden Fillen wird davon ausgegangen, dass das wechselwirkende Laserfeld so schwach ist,
dass der atomare Potenzialtopf ungestort bleibt. Gilt dies nicht mehr, so kann das Laserfeld den
Potenzialtopf so deformieren, dass Elektronen aus diesem entkommen kénnen. Zwei verschiedene
Moglichkeiten dafiir sind in Abbildung 2.10 c,d) dargestellt, wobei hier zur Veranschaulichung
ein stationires E-Feld gezeigt wird. Im Fall c) ist das Laserfeld schwécher und der Potenzialtopf
wird nur soweit gesenkt, dass das Elektron einer Potenzialbarriere mit einer endlichen Hohe
gegeniibersteht. Laut der Quantenmechanik ist es moglich, dass das Elektron mit einer gewissen
Wabhrscheinlichkeit aus dem Potenzialtopf entweichen kann, indem es durch die Potenzialbarriere
tunnelt. Dieser Prozess wird als Tunnelionisation bezeichnet [38]. Steigt die Laserfeldstirke weiter
an, so kann der Potenzialtopf so weit deformiert werden, dass das Energieniveau des Elektrons
frei und somit auch das Elektron nicht mehr an das Atom gebunden ist. Dieser Prozess wird
barrier suppression ionisation (BSI) genannt. Ob die Laserintensitit ausreicht, um ein Ion mit der

Ladungszahl Z zu generieren, kann durch

2.3 4
cméey - B
0 ion (2.57)

Ips) = ——F—5—¢~
BST = 5 5 o6
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Abbildung 2.11: Dargestellt ist der Ionisationsquerschnitt fiir die direkte Ionisation durch den
Stof3 eines Elektrons mit einem Atom abhingig von der Elektronenenergie. Daten aus [43].

[40, 41] berechnet werden. Ist die Intensitdt des Lasers grofier als Ipgr so kénnen Ionen auf-
treten, die durch den BSI-Prozess entstanden sind. In Tabelle 2.1 sind die mit 2.57 berechneten

Laserintensitaten fiir einige relevante Materialien angegeben.

Welcher dieser Prozesse die Ionisation dominiert, l4sst sich mittels des Keldysh-Parameters

Eion
UP

Vi = (2:58)
bestimmen [42]. Hierbei ist F;,,, die Ionisationsenergie des Atoms und Up das ponderomotive
Potential (Gleichung 2.63). Ist die Ionisationsenergie grofier als das ponderomotive Potenzial, also
vk > 1, ist die elektrische Feldstirke (U, ~ E?) noch so gering, dass diese das Atompotential
noch nicht beeinflusst. Somit wird in diesem Fall dominant durch die Prozesse der MPI und ATI
ionisiert. Wird das elektrische Feld jedoch sehr grof}, so wird auch das Atompotential deformiert
und es kommt hauptsachlich zu Tunnelionisation und BSI. In diesem Fall gilt, dass U, > FE;,,,

und somit yx < 1 ist.

Gerade an der ansteigenden und abfallenden Flanke des Laserpulses kann es dazu kommen,
dass beide Bereiche durchlaufen werden. Zu Beginn der Wechselwirkung hat der Laserpuls noch
geringe Intensitit und die Ionisation wird von MPI und ATI dominiert. Erst zu spateren Zeiten ist

die Intensitat dann so hoch, dass Tunnelionisation und BSI dominieren.

Sind in dem Festkorper durch die oben genannten Prozesse freie Elektronen generiert worden,
oder stehen ohnehin quasifreie Elektronen zur Verfiigung, wie es in Metallen der Fall ist, so konnen
diese mit Atomen zusammenstoffen. Ob es zu Stoffionisation kommt, hingt entscheidend von der
Energie der Elektronen ab. In Abbildung 2.11 ist die Abhéngigkeit des Ionisationsquerschnitts, der

ein Maf fir die relative Wahrscheinlichkeit ist, dass dieser Prozess stattfindet, von der Elektronen-
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energie fiir drei Materialien dargestellt. Es wird deutlich, dass Stoflionisation im Energiebereich
zwischen 10 - 500 eV relevant ist. Mittels des ponderomotiven Potentials (Gleichung 2.63) lasst
sich die Intensitét berechnen, die der Laser haben muss, um Elektronen auf eine solche Energie
zu beschleunigen. Diese entspricht in etwa 1014 — 10!6W /cm? und liegt zwei Gréenordnungen
unterhalb der maximalen Intensitit des PHASERs. Es ist jedoch auch moglich, Stofionisation mit
noch geringeren Laserintensititen hervorzurufen. So wurde in [44] gezeigt, dass Elektronen bei
Laserintensititen um die 10'*W /cm? mit Pulsdauern, die 25 fs iiberschreiten, genug Energie

bekommen kénnen.

2.3.3 BEWEGUNG GELADENER TEILCHEN IN ELEKTROMAGNETISCHEN FELDERN

Um die Wechselwirkung von elektromagnetischer Strahlung mit Materie zu verstehen, spielen
Elektronen die entscheidende Rolle. Im Gegensatz zu den ,schweren® Ionen konnen Elektronen
auf das schnell wechselnde Laserfeld reagieren.

Ein solches Laserfeld kann wie in den Gleichungen 2.6 und 2.8 beschrieben werden und
wirkt sich dann durch die Kombination aus Lorentz-Kraft und der durch das elektrische Feld

hervorgerufenen Kraft
F=—q-(E+7xB) (2.59)

auf jedes geladene Teilchen aus. Bis in den schwach relativistischen Fall (v < ¢) kann dabei
das magnetische Feld vernachléssigt werden und die Bewegungsgleichung fiir ein Elektron im
Laserfeld wird beschrieben durch:

dv, e = dr

dt e 7 (2.60)

Zur genaueren Betrachtung wird hier ein linear polarisierter Laser angenommen, der sich in
z-Richtung ausbreitet. Das elektrische Feld oszilliert dabei in der x- und das magnetische Feld in
der y-Ebene. Eine mégliche Losung der Differentialgleichung 2.60, welche die Geschwindigkeit
und daraus folgend den Ort beschreibt, sieht wie folgt aus:

|T.| = ssin(wt — k2) und |Z| = ——% - cos(wt — k). (2.61)

eW eW
Hieraus ergeben sich auch direkt die groftmogliche Geschwindigkeit vpq, = ﬁfﬁ} und die
maximale Auslenkung x,q, = 72E£2 Arbeitet man mit Laserfeldstarken, die ausreichen, um ein

Elektron auf nahezu Lichtgeschwindigkeit zu beschleunigen, so verwendet man zur Beschreibung

iiblicherweise die dimensionslose Amplitude

Umaz eEy

ap = (2.62)

c wmec'

Da alle Experimente an diesem Lasersystem bei einem Wert von ag > 0, 1 durchgefithrt werden,

darf das magnetische Feld nicht mehr einfach so vernachléssigt werden.
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Relevant ist, dass nicht jede Auslenkung aus der Ruhelage dem Elektron eine Nettoenergie
zufithrt. Andernfalls schwingt das Elektron im elektrischen Feld mit und kommt wieder zur

»Ruhe®, wenn der Laser das Target verlassen hat.

2.3.4 LASERINDUZIERTE TEILCHENBESCHLEUNIGUNG

Die mittlere kinetische Energie, die ein Teilchen bei der Oszillation im Laserfeld besitzt, wird

durch das sogenannte ponderomotive Potential®

mev? > e? 2 e2\?
B 0

Up = { Io (2.63)

Amew? 8m2egmec?

beschrieben. Da die Amplitude Fy bei einem Laserpuls nicht rdumlich und zeitlich konstant ist
(siehe Kapielt 2.1.3), kann das Elektron Energie gewinnen, indem es aus einem Bereich mit hohem
Uy in einen Bereich mit kleinerem U,, ausweicht. Dies wird als ponderomotive Beschleunigung
bezeichnet und sorgt dafiir, dass Elektronen den Wechselwirkungsbereich mit einer Nettoenergie
verlassen und ins Vakuum gelangen konnen.

Wie hoch diese Energie im Einzelfall ausfallt, ist maf3geblich von dem Zusammenspiel des
Injektionszeitpunkts des Elektrons mit dem gerade vorherrschenden Laserzyklus abhiangig. Im
giinstigsten Fall kann ein Elektron somit eine Nettoenergie von 3, 17 - Up aufnehmen [45]. Fiir den
Fall, dass das Laserfeld zudem an einem Target gespiegelt wird, bildet sich unter Vernachldssigung
von Energieverlusten ein Interferenzfeld aus, dessen Intensitit doppelt so grof3 ist wie zuvor.
Hier kann das Elektron eine maximale Energie von Uy, < 2 - 3,17 - Up aufnehmen [46]. Der
PHASER erreicht bei starkster Fokussierung und kiirzester Pulsdauer eine maximale Intensitdt von
2 x 10'W /em?. Daraus ergibt sich ein ponderomotives Potential von U, = 116 keV, woraus
sich Uy, = 858 keV ergibt.

Die Elektronen, die das Target nicht verlassen, sondern in dieses hineinbeschleunigt werden,
konnen in diesem elastisch gestreut werden. Ein gewisser Anteil der gestreuten Elektronen verlasst
das Target daraufhin wieder und kann erneut in das Laserfeld injiziert und nochmals ponderomotiv
beschleunigt werden. Dies ist einige Male wiederholbar, allerdings sinkt die Stof3wahrscheinlich-
keit mit steigender kinetischer Energie (siehe Gleichung 2.64), wodurch der Energiegewinn nicht
beliebig hoch ausfallen kann. Dieser Prozess wird als direkte Mehrfachbeschleunigung bezeichnet
und wurde das erste mal 2009 von Brandl et al. gezeigt [47].

Aufgrund der Wechselwirkung mit dem Laser konnen sich somit Verarmungszonen ausbilden,
die eine starke positive Ladung aufweisen und daraufhin stark expandieren. Diese Coulomb-
Explosion resultiert wie der Name schon sagt aus dem Coulomb-Gesetz, nach dem sich Teilchen
mit gleicher Ladung abstoflen. Hierdurch verlassen schnelle Ionen das Plasma, wobei die hoher
geladenen Spezies eine grofiere kinetische Energie aufweisen [48]. Der gesamte Prozess und
dessen Relevanz hiangt stark von den Materialparametern (Metalle, Halbleiter, Nichtleiter), als

auch den Laserparametern (Pulsdauer, Fluenz und Wellenldnge) ab [49]. Beispielsweise wird

38U, wird als Potential bezeichnet, auch wenn es in dieser Schreibweise eine Energie ist.
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in [49] gezeigt, dass ein nah infraroter Laserpuls in einem Nichtleiter eine Coulomb-Explosion
verursachen kann, da in diesem im Gegensatz zu Metallen und Halbleitern die Beweglichkeit der
Elektronen zu gering ist und sich somit ein starkes elektrisches Feld ausbildet, wenn die lokalen
Elektronen vom Laser entfernt wurden. Grundsétzlich wirkt die Coulomb-Kraft auf alle freien
geladenen Teilchen. So kdnnen sich auch die Elektronen vor dem Plasma, die durch den Laser aus

dem Material gelost wurden, gegenseitig abstoflen und somit beschleunigen [46].

2.3.5 ENERGIEABSORPTION

Wechselwirkt Licht mit Materie, so kommt es immer zu Absorptionsprozessen, die Energie des
Lichtes in das Material iibertragen. Bei diesen Prozessen spielen die Beschaffenheit des Materials,

die Intensitdt, die Wellenldnge des Lichts und die Pulsdauer eine entscheidende Rolle.

STOSS-DOMINIERTE ABSORPTION

Immer wenn genug freie Elektronen im Laserfeld schwingen, kann es zu einem Energieiibertag
zwischen dem Elektron und dem Ion kommen. Der normale Skin-Effekt (NSE) ist ein Absorpti-
onseffekt, der innerhalb der Skintiefe /5 (Gleichung 2.46) stattfindet. Bei diesem stoflen die heiflen
Elektronen mit den noch kalten Ionen und geben ihre Energie an diese ab. Da es sich dabei
nicht um ,mechanische®, sondern um Coulomb-St688e handelt, nimmt die Stof3frequenz v,; mit

steigender Elektronentemperatur 7¢ ab. Dies wird deutlich bei Betrachtung der Stof3frequenz

2 niZ2€2 3
R : In(127 - 23, - 2 64
Vei 2mT3 12 n(12m - AD - ne) (2.64)

einer Maxwellschen Elektronenverteilung [50], die bei einem lokalen thermodynamischen Gleich-

gewicht im Plasma gilt.

Fiir hohere Elektronentemperaturen und somit relevant fiir hohe Laserintensititen ist der
anormale Skin-Effekt. Bei diesem haben die Elektronen genug Geschwindigkeit, um tiefer als
die Skintiefe /5 in das Plasma einzudringen, wodurch sie Energie tief ins Plasma transportieren
konnen.

Es ist auch moglich, dass ein Elektron, welches im Laserfeld schwingt, Nettoenergie gewinnt.
Dies wird inverse Bremsstrahlung genannt. Diese gewinnt das Elektron, wenn es bei dem Stof§
mit einem Ion aus seiner Phase gerit, wodurch es Energie aus dem Laserfeld entnehmen kann
und zur Aufheizung des Plasmas beitragt.

Wechselwirkt der Laser mit einem uiberkritischen Plasma, so kann das Laserfeld nur teilweise
in dieses eindringen, aber dennoch Elektronen wieder in das Plasma hinein beschleunigen, die
dieses eigentlich verlassen hitten. Dies geschieht iber eine Reihe irreversibler ,Kicks® [31]
zwischen dem Laserfeld und dem Elektron. Auch dieser Prozess fithrt zu einem Energieiibertrag
ins Plasma.

Ist die Stofifrequenz hoch, wie es bei der Wechselwirkung mit Nanosekunden-Lasern mit

moderater Amplitude der Fall ist, so spielen der NSE und die inverse Bremsstrahlung eine ent-
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a) Resonanzabsorption b) Brunel-Absorption
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Abbildung 2.12: Schematische Darstellung kollisionsfreier Absorptionsprozesse fiir einen flachen
Plasmagradienten in a) und fir einen steilen Plasmagradienten in b). In der oberen Zeile ist fiir
beide Fille eine Aufsicht gezeigt und in der unteren Zeile ein Schnittbild. Der Laser wird immer
in rot und das Plasma bzw. die Elektronendichte in blau dargestellt.

scheidende Rolle. Allgemein kann man sagen, dass Absorptionseffekte durch Stéfe fiir Laserpulse
mit Intensititen von I - A2 < 10'6 W/cm? - um? entscheidend sind [51]. Fiir einen ultrakurzen
Laserpuls, der zudem eine hohe Intensitat aufweist, konnen diese Effekt vernachléssigt werden,
da die Stoffrequenz sehr schnell mit steigender Elektronentemperaturen sinkt (siehe Gleichung
2.64).

STOSSFREIE ABSORPTION

StoBfreie Absorptionsprozesse spielen besonders bei der Wechselwirkung von ultrakurzen Pulsen
mit hohen Intensititen wie sie zur Harmonischenerzeugung (siehe Kapitel 2.4) genutzt werden,
eine grofle Rolle. Dabei spielt die Gradientenldnge L (siehe Gleichung 2.53), also das schon zu
Beginn der Wechselwirkung des Lasers vorhandene Plasma, eine entscheidende Rolle.
Typischerweise wird in solchen Experimenten ein zum Target p-polarisierter (siehe Kapitel
2.1) Laserpuls genutzt, der unter einem Winkel 6 einfillt, wie es in Abbildung 2.12 gezeigt wird.
Der Verlauf des Laserstrahls resultiert dabei in erster Naherung aus der Strahlablenkung im
transversalen Brechzahlgradienten [52], solange Absorptionseffekte zu vernachlassigen sind.
Bei einem flachen Plasmagradienten wird der Laserstrahl bei einer Elektronendichte n, < n,
reflektiert, wobei n. die kritische Dichte (siehe Gleichung 2.47) ist. Der Teil des elektrischen
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Abbildung 2.13: Ungefihre Einteilung der Bereiche, in denen Resonanz- beziehungsweise Brunel-
Absorption dominant ist. Die blaue Kurve folgt dabei Gleichung 2.65. Nach [14].

Feldes, der weiter eindringen kann, wird abgeschwécht und seine Form, die auch in Abbildung
2.12 angedeutet ist, entspricht dabei der Airy-Funktion [53]. Fiir s-polarisierte Laserpulse kann man
diese Dichte zu n, = n..-cos?  bestimmen [53]. Die analytische Losung ist fiir p-polarisiertes Licht
jedoch nicht giiltig, da die Berechnung fiir diesen Fall deutlich komplizierter ist. Dies liegt daran,
dass nun eine Komponente des elektrischen Feldes vorliegt, die parallel zum Dichtegradienten
verlauft, die eine Kopplung an Plasmonen erméglicht. Aus diesem Grund beinhaltet das Problem

sowohl elektromagnetische als auch elektrostatische Komponenten [31].

Dieser Prozess des Koppelns an ein Plasmon wird Resonanzabsorption genannt und ist in
Abbildung 2.12 a) dargestellt. Dieser Prozess kann nur an dieser Stelle stattfinden, da sowohl die
Impuls-, als auch die Energieerhaltung fiir die Umwandlung eines Photons in ein Plasmon erfiillt
sein missen. Dies ist genau an der kritischen Dichte erfiillt [54], da die Impulse des Photons und
des Plasmons hier aufgrund der Dispersionsrelationen ungefihr null sind. Diese Plasmawelle
propagiert im Folgenden in das Plasma und transportiert dabei Energie in selbiges. Bei niedrigen
Energien wird diese durch St6fie an das Plasma abgegeben und heizt es auf. Bei hohen Intensitéten,
also folglich bei einer grofleren Amplitude der Elektronenoszillation kann die Welle ,brechen®

und die dadurch entstehenden schnellen Elektronen transportieren Energie tief in das Target.

Liegt ein steiler Plasmagradient vor L /A < 1, so kénnen Elektronen weiter als die Gradienten-
lange aus dem Plasma herausbeschleunigt werden und die Resonanzabsorption ist nicht mehr der
dominierende Prozess [55]. In diesem Fall konnen die Elektronen wahrend des ersten Halbzyklus
des Laserfeldes aus dem Plasma entkommen und werden wéhrend des zweiten stark beschleunigt,
so dass sie dem Laserfeld im Plasma entfliechen kénnen [14]. Dies wird Vakuumheizung oder

Brunel-Absorption genannt und in Abbildung 2.12(b) verdeutlicht.

Da der Ubergang zwischen Brunel-Absorption und Resonanzabsorption flieBend ist, wurde

von Brunel ein Kriterium erstellt, das die Dominanz der Prozesse in zwei Bereiche einteilt. Dies
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ist in Abbildung 2.13 dargestellt. Die Kurve gibt dabei an, bei welchen Parametern die Elektronen
bis zu der Gradientenlange aus dem Plasma herausgezogen werden und folgt der Formel

~_ % (2.65)

d

AT 2my/1+ a%'
Im oberen linken Segment liegt ein flacher Gradient vor und die Laserfeldstarke reicht nicht aus,
um die Elektronen weiter als die Gradientenldnge aus dem Plasma zu bewegen, es dominiert
Resonanzabsorption. In dem Segment unten rechts liegt ein steiler Gradient vor und/oder die
Laserfeldstérke ist grofy genug, um die Elektronen weiter als die Gradientenldnge zu bewegen.
Somit dominiert in diesem Fall die Brunel-Absorpton.

Letzten Endes geben jedoch alle Elektronen, die wihrend des Wechselwirkungsprozesses das

Target nicht verlassen haben, ihre Energie durch St63e an die Ionen oder Atome ab, wodurch
das Plasma geheizt wird. Darauffolgend kommt es zu einer Ablation, auf die in Kapitel 2.3.6

eingegangen wird.

2.3.6 ABLATION

Ablation, also der Abtrag von Materie mittels Erhitzung, findet erst in der Zeitskala von einigen
Nanosekunden statt, da erst dann Warmetransport im Targetmaterial einsetzt (siehe Abbildung
2.9). Die Prozessdynamik hingt jedoch stark von der Laserpulsdauer 77, ab und wird im Folgenden
genauer betrachtet.

Abbildung 2.14 a) zeigt eine schematische Darstellung des Ablationsprozesses fiir lange
Laserpulse, also 77, > 1 ns und basiert auf der klassischen Laser-Materie-Wechselwirkung [56].
Zu beachten ist dabei, dass der Laserpuls dem Target bzw. dem Plasma immer noch Energie
zufiihrt, auch wenn die Expansion schon begonnen hat. Zu Beginn der Wechselwirkung wird
die Energie durch Warmetransport im Target verteilt und dieses geschmolzen. Durch die weitere
Energiezufuhr kommt es folgend zuerst zur Verdampfung und dann bei hinreichend hohen
Intensitaten zur Ionisation und es bildet sich ein Plasma aus. Wéhrend des gesamten Prozesses
wird dabei Hitze immer tiefer in das Medium transportiert, was dazu fihrt, dass immer weiter
Schmelze bereitgestellt wird, die auch aus der Senke herausquillt. Welcher Prozess dabei dominant
ist, hangt stark von der Intensitit und Pulsldnge des Lasers ab.

Bei kurzen und ultrakurzen Laserpulsen mit Pulsdauern 77, im Piko- bis Femtosekunden-
Regime ist die Dynamik der Ablation jedoch anders. Der Prozess basiert hierbei auf der nicht-
klassischen ultraschnellen Laser-Materie-Wechselwirkung [56], die durch ein Zwei-Temperatur-
modell beschrieben wird [33]. Die zwei Temperaturen beziehen sich auf die Elektronentemperatur
T, und die Ionentemperatur 7;, die sich bei der Wechselwirkung von kurzen Laserpulsen stark
unterscheiden konnen (siehe Abbildung 2.9). Die heiflen Elektronen dringen tief in das Target
ein und deponieren dort ihre Energie, wodurch das geschmolzene Material unter hohem Druck
iberhitzt. Durch diesen Druck wird das Plasma komprimiert und es kdnnen sich Schockfronten

ausbilden, die sich im verdampften Material konzentrisch ausbreiten. Ein Schnitt dieses Ablaufs



32 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

Plasma

Schockfront

Schmelze

uberhitzte

Abbildung 2.14: Schematische Darstellung der Ablation von Targetmaterial bei Mikro- und
Nanosekunden-Laserpulsen in a) und die bei Piko- und Femtosekunden-Laserpulsen in b), nach
[56].

ist in Abbildung 2.14 b) dargestellt. Letztlich kommt es zu einem explosiven Abtrag von Material,
wodurch Ionen, Neutralteilchen und Cluster hohe kinetische Energien erhalten.

Der Ablationsmechanismus fiir das in dieser Arbeit verwendete Lasersystem (siehe Kapitel 3.1)
wurde eingehend in der Arbeit von J. Wegner [57] untersucht und diskutiert. In dieser wird durch
ein Drei-Schritte-Modell die Energie berechnet, die in das Target gelangt und zu der Kraterbildung
durch den Laserbeschuss fiihrt. Bei optimalen Bedingungen wird ein Anteil von bis zu 80 % der

Laserenergie fiir diesen Ablationsprozess verwendet.

2.4 OBERFLACHEN-HARMONISCHE

Harmonische von Schwingungen sind schon seit langer Zeit aus der Musik bekannt, in der sie
auch als Obertone bezeichnet werden. In dieser treten sie, auf8er bei kiinstlich generierten Ténen,
immer auf, was dem Horer ein harmonisches Klangbild beschert. Auch kénnen sie beispielsweise
beim Uberblasen einer Flote gezielt erzeugt werden. Bezogen auf den Laserpuls mit den Parametern
wr, und A7, bedeutet dies, dass hohere Frequenzen wpr,, = n - wr, also kiirzere Wellenlangen
Ain = Ap/n erzeugt werden, wobei n € N ist. Die verschiedenen Harmonischen werden durch
,Hn“gekennzeichnet. Dies bedeutet im konkreten Fall, dass die 10. Harmonische mit ,H10“ benannt
wird.

Bei der Bewegung und Wechselwirkung der Elektronen im Laserfeld kann es unter gewissen
Bedingungen zur Erzeugung Hoher Harmonischer der Laserfrequenz kommen. Zum einen kann
dies dadurch geschehen, dass die Elektronen eine deformierte Sinusschwingung vollfithren. Diese
kann, da die Periodizitit der Funktion erhalten bleibt, nur entstehen, wenn sich Frequenzen tber-
lagern, die die gleiche oder ganzzahlige Vielfache der urspriinglichen Frequenz aufweisen. Zum
anderen kann die Erzeugung durch laserinduzierte Emission energiereicher Photonen passieren,
die sich dann kohérent iiberlagern und somit Vielfache der Laserfrequenz ausbilden kénnen.

Die so entstandenen Harmonischen sind wie auch der erzeugende Laser koharent und werden

in die Propagationsrichtung des Lasers erzeugt. Typischerweise treten alle Harmonischen bis
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zu einer systembedingten Frequenzgrenze, die beispielsweise durch die Elektronendichte oder
Intensitét bedingt ist, gleichzeitig auf.

Grundsétzlich kénnen Hohe Harmonische mittels Laserpulsen sowohl in Gasen [9, 58], auf
die nicht néher eingegangen wird, als auch auf Festkorperoberflachen erzeugt werden. Bei der

Erzeugung von Oberflichenharmonischen treten dabei zwei verschiedene Prozesse auf.

2.4.1 CWE-PROZESS

Der CWE-Prozess (coherent wake emission) spielt eine entscheidende Rolle fiir schwach relati-
vistische Laserpulse (ag < 1), wie sie vom PHASER (siehe Kapitel 3.1) generiert werden. Damit
dieser Prozess funktioniert, miissen einige Bedingungen erfiillt sein. Der verwendete Laser muss
p-polarisiert (siehe Kapitel 2.1) sein, damit es eine zur Plasmaoberflache senkrechte Komponente
gibt, die die Elektronen aus dem Plasma herausziehen kann, wie in Abbildung 2.15 zu erkennen ist.
Durch einen Vorpuls muss ein Plasma generiert werden, das einen Gradienten aufweist, der steil
genug ist, dass Brunel-Absorption (siehe Kapitel 2.3.5) stattfinden kann und sich Elektronenwellen
in Bereiche hoher Dichte des Plasmas fortpflanzen konnen.

Trifft auf diesen Gradienten ein Laserpuls, wie in Abbildung 2.15 a) zu sehen, werden Brunel-
Elektronen aus dem Plasma herausgezogen. Durch den Richtungswechsel des elektrischen Feldes
werden diese im Folgeschritt b) wieder in das Plasma hineingedriickt und propagieren tiefer
hinein, als der Laser vordringen kann. Dadurch, dass der Laser unter einem Winkel § einfallt,
wandert dieser Prozess und es bildet sich eine Elektronendichtewelle aus, die in das Plasma hinein-
propagiert (Abbildung 2.16 a)). Dabei regt diese beim Durchlaufen des Mediums Plasmonen an, die
aufgrund des erzeugenden Lasers ebenfalls koharent schwingen. Aus diesem coherent wake field
(sieche Abbildung 2.16 b)) werden im Bruchteil eines Wellenzyklus Lichtpulse in Reflexionsrichtung
emittiert, die eine Lebensdauer von einigen Attosekunden aufweisen. Dieses Verhalten wurde in
PIC-Simulationen gezeigt und genauer untersucht [14, 15]. Die so entstandenen Harmonischen
konnen dabei hochstens Frequenzen aufweisen, die der maximalen Plasmafrequenz (siehe Glei-

chung 2.45) entsprechen [59]. Dies ist bei der hochsten Elektronendichte 7,4, der Fall, woraus

Nimaz - €2
WHn,mar — Wp,mazx = m 67 (2.66)
e <0

gilt. Diese Grenzfrequenz wird meist als cut-off bezeichnet. Die hochste Ordnung der Harmoni-

folgt, dass

schen n g lasst sich durch

n
nyg ~ | —= (2.67)
e

berechnen, wobei n. die kritische Dichte fiir die Laserstrahlung ist.

Ein weiterer Effekt, der auftritt, ist der sogenannte Atto-Chirp der Harmonischen. Dieser
resultiert daraus, dass die Harmonischen in unterschiedlicher Tiefe des Plasma generiert werden
und sie somit einen Laufzeitunterschied zueinander ausbilden. Dies wird bei der Betrachtung der

violetten Kurve in Abbildung 2.16 deutlich.
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Abbildung 2.15: Schematische Darstellung des CWE-Prozesses. Der Laser trifft auf ein Plasma
mit einem Gradienten in der Elektronendichte, welche die kritische Dichte bei der grau gepunk-
teten Linie erreicht und danach tiberkritisch wird. a) Rot dargestellt ist das elektrische Feld des
Laserpulses. Die durch die Extrempunkte verlaufenden Linien stellen die Wellenfronten dar, wobei
die durchgezogene und gepunktete Linie jeweils unterschiedliche Polungen darstellen. Trifft die
erste Front auf das Plasma, werden Brunel-Elektronen aus dem Plasma hinausbeschleunigt. b) Die
zweite Front mit umgekehrter Polung (rot gepunktet) treibt die Elektronen wieder in das Plasma
zuriick, wihrend das vorweg laufende Minimum weitere Elektronen aus dem Plasma zieht. Nach
[15]. Die folgenden beiden Schritte werden in Abbildung 2.16 dargestellt.

uber-
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Abbildung 2.16: Zweiter Teil der schematischen Darstellung des CWE-Prozesses. a) Die in
dieser Phase erzeugten Elektronen propagieren in das tiberkritische Plasma und bilden longi-
tudinale Dichtewellen beziehungsweise Plasmonen aus. Die Frequenzen dieser Wellen werden
in unterschiedlichen Tiefen durch die grilnen Wellen verdeutlicht. b) Durch den erzeugenden
Laser sind diese Wellen, deren unterschiedliche Polungen in rot und dunkelblau dargestellt sind,
kohérent (coherent wake field) und emittieren Attosekunden-Pulse (violett) mit unterschiedlichen
Frequenzen, sobald der Wellenvektor parallel zur Oberfliche steht. Nach [15].
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Abbildung 2.17: a) Schematische Darstellung zum ROM-Prozess. Die Wellenfronten der einfal-
lenden Laser sind rot und das Plasma ist blau dargestellt. Wie bereits in Abbildung 2.15 stellen
die durchgezogenen bzw. gepunkteten Linien die unterschiedlichen Polungen des elektrischen
Feldes dar. Die Elektronen werden von dem Laser auf die schwarze Bahnkurve geschickt, in der
Rotationsrichtung, die durch den griinen Pfeil markiert ist. b) Farbliche Darstellung der Elektro-
nendichteverteilung eines Plasmatargets in einer 2D PIC-Simulation (siehe Kapitel 2.5). Hierbei
entspricht schwarz einer hohen und rot einer geringen Elektronendichte. Deutlich kann man hier
die Wellen erkennen, die in Abbildung a) schematisch erkldrt werden.

2.4.2 ROM-PROZESS

Der ROM-Prozess (relativistic oscillating mirror) ist vor allem bei groflen Laserintensitaten
(ag > 1) relevant. Er ist eine Modellvorstellung, die in der Betrachtung der Laser-Plasma-
Wechselwirkung im Boostframe [60] ihren Ursprung hat und die Effekte gut beschreibt. Der
Boostframe ist fiir die Vorstellungskraft jedoch etwas unhandlich, da man hier annimmt, dass
sich das Target schnell bewegt, wodurch das einfallende Licht senkrecht auf das Target zu tref-
fen scheint. Im Folgenden wird die Betrachtung daher im normalen zweidimensionalen Raum

vorgenomimen.

Auch bei diesem Prozess werden die Elektronen durch das Laserfeld aus dem Plasma her-
ausgezogen und wieder hinein gedriickt, verlassen dessen Einflussbereich jedoch nicht. Die
Lorentz-Kraft zwingt das Elektron auf eine Kreisbahn, die beim Richtungswechsel des Laserfeldes
in eine zweite iibergeht, die einen gegenldufigen Drehsinn aufweist. Somit entsteht eine Bahn,
die einer Acht dhnelt. In Abbildung 2.17 a) ist eine solche Bewegung des Elektrons in Abhan-
gigkeit vom Laserzyklus dargestellt. Wird diese Bewegung von vielen Elektronen im Laserfeld
vollfiihrt, so bildet sich eine Welle aus, die im Boostframe, wie ein oszillierender Spiegel erscheint.
Abbildung 2.17 b) zeigt Ergebnisse einer PIC-Simulation, in der die Elektronenwellen auf der

Targetoberfliche zu erkennen sind, die in Abbildung 2.17 a) erklart werden.

Harmonische entstehen bei diesem Prozess dadurch, dass schnelle Elektronen Synchrotron-
Strahlung emittieren (coherent synchrotron emission, CSE), wenn diese auf eine Kurvenbahn
gezwungen werden, wie es in Abbildung 2.17 a) der Fall ist. Da die Zeitpunkte, sowie die Po-
sitionen durch die Phase des Lasers bestimmt werden, kénnen sich genau die Vielfachen der
Laserwellenlédnge konstruktiv iiberlagern, es entsteht das Harmonischenspektrum. Dieser Prozess

ist vor allem dann besonders effizient, wenn sich bei sehr hohen Laserintensititen (ag > 1)
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hochgradig komprimierte Elektronenbunches bilden, sogenannte Nanobunches, die sich dann als
Kollektiv im Laserfeld bewegen [16].

In [61] werden die Harmonischen-Spektren fiir moderate kritische Dichten n. anhand des
Potenzgesetzes
I, xn™® (2.68)

mit 8/3 < p < 10/3 beschrieben. Fiir sehr grofle Werte der erreichten Elektronendichte (n. > n.)
strebt dieses Verhalten gegen p = 8/3. Die Abschatzungen, die wihrend der Herleitung dieser
Gleichung stattgefunden haben, beziehen sich auf ein Regime, in dem n < \/047/8723/ 2 gilt.
Die Grofie «v ist hier ein numerischer Faktor der Grof3enordnung eins, der in Beziehung zu der
Oberflachenbeschleunigung steht [61]. Die in Gleichung 2.68 beschriebene Abnahme der Intensitét

der Harmonischen mit steigendem n ist bis zum cut-off bei der Harmonischennummer
P
Neut-off = 8a7max (2'69)

vorhanden, wobei 7,4, der maximale relativistische v-Faktor der Plasmaoberfliche ist’.

2.5 PARTICLE IN CELL SIMULATIONEN

Um die hochkomplexen Vorgénge der Laserplasma-Wechselwirkung genauer zu verstehen
und valide Prognosen fiir Experimente zu machen, bedient man sich verschiedener Simulationen.
Fiir die ultrakurze Wechselwirkung, wie sie bei Femtosekunden-Laserpulsen auftritt, eignet sich
insbesondere eine Particle in Cell (kurz PIC) Simulation. Fiir einen weiten Bereich an Anwendun-
gen der Plasmaphysik eignet sich der Code EPOCH (Extendable PIC Open Collaboration) [62],
der unter anderem die Moglichkeit bietet, verschiedene Ionisationsprozesse und Teilchenst688e zu
beriicksichtigen und des Weiteren parallelisiert ist, was die Effizienz verbessert. Um speziellere
Situationen realisieren zu kénnen, wird am ILPP Diisseldorf ein eigener PIC-Code betrieben. Im

Folgenden wird die grundlegende Funktionsweise eines solchen Codes nach [63] erlautert.

In einer PIC-Simulation werden die Teilchendynamik und die Felder eines Plasmas vollstindig
beschrieben. Die Bewegung der Teilchen wird durch die Lorentz-Kraft und die Entwicklung der

Felder durch die Maxwell-Gleichungen 2.1-2.4 bestimmt.

Das Vorgehen innerhalb des Algorithmus l4sst sich durch vier Schritte beschreiben, die in
Abbildung 2.18 dargestellt sind. Im ersten Schritt wird das Teilchen durch die Krafte resultierend
aus den umgebenden Feldern mit der Geschwindigkeit v bewegt. Nach der Zeit At erreicht
es dann die Position z1. Im zweiten Schritt werden die aus dem Fluss der geladenen Teilchen
resultierenden neuen Strome .J und Ladungsdichten p berechnet. Aus diesen folgen im dritten
Schritt mit Hilfe der Maxwell-Gleichungen 2.1-2.4 die neuen elektrischen und magnetischen

Felder E und B. Im letzten Schritt wird aus den Feldern berechnet, wie grof3 diese jeweils an der

’Dieser auf Basis der ultrarelativistischen Ahnlichkeitstheorie hergeleitete cut-off ist deutlich niedriger als der bei
42, liegende, der durch das einfache Modell des oscillating mirrors vorhergesagt wird [61].



KaPITEL 2. GRUNDLAGEN 37

Integration der Stréme und
Bewegungslgeichung T Ladungsdichte neu
(Teilchen bewegen) berechnen
<
Interpolation des Feldes Felder auf dem
an der neuen Position <« Gitter werden
des Teilchens neu berechnet

Abbildung 2.18: Grundlegende, schematische Funktionsweise des im PIC verwendeten Algorith-
mus. Wiahrend eines Zeitschrittes At werden nacheinander diese vier Schritte durchlaufen. In
diesem Algorithmus kommen weitere Zwischenschritte hinzu, wenn z.B. Absorption/Emission
oder Teilchenst6fle in Betracht gezogen werden. Abbildung in Anlehnung an [63].

Position der Teilchens sind und in welche Richtung sie zeigen. Daraufhin beginnt der Zyklus von

neuem, bis er am Ende der Simulation unterbrochen wird.

Um den hohen Rechenaufwand (dieser steigt quadratisch mit der Teilchenzahl) bei grofien
Teilchenzahlen moglichst klein zu halten, werden Makroteilchen simuliert, also Zusammenschliis-
se mehrerer Teilchen, die eine feste Masse und Ladung besitzen. Diese konnen sich kontinuierlich
durch alle Zellen bewegen, ihre Positionen und Geschwindigkeiten werden kontinuierlich ge-
speichert. Befindet sich ein Teilchen an einem beliebigen Ort in der Zelle (jkm) wie in Abbildung
2.20 dargestellt ist, so werden die zugehorigen Magnetfelder auf den Flichenmitten und die
elektrischen Felder auf den Mitten der Zellenkanten berechnet. Ebenso werden an dieser Position
die resultierenden Strome gespeichert. Folglich hat man nicht ein Gitter, sondern unterschiedliche

mit gleicher Grofle, die gegeneinander verschoben sind.

Auch in der zeitlichen Doméne gibt es diese Verschiebung. So wird beispielsweise die Posi-

t+At/2 einen halben Zeitschritt weiter

tion x! gespeichert, wohingegen die Geschwindigkeit v
gespeichert wird. Im Detail sind die Positionen der Teilchen, sowie die zugehorigen elektrischen
Felder an einem festen Zeitpunkt und die Geschwindigkeiten, Strome und magnetischen Felder
einen halben Zeitschritt verschoben definiert. Dadurch kann fiir die Integration der Bewegungs-
gleichung der Leap Frog-Algorithmus verwendet werden. Da dies ein Verfahren zweiter Ordnung

ist, ist er wesentlich genauer als z.B. der Algorithmus nach Euler.

Der PIC-Code unseres Instituts ist ein zweidimensionaler Code, der die Bewegungsgleichung

und Berechnung der Felder wie folgt vornimmt. Die Bewegungsgleichung

d N o S _,
a’y-mv—F—q-(E—i—va) (2.70)
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Abbildung 2.19: Schematischer Aufbau des Gitters einer Particle-In-Cell-Simulation. Hierbei
sind Az, Ay, Az die Kantenlédngen der Gitters, die blauen Pfeile stellen das elektrische Feld dar
und die griinen Pfeile das magnetische Feld. Die Positionierungen der Pfeile entsprechen den
Speicherpositionen. Abbildung nach [63].

—
5

@ = - U und dem relativistischen Lorentz-Faktor

lasst sich durch den zentralen Differenzenquotienten ausdriicken als:

T =

&l

mit

qiHAL/2 _ gt—At/2

N = % (Et + z X Bt> . (2.72)
Daraus ergibt sich das Problem, dass das magnetische Feld eigentlich nicht zum Zeitpunkt t
bekannt ist. Zur Losung dieses Problems wird die Berechnung des magnetischen Feldes in zwei
Halbschritten ausgefiihrt, zuerst der Schritt B*~2%/2 — B!, dann wird die Bewegungsgleichung
gelost und im Folgeschritt B! — B!+A%/2 berechnet. Hierbei folgt die Berechnung aus dem
Induktionsgesetz (Gleichung 2.2), wodurch sich fiir den ersten Halbschritt

t t—At/Q t t t t
Bz,j,k - BZJ‘,k _ Ex,j-‘rl,k - Ea:,j,k - Ey7j7k+1 B Eyvjvk (2.73)
At/2 Az Ay '

ergibt. Wurden beide Zeitschritte durchgefiihrt, so kann das elektrische Feld mittels des Am-
perschen Durchflutungsgesetzes 2.1 berechnet werden. Durch Diskretisierung ergibt sich dies

exemplarisch fiir die x-Komponente zu

it piAY2 pt=At/2 | pt=At/2

x5k~ x5,k _ Pzgk z,g,k=1 Jt—At/Q

At/2 Ay ook

(2.74)
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Abbildung 2.20: Schematische Skizze einer PIC-Simulationsbox. Oben links ist der einlaufende
Laserpuls dargestellt, der auf das Target unten links fokussiert wird. Der Einfallswinkel « ist in
diesem Fall, wie in fast allen Experimenten in dieser Arbeit 45°, wodurch der auslaufende Puls
genau senkrecht zum einlaufenden vom Target weg reflektiert wird.

Fir die meisten Betrachtungen wird eine Simulationsbox generiert, die wesentlich gréfier
als das Target ist, damit der Laserpuls vollstindig vom Target heruntergelaufen ist, bevor er auf
die Wand trifft. Dies ist wichtig, da je nach Randbedingung Anteile vom Laserpuls zuriick laufen
konnen.

Der Laser wird typischerweise an einer Wand eingespeist, wie in Abbildung 2.20 oben links zu
erkennen ist. In diesem speziellen Fall ist der Laser linear in der x-Richtung polarisiert, was einer
p-Polarisation fiir das Target entspricht und zum Beispiel fiir die Erzeugung Hoher Harmonischer
(siehe Abschnitt 2.4) relevant ist.

In dem Bereich, in dem sich das Target befinden soll, werden die Makroteilchen mittels
Zufallszahlen so positioniert, dass iiberall die gewiinschte Dichte vorherrscht. Hierbei kann dann
auch beriticksichtigt werden, dass man eventuell schon ein Vorplasma hat, also das Target einen

Gradienten an der Vorderseite aufweist.
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EXPERIMENTELLER AUFBAU

3.1 LASERSYSTEM AM ILPP

Der PHASER (Phase-stabilized Heine Laser) ist das Laser-

system am Institut fiir Laser- und Plasmaphysik (ILPP) der

Arbeitsgruppe von Prof. Dr. G. Pretzler. Ein Seed-Oszillator P H A S E R

generiert die Pulse, die folgend in einem Multipass-Verstarker —

verstiarkt werden. Durch eine Neon-gefiillte Hohlfaser wer-

den diese spektral verbreitert und durch einen Spiegelkom-

pressor dann zu ihrer endgiiltigen Pulsldnge von < 8 fs komprimiert. Die genaue Funktionsweise
wird im Folgenden dargestellt, erldutert und in Abbildung 3.1 schematisch zusammengefasst.

Die Pulserzeugung beginnt in einen Titan:Saphir-Oszillator FEMTOSOURCE™ rainbow ™,
siehe [64]), in dessen Resonator ein Titan-Saphir-Kristall von einem frequenzverdoppelten
Nd:YAG-Laser! mit einer Leistung von 4,7 W gepumpt wird. Durch die vielen méglichen Laser-
iiberginge erreicht man hier eine Bandbreite von 340 nm, wodurch sich bandbreitenbegrenzte
Pulse mit einer Pulsdauer von 5 fs erzeugen lassen. Dies geschieht mit einer Repetitionsrate von
75 MHz mit einer gemittelten Pulsleistung von >400 mW. Mit dem nachgeschalteten CEP-Modul
(CEP4TM, siehe [65]), kann die CEP bestimmt und durch ein sogenanntes feed-forward-Schema
[66, 67] dauerhaft stabil gehalten werden.

Der so gewonnene Seed-Puls wird in einem Multi-Pass-Verstérker verstarkt. Um den Oszillator
bei diesem Vorgang vor moglichen Riicklaufern zu schiitzen, passiert der Laser einen Faraday-
Isolator?. Auerdem durchliuft der Puls noch vor dem Verstirkungsprozess einen Glasstrecker,
der aus zwei Prismen besteht, in dem die Pulsldnge auf 7 = 10 — 20 ps gestreckt beziehungsweise

gechirpt wird. Dadurch wird die Leistung an den einzelnen Bauteilen so weit reduziert, dass diese

INd:YAG-Laser sind Festkorperlaser, die als laseraktives Medium einen Neodym-dotierten Yttrium-Aluminium-Granat
nutzen und eine Wellenldnge von 1064 nm aufweisen. Durch einen frequenzverdoppelnden Kristall erhélt man daraus
die benétigte Wellenlédnge von 532 nm.

®Der Faraday-Isolator nutzt den Faraday-Effekt, der beschreibt, dass ein optisch nicht aktives Medium die Polarisation
des Lichts drehen kann, wenn ein externes Magnetfeld angelegt wird. Das Besondere dabei ist, dass die Drehung des
Lichts unabhingig von der Propagationsrichtung den gleichen Drehsinn aufweist. Somit lassen sich riicklaufende
Laserstrahlen durch einen einfachen Polfilter vor dem Faraday-Isolator blocken.

41
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Lasersystems PHASER am ILPP. Der Strahlverlauf
beginnt oben rechts. Griin dargestellt sind die beiden griin emittierenden Pumplaser und blau das
elektronische Feedback vom f-to-2f Interferometer. Gepunktet sind alternative Strahlwege oder
-anteile dargestellt.

keinen Schaden nehmen. Des Weiteren ist eines der Prismen mit einem Piezokristall versehen,
der es ermdglicht, den Strahlweg durch Variation des Abstandes so zu manipulieren, dass die
CEP stabil gehalten werden kann. Die dazu notige Phaseninformation wird in einem f-to-2f-
Interferometer (Funktionsweise siehe Kapitel 2.1.4) gewonnen, fiir das ein kleiner Strahlanteil
hinter dem Verstarker ausgekoppelt wird (siehe Abbildung 3.1).

In dem Multi-Pass-Verstarker (FEMTOLASERS FEMTOPOWER PRO HE CEP, siehe [68])

passiert der Puls insgesamt zehnmal einen Titan-Saphir-Kristall, der durch einen Nd:YLF-Laser®

*Der Nd:YLF-Laser (Neodym-dotierter Yttrium-Lithium-Fluorid-Laser hat) in diesem Fall die Wellenlingen 527 nm
und 1053 nm und eine Pulsldnge von 7 = 150 ns.
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Abbildung 3.2: Dargestellt sind die SPIDER-Messungen sowohl des kurzen Verstirkerpulses in
blau, als auch des ultrakurzen Pulses hinter der Hohlfaser in rot. Auf der linken Seite sind die
beiden Pulse im Vergleich abgebildet. Auf der rechten Seite sind die zugehérigen Spektren zu
erkennen. Es wird deutlich, dass der kiirzere Puls ein deutlich breiteres Spektrum aufweist, wie es
vom Pulsdauer-Bandbreite-Produkt, Gleichung 2.27, verlangt wird.

mit etwa 34 W und 1 kHz Repetitionsrate gepumpt wird. Dabei werden die ersten vier Durchgénge
mit 75 MHz absolviert. Aus dem daraus resultierenden verstarkten Pulszug wird mithilfe einer
Pockels-Zelle* ein Puls ausgewihlt, wodurch sich die Taktung der des Pumplasers anpasst. Die
Pulse gelangen dann mit 1kHz in einen sogenannten DAZZLER®, in dem die Pulse angepasst
werden. Dazu gehort unter anderem das Kompensieren von Dispersionseffekten (Dy — Dy), die
Optimierung des Spektrums, um Gain Narrowing® zu verhindern und, wenn erwiinscht, das
Generieren von Vorpulsen. Danach passiert der Puls vier weitere Male den Titan-Saphir-Kristall.
Fir den neunten und zehnten Durchgang wird der Durchmesser des Pulses vergroflert und
beide Durchgiange werden einzeln fokussiert, um eine geringe Leistungsdichte und ein optimales
raumliches Profil zu erhalten. Nach diesen letzten beiden Durchgéngen wird der Strahl auf seine
endgiiltige Grofie aufgeweitet, damit keine nichtlineare Effekte wie Selbstfokussierung auftreten
und weitere folgende Optiken geschont werden. Mit dem Gitterkompressor und den gechirpten
Spiegeln wird das Dy des Pulses so angepasst, dass dieser an gewiinschter Position ,kurz® ist.

Hier hat der Laserpuls eine Pulsdauer 7 ~ 20 fs bei einer Pulsenergie von maximal 3,3 mJ. Ein

‘Die Pockels-Zelle ist sozusagen ein optischer Shutter, der den Pockels-Effekt nutzt, also die Anderung oder das
Auftreten der doppelbrechenden Eigenschaft eines Materials unter Einfluss einer elektrischen Spannung. Auf diese
Weise konnen viel schnellere Schaltzeiten als bei mechanischen Shuttern realisiert werden.

*Bei einem DAZZLER [69, 70] handelt es sich um einen akustooptischen, programmierbaren, dispersiven Filter (AOPDF)
bestehend aus einem Paratellurit-Kristall. In diesem werden durch ein Piezoelement Phononen angeregt, die fir das
transmittierende Licht ein rdumlich und zeitlich modulierbares Beugungsgitter darstellen.

®Gain Narrowing beschreibt den Prozess der Abnahme der spektralen Bandbreite beim Verstirkungsprozess, der daraus
resultiert, dass das Verstirkermedium meist in einem zentralen Wellenlangenbereich effektiver verstarkt als an den
Réndern des Spektrums.
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Abbildung 3.3: Links: Aufnahme des Strahlprofils hinter der Faser. Die erkennbaren Flecken
entstammen Verschmutzungen der Diagnostik. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Faser als
Raumfilter fungiert, da das Strahlprofil nahezu perfekt rund und gauf3férmig ist. Dies wird
vorallem bei den Lineouts rechts deutlich. Das rote horizontale Lineout ist nahezu identisch mit
dem vertikalen Lineout in blau. Die gelbe Kurve entspricht dem Fit einer Gaulkurve.

solcher Puls ist in Abbildung 3.2 auf der linken Seite in blau dargestellt. Auf der rechten Seite ist
das zugehorige Spektrum abgebildet.

Die Pulsdauer und Pulsform werden mittels eines SPIDER (Spectral phase interferometry for
direct electric field reconstruction) des Typs VENTEON|PULSE FOUR:SPIDER gemessen. Dieser
kann die spektrale Phase des Pulses ermitteln und daraus dann die Einhiillende des elektrischen

Feldes rekonstruieren [71].

Kirzere Pulse werden folgend erzeugt, indem der Verstarkerpuls in eine neongefiillte Hohlfaser
fokussiert wird. Dabei ist die Realisierung von ultrakurzen Pulsen im Bereich von < 8 fs, die zudem
eine Energie von 1 mJ beinhalten, kein triviales Unterfangen. Diesbeziiglich wurde in unserem
Institut viele Optimierungen an der Aufbau der Hohlfaser vorgenommen, die zum grofiten Teil in
[46] diskutiert werden.

Die kiirzesten Pulse mit der hochsten Energie und folglich der hochsten Intensitit werden wie
folgt erzeugt. Durch die Reduktion der Pulsenergie auf 2 mJ und eine Anpassung der Fokussierung
wird Selbstfokussierung und Selbstphasenmodulation (siehe Kapitel 2.1.6) in dem Eintrittsfenster
und im Gas vor der Faser weitestgehend verhindert. Durch die Anpassung der Faserlange auf
1,5m und der Optimierung des Gasdrucks zwischen 400 — 600 mbar kénnen Pulse < 8 fs und
mit einer Pulsenergie von 1 mJ erzeugt werden. Wie genau sich der Puls dabei im Vergleich
zum Verstarkerpuls verdndert hat, ist in Abbildung 3.2 zu sehen. Die rdumliche Pulsform ist in
Abbildung 3.3 zu erkennen. Da die Hohlfaser mit ihrem kleinen Innendurchmesser von 300 pm

als Raumfilter wirkt, wird das Stahlprofil von etwaigen Fehlern bereinigt und das Profil wird
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Abbildung 3.4: Auf der linken Seite sind zwei Aufnahmen des Fokus in der Versuchskammer
mit unterschiedlichen Parabeln abgebildet. Der rote Graf auf der rechten Seite ist ein horizontales
Lineout des Fokus der 3 Zoll Parabel mit einer FWHM von Az = 1, 6um. Der blaue Graf zeigt
das Lineout des Fokus der 5 Zoll Parabel, bei der eine FWHM von Ax; = 2, 6um erreicht wird.

gauB3formig (siehe rechte Seite). Diese Pulse werden dann mit einer Kombination aus einem Shutter

und Chopper auf die gewiinschte Taktung gebracht.

Da der Prozess der Selbstphasenmodulation in der Faser hochgradig von der Intensitét des
Pulses abhangt, ist es nicht moglich, diesen abzuschwéchen, indem man die Ausgangsleistung des
Verstirkers anpasst. Um dieses Problem zu 16sen, passiert der Puls hinter der Faser einen eigens

dafiir entwickelten Abschwicher, dessen genaue Funktionsweise in [57] beschrieben wird.

Mit einer Kombination aus Glaskeilen und Kompressorspiegeln, die schon im Vakuum stehen,
wird der Puls auf seine endgiiltige Lange komprimiert, die er im Vakuum bis zum Experiment
beibehilt. Dabei ist zu beachten, dass der Puls durch die grole Anzahl an Spiegeln etwa 50 %
seiner Energie einbiif3t, bevor er das Target in der Kammer erreicht. Um im Experiment moglichst
hohe Intensitdten zu erreichen, wird der Laser auf eine FWHM von Az; =16,5 mm aufgeweitet,

da somit der Puls auf einen kleineren Durchmesser fokussiert werden kann.

3.2 EXPERIMENTIERKAMMER UND DIAGNOSTIK

In dieser Arbeit wurden Experimente an verschiedenen Versuchskammern durchgefiihrt, die
sich in ihrem Aufbau, aber nicht im Basissetup unterscheiden. Dieses besteht aus einer 90° off-axis
Parabel, mit der der Laserpuls auf ein Festkorpertarget fokussiert wird, wie es in Abbildung 3.5
dargestellt ist. Dabei steht das Target, solange es nicht anders definiert wird, unter einem Winkel
« = 45° zum einfallenden Laserstrahl, wodurch auch das reflektierte Licht unter einem Winkel

von 45° zum Lot propagiert. Das reflektierte und emittierte Licht vom Target kann nur in dem
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Abbildung 3.5: Skizze des typischen Versuchsaufbaus zur Erzeugung eines Oberflaichenplasmas
in einer Vakuumkammer am ILPP. Gekennzeichnet sind alle relevanten Messgrofien, d; und da
sind die Absténde zu den zwei Positionen, an denen ein Schirm (gestrichelt) bei verschiedenen Ex-
perimenten aufgestellt wurde. Links unten ist das standardméaflig verwendete Koordinatensystem
dargestellt.

Winkelbereich von 2 = 10- 90° untersucht werden, da man in der Targetnormalen durch die
Ausdehnung des Parabelhalters beschréankt ist.

Bei allen Messungen wurden entweder Parabeln mit 3 oder 5 Zoll Brennweite verwendet. Da
die Rayleighlidnge (Gleichung 2.18) bei harter Fokussierung sehr klein wird (im Falle der 3 Zoll
Parabel 7 um und fiir die 5 Zoll Parabel 20 pm), ist es notwendig, das Target genau in z-Richtung
verfahren zu konnen, damit das Target immer im Fokus positioniert werden kann.

Auf diese Weise werden Foki mit Az = 1, 6um bei der 3 Zoll und Ax; = 2, 6pm bei der 5
Zoll Parabel erzeugt (sieche Abbildung 3.5). Somit kann im Fokus der 3 Zoll Parabel eine maximale
Intensitit Iy von 1,7 x 10'8W /cm? erzeugt werden, was einem normierten Vektorpotential
(Gleichung 2.62) von ag = 0, 8 entspricht. Das auf diese Weise erzeugte elektrische Feld ist so
grof3, dass relativistische Effekte beriicksichtigt werden miissen.

Die verschiedenen in dieser Arbeit verwendeten Diagnostiken werden in den kommenden

Kapiteln vorgestellt.

3.2.1 HARMONISCHEN-SPEKTROMETER

Zur Detektion der Oberflachenharmonischen des Laserpulses wurde von C. Stelzmann ein Spek-
trometer gebaut, das speziell auf die Bediirfnisse im ILPP angepasst und charakterisiert wurde
[72]. Das Harmonischen-Spektrometer ist somit sowohl genau auf die Geometrie der Experi-
mentierkammern angepasst, kann an verschiedenen Kammern verwendet werden, ohne grofiere

Umbauten vornehmen zu miissen, als auch gut fiir den Spektralbereich geeignet, in dem die Hohen
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Abbildung 3.6: Schematischer Aufbau des Harmonischen-Spektrometers. Die Harmonischen
propagieren vom Target durch die Blende, die einen Ausschnitt durchlésst, der der projizierten Fla-
che des Spiegels entspricht und werden von dem sphérischen Spiegel auf den Detektor fokussiert.
Das Transmissionsgitter spaltet dabei das Licht in die einzelnen Harmonischen auf.

436 mm

Harmonischen erwartet werden. Die genaue Abstimmung aller Parameter und Kenngréfien kann

in [72] nachgelesen werden.

Die Basis des Spektrometers bildet die Kombination aus einem Gold-Transmissionsgitter mit
einem spharischen goldbeschichteten Spiegel, deren Anordnung in Abbildung 3.6 zu erkennen ist.
Da die Reflektivitat des Goldspiegels fiir harte Strahlung im schleifenden Einfall, also unter einem
sehr flachen Winkel, deutlich grofier ist als unter einen steilen Winkel, wird dieser unter ¢ = 5°
zur Oberflache ausgeleuchtet. Durch diese Ausrichtung des sphirischen Spiegels erhilt man zwei

und den sagittalen f; = ﬁ, die sich deutlich

in ihrer Entfernung vom Spiegel unterscheiden [73]. Der Spiegel hat einen Durchmessener von

Brennstriche, den meridionalen f,, =

zwei Zoll und einen Kriimmungsradius R = 5 m, wodurch sich eine meridionale Brennweite von
218 mm ergibt. Der Abstand des Spiegels zum Target wurde mit 2 - f,,, = 436 mm so gew4hlt, dass
eine 1:1 Abbildung erzielt wird. Der Detektor wird somit ebenfalls in diesem Abstand vom Spiegel
positioniert. Um den Detektor vor zu viel Streulicht zu schiitzen ist vor dem Spiegel eine Blende
mit einer Offnung von 4,4 mm Breite und 50,8 mm Hdhe positioniert, die nur die Strahlung der
Quelle hindurch lasst, die den Spiegel trifft.

Fiir die spektrale Aufspaltung wird ein Transmissionsgitter aus Gold mit 1000 Linien /mm
verwendet, wobei zu erwéhnen ist, dass die Goldstabe frei stehen, da fiir UV-Strahlung auch
transparente Medien zunehmend opak werden. Dieses Gitter befindet sich 256 mm vom Spiegel
entfernt und sorgt fir die gewiinschte Auflosung der Wellenlangen. Damit ergibt sich ein Abstand
von Gitter zu Detektor von L = 180 mm.

Durch die leichten individuellen Anpassungen der Abstande bei der Ausrichtung des Spektro-
meters und durch leichte Abweichungen der Brennweite des Spiegels R und der Gitterkonstanten
g, muss die Kalibrierung der Wellenlangen auf dem Detektor genau vorgenommen werden. Die

Wellenldnge in Abhéingigkeit von der Pixelposition 2 mit dem Pixeldurchmesser d,, des Detektors

1 d
AMz) = o sin (arctan (;é)) , (3.1)

wobei k1, ko Korrekturfaktoren sind. Typischerweise muss man diese um bis zu +5 % anpassen.

wird beschrieben durch
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Abbildung 3.7: Schematischer Aufbau des Ionen-Spektrometers. Die Ionen, die vom Target auf der
linken Seite kommen, durchlaufen eine Blende und werden vom elektrischen und magnetischen
Feld abgelenkt. Die Ausrichtung der Felder wird durch die Seitenansicht im Inlay auf der rechten
Seite verdeutlicht.

Das Spektrometer bietet die Moglichkeit sowohl eine CCD-Kamera (siehe Kapitel 3.2.3) als
auch eine Image Plate (siehe Kapitel 3.2.4) zur Detektion zu verwenden. Beide Detektoren werden

je nach Anspruch und Setup des jeweiligen Experiments in dieser Arbeit verwendet.

3.2.2 JIONEN-SPEKTROMETER

In Kooperation mit J. Riedlinger wurde ein Thomson-Parabel-Spektrometer designt, gebaut und
charakterisiert. Alle detaillierten Rechnungen und Simulationen finden sich in seiner Bachelorar-
beit [74].

Die Thomson-Parabel-Spektroskopie ist eine besonders méchtige Methode, Ionen, die aus ei-
nem Plasma entweichen, zu charakterisieren. Sie ermdglicht nicht nur eine Aufspaltung nach dem
Masse-Ladungs-Verhéltnis, sondern auch bezogen auf die kinetische Energie. Hierzu durchfliegen
die Ionen ein homogene magnetische und elektrische Felder, die parallel zueinander ausgerichtet

sind, wie aus Abbildung 3.7 hervorgeht. Dabei erfahrt ein ¢-fach geladenes Teilchen die Kraft

— — —

F=Fgz+F,=q-E+q-7xB (3.2)

mit £z L Fy. Mit einigen Umformungen und Annahmen [74] wird daraus die Thomson-Parabel-

Gleichung
E mo

VO = erp gt
mit der Weglange der durchlaufenen Felder L und dem Abstand zum Detektor D. Es wird direkt

(3.3)

deutlich, dass die Streckung der Parabel von dem Masse-Ladungs-Verhiltnis abhangt und somit
die Spezies unterscheidbar sind.

Der Spektrometeraufbau ist schematisch in Abbildung 3.7 dargestellt. Die Ionen, die das
Target verlassen, treffen als erstes auf eine Kupferblende mit einer Blendenoffnung von 500 um,
die somit einen ,Strahl“ definiert. Damit die Blende sich nicht auflidt und das resultierende

Feld die Messungen verfilscht, ist sie geerdet. Um ein moglichst kompaktes Spektrometer zu
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Abbildung 3.8: Quanteneflizienz des BN-Chips. Datenpunkte wurden héndisch aus dem Daten-
blatt [75] entnommen und dienen somit nur zur Orientierung. Um eine reale Quanteneffizienz zu
erhalten miisste die gesamte Kamera global geeicht werden.

erhalten, wurde das elektrische Feld durch einen Plattenkondensator erzeugt, der sich innerhalb
eines Elektromagneten befindet. Zu beachten ist dabei, dass der Elektromagnet rund mit einem
Durchmesser von 2 cm ist und der Plattenkondensator rechteckig mit 2 cm Ausdehnung in z-
Richtung. Der Einfluss der somit unterschiedlichen Weglangen durch die Felder wurde durch eine
Simulation zur Anpassung der Parabeln berticksichtigt [74].

Als Detektor fiir die Ionen wird eine Image Plate (siehe 3.2.4) verwendet, was zweckdienlich,
aber relativ umsténdlich ist. In Zukunft soll diese durch eine multichannel plate (MCP) ersetzt

werden.

3.2.3 CCD-KAMERA

Die CCD-Kamera, die im Harmonischen-Spektrometer zum Einsatz kommt, ist eine Newton
D0O920P-BN-9HC von Andor Technology. Diese wird mittels eines ICF 152 Flange an dem Spektro-
meter befestigt. Somit wird nur der CCD-Chip ins Vakuum gebracht und die gesamte Ansteuerung
und Kithlung sind von aufen zugénglich.

Das Herzstiick der Kamera ist der CCD-Chip mit einer Aufldsung von 1024 x 256 Pixeln,
dessen Quanteneflizienz qualitativ in Abbildung 3.8 zu erkennen ist. Bei dem Chip des Typen BN
handelt es sich um einen back illuminated CCD-Chip, der keine weitere Schutzschicht aufweist,
deswegen sehr sensitiv ist, und quadratische Pixel mit einer Seitenldnge von 26 pm aufweist. Des
Weiteren bietet die Kamera die Moglichkeit, auf die Photonenenergie F), zuriickzuschliefien, da
jedes Photon, E, /3, 65 eV Photoelektronen erzeugt oder E, /25,55 €V counts generiert.

Aus der Abbildung 3.8 kann entnommen werden, dass die Kamera hochstwahrscheinlich eine

Quanteneffizienz von mehr als 20 % ab der H8 aufweist.
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3.2.4 IMAGE PLATE

In dieser Arbeit werden Image Plates (IP) vom Typ BAS-TR2040 der Firma Fujifilm verwendet.
Diese bestehen aus einem flexiblen, schneidbaren Kunststoff, der mit einer Emulsionsschicht
versehen ist. Diese Schicht besteht aus Barium-Fluorohalid-Kristallen (BaFBr:Eu?T) [76], die im
speziellen Falle dieser IP nicht mit einer Schutzschicht versehen sind, um eine erhéhte Sensitivitit
im aufzuweisen. Treffen energiereiche Strahlung oder Teilchen auf die Kristalle, so wird ein
Elektron des Eu?* in absichtlich eingebrachten Gitterfehlstellen gefangen [76]. Fiir Photonen
wurde dies in [77] untersucht und es folgte, dass eine Sensitivitatsspitze um 200 nm existiert, also
bei der H4 des PHASERS. Die Sensitivitat fallt dann schnell bis 150 nm ab und nimmt darauffolgend
wieder langsam zu. Leider sind die Ergebnisse aus [77] nur qualitativ und kénnen somit nicht
direkt in die Messungen dieser Arbeit eingerechnet werden. Zudem geben die Hersteller keine
Informationen tiber die genaue Zusammensetzung heraus und somit miisste jede Image Plate
einzeln mit einer bekannten Quelle fiir die entsprechenden Teilchen kalibriert werden.

Der metastabile Zustand des Eu?* zerfillt in mehren Stunden [76] durch spontane Emission.
Er kann aber auch zerfallen, wenn es durch Auftreffen roten Lichts der Wellenlange 633 nm zu
stimulierter Emission kommt. Diese photo stimulated luminescence oder kurz PSL wird genutzt,
um die Image Plates auszulesen. Dies geschieht, indem das Licht detektiert wird, das beim Zerfall
ausgesendet wird. Hierzu gibt es eine eigene Ausleseapparatur, die die IP automatisch ausliest’.

Die maximale Aufl6sung, die damit erreicht werden kann, liegt bei 50 pm.

"Fiir den Versuchsablauf bedeutet dies, dass jede IP zum Auslesen aus dem Vakuum geholt werden muss, was einige
Zeit in Anspruch nimmt. Wenn man zudem eine Vergleichbarkeit vom Signallevel benétigt, ist es relevant, immer die
gleiche Zeit vor dem Scannen verstreichen zu lassen. Ebenso ist es wichtig, in vélliger Dunkelheit zu arbeiten, damit
kein Licht die metastabilen Zustande ungewollt zerstort.



EINFLUSS DES PEDESTALS AUF DIE
LASER-FESTKORPER-WECHSELWIRKUNG

Bei der Erzeugung des Laserpulses im Verstarker wird nicht nur ein ultrakurzer Puls emittiert,
sondern oft auch Vor- und Nachpulse von dhnlicher Dauer, aber deutlich geringerer Intensitit.
Diese befinden sich typischerweise im Pikosekundenbereich genau wie die Anteile des Laserpules,
die nicht gut komprimiert werden kénnen. Somit gibt es Lichtanteile im Untergrund des Laserpul-
ses (Pedestal), die den Hauptpuls zeitlich umgeben. Zusétzlich tritt systembedingt auch Licht mit
einer Pulsdauer im Nanosekundenbereich auf, die sogenannte self-amplified spontaneous emission
(ASE). Da qualitative Messungen des reflektierten Laserlichts mit unterschiedlichen Fluenzen
des Nanosekunden-Pedestals und die Untersuchungen der Harmonischenerzeugung (Kapitel 5.2)
zeigen, dass die folgenden beobachteten Effekte von dem Nanosekunden-Pedestal abhangen, wird
das Pikosekunden-Pedestal vernachléssigt. Das Nanosekunden-Pedestal (ab hier wird dieses der
Einfachheit halber nur noch als Pedestal bezeichnet) wird hier im Detail behandelt, da es einen

entscheidenden Einfluss auf die Wechselwirkung ultrakurzer Laserpulse mit Materie hat.

In dem Titan-Saphir-Kristall, tritt wiahrend und noch einige Zeit nachdem der Pumplaser die
Besetzungsinversion erzeugt hat, spontane Emission auf. Die emittierte Strahlung kann, sobald die
Pockels-Zelle gedfinet wird, in allen 10 Durchgiangen durch den Kristall verstarkt werden. Somit
erzeugt der Verstarker auch ohne Seedpuls einen Laserpuls durch ASE, der genau der Offnungszeit
der Pockels-Zelle entspricht. Diese ist beim PHASER 10 ns geodffnet, also sechs Gréflenordnungen

langer, als der ultrakurze Laserpuls.

Sobald jedoch der Hauptpuls durch den Kristall propagiert ist, hat dieser einen grof3en Teil
der Besetzungsinversion ,abgerdumt®, so dass zeitlich hinter diesem deutlich weniger spontane
und vor allem stimulierte Emission stattfinden kann. Dies wird schematisch in Abbildung 4.1
dargestellt. Im Experiment hat ein Puls folglich immer in etwa den Intensitatsverlauf der schwarzen
durchgezogenen Linie. Vorweg l4uft das Pedestal, das aus der ASE resultiert und im Vergleich
zum Hauptpuls eine geringe Intensitit aufweist. Auf diesem ,sitzt“ der Hauptpuls, hinter dem die
Intensitat abfillt. Der genau Verlauf diese Abfalls ist durch den hohen Intensitéitsunterschied der

beiden beteiligten Pulse nicht messbar.

51
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der ASE im Bezug auf den Hauptpuls des Lasers. Die
Lange der ASE wird durch die Offnungszeit der Pockelszelle im Lasersystem bestimmt und betrigt
10ns. Der Hauptpuls wird 4 ns versetzt zur vorderen Flanke erzeugt. Damit man sowohl die
ASE als auch den Hauptpuls erkennen kann, gibt es einen Sprung in der Ordinate. Auflerdem ist
der ultrakurze Laserpuls zur besseren Sichtbarkeit in dieser Schemazeichnung deutlich breiter
dargestellt, als er es im Verhaltnis zur ASE eigentlich ist. Die Intensitdten entsprechen den maximal
erreichbaren Intensititen im Fokus. Der Abfall der hinteren Flanke ist, da er nicht messbar ist,
nur gestrichelt durch die beiden Grenzfille dargestellt und wird hier nicht weiter betrachtet.

Typischerweise wird zur Charakterisierung des Pulskontrasts ein Autokorrelator dritter
Ordnung verwendet [78]. Autokorrelatoren kénnen einen Bereich von einigen Pikosekunden
untersuchen, in diesem Vorpulse erkennen und deren Intensitat im Vergleich zum Hauptpuls
bestimmen. Die Relevanz dieser Vorpulse fiir das Experiment wird tiber das Verhaltnis der Inten-
sititen des Vor- und Hauptpulses bestimmt. Typischerweise befindet sich dieser Pulskontrast! bei
1075, Der Detektionszeitraum ist jedoch deutlich kiirzer als die Offnungszeit der Pockels-Zelle.

Daher muss der Kontrast zum Pedestal rechnerisch bestimmt werden.

Um den Pulskontrast zu ermitteln, wurde der Verstarker komplett ohne Seedpuls aber mit
normaler Ausldsezeit der Pockelszelle betrieben und die Energie des kompletten 10 ns-Pulses
hinter der Faser gemessen. Diese betrug 2,5 mW bei einer Repetitionsrate von etwa 1 kHz, im
Vergleich dazu besitzt der Hauptpuls an dieser Position etwa 1 W. Somit kann man davon ausgehen,
dass in einem 4 ns langen Puls etwa 1pJ Energie enthalten ist, von der etwa die Hélfte im
Experiment ankommt. Dies gilt ebenso fir den Hauptpuls (vergleiche Abbildung 3.1). Es muss
beachtet werden, dass das Pedestal nicht mehr in Raum und Zeit gauf3sf6rmig ist und somit die
Intensitat nicht einfach tiber Gleichung 2.23 berechnet werden kann. Das rdumliche Profil wird
durch die Faser weiterhin gefiltert und weist somit immer ein Gaufiprofil, wie das des PHASERS
(siche Abbildung 3.3) auf. Folglich wird das Integral [;° I(r,t)dr ausgefithrt wie in Gleichung

2.21. Fur das zeitliche Profil wird im Folgenden jedoch eine Stufenfunktion angenommen, die

'Messungen haben gezeigt, dass dieser beim PHASER besser als 1077 ist.
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zum Zeitpunkt ¢ = 0 auf Iy ansteigt und bei 7455 auf I = 0 abfallt. Damit errechnet sich die
Gesamtenergie F g aus Gleichung 2.21 wie folgt:

e’} TASE
Eg = g cw? / L(t)dt = g Iy / dt = g Iy TasE. (4.1)
—00 0

Die Intensitat Iy kann somit durch

2E¢

Ip=—5——
TW? - TASE

(4.2)

berechnet werden.

Da die Wechselwirkungseffekte bei Nanosekundenpulsen mehr von der Energie als von der

Intensitat des Pulses abhangen, wird typischerweise die Fluenz F' angegeben. Diese kann durch

2Fq

F=1Iy Tase =

berechnet werden. Bei der Berechnung der Fluenz muss beriicksichtigt werden, dass der Laserpuls

2 yon einem Kreis zu

unter einem Winkel o auf das Target trifft und sich somit die Flache 7w
einer Ellipse vergrofiert. Dadurch wird die gleiche Energie auf einer grofieren Flache deponiert
und die Fluenz sinkt um den Faktor cos(«). Diese Beriicksichtigung ist bei der Berechnung der
maximalen Intensitét Iy nicht notwendig, da die Amplitude des elektrischen Feldes nur davon

abhingt, wie grof3 der Fokus im Brennpunkt ist.

Wird die ASE auf eine Fliche von mw? - cos(a) ™! = 8,3 x 10~ '2m? fokussiert, so erhilt man
eine Fluenz von 12 J/cm? und eine maximale Intensitit von 4,3 GW /cm? im Fokus. Im Vergleich
erreicht der Hauptpuls im Fokus eine Intensitat, die acht Groflenordnungen hoher ist, als die der
ASE, wihrend seine Energie (und somit die Fluenz) um drei Gré3enordnungen grofier ist (siehe
Kapitel 3.1). Die Fluenz des Pedestals ist so grof3, dass sich Laserablation an Oberflichen betreiben

lasst, wie aus Experimenten mit Nanosekundenlasern hervorgeht [79, 80].

Resultierend liegt also ein komplexes System aus zwei Laserpulsen vor, die sich nicht nur in
der Pulsdauer unterscheiden, sondern auch unterschiedlich viel Energie beinhalten und unter-
schiedliche Intensitdten erreichen. In Kapitel 2.3 wird daher auf Wechselwirkung sowohl von
langen als auch kurzen Pulsen, sowie auf verschiedene Intensititen eingegangen. Beispielsweise
spielt der MPI-Prozess schon bei Intensititen unterhalb von 10 GW /cm? und somit bei der ASE

im Fokus eine Rolle.

Das Pedestal hat eine Pulsdauer von 4 ns und wechselwirkt schon ,lange® mit dem Target,
bevor der Hauptpuls dieses erreicht. Wahrend dieser Zeit schwingen durchgehend quasifreie
oder auch freie Elektronen im Laserfeld, die Energie an das Atomgitter iibertragen (siehe Kapitel
2.3). Abhangig von der Energiedichte auf der Oberflache ist, ob sich das Target nur erwéarmt, was
quasi keinen Einfluss auf die Wechselwirkung mit dem Hauptpuls hat, ob das Target schmilzt,
verdampft oder sogar ein Plasma ausbildet. Gerade das Verdampfen und Ausbilden eines Plasmas

beeinflusst die Wechselwirkung dramatisch (siehe Kapitel 6).
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der zwei unterschiedlichen Regime entlang der Fokus-
sierung des Lasers. Die zwei Aufnahmen des reflektierten Laserlichtes verdeutlichen den Wechsel
von Regime 1 (F' < Fg) zu Regime 2 (F' > Fg). In Regime 1 beeinflusst die ASE noch nicht die
Wechselwirkung des Laserpulses, wihrend sie in Regime 2 das Target/Plasma deformiert und
somit das reflektiertes Laserlicht beeinflusst. Die Grenze kann mittels eines z-Scans detektiert
werden.

Ob die ASE Auswirkungen auf die Experimente hat, wurde in dieser Arbeit durch die Beobach-
tung des reflektierten Laserpulses beurteilt. Dazu werden entlang der z-Achse in verschiedenen
Abstanden zum Fokus Aufnahmen des reflektierten Laserlichts getatigt. Dabei lassen sich deut-
lich zwei Bereiche voneinander unterscheiden, wie in Abbildung 4.2 zu erkennen ist. In dem
fokusfernen Bereich hat das Pedestal noch keinen Einfluss auf die Wechselwirkung zwischen
Hauptpuls und Target. Das reflektierte Laserlicht ist somit ungestort (oben rechts). Naher am
Fokus lasst sich jedoch eine Stérung des reflektierten Lichts erkennen (unten rechts), welche auf
eine Anderung der Wechselwirkung hindeutet. Dabei wurden fiir die Abbildung 4.2 absichtlich
Aufnahmen gewihlt, die sich nah an dieser Grenze befinden, um den Ubergang zu verdeutlichen.

Somit lassen sich zwei verschiedene Regime bestimmen, deren Ubergang durch die Grenzfluenz
F definiert wird. Diese ist materialspezifisch, wurde mittels eines z-Scans bestimmt und in der
Tabelle 4.1 dargestellt. Fig entspricht der Fluenz der ASE, wenn kleinste Veranderungen am Target
hervorgerufen werden, bevor der Hauptpuls auftrifft. Zu der Grenzfluenz Fig kann sowohl die
Intensitat der ASE [4sp, sowie die des Hauptpulses I, bestimmt werden. Diese sind fiir die
verschiedenen Materialien ebenfalls in Tabelle 4.1 angegeben.

Die Anordnung der Grenzfluenzen der verschiedenen Materialien léasst sich physikalisch
erklaren. Glaskohlenstoff und Aluminium sind leitende Materialien und somit kann die ASE
bei diesen viel leichter an die freien Elektronen koppeln und Energie tibertragen, als es bei
einem Isolator wie Glas der Fall ist. Folglich treten bei Glaskohlenstoff und Aluminium bei
geringeren Energiedichten Effekte wie Schmelzen und Verdampfen auf. Die unterschiedlichen
Intensititen zwischen Glaskohlenstoff und dem Aluminiumspiegel konnen durch die 100 nm
dicke Schutzschicht aus Glas erkldrt werden, die auf dem Aluminiumspiegel aufgetragen ist, damit

dieser nicht oxidiert.
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Material ‘ I, [W/ecm?] ‘ IxsE [W/em?] ‘ Fg [J/em?]
Glaskohlenstoff | 1,8 x 106 4,0 x 107 0,15
Aluminium Spiegel | 2,4 x 106 5,1 x 107 0,21
Kunststoff (PMMA) | 7,1 x 106 1,3 x 10% 0,6
Glas (Si03) 4,8 x 107 8,9 x 10° 3,6

Tabelle 4.1: In der Tabelle sind die Grenzfluenzen F(; der ASE gezeigt, bei deren Uberschreitung
die Wechselwirkung des Hauptpulses mit dem Festkorpertarget beeinflusst wird. Diese wurden
aus verschiedenen Messreihen fiir unterschiedliche Materialien ermittelt. Die Messwerte des
Aluminiumspiegels und des Kunststoffes resultieren aus einer Messreihe und sind daher weni-
ger aussagekriftig. Die Grenzfluenz von Glas wurde aus drei und die von Glaskohlenstoff aus
vier Messreihen durch Bildung des arithmetischen Mittels bestimmt. Zusitzlich sind noch die
Intensititen der ASE und des ultrakurzen Hauptpulses I, abgedruckt.

Wie grof§ der Fehler dieser Messwerte ist, ist in diesem Fall durch die geringe Stichproben-
zahl nicht zu berechnen und wird daher durch eine worst case-Abschétzung vorgenommen. Da
der Fokus an jedem Messtag neu kontrolliert und optimiert wird, wird hier angenommen, dass
der resultierende Fehler der Fokusgeometrie im Bereich einiger weniger Prozent liegt. Die Ab-
tastdistanz bei dem z-Scan liegt typischerweise im Bereich von 10 um, woraus folgt, dass die
Fokusposition um etwa diesen Wert abweichen kann. Diese Abweichung von 10 um sorgt jedoch
bei einer Fokussierung mit einer 3 Zoll Parabel schon dafiir, dass die Intensitat im vermeintlichen
Fokus 50 % geringer sein kann, als errechnet. Weiter aulerhalb des Fokus hat die z-Position
einen immer kleineren Einfluss, da die ausgeleuchtete Flidche prozentual immer weniger zunimmt.
Betrégt der Abstand zum Fokus 50 pm, so beeinflusst eine Abweichung von 10 um die errechnete
Intensitat nur noch um etwa 10 %. Allerdings ist in diesem Bereich die Form des Strahlprofils
nicht hinreichend gut bekannt und in jedem Fall schlecht kontrollierbar. Gerade wihrend der
Strahl bei der Fokussierung zusammen- oder auseinanderlduft, haben Fehler im Strahlprofil oder
den Phasenfronten einen grof3en Einfluss und es kann beispielsweise zu Asymmetrien kommen,
wodurch sich dann ein weiterer Fehler ergibt. Somit kann davon ausgegangen werden, dass die
Grenzfluenzen einen Fehler von unter 50 % aufweisen.

Zur Einschitzung und Einordnung dieser Grenzfluenzen kann man diese mit dem sogenannten
damage threshold abgleichen, der beschreibt, ab welcher Energie oder Intensitéit ein Material
Schaden nimmt. Fir den verwendeten Aluminiumspiegel der Firma THORLABS ist dieser mit
0,3 J/cm? bei einer Pulsdauer von 10 ns und einer Wellenlinge von 1064 nm angegeben [81].
Daraus lasst sich die Intensitiat des bei Ermittlung des damage threshold verwendeten Lasers
I =3 x 10"W /cm? bestimmen.

Die Werte, die aus der Messung des damage threshold resultieren, passen gut zu der ermittelten
Grenzfluenz von Fg = 0,21J/cm? und bekriftigen dieses Ergebnis. Die Grenzfluenz ist etwa
30 % geringer als der angegebene damage threshold, wihrend die Intensitit mit 5, 1 x 10" W /cm?
deutlich grofler ist (70 %). Diese Abweichung der Grenzfluenz liegt im Rahmen der obigen Fehler-
abschitzung und lésst sich zudem auch mit den unterschiedlichen Laserparametern begriinden.

Bei der Messung der Grenzfluenzen wurde ein Laserpuls mit einer Zentralwellenlange von 790 nm
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im Gegensatz zu dem von THORLABS genutzten Puls mit 1064 nm verwendet. Hinzu kommt
die oben diskutierte Unsicherheit der Fokussierung und z-Position. Die grundsitzliche Tatsache,
dass trotz kiirzerer Wechselwirkungszeit von nur 4 ns und der damit einhergehenden héheren
Intensitét, nur in etwa die gleiche Fluenz erreicht werden darf, bekréftigt den grofieren Einfluss
der Fluenz bei Nanosekundenpulsen.

In den folgenden Kapiteln werden die hier eingefithrten Regime eingehend untersucht. In
dem ersten findet die Laser-Plasma-Wechselwirkung ohne Veranderungen des Pedestals an der
Targetoberflache statt. Aus diesem Bereich werden in Kapitel 5 Untersuchungen prasentiert, die
an bekannte Ergebnisse aus der Harmonischenerzeugung und Plasmaexpansion ankniipfen [14].
Im zweiten dndert sich die gesamte Wechselwirkung durch die dominanten Effekte des Pedestals
(ASE). Kapitel 6 befasst sich daher mit der neuen Geometrie der Wechselwirkung, Lichtstreuung

und der Harmonischenerzeugung.



HARMONISCHENERZEUGUNG AN EINEM
OBERFLACHENPLASMA

Dieses Kapitel befasst sich mit der Entstehung Oberflichenharmonischer, die bei der Wechsel-
wirkung eines Laserpulses mit hoher Intensitdt an einer Oberfliche entstehen konnen (siehe
Kapitel 2.4). Da die Erzeugungsprozesse hochgradig von der Pulsform, der Intensitit und den
Targeteigenschaften abhingen, handelt der erste Teil dieses Kapitels von der Optimierung des
Laserpulses und Vorplasmas. Dabei wird gezeigt, dass die gewahlten Parameter gut mit theoreti-
schen Uberlegungen iibereinstimmen. Mit den so ermittelten Lasereinstellungen wird folgend der
Einfluss des Pedestals auf die Erzeugung der Hohen Harmonischen untersucht und das Harmo-
nischenspektrum analysiert. Dabei wird bestatigt, dass die im Pedestal enthaltene Energie der
limitierende Faktor bei der Harmonischenerzeugung ohne Plasmaspiegel ist. Aufierdem wird der
Einfluss der Pulsdauer auf die Harmonischenerzeugung, im Speziellen auf die cut-off-Frequenz

des CWE-Prozesses untersucht.

Zur genaueren Bestimmung der Plasmabedingungen, die wahrend der Harmonischenerzeu-
gung vorherrschen, werden die emittierten Ionen untersucht. Dies wird mittels eines Thomson-
Parabel-Spektrometers vorgenommen, das Riickschliisse auf die Ionentypen und deren Energie-

verteilung zulésst.

Alle in diesem Kapitel erzeugten und untersuchten Spektren sind unter den gleichen experi-
mentellen Bedingungen entstanden, wie sie in Abbildung 3.5 dargestellt sind. Zum Fokussieren
wurden sowohl eine 3 als auch eine 5 Zoll Parabel genutzt. Als Targetmaterial wurde fiir die
Erzeugung der Hohen Harmonischen aufler fiir die Untersuchung des D3-Einflusses Quarzglas
(8702) verwendet, da dieses die hochste Grenzfluenz der Materialien aufweist, die in dieser Arbeit
untersucht wurden. Somit kann auf diesem Material mit dem Hauptpuls die hochste Intensitat
erreicht werden, bevor das Pedestal die Wechselwirkung beeinflusst. Da keine Beeinflussung der
Wechselwirkung stattfindet, wurden alle Spektren mit dem Harmonischen-Spektrometer (siehe
Kapitel 3.2.1) in Reflexionsrichtung des Laserpulses, also bei Q2 = 45 % aufgenommen. Bedingt
durch das ebenfalls in das Spektrometer gelangende Laserlicht wurde als Detektor immer eine

Image Plate (siehe Kapitel 3.2.4) verwendet, da diese dadurch keinen Schaden nimmt.
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Abgeschlossen wird das Kapitel durch die Prasentation einer neuen Methode, Harmonische
zu erzeugen, die raumlich vom erzeugenden Laserpuls, sowie voneinander getrennt sind. Dies
kann einen Beitrag dazu leisten, Harmonische fiir eine Vielzahl von Anwendungen nutzbar zu

machen.

5.1 OPTIMIERUNG DER HARMONISCHENERZEUGUNG

Die Erzeugung Hoher Harmonischer an einem Oberflachenplasma ist nicht nur von der
maximalen Laserintensitit [y, sondern auch von dem Plasmagradienten (siehe Kapitel 2.3.5 und

2.4) und der zeitlichen Pulsform abhéngig.

DIE ZEITLICHE PULSFORM

Um die maximale Intensitét zu erhalten, wird im Lasersystem (siehe Kapitel 3.1) mittels gechirpter
Spiegel, dem DAZZLER und dem Gitterkompressor versucht, alle dispersiven Effekte zu kompen-
sieren, die der Puls beim Durchlaufen der Luft, Faser und Fenster ansammelt. Dies ist gerade fiir
Systeme wie dem PHASER ein schwieriges Unterfangen' und es bleiben typischerweise immer
leichte Fehler der zeitlichen Pulsform zuriick, wie sie auch noch in dem griin dargestellten Puls in
Abbildung 5.2 zu erkennen sind. Dabei ist es deutlich schwieriger, Dispersion héherer Ordnungen
(siehe Kapitel 2.1.5) zu kompensieren, als beispielsweise das D», bei dem dies gut mittels einer
Kombination aus Quarzglas und Kompressorspiegeln zu erreichen ist. Wie sich eine Anderung im
Dy auf die Harmonischen auswirkt, wurde in [82] untersucht. Dabei ist auffillig, dass sich die
Auswirkungen des Dy und des im folgenden untersuchten D3 sehr dhneln. Dies resultiert daraus,
dass beide Effekte letztlich dafiir sorgen, dass die spektrale Phase im Puls nicht mehr perfekt
kompensiert werden kann. Durch diesen Chirp wird das Phasematching der einzelnen Attosekun-
denpulse deutlich gestort, wodurch sich diese nicht mehr perfekt kohirent iiberlagern. Dies sorgt
sowohl dafiir, dass sich nicht mehr alle Harmonischen bilden, als auch fiir einen massiven Verlust
an Intensitat der Harmonischen.

Durch eine perfekte Anpassung der Dispersion dritter Ordnung mittels des DAZZLERS lésst
sich im Verstérker ein 20 fs Puls generieren, der nahezu keine Vor- und/oder Nachpulse aufweist,
wie in Abbildung 5.1 (griiner Puls) zu erkennen ist. Dabei muss der DAZZLER ein D3 von —340.000
fs3 kompensieren. Durch Anderung des D3 um +10.000 fs? bilden sich deutlich Vorpulse aus (rote
Kurve), die mit einer Reduktion der maximalen Intensitat des Pulses einhergehen. Kompensiert
der DAZZLER zu wenig D3 so bilden sich Nachpulse aus wie im schwarzen und blauen Grafen
zu erkennen ist.

Diese Variationen haben vor allem dann eine starke Auswirkung, wenn auflerdem spektrale
Verbreiterung in der Faser betrieben wird. In diesem Fall dndert sich nicht nur die Pulsform,

sondern auch das Spektrum der einzelnen Pulse, zu sehen in Abbildung 5.2. Es ist deutlich zu

"Durch die grofie spektrale Bandbreite, die gerade die ultrakurzen Laserpulse aufweisen, ist es schwer, die Dispersion
zu kontrollieren. Die Dispersionsverlaufe unterschiedlicher Materialien und auch der Kompressorspiegel weisen
leichte Abweichungen auf, die gerade bei einer grofien Bandbreite zu einer schlechten Komprimierung des Pulses
fithren, weil die spektrale Phase zu grofle Schwankungen aufweist.
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Abbildung 5.1: Links: SPIDER Aufnahmen des Laserpulses hinter der Faser (ohne Gas, kurze
Pulse) mit unterschiedlicher Ds-Kompensation des DAZZLERS. Im optimierten Fall liegt die
Kompensation bei —340.000 fs? (griine Kurve). Im Folgenden werden die Abweichungen von
diesem Wert genannt. Fiir den rot dargestellten Puls hat der DAZZLER +10.000 fs® kompensiert,
fiir den schwarzen —5.000 fs? und fiir den blauen —10.000 fs3. Auf der rechten Seite sind die
zugehorigen Spektren dargestellt, die im Gegensatz zu den ultrakurzen Laserpulsen in Abbildung
5.2 keine Anderung erfahren.
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Abbildung 5.2: Links: SPIDER Aufnahmen des Laserpulses hinter der Faser (mit 600 mbar Neon,
ultrakurze Pulse) mit unterschiedlicher D3-Kompensation des DAZZLERS. Im optimierten Fall
liegt die Kompensation bei —340.000 fs? (griine Kurve). Im Folgenden werden die Abweichungen
von diesem Wert genannt. Fiir den roten Puls hat der DAZZLER +7.000 fs® kompensiert und fiir
den blauen —10.000 fs*. Auf der rechten Seite sind die zugehorigen Spektren dargestellt.
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erkennen, wie sich die maximale Intensitat auf die spektrale Verbreiterung des Pulses und diese
wiederum auf die Pulsdauer der ultrakurzen Pulse auswirkt. Gerade bei dem Vergleich der Kurven
bei zu geringer D3-Kompensation von —10.000 fs3, die in den beiden Grafiken blau dargestellt
sind, wird dies deutlich. So ist der Puls vor der Befiillung der Faser mit 600 mbar Neon ldnger
und weist einen deutlichen Buckel auf der abfallenden Flanke auf (siehe Abbildung 5.1). Setzt die
spektrale Verbreiterung ein, so wird die vordere Flanke noch etwas flacher und es bildet sich ein

massiver Nachpuls aus (siehe Abbildung 5.2).

Die Dispersion dritter Ordnung wirkt sich sowohl auf die Pulsform als auch auf die spektrale
Verbreiterung aus. Daher wurden die Auswirkungen der Pulsform auf die Harmonischenerzeu-
gung mit kurzen Pulsen, wie sie in Abbildung 5.1 dargestellt sind, untersucht, da sich bei diesen
das Spektrum nicht dndert. Somit wird deutlich, welchen Einfluss das Phasematching der ein-
zelnen Wellenldngen des Laserpulses auf die spektrale Form und die Zentralwellenlange der

Harmonischen hat.

In Abbildung 5.3 wird deutlich, dass sich vor allem die spektrale Form der Harmonischen durch
die Anderung des Djs teils signifikant verandert. So hat eine Uberkompensation zur Folge, dass
sich leichte Einbriiche im Spektrum zeigen, das Spektrum aber erhalten bleibt, wie in Abbildung
5.3 oben links zu erkennen ist. Wird jedoch zu wenig D3 kompensiert, so kann es dazu kommen,
dass ,halbzahlige® Harmonische entstehen, wie in der Grafik unten links. Bei noch geringerer Ds-
Kompensation kommt es dann zu einer Spaltung des Spektrums und es passen keine Wellenlangen

mehr zu den postulierten Harmonischen H5 - H7 (siehe unten rechts).

Die besondere Tragweite dieses Effektes wird deutlich beim Vergleich des griinen und des
schwarzen Pulses in Abbildung 5.1. Es ist schwer, ein objektives Maf3 zu geben, welcher der beiden
Pulse besser komprimiert ist, ohne einen Blick auf die Harmonischen zu werfen. Der griine Puls
erreicht eine etwas hohere Intensitat, hat dafiir jedoch etwas mehr Vorpulse und ist asymmetrisch.

Der schwarze Puls hat etwas weniger Intensitit und weist an beiden Flanken eine Woélbung auf.

Somit erklart sich, dass viele Experimentalphysiker dieses Bereiches manchmal Harmonische
messen, die halbzahlig sind (z.B. H10,5), oder die Wellenlidnge der Harmonischen von Schuss zu
Schuss variieren kann. Daraus folgt, dass es fiir vergleichbare Messergebnisse unerlasslich ist,
die Dispersion des Pulses immer so anzupassen, dass ein Puls mit gleicher Phase und gleichem
Spektrum entsteht. Ebenfalls wére es vorteilhaft, eine Diagnostik zu haben, die Einzelschiisse

detektieren kann, um die genauen Pulsparameter zu kennen.

Eine weitere Untersuchung zum Einfluss des D3 auf die Harmonischenerzeugung mittels
eines s-polarisierten Laserpulses wird in Appendix A gezeigt. Daraus geht hervor, dass in diesem
Fall, abhéngig von der D3-Kompensation entweder die geradzahligen oder die ungradzahligen
Harmonischen mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit besser getrieben werden. Ebenfalls wird
gezeigt, dass dies nicht auf eine unterschiedliche Polarisation der Harmonischen zuriickzufithren

ist, wie sie fir einen s-polarisierten Treiberpuls vorhergesagt wird [83].



KAPITEL 5. HARMONISCHENERZEUGUNG AN EINEM OBERFLACHENPLASMA 61

D, =+10.000 fs’ D=4 0fs
— 10" — 10"
= =
=, =,
2107} 1 2107
R= L\‘/J = f
- ] ' j 107 ' ' '
100 120 140 160 180 100 120 140 160 180
Wellenldnge [nm] Wellenldnge [nm]
D, =-5.000 fs* D, =-10.000 fs’
— 107"} — 10"t
= =
=, =
= =
S S A\
2107 ‘/\,}' 2 10”
- ] ' j 107 ' ' '
100 120 140 160 180 100 120 140 160 180
Wellenldnge [nm] Wellenldnge [nm]

Abbildung 5.3: Dargestellt sind vier Messungen von Harmonischen, die mit den Laserpulsen
erzeugt wurden, die in Abbildung 5.1 gezeigt sind. Fir alle Messungen wurde als Targetmaterial
Glaskohlenstoff verwendet. Die einzelnen senkrechten Linien stellen dabei die Wellenldngen
einzelner Harmonischer da, rot entspricht der H5, griin entspricht der H6 und gelb entspricht der
H?7. Die Messung oben links resultiert folglich aus dem roten Puls 5.1, die Abbildung oben rechts
entstammt dem griinen, die Messung unten links entspricht dem schwarzen und der blaue Puls
korrespondiert zur Messung unten rechts.

DER PLASMAGRADIENT

Da die Harmonischenerzeugung mit dem PHASER im schwach relativistischen Regime stattfin-
det, also ap < 1 gilt, ist der CWE-Prozess (siehe Kapitel 2.4) bei der Erzeugung dominant. Da
dieser Effekt stark von den Eigenschaften des Plasmagradienten abhéngt, l4sst sich durch Op-
timierung sowohl die Konversionseffizienz der einzelnen Harmonischen als auch die hochste

Harmonischenordnung, die erreicht werden kann, steigern.
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Abbildung 5.4: Intensitat der Harmonischen eines ultrakurzen Laserpulses mit einer Pulsdauer
von 7,5 fs und einem normierten Vektorpotential ag = 0, 6. At ist dabei der zeitliche Abstand
zwischen Haupt- und Vorpuls, der 1 % der Intensitit erreicht. Die einzelnen Harmonischen H5
(rot), H6 (griin), H7 (schwarz) und H8 (blau) sind getrennt dargestellt. Die Intensitit der H5 ist
zur besseren Darstellung um den Faktor 2 reduziert. Die Intensitdten auf der Ordinate sind nicht
mit denen in Abbildung 5.5 vergleichbar, da unterschiedlich viele Schiisse mit der Image Plate
aufgenommen wurden.

Die Erzeugung eines Plasmagradienten an einem Oberflachentarget geschieht typischerwei-
se durch einen Vorpuls. Fiir kurze Laserpulse, also solche mit schmaler spektraler Bandbreite
im Vergleich zu den ultrakurzen Pulsen, werden diese mittels einer Delay-Line realisiert, die
aus zwei Strahlteilern und einem ,Umweg" besteht. Dadurch wird realisiert, dass der Vorpuls
einen kiirzeren Weg als der Hauptpuls und damit zeitlich vorweg lauft. Dies ist jedoch nicht
bei ultrakurzen Laserpulsen anwendbar, da entweder der Haupt- oder Vorpuls mehr dispersives
Material durchlauft und somit nicht mehr beide Pulse zeitlich komprimiert sind. Auf3erdem gibt
es keine hinreichend diinnen Strahlteiler, um dies technisch zu realisieren [84]. Aus diesem Grund
kénnen nur Vorpulse mittels des DAZZLERS erzeugt werden, die maximal 10 % der elektrischen
Feldamplitude aufweisen und somit nur 1 % der Intensitit des Hauptpulses erreichen konnen.
Dabei kann der DAZZLER ein Delay von einigen Femtosekunden bis hin zu zwei Pikosekunden
realisieren.

In den Abbildungen 5.4 und 5.5 werden Vorpulsscans fiir verschiedene zeitliche Vorpulsabstan-
de At gezeigt. Untereinander stellen diese einen direkten Vergleich zwischen ultrakurzen 7,5 fs
Pulsen und kurzen Pulsen mit 20 fs dar. Bei beiden Pulsen liegt das normierte Vektorpotential ag
bei 0,6, da die fokussierende Parabel von 5 auf 3 Zoll gewechselt wurde. Dabei wurde in beiden
Messreihen ein Si02 Target verwendet. Auffillig ist, dass die Effizienz der Harmonischenerzeung
bei den ultrakurzen Pulsen ihr Maximum bei einem zeitlichen Abstand von 0,4 ps erreicht. Fiir
ultrakurze Laserpulse gibt es folglich einen eingeschrinkten Bereich, in dem der Plasmagradient
die perfekten Voraussetzungen zur Harmonischenerzeugung mittels des CWE-Prozesses hat.

Bei kurzen Pulsen verhalt sich dies anders. Die Harmonischen H5 und H6 bilden ein Maximum

bei einem zeitlichen Abstand von 0,75 ps aus, wohingegen die Harmonischen H7 und H8 einen
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Abbildung 5.5: Intensitat der Harmonischen eines kurzen Laserpulses mit einer Pulsdauer von
20 fs und einem normierten Vektorpotential ag = 0, 6. At ist dabei der zeitliche Abstand zwischen
Haupt- und Vorpuls, der 1 % der Intensitat erreicht. Die einzelnen Harmonischen H5 (rot), H6
(grun), H7 (schwarz) und H8 (blau) sind getrennt dargestellt. Die Intensitat der H5 ist zur besseren
Darstellung um den Faktor 2 reduziert.

Peak bei 0,5 ps haben. Ebenso weisen die Harmonischen H5 und H6 nur einen sehr langsamen
Abfall auf, der bei den H7 und H8 deutlich steiler ist.

Um diese Ergebnisse zu vergleichen, werden die Abschéitzungen zur Entwicklung des Plasma-
gradienten aus [72] ibernommen und erweitert. Mittels eines MULTI-fs Codes wurde in dieser
Arbeit die Expansion und Form des Plasmagradienten betrachtet. Daraus folgt, dass sich die
Gradientenlange L (siehe Gleichung 2.53) bei einem Vorpuls mit 5 % Amplitude des elektrischen
Feldes wihrend einer Pikosekunde um 20 nm ausdehnt. Da in diesen Messungen jedoch eine
Amplitude des elektrischen Feldes von 10 % gewihlt wurde, wird im Folgenden angenommen,
dass die Elektronen auch etwa doppelt so schnell werden. Dies geht aus dem ponderomotiven
Potential (siehe Gleichung 2.63) hervor. Somit erhoht sich die Ausdehnungsgeschwindigkeit der

Gradientenldnge zu 40 nm/ps.

Mit dieser Abschétzung folgt, dass die Harmonischen von ultrakurzen Pulsen am besten bei
einer Gradientenldnge von L = 16 nm erzeugt werden. Kurze Pulse hingegen benétigen eine
Gradientenlange von L = 20 nm fiir die H7 und H8 und fiir die H5 und H6 sogar L = 30 nm.

Die Ergebnisse zu den kurzen Pulsen passen ausgesprochen gut zu den Simulationsergebnis-
sen und theoretischen Vorhersagen in [14] (Seite 14, Abbildung 18). In dieser Publikation wird
dargestellt, dass die optimale Gradientenlange zu hoheren Harmonischen hin abnimmt: von 40
nm (analytische Theorie) beziehungsweise 24 nm (Simulation) fiir die H3 bis zu 16 nm (Theorie

und Simulation) fiir die H8.

Im direkten Vergleich spiegelt sich genau dies in Abbildung 5.5 wieder. Auch die vorhergesagte
Gradientenldnge fiir die H8 von 16 nm liegt nah an den hier gemessen 20 nm. Diese Abweichung
kann zum einen daraus resultieren, dass die Abtastung von At recht grof3schrittig ist, und zum

anderen aus der Abschitzung des Gradienten.
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Auftallig ist zudem, dass der Anstieg der Grafen in den Abbildungen 5.4 und 5.5 an der
vorderen Flanke erst nach einigen hundert Femtosekunden einsetzt. Dies kann eine Folge daraus
sein, dass sich das Vorplasma im Vergleich zur theoretischen und simulierten Vorhersage in [14]

erst bilden muss und nicht direkt ein Gradient vorhanden ist.

5.2 EINFLUSS DES PEDESTALS AUF DIE HARMONISCHENERZEUGUNG

Auch die Harmonischenerzeugung unterliegt stark dem Einfluss des in Kapitel 4 erlauterten
Pedestals, was folgend genauer beschrieben wird.

Dass die Harmonischenerzeugung von dem Pulskontrast abhéngt, ist schon lange bekannt [14].
Dabei wird jedoch immer auf den Unterschied der Intensititen im Piko- bis Nanosekundenbereich
geschaut, aber missachtet, dass die Intensitit in diesem Zeitregime gar nicht die entscheidende
Grofle ist. Besonders deutlich wird dies bei Betrachtung der Abbildung 5.6. Bei dieser Messung
wurde der Hauptpuls gegeniiber der Offnungszeit der Pockelszelle verschoben und die Lange
des Pedestals zwischen 2 und 4 ns variiert. Da die ASE ein Flattop-Profil aufweist, wird somit
die beinhaltete Energie verandert, wihrend die Intensitit konstant auf 1,4 GW /cm? bleibt. Das
2ns lange Pedestal weist eine Fluenz von 2,17 J/cm? auf und das 4 ns lange eine Fluenz von
4,33 J/cm?.

Wie die Harmonischenerzeugung von dem Pedestal beeinflusst wird, 14sst sich anhand des
Vergleichs dieser beiden Messreihen erdrtern. Dabei resultieren die blauen Punkte in Abbildung
5.6 aus einer Messreihe, in der das Pedestal des Hauptpulses eine Fluenz von 2,17 J/cm? aufwies
und die roten aus einer mit einer Fluenz von 4,33 J /cm?. Der Hauptpuls ist in beiden Messungen
ein kurzer 20 fs Puls, der im Fokus eine Intensitiat von Iy = 8 x 10'"W /cm? aufweist. Bei den
Messungen weist der blaue Graf einen erwarteten Verlauf auf. Die Ausbeute der Harmonischen
nimmt mit steigender Intensitat, also ndher zum Fokus zu und erreicht in diesem ihr Maximum.
Der rote Graf hingegen lasst einen deutlichen Einbruch der Harmonischenausbeute um den Fokus-
bereich erkennen. Aber auch am Rand dieses Einbruchs erreicht die Intensitit der Harmonischen
H4 - H15 nicht die der blauen Kurve.

Diese Effekte lassen sich auf die Uberschreitung der Grenzfluenz Fi; zuriickfithren. Da die Mes-
sungen an Quarzglas (Si0s) durchgefithrt wurden, liegt diese in etwa bei Fg = 3,6J /cm? (siehe
Tabelle 4.1). Der Puls der blauen Messreihe weist ein Pedestal mit einer Fluenz von 2,17 J/cm?
auf, was deutlich unterhalb der Grenzfluenz liegt. Im Gegensatz dazu wird die Grenzfluenz bei
der roten Messreihe im Fokus iiberschritten. Da alle weiteren Pulsparameter unverindert geblie-
ben sind, resultieren der Einbruch der Harmonischenintensitit beziehungsweise die geringere
Erzeugungseffizienz im Fokusbereich aus der Anderung der Fluenz der ASE. Bei Uberschrei-
tung der Grenzfluenz der ASE wird die Wechselwirkung zwischen Hauptpuls und Target somit
nachweislich verandert.

Auf diese Weise wurde nicht nur die Abhéngigkeit von der Fluenz des Nanosekunden-Pedestals
gezeigt, sondern auch dass das wiahrend der Messung unverénderte Pikosekunden-Pedestal die

Wechselwirkung in diesem Regime nicht beeinflusst.
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Abbildung 5.6: Vergleichsmessung der Auswirkung unterschiedlicher Energie im Pedestal auf
die Intensitdt der Harmonischen H4-H15. Die blauen Messpunkte resultieren aus einem Puls, der
ein Pedestal von 2 ns aufweist und somit im Fokus eine Fluenz von 6 J/cm? erzielt. Den roten
Messpunkte liegt hingegen ein Puls zugrunde, der ein 4 ns langes Pedestal hat und demzufolge
eine Fluenz von 12 J/cm? aufweist. In beiden Fillen erreicht die Intensitit der ASE den Wert
4,3GW /cm?.
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Abbildung 5.7: Diese Abbildung zeigt die beiden Harmonischenspektren aus den Messreihen
in Abbildung 5.6, die die hochsten Intensitaten aufweisen. Das blaue Spektrum entspricht dem
Messwert beim Abstand z =0 pm des blauen Grafen und das rote Spektrum dem Messwert
bei z =10 pm des roten Grafen. Das schwarze Spektrum entspricht dem blauen Messwert bei
z =20 pm. Das deutlich erhohte Signallevel der vierten Harmonischen ist auf die Sensitivitat der
Image Plate zuriickzufithren, siehe Kapitel 3.2.4.
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Um den Einfluss des Pedestals noch etwas genauer zu beleuchten, sind in Abbildung 5.7 drei
Harmonischenspektren aus den Messreihen in Abbildung 5.6 dargestellt. Das blaue Spektrum hat,
wie schon zu erwarten war, in den einzelnen Harmonischen die héchste Intensitat und man kann
deutlich Harmonische bis zur H16 erkennen. Verlidsst man die optimale Fokusposition, nimmt
die Intensitit ab, in diesem Fall von etwa 8 x 10!"W /cm? im Fokus auf etwa 6 x 10'5W /cm?
in einer Distanz 20 pm auflerhalb des Fokus. Die Reduktion der Intensitit ist deutlich in der
Harmonischenausbeute des schwarzen Grafen zu erkennen. In diesem sind nur noch Harmonische
bis zu der H12 zu erkennen und alle Harmonischen haben ein geringes Signallevel.

Die rote Kurve stellt das Harmonischenspektrum der in rot abgebildeten Messreihe in Abbil-
dung 5.6 an der Position z =10 um dar. Hier erreicht das Signallevel der roten Messreihe nahezu
das der blauen bei z =20 um (schwarze Kurve). Es wird deutlich, dass trotz erhohter Intensitét
des Hauptpulses kein besseres Harmonischensignal entsteht.

Es folgt, dass die Fluenz des Pedestals die Grenzfluenz nicht deutlich iiberschreiten darf, um

sicherzustellen, dass dieses nicht den Prozess der Harmonischenerzeugung beeinflusst.

5.3 ANALYSE DES HARMONISCHENSPEKTRUMS

Mit dem Lasersystem PHASER ist es moglich, Harmonische mit einem ultrakurzen 7,5 fs oder
einem kurzen 20 fs Puls zu erzeugen und dabei die Intensitat durch den Wechsel der Parabel
relativ konstant zu halten. Somit sind die resultierenden Harmonischenspektren besonders gut
vergleichbar.

In Abbildung 5.8 sind zwei Harmonischenspektren abgebildet, die unter den in den vorherigen
Kapiteln ermittelten besten Bedingungen entstanden sind. Fiir das blaue Spektrum wurde ein
20 fs Puls verwendet, der mittels einer 3 Zoll Parabel fokussiert wurde und somit ein I von
8 x 10'"W /cm? erreicht. Das rote Spektrum wurde hingegen mit einem 7,5 fs Puls erzeugt,
der mit einer 5 Zoll Parabel auf eine Intensitit von 7,7 x 1017W /cm? fokussiert wurde. Dies
entspricht einem normierten Vektorpotential von ag = 0, 6. Unter Vernachlassigung des kleinen
Intensitatsunterschieds kann somit die Auswirkung der Pulsdauer und der spektralen Bandbreite
des Pulses auf die Harmonischenerzeugung untersucht werden.

Vor allem bei der vierten Harmonischen ist noch deutlich zu erkennen, dass das rote Spektrum
von einem Puls erzeugt wurde, der ein breiteres Spektrum aufweist als der des blauen Spektrums.
Des Weiteren fallt beim Verlauf des Harmonischenspektrums auf, dass bei dem ultrakurzen
Laserpuls ein deutlicher cut-off bei der H10 entsteht. Fiir kurze Laserpulse scheint dieser erst fiir
die H11 oder H12 aufzutreten und ist bei weitem nicht so scharf ausgebildet. Im weiteren Verlauf
ist auffallig, dass der ultrakurzen Laserpuls hartere Harmonische erzeugt als der kurze Laserpuls,
obwohl beide die gleiche Intensitit aufweisen. Mit dem ultrakurzen Puls konnen Harmonische bis
zu der H20 erzeugt werden, auch wenn die Zuordnung der Harmonischen zwischen der H16 und
H20 nicht konstant bleibt. Dies kann auf ein leichtes D3-Problem hindeuten (siehe Kapitel 5.1).

Erstaunlich ist auch das deutliche Auftreten von ROM-Harmonischen, obwohl die Laserinten-

sititen nur im schwach relativistischen Bereich sind. Diese konnen an einem steileren Gradienten
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Abbildung 5.8: Harmonischenspektren von einem 7,5 fs Puls in rot mit einem 0,25 ps Vorpuls
und in blau ein Spektrum eines 20 fs Pulses mit einem 0,4 ps Vorpuls. Der Abstand des Vorpulses
wurde tagesaktuell bestimmt und kann somit von den vorherigen Abschiatzungen abweichen. Die
Wahl des Abstands wurde nach der Signalintensitdt und der erreichten hochsten Harmonischen
getroffen.

wie bei der Messreihe mit ultrakurzen Pulsen besser erzeugt werden. Dies liefert eine mogliche
Begriindung, warum bei ultrakurzen Pulsen die H20 erreicht werden kann und bei kurzen Pulse
nur die H16.

Der oben genannte cut-off resultiert aus dem CWE-Prozess und lasst Riickschliisse auf die
maximale Elektronendichte im Plasmagradienten zu. Wie in Kapitel 2.4 beschrieben entstehen die
CWE-Harmonischen durch Oszillationen im Plasmagradienten. Da das Plasma aber nur hochstens
mit der Plasmafrequenz (Gleichung 2.45) schwingen kann, gibt die hochste Harmonische, die
auf diesem Wege erzeugt wird, eine Auskunft tiber die maximale Elektronendichte. Diese kann
uber die Gleichung fiir die kritische Dichte 2.47 fiir die verschiedenen Harmonischen berechnet
werden. In Tabelle 5.1 sind die Elektronendichten 7o angegeben, die notwendig sind, damit
sich der cut-off bei der jeweiligen Harmonischen ausbildet. Diese sind fiir kurze und ultrakurze
Pulse identisch giiltig, da die Harmonischenfrequenzen fiir beide Félle gleich sind.

In diesem Fall wird Quarzglas (SiOs) mit einer Molekiildichte von ng;o, = 2.21 x 10?m~3
als Targetmaterial verwendet. Durch den Vergleich von dessen Teilchendichte mit 7., kann
berechnet werden, wie oft die Molekiile ionisiert sein miissen. Da die subatomare Bindungsenergie
von St09 etwa 10eV [34] betragt, kann davon ausgegangen werden, dass die Silizium- und
Sauerstoffatome getrennt vorliegen. Die berechneten Quotienten ¢ = ncyof /nsi0, sind in
der Tabelle 5.1 dargestellt. Daraus kann geschlussfolgert werden, dass Quarzglas wahrend der
Wechselwirkungszeit mit einem 7,5 fs Laserpuls bei einer Intensitit von ~ 8 x 10'7W /cm?
etwa 8-fach und mit einem 20 fs Laserpuls etwa 12-fach ionisiert wird. Der Unterschied im

Ionisationsgrad zwischen kurzen und ultrakurzen Pulsen kann aus der unterschiedlich langen
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Hn | neuof [10%m=3] | ¢ = Neut-off | NSiO5 Spezies

H10 1,8 8,1 Sitt + 207+
Hil 2,2 9,8 Sitt + 203+
Hi12 2,6 11,7 Sitt + 201

Tabelle 5.1: Vergleich der cut-off -Dichten der einzelnen Harmonischen, der daraus kalkulierte
Quotient ¢ = neyrof /M50, und die wahrscheinlichste Zusammensetzung der Ionen um die
cut-off -Dichte zu erreichen, wenn jedes Atom ionisiert wird.

Wechselwirkungszeit resultieren. Der kurze Laserpuls hat mehr Feldoszillationen mit hoher
Intensitat und bietet somit eine hohere Wahrscheinlichkeit, dass ein Atom ionisiert wird.

Dabei gibt es verschiedene Moglichkeiten, die cut-off-Dichte im Plasma zu erreichen. Sie
hiangen davon ab, welcher Ionisationsmechanismus dominant ist. Dies kann, wie in Kapitel 2.3.2
erlautert wurde, mit der Hilfe des Keldysh-Parameters (Gleichung 2.58) vorgenommen werden.
Dazu wird das ponderomotive Potential (Gleichung 2.63) benétigt, das fiir eine Zentralwellenlange
von 790 nm und eine Intensitit von 7,7 x 107"W/cm? einen Wert von U,, = 45keV hat. Somit
ist der Keldysh-Parameter v fiir alle Ionisationslevel von Sauerstoff und Silizium deutlich kleiner
als 1, wie fir die relevanten Level in Tabelle 5.2 nachzulesen. Die Ionisation sollte folglich von der
Tunnelionisation und dem BSI-Prozess (siehe Kapitel 2.3.2) dominiert werden.

Der Einfluss des BSI-Prozesses lisst sich dabei gut durch die Gleichung 2.57 abschétzen,
die aussagt, ab welcher Laserintensitét Ionisation mittels dieses Prozesses zu erwarten ist. Die
berechneten Intensitaten Ipgy sind der Tabelle 5.2 zu entnehmen. Ebenso ldsst sich der Quotient
Ipsr/Iy, ablesen, der angibt, welches Vielfache der Laserintensitat benétigt wird, damit die
Ionisationsenergie mittels BSI iberwunden werden kann. Somit wird deutlich, dass durch BSI
Sauerstoff bis Ot und Silizium bis Si?T ionisiert werden koénnen. Mittels Tunnelionisation
konnen theoretisch auch noch hoher ionisierte Atome erzeugt werden, was bei der folgenden
Abschitzung jedoch vernachlassigt wird.

Geht man davon aus, dass die Atome so weit ionisiert werden, wie es der BSI-Prozess zulasst,
so erreicht man einen Quotienten ¢ von 9 + 2 - 6 = 21. Dies ist um ein Vielfaches hoher, als es in
Tabelle 5.1 vorhergesagt wurde und kann verschiedene Ursachen haben.

Zum einen kann es sein, dass nicht bei jedem Zyklus des Lasers ionisiert wird, in dem die
Intensitat hoch genug dafiir ist, und somit schlussendlich nicht alle Atome die theoretisch mogliche
Ionisation erreichen. Ein Indiz dafiir liefert der Vergleich der cut-off -Frequenz bei 8 fs und 20 fs
Pulsen mit gleicher Intensitat (siehe Abbildung 5.8). Der 8 fs Puls weist 3 Zyklen und der 20 fs
Puls 8 Zyklen des elektrischen Feldes in der zeitlichen FWHM auf. Somit hat ein Atom bei dem
20 fs Puls mehr als doppelt so viele Chancen ionisiert zu werden und die Messung verifiziert, dass
ein hoherer Ionisationsgrad im Gradienten vorliegen muss.

Zum anderen wird das rdumliche Intensitatsprofil eine Rolle spielen. Durch den gaufiférmigen
Verlauf der Intensitit im Fokus werden im Zentrum héhere Intensititen erreicht als auflen
und somit wird der Quotient ¢ dort grofler sein als am Rand des Fokus. Folglich wiirden die

Harmonischen H4 - H10 in Abbildung 5.8 auf dem gesamten Plasma erzeugt und die héheren
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Sauerstoff 1+ 24 3+ 4+ 5+ 6+ 7+
Eion [€V] 13,62 35,21 54,94 | 77,41 | 113,90 | 138,1 | 739,1
VK 0,017 0,028 0,035 | 0,042 | 0,050 | 0,056 | 0,128
Igsr [PW/em?] | 0,14 1,5 4,1 9,0 27 40 | 2,4-10°
Ipsr/IL 0,0018 0,002 0,0053 | 0,012 | 0,035 | 0,053 32
Silizium 1+ 2+ 3+ 4+ 5+ 9+ 10+
Eion [€V] 8,1 16,2 33,2 45,8 | 1653 | 348,1 | 13979
YK 0,013 0,019 0,027 | 0,032 | 0,061 | 0,088 | 0,094
Igsr [PW/em?] | 0,02 0,07 0,54 1,1 120 | 725 | 1-10°
Ipsi/Ig 2.107°[9-10° | 7-107* | 0,0014 | 0,016 | 0,95 1,3

Tabelle 5.2: Die unterschiedlichen Ionisierungsenergien fiir Silizium und Sauerstoff aus [39] fir
eine Laserintensitit von I, = 770 PW /cm?.

Harmonischen nur im hoch ionisierten Zentrum. Dies hat Einfluss auf die Divergenz, sowie die

Intensitit der Harmonischen.

Wenn hingegen von einem relativ gleichméaflig ionisierten Plasma ausgegangen wird und
davon, dass der cut-off dem CWE-Prozess entstammt, so werden Sauerstoff und Silizium weniger
stark ionisiert, wie in Tabelle 5.1 in der rechten Spalte zu erkennen ist. Hier wurde die Ionisation
der Ionen danach bestimmt, dass davon ausgegangen wird, dass der Quotient { der mittleren
Spalte erreicht wird. Die Verteilung auf die verschiedenen Atome geschieht mit ansteigender
Tonisationsenergie. So muss beispielsweise erst O?* entstehen, bevor Silizium zu Si** ionisiert

wird.

Mit dieser Abschitzung sollte in einem Plasma, das von einem 7,5 fs Puls mit einer Intensitit
von ~ 8 x 101"W /cm? erzeugt wird, Sauerstoff bis O%>* und Silizium bis Si** ionisiert werden.

Bei einem 20 fs Puls gleicher Intensitit sollten O** und Si** erreicht werden.

5.4 JTONENEMISSION EINES ULTRAKURZEN LASERPLASMAS

Um Aussagen tiber Grofien wie den Ionisationsgrad und die Temperatur machen zu koénnen,
sind in situ-Diagnostiken gerade bei Plasmen, die nur eine Ausdehnung einiger Mikrometer
haben und zudem nur eine sehr kurze Lebenszeit aufweisen, nicht méglich. Um einen groben
Uberblick iiber die Ionisation des Targets durch den Laserpuls zu erhalten, wurden die emittierten
Ionen mittels eines dafiir entworfenen Ionenspektrometers, das in Kapitel 3.2.2 beschrieben ist,
diagnostiziert. Dabei muss beachtet werden, dass die detektierten Ionen nicht einer bestimmten
Wechselwirkungszeit zugeordnet werden kénnen. Es ist lediglich méglich, sich einen Uberblick
dariiber zu verschaffen, welche Teilchen das Target wihrend des Ablationsprozesses verlassen
haben. Grundsitzlich werden hier alle Teilchen erfasst, wobei ungeladene Teilchen nicht durch

die angelegten Felder abgelenkt und somit in der nullten Ordnung detektiert werden.

Der grof3e Vorteil des verwendeten Spektrometers besteht darin, dass man mit diesem nicht

nur eindeutig die verschiedenen Ionenspezies zuordnen, sondern auch die Energieverteilung
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Abbildung 5.9: Dargestellt ist eine Aufnahme des Ionenspektrometers, die die emittierten Ionen
eines Si09 Targets zeigt. Es wurde mit einem 8 fs Laserpuls beschossen, der eine Intensitét
von 4,7 x 10'W /cm? hat. In blau ist die entstehende Parabel fiir Protonen und in rot die der
verschiedenen Ionen eingezeichnet. Auf der linken Seite sind die Parabeln der Sauerstoffionen

O* - O%F von links nach rechts dargestellt und auf der rechten Seite die Siliziumionen Si'* -
Sitt.

mittels Kenntnis des elektrischen und magnetischen Feldes ermitteln kann. Wie dies im Detail
funktioniert, ist in [74] beschrieben und wird hier nicht ndher ausgefiihrt.

Alle folgenden Spektrometeraufnahmen sind unter einem Winkel 2 von etwa 0° entstanden,
da die Teilchenemission in diesen bei dem Ablationsprozess dominant ist [74]. Nichtsdestotrotz
werden fiir alle Aufnahmen 800 Schiisse summiert, um ein ausreichend hohes Signal auf der
detektierenden Image Plate zu erhalten. Dabei ist zu beachten, dass die Image Plate die Atome und
Ionen mit zunehmender Masse schlechter detektiert, weshalb das Signallevel bei diesen abnimmt.

In Abbildung 5.9 sind die Thomson-Parabeln der Ionen dargestellt, die bei dem Beschuss von
Si09 mittels eines 8 fs Pulses entstehen. Dazu wurde das Si(Oz-Target so weit in z-Richtung aus
dem Fokus gefahren, dass das Pedestal die Wechselwirkung nicht beeinflusst. Dabei wurde eine
Intensitat von 4,7 X 1016W/ cm? erreicht, die nach der BSI-Theorie ausreicht, um Sauerstoff
bis O+ und Silizium bis Si** zu ionisieren, wie auch aus Tabelle 5.2 hervorgeht. Die durch
die blaue Linie gekennzeichnete Parabel entsteht durch Protonen, die wahrscheinlich von dem
Wasserfilm stammen, der auf allen Flachen vorhanden ist, solange kein Ultrahochvakuum erzeugt
wird. Sie bietet einen guten Anhaltspunkt, um zu kontrollieren, ob die aus den eingestellten
Feldern berechneten Abweichungen stimmen.

Vergleicht man die gemessenen schwarzen mit den anhand der Gleichung 3.3 berechneten

roten Parabeln?, so wird deutlich, dass die zu den Ionen O'* - 06+ gehorenden berechneten

’Hierbei wird die Stirke des elektrischen Feldes anhand der am Kondensator angelegten Spannung berechnet. Die
Starke des durch die stromdurchflossene Spule erzeugten magnetischen Feldes kann einerseits durch Induktion
bestimmt werden und wurde andererseits mittels einer Hall-Sonde vermessen [74].
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Abbildung 5.10: Lineouts der unterschiedlichen Sauerstoffionen, die in Abbildung 5.9 dargestellt
sind. Der leichte Intensitédtsanstieg der roten und orangefarbenen Kurve bei hohen Energien
resultieren aus dem Ubergang in die nullte Ordnung, wie in Abbildung 5.9 unten links zu erkennen
ist.

Werte gut zu den Messwerten passen. Wie durch die BSI-Theorie vorhergesagt, wird Sauerstoff
sechsfach positiv ionisiert. Die fiir Silizium kalkulierten Linien liegen nicht alle auf gemessenen
Parabeln. Trotzdem konnen diese vorhanden sein und im Signal des Sauerstoffs untergehen, da
die Image Plate diese schlecht detektiert. Einzig die S i'T konnte, wenn auch leicht verschoben,

zu erkennen sein.

Durch Ermittlung der Intensitat an den berechneten Parabeln und durch nachfolgende An-
passung auf die Energieskalierung (nachzulesen in [74]), erhélt man die Energieverteilung der
einzelnen Ionen. Diese ist in Abbildung 5.10 dargestellt. Es ist auffillig, dass die Atome mit
steigender Ionisation, immer mehr kinetische Energie aufweisen. Eine solche Dynamik tritt
typischerweise auf, wenn unterschiedlich geladene Teilchen mittels eines elektrischen Feldes
beschleunigt werden. Dabei ist die Coulomb-Kraft, die auf die Ionen wirkt, proportional zur ihrer
Ladung. Werden wie in dem vorliegenden Fall viele Elektronen durch den Laser aus dem Target
herausbeschleunigt und verlassen dieses, so bleibt eine positive Ladungszone zuriick. In dieser

stoflen sich die Ionen voneinander ab, es kommt zu einer Coulomb-Explosion (siehe Kapitel 2.3.4).

In [85] haben wir gezeigt, dass sich die kinetische Energie der emittierten Elektronen durch
den Einfluss eines quasi-statischen elektrischen Feldes beschreiben lasst, das sich an der Targeto-
berfliche ausbildet. Die auf diese Weise vom Target weg beschleunigten Elektronen hinterlassen
ein positiv geladenes Plasma, in dem sich die Ionen gegenseitig abstoflen und beschleunigen. Dabei
erfahren die Ionen mit einer héheren Ladung nach dem Coulombschen Gesetz eine grofiere Kraft
und bekommen folglich eine héhere kinetische Energie, wodurch die Aufspaltung in Abbildung

5.10 erklart werden kann.
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Abbildung 5.11: Dargestellt ist eine Aufnahme des Ionenspektrometers, die die emittierten Ionen
eines Glaskohlenstoff-Targets zeigt, das mit einem 8 fs Laserpuls beschossen wurde, der eine
Intensitit von 3,8 x 10"W /cm? hat. Auf der linken Seite ist die Aufnahme der Image Plate
mit den den Ionen C''+ - C** entsprechenden Parabeln abgebildet. Auf der rechten Seite ist
die Energieverteilung der Ionen zu erkennen. Die harte Kante auf der niederenergetischen Seite
resultiert aus dem Ende der Image Plate.

Ebenfalls auffillig ist der Sprung der kinetischen Energie von O** zu O°T. Es fillt schon
bei direkter Betrachtung der Abbildungen 5.9 und 5.10 auf, dass sich die beiden Ionen O>* und
OY* anders als die anderen Tonen verhalten. Eine mogliche Erklirung fiir die deutlich héhere
Energie der Ionen kann sein, dass O°* und O%" nur mittels des BSI-Prozesses an der Oberfliche
des Targets erzeugt werden. Durch die Wechselwirkung mit dem Laser gelangen die Elektronen
in den Bereich auflerhalb des Targets, wodurch ein Feld erzeugt wird, das manche Elektronen
durch Repulsion beschleunigt [85]. Die Ionen mit dem besten Ladungs-Masse-Verhéltnis befinden
sich an der Oberflache des Plasmas. Sie erfahren dort die starksten Felder und schirmen zusétzlich
die anderen Ionen ab. Somit werden sie am stirksten beschleunigt und bleiben immer Bereich der
hochsten Feldstiarken, da sie vorweg laufen. Somit konnen die Ionen an der Oberfldche hohere

kinetische Energien erreichen.

Betrachtet man hingegen die Ionenspektren von Kohlenstoff in Abbildung 5.11 und von Alumi-
nium in Abbildung 5.12, so fallt auf, dass die Ionen bei diesen alle eine dhnliche Geschwindigkeits-
verteilung und im Mittel eine dhnliche kinetische Energie aufweisen. Dies steht im Widerspruch
zu den Messwerten von St¢(O2 und kann somit nicht auf die gleiche Weise erklart werden. Dieser
Effekt ist auf eine Materialeigenschaft wie die Leitfahigkeit zuriickzufithren, wie es in Kapitel 2.3.4
diskutiert wurde. Dabei kann sich bei Nichtleitern wie Glas leichter eine grofle Verarmungszone
ausbilden als bei Leitern, da die Ladung in diesen durch die hohe Leitfihigkeit nachflieen kann.
Dies wurde mittels theoretischer tierlegungnen und Simulationen in [49] fiir Laserpulse mit

wesentlich weniger Energie als die hier genutzte gezeigt. Ebenso konnte dies auch auf einen
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Abbildung 5.12: Dargestellt ist eine Aufnahme des Ionenspektrometers, die die emittierten
Ionen eines Aluminium-Targets zeigt, das mit einem 8 fs Laserpuls beschossen wurde, der eine
Intensitit von 3,8 x 10'®> W/cm? hat. Auf der linken Seite ist die Aufnahme der Image Plate
mit den den Ionen Al'* - AI%* entsprechenden Parabeln abgebildet. Auf der rechten Seite ist
die Energieverteilung der Ionen zu erkennen. Es ist gut zu erkennen, dass die Ionen Al/'* und
At kaum vorkommen und daher auch keine sinnvolle Energieverteilung aufweisen.

Regimewechsel hindeuten, da fiir die Erzeugung der Kohlenstoff- und Aluminiumspektren ein
Laserpuls mit einer Intensitit genutzt wurde, die um eine Gréflenordnung geringer ist als bei
S103. Dies ist notwendig, da die Grenzfluenz Fiz der beiden Materialien Glaskohlenstoff und
Aluminium geringer ist (siehe Kapitel 4) und diese Messungen im Sinne der Vergleichbarkeit alle

im Regime 1 durchgefiihrt werden sollten.

Auch fallt auf, dass Aluminium hoher ionisiert ist, als es mittels der BSI-Theorie fur diese
Laserintensitit vorhergesagt ist. Nach der BSI-Theorie sollte Aluminium bis etwa Al** ionisiert
werden und in der Messung werden eindeutig Al%*-Tonen detektiert. Interessant ist auch die
Tatsache, dass Al°" nicht erzeugt wird. Kohlenstoff weist hingegen genau die Ionen auf, die
laut BSI-Theorie gebildet werden sollten. Dabei ist zu beachten, dass die Differenz der Ionisa-

tionsenergien der C**- und C°*-Ionen deutlich héher ist als zwischen den Ionen Al** und
A5,

Woher genau der Unterschied dieser beiden Ionenverteilungen resultiert, werden zukiinfti-
ge Experimente und/oder Simulationen zeigen, die nicht Teil dieser Arbeit sind. Festzuhalten
ist an dieser Stelle, dass sich die Ionisation in einem lasererzeugten Oberflachenplasma mittels
BSI-Theorie gut beschreiben lasst. Auch wird die These unterstiitzt, dass der Laserpuls bei der Har-
monischenerzeugung mit einem Oberfldchenplasma wechselwirkt, in dem viele unterschiedlich
geladene Ionen vorhanden sind, von denen die am hochsten ionisierten durch den BSI-Prozess zu

erklaren sind, wie schon am Ende des Kapitels 5.3 diskutiert wurde.
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5.5 ERZEUGUNG RAUMLICH GETRENNTER LASER-HARMONISCHER

Ein signifikantes Problem der Laser-Harmonischen ist die Tatsache, dass diese immer zusam-
men mit dem erzeugenden Laser propagieren, was die Anwendbarkeit in Medizin und Industrie
einschrankt. Die Trennung der Hohen Harmonischen vom Laserpuls wird typischerweise mittels
eines Filters realisiert, der fiir den spektralen Bereich des erzeugenden Laserpulses eine hohe
Opazitat aufweist, aber im Bereich der gewiinschten Harmonischen transparent ist. Dies wird
beispielsweise bei den Harmonischenmessungen, die in Appendix A vorgestellt werden, genutzt.
Die hohe Opazitit des verwendeten Aluminiumfilters, die noch weit {iber den sichtbaren Spek-
tralbereich hinaus geht (sieche Abbildung B.1 in Appendix B), blockt nicht nur das Laserlicht,
sondern sorgt auch dafiir, dass erst Wellenldngen A < 80 nm detektiert werden kénnen. Kurze
Wellenlédngen werden durch die starke Absorptionskante bei 17 nm beschrinkt. Bei genauer
Betrachtung der Abbildung B.1 wird zudem deutlich, dass bei einer Filterdicke von 1 um auch
das Harmonischensignal in diesem Bereich mindestens um 90 % unterdriickt wird. Bei der Ver-
wendung diinnerer Filterfolien wird das Verhaltnis wesentlich besser, aber die Handhabung auch
deutlich schwieriger, da diese schon bei einem Luftzug zerreiflen kénnen. Somit ist diese Methode

fur Forschungszecke tragbar, aber aus 6konomischer Sicht eher untauglich.

Des Weiteren ist es von groflem Interesse, eine einzelne Wellenlidnge bzw. Harmonische zu se-
parieren, die dann eine kohdrente XUV-Lichtquelle mit einer schmalen spektralen Bandbreite dar-
stellt. Um dies zu realisieren, wird an Harmonischenerzeung auf strukturierten Targets geforscht.
Bei Harmonischenerzeugung auf Blazegittern ist es moglich, dass nur einzelne Harmonische
erzeugt werden [86]. Zudem zeigen Experimente und Simulationen zur Harmonischenerzeugung
auf Gittertargets, dass es moglich ist, dass der Emissionswinkel der Harmonischen von dem des
Lasers abweicht [87].

Im Folgenden wird eine Methode présentiert, die es ermoglicht, Harmonische zu erzeugen,
die rdumlich nicht nur von dem Laserpuls, sondern auch voneinander getrennt sind. Gedanklich
schlief3t die zugrundeliegende Idee an die Erzeugung von Harmonischen auf strukturierten Targets

an.

Bei der Erzeugung von ROM-Harmonischen entstehen Plasmawellen auf der Oberflache des
Targets, wie in Abbildung 2.17 zu erkennen ist. Es liegt also wahrend der Wechselwirkungszeit des
Laserpulses eine Gitterstruktur auf dem Target vor, die sich bei einem Einfallswinkel des Lasers
von o =45° mit einer Phasengeschwindigkeit von v, = v/2c iiber das Target bewegt. Die Idee
besteht darin, dass ein zweiter Laserpuls mit dieser Welle wechselwirkt und somit Harmonische
erzeugt werden konnen, die in den Zwischenwinkel der beiden reflektierten Laserpulse emittiert
werden. Dieses Setup ist schematisch in Abbildung 5.13, a) dargestellt.

Die ROM-Harmonischen werden bei diesem Prozess weiterhin durch den Laserpuls 1 getrieben
und entstehen in diesem wie gewo6hnlich. Durch den Laserpuls 2 erdffnet sich hier die Moglichkeit,
dass die Harmonischen von diesem einen zusatzlichen Impulsbeitrag erhalten. In Abbildung
5.13 b) ist die Vektoraddition der einzelnen Impulse dargestellt. Jede Harmonische bekommt

einen Photonenimpuls des Lasers 2 dazu, wodurch diese ihre Emissionsrichung &dndert. Weist
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a) b)

Laserpuls 1

kra

kr1

Abbildung 5.13: a) Schematische Darstellung des Setups zur Erzeugung Hoher Harmonischer
mit zwei Laserpulsen auf einem vorionisierten Target. Laserpuls 1 weist in allen Simulationen
einen Einfallswinkel von o« = 45° und Laserpuls 2 einen von o« = 0° auf. b) Vektoraddition der
Impulse der beiden Laser 1 und 2 zu den resultierenden Impulsen der Harmonischen.

der Laserpuls 2 ebenfalls eine Intensitat auf, die Harmonische an der Oberflache treiben kann, so
konnen durch Addition der Impulse im gesamten eingeschlossenen Winkel Harmonische erzeugt
werden.

Zur Untersuchung dieses Effekts wurde der PIC-Code am ILPP so angepasst, dass in diesen
zwei Laserpulse implementiert werden konnen, von denen der eine den iiblichen Einfallswinkel
von o = 45° und der andere o = 0° aufweist. Dabei gilt weiterhin die in Kapitel 2.5 eingefiihrte
Geometrie: die y-Achse zeigt in Gegenrichtung des einlaufenden Laserspulses 1 und die x-Achse in
die identische Richtung wie der auslaufende Laserpuls 1. Alle folgenden Simulationen wurden mit
einer Gradientenldnge von L = \/20 durchgefihrt und das Target war immer ein vorionisiertes
Plasma mit einer tiberkritischen Dichte von 438-n.. Der Laserpuls weist immer eine Pulsdauer von
27 fs, also 10 Zyklen mit einer Zentralwellenlange von Ay = 790 nm auf, wobei die Zentralfrequenz
des Laserpulses 2 fiir einzelne Simulationen geéndert wurde. Der Laserpuls 1 wird immer auf eine
GroBe von wy = 3,1 um und Laserpuls 2 auf wy - v/2 fokussiert.

In der oberen Simulationsbox der Abbildung 5.14 ist zu erkennen, wie die beiden einlaufenden
Pulse in die Simulationsbox implementiert werden. Laserpuls 1 entspringt der oberen Wand der
Simulationsbox und Laserpuls 2 wird an einer zusatzlichen Wand eingefiihrt, die parallel zum
Target verlduft. Damit der Laserpuls 2 die gesamte Wechselwirkungsfldche des Laserpulses 1
ausleuchtet, wurde dieser um Faktor /2 groffer gewahlt, was dazu fuhrt, dass das Vektorpo-
tential ag fir diesen bei gleicher Energie von 5 auf 3,5 absinkt. In der unteren Simulationsbox
der Abbildung 5.14 sind die auslaufenden Laserpulse, also nach der Wechselwirkung auf dem
Target zu erkennen. Zur besseren Sichtbarkeit wurde die Farbskala angepasst, wodurch nur

ein qualitativer Vergleich zwischen den Bildern méglich ist. Es ist zu erkennen, dass einerseits
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Abbildung 5.14: PIC-Simulationsbox. Oben: Dargestellt sind zwei einlaufende Laserpulse, von
denen der Laserpuls 1 unter o« =45° auf das Target trifft und ein normiertes Vektorpotential von
ag = 5 aufweist. Der Laserpuls 2 hat einen Einfallswinkel o =0° und ag ist 3, 5. Unten links ist in
schwarz das Target abgebildet (der rote Streifen vor dem Target ist der Plasmagradient). Auf der
x- und y-Achse sind die Gitterpositionen aufgetragen. Unten: Dargestellt sind die beiden auslau-
fenden Laserpulse. Es ist deutlich zu erkennen, dass Strahlung kiirzerer Wellenldnge zwischen
den beiden reflektierten Pulsen emittiert wird. Ebenfalls wird ein kleiner Anteil des Pulses nach
oben zuriickreflektiert. Auf dem Target links unten sind noch Uberreste der Plasmawelle zu sehen,
sowie gestreute Felder, die hinter dem Target gefangen sind.
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Laserpuls 1 Harmonische beinhaltet, was an der Deformation des elektrischen Feldes zu erkennen
ist. Andererseits propagieren in dem eingeschlossenen Winkel Wellen mit einer Frequenz, die
hoher ist als die der treibenden Laserpulse.

Zur genaueren Untersuchung dieser wird an dieser Stelle zur Beschreibung im Impulsraum
gewechselt. Zur besseren Ubersicht und Vergleichbarkeit wird in allen folgenden Abbildungen
nur ein Quadrant gezeigt, der die relevanten Informationen enthilt. Dieser ist in allen folgenden
Abbildungen 5.15 - 5.16 immer mit der gleichen Grauskalierung dargestellt.

In Abbildung 5.15 ist links die zweidimensionale Fourier-Transformation einer Simulation zu
sehen, in der nur der Laserpuls 1 implementiert war. Dieser Fall ist identisch mit der Simulation
in Abbildung 5.14 nur ohne Laserpuls 2. Abbildung 5.15 dient als Referenz und zeigt deutlich, dass
Harmonische bei der Laser-Target-Wechselwirkung entstehen. Bei der gewahlten Gradientenlédnge
von L = /20 und mit der geringen Aufldsung, die so gewihlt wurde, um die Laufzeit in einem
angemessen Zeitrahmen zu halten, werden Harmonische bis zur H16 erzeugt. Betrachtet man
hingegen die Fourier-Transformation mit beiden Laserpulsen zum identischen Zeitpunkt, der
auch in Abbildung 5.14 unten dargestellt ist, so erhalt man die rechte Grafik in Abbildung 5.15.

In dieser ist deutlich zu erkennen, dass die Strahlung die zwischen Laserpuls 1 und 2 propagiert,
aus Harmonischen besteht. Dabei scheinen alle Impulskombinationen aus den beiden Laserpulsen
und deren Harmonischen méglich zu sein. Der Laserpuls 1 kann bis etwa zur H16 treiben, der
Laserpuls 2 erreicht in einer anderen Simulation (siehe Abbildung 5.19) die H9. Das entstandene
Array aus Harmonischen spiegelt dies sehr gut wider. Auffillig ist auch, dass die grofiten Impulse
und somit die hochsten Frequenzen nicht durch einen der beiden Laserpulse entstehen, sondern
aus einer Kombination der Impulse beider. Auch erreichen die Harmonischen, die in die gleiche
Richtung wie die Laserpulse propagieren, nicht mehr genau so grofie Impulse wie zuvor. Dies
wird vor allem bei den Harmonischen des Laserpulses 1 deutlich, der ohne die Wechselwirkung
mit Laserpuls 2 die H16 erreichte, wihrend mit diesem nur noch die H10 zu erahnen ist.

Auf diese Weise konnen die Harmonischen auf eine elegante Weise und sogar mit einer
erhohten Ausbeute von dem Laserlicht getrennt werden. Um die Zusammenhéange etwas genauer
zu betrachten, wurde fiir die folgenden Simulationen die Intensitit des Laserpulses 2 reduziert,
wodurch man ag = 0, 35 erhilt, so dass dieser im senkrechten Einfall keine Harmonischen mehr
erzeugt. Zudem wurde eine Simulation mit k7 = k1 und eine mit k7o = 1,5 - k11 angefertigt,
die in Abbildung 5.16 verglichen werden. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Harmonischen-
erzeugung nur noch von dem Laserpuls 1 betrieben wird und von Laserpuls 2 nur der Impuls
k12 hinzukommt, der der Zentralfrequenz wy entspricht. Trotzdem gibt Laserpuls 2 einen Impuls
zu dem Erzeugungsprozess hinzu und es werden Harmonische generiert, die genau den Impuls
kr2 in Richtung der Targetnormalen hinzugewinnen und somit den Frequenzunterschied w2 zu
den Harmonischen des Laserpulses 1 aufweisen. Dies wird besonders deutlich bei Betrachtung
der linken Grafik in Abbildung 5.17. In dieser sind alle Impulse der beiden Fille in Abbildung
5.16 zu erkennen. Die griinen Punkte entsprechen den Harmonischen des Laserpulses 1. Hier
ist wie bereits in den Abbildungen zuvor zu erkennen, dass diese mit zunehmendem Impuls von

der Reflexionsrichtung des Laserpulses 1 abweichen. Dies ist aber nicht auf die Wechselwirkung
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Abbildung 5.15: In beiden Abbildungen sind die Ergebnisse der PIC-Simulation durch eine zwei-
dimensionale Fourier-Transformation im Impulsraum dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit
ist die Grauskalierung identisch. Auf der linken Seite wurde die Simulation aus Abbildung 5.14
ohne Laserpuls 2 ausgefiihrt. Dabei handelt es sich um den identischen Zeitschritt des unteren
Bildes. Auf der rechten Seite ist die Fourier-Transformation der Abbildung 5.14, unten gezeigt.
Die schwarzen Punkte stellen die Impulse der Laser, sowie deren Harmonischer dar. Die drei zu
erkennenden Linien resultieren aus Randeffekten der Simulation.
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Abbildung 5.16: In beiden Abbildungen sind die Ergebnisse der PIC-Simulation durch eine zwei-
dimensionale Fourier-Transformation im Impulsraum dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit
ist die Grauskalierung identisch. Laserpuls 1 hat weiterhin ein Vektorpotential ayp = 5 wohingegen
der Laserpuls 2 fiir beide Simulationen auf ap = 0, 35 reduziert wurde. Auf der linken Seite
entspricht k7o = k1 und auf der rechten Seite wurde die Frequenz des Laserpuls 2 variiert und
es gilt kro=1,5-kr1.
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Abbildung 5.17: In der linken Grafik ist der Vergleich aus Abbildung 5.16 dargestellt. Die
schwarze gestrichelte Linie gibt die Position von k;/ky = 1 an, also den der Zentralfrequenz
des Laserpulses entsprechenden Impuls. In griin sind die Harmonischen H1-H13 des Laserpuls 1
aufgetragen. Die blauen und roten Frequenzen sind die H1-H13, die durch die Wechselwirkung mit
dem Laserpuls 2 entstehen. Dabei gehéren die blauen zu dem Fall k19 = k1 (vergleiche Abbildung
5.16 links) und die roten zu krs = 1,5 - kz1 (siehe Abbildung 5.16 rechts). In der rechten Grafik
gilt weiterhin diese Farbzuordnung. Durch Punkte sind hier die gemessenen Emissionswinkel der
einzelnen Harmonischen dargestellt. Die durchgezogenen Linien entsprechen den analytischen
Vorhersagen fiir den jeweiligen Fall.

mit dem Laserpuls 2 zuriickzufithren wie ein Blick auf Abbildung 5.15 links zeigt. Die blauen
Punkte sind die Harmonischen, die entstehen, wenn die Frequenz und somit auch der Impuls
des Laserpulses 2 dem des Laserpulses 1 entspricht, also kro = k1 gilt. Bei der Entstehung der
Harmonischen, die hier in rot dargestellt sind, hatte der Laserpuls 2 hingegen einen Impuls von
kra = 1,5 - kr1. Die blauen Harmonischen beginnen aus diesem Grund bei einem niedrigeren
Impuls als die roten. Des Weiteren ist sichtbar, dass alle Harmonischen auf der x-Achse einen

Impulsabstand aufweisen, der dem Abstand der griin eingezeichneten Harmonischen entspricht.

Somit ist gezeigt, dass die Harmonischen aus einer Impulskombination der beiden Laserpulse
entstehen. In diesem Spezialfall gibt der Laserpuls 2 immer nur ein Photon hinzu und der Laserpuls

1 unterschiedlich viele, je nachdem welche Harmonische erreicht wird.

Die Lage der Harmonischen im Impulsraum lésst sich anhand des Winkels 7, ,, zum Impuls
des Laserpulses 2 definieren, wie in Abbildung 5.18 schematisch gezeigt. Die Indices m und n geben
dabei die Anzahl der Impulsiibertrage an, die von den Laserpulsen 1 und 2 beigetragen werden.
Im Folgenden wird die Zentralfrequenz des Laserpulses 1 als wy,; bezeichnet. Sie entspricht dem
Impuls kr,; = Ak.Der Impuls des Laserpulses 2 wird tiber diesen mithilfe des Umrechnungsfaktors
a zu kro = a - Ak berechnet. Die x-Komponente des Impulses der resultierenden Harmonischen
lautet damit &, ,,, = (% + m)Ak und die y-Komponente folgt als k, ,, = %Ak. Der Winkel

Ym,n lasst sich zu

kx,m

Ky n
Ymn = 45° — B = 45° — arctan ( A ) = 45° — arctan " (5.1)
1+ ? -m
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Ak < - Ak

Abbildung 5.18: Schematische Darstellung der Vektoraddition der Impulse zur Berechnung der
Harmonischen.

bestimmen. Das Ergebnis dieser Berechnung findet sich in Abbildung 5.17 rechts in Form der
durchgezogenen Kurven. Hier entspricht k72 = k11, also a = 1, fiir den Fall der blauen Kurve und
die rote Kurve korrespondiert zu a = 1, 5. Die Winkel der Harmonischen aus den zugehorigen PIC-
Simulationen werden in der Abbildung mit Punkten dargestellt. Diese weisen eine Abweichung auf,
die hin zu groflen Impulsen zunimmt, die unter anderem auf die Abweichung der Harmonischen

des Laserpulses 1 (vergleiche linke Abbildung, griine Kurve) zuriickzufiithren ist.

In einer weiteren Simulation, die in Abbildung 5.19 dargestellt ist, wird auflerdem demonstriert,
dass Harmonische auch mit einem Setup erzeugt werden konnen, in dem der Laserpuls 2 die hohere
Intensitat aufweist. Bei dieser Wechselwirkung wird ein Anteil des Laserpulses 1 zuriickreflektiert,
wie in der linken Grafik zu erkennen ist. Somit ergibt sich die Méglichkeit, dass auch eine
Impulsaddition mit dem zuriicklaufenden Puls stattfinden kann und die Harmonischen vom
Laserpuls 2 auf beiden Seiten entstehen, wie in der Fourier-Transformation (siehe Abbildung
5.19 rechts) zu erkennen ist. Dabei ist auch zu sehen, dass der in x-Richtung reflektierte grofiere
Anteil des Laserspulses 1 einen Impuls an mehr Harmonische abgibt, die dadurch stirker und in

hoherem Grad vertreten sind.

Folglich kénnen anhand einer Gewichtung der Intensititen, sowie des Impulsverhiltnisses
a der beiden Laserpulse sowohl die Frequenzen, als auch die Richtung bestimmt werden, in die
die Harmonischen emittiert werden. Dies ermdglicht eine Vielzahl neuer Anwendungen und den

Einsatz Hoher Harmonischer ohne Verluste durch Filter oder spektrale Aufspaltung.

Die experimentelle Umsetzung ist etwas aufwendiger, aber durchaus realisierbar. Es ist bei-
spielsweise moglich, einen Laserpuls, der ag = 8 — 10 erreichen kann, mittels eines Stahlteilers,
die es fiir diese spektrale Bandbreite kommerziell zu kaufen gibt, zu teilen. Die Teilstrahlen werden
dann mittels zweier Parabeln auf das Target fokussiert, wobei zu beachten ist, dass sowohl der
zeitliche als auch der raumliche Uberlapp erreicht wird. Fiir den zeitlichen Uberlapp bendotigt
man in dem einen Strahlengang eine Verzgerungsstrecke. Der raumliche Uberlapp kann mittels
einer Kamera bei abgeschwéchtem Laser im Fokus iiberpriift werden. Die grofle Herausforderung
besteht darin, diese Eckdaten mit der astigmatismusfreien Justage der Parabeln und dem Platzbe-
darf in der Kammer zu vereinbaren. Dies ist vor allem deswegen schwierig, weil die Detektion

der Harmonischen meist nur in gewissen Richtungen der Experimentierkammer moglich ist.
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Abbildung 5.19: In beiden Abbildungen sind eine Simulationsbox und die zugehorige zweidi-
mensionale Fourier-Transformation dargestellt. Bei dieser Simulation ist der Laserpuls 2 mit
einem Vektorpotential ag = 3, 5 dominanter als Laserpuls 1, der ag = 0, 5 aufweist. In der linken
Grafik ist erkennbar, dass Oszillationen sowohl oberhalb, als auch unterhalb des Laserpulses 2
entstehen und ein Teil des Laserpulses 1 zuriickreflektiert wird. In der Fourier-Transformation auf
der rechten Seite ist erkennbar, dass in diesem Fall Harmonische rechts und links vom Laserpuls
2 entstanden sind.

Somit miisste fiir diese Experimente unter Umstanden eine komplette Experimentierkammer neu

designt werden.
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LASERPLASMAEXPERIMENTE UNTER EINFLUSS DES
PEDESTALS

In diesem Kapitel wird der Einfluss des Pedestals auf die Laser-Target-Wechselwirkung im Regime
2, wie es in Kapitel 4 bestimmt wurde, genauer untersucht. Dies wird auf Grund der beobachteten
Effekte in drei weitere Bereiche unterteilt, die in Abbildung 6.1 b) - d) dargestellt sind.

In Abbildung 6.1 a) herrscht noch das Regime 1 vor und die Wechselwirkung wird durch
das Pedestal nicht beeinflusst. Im Bereich b) hingegen hat die Fluenz des Pedestals in etwa die
Grenzfluenz erreicht. Somit wird eine Energie auf dem Target deponiert, die ausreicht, das Target
so weit zu erhitzen, dass das verdampfte Material an der Oberfliche ionisiert. Die Entstehung
dieser Plasmablase wird in Kapitel 6.1 durch Analyse des Streulichts belegt und untersucht. Wird
die Fluenz weiter erhoht, so steht im hoch energetischen Zentrum des Pedestals genug Energie
zur Verfiigung, dass dort im groflen Mafle Material abgetragen werden kann. Dadurch bildet sich
eine Vertiefung aus und der eintreffende Hauptpuls wechselwirkt nicht nur mit der Plasmablase,
sondern wird auch von der Vertiefung beeinflusst. Auch diese ist eindeutig durch eine Analyse
des Streulichts in diesem Bereich zu detektieren, wie in Kapitel 6.2 gezeigt wird. Erreicht die
Fluenz einen Wert, der deutlich oberhalb der Grenzfluenz liegt, so schmilzt das Pedestal, bevor
der Hauptpuls das Target erreicht, in dieses eine massive Vertiefung. Diese, sowie der Bereich
vor dem Target, sind gefiillt mit dem ionisierten abgetragenen Material, wie in d) dargestellt ist.
Ab welcher Fluenz dies eintritt und welche Ausmafie die Vertiefung annimmt, wird am Ende
des Kapitels 6.2 bestimmt. Im folgenden Kapitel 6.3 wird im Detail darauf eingegangen, welche
Effekte bei der Wechselwirkung des Hauptpulses mit dieser Vertiefung auftreten. Im Speziellen
wird auf die spektrale Verdnderung des Laserlichts, sowie dessen Aufspaltung und die Erzeugung
von Laser-Harmonischen eingegangen.

Fiir all diese Untersuchungen wurde Glaskohlenstoff verwendet, weil dieser besonders stark
auf die Variation der Fluenz reagiert und somit das Erreichen der unterschiedlichen Regime
erleichtert. Dies kann darauf zuriickzufiithren sein, dass Glaskohlenstoff schlecht reflektiert und
somit viel Energie in dem Target deponiert wird. Die Energie wird durch die geringe Warmeleit-
fahigkeit nur langsam an das umgebende Target abgegeben und bleibt somit zum gréften Teil im

Wechselwirkungsbereich erhalten. Die niedrige Grenzfluenz (siehe Kapitel 4) wird ebenfalls ein
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Abbildung 6.1: Schematische Darstellungen der Veranderung des Targets, bevor und wéhrend
der Hauptpuls mit diesem wechselwirkt. a) Der Hauptpuls trifft auf eine unverénderte Targeto-
berfliche. b) Das Pedestal hat im energiereichen Zentrum auf der Targetoberfldche ein Plasma
generiert, auf das der Laserpuls trifft. ¢) Die Energie des Pedestals war so grof3, dass sich die Struk-
tur der zuvor flachen Targetoberfldche verdndert hat. d) Der eintreffende Laserpuls wechselwirkt
nicht mehr mit dem Target, sondern trifft auf eine konkave Vertiefung, die mit einem Plasma
gefiillt ist.

Resultat dieser Eigenschaften sein. Zur Verdeutlichung kénnen die Abbildungen B.4 und B.5 fiir
Glas und Aluminium mit den Abbildungen 6.2 und 6.8 fiir Glaskohlenstoff verglichen werden.

6.1 BILDUNG EINER PLASMABLASE AUF DER OBERFLACHE

Sobald eine Fluenz die Targetoberfliche erreicht hat, die der Grenzfluenz F entspricht,
andert sich die Wechselwirkung auf der Oberfliche grundlegend. In Abbildung 4.2 sind zur
Einschitzung dieses Sachverhalts zwei Aufnahmen des reflektierten Laserlichtes gezeigt. Die
strukturellen Veranderungen in dem Laserprofil sind ein eindeutiges Indiz fiir die Beeinflussung der
Wechselwirkung. Dieser Effekt muss auf eine Veranderung an der Tagetoberfliche zuriickzufithren
sein. Moglich ist einerseits eine Anderung der Oberfldchenstuktur, wodurch man nicht mehr an
einem planen Spiegel reflektiert. Andererseits besteht die Moglichkeit, dass schon Material vom

Target durch das Pedestal abgetragen wurde, durch das ein Teil des Strahls propagieren muss.

Zur genaueren Analyse wird der Laserpuls mittels einer 5 Zoll Parabel auf ein Target aus
Glaskohlenstoff fokussiert. Damit die Fluenz des Pedestals auf dem Target die Grenzfluenz erreicht

und um die Fluenz variieren zu konnen, wurde dieses in der z-Position verfahren.

In Abbildung 6.2 sind Aufnahmen des reflektierten Laserlichtes aus dem Bereich des z-Scans
gezeigt, in dem der Regimewechsel stattfindet. Hierfiir wurde im Abstand d; = 12,7 cm (siehe
Kapitel 3.2) ein Schirm positioniert, der ein Raster mit 2cm x 2 cm grof3en Kastchen aufweist.
Somit lassen sich nicht nur Pixelabstande eindeutig zuordnen, sondern auch etwaige Verzerrungen
herausrechnen, die aus dem Abbildungswinkel der Kamera resultieren. Mittels einer Spiegelre-

flexkamera wurde jeweils fir einen einzelnen Puls an verschiedenen z-Positionen ein Bild des
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fokussierter
Laserpuls
z=110 um
F=0,11J/cm?
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F. z=100 pm
G F=0,13 J/cm?
.5 z=90 pm
'z F=0,15J/cm?
~
N
......... z= 80 “m
F=0,18 J/cm?
z="70 pm
F=0,32 J/cm?

Abbildung 6.2: Die Aufnahmen zeigen das reflektierte Laserlicht eines Glaskohlenstoff-Targets,
das auf einem Schirm im Abstand d; = 12,7 cm aufgefangen wird. Auf der linken Seite ist eine
schematische Einordnung der Bilder beziiglich der Abstinde vom Fokus gezeigt. Die Bilder, die
nebeneinander dargestellt sind, sind an der gleichen Fokusposition entstanden. Die Bilder 1 bis 5
und 6 bis 10 entsprechen dabei jeweils einer Messreihe.
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Schirms aufgenommen. Auf diesen Bildern ist lediglich der sichtbare Spektralbereich abgebildet!.
Zum besseren Vergleich sind immer zwei Einzelaufnahmen nebeneinander gezeigt, die an der
gleichen z-Position, aber in unterschiedlichen Messreihen entstanden sind. Positive z-Positionen
befinden sich bei allen Messreihen vor dem Fokus. Auf der linken Seite der Abbildung ist zur
besseren Einordnung ein schematischer Verlauf eines fokussierten Laserpulses zu erkennen, aus
dem die Regime, die Grenzfluenz und die Position des Targets beziiglich des Fokus hervorgehen.

Befindet sich das Target an der Position z = 110 pm, so weist das reflektierte Licht noch
keine Anderungen auf. Die geringen Fluktuationen, die beim Vergleich der Bilder zu erkennen
sind, sind typische Schuss-zu-Schuss-Fluktuationen, die sowohl vom Laser als auch vom Target
herrithren kénnen. In einem Abstand von z = 100 um vom Fokus sind in Bild 2 konzentrische
Ringe zu erkennen, wihrend in Bild 7 nur eine sehr schwache Anderung vorliegt. Insofern scheint
die Grenzfluenz Fg an dieser Position erreicht zu sein. Diese liegt bei etwa 0,13 J/cm? und
wurde auf die gleiche Weise bestimmt wie in Kapitel 4, ist jedoch um 15 % geringer. Dabei ist zu
beachten, dass die angegebenen Fluenzen nicht alle tagesaktuellen und Einzelpuls-Schwankungen
des Lasersystems beriicksichtigen kénnen, da keine Einzelpulsdiagnostik moglich ist. Somit ist
davon auszugehen, dass die Anderungen zwischen den Aufnahmen aus der rechten und linken
Messreihe daher rithren.

Im weiteren dargestellten Verlauf ist zu erkennen, dass weitere Ringe hinzukommen und
alle Ringe néher zusammenriicken. In der Aufnahme unten rechts (Bild 10) ist das Zentrum so
klein geworden, dass seine Position mittels einer Symmetriebetrachtung des Interferenzmusters
verifiziert werden muss. Die hinzukommenden neuen spektralen Anteile des Lichts werden hier
vernachlissigt, da diese in Kapitel 6.3.1 genauer erdrtert werden. Des Weiteren ist auffallig, dass
die Ringstruktur in der horizontalen Richtung Stérungen aufweist und ab einem gewissen Punkt
nicht mehr zu erkennen ist. Dies rithrt daher, dass das Target in der Horizontalen, also innerhalb
der x-z-Ebene, verkippt ist, wodurch die Projektion des radialsymmetrischen Profils eine Ellipse
darstellt, von der die eine Halfte naher zum Fokus liegt als die andere. Insofern sind nur in der
vertikalen Richtung radiale Symmetriebedingungen erfiillt.

Ein typisches Lineout des vertikalen Intensitatsverlaufs ist in Abbildung 6.3 links gezeigt. Die
Umrechnung der Pixelposition in den Abstand in Zentimetern geht aus der Abbildung B.2 hervor.
Fiir alle folgenden Auswertungen wird immer der positive Teil (dieser zeigt in den Aufnahmen
vom Zentrum nach oben) des Intensitatsverlaufs genutzt, da dieser weniger ausschmiert und
daher einen besseren Kontrast bietet.

Die in Abbildung 6.2 auftretende Struktur, die auch im Lineout deutlich zu erkennen ist, ist
typisch fiir die Uberlagerung zweier Wellenfronten, die einen unterschiedlichen Kriimmungsradius
aufweisen?. Folglich miissen im Laserstrahl bei der Reflexion auf dem Target zwei Anteile mit
unterschiedlicher Divergenz entstehen. Diese miissen einer radialsymmetrischen Anderung des

Targets entspringen, da auch die Anderung des reflektierten Lichts eine radiale Symmetrie aufweist.

'Dies resultiert daraus, dass Kameras, die den fiir das menschliche Auge sichtbaren Spektralbereich aufnehmen sollen,
typischerweise einen Filter fiir infrarotes Licht auf dem CCD-Chip haben. Ohne Infrarotfilter wire jedes dieser Bilder
vermutlich iberbelichtet und die Farbinformation wire nicht nutzbar.

®Ein Beispiel dafiir ist die Fresnel-Zonenplatte, zu deren Berechnung zwei Kugelwellen iiberlagert werden.
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Abbildung 6.3: Links: Senkrechtes Lineout der Aufnahme 3 aus Abbildung 6.2 durch das Zentrum
der Ringstruktur. Die Nullstelle der x-Achse wurde mittels einer Symmetriebetrachtung der
Struktur identifiziert. Rechts: Schematische Darstellung der Uberlagerung zweier Kugelwellen mit
den Radien g und pg. Die Absténde r,, und p,, sind diejenigen zur m-ten Ordnung konstruktiver
Interferenz der beiden Wellen im Abstand x,.

Der Strahlanteil mit der verdnderten Divergenz hat infolgedessen einen virtuellen oder realen

Fokus an einem anderen Punkt im Raum als der unveranderte.

Fir die Berechnung der Interferenzringe wird die Geometrie angenommen, wie sie aus Abbil-
dung 6.3 rechts hervorgeht. Der Radius 7 ist der Schirmabstand d; =12,7 cm, der vom Fokus bis
zum Schirm definiert ist. Der Radius pg ist der der gesuchten Quelle. Die Positionen x,,, geben an,
wie grof3 der Abstand zwischen dem Zentrum und dem Interferenzring ist. Die beiden Kugelwellen

interferieren im Zentrum konstruktiv, wenn gilt

PO —To="ng - A (6.1)
An der Position x,, auf dem Schirm interferieren die Wellen unter der Bedingung

Pm — Tm = N+ A (6.2)

konstruktiv. Es gilt m = n,, —no mit m € N. Durch Einsetzen dieser Bedingung erhalt man nach

Subtraktion der Gleichungen 6.2 und 6.1 voneinander die Bedingung
Pm — PO+ T0 — Tm = MA. (6.3)

Des Weiteren gelten die Zusammenhénge

pm = /P2 + 22, und 7, =\/r} + 22, (6.4)
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Abbildung 6.4: Dargestellt sind die Positionen der Maxima auf dem Schirm in Abbildung 6.2
als Kreuze mit den zugehorigen Fits aus Gleichung 6.5 in identischer Farbe. Dabei resultieren
alle Messpunkte der linken Grafik aus der linken Spalte der Abbildung 6.2 (Bilder 1-5) und die
rechte Grafik aus der rechten Spalte (Bilder 7-10). Bild 6 konnte nicht ausgewertet werden, da
auf diesem noch kein Interferenzmuster zu erkennen ist. Die roten Messwerte korrespondieren
zu den Bildern, die mit einem Target im Abstand z = 100 um zum Fokus entstanden sind, die
blauen gehoren zu z = 90 pm, die grinen zu z = 80 pm und die schwarzen zu z = 70 pm.

Zur Ermittlung des Radius pg setzt man die Ausdriicke 6.4 in Gleichung 6.3 ein und erhalt
durch Umformung und zusétzlicher Einfithrung der Phase ¢, = ¢, - 27 mit ¢, € R, dass sich der

Verlauf von m(z,,) beschreiben lasst durch:

m(zm) = % : (\/7"8 + a2, — \/(ro +a)+a2 —(ro+a)+ ro> + o (6.5)

Dabei wurde ausgenutzt, dass pg = 7o + a gilt, wobei a der Abstand der Krimmungsmittelpunkte
zueinander ist. Die Parameter a und ¢, wurden dabei mithilfe eines Fits bestimmt. Auf diese Weise
kann sowohl der Betrag des Abstandes a bestimmt, sowie eine Information tiber den relativen

Phasensprung der Wellen zueinander gewonnen werden.

Die Wellenlange A ist hierbei nicht die Zentralwellenldnge 800 nm, da diese im infraroten
Spektralbereich liegt und daher auf den Aufnahmen nicht zu sehen ist, sondern wird auf A =
700 nm festgelegt. Diese liegt noch gerade im sichtbaren Spektralbereich der verwendeten Kamera

(dies entspricht in etwa dem des menschlichen Auges).

Die auf die oben beschriebene Weise ausgelesenen Positionen der Maxima und Minima der
beiden Messreihen aus Abbildung 6.2 sind in Abbildung 6.4 durch Kreuze gekennzeichnet. Die
linke Seite entspricht dabei der linken Messreihe (Bilder 1 bid 5 aus Abbildung 6.2), die rechte
Seite der rechten Messreihe (Bilder 6 bis 10). Es ist deutlich zu erkennen, dass schon bei der

Position z = 100 pm, an der eine Fluenz von 0,13 J/cm? vorliegt, eine Phasenverschiebung
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Abbildung 6.5: Dargestellt sind die Ergebnisse aus den Fits in Abbildung 6.4. Die blauen Werte
resultieren aus den Ergebnissen der linken und die roten aus denen der rechten Grafik. Auf der
linken Seite ist die Phasenverschiebung ¢, der beiden Wellen zueinander fiir unterschiedliche
Abstidnde gezeigt. Auf der rechten Seite sind die zugehorigen Differenzen der Radien ¢ und py
gezeigt.

der Welle stattfinden muss, um die Messwerte zu erhalten. Mit steigender Fluenz nimmt die
Phasenverschiebung weiter zu, wie in dem blauen und in dem griinen Fit zu erkennen ist. Die
schwarze Messreihe bei 2 = 70 pm und einer Fluenz von 0,32 J /cm? erreicht eine Phasendifferenz
von anndhernd \/2, was bedeutet, dass im Zentrum der Uberlagerung fast destruktive Interferenz
vorliegen sollte. Diese Entwicklung spiegelt sich in der rechten Messreihe wieder, wobei in dieser
nur drei Messkurven ausgewertet werden konnten, da in Aufnahme 7 noch keine Interferenzringe
zu erkennen sind.

Betrachtet man vor diesem Hintergrund die Aufnahmen genauer, so ist bei der Entwicklung
des zentralen Interfenzflecks gut zu erkennen, wie dieser kleiner wird und in den Bildern 5 und
vor allem 10 nahezu verschwunden ist. Somit ist es durchaus plausibel, dass es im Zentrum des
Interferenzmusters zu einer immer grofier werdenden Phasenverschiebung kommt, die hin zu
destruktiver Interferenz strebt. Die Phasenverschiebung ¢, ist in Abbildung 6.5 links grafisch
dargestellt und verdeutlicht den Verlauf der Phasenverschiebung. Rote Kreuze korrespondieren
zu den Messwerten aus der linken Messreihe aus Abbildung 6.2 (Bilder 1 bis 5) und blaue Kreuze
entsprechen der rechten (Bilder 6 bis 10).

Der weitere Freiheitsgrad des Fits, die Differenz der Radien a ist auf der rechten Seite der
Abbildung 6.5 dargestellt. Bei diesem ist keine eindeutige Tendenz zu erkennen, es scheint jedoch
so, als ob die Differenz der Radien mit steigender Fluenz zunimmt. Anhand des Fits und der
Auswertung ist an dieser Stelle nicht zu entscheiden, ob die Differenz positiv oder negativ ist.

Die Ergebnisse lassen es zu, den ablaufenden Prozess schlissig zu erklaren. Ausgehend

von den Aufnahmen des reflektierten Laserlichts in Abbildung 6.2 ist nicht zu entscheiden,
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Phasenobjekt

nrtitzaemesszisll

F, F, F.
Abbildung 6.6: Schematische Darstellung eines Phasenobjekts (blau), das im fokussierten Laser-
strahl positioniert wird. Es handelt sich hierbei um eine vereinfachte Geometrie, die die Reflexion
am Target und somit die Richtungsanderung aufier Acht ldsst. Die roten Linien zeigen dabei den
Verlauf des Lichts, wenn dieses nicht durch das Phasenobjekt liefe. Das gesamte Licht, welches
auflerhalb des Phasenobjekts propagiert (der Ubersichtlichkeit halber nicht eingezeichnet), behalt
seine urspriingliche Divergenz. Die beiden schwarzen Linien stellen die Divergenz dar, die aus
den jeweiligen kalkulierten Kriimmungsmittelpunkten Fl resultiert.

welcher Art die Veranderung ist, die auf dem Target stattfindet. Es kann sich sowohl um eine
Vertiefung in der Oberflache handeln, die das Laserlicht fokussiert und somit dafiir sorgt, dass der
zentrale Strahl eine andere Divergenz aufweist, als auch um einen Abtrag von Material, der die
Phasenfrontkriimmung durch seine dispersiven Eigenschaften verdndert. Dies wird im Folgenden
als Phasenobjekt bezeichnet und ist in Abbildung 6.6 schematisch in blau dargestellt. Fiir diese
Diskussion werden drei Fokuspositionen eingefiihrt, die in Abbildung 6.6 eingezeichnet sind. Fy
ist der Fokus der Parabel, der den Abstand ¢ zum Schirm hat. In diesen wird das Licht fokussiert,
das keine Veranderung erfahrt. £ sind zu diesem um den Abstand +a verschoben. Es sind die
beiden Foki, welche die passende Divergenz aufweisen, um das Interferenzbild zu erklaren. Dabei
stellt der rote Strahlengang den Grenzfall des Verlaufs des Lichts dar. In diesem Fall lage der
Fokus des Laserpulses in der Entfernung z hinter dem Target. Aus den Kalkulationen zu Bild 2 in
Abbildung 6.2, also einer Entfernung von z = 100 pm vom Fokus bei F{) ergibt sich ein zweiter

Brennpunkt F4, der sich 200 pm von diesem entfernt befindet.

Aus den Fitergebnissen fiir a kann, da a > z gilt, abgeleitet werden, dass der zentrale
Strahlanteil nicht starker fokussiert, sondern defokussiert wird. Anschaulich wird dies bei der
Betrachtung der Abbildung 6.6 klar. Licht, das in F_ fokussiert wird, muss von dem Phasenobjekt
immer defokussiert werden, da die Brennweite vergrofiert wird. Licht aus dem virtuellen Fokus
F; muss so stark defokussiert werden, dass es schon vor dem Fokus Fj divergent ist. Eine hértere
Fokussierung des zentralen Strahlanteils kann nur dann vorkommen, wenn a < z gilt, da dann

F zwischen dem Target und Fj lage.

Somit kénnen wichtige Aussagen iiber die Art der Oberflichenveridnderung gemacht wer-
den. Da der zentrale Strahl fiir keine der gefitteten Messungen harter fokussiert wird, kann die

Divergenz nicht auf eine Vertiefung des Targets zuriickzufiihren sein, die zwangslaufig wie ein
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Hohlspiegel fokussieren wiirde. Es muss sich also um ein diinnes Phasenobjekt, also eine Gas-

oder Plasmablase, auf der Oberflache handeln.

Dieses Phasenobjekt wird, da auch das Pedestal ein gaufisches Strahlprofil hat, in der Mitte
entweder eine hohere Dichte und/oder eine groflere Ausdehnung besitzen, ebenso wie eine

konvexe Linse.

Daraus folgt, dass das Phasenobjekt trotz seiner konvexen Form defokussierend wirkt, was
nur dann der Fall sein kann, wenn dieses einen Brechungsindex n aufweist, der kleiner als der
des umgebenden Vakuums (n = 1) ist. Wére der Brechungsindex n > 1, so wiirde sich der Fokus
zwischen Fjy und dem Phasenobjekt befinden. Daraus folgt, dass es sich bei dem Phasenobjekt
um eine Plasmablase handeln muss, da in einem Plasma der Brechungsindex typischerweise
kleiner als 1 ist, wie aus Gleichung 2.51 hervorgeht. Dass bei der Energiedichte und Intensitét des

Pedestals Ionisation auftreten kann, geht beispielsweise aus [88] hervor?.

Durch den Abgleich der verschiedenen Divergenzen folgt zudem, dass der zweite Fokus bei F';
liegen muss. In diesem Fall ist das Interferenzbild genauso grof3, wie das Profil ohne Interferenzen,
wie es in den Messungen zu erkennen ist. Lage der zweite Fokus hingegen bei F__, so wire das
eine Profil um den Faktor drei kleiner als das urspriingliche und die Interferenzen diirften nur in

einem kleinen Zentrum zu erkennen sein.

Um die Plausibilitat dieser Interpretation zu priifen, wird im Folgenden eine Abschiatzung zur
Blasengrofle vorgenommen und daraus die notige Elektronendichte berechnet. Dazu wird die
in Abbildung 6.7 dargestellte Geometrie angenommen und die Elektronendichte n. mithilfe der
oben ermittelten Phase fiir dieses mogliche Szenario berechnet. Dabei wird zur Vereinfachung
angenommen, dass die Elektronendichte konstant ist und nicht, wie es in Realitat sein wird, expo-

nentiell in den Raum abfillt*. Ganz allgemein gilt fiir die Phasendifferenz ¢,. der Zusammenhang

x -2
A

Hierbei sind n; und ng die Brechungsindizes der durchlaufenen Medien der jeweiligen Wege. Fiir

Gr =1 — P2 = (n1 —n2). (6.6)

den Strahlanteil am Rand des Strahlprofils kann n; = 1 eingesetzt werden, da angenommen wird,
dass sich in dessen Weg noch kein Material ausgebreitet hat und der Puls somit weiterhin durch
Vakuum propagiert. Der Strahlanteil im Zentrum des Strahlprofils durchlduft ein Plasma, weshalb

ng durch n, (Gleichung 2.51) ersetzt werden kann. Die Lange des Weges durch das Plasma x kann

*In dieser Arbeit wird gezeigt, dass mittels eines Laserpulses schon bei Fluenzen von 300 mJ/cm? groie Kohlenstoff-
cluster ionisiert werden konnen. Dies resultiert daraus, dass die Ionisierungsenergie bei groffen Clustern deutlich
abgesenkt wird. So sinkt diese von 11,3 €V fiir ein neutrales Kohlenstoffatom auf 7, 2—9, 6eV [88]. Da Glaskohlenstoff,
wie auch grofe Kohlenstoffcluster, aus groen Flichen sp>-hybridisierten Kohlenstoffs aufgebaut ist [89], wird auch
in diesem die Reduktion auftreten.

*Die Berechnung eines solchen Abfalls wire unter Umstianden méglich, wenn genau bekannt wire, welche Spezies
von Kohlenstoffmolekiilen oder -atomen aus dem Target austreten und ab welchem Zeitpunkt dies geschieht. Es ist
aufgrund der Messergebnisse hier nicht unterscheidbar, ob die Expansion am Ende des 4 ns Pulses startet und schnell
ablauft oder irgendwann in der Mitte beginnt und etwas langsamer von statten geht.
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D

Abbildung 6.7: Schematische Darstellung des unterschiedlichen Weges der beiden interferieren-
den Strahlanteile. Der eine propagiert nur durch das Vakuum mit Brechungsindex n; = 1, bis
er das Target (grau) erreicht und an diesem reflektiert wird. Der andere Anteil propagiert eine
gewisse Wegstrecke = ~ 21/2 - d durch die Plasmablase, wodurch es zu einer Phasendifferenz
¢ zwischen den beiden Strahlen kommt. Die Ausdehnung d kann mit dem Durchmesser D
berechnet werden.

durch z ~ 2v/2 - d, wie es in Abbildung 6.7 verdeutlicht wird, abgeschatzt werden. Somit wird

b Mi\@d (1 B (1 N %2”)_2) (6.7)
WL

und kann mit Gleichung 2.45 und wy, = 27¢/ )\ umgeschrieben werden zu

1

47t+/2d NneeZ\2 2
.= R QLA . 6.8
¢ A ( < + 47r262m650) ) (6.8)

Die Elektronendichte n, lasst sich somit in Abhangigkeit von der Ausdehnung des Phasenobjekts

ne(d) = ne ((1 - 47?:/)\5d)2 - 1) , (6.9)

wobei die Gleichung 2.47 genutzt wurde, um n, zu substituieren.

Gleichung 6.6 zu

d bestimmen durch

Als Durchmesser des Objekts wird D = 7 pym angenommen, da anzunehmen ist, dass die
Ausbildung des Phasenobjekts direkt mit der der Vertiefung in Kapitel 6.2 zusammenhéngt. Als
Radius R wird der Abstand zwischen der Targetposition und der zweiten Fokusposition Fl.
gewihlt, damit folgt R = a — |z| = 100 pm. Dadurch wird die konvergente Wellenfront in
erster Ndherung auf dem Weg durch das Plasma bis zum Target kollimiert und auf dem Weg
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nach drauflen divergent®. Daraus folgt, dass die zentrale Dicke der Blase d = 61 nm betrigt.
Durch Einsetzen in die Gleichung 6.9 ergibt sich eine Elektronendichte n, = 1,1 x 102"m™3,
was knapp unter der kritischen Dichte fiir den Laserpuls von n, = 1,8 x 10*"m~ liegt und
1,5 % der Teilchendichte von Glaskohlenstoff ngx = 7,5 x 10?®m™3 entspricht. Wenn man
davon ausgeht, dass jedes Kohlenstoffatom im Plasma einfach ionisiert ist, muss somit eine
Schichtdicke von etwa 1 nm in der Mitte unterhalb der Plasmablase abgetragen werden, um die
nétige Phasenverschiebung hervorzurufen.

Mittels einer Geschwindigkeitsmessung der durch Ablation abgetragenen Kohlenstoffatome
aus [90] kann berechnet werden, dass die Kohlenstoffatome beziehungsweise -ionen etwa 21 ps
benotigen, um diesen Weg zuriickzulegen. Dies bedeutet, dass die Expansion des Plasmas erst ganz
zum Schluss der Wechselwirkungszeit des 4 ns langen Pedestals einsetzt, wenn genug Energie
deponiert wurde. Dies passt gut zu den Messergebnissen, die ein schlagartiges Auftreten oder
Verschwinden des Effekts zeigen, wenn die Grenzfluenz gerade erreicht ist, wie bei Vergleich der
Bilder 2 und 7 in Abbildung 6.2 deutlich zu erkennen ist. Ebenfalls kann dies durch Simulationen
in [91] bestarkt werden, durch die gezeigt wurde, dass die Geschwindigkeit des Dampfes an
der Oberflache nach 3,4 ns schlagartig zunimmt. Zu beachten ist, dass diese Simulationen einen
Umgebungsdruck von 1 atm beriicksichtigt haben und der Laserpuls eine Pulsdauer von 6 ns mit
einer Fluenz von 2 J/cm? aufweist, wodurch diese Daten nicht direkt vergleichbar sind.

Die immer groflere Phasenverschiebung, die bei hoheren Intensitaten einsetzt, lasst sich nach
dieser Abschatzung dadurch erklaren, dass durch fritheres Erreichen der Grenzfluenz auch die
Expansion des Plasmas frither einsetzt und der Laserpuls somit einen langeren Weg durch dieses
zuriicklegt. Dabei scheint die Struktur der Plasmablase weitgehend gleich zu bleiben, da sich
der Radius nicht deutlich dndert. Die leichte Zunahme des Radius kann daraus resultieren, dass
die Randbereiche des Plasmas mit fritherem Erreichen der Grenzfluenz genug Zeit haben, die

notwendige Dichte beziehungsweise Dicke zu erreichen.

6.2 AUSBILDUNG EINER KONKAVEN VERTIEFUNG

Wird das Target weiter in Richtung der Fokusposition verfahren, so erhoht sich die Fluenz,
wodurch die Wechselwirkung starker beeinflusst wird. Schon in Abbildung 6.2 ist in Bild 10
deutlich zu erkennen, dass sich neben dem zentralen Interferenzmuster noch eine weitere Struktur
ausbildet, die wesentlich grofler ist. Um diese besser zu erkennen, wurden in Abbildung 6.8 daher
grofBere Ausschnitte des Schirms gezeigt. Es ist deutlich erkennbar, dass die Beugungsstruktur mit
zunehmender Fluenz immer deutlicher zum Vorschein kommt und auch mehr Ringe zu erkennen
sind. Diese groflen Ringstrukturen sind nicht mit der Methode des vorherigen Kapitels zu erklaren.
Dies liegt daran, dass es sich um Beugungsringe handelt, wie die folgenden Untersuchungen

zeigen. Da es sich bei dem beugenden Objekt sowohl um eine Vertiefung als auch um eine Blase

Die Tatsache, dass der erste Durchlauf durch das Plasma zu einer Kollimierung des Strahls fiihrt, resultiert daraus,
dass der angenommene Kriimmungsradius genau dem negativen Abstand zum realen Fokus entspricht. Somit ist die
Wellenfront nach dem zweiten Durchlauf genau umgekehrt gew6lbt.
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handeln kann und dies einen entscheidenden Einfluss auf die folgenden Abschitzungen hat, wird
die Diskussion dariiber vorab gefiihrt.

Fiir die Entstehung einer Plasmablase wird ein massiver Materialabtrag benétigt, der es
ermoglicht, dass die kritische Dichte in dem Plasma mittels Ionisation des Hauptpulses vor dem
Target iiberschritten wird. Da relativ viele Beugungsringe zu erkennen sind und diese zudem
einen gut Kontrast aufweisen, muss diese an einer scharf begrenzten Struktur geschehen, die
Plasmablase also einen steilen Gradienten aufweisen. Da die Teilchen durch einen thermischen
Prozess freigesetzt werden, sollten diese eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung der Geschwindigkeit
aufweisen. Es kann sich nur durch beispielsweise eine Schockwelle ein steiler Dichtegradient
ausbilden, der zur Erklirung beitragen kann. Solche Dichtegradienten treten typischerweise
bei Experimenten und Simulationen von Nanosekundenlasern auf, die in einer umgebenden
Gasatmosphire durchgefithrt werden [92, 93] und resultieren aus einer Kompression durch einen
schnellen Anstieg des Verdampfens. Dies ist nicht fiir den vorliegenden Fall anwendbar, da alle
Experimente im Vakuum stattfinden.

Fiir Laserintensititen, die die vorliegende um mehr als zwei Groflenordnungen iiberschreiten®,
kann es zu einer phase explosion des Materials kommen, die eine Dichtewelle generiert. Dieses
Phinomen stellt jedoch keine Erklarung fiir den hier gezeigten Fall dar, da die Intensitat nicht
erreicht wird. Des Weiteren geht aus [94] hervor, dass Phasenexplosionen erst nach der Vollendung
der Energiezufuhr des Laserpulses stattfinden. Da das Pedestal nahtlos in den Hauptpuls iibergeht,
liefert dies in diesem Fall keine Begriindung fiir eine Schockwelle.

Weitaus wahrscheinlicher ist die Ausbildung einer Vertiefung, die sich durch den stattfinden-
den Materialabtrag ausbilden muss. Die Diagnostik dieser Vertiefungen nach der Wechselwirkung
zeigt, dass diese in dem vorliegenden Intensitats- und Fluenzbereich eine deutliche radiale Form
haben, die zudem eine deutliche Kante aufweisen. Dies ist sowohl bei Metallen [56] als auch
Halbleitern [80] der Fall. Des Weiteren geht aus [91] hervor, dass das Wachstum dieser Vertiefung
schon wihrend der Wechselwirkung des Laserpulses mit Beginn des Verdampfungsprozesses
einsetzt, so dass bereits eine Eindellung vorhanden ist, wenn der Hauptpuls auf das Target trifft.

Im Folgenden wird daher davon ausgegangen, dass das beugende Objekt eine Vertiefung ist,
die im Zentrum des Laserpulses durch das Pedestal entsteht und eine kleinere Ausdehnung als
der Laserpuls aufweist.

Die ersten Auswirkungen des Materialabtrages sind schon in Abbildung 6.2 (vor allem in den
Bildern 5 und 10) zu erkennen, wenn sich neben den untersuchten Interferenzringen grofiere
Beugungsmuster ausbilden, die teils noch unstrukturiert sind. Dies wird besonders deutlich, wenn
die Fluenz des Pedestals auf iiber F' = 0, 37 J/cm? steigt. In Abbildung 6.8 ist zu erkennen, dass
das Auftreten des Beugungsmusters mit zunehmender Fluenz immer dominanter wird, wobei im
Zentrum immer noch eine Stérung durch den im vorherigen Kapitel diskutierten Interferenzeffekt

auftritt. Die gerade bei diesen Aufnahmen immer dominanter werdende spektrale Verdanderung

“Bei z = 50 pum, wo die Beugung schon deutlich zu erkennen ist, hat das Pedestal eine Intensitat von 1,2 x 10®
W /cm? und bei z = 0 pm erreicht dies im vorliegenden Fall 1,4 x 10° W /cm?. Phase explosion tritt aber erst ab
einer Intensitit von > 5 x 10'° W /cm? auf [94].
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Abbildung 6.8: Die Aufnahmen zeigen das reflektierte Laserlicht eines Glaskohlenstoff-Targets,
das auf einem Schirm im Abstand d; = 12,7 cm aufgefangen wird. In der Mitte sind immer noch
die Einfliisse der Interferenz aus Abbildung 6.2 zu erkennen, wahrend sich im dufleren Bereich

grof3e Beugungsstrukturen zeigen.
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Abbildung 6.9: Lineouts der Beugungsringe in Abbildung 6.8. Zur besseren Unterscheidbar-
keit der einzelnen Lineouts wurde diesen jeweils ein Intensititsoffset hinzugefiigt. Der Bereich
zwischen 0 cm und 2 cm entspricht der Halfte des Zentrums, dessen Strukturen durch Interfe-
renzeffekte moduliert werden. Fiir Abstdnde grofier als 2 cm beginnt die Beugungsstruktur. Die
z-Positionen und Intensititen entsprechen den folgenden Farben: schwarz (2 = 50 pm, F' = 0, 37
J/cm?), rot (z = 40 pm, F' = 0,50 J/cm?), griin (z = 30 ym, F' = 0,72 J/cm?), blau (z = 20
pum, F = 1,1 J/cm?) und orange (z = 10 pm, F = 1,97 J/cm?).

wird im folgenden Kapitel ndher untersucht. Die spektrale Aufspaltung ist dabei auf die Beugung
zuriickzufithren.

Zur genauen Analyse der Ausbildung der Vertiefung werden Aufnahmen ausgewertet, die an
den z-Positionen von z = 50 — 10 pm aufgenommen wurden. Wie schon im vorherigen Kapitel be-
schrieben werden dazu vertikale Lineouts aus der oberen Halfte der Aufnahmen entnommen. Drei
dieser Aufnahmen sind in Abbildung 6.8 dargestellt. Die ermittelten Lineouts sind in Abbildung
6.9 gezeigt. Auf diesen ist wie auch schon in den Bildern zu erkennen, dass die Beugungsstruktur
mit steigender Fluenz, also ndher am Fokus, deutlicher wird. Aulerdem ist erkennbar, dass die
Beugungsringe etwas naher zusammenriicken, was auf eine Zunahme des Durchmessers des
beugenden Objektes hindeutet.

Ebenfalls fallt auf, dass die Intensitéit der Beugung entlang der vertikalen Achse hoher ist. Dies
resultiert eventuell aus der Schiefstellung des Targets, wodurch die Struktur auf der Oberlache eine
elliptische Form aufweist. Deren linke und rechte Seite haben damit unterschiedliche Abstande
zum Schirm. Somit liegt eine Art Lochblende vor, bei der eine dominante Aufbeugung in vertikaler
Richtung stattfindet. Aus diesem Grund wird die Kalkulation des vertikalen Durchmessers D,, der
Beugungsstruktur mittels Beugung am Loch bestimmt und mit der Beugung am Spalt verglichen.

Wird Licht an einem Spalt des Durchmessers D gebeugt, so lassen sich die Position des m-ten

Beugungsmaximums durch
2m+1

A 6.10
5D (6.10)

sin(agy,) =
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Abbildung 6.10: Ubersichtsdarstellung zur Ausbildung der Vertiefung. In rot und griin sind die
ermittelten Vertiefungsdurchmesser aus den Lineouts in Abbildung 6.9 mit deren Standardabwei-
chungen dargestellt. Dabei entsprechen die rot eingezeichneten Werte den Durchmessern der
Gleichung 6.12 und die griinen resultieren aus Gleichung 6.10. Die rote gestrichelte Linie ist ein
linearer Fit durch die roten Messwerte von 10 - 40 pm, der die Tendenz der Entwicklung anzeigt.
Dieser folgt der Funktion f(x [um]) = —0,016 - x [um] + 7,8 pm. Die durchgezogene schwarze
Linie entspricht w;(z) und die gestrichelte 4wy (z).

ausdriicken. Der Offnungswinkel «,,, kann hier einfach mittels der trigonometrischen Funktionen
durch o = arctan(x,,/r) berechnet werden. Bei der Beugung an einer Lochblende ist dies
deutlich komplizierter. Der Intensitatsverlauf der Beugungsstruktur wird durch

1<7~):10-(

mitr = — (6.11)
o

Ay D

beschrieben. J; ist dabei die Besselfunktion erster Art, die den Verlauf des Intensitéitsprofils
mafigeblich bestimmt. Die ersten sechs Maxima konnen, wenn man die Besselfunktion gelost hat,
durch

sin(ayy,) = ém% (6.12)

ausgedriickt werden, wobei fur &, gilt: £, = 1,63, = 2,67, &3 = 3,69,& = 4,7, & = 5,71,
&6 = 6,71 und & = 7, 71. Betrachtet man den Intensitatsverlauf der einzelnen Interferenzringe,
die an der Stelle der Lineouts jeweils einen vertikalen Farbverlauf von griin nach rot aufzeigen,
so liegen die Intensitdtsmaxima stets im orangefarbenen Spektralbereich. Daher wird fiir die
Kalkulationen bei diesen Auswertungen eine Wellenldnge von A = 600 nm angenommen.
Abbildung 6.10 zeigt die Ergebnisse der Analysen, die anhand der beiden oben beschriebenen
Methoden durchgefiihrt wurden. Die Durchmesser, die mittels der Berechnung zur Beugung an
einem horizontalen Spalt, also mit Gleichung 6.10 ermittelt wurden, sind in der Abbildung griin

dargestellt. Sie liegen alle im Schnitt knapp unter 6 pm und weisen eine steigende Tendenz hin
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Abbildung 6.11: Dargestellt sind in blau die Fluenz des Pedestals (ASE) in Abhéngigkeit vom
Abstand zum Fokus und in schwarz die Wechselwirkungszeit 7, des Pedestals nach Uberschreitung
der Grenzfluenz von 0,13 J /cm?.

zum Fokus auf. Mittels der Auswertung hinsichtlich der Beugung an einem radialsymmetrischen
Objekt, also mittels Gleichung 6.12 liegt der kalkulierte vertikale Durchmesser D,, der Vertiefung
zwischen 7 pm und 8 pm und weist ebenfalls eine steigende Tendenz auf. Dabei wird bei dieser
Methode der Messpunkt zur Position z = 50 pm aus der Wertung genommen, da sich hier noch

keine radiale Beugungsstruktur ausgebildet hatte, wie in Bild 1 der Abbildung 6.9 zu erkennen ist.

Da der Laserstrahl ein radialsymmetrisches Profil aufweist, das auch nach der perfekten
Reflexion erhalten bleiben sollte, und sich die beiden Halbachsen der Ellipse auf dem Target nur
um den Faktor \/2 unterscheiden, wird hier angenommen, dass die Auswertung mittels Beugung

am Loch niher an der Realitat liegt.

Durch einen linearen Fit wird die langsame Zunahme des Durchmessers des Loches verdeut-
licht, wobei ein linearer Fit aufgrund der vorliegenden Messwerte und nicht aus einem bekannten
physikalischen Zusammenhang, der duflerst komplex ist, gew&hlt wurde. Dieser Fit ergibt einen
Lochdurchmesser von 7,8 um an der Stelle des Fokus fiir die verwendete 5 Zoll Parabel. Zu
beachten ist, dass die ausgeleuchtete Flache zum Fokus hin abnimmt und somit die Fluenz, die
proportional zu 1/w? ist, stark zunimmt, wie in Abbildung 6.11 zu erkennen ist. Auferdem nimmt
die Wechselwirkungszeit 7, die fiir die Expansion des Kraters und des Plasmas zur Verfiigung
steht, immer weiter zu, da die Grenzfluenz mit steigender Fluenz immer frither tiberschritten
wird. Die Zunahme dieses Zeitraums wird durch die schwarze Kurve dargestellt. Wahrend der
Wechselwirkung sollte der Zuwachse der Tiefe der Vertiefung in etwa linear verlaufen, sobald die

notige Energie deponiert wurde, wie aus den Simulationen in [91] hervorgeht.

Die Ausbildung dieser Vertiefung ist also eine Uberlagerung vieler Einfliisse und an dieser

Stelle kann nur auf den Durchmesser geschlossen werden. Somit bleibt offen, welcher Einfluss
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den grofiten Effekt hat. Durch die ermittelten Messwerte kann jedoch mithilfe des linearen Fits
eine sinnvolle Abschitzung fiir die Grofie der Vertiefung im Fokus vorgenommen werden. Diese

ist besonders wertvoll um Abschatzungen im Regime F' >> F; vorzunehmen.

6.3 INTERAKTION DES LASERPULSES MIT DER VERANDERTEN TAR-

GETOBERFLACHE

Wird die Fokusgrofie weiter reduziert, wodurch gleichzeitig die Fluenz vergrofert wird, so
gelangt man in den Bereich ' > F{;, der in Abbildung 6.1 d) dargestellt ist. Hierzu wurde eine
3 Zoll Parabel verwendet, bei der die Strahltaille von wg ; = 1,4 pm erreicht und die Fluenz
somit 12 J/cm? betrigt. Dies ist deutlich kleiner als bei der 5 Zoll Parabel (wo 1 = 2,3 pm, F =
4,3 J/cm?), aber durch die wesentlich hohere Fluenz sollte die zentrale Vertiefung in etwa den
gleichen Durchmesser erreichen. In Abbildung 6.10 sieht man, dass die Vertiefung schon unter
diesen Bedingungen einen Durchmesser von fast 4wy erreicht. Im Folgenden wird daher davon
ausgegangen, dass der Durchmesser D der Vertiefung grofier als 4wy des Laserpulses ist. Somit
findet die komplette Wechselwirkung in dieser Vertiefung beziehungsweise der Plasmablase
statt. Daher kommt es weder zu Beugungsphédnomenen an Kanten, noch zu harten Phasentiber-
gingen zwischen zwei Strahlanteilen. Da die Verdampfung, die Entstehung des Plasmas, sowie
die Ausbildung der Vertiefung stark von den Laserparametern des Pedestals abhéngen und der
Hauptpuls zudem eigene Fluktuationen aufweist, kommt es bei dieser Wechselwirkung zu be-
sonders starken Schwankungen. Diese sorgen fiir unterschiedliches pointing des reflektierten
Lichts, Veranderung der spektralen Verbreiterung, vereinzelt auftretende Beugungsphinomene,

die jedoch unstrukturiert bleiben, und die unterschiedliche Effizienz der Harmonischenerzeugung.

6.3.1 SPEKTRALE VERBREITERUNG UND AUFSPALTUNG

In Abbildung 6.12 sind Aufnahmen des reflektierten Laserlichts eines 7 fs langen Laserpulses
zu erkennen, der in der vom Pedestal erzeugen Vertiefung wechselwirkt. Die Schirme sind in
beiden Féllen parallel zum Target mit dem Abstand d2 = 12,7 cm ausgerichtet (siehe Abbildung
3.5) und die linke Kante (auch auf der Abbildung auf der linken Seite) befindet sich in etwa bei
2 = 3°. Diese wurde so gewahlt, damit das Licht, das in die Normale emittiert wird noch in das
Harmonischen-Spektrometer gelangen kann, um dort untersucht zu werden (siehe Kapitel 6.3.2).
Es ist deutlich zu erkennen, dass im Gegensatz zu den beiden zuvor untersuchten Bereichen, hier
keine klaren Strukturen wie Beugungsringe das Bild beherrschen.

Der dominierende Effekt in diesen Aufnahmen ist die ungewdhnliche spektrale Aufspaltung.
Auf der linken Seite des Schirms, an der Licht eintrifft, das senkrecht bezogen auf die Targeto-
berflache reflektiert wird, ist blaues Licht zu erkennen. Dieses reicht bis in den UV-Bereich und
iiberlagert sich mit dem roten Spektralanteil, weshalb es violett wirkt. Darauffolgend erscheint
rotes Licht, also Licht der anderen Seite des sichtbaren Spektrums, das sich nach rechts iiber gelb

nach griin weiter aufspaltet.
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Abbildung 6.12: Zwei Aufnahmen des reflektierten Laserlichts eines 7 fs Laserpulses, der mittels
einer 3 Zoll Parabel auf ein Glaskohlenstoff-Target fokussiert wurde. Die beiden Aufnahmen sind
in unterschiedlichen Experimentierkammern entstanden und der Blickwinkel auf den Schirm
ist unterschiedlich. Die Schirme sind parallel zum Target ausgerichtet, die linke Kante weicht in
etwa 3° von der Targetnormalen ab und das griine Licht propagiert in etwa in Reflexionsrichtung.
Die Schirme stehen etwa 12,7 cm von dem Target entfernt und die vertikalen Teilstriche haben
einen Abstand von einem Zentimeter zueinander. Typische Fluktuationen sind in Abbildung B.3
dargestellt.

Dabei ist vor allem die Anordnung der spektralen Anteile des Lichts erstaunlich, da auf beiden
Seiten des aufgespaltenen Spektrums kurzwellige Anteile zu finden sind. Um dies genauer zu
quantifizieren, wurde das Licht mittels eines Spektrometers’ niher untersucht. Da dieses Spek-
trometer nicht fiir den Einsatz im Vakuum geeignet ist, wurde das Licht mittels einer Glasfaser
aus der Kammer geleitet. Durch unterschiedliche Positionierung der Glasfaser wurden Spektren
in dem Winkel 2 = 15 - 70° aufgenommen. Da eine Positionierung der Glasfaser in der Tar-
getnormalen, also bei ) = 0°, im bisherigen experimentellen Aufbau technisch nicht méglich
ist, wurde das Target fiir diese Messreihe um 15° gedreht®. Der Einfallswinkel vergrofert sich
dadurch auf o = 60°. Das reflektierte Laserlicht ware folglich unter normalen Umstanden auch
unter dem Reflexionswinkel 2 = 60° zu erwarten. Da wie tiblich gilt, dass der Einfallswinkel dem
Reflexionswinkel entspricht, kann man davon ausgehen, dass das Licht, das in diesem Fall unter
Q0 = 15° detektiert wird, zu dem korrespondiert, das bei einem o« = 45° unter {2 = 0° zu finden

ist, da dieser Winkel der Targetnormalen des gedrehten Targets entspricht.

"Bei dem Spektrometer handelt es sich um ein USB2000 der Firma Ocean Optics.

®Die Notwendigkeit fiir diese Rotation resultiert aus der hier verwendeten und aulerhalb des Vakuums ansteuerbaren
rotierbaren Halterung. Diese ist zu grof3, um sie ausreichend nahe an der Parabel positionieren zu kénnen. In spéteren
Messungen kann wieder der vorherige Aufbau mit einem Einfallswinkel von 45° verwendet werden, da eine schmalere
Halterung verwendet werden kann, wenn lediglich feste Winkel 2 untersucht werden sollen.
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Abbildung 6.13: Spektrale Untersuchung des emittierten Laserlichts im Winkel (2 eines 10 fs
Laserpulses, der unter einem Winkel a@ = 60° auf das Target trifft. Auf der linken Seite sind
Spektren der unterschiedlichen Winkel {2 abgebildet. Schwarz entspricht dem Laserspektrum vor
der Wechselwirkung. Die rote Kurve wurde unter {2 = 15°, die orangefarbene unter {2 = 25°, die
gelbe unter €2 = 35°, die griine unter {2 = 45°, die tiirkisfarbene unter {2 = 55° und die blaue unter
(2 = 65° aufgenommen. Auf der rechten Seite ist die Emissionsrichtung der einzelnen Farben zu
erkennen, wobei die Intensititen der jeweiligen Farben nicht miteinander zu vergleichen sind,
da alle Spektren zuerst normiert wurden und die Spektralbereiche, tiber die gemittelt wurde,
unterschiedlich grof} sind. Dabei entspricht schwarz 700 - 850 nm, rot 640 - 700 nm, orange 600 -
640 nm, gelb 570 - 600 nm, griin 490 - 570 nm und blau der Harmonischen H2 mit 360 - 440 nm.

Bei der in diesem verdnderten Setting entstandenen Messreihe, die in Abbildung 6.13 ausge-
wertet ist, wurde ein 10 fs Laserpuls verwendet’, was an der Breite des schwarzen Spektrum in
der linken Grafik zu erkennen ist. Dabei sind die Spektralanteile oberhalb von 800 nm zu gering
gewichtet, da keine Kalibrierung genutzt wurde. Dies ist fiir den untersuchten Fall nicht von
Belang, da sich diese Untersuchung mit dem sichtbaren Spektralanteil befasst.

Die einzelnen, kolorierten Intensitédtsverlaufe sind Spektren in unterschiedlichen Winkeln ).
Die rote Kurve reprasentiert das Licht, das in einen Winkel von 2 = 15° emittiert wurde. Um
750 nm ist deutlich das Laserspektrum zu erkennen. Aulerdem gibt es einen zweiten Ausschlag
bei der zweiten Harmonischen. Einen sehr dhnlichen Verlauf weist die orange Kurve bei 2 = 25°
auf: in dieser ist das Laserspektrum schon zu etwas kiirzeren Wellenlangen verschoben. Ab 2 =
35° (gelbe Kurve) sind eine deutliche Verbreiterung der kurzwelligen Flanke des Laserspektrums
und ein Einbruch des Harmonischensignals zu erkennen. Bei 2 = 45° (griin) und {2 = 55° (turkis)
ist eine deutliche Blauverschiebung des Spektrums zu erkennen. Bei der blauen Kurve, also
0 = 65°, erstreckt sich das Spektrum schlief3lich von 400 - 820 nm, es findet anscheinend eine

wesentlich gréfere Blauverschiebung statt.

’Der Laserpuls unterscheidet sich bei diesen Aufnahmen deutlich im Spektrum und der erreichten Pulsdauer (10 fs)
von den anderen ultrakurzen Pulsen (<8 fs), die in dieser Arbeit genutzt wurden, da die Aufnahmen noch vor der
Optimierung der Hohlfaser am PHASER entstanden sind.
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Um diesen Verlauf spektral genauer zu beleuchten, ist in Abbildung 6.13 rechts die Emissi-
onsrichtung einzelner Spektralfarben sowie des Laserlichts dargestellt. Fiir diese Auswertung
wurden je 5 Spektren pro Winkel aufgenommen, die dann gemittelt und zur besseren Darstellung
der Emissionsrichtung normiert wurden. Um die einzelnen Messpunkte zu ermitteln, wurde fiir
den jeweiligen Winkel 2 jeweils iiber einen gewissen Spektralanteil gemittelt. Dabei entsprechen
die Farben der einzelnen Kurven in etwa dem Wellenldngenbereich, den sie repriasentieren, wie
der Abbildungsbeschriftung zu entnehmen ist. Es ist auffillig, dass der infrarote (schwarz), sowie
der sichtbare Teil des Laserpulses (rot) in allen hier untersuchten Winkeln €2 zu finden ist. Die
Kurven beider Anteile bilden ein Maximum bei einem Winkel von €2 = 40° aus. Griin und gelb
hingegen haben einen Peak in der urspringlichen Reflexionsrichtung. Gelb und orange fiillen
zudem einen groflen Winkel €2 aus, der von 30 - 65° reicht. Ebenfalls fillt wieder ins Auge, dass

sich die zweite Harmonische anders verhalt und zur Targetnormalen hin zunimmt.

Somit wird hier deutlich, dass es eine Blauverschiebung des Laserlichtes abhingig vom
Emissionswinkel gibt, die ihr Maximum zu groflen Emissionswinkeln hin ausbildet. Auflerdem
ist zu erkennen, dass die zweite Harmonische nicht in dieses Muster passt. Daher wird auf die

Harmonischenerzeugung im folgenden Kapitel separat eingegangen.

Um dieses spektrale Phanomen zu erklaren, gibt es zwei Szenarien die sich im Anschluss an

das vorherige Kapitel ergeben.

Die erste mogliche Erklarung ist analog zum Strahlengang in einem Wassertropfen beim
Regenbogen, hier aber in der Plasmablase, die sich vor dem Eintreffen des Laserpulses gebildet
hat. Die Dichte dieser Blase muss dabei hinreichend hoch sein, damit sich das Spektrum durch
Ionisation blauverschieben kann (siehe Kapitel 2.1.6), darf aber auf der anderen Seite nicht so
grof} sein, dass die kritische Dichte n. = 1,8 x 10?7 cm™3 des Laserpulses durch Ionisation
iiberschritten wird. Ist dies gegeben, so kann der Laserpuls, wie in Abbildung 6.14 a) dargestellt,
in die Plasmablase eindringen und wird dabei durch Brechung aufgespalten. Aulerdem kann
der Laserpuls auf dem Weg spektrale Breite hinzugewinnen, da aufgrund der hohen Intensitét
Blauverschiebung stattfindet. Dies ist in der schematischen Darstellung nicht beriicksichtigt.
In Realitit geschieht der Vorgang an einem Gradienten der Plasmablase und nicht wie in der

Schemazeichnung instantan.

Mithilfe des Brechungsgesetzes
ny sin(a) = ng sin(f) (6.13)

und dem Plasmabrechungsindex (siehe Gleichung 2.51) lasst sich bestimmen, in welche Richtung
die verschiedenen Wellenliangen bei dem Ubergang abgelenkt werden. Da der Laser aus dem
Vakuum auf die Plasmablase trifft, gilt fiir n; = 1. Aus Gleichung 2.51 folgt, dass 1 > nyqy > Nrot-
Damit ergibt sich aus dem Brechungsgesetz bei gleichem Einfallswinkel « fiir rotes und blaues
Licht, dass

Nblau Sin(ﬁblau) = Nyot Sin(ﬁrot) (6-14)
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Abbildung 6.14: Dargestellt sind zwei schematische Zeichnungen zu den beiden méglichen
Hypothesen zur Erzeugung des spektral aufgespaltenen Laserlichts in Abbildung 6.12. In a)
geschieht dies mittels einer Plasmablase und in b) als Folge der Reflexion am Gradienten in der
Vertiefung.

gilt und somit rotes Licht stiarker vom Lot weg gebrochen wird als blaues, 3, > Spiau > o, da
die Sinusfunktion fiir Winkel zwischen 0° und 90° monoton zunimmt. Somit spaltet sich das Licht
invers zu der bekannten Aufspaltung im Prisma oder Regentropfen auf. Dieses Licht wird dann an
der Riickseite der Plasmablase, wo die Dichte zum Festkorper hin stark zunimmt, reflektiert. Durch
die konkave Form der Auswo6lbung kann ein Fokus entstehen, so wie es auch bei der Entstehung
eines Regenbogens im Wassertropfen der Fall ist. Auf diese Weise entsteht die Aufspaltung des
Lichts in der auf dem Schirm beobachteten Reihenfolge.

Die zweite mogliche Erkldrung beruht auf der Ausbildung einer Vertiefung, die mit einem
sehr diinnen Plasma gefuillt ist, das den Laser nicht stark beeinflusst. Dies ist nach der Uberlegung
und Erorterung in Kapitel 6.2 die wahrscheinlich zutreffende Erklarung. Sie ist schematisch in
Abbildung 6.14 b) dargestellt. Die unterschiedlich starke spektrale Verschiebung des Laserpulses
resultiert bei dieser Erklarung daher, dass verschiedene Pulsanteile unterschiedlich lange Gradien-
ten durchlaufen. Der Pulsanteil, der weit links in die Vertiefung eindringt, lduft lange durch einen
sehr flachen Gradienten bis er schlief3lich eine Dichte erreicht, an der er reflektiert wird. Der Pul-
santeil auf der rechten Seite trifft sehr steil auf den Gradienten und propagiert somit weniger lange
durch den Gradienten bis er die kritische Dichte erreicht. Somit erhalten die unterschiedlichen
Pulsanteile je nach Laufweg durch das Plasma unterschiedlich viel Ionisations-Blauverschiebung.

Auch bei dieser Erklarung entsteht durch die konkave Form der Vertiefung ein Fokus, durch
den sich die Sortierung der Strahlen umdreht. Bei diesem Fall entspricht das Licht auf dem Schirm
der invertierten Farberzeugung in der Vertiefung.

Um die beiden moglichen Erklarungen auf Plausibilitat zu priifen, kann mit Gleichung 2.43
eine Abschitzung der Elektronendichte n, in Abhangigkeit von dem durchlaufenen Weg im

Plasma L; gemacht werden. Dabei wird die zeitliche Anderung der Elektronendichte fur die
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t ATT;E — % ausgedriickt, da kein

zeitlicher Verlauf bekannt ist. Fiir die Zeitdifferenz wird die Pulsdauer 7, = 8 fs angenommen, da

folgenden Abschitzungen als Differenzenquotien

die gesamte Ionisation durch Feldeffekte des Laserpulses geschieht. Da bei der Ausbildung der
Vertiefung schon iiber einen langen Zeitraum Material in das Vakuum abgetragen wurde, wird
fur beide folgenden Abschiatzungen angenommen, dass der Laserpuls durch ein Plasma mit der
Elektronendichte n(t1) = n./100 propagiert, bevor er auf das jeweilige Objekt trifft. Die grofite
Blauverschiebung, die in Abbildung 6.13 links zu erkennen ist, betragt etwa 100 nm, von 750 nm
(schwarz) nach 650 nm (tiirkis). Die blaue Kurve zeigt ein derart deformiertes Spektrum auf, dass

die Abschatzung einer Zentralwellenldnge nicht sinnvoll ist.

Die benotige Plasmablase miisste einen Durchmesser von D, = 8 um haben, damit der
gesamte Querschnitt mit Durchmesser 4wy des Laserstrahls auf sie trifftt. Wahrend des Wegs
durch die Blase wird ein dynamisches Zusammenspiel zwischen Ionisations-Blauverschiebung und
spektraler Aufspaltung stattfinden. Dies ist in der Schemazeichnung nicht dargestellt. Nach der
Reflexion an der Riickwand durchlauft das Licht das zuvor ionisierte Plasma. Es findet keine weitere
Ionisations-Blauverschiebung statt. Daher wird angenommen, dass das Licht etwa einen Weg von
Ly = 4 pm in die Blase hinein zuriicklegt, bis die gesamte Blauverschiebung stattgefunden haben
muss. Soll diese eine Wellenldnge von )\, = 650 nm erreichen, so wird eine Elektronendichte
von ne = 3,57 x 10?° m~3 benétigt, was n./5 entspricht. Die Teilchendichte liegt, da der
Hauptpuls Kohlenstoff vierfach ionisiert (siehe Kapitel 5.4), nochmals um diesen Faktor unterhalb

der kritischen Elektronendichte, also bei n./20.

In dem Fall einer Reflexion an einem Gradienten in der Vertiefung kann die Elektronendichte
fast die kritischen Dichte n, erreichen, an der der Laser reflektiert wird. Auch im Rahmen dieser
Erklarung wird eine Ionisations-Blauverschiebung auf A, = 650 nm betrachtet, die in einer Schicht
mit unbekannter Dicke stattfindet. Zum Zeitpunkt ¢; wird weiterhin eine Elektronendichte von
ne(t1) = ne/100 angenommen, wihrend zum Zeitpunkt ¢5 die kritische Dichte, n.(t2) = ne,
erreicht wird. Daraus berechnet sich anhand der Gleichung 2.43 eine bendétigte Schichtdicke
von genau einer Wellenldnge L = A;, = 750 nm. Diese sinkt fiir eine Blauverschiebung auf
Ap = 700 nm auf L, = 340 nm, was etwas geringer als \/2 ist. Fiir die rote Kurve in Abbildung
6.13 findet noch etwa eine Blauverschiebung von < 10 nm statt, was bei L, < 68 nm der Fall ist.
Dies entspricht \/11.

Zusammen mit der Analyse des beugenden Objektes in Kapitel 6.2 wird klar, dass eine
Plasmablase nicht als Erklarung fiir die beobachteten Effekte verantwortlich sein kann, diese aber
eventuell beeinflusst. In Kapitel 6.2 wird eine Plasmablase benétigt, die einen scharfe Begrenzung
aufweist, durch die der Laser nicht hindurch dringen kann. Hier wird jedoch eine Blase benétigt,
deren Transparenz essenziell zur Erklarung beitragt. Somit weisen an dieser Stelle alle Indizien
auf die Ausbildung einer Vertiefung hin, in der die Wechselwirkung an einem Plasmagradienten

stattfindet.
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6.3.2 HARMONISCHENERZEUGUNG UNTER EINFLUSS DES PEDESTALS

In der winkelabhingigen Auswertung der Spektren in Abbildung 6.13 ist deutlich zu erkennen,
dass die zweite Harmonische hin zur Targetnormalen erzeugt wird. Um zu untersuchen, in welche
Raumrichtungen die Harmonischen hoherer Ordnungen emittiert werden, wurden Ubersichts-
aufnahmen mit einer Image Plate (siehe Kapitel 3.2.4) aufgenommen. Zwei Ausschnitte solcher
Ubersichtsaufnahmen sind in Abbildung 6.15 gezeigt.

Die obere Aufnahme zeigt ein typisches Bild der UV-Strahlung fiir den Fall, dass das Pedestal
die Wechselwirkung deutlich beeinflusst und das Experiment im Bereich F' > F{; stattfindet. Bei
(2 = 47 ist zu erkennen, dass sich die Beugung auch auf die Harmonischen auswirkt, die hier
in etwa in die Reflexionsrichtung des Lasers abgestrahlt werden. Aufferdem sieht man, dass viel
XUV-Strahlung relativ ungerichtet in den Raum emittiert wird. Gerade in diesem Bereich weisen
die Harmonischen, sowie die Aufnahmen des sichtbaren Laserlichts oft starke Fluktuationen auf.
Moglicherweise ist dies ein Grund fiir die geringe Abweichung der Emissions- von der tiblichen
Reflexionsrichtung.

Die untere Aufnahme zeigt die Harmonischenemission, sobald der Bereich F' >> Fi; erreicht
ist. Die Harmonischen werden gerichtet in die Targetnormale {2 = 0° emittiert. Es ist zu erkennen,
dass in diesem Fall keine diffuse oder gebeugte UV-Strahlung mehr in den restlichen untersuchten
Winkel 2 emittiert wird. Dabei gibt es eine starke Schwankung der Emissionsrichtung um etwa

einen Strahldurchmesser.

Um das Licht, welches in die Targetnormale emittiert wird, genauer zu untersuchen, wur-
de zuerst wiederum das Spektrometer USB2000 verwendet. Dazu wurde die Glasfaser an dem
Targethalter befestigt, so dass diese in dem Winkel {} = 0° eingesetzt werden kann. Einige der
unter diesem Winkel entstandenen Spektren sind in Abbildung 6.16 dargestellt. Dabei sind in
der linken Grafik Spektren von ultrakurzen 9 fs Laserpulsen abgebildet. Um 750 nm herum ist
dabei das urspriingliche Laserspektrum zu erkennen, das jedoch durch die schlechte Effizienz
des Spektrometers nur bis 750 nm richtig dargestellt wird. Der infrarote Anteil bis 900 nm liegt
auflerhalb des Detektionsbereiches. Die zweite Harmonische bei 400 nm tritt sehr deutlich auf und
besitzt eine dhnliche Intensitat wie der erzeugende Laserpuls. Die Form des Intensitatsverlaufs
des Harmonischenspektrums spiegelt dabei die des erzeugenden Laserspektrums wider. In dem

blauen Spektrum ist zudem ganz schwach die dritte Harmonische bei 267 nm zu erkennen.

In der rechten Grafik sind die Spektren von kurzen 20 fs Laserpulsen dargestellt. Es ist gut zu
erkennen, dass das Laserspektrum blauverschoben ist und nicht mehr seine Zentralwellenldnge
bei 790 nm aufweist. Diese ist auch noch leicht in den zweiten Harmonischen zu sehen, die in
diesem Fall eine deutlich hohere Intensitét als das Laserspektrum aufweisen. Auch die dritte
Harmonische ist deutlich zu erkennen, nicht hingegen H4, die noch gerade von dem Spektrometer
detektiert werden kann.

Da in dieser Raumrichtung nicht so viel Laserlicht nachgewiesen wurde und unter normalen
Umsténden gar nicht zu erwarten ist, wurde das Harmonischen-Spektrometer (siehe Kapitel 3.2.1)

in € = 0° mit der CCD-Kamera als Detektor betrieben. Dennoch wurde die nullte Ordnung des
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Abbildung 6.15: Dargestellt sind zwei Ubersichtsaufnahmen der Harmonischen, die mittels
einer Image Plate gemacht wurden. Die Aufnahmen sind von einem einzelnen Laserpuls erzeugt
worden. Dabei ist auf der horizontalen Achse der Winkel 2 von —5° bis 60° abgebildet und auf
der vertikalen Achse der Offnungswinkel mit den Grenzen + 10°. Bei dem oberen Bild war das
Target 40 um vor dem Fokus, also im Bereich F' > Fi; und das untere Bild entstand fiir ein im
Fokus positioniertes Target, also im Bereich /' > F{. Die Farbskala zeigt die Intensitat [a.u.] der
detektierten UV-Strahlung.

Transmissionsgitters neben den CCD-Chip auf einen Block treffen gelassen, um den CCD-Chip vor
dem Laserlicht zu schiitzen. Auf diese Weise ist es moglich, Spektren von einzelnen Laserpulsen

auszuwerten und nicht wie bei der Image Plate iiber etwa 103 Schuss zu summieren.

In Abbildung 6.17 ist ein Vergleich der Harmonischen, die in Regime 1 in Reflexionsrichtung
entstehen, mit denen aus Regime 2 in Targetnormale dargestellt (Einteilung der Regime, siehe
Abbildung 4.2). In der linken Grafik sind die Harmonischen der ultrakurzen Pulse verglichen und
in der rechten die der kurzen. In blau sind jeweils die gemessenen Harmonischen aus Abbildung 5.8
dargestellt, die als Referenz dienen sollen. In den roten und orangefarbenen Harmonischenspektren
ultrakurzer Pulse sind keine Harmonischen im eigentlichen Sinne zu erkennen. Lediglich einige
Fluktuationen sind um die H4 herum zu beobachten. Sie konnen daraus resultieren, dass ultrakurze
Laserpulse wesentlich anfilliger fiir die dispersiven Effekte der Gas-/Plasmablase vor dem Target
sind und somit nicht mehr komprimiert sind, wenn sie das Target erreichen. Infolgedessen
interagieren eventuell verschiedene Wellenlédngen des Spektrums zu unterschiedlichen Zeiten
miteinander und es tritt das gleiche Phasematching-Problem wie bei der D3-Anpassung (siche
Kapitel 5.1) auf. Diesbeziiglich ist es auch nicht verwunderlich, dass keine héheren Harmonischen

entstehen.

Anders sieht dies in der rechten Grafik der Abbildung 6.17 aus. Wie schon zuvor weisen

die Harmonischen kurzer Laserpulse einen deutlich héheren Kontrast auf und entsprechen
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Abbildung 6.16: Gezeigt sind in der Targetnormalen aufgenommene Spektren des reflektierten
Lichts. Das Licht wurde mittels einer Glasfaser aus dem Vakuum geleitet und in einem Spektro-
meter (USB2000) detektiert. Auf der linken Seite sind die Spektren von ultrakurzen Pulsen (9 fs)
und auf der rechten Seite die von kurzen Pulsen (20 fs) dargestellt. Die unterschiedlichen Farben
entsprechen je dem detektierten Spektrum eines einzelnen Laserpulses.
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Abbildung 6.17: Vergleich der Harmonischenspektren in Regime 1 (Emission in Reflexionsrich-
tung €2 = 45°) aus Abbildung 5.8 in blau mit denen aus Regime 2, die in {2 = 0° emittiert werden
(rot, orange). Die Intensitaten der roten und blauen Kurven sind dabei nicht miteinander zu
vergleichen, da zum einen bei den blauen tiber 103 Schuss summiert wurde und zudem die CCD-
Kamera eine andere Quanteneffizienz als die Image Plate aufweist. Beide sollten eine steigende
Quanteneffizienz hin zu héheren Harmonischennummern haben (sieche Abb. 3.8 bzw. Kapitel
3.2.4). Auf der linken Seite sind jeweils die ultrakurzen 7 - 8 fs und auf der rechten Seite die
20 fs Pulse verglichen. Die schwarze gestrichelte Linie ist das Potenzgesetz zur Skalierung der
ROM-Harmonischen (Gleichung 2.68) mit p = 10/3.



108 KAPITEL 6. LASERPLASMAEXPERIMENTE UNTER EINFLUSS DES PEDESTALS

auch den berechneten Wellenldngen. Vergleicht man diese jedoch mit den Harmonischen aus
Regime 1 also in Reflexionsrichtung, so fallt auf, dass sie nicht nur schmaler sind, sondern
auch wesentlich schneller abfallen. Dieser Effekt kann nicht auf die Quanteneffizenz der beiden
Detektoren zuriickgefithrt werden, da die CCD-Kamera in diesem Bereich eine eher steigende
Quanteneffizienz hat, siehe Abbildung 3.8. Eine méglich Erklarung kann sein, dass es sich bei
den Harmonischen um solche handelt, die durch den ROM-Prozess erzeugt werden. Um dies
zu Uberpriifen, wurde in schwarz das Potenzgesetz (Gleichung 2.68) eingezeichnet, das den
Intensitatsabfall der ROM-Harmonischen beschreibt. Dabei wurde p = 10/3 angenommen,
da Glaskohlenstoff eine geringe Dichte besitzt und nur vierfach ionisiert wird, weshalb die
erreichte tiberkritische Dichte nicht so hoch ausfillt wie bei anderen Materialien wie beispielsweise
Metallen.

Es wird deutlich, dass dieser Verlauf den Abfall der Harmonischen besser beschreibt als
die gemessenen CWE-Harmonischen, die in blau dargestellt sind. Der etwas steilere Abfall
kann daraus resultieren, dass zum einen der Einfallswinkel (siehe unten) abweicht und/oder der
ausgebildete Gradient dies verursacht [14]. Grundsitzlich kénnen ROM-Harmonische auch noch
bei grofien Gradientenlidnge wie \/5 erzeugt werden und Harmonische niedrigerer Ordnung
sogar mit einer besseren Effizienz als bei steilem Gradienten [14]. Der CWE-Prozess setzt relativ
steile Gradienten voraus und es ist hin zu groffen Gradientenlidngen eine deutliche Abnahme des
Kontrasts zu erkennen [14]. Es liegt somit nahe, dass es sich bei der generierten Strahlung um
ROM-Harmonische handelt.

Folglich bleibt hier die Frage zu klaren, wie die Harmonischen in die Targetnormale emittiert

werden konnen und wie dies mit den zuvor diskutierten Hypothesen zu vereinbaren ist.

Auch an dieser Stelle wird deutlich, dass sich weder die Harmonischenerzeugung mittels
einer entstandenen Plasmablase oder Schockwelle erklaren lasst, noch diese dann mit den rest-
lichen Effekten vereinbar wire. Zu der Ausbildung einer Schockwelle kann es aufgrund der
Versuchsbedingungen (siehe Kapitel 6.2) nicht kommen. Eine entstehende Plasmablase sollte
einen flachen Dichtegradienten aufweisen, da die schnellen, heifen Teilchen schon weiter in
das Vakuum vorgedrungen sind. Somit wiirde der Laser erst durch Ionisation blauverschoben
und wiirde erst danach die kritische Dichte erreichen und dort Harmonische erzeugen. Diese
Harmonischen hitten dann eine verschobene Zentralwellenldnge, was nicht der Fall ist. Da der
Laser bei diesem Prozess auch nicht mehr in die Blase eindringen kann, ist es nicht moglich, die
spektrale Verteilung des Lichts zu erkliren (siehe Abbildung 6.14 a)).

Die Erzeugung der Harmonischen in einer Vertiefung ist deutlich schliissiger. Die Strahlanteile,
die an der rechten Seite in die Vertiefung treffen, erhalten nur eine sehr geringe Ionisations-
Blauverschiebung und konnen somit Harmonische erzeugen, die Vielfache der Zentralwellenlange
des Laserpulses sind. Hierzu kann nochmals in der linken Abbildung 6.13 die rote Kurve betrachtet
werden, die den spektralen Verlauf von {2 = 0° bei einem Einfallswinkel von oo = 45° darstellt.
Im Folgenden wird eine Abschitzung zu der Dimensionierung der Vertiefung gemacht und die

Plausibilitat tiberpriift.
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Abbildung 6.18: Schematische Darstellung der angenommenen Geometrie der Vertiefung (blau),
mit welcher der Laserpuls (rot) wechselwirkt. Die Ausdehnung des Laserpulses betriagt 4wy und
die des intensiven Strahlzentrums wy (siehe Kapitel 2.1.2).

Auflerdem wird angenommen, dass es sich bei der Vertiefung um ein Kugelsegment handelt,
wie in Abbildung 6.18 in blau dargestellt ist. Damit die Harmonischen bei einem Einfallswinkel
o =45°1n ) = 0° reflektiert werden, muss die Vertiefung mindestens so tief sein, dass es eine Stelle
gibt, an der der Winkel v = 22,5° betragt. Der horizontale Durchmesser D), der Vertiefung muss so
grofd sein, dass mindestens 4w; = 5,6 um in diesen hinein passen, ohne am Rand abzuschneiden,
also Dj, = 4wy - v/2 = 7,9 um. Aus den Berechnungen in Kapitel 6.2 folgt, dass der vertikale
Durchmesser D, = 8 um betrigt, wodurch sich der horizontale Durchmesser D;, = D,\/2 =
11,3 pm ergibt.

Somit lassen sich fiir diese beiden Fille die Kriimmungsradien R der Vertiefung durch
R(Dy) = % bestimmen, wobei § = 90° — v ist, R(7,9pm) = 15pm und R(11,3pm) =
21 pm. Eine andere Moglichkeit abzuschétzen, wie grofl der Krimmungsradius R der Vertiefung
ist, resultiert aus der Betrachtung des Streulichts. Dabei wird davon ausgegangen, dass durch die
Fokussierung des Lichts eine vergrofierte Abbildung der Vertiefung entsteht (siehe Abbildung
6.14). Dabei hat das Abbild in einem Abstand ds von 12,7 cm einen horizontalen Durchmesser von
etwa 15 cm, wie aus Abbildung 6.12 hervor geht. Damit dies aus einem Objekt des Durchmessers
Dy, = 11,3 um entstehen kann, muss das Licht bei einer Brennweite von f = 9,6 um fokussiert
werden. Da der Krimmungsradius R doppelt so groff wie die Brennweite ist, ergibt sich R = 2f =
19,1 pm. Dies liegt im Rahmen der beiden obigen Abschédtzungen und niaher an dem aus den
Messungen kalkulierten Wert, wodurch auch die vorherigen Berechnungen bestéarkt werden.

Somit lasst sich die Tiefe d in der Mitte der Vertiefung durch d = R — \/R? — (D, /2)?
berechnen. Dafiir wird der aus der Messung ermittelte Radius R = 19,1 pm und der in Kapitel 6.2
bestimmt Durchmesser D, = D,,v/2 = 11,3 um angenommen. Daraus ergibt sich eine Tiefe d =
855 nm.
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Um in diese Tiefe vorzudringen, muss sich die Vertiefung mit einer Geschwindigkeit von

v = 85:15;‘5“1 = 2137 ~ 2p—é in das Target graben. Da sowohl die Dichte des Materials und die

Energie des Laserpulses als auch die Zeit, in der dieser auf das Target trifft, bekannt sind, kann
im Folgenden berechnet werden, ob genug Energie fiir die Geschwindigkeit des Abtrags zur
Verfugung gestellt werden kann.

Da die maximale Tiefe der Vertiefung im Zentrum liegt, wird die Abschatzung im hochener-
getischen Zentrum des Pulses durchgefiithrt. Dazu wird angenommen, dass an dieser Position,
wie beim Bohren, ein Loch mit dem Radius wg = 1,9 ym erzeugt wird. Der Anteil des Strahls,
der auf diese Flache trifft, beinhaltet 86 % der Energie, also E' = 4, 3 X 10~7 J. Vereinfacht wird
angenommen, dass diese in etwa gleichméaf3ig innerhalb von 4 ns auf der elliptischen Fliache
der Grole A = m\/2 - w?, auftrifft. Dies entspricht 6,7 x 10® eV pro Pikosekunde auf einer
Fliche von 16 um?. Innerhalb einer Pikosekunde miissten 2 A dieser Fliche abgetragen werden,
um vy zu erhalten. In diesem Volumen von V' = A- 2 A befinden sich 2, 4 x 108 Teilchen (bei
einer Festkorperteilchendichte von 7,5 x 102® m™—3). Somit stiinden jedem Atom bei kompletter
Absorption der Laserstrahlung 2,8 €V fiir die Sublimation zur Verfiigung.

Zur Sublimation benétigt jedes einzelne der Kohlenstoffatome 7,4 eV [95] und entsprechend
weniger, wenn das Medium schon eine gewisse Temperatur aufweist. Diese Energie ist deutlich
héher als die vom Laserpuls bereitgestellte. Dennoch ist die Ablation der benétigten Materialmenge
méglich.

Zum einen weist Kohlenstoff die Eigenschaft auf, schon bei Normaldruck bei hinreichender
Energiezufuhr zu sublimieren und die benétigte Energie wird bei kleiner werdendem Umgebungs-
druck geringer [89, 96]. Zum anderen wird der Prozess durch die Struktur von Glaskohlenstoff
begiinstigt. In diesem liegt Kohlenstoff zum gréften Teil in sp2-Hybridisierung vor, bildet also
Graphenbinder aus, die ineinander verschlungen sind [89, 97]. Bei zunehmender Energiezufuhr,
also steigender Temperatur, dehnt sich dieses Geflecht deutlich aus [97].

Somit 16sen sich durch das Aufbrechen weniger Bindungen Cluster verschiedener Grofie von
der Oberflache. Dieser Prozess benétigt wesentlich weniger Energie, als vonnoten wire, um die
insgesamt in den Clustern enthaltene Anzahl an Atomen einzeln zu l6sen. Dass Kohlenstoffcluster
grundsitzlich aus einem Kohlenstoff-Target bei Laserparametern gelost werden konnen, die der
des Pedestals entsprechen, wurde in [98] gezeigt.

Dabei iiberschreitet das Wachstum der Vertiefung mit 2 A /ps deutlich das Wachstum, das
man aus den Abbildungen der Simulationen in [91] mit 0,2 A/ps abschitzen kann. Dies kann
mehrere Ursachen haben: Zum einen kann dies auf die Unterschiede im Laserpuls zuriickzufithren
sein. Der hier verwendete Laser weist nicht nur eine andere Wellenldnge, sondern insbesondere
einen anderen zeitlichen Pulsverlauf und eine hohere Fluenz auf. Somit wird gerade am Anfang
der Wechselwirkung schneller mehr Energie deponiert.

Zum anderen haben die Materialeigenschaften einen grofien Einfluss auf die Wechselwir-
kung, wie durch den Vergleich des Streulichts in den Abbildungen B.4 und B.5 mit den obigen
Untersuchungen zeigt. In den Simulationen in [91] wurde Gold als Targetmaterial genutzt, das

eine wesentlich groflere atomare Masse als Kohlenstoff besitzt und sich somit bei gleicher kineti-
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scher Energie langsamer bewegt. Durch die hohe Reflektivitat von Gold wird zuséatzlich weniger
Energie in diesem deponiert, die sich durch die hohe Warmeleitfahigkeit weit in das Material
verteilt. Somit sollte der Abtrag des Materials langsamer und weniger ausgepragt sein als bei
Glaskohlenstoff, der schlechter reflektiert und zudem eine geringere Warmeleitfahigkeit hat. Bei
diesem bleibt die Energie daher linger im Wechselwirkungsbereich und die Atome sind einer
hoheren Energiedichte ausgesetzt, wodurch der Abtrag stirker und schneller ablaufen sollte.
Schlussendlich spricht die Vereinbarkeit aller auftretenden Effekte fiir die Ausbildung einer
Vertiefung. Durch die Ionisations-Blauverschiebung, die raumlich getrennt im Gradienten statt-
findet, lasst sich die Entstehung der neuen spektralen Anteile im Laserspektrum erklaren. Durch
die aus der Geometrie hervorgehende Fokussierung resultiert schliissig die Farbaufspaltung auf
dem Schirm. Auch die Harmonischenerzeugung figt sich gut in das Bild. Dort, wo der Gradient
am steilsten ist, erfahrt der Puls am wenigsten Blauverschiebung und es kdnnen Harmonische
von der urspriinglichen Zentralwellenldnge des Lasers entstehen. Diese werden aufgrund der

Form der Vertiefung in die Targetnormale emittiert.
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ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

In dieser Arbeit wurde die Wechselwirkung von Femtosekunden-Laserpulsen mit Festkdrperober-
flachen im schwach relativistischen Bereich untersucht. Dabei ging es insbesondere darum, den
Einfluss der Lichtanteile im Untergrund des Laserpulses (Pedestal) zu verstehen, die den Hauptpuls
umgeben. Dieses Pedestal wechselwirkt schon vor dem Hauptpuls mit der Festkorperoberfliche
und kann dadurch sowohl das reflektierte Laserlicht als auch die Erzeugung Hoher Harmonischer
maf3geblich beeinflussen.

Die Entstehung eines Nanosekunden-Pedestals ist bei der Erzeugung ultrakurzer Laserpulse
ein unvermeidbares Nebenprodukt, das aus der self-amplified spontaneous emission (ASE) resul-
tiert (Kapitel 4). Mittels einer Untersuchung der Harmonischenerzeugung mit unterschiedlichen
Fluenzen F' des Nanosekunden-Pedestals, konnte die Abhiangigkeit der Wechselwirkung von
diesem eindeutig verifiziert werden (Kapitel 5.2). Bei gleicher Pulsdauer (20 fs) und Intensitét
(8 x 1017 W/cm?) des Hauptpulses war die Intensitit der Harmonischen bei einer Fluenz von
F = 6J/cm? etwa zwei Grofenordnungen hoher als bei F' = 12 J/cm?. Des Weiteren gibt es ein
Pedestal im Pikosekundenbereich, das nicht weiter betrachtet wurde, da dies die beobachteten
Effekte nicht erkennbar beeinflusst.

Durch die Untersuchungen des reflektierten Laserlichts in Kapitel 4 wurde eine Grenzfluenz
F ermittelt, ab der das Nanosekunden-Pedestal die Wechselwirkung des Lasers mit dem Target
beeinflusst. Diese Grenzfluenz ist materialspezifisch und muss daher fiir jedes Material bestimmt
werden. Die Resultate deuten darauf hin, dass sie von der Opazitit und der Leitfahigkeit des Mate-
rials abhingt. So weisen leitende, optisch dichte Materialien wie Aluminium und Glaskohlenstoff
kleinere Grenzfluenzen auf als solche wie Quarzglas (SiO3).

Mittels dieser Grenzfluenz wurden zwei Regime definiert und die darin stattfindenden Dyna-
miken und Effekte untersucht.

In dem ersten Regime ist die Fluenz des Nanosekunden-Pedestals noch so gering (F' < Fg),
dass keine Beeinflussung der Wechselwirkung stattfindet. Somit bildet sich ein Oberflachenplasma
(Plasmaspiegel) aus, an dem Hohe Harmonische erzeugt wurden (siehe Kapitel 5). Mittels eines
gezielten Eingreifens in die Dispersionskontrolle des DAZZLERS konnte gezeigt werden, wie

sensitiv das Harmonischenspektrum auf schlechtes Phasematching reagiert. Im Extremfall kann
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das Harmonischenspektrum so weit deformiert werden, dass ganz- und halbzahlige Vielfache der
Zentralwellenlidnge erkennbar sind. Durch eine Variation der Verzogerung des Vorpulses konnte
zudem gezeigt werden, dass die theoretischen Vorhersagen beziiglich der Gradientenlédnge des
Plasmas zur Harmonischenerzeugung zutreffen.

Sowohl fiir kurze als auch ultrakurze Laserpulse wurde demonstriert, dass bei einer Intensitét
von =~ 8 x 107 W /cm? gleichzeitig CWE- und ROM-Harmonische erzeugt werden, wodurch
die Existenz beider Prozesse bestitigt wird. Durch die unterschiedlichen cut-off -Frequenzen
gibt es ein Indiz darauf, dass die erreichte Elektronendichte von der Pulsdauer abhingig ist.
Mittels Ionenspektroskopie konnte gezeigt werden, dass die von der BSI-Theorie prognostizierten
Tonisationsniveuas der Atome erreicht werden. Zusammen lisst dies den Schluss zu, dass nicht
bei jedem Laserzyklus, bei dem die Feldstarke des Lasers hoch genug ist, Ionisation stattfindet.

Im zweiten Regime wird die Grenzfluenz durch das Nanosekunden-Pedestal tiberschritten
(siehe Kapitel 6). Da verschiedene Effekte abhéngig von der Fluenz auftreten beziehungsweise
dazukommen, wurde dieses Regime zur Untersuchung in drei weitere Bereiche unterteilt. Es
wurde gezeigt, dass sich im ersten Bereich (F' =~ F(3) eine diinne Plasmablase auf der Oberflache
des Targets bildet, welche die Divergenz des zentralen Strahlanteils verdndert. Diese Plasmablase
kann die Ursache fiir den Einbruch der Harmonischeneffizienz sein, da sie eine zu grofie Gradien-
tenlinge aufweist. Im zweiten Bereich (F' > F) wird die Wechselwirkung starker beeinflusst
und das reflektierte Laserlicht weist deutliche Veranderungen auf. Als plausibelste Hypothese
wurde vorgeschlagen, dass dies auf eine Vertiefung zuriickzufithren ist, die im Zentrum der
Wechselwirkungsflache auf dem Target vor Eintreffen des Hauptpulses entstanden ist. Auflerdem
konnte nachgewiesen werden, dass die Ausdehnung dieser Vertiefung mit zunehmender Fluenz
grofler wird. Wenn die Fluenz wesentlich grofler als die Grenzfluenz ist (F' > Fg), wird die
durch das Nanosekunden-Pedestal erzeugte Vertiefung grofier als der Wechselwirkungsbereich
des Laserpulses. Findet die Wechselwirkung nur noch in dieser Vertiefung statt, kommt es zu
deutlichen spektralen Veranderungen und die urspriingliche Reflexionsrichtung ist nicht mehr
erhalten. Durch die Analyse der unterschiedlichen Spektralanteile in unterschiedlichen Raum-
richtungen wurde gezeigt, dass diese durch Ionisations-Blauverschiebung im Gradienten der
Vertiefung entstehen und durch die Geometrie der Vertiefung und Dispersionseffekte spektral
aufgespalten werden. Des Weiteren wurde gezeigt, dass sich auch in dieser Targetgeometrie
ROM-Harmonische erzeugen lassen, die dann in Richtung der Targetnormalen emittiert werden.

Betrachtet man die oben zusammengefasste Wechselwirkung im zweiten Regime, so wurde
nicht nur die Beeinflussung des Hauptpulses erklért, sondern auch die Dynamik der Wechsel-
wirkung eines Nanosekundenpulses mit unterschiedlicher Fluenz, aber gleicher Pulsdauer mit
dem Target. So erzeugt ein Nanosekunden-Laserpuls zuerst ein Oberflichenplasma, das sich in
den Raum ausdehnt. Mit steigender Fluenz wird der Abtrag und folglich der entstehende Krater
grofler. Dies entspricht dem Ablationsprozess fiir Nanosekunden-Laserpulse, der in Kapitel 2.3.6
beschrieben wird.

Zukiinftig bieten diese Erkenntnisse die Moglichkeit, die Versuchsbedingungen besser zu

kontrollieren und zu verstehen. Mittels einer besseren Kontrolle der Zeitabldufe im Lasersystem
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konnen die Dauer und somit auch die Fluenz des Nanosekunden-Pedestals reduziert werden.
Zusammen mit einem Target, das eine hohe Grenzfluenz aufweist, kann es dann moéglich sein,
das Regime 1 hin zu hohen Intensitaten zu vergrofiern, auch ohne einen Plasmaspiegel zur
Kontrastverbesserung nutzen zu miissen.

Einen Ausblick fiir die Harmonischenerzeugung bietet das Kapitel 5.5, in dem ein neuartiger
Erzeugungsprozess vorgestellt wird, mit dem es moglich ist, raumlich getrennte Harmonische
mit modifizierbarer Frequenz zu generieren. Dazu werden zwei Laserpulse aus unterschiedlichen
Raumrichtungen auf eine Festkorperoberfliche fokussiert, auf der diese dann zeitlich und rdum-
lich tibereinanderliegen miissen. In Simulationen wurde gezeigt, dass sich Hohe Harmonische
generieren lassen, die in den eingeschlossenen Winkel der beiden Laserpulse emittiert werden.
Diese resultieren aus einer Impulsaddition der Photonen der beiden treibenden Laser. Die somit
vom Laserpuls getrennten Harmonischen bieten grofies Potential fiir verschiedene Diagnostiken.

Zusammenfassend bietet diese Arbeit einen breiten Uberblick tiber die Wechselwirkung eines
ultrakurzen Laserpulses mit einer Festkorperoberflache. Dabei wurde ein besonderer Fokus auf
die subtilen Prozesse gelegt, die durch das unvermeidliche Pedestal bereits vor dem Eintreffen des
Pulses auf dem Target stattfinden. Darauf aufbauend konnten Prozesse wie die Erzeugung Hoher
Harmonischer oder die Ionisation der Targetatome aus neuer Perspektive betrachtet werden, was

zu einem tieferen Einblick in die ablaufenden Prozesse fiihrt.
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DISPERSIONSEINFLUSS EINES S-POLARISIERTEN
LASERPULSES

Wihrend dieser Promotion sind Messungen am Lasersystem JETI40 (Helmholz-Institut Jena)
entstanden, die den Einfluss der Dispersion des Laserpulses auf die Harmonischenerzeugung auch

fiir s-polarisierte Treiberpulse belegen.

Der Laser JETI40 weist eine Spitzenleistung von 40 TW mit einer Pulsenergie von bis zu
1,5 Joule bei einer Pulsdauer von 25 fs auf. Durch die im Vergleich zum PHASER hohere Spitzen-
intensitat konnen wesentlich héhere Oberflachenharmonische erzeugt werden. Die einzelnen
Aufnahmen der Hohen Harmonischen wurden in den Messreihen mit dem ,Jasny“-Spektrometer
aufgenommen [99, 100].

Eine typische Harmonischenaufnahme, wie sie mit einem p-polarisierten Laserpuls mit optimal
angepasster Pulsform entsteht, ist in Abbildung A.1 dargestellt. Dabei sind die Harmonischen von

der H12 bis zu der H45 deutlich zu erkennen, die eine Intensitatsspitze bei der H18 aufweisen.
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Abbildung A.1: Harmonischenspektrum erzeugt von einem p-polarisierten Laserpuls des JETI40.

Zu erkennen sind die Harmonischen H12-H45, die bis an die Absorptionskante des Aluminiumfil-
ters reichen.
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Abbildung A.2: Links: Beispielhaftes Harmonischenspektrum, wie es fiir einen s-polarisierten
Laserpuls zu erwarten ist. Der Intensitatsverlauf entspricht in etwa dem eines p-polarisierten
Pulses (siehe Abbildung A.1) nur mit geringer maximaler Intensitit. Rechts: wird ebenfalls ein
gemessenes Harmonischenspektrum aus der gleichen Messreihe gezeigt. Diese weifit deutliche
Schwankungen der Intensitaten der einzelnen Harmonischen auf und verdeutlicht die beobachte-
ten Fluktuationen bei der Anpassung des Dss.
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Abbildung A.3: Links: Harmonischenspektrum, in dem die geraden Harmonischen schwécher
sind. Rechts: Harmonischenspektrum, in dem die ungeraden Harmonischen schwécher sind.
Beide Aufnahmen wurden in einer Messreihe ohne Polarimeter mit gleichen Parametern erzeugt.

Diese resultiert vermutlich aus der Kombination der Quanteneffizienz der Kamera und der
Transmission des Aluminiumfilters. Der Aluminiumfilter, der dabei zum Schutz der Kamera vor
Laserlicht eingesetzt wird, verursacht auch die deutliche Absorptionskante bei 17 nm (siehe
Abbildung B.1).

Um die Harmonischenerzeugung mittels eines s-polarisierten Treiberpulses zu untersuchen
wurde eine \/2-Platte verwendet, die die Polarisation des Pulses um 90° dreht. Da der Laserpuls
in diesem Fall schlechter an das Plasma koppelt, werden Harmonische mit einer geringen Effizienz
generiert, wie in Abbildung A.2 links zu erkennen ist. Hier kénnen nur noch Harmonische bis zu
der H20 detektiert werden.

Da die \/2-Platte aus einem dispersiven Medium besteht, muss die D3-Kompensation mittels
des DAZZLERS (der DAZZLER im JETI40 entspricht dem im Lasersystem PHASER) nach Einbau der
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gleichmaflig | gerade schwacher | ungerade schwacher
D3 = 44.000 bis 14.000 100 % 0% 0%
D3 = 4.000 bis —16.000 33% 40 % 27 %

Tabelle A.1: Messreihe 1: Statistik fiir unterschiedliche D3-Kompensation des DAZLERS (insge-
samt 30 Spektren). Gezeigt wird die Abhangigkeit des Auftretens der Abschwiachung von geraden
beziehungsweise ungeraden Harmonischen in Abhéngigkeit des D3 des Laserpulses. Auffillig ist,
dass im Gegensatz zu der Messreihe in Tabelle A.2 die Schwankungen in dieser nur fiir ein D3
von —16.000 fs? - 4.000 fs® auftraten.

gleichmaflig | gerade schwicher | ungerade schwiacher
D3 =25.000 84 % 11% 5%
D3 =5.000 50 % 40 % 10 %
D3 = —5.000 33 % 39 % 28 %
D3 = —5.000, mit Vorpuls 70 % 24 % 6 %

Tabelle A.2: Messreihe 2: Statistik fiir unterschiedliche D3-Kompensation des DAZLERS (insge-
samt 80 Spektren). Gezeigt wird die Abhangigkeit des Auftretens der Abschwachung von geraden
bzw. ungeraden Harmonischen in Abhéangigkeit des D3 des Laserpulses, sowie die Beeinflussung
durch einen Vorpuls.

A/2-Platte erneut eingestellt werden. Dabei kommt erschwerend hinzu, dass die Pulsform beim
JETI40 nicht hinter der A/2-Platte gemessen werden kann, weshalb die optimale Kompensation
des D3s mittels der Bewertung der Harmonischenspektren gefunden werden muss.

Die Abbildungen A.2 und A.3 zeigen Harmonischenspektren einer Messreihe bei gleichen
Pulsparametern. Dabei fillt auf, dass die Harmonischen nicht bei jedem Schuss die Intensitatscha-
rakteristik aufweisen, wie sie in Abbildungen A.2 links dargestellt ist. Vergleicht man diese mit
den Abbildungen A.2 rechts und A.3, so lassen sich verschiedene Arten von Schwankungen im
Intensitatsverlauf klassifizieren. Der Intensitatsverlauf in Abbildung A.2 rechts weist Einbriiche
in der Intensitét auf, von denen sowohl die geradzahligen als auch ungeradzahligen Harmoni-
schen betroffen sind. So sind hier vor allem die Harmonische H13, H15 und H18 schwacher. In
Abbildung A.3 werden hingegen zwei Spektren gezeigt, in denen entweder die geradzahligen oder
die ungeradzahligen Harmonischen von der Intensitatsreduktion betroffen sind. Auf der rechten
Seite ist deutlich zu erkennen, dass die Harmonischen H16 und H18 eine verringerte Intensitét
aufweisen und auf der linken Seite sind davon vor allem die H15 und H17 betroffen.

Das Auftreten dieser Schwankungen konnte auf die Kompensation des Ds (siehe Kapitel 2.1.5)
zuriickgefithrt werden. Statistiken von zwei verschiedenen Messtagen ergaben die Werte des
D3, wie sie in den Tabellen A.1 und A.2 dargestellt sind. Auffallig bei der Untersuchung war,
dass im Gegensatz zu den Messungen in Kapitel 5.1 keine Anderung im Spektrum der einzelnen
Harmonischen zu erkennen ist. Dies kann bedeuten, dass sich das D3 auf Harmonische, die mit

einem s-polarisierten Puls generiert werden, anders auswirkt.
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Abbildung A.4: Dargetellt werden Harmonischenspektren, die durch das XUV-Polarimeter trans-
mittiert sind. In beiden Bilder wurden die gleichen Polarimetereinstellungen verwendet, bei
denen p-polarisiertes Licht um eine Gréflenordnung besser durch das Polarimeter gelangt als
s-polarisertes. Links: Harmonischenspektrum, in dem die geraden Harmonischen schwécher
sind. Rechts: Harmonischenspektrum, in dem die ungeraden Harmonischen schwécher sind.

In Tabelle A.1 wird deutlich, dass es bei dieser Messreihe einen grofien Bereich von 14.000
fs3 bis 44.000 fs® gab, in dem die Harmonischen reproduzierbar eine gleichmifige Intensitits-
verteilung aufwiesen. Dem gegeniiber steht der Bereich von —16.000 fs® bis 4.000 fs?, in dem
alle der drei unterschiedenen Falle nahezu gleich wahrscheinlich waren. In Tabelle A.2 wird ein
Ds3-Scan gezeigt gezeigt, der an einem anderen Tag etwas kleinschrittiger durchgefithrt wurde.
Es ist gut zu erkennen, dass mit abnehmendem D3 zuerst die Wahrscheinlichkeit zunimmt, dass
die geraden Harmonischen abgeschwicht werden und darauffolgend auch die der Schwéchung
der ungeraden steigt. Ebenfalls wird gezeigt, dass sich die Dynamik dndert, wenn ein Vorpuls ein-
gebracht wird, der ein Vorplasma ziindet. In diesem Fall nimmt vor allem die Wahrscheinlichkeit
der Abschwichung der ungeraden Harmonischen stark ab.

Auflerdem konnte in Messungen mit einem XUV-Polarimeter [101] eindeutig gezeigt werden,
dass diese Intensitatsschwankungen nicht auf eine unterschiedliche Polarisation der geraden
und ungeraden Harmonischen zuriickzufiihren ist, wie sie bei einem s-polarisierten Laserpuls zu
erwarten wire [83]. Dafiir wurden verschiedene Spektren in dem Polarimeter verglichen. Ein
Vergleich ist in Abbildung A.4 dargestellt. In diesen Kanal des Polarimeters sollte p-polarisiertes
Licht um eine Gréflenordnung besser gelangen als s-polarisertes. Es ist deutlich zu erkennen, dass
die Schwankungen ebenfalls zu erkennen sind und somit die geradzahligen und ungeradzahligen

Harmonischen die gleiche Polarisation aufweisen miissen.
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Abbildung B.1: Transmission verschieden dicker Aluminiumfilter in Prozent abhéngig von der
Wellenldnge. Je diinner die Folie wird, desto geringer wird die Abschwachung der Harmonischen
im Bereich 17 - 80 nm. Dadurch sind diinne Filter prinzipiell besser geeignet, um die Laserstrahlung
effizient vom Harmonischensignal zu trennen. Diese Filter sind jedoch duflerst empfindlich und
daher nur in windgeschiitzter Umgebung wie im Vakuum einsetzbar.
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Abbildung B.2: Umrechnung der Pixelanzahl in Zentimeter fiir die Messreihen in Kapitel 6. Die
roten Kreuze sind die ausgelesenen Gitterpositionen und die blaue Gerade entstammt einem
linearer Fit zur Umrechnung.
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Abbildung B.3: Typische Fluktuationen des reflektierten Laserlichts aus Kapitel 6.3. Die Aufnah-
men stammen aus unterschiedlichen Messreihen, weshalb sich der Bildausschnitt leicht andert.
Fiir die Aufnahmen wurde ein 7 fs Laserpuls mittels einer 3 Zoll Parabel fokussiert. Unten rechts
ist zu erkennen, dass die spektrale Verbreiterung unter Umstdnden aussetzt, die Harmonischen
aber stark emittiert werden.
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Abbildung B.4: Reflektiertes Laserlicht eines Quarzglas(Si0s)-Targets. Auf der linken Seite
weist das Pedestal eine Fluenz von F' =2 J/cm? < Fg auf und der Hauptpuls hat eine Intensitit
von I = 3,7 x 10'” W/cm?. Auf der rechten Seite iibersteigt das Pedestal die Grenzfluenz Fg
mit F =12 J/cm? deutlich. Der Hauptpuls weist hier eine Intensitit von I = 2,0 x 10'® W/cm?
auf.

Abbildung B.5: Reflektiertes Laserlicht eines Aluminium-Targets. Auf der linken Seite weist
das Pedestal eine Fluenz von F' =0,3 J/cm? > Fg auf und der Hauptpuls hat eine Intensitit von
I = 4,9 x 10'6 W /cm?. Auf der rechten Seite iibersteigt das Pedestal die Grenzfluenz Fi; mit
F =12 J/cm? deutlich. Der Hauptpuls weist hier eine Intensitit von I = 2,0 x 10'® W /cm? auf.
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