
2. Lasersystem

2.1. Einführung

Allen Experimenten, die in dieser Arbeit vorgestellt werden, ist das Grundschema der Unter-
suchungstechnik gemein. Es wird eine Energiemenge deponiert in Form von Laserpulsen und
die Wirkung dieser Deposition mit verschiedenen Techniken – in der Regel einem zweiten,
wesentlich schẅacheren Laserpuls – beobachtet. Im einfachsten Fall ist das die Kombination
von einempump- und einemprobe–Puls bei den Experimenten zur Messung der transien-
ten Reflektiviẗats̈anderung: nach Anregung durch einenpump–Puls wird der zeitlich variabel
verz̈ogerte und spekular reflektierteprobe–Puls mit einer Diode aufgenommen und so die
transiente Reflektiviẗat vermessen. Bei den Ablationsexperimenten wird ebenfalls Energie
mit einempump–Puls deponiert, dessen Energie aber soweit erhöht, bis das Material zerstört
wird. Die Detektion des Materialzustandes erfolgt nichtüber einen zweiten Puls, sondern di-
rekt über das diffus gestreute, reflektierte und transmittierte Licht despump–Pulses. Außer-
dem wurden die Filme im Nachhinein optisch und elektronenmikroskopisch untersucht. Bei
den Messungen zumCETCschließlich wird ebenfalls die spekulare Reflexion ausgewertet,
die Energie aber durch zweipump–Pulse deponiert, die zeitlich versetzt auf das Probemate-
rial fallen.

Die Voraussetzungen an das verwendete Laserssystem sind daher bestimmt durch die not-
wendigen Eigenschaften der für diese Aufbauten benutzten Laserpulse. Es wurde ein kom-
merzielles Lasersystem der Firma Coherent benutzt, das Pulse mit Längen von ca. 150 fs bei
λ =800nm produziert. Parallel k̈onnen dabei zwei Pulszüge benutzt werden, einer mit Pul-
sen der Wellenl̈angeλ =400nm und ein zweiter mit variabler Wellenlänge im Bereich von
λ =480bis750nm.

An dieses System schließt sich ein variables Aufbau–Feld an, das dem entsprechenden
Experiment angepasst wird.

2.2. Lasersystem

Das System zur Erzeugung der kurzen Laserpulse besteht aus vier Teilen. Dies sind ein
kontinuierlich arbeitender (cw) Ar+–Laser (Innova 200) zum optischen Pumpen von zwei
Ti:Saphir–Lasern1, nämlich einem modengekoppelten Oszillator (Mira 9000) und einem re-
generativen Verstärker (RegA 9000) und im Weiteren ein optisch–parametrischer Verstärker
(OPA 9400). Die vom Mira erzeugten und vom RegA verstärkten kurzen Laserpulse werden

1Ti:Saphir ist die Abk̈urzung f̈ur Titan–dotiertes Aluminiumoxid: Ti:Al2O3.
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2. Lasersystem

mit dem OPA in die beiden in den Experimenten verwendeten Pulszüge gewandelt. Dieser
Aufbau ist schematisch in Abb.(2.1) gezeigt. Charakteristische Größen sind in Tab.(2.1) an-
gegeben.

Abbildung 2.1.: Skizze des verwendeten Lasersytems zur Erzeugung der Pulse. Die Anordnung
besteht aus einem Ar+-Laser, der zum Pumpen von zwei Ti:Saphir–Lasern benutzt wird. Durch
einseedingwird die Energie der im Oszillator (Mira) erzeugten Pulse im regenerativen Verstärker
(RegA) um f̈unf Größenordnungen erhöht. Im optisch-parametrischen Verstärker (OPA) werden
daraus mittels Erzeugung von zweiter Harmonischer und Weißlicht und anschließender parame-
trischer Versẗarkung bei gleichzeitiger Differenzfrequenzerzeugung zwei Pulszüge generiert mit
τ = 200fs undλ =400nm (SH) bzw. λ =480−750nm. Die geẅahlte Repetitionsrate liegt bei
νrep=15kHz.

Der Ar+–Laser wird f̈ur das Pumpen der Ti:Saphir–Kristalle verwendet, da sein Emis-
sionsmaximum mit dem Ti:Saphir–Absorptionsmaximum zusammenfällt, es liegt umλ =
514nm und hat eine Breite von≈100nm, siehe z.B. [79]. Im gek̈uhlten Zustand (T≈288K)
hat das obere Laserniveau eine Lebensdauer vonτ =3.2µs [80]. Bei einer Resonatorlänge
vonL=2m entspricht das 480 Perioden. Der Ti:Saphir emittiert bei≈800nm mit einer spek-
tralen Breite von≈150nm. Die 22 W Ausgangsleistung des Ar+–Lasers wird im Verḧaltnis
8:14 auf die beiden Ti:Saphir–Kristalle in Mira und RegA gesplittet.

Modengekoppelter Oszillator
Die Erzeugung ultrakurzer Pulse durch Modenkopplung beruht auf der phasensynchronen
Überlagerung vieler Resonatormoden [81, 82]. Die Aufrechterhaltung der Phasengleichheit
der Moden (das Modenkoppeln [mode locking]) kann aktiv oder passiv realisiert werden.
Aktiv sind dabei Verfahren, in denen die Modulation der Resonatorverluste durch eine Güte-
schaltung zum Puls synchron kontrolliert wird. Bei dem hier realisierten Aufbau bildet der
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2.2. Lasersystem

Tabelle 2.1.:Charakteristische Größen des verwendeten, kommerziellen Lasersystems bestehend
aus Oszillator (Mira), regenerativem Verstärker (RegA) und optisch–parametrischem Verstärker
(Opa).

Mira RegA OPA
Pumpleistung (W) 8 14 0.09
Repetitionsrate (kHz) 76·103 9−300 9−300
eingehende
Wellenl̈ange (nm) 488−525 488−525 800

pump probe
Wellenl̈ange (nm) 800 800 400550−750

(710−910)
Pulsl̈ange (fs) 140 200 200 200 (100)
Pulsenergie (µJ) 10−5 6 0.31 0.1
Leistung (mW) 900 90 5 2

Puls durch sein großes räumliches Intensitätsgef̈alle in dem Laserkristall eine Kerr–Linse
aus, wird damit sẗarker fokussiert als nicht phasengleiche und damit intensitätsschẅachere
Moden und kann dadurch einen einfachen Spalt ungehindert passieren, während die nicht–
gekoppelten Moden ausgeblendet werden. Dies bezeichnet man als passivesmode locking,
die Rolle des Spaltes alsstatic gain modulation. Aufgrund der intensiẗatsabḧangigen Ab-
sorption wird die Kombination Kerr–Linse und Spalt als “sättigbarer Absorber” bezeichnet.
Der für die Fokussierung verantwortliche Kerr–Effekt beruht auf der intensitätsabḧangigen
Änderung des Brechungsindex in dem Material [83], der innerhalb von wenigen Femtose-
kunden [84] zur Ausbildung der Linse führt. Dasmode lockingwird ebenfalls durch die
Fokussierung des Argon–Laserstrahls in den Ti:Saphir–Kristall gefördert, da diese an den
Pulsbetrieb angepasst ist, was alsgain guidingbezeichnet wird.

Während die Bildung der Kerr–Linse durch das räumliche Intensiẗatsprofil ausgenutzt
werden konnte, f̈uhrt das zeitliche Profil des Pulses zu einem analogen Effekt der als
Selbstphasenmodulation bezeichnet wird. Dadurch wird eine zeitabhängige Phasenverschie-
bung und damit neue Frequenzkomponenten erzeugt. Damit verbreitert sich das Spektrum,
so dass die Pulse innerhalb des Resonators durch eine Prismenanordnung komprimiert
werden [85–87], um mit der maximalen Pulsintensität nicht unter die f̈ur die Ausbildung der
Kerr–Linse notwendigen Fluenz zu kommen, was eine Unterbrechung desmode lockingzur
Folge ḧatte.

Im Weiteren befindet sich ein doppelbrechender Kristall in dem Oszillator, der bewirkt,
dass Anteile im Puls außerhalb der gewünschten Wellenlängeüber einen Rotationswin-
kel des Kristalls und damit einer Polarisationsvorgabe am Brewster–Eingang des Kristalls
aus dem Resonatorgang reflektiert werden. Die mit 76 MHz emittierten Pulse der Wel-
lenlängeλ ≈800nm haben nur die geringe Energie von10−5 µJ, siehe Tab.(2.1) und wer-
den daher nachverstärkt. Ein Spektrum sowie eine Autokorrelation der Mira–Pulse zeigt die
Abb.(2.2)40.
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2. Lasersystem

Abbildung 2.2.: Spektrum (links) und Autokorrelation (rechts) der vom Mira erzeugten Pulse,
die durch eine Gauß–Verteilung beschrieben werden (Linien).

Regenerativer Verst ärker
Da die Pulsenergien im RegA um 5 bis 6 Größenordnung ḧoher liegen als im Mira, wird
der Puls hier nicht wie im Mira intern durch eine Prismenanordnung komprimiert, also der
up–chirpkompensiert, sondern das Auseinanderlaufen der Frequenzkomponenten explizit
gewünscht, um eine Zerstörung der optischen Komponenten zu vermeiden. Dies wird als
chirped–pulse–amplificationbezeichnet [88–90]. Nach Verlassen des Resonators haben die
Pulse eine L̈ange von≈30ps (̂=9mm) und m̈ussen nachträglich kompensiert werden. Ein
Gitter–Kompressor reduziert die Pulslänge auf≈150fs [91].

Im RegA wird diecw–Mode durch eine G̈uteschaltung unterdrückt. Dazu wird die Reso-
natorg̈ute mit Hilfe einesQ–switch2 so lange klein gehalten, bis ein vom Mira kommender
Puls in den Strahlengang gebracht wird. Dieser Puls wird durch die starke Besetzunginversion
während ca. 25 Durchgängen versẗarkt und bei Leistungssättigung wieder aus dem Resonator
ausgekoppelt, im Kompressor verkürzt und mit einer Energie von≈6µJ in den OPA gespeist.
Nachdem der Puls den Resonator verlassen hat, reduziert derQ–switchwieder die G̈ute und
es kann sich erneut eine Besetzunginversion aufbauen. Dieses Schema ist in Abb.(2.3) ge-
zeigt. Bei einer Repetitionsrate vonνrep=15kHz wird jeder 5000. Puls, der vom Mira kommt,
im RegA versẗarkt.

Das Einbringen des Pulses in den Resonatorgang sowie das Auskoppeln nach Verstärkung
erfolgt mit einemcavity dumper. Dies ist ebenso wie derQ–switcheine Bragg–Zelle, in der
eine elektronisch gesteuerte akustisch–optische Modulation zu einem Beugungsgitter führt,
an dem das Licht gebeugt wird, wenn das Element im Bragg–Winkel angeordnet ist. Die
vom Mira kommenden, iniziierenden Laserpulse werden von den aus dem RegA–Resonator
gebeugten durch einen Faraday–Isolator polarisationsselektiv getrennt. Das Grunddesign des

2→Quality–switch
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2.2. Lasersystem

Abbildung 2.3.:
Skizze des Verstärkungsprinzips
im RegA: das Zusammenspiel
der Qualiẗatsregulierung der Ka-
vität durch denQ-switch und
dem Ein- und Auskoppeln (See-
ding) der Mira–Pulse durch den
Cavity dumperermöglicht den
effektiven Abbau der maxima-
len Besetzungsinversion und da-
mit der Pulsversẗarkung. Abbil-
dungähnlich [92].

Versẗarkers wird in [93] beschrieben.

Optisch–parametrischer Verst ärker
Die im RegA versẗarkten und anschließend komprimierten Pulse werden im OPA in zwei
Pulsz̈uge gewandelt. Einen mit 400 nm–Pulsen, einen anderen mit Pulsen einstellbarer Wel-
lenlänge im Bereich vonλ =480nm bis750nm. Dabei ist derλ =400nm–Pulszug die Fre-
quenzverdoppelte der RegA–Pulse, der variable Pulszug wird in der im folgenden beschrie-
benen Anordnung produziert [94,95]

Mit einem Strahlteiler wird das eingehende Licht im Verhältnis 3:1 geteilt. Der stärkere
Anteil wird in einem BBO–Kristall frequenzverdoppelt, der andere in einem Saphir–Plätt-
chenüber die im vorangegangenen Abschnitt erwähnte Selbstphasenmodulation sehr stark in
seiner Bandbreite aufgeweitet, so dass ein kontinuierliches Weißlichtspektrum entsteht. Die
beiden Teilstrahlen werden dann in einen zweiten BBO–Kristall fokussiert.

Wird bei ausreichend guter zeitlicher und räumlicherÜberlagerung f̈ur zwei in einen
nichtlinearen, doppelbrechenden Kristall eingestrahlte Frequenzenω1 undω2 dasphasemat-
ching erfüllt, so können die Verdoppelten2ω1 und 2ω2 oder die Differenz- und Summen-
frequenzω1±ω2 emittiert werden [96]. Diephasematching–Bedingung ist erf̈ullt, wenn im
Kristall die Impulserhaltung geẅahrleistet ist, was̈uber die Beziehungk=ω/c·n(θ) mit Hilfe
der Kristallneigungθ erreicht werden kann. Da im OPA in den BBO–Kristall nicht nur zwei
diskrete Frequenzenω1 und ω2 eingestrahlt werden, sondern die Verdoppelteω1 = 400nm
und das Weißlicht∆ω, ist dasphasematchingfür einen Winkelbereich∆θ erfüllt und über
die Kristallneigung kann die verstärkte Wellenl̈ange selektiert werden [97].

Wegen der großen eingestrahlten Bandbreite wird die Bandbreite des verstärkten Pulses
nur durch die Versẗarkungsbandbreite bestimmt. Diese wird beeinflusst durch die Kristall-
dicke, da die Akzeptanzbreite desphasematchingmit zunehmendemChirpabnimmt, und die
Fokussierung der Strahlen, da diese den einfallenden Winkelbereich bestimmt [94].

Zur Erḧohung der Ausbeute werden in dem verwendeten OPA das frequenzverdoppel-
te und das Weißlicht–Signal zweimal durch den BBO–Kristall geführt und somit zweimal
Beiträge zur Signalfrequenz erzeugt.
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2. Lasersystem

Abbildung 2.4.: Spektrum (links) und Autokorrelation (rechts) der Pulse gemessen hinter dem
OPA, justiert f̈ur λ = 600nm (und der in Abb.(2.5)45 dargestellten Primenanordnung zur Puls-
kompression).

Wenn sie den OPA verlassen, haben die Pulse eine Pulslänge von ca. 200 fs. Die Energie
der SH–Pulse liegt bei0.3µJ (das entspricht einer Leistung von 5 mW beiνrep=15kHz), die
der Pulse durchstimmbarer Wellenlänge bei0.13µJ (für eine Wellenl̈ange vonλ =520nm).
Ein Spektrum sowie eine Autokorrelation sind in Abb.(2.4) gezeigt.

2.3. Variables Setup

Der sogenannteIdler, das Licht, das im BBO–Kristall des OPA mit der Diffenzfrequenz ent-
standen ist, wird nicht weiter verwendet. Ebenso wird das Restweißlicht nicht genutzt. Die
λ = 400nm aber werden in den allermeisten Experimenten alspump–Puls benutzt um das
Probenmaterial zu heizen und die Energiedynamik anzuregen. Der wellenlängenvariable Aus-
gang des OPA wird alsprobe–Puls benutzt, um die Reflektivität oder Transmission der Probe
zu bestimmen.

Die hier untersuchten Prozesse finden auf einer Zeitskala von einigen Femtosekunden bis
Nanosekunden statt. Um die dafür erforderliche Zeitaufl̈osung zu erreichen, sind zum einen
kurze Laserpulse notwendig und zum anderen eine präzise relative zeitliche Abstandsrege-
lung zwischen dempump- und demprobe–Puls, denn darauf beruht das Prinzip derpump–
probe–Aufbauten. Ẅahrend einer der Pulse zu einer Zeit fixiert auf die Probe fällt, wird der
andereüber eine Wegl̈angenvariation mit der erforderlichen Genauigkeit zeitlich verzögert.
Die Wegl̈angenvariation wird hier̈uber eine l̈angenvariable Umlenkung despump–Pulses
realisiert, siehe Abb.(2.5)45. Dafür wurde eineDelaylinebenutzt mit einer praktischen und
reproduzierbaren Positioniergenauigkeit von 1µm. Bei der Messung̈uber einen Zeitbereich
von z.B. 10 ps muss der auf derDelaylinebefindliche Doppelspiegel um 1.5 mm verschoben
werden. Die zeitliche Positioniergenauigkeit der200fs–Pulse ist dabei∆t =7fs.

In Abb.(2.5)45 ist links unten die Anordnung der kommerziellen und besprochenen La-
serkomponenten gezeigt, rechts davon vergrößert der Teil, der f̈ur die verschiedenen Mes-
sungen in dieser Arbeit des̈ofteren umgebaut wurde. Der hier gezeigte Aufbau wurde für
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2.3. Variables Setup

die Messung der transienten Reflektivitätsmessungen in Abb.(1.4)10 benutzt. Die improbe–
Strahlengang befindliche Prismenanordnung verkürzt die Pulsl̈angeτprobeauf ca. 100 fs. Das
transmittierte sowie reflektierte Signal wird von jeweils einer Diode aufgenommen. Der re-
flektierteprobe–Puls wird außerdem auf eine Quadrantendiode geleitet, deren Differenzsignal
eine Detektion von Ablenkungen des reflektierten Signals möglich macht.

Die Auswertung dieser Signale erfolgt unter Benutzung der Lock–In–Technik. Dafür wird
dem Einfluss, der in einem anderen (oder dem gleichen) Signal nachgewiesen werden soll,
mit Hilfe einesChopperseine bekannte Modulation gegeben, deren Frequenz von typischer-
weise 800 Hz dann̈uber eine phasenempfindliche Gleichrichtung mit dem Lock–In aus dem
gemessenen Signal gefiltert werden kann. Dadurch wird die relativeÄnderung des Signals
unter dem Einfluss der Modulation gemessen. In diesem Beispiel wird dieÄnderung der Re-
flektivität∆Rdesprobe–Pulses gemessen durch eine Modulation despump–Pulses, da dessen
Einfluss, n̈amlich die transienten Reflektivtäts̈anderung, nachgewiesen werden soll. Um dies
auf einen absoluten Wert zu beziehen, ist eine Messung mit moduliertemprobe–Puls notwen-
dig. Der Quotient ist der in Abb.(1.4)10 aufgetragene Wert∆R/R.

Der laterale, r̈aumlichepump–Pulsdurchmesser lag im Bereich von 100 bis500µm,
abḧangig von der geẅunschten applizierten Intensität. Derprobe–Pulsdurchmesser wurde
durch bessere Fokussierung zwischen 10-20µm gehalten. Die Energie desprobe–Pulses wur-
de mit Filtern hinreichend stark geschwächt, um den eigenen Heizeinfluss diese “testenden”,
die Reflektiviẗat messenden Pulses so gering wie möglich zu halten.

Die für die Ablations- und dieCETC–Messungen verwendeten Aufbauten werden in den
experimentellen Kapiteln gezeigt und vorgestellt, siehe Abb.(5.4)93 und Abb.(3.7)55.

Bestimmung der lateralen Pulsbreite

Um einen Vergleich mit der Theorie sinnvoll durchführen zu k̈onnen, ist es von großer Wich-
tigkeit, die Intensiẗat der Pulse m̈oglichst genau zu bestimmen. Die LeistungW kannüber
einen kalorimetrische Messung mit einem Fehler von±0.2mW bestimmt werden. Bei be-
kannter Repetitionsrate (hier wurden in der Regelνrep= 15kHz verwendet) kann daraus
auf die Intensiẗat geschlossen werden, wenn der Spotradiusr auf der Probe bekannt ist:
F =W·νrep/

(

πr2
)

. Wegen der quadratischen Abhängigkeit hat die Bestimmung vonr häufig
den gr̈oßten Fehleranteil bei der Fluenzbestimmung.

Die experimentelle Bestimmung der lateralen Pulsbreite am Ort der Probe kann entweder
mit Hilfe eines Spaltes oder einer scharfen Kante, z.B. einer Rasierklinge erfolgen. Hierbei
wird die doppelte oder einseitige Blende mit Hilfe eines Schrittmotors durch den Strahlen-
gang geschoben und die Lichtintensität hinter der Blende mit Hilfe einer Diode aufgenom-
men. Dabei wird ebenfalls die Lock–In–Technik benutzt. Während der Spalt den Vorteil hat,
scheinbar ein direktes Abbild der Strahlgeometrie im Diodensignal zu liefern, können doch
Beugungeffekte das Ergebnis stark verfälschen. Die Spaltbreite hat sich als ein beeinflussen-
der Faktor erwiesen, daher wurde hier die “Rasierklingenmethode” benutzt. Statt des Spaltes
wird eine Rasierklinge durch den Strahlengang geschoben. Das gemessene Abbild ist die so-
genannte ErrorfunktionE, die Ableitung des Strahlprofils. Für die Annahme eines idealen
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Gauß–Profils ergibt sich
∫ x
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(2.2)

mit der Definition der komplementären ErrorfunktionEc(x) :=E(−x)+1.
Die Profilbreite berechnet sich damit durch

dFWHM = b·2·
√

ln2 (2.3)

d1/e = b·2 (2.4)

dΣ = b·
√

π . (2.5)

Dabei sinddFWHM die Halbwertsbreite,d1/e entsprechend die1/e–Breite unddΣ die Breite
einer konstanten Verteilung, die den gleichen Maximalwert wie der Gauß hat und die gleiche
Fläche einschließt (ähnlich wie die Definition der Eindringtiefe, Abb.(5.3)92). Eine typische
Messung und ihre Auswertung ist in Abb.(2.6)46 gezeigt. Die sehr gutëUbereinstimmung
von Messung und Errorfunktion bestätigt, dass das Laserpulsprofil nahe an einem idealen
Gauß–Profil ist und dass sich diese Methode für die Laserstrahlbreitenbestimmung in diesem
Größenbereich eignet.

In der Praxis wurde das Pulsprofil regelmäßig bestimmt. Aufgrund der Fokussierung des
Strahls auf die Probenoberflächeändert sich der Strahlradius stark entlang der Strahlausbrei-
tungsrichtung. Um das Profil m̈oglichst exakt am Ort der Probe zu vermessen, wurde mit
Hilfe eines Mikroskops die Position des Laserspots auf der Probenoberfläche mit Hilfe der
okularinternen Skala notiert. Aufgrund der 45◦–Neigung des Mikroskops, siehe Abb.(2.7)46,
ist die Abbildung des Kreuzungspunktes von Laserstrahl und Probenebene empfindlich auf
eine Verschiebung der Probe entlang des Strahlenganges. Die Rasierklinge zur Vermessung
des Profils wurde entsprechend mit Hilfe der Okularskala in die gleiche Position gebracht.

Fluenzsteuerung
In den Ablationsexperimenten, Kap.(5)87, wird die Intensiẗat der auf die Probe gestrahlten
Laserpulse gezielt variiert, um ab einer SchwellfluenzFth den Zersẗorungseffekt zu beobach-
ten und den kritischen WertFth als Messergebnis zu verwenden. Dazu ist die Steuerung der
genauen und iterativen Erhöhung der Fluenz n̈otig. Dies wird hier realisiert durch die aufein-
anderfolgende Positionierung einerλ/2–Platte und einem Glan–Prisma. Letzteres transmit-
tiert nur Licht einer Polarisationsrichtung in Richtung der optischen Achse. Da das vom OPA
kommende Licht linear polarisiert ist, könnte durch Drehung des Glans ohneλ/2–Platte die
Intensiẗatsvariation durchgeführt werden. Da die Drehung des Glans aber wegen des großen
Glasdurchgangs mit einer Beeinflussung der Laserstrahlparameter wie einem Strahlversatz
verbunden sein kann, wird vor dem Glan eine dünneλ/2–Platte zur Polarisationsdrehung
benutzt. Die Drehung derλ/2–Platte erfolgte durch einen Schrittmotor, was zu einer Win-
kelgenauigkeit von≈ 1/100◦ führt. Bei einer typischen Winkelschrittweite im Experiment
von0.5◦ ist der durch die Winkelungenauigkeit verursachte Fehler zu vernachlässigen. Diese
Anordnung wird in allen gezeigten Experimenten zur Intensitätsvariation verwendet.
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2.3. Variables Setup

Abbildung 2.5.: Skizze des an das Lasersystem (links) angeschlossenenpump–probe–Aufbaus.
Der Teil auf der rechten Seite (gestrichelter Kasten links) wird für die CETC–Messungen,
Kap.(3)47, durch den in Abb.(3.7)55 bzw. Abb.(3.11)60 und für die Ablationsmessungen,
Kap.(5)87, durch den in Abb.(5.4)93 gezeigten Aufbau ersetzt.
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